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,» What we know is a drop. What we don’t know is an ocean.”

— Isaac Newton
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Zusammenfassung

Eisbildende Prozesse sind fiir die Wolkenbildung von groBer Bedeutung und haben erhebliche
Auswirkungen auf das Wetter und Klima der Erde, indem sie den Strahlungsantrieb und die
Niederschlagsbildung beeinflussen. In den mittleren Breiten entsteht der meiste Niederschlag
in sogenannten Mischphasenwolken (MPC), welche sowohl aus unterkiihlten Wolkentropfchen
als auch aus Eiskristallen bestehen. Bei Temperaturen zwischen 0 °C und - 38 °C erfolgt die
Bildung von Eiskristallen in MPC in Gegenwart von Aerosolpartikeln, die als sogenannte
Eiskeime (INP) die Fiahigkeit besitzen, auf ihrer Oberflache Eis zu nukleieren. Zwei wichtige
Arten atmosphérischer INP sind Mineralstaub und biologische Partikel. Angesichts des kleinen
Anteils von INP an atmosphérischen Aerosolpartikeln, sind die INP-Konzentrationen in der
Atmosphire sehr gering und ihre Erfassung erweist sich als technische Herausforderung. Trotz
der groflen wissenschaftlichen Fortschritte in den letzten Jahrzehnten, weist der heterogene
Eisbildungsprozess, als einer der wichtigsten in der Atmosphére auftretenden Aerosol-Wolken-
Wechselwirkungsprozesse, immer noch grofe Unsicherheiten auf. Um zukiinftige
Klimavorhersagen und -projektionen in Modellen besser abbilden zu konnen, ist es somit
notwendig den Wissensgrad der raumlichen und zeitlichen Heterogenitit von INP in Bezug auf

Herkunft, Anzahl und Zusammensetzung zu erhéhen.

Im Zentrum dieser Arbeit steht der Eiskeimzéhler FINCH (Fast Ice Nucleus Chamber), der fiir
Labor- und Feldexperimente von der Johann Wolfgang Goethe-Universitéit in Frankfurt am
Main entwickelt wurde. Durch das Mischen des Probenstroms mit einem warm-feuchten und
einem kalten-trockenen Luftstrom wird eine Ubersittigung in der in-situ Eiskammer erreicht,
die benotigt wird, eisbildende Partikel zu aktivieren. Die aktivierten Partikel konnen beim
Durchstromen der Kammer zu Wassertropfen oder Eiskristallen anwachsen. Am Ausgang der
Kammer wird die Anzahl und GroBe der Partikel durch die FINCH-Optik (F-OPS) erfasst. Als
grundlegender Schritt und aufbauend auf den Charakterisierungsmessungen von Frank (2017)
wurden in der vorliegenden Arbeit die Leistung, die Zuverldssigkeit sowie die
Reproduzierbarkeit von FINCH in Validierungsexperimenten im Labor {liberpriift. Im Zuge
dessen wurden heterogene Gefrierexperimente mit definierten Referenzaerosolproben, die im
Rahmen der Ice Nuclei Research Unit (INUIT) Forschergruppe und des Fifth International
Workshop on Ice Nucleation phase 2 (FIN-02) verteilt wurden, bei wasseriibersittigten
Bedingungen und verschiedenen Gefriertemperaturen durchgefiihrt. Fiir den Grof3teil der
erzielten Resultate konnte eine zufriedenstellende Ubereinstimmung mit Literaturwerten von

anderen INP-Messinstrumenten aus der ganzen Welt erzielt werden. Es zeigte sich, dass die
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Leistungsfahigkeit von FINCH messtechnische Limitationen fiir Messexperimente bei

Temperaturen >-10 °C und <-30 °C aufweist, was eine Einschrinkung des Messbereichs
bedeutet. Hinsichtlich der Quantifizierung des Unsicherheitsbereiches des Messgerites in
Bezug auf Temperatur und relativer Feuchte bedarf es im Nachgang an dieser Arbeit weiterer
Charakterisierungsmessungen. Im Rahmen des INUIT-Teilprojektes 2 wurde FINCH mit
einem gepumpten Gegenstrom-Impaktor PCVI und dem online Einzelpartikel-
Massenspektrometer ALABAMA gekoppelt. Diese spezielle Messmethodik dient zur
chemischen und mikrophysikalischen Charakterisierung der INP und der Eispartikelresiduen
(IPR). Der Fokus lag zunéchst darauf die Funktionalitit des gekoppelten Messsystems im Labor
zu iberpriifen. Ausfiihrliche Charakterisierungsmessungen zeigten unter eisiiberséttigten und
unterkiihlten Bedingungen, dass das Prinzip der Trennung der INP von nicht-aktivierten
Aerosolen und unterkiihlten Tropfen hinter FINCH durch den PCVI funktioniert. Durch die
Wiederholung der Messexperimente unter gleichen Temperatur- und Sattigungsverhéltnissen
konnte die Reproduzierbarkeit der Ergebnisse bewiesen werden. Ebenso konnten erste
quantitative Aussagen zur chemischen Zusammensetzung der IPR getroffen werden. Es zeigte
sich, dass bei den Aktivierungsexperimenten ein geringer Anteil an Partikeltypen metallischer
Art von ALABAMA detektiert wurden, der nicht dem untersuchten Aerosoltyp zugeordnet
werden konnte. Der Ursprung dieser Kontamination konnte im Rahmen dieser Arbeit nicht

abschliefend geklért werden und bedarf weiterer Validierungsmessungen im Labor.

Atmosphirische Eiskeimkonzentrationen wurden im Rahmen von Feldmesskampagnen an der
Hochalpinen Forschungsstation Jungfraujoch (JFJ) in den Schweizer Alpen und am Campus
Riedberg der Johann Wolfgang Goethe-Universitit in Frankfurt am Main untersucht. Hier
konnten erste Erfahrungen mit Auflenluftmessungen beziiglich der Leistungsfdhigkeit und der
Nachweisgrenze (LOD) des Messgerdtes gesammelt werden. Durch den Einfluss der freien
Troposphédre am JFJ waren die Messungen hauptsidchlich von aerosolpartikelarmer Luft mit
einer geringen Anzahl von FEiskeimen geprigt, so dass sich die gemessenen INP-
Konzentrationen oftmals unter die Nachweisgrenze von FINCH fielen. Unter Einsatz eines
Aerosolkonzentrators konnte die Detektionseffizienz verbessert und das LOD herabgesetzt
werden. Am JFJ wurden die INP im Mittel bei einer Temperatur von - 23 °C und einem
Wassersittigungsverhéltnis von 107 % beprobt. Die mediane (mittlere) INP-Konzentration
inklusive LOD lag bei 2,1 (3,3) sL™! und oberhalb des LOD bei 3,1 (4,5) sL™. Ein Vergleich
mit den Messungen am Campus Riedberg unter annéhernd gleichen Bedingungen resultiert in
dhnlichen Konzentrationen. Ein Zusammenhang zwischen der gemessenen INP-Konzentration

und der Meteorologie konnte an beiden Standorten nicht festgestellt werden.
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Abstract

Ice-forming processes are important for cloud formation and have significant impacts on Earth's
weather and climate by affecting radiative forcing and precipitation. In the mid-latitudes, most
precipitation forms in so-called mixed phase clouds (MPCs), which consist of both supercooled
cloud droplets and ice crystals. At temperatures between 0 °C and - 38 °C, the formation of ice
crystals in MPC occurs in the presence of aerosol particles called ice nuclei (INP), which have
the ability to nucleate ice on their surface. Two important types of atmospheric INP are mineral
dust and biological particles. Given the small fraction of INP in atmospheric aerosol particles,
INP concentrations in the atmosphere are very low and their detection proves to be a technical
challenge. Despite the great scientific progress in recent decades, the heterogeneous ice
formation process, as one of the most important aerosol-cloud interaction processes occurring
in the atmosphere, still has large uncertainties. Thus, to better represent future climate
predictions and projections in models, it is necessary to increase the level of knowledge of the

spatial and temporal heterogeneity of INP in terms of origin, number, and composition.

This work focuses on the ice nucleus counter FINCH (Fast Ice Nucleus Chamber), which was
developed for laboratory and field experiments by the Johann Wolfgang Goethe-University in
Frankfurt am Main. By mixing the sample flow with a warm-moist and a cold-dry air flow, a
supersaturation is achieved in the in-situ ice chamber, which is needed to activate ice nucleating
particles. The activated particles can grow into water droplets or ice crystals as they flow
through the chamber. At the exit of the chamber, the number and size of the particles is detected
by FINCH optics (F-OPS). As a fundamental step and building on the characterization
measurements of Frank (2017), the performance, reliability as well as reproducibility of FINCH
were verified in validation experiments in the laboratory in the present work. In the course of
this, heterogeneous freezing experiments with defined reference aerosol samples distributed
within the Ice Nuclei Research Unit (INUIT) research group and the Fifth International
Workshop on Ice Nucleation phase 2 (FIN-02) were performed at water supersaturated
conditions and different freezing temperatures. A reasonable agreement with literature values
from other INP instruments around the world could be achieved for the most measurements. It
was found that the performance of FINCH has metrological limitations for measurement
experiments at temperatures >-10 °C and <-30 °C, which implies a limitation of the
measurement range. With regard to the quantification of the uncertainty range of the measuring
device with respect to temperature and relative humidity, further characterization measurements

are required as a follow-up to the work.
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Within the INUIT subproject 2, FINCH was coupled with a pumped counterflow impactor

PCVI and the online single particle mass spectrometer ALABAMA. This measurement
methodology is used for chemical and microphysical characterization of the INP and ice particle
residuals (IPR). The initial focus was to verify the functionality of the coupled measurement
system in the laboratory. Detailed characterization measurements under ice supersaturated and
supercooled conditions showed that the principle of separation of INP from non-activated
aerosol and supercooled droplets behind FINCH by the PCVI works. By repeating the
measurement experiments under the same temperature and saturation conditions, the
reproducibility of the results could be proven. Likewise, first quantitative statements on the
chemical composition of the IPR could be made. During the activation experiments, it turned
out that, a small amount of particle types of metallic nature was detected by ALABAMA, which
could not be assigned to the investigated aerosol type. The origin of this contamination could
not be conclusively determined within the scope of this work and requires further validation

measurements in the laboratory.

Atmospheric ice nuclei concentrations were investigated during field measurement campaigns
at the High Alpine Research Station Jungfraujoch (JFJ) in the Swiss Alps and at the Campus
Riedberg of the Johann Wolfgang Goethe-University in Frankfurt am Main. Here, first
experiences with outdoor air measurements regarding the performance and the limit of detection
(LOD) of the measuring instrument could be gained. Due to the influence of the free
troposphere at the JFJ, the measurements were mainly characterized by air low in aerosol
particles with a low number of ice nuclei, so that the measured INP concentrations often fell
below the detection limit of FINCH. Using an aerosol concentrator, the detection efficiency
could be improved and the LOD lowered. At the JFJ, INP were sampled on average at a
temperature of - 23 °C and a relative humidity with respect to water of 107 %. The median
(mean) INP concentration including LOD was 2.1 (3.3) sL*! and above LOD was 3.1 (4.5) sL™ ..
A comparison with measurements at the Campus Riedberg under approximately the same
conditions results in similar concentrations. A correlation between the measured INP

concentration and the meteorology could not be found at both sites.
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Einleitung 1

1 Einleitung

1.1 Motivation

,,Die Welt sie ist so grof und breit,
Der Himmel auch so hehr und weit,
Ich muf3 das alles mit Augen fassen,

Will sich aber nicht recht denken lassen.

Dich im Unendlichen zu finden,

Muf3t unterscheiden und dann verbinden;
Drum danket mein befliigelt Lied

Dem Manne, der Wolken unterschied. *

[Johann Wolfgang von Goethe, ,,Atmosphére®, 1821]

Diese Hommage widmete Johann Wolfgang von Goethe (1749-1832) dem englischen
Chemiker und Amateurmeteorologen Luke Howard (1772—1864), der im Jahre 1803 in seinem
Werk ,,On the Modification of Clouds® eine erste Wolkenklassifikation darstellte (Goethe,
1977; Pedgley, 2003; Bernhardt, 2004). Noch heute werden seine Wolkentypbezeichnungen
Cirrus, Cumulus und Stratus verwendet und bilden die Grundziige der Wolkenklassifikation im
Internationalen Wolkenatlas der Weltorganisation fiir Meteorologie (WMO, 1975). Seitdem hat
auch die Atmosphirenwissenschaft einen grof8en Beitrag zum besseren Verstdndnis von
Wolken und ihren Entstehungsprozessen geleistet. Dennoch sind viele mikrophysikalische
Wolkenprozesse aufgrund ihrer hohen Komplexitidt noch immer nicht ausreichend verstanden.
Es ist jedoch allgemeinhin bekannt, dass die ersten Wolkenelemente sich an den Oberflaichen
von Aerosolen ausbilden. Diese Aerosolpartikel werden als Nukleationskeime bezeichnet.
Dabei wird bei der Entstehung von Wassertropfchen und Eiskristallen zwischen
Wolkenkondensationskeimen (CCN von engl. cloud condensation nuclei) und Eiskeimen (INP

von engl. ice nucleating particle) unterschieden.
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Abbildung 1.1: Schdtzwerte des globalen durchschnittlichen effektiven Strahlungsantriebes (engl. effective
radiative forcing ERF) im Jahr 2019 relativ zu 1750 fiir alle relevanten anthropogenen und natiirlichen
Antriebsparameter (Balken). Die Fehlerbalken kennzeichnen jeweils das 90 %-Konfidenzintervall. Dahinter sind
die dazugehorenden numerischen Werte des Nettostrahlungsantriebes aufgefiihrt (Forster et al., 2021). Die

griinen Markierungen heben die Beitriige aus Aerosol-Wolken-Wechselwirkungen hervor.!

Diese Aerosole sind eine notwendige Grundvoraussetzung, damit sich iberhaupt Wolken in der
Atmosphire entwickeln kénnen. Ohne sie wiirden sich erst bei Ubersittigungen von iiber 300 %
kleine Tropfen bilden (Mcllveen, 2010). Dementsprechend wiirde sich auch ein deutlich
anderes Erscheinungsbild der Erde ergeben. Tatsdchlich bedecken Wolken global gesehen fast
70 % der Erdoberflache und sind demzufolge ein wesentlicher Bestandteil der Erdatmosphire
(Stubenrauch et al., 2013). Wolken nehmen eine prominente Rolle fiir das Wettergeschehen ein
und beeinflussen den Wasserkreislauf der Erde malgeblich, da sie die Bildung von
Niederschlag ermoglichen. Wolken und Aerosolpartikel haben zudem einen signifikanten
Einfluss auf den Strahlungshaushalt der Erde (Bellouin et al., 2020), da sie in der Lage sind
sowohl solare kurzwellige Strahlung zu reflektieren, als auch terrestrische langwellige
Strahlung zu absorbieren oder wieder abzugeben. In diesem Sinne sind auch die gegenseitigen

Wechselwirkungen von Wolken und Aerosolen von groBer Bedeutung. Diese

! Nach Absprache mit dem Promotionsbetreuenden Prof. Dr. Joachim Curtius sind alle aufgefiihrten Abbildungen
im Rahmen dieser Arbeit in englischer Sprache dargestellt und nachfolgend in der dazugehdrigen
Abbildungsunterschrift in deutscher Sprache beschrieben.
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Strahlungsprozesse gelten auch im fiinften und sechsten Sachstandbericht des IPCC (engl.
Intergovernmental Panel on Climate Change; sieche Abb. 1.1; IPCC, 2013; Forster et al., 2021)
weiterhin als groffter Unsicherheitsfaktor in der aktuellen Bewertung des anthropogenen
Klimawandels. Diese Unsicherheiten wirken sich maBgeblich auf die Féhigkeit aus, das
zukiinftige Klima in den kommenden Jahrzehnten in Modellsimulationen prézise
vorherzusagen. Um diese Wissensliicken schlieBen zu koénnen, werden Wolken und
wolkenaktive Aerosole direkt vor Ort in der Atmosphére untersucht, im Labor nachgebildet und
mit Computermodellen simuliert. Besonders die Forschung im Feld stellt die Wissenschaft
immer noch vor groBle Herausforderungen. Flugzeugmessungen sind mit einem grof3en
technischen und kostenintensiven Aufwand verbunden. Dariiber hinaus sind Bodenmessungen
in Wolken hingegen nur an wenigen Bergstationen moglich. Aufgrund dessen werden Wolken
zusitzlich vom Boden aus mit Lidar- und Radargeréten, sowie aus dem Weltall mit Satelliten

beobachtet. Alle Messungen zusammen ergeben schlieBlich ein moglichst umfassendes Bild.

1.2 Entstehung von Wolken

Neben der typischen Wolkenklassifikation nach der (WMO, 1975) beziiglich ihrer Form und
Hohenlage, konnen Wolken auch aus mikrophysikalischer Sicht entsprechend ihrer Phase in
folgende Klassen unterteilt werden (Lohmann et al., 2016): Bei Temperaturen iiber 0 °C
kommen warme Wolken, die ausschlielich fliissige Wolkentropfchen enthalten, vor. In dem
Temperaturbereich von 0 °C bis - 35 °C existieren die Mischphasenwolken (MPC von engl.
mixed-phase cloud), die unterkiihlte Wolkentropfen und Eiskristalle beinhalten. Unter - 35 °C
bilden sich Eiswolken, die rein aus Eiskristallen bestehen (siche Abb. 1.2). Die Bildung von
warmen  Wolken hingt von der vorherrschenden  Temperatur und dem
Wassersittigungsverhiltnis ab. Schon bei geringer Wasseriibersdttigung in der Luft
(typischerweise RHy < 101-102 %) kann Wasser auf den Aerosolpartikeln kondensieren und
zu Wolkentropfen anwachsen. Die Aktivierung eines CCNs zu einem Wolkentropfchen wird
nach der K&hlertheorie (Kéhler, 1936) als Funktion der Ubersittigung der Luft, der GroBe und
der chemischen Zusammensetzung des Aerosolpartikels beschrieben (Pruppacher und Klett,
2010). Bei den MPCs hingegen ist die Eisphase, damit auch die INP-Konzentration,
ausschlaggebend fiir die Niederschlagsbildung. Nach Untersuchungen von (Field und
Heymsfield, 2015) stehen im globalen Mittel 50 % der Niederschlagsereignisse (> 1 mm pro

Tag) im Zusammenhang mit der Bildung und dem Wachstum von Eiskristallen.
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Abbildung 1.2: Vertikales Temperaturprofil bis zu einer Hohe von 25 km (verwendete Temperaturdaten nach (U.S.
Standard Atmosphere, 1976)) und die dazugehirige Wolkeneinteilung entsprechend ihrer Phase: Warme Wolken
(T > 0 °C, Cumulus); Mischphasenwolken (0°C <T <-35°C, Altostratus); Eiswolken (T > -35°C, Cirrus

unicus und Cirrus fribatus).

Daneben zeigte die Auswertung von Satellitendaten, dass 80 % des kontinentalen
Niederschlags iiber die Eisphase gebildet wird (Miilmenstadt et al., 2015). Unter der Koexistenz
von unterkiihlten Wassertropfen und Eiskristallen in MPCs, konnen die Eiskristalle schnell {iber
den Wegener-Bergeron-Findeisen (WBF) Prozess anwachsen und die Wolkenlebensdauer
beeinflussen (Wegener, 1911; Bergeron, 1935; Findeisen, 1938; Pruppacher und Klett, 2010).
Dieser Prozess findet statt, da iiber Eis ein geringerer Séttigungsdampfdruck als iiber Wasser
herrscht. Das Wachstum von Eiskristallen wird somit durch die Diffusion von Wasserdampf
auf Kosten der Wassertropfen begiinstigt (Murphy und Koop, 2005). Dies kann zu einer
schnellen Vereisung der Wolke fiihren, so dass ab einer bestimmten GréBe die Eiskristalle
sedimentieren und die Niederschlagsbildung initiieren (Pruppacher und Klett, 2010). Laut der
Simulation von Klimamodellen fiihrt eine Erh6hung der INPs in Mischphasenwolken zu einer
Zunahme von Niederschlag aufgrund des WBF-Prozesses (Lohmann, 2002; Lohmann und
Feichter, 2005). Insgesamt betrachtet ist unser Wissen iiber die mikrophysikalischen
Eigenschaften dieser Wolken aber immer noch sehr begrenzt. Eine wichtige Frage ist, wie sich
Eis in diesen Wolken bildet. Es ist zwar bekannt, dass INPs notwendig sind, um die erste

Eisbildung in den Mischphasenwolken zu initiieren, doch gibt es noch viele offene
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wissenschaftliche Fragen beziiglich deren Konzentration und Variabilitit und ihrer
physikalisch-chemischen Eigenschaften. Diesen Fragestellungen versuchte die von der
Deutschen Forschungsgemeinschaft geforderte Forschergruppe INUIT (von engl. Ice Nuclei
Research Unit) nachzugehen. So wurden diverse gemeinschaftliche Labor- und
Feldmesskampagnen durchgefiihrt, die auch Teil dieser Arbeit sind, um den Wissensstand

beziiglich der Eisphase in Mischphasenwolken zu verbessern.

1.3 Ziele und Ubersicht der Arbeit

Aufbauend auf der Arbeit von Frank (2017) ist das erste Ziel dieser Arbeit die Charakterisierung
des Eiskeimzihlers FINCH in Kombination mit der dazugehorigen FINCH-Optik fortzufiihren.
Die Leistung der Eisnukleationskammer sowie die Zuverldssigkeit ihrer erzielten Ergebnisse
sollten im Labor untersucht und mit anderen Eiskeimmesstechniken verglichen werden.
Daneben sollte als zweites Ziel die Teilnahme an Feldmessungen mit FINCH zur Sammlung
von atmosphérischen Daten der INP-Anzahlkonzentration durchgefiihrt werden und zusétzlich
die Bestimmung der Nachweisgrenze des Messinstrumentes erfolgen. Des Weiteren steht als
drittes Ziel die chemische und mikrophysikalische Charakterisierung von eisbildenden
Partikeln im Fokus. Hierfiir sollte der experimentelle Ansatz, aus einem speziell angepassten
gepumpten Gegenstrom-Impaktor PCVI, einem online Einzelpartikel-Massenspektrometer

ALABAMA verbunden mit dem Eiskeimzéhler FINCH, getestet werden.

Die Arbeit ist wie folgt aufgebaut: Kapitel 2 liefert zunichst eine zusammenfassende Ubersicht
zu den Grundlagen der atmosphédrischen Eisnukleation, die Eigenschaften der als Eiskeim
wirkenden Aerosolpartikel und den aktuellen Stand der verschiedenen Eiskeimmessmethoden.
Anschliefend wird in Kapitel 3 der Aufbau und die Funktionsweise der mobilen
Eisnukleationskammer FINCH und der dazugehdrigen FINCH-Optik im Detail vorgestellt.
Beziiglich der Validierung und Verifizierung von FINCH zeigt Kapitel 4 die erzielten Resultate
der heterogenen Eisnukleationsexperimente aus der Laborstudie mit verschiedenen
Testsubstanzen, welche mit anderen INP-Messmethoden aus der Literatur verglichen wurden.
Die damit verbundenen Herausforderungen und Messunsicherheiten mit FINCH werden
ebenfalls diskutiert. Im Rahmen des INUIT-Teilprojektes 2 wurde ankniipfend an (Schenk et
al.) (2014) und nach messtechnischen Verdnderungen die spezielle Messmethodik aus der
Eisnukleationskammer FINCH kombiniert mit einem gepumpten Gegenstrom-Impaktor PCVI
und dem online Einzelpartikel-Massenspektrometer ALABAMA im Labor mit bekannten

Referenzaerosolen experimentell iiberpriift. Die Ergebnisse dieser Messungen sind in Kapitel
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5 aufgefiihrt. Als ndchstes werden in Kapitel 6 zur Bewertung der Funktionsweise von FINCH

im Feld die durchgefiihrten INP-Messungen an der hochalpinen Forschungsstation
Jungfraujoch in den Schweizer Alpen présentiert. Kapitel 7 zeigt weitere atmosphirische
Messergebnisse, die unter Einfluss von stddtischem Hintergrundaerosol am Institut fiir
Atmosphdre und Umwelt, Campus Riedberg an der Johann Wolfgang Goethe-Universitét
Frankfurt am Main gesammelt wurden. In Kapitel 8 werden die Resultate der zwei
Feldmessungen gegentibergestellt und abschlieBend die wichtigsten Ergebnisse der Labor- und
Feldmessungen dieser Arbeit zusammengefasst. Dariiber hinaus werden Vorschlige fiir weitere

zukiinftige Messungen und technische Verbesserungen mit FINCH gegeben.
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2 Theoretischer Hintergrund

2.1 Atmosphirische Eisnukleation

Ein groBer Anteil von troposphérischen Wolken enthélt Eiskristalle. Somit ist die Entstehung
der Eiskristalle in der Atmosphire von grofler Bedeutung. Die primére Eisbildung in der
Atmosphire kann durch homogene oder heterogene Eisnukleation erfolgen (Pruppacher und

Klett, 2010).

2.1.1 Homogene Eisnukleation

Bei der homogenen Eisnukleation werden reine Wasser- oder Losungstropfchen ohne
Unterstlitzung von heterogenen Eiskeimen durch spontanes Gefrieren in Eiskristalle
umgewandelt (Andreae und Rosenfeld, 2008). Fiir diesen Prozess sind hohe Ubersittigungen
beziiglich Eis von mehr als 140 % und Temperaturen unter - 38 °C notwendig (Heymstield und
Miloshevich, 1993; Koop et al., 2000b; Kércher, 2002; Lohmann und Kércher, 2002; Lamb und
Verlinde, 2011). In der Atmosphire beschreibt die homogene Eisnukleation einen
Phasenwechsel von der fliissigen Phase (w) zur Eisphase (7). Das thermodynamische System
befindet sich zuvor in einem metastabilen Zustand und wird dort von einer Barriere in der
Aktivierungsenergie gehalten (Lamb und Verlinde, 2011). Die bendtigte Energie fiir diese
Phasenumwandlung wird durch die Anderung der Gibbschen freien Enthalpie nach und vor der

Phasenumwandlung definiert.
AGy = G — Gy 2.1

In der klassischen Nukleationstheorie (CNT von engl. Classical Nucleation Theory) wird
angenommen, dass die Phasenumwandlung stattfindet, wenn sich im Tropfen durch zufillige
Molekiilbewegungen sogenannte ,,Cluster* aus strukturierten angeordneten Wassermolekiilen
bilden. Diese Cluster werden auch als Eisembryos (engl. ice embryo) bezeichnet. Sobald die
GroBBe eines Clusters die kritische Grofle iiberschreitet, wachst der nun thermodynamisch
begiinstigte Cluster zu einem mikroskopischen Eiskristall an (Pruppacher und Klett, 2010).
Wihrend des Wachstums nimmt der Cluster in seiner Oberfldche und in seinem Volumen zu.
Die Volumen- und Oberflichenzunahmen konnen in der Gibbschen freien Enthalpie fiir

homogenes Gefrieren wie folgt dargestellt werden (Lohmann et al., 2016).
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wobei 7. der Clusterradius ist, R, die spezifische Gaskonstante fir Wasserdampf, 7' die
Temperatur, S; das Séttigungsverhiltnis in Bezug auf Eis (entspricht dem Verhéltnis der
Sattigungsdampfdriicke iiber Wasser (es,w) und Eis (es;)), ai das spezifische Volumen von Eis
und o;, die Grenzfldchenspannung zwischen der fliissigen und festen Phase. In Abbildung 2.1
ist die Abhdngigkeit der freien Gesamtenthalpie des Systems vom Keimradius dargestellt. Um
die Energiebarriere fiir die Phasenumwandlung zu liberwinden muss der Eisembryo eine
kritische Grof3e r. erreichen. Diese kritische Clustergrofle ist beim Maximum der Gibbschen
freien Energie AG* erlangt. Die entsprechende Energiebarriere ist nach (Ickes et al., 2015)

gegeben durch:

2 3
161 Viai,w

AGT = = Gprs?

(2.3)

mit der Boltzmann-Konstante k3 und dem Volumen von einem Wassermolekiil in Eis v;. Die
Energieschwelle fiir die Bildung eines kritischen Embryos ist von den Parametern Temperatur
und Ubersiittigung abhingig und wird bei hohen Ubersittigungen herabgesenkt. Nach dem
Uberschreiten dieser Energiebarriere gelangt der Eisembryo in einen energetisch giinstigen
Zustand und wéchst schnell durch Deposition von Wassermolekiilen zu einem Eispartikel an.
Die Rate, bei welcher der Cluster die Barriere in einem bestimmten Zeitintervall {iberwindet,
wird als Nukleationsrate J bezeichnet. Zur Bildung eines kritischen Keims in einer unterkiihlten
Fliissigkeit ist jedoch zusitzlich zu den thermodynamischen Bedingungen eine zweite

Energiebarriere, die Aktivierungsenergie Ag®ct

, zu iiberwinden. Diese kinetische Energie wird
bendtigt, um die Wasserstoffbriickenbindungen zwischen den Wassermolekiilen und ihren
Nachbarn zu brechen und die Diffusion der Wassermolekiile von der fliissigen Phase in das
Eiskristallgitter zu ermdglichen. Die finale homogene Nukleationsrate Jiom beschreibt die je

Volumen- und Zeiteinheit neugebildeten Eiskeime und ist folgend definiert (Ickes et al., 2015):

-Ag?t  AG*
Jhom = Cprefac exp ( ka - m)a (2.4)
SN )

Kinetischer thermodynamischer
Exponent Exponent

wobei Cprefae €in Vorfaktor ist. Eine detaillierte Beschreibung dazu ist in (Ickes et al., 2015) zu

finden.
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Abbildung 2.1: a) Schematische Darstellung der Gibbschen freien Energie AG bei - 20 °C als Funktion des
Eisembryoradius fiir verschiedene Kontaktwinkel und fiir die homogene Eisnukleation (68 = 180 °) und heterogene

Eisnukleation (8 = 90°, 45 ° und 0 °). Die gepunkteten Linien stellen die Barriere der Gibbschen freien Energie
AG* und den dazugehorigen kritischen Clusterradius 7e. dar. b) Schematische Veranschaulichung der

Verbindung zwischen Eisembryo (hellgrau) und INP (dunkelgrau) fiir die jeweiligen Kontaktwinkel wie in a)
gezeigt (Lohmann et al., 2016).

2.1.2 Heterogene Eisnukleation

Die heterogene Eisnukleation ist der dominierende Gefrierprozess in MPCs und findet auch in
Cirruswolken statt (Cziczo et al., 2013). Im Unterschied zum homogenen Gefrieren wird bei
der heterogene Eisnukleation die Eiskeimbildung aufgrund des Beiseins eines Eiskeims schon
bei wirmeren Temperaturen und niedrigeren Ubersittigungen beziiglich Eis als bei der
homogenen Eisnukleation ausgelost. Der INP fiihrt zu einer Absenkung der Energiebarriere
AG™ und zu einer Steigerung in der Nukleationsrate Jn.¢ > Jhom (siche Abb. 2.1a). Es wird
angenommen, dass weniger Wassermolekiile benotigt werden um die kritische Clustergrofie zu
bilden. Die Anderung der freien Enthalpie fiir die heterogenen Eisnukleation ist um einen
Kompatibilitatsfaktor f(6) mit 0 < f(8) <1 kleiner als fiir die homogene Eisnukleation und
wird iiber folgende Gleichung definiert (Lohmann et al., 2016):

AGroe = A G*F(0). (2.5)



10 Theoretischer Hintergrund
&

Der Kompatibilititsparameter hingt vom Kontaktwinkel, welcher der Winkel zwischen der

Oberflache des INPs und dem Eisembryo ist, ab (siehe Abb. 2.1b). Analog zu der homogenen

Eisnukleation kann ebenso die heterogene Eisnukleation anhand der klassischen

Nukleationstheorie beschrieben werden:

—Agact _ AGhet). (26)

Jhet = Cprefac exp ( Ky T Ky T

Mechanismen der heterogenen Eisnukleation

Die heterogene Eisnukleation erfolgt entweder aus der fliissigen Phase oder aus der Gasphase
und weist vier grundlegende Arten auf: Depositionsnukleation, Immersionsnukleation,
Kondensationsgefrieren und Kontaktgefrieren (Pruppacher und Klett, 2010; Vali et al., 2015).
Alle vier heterogenen Gefriermoden sind zusammen mit dem homogenen Gefrieren von reinen
Wasser- und Losungstropfen in Abbildung 2.2 dargestellt. Im nachfolgenden Abschnitt werden

sie ausfuhrlicher beschrieben.

Beim Depositionsgefrieren muss eine Ubersittigung der Gasphase beziiglich Eis (Si > 1) und
eine Untersattigung beziiglich Wasser (Sw < 1) vorliegen, damit der Wasserdampf, der sich an
den Eiskeim lagert, ohne in die Fliissigphase direkt in die feste Phase iibergeht (Resublimation).
Diese Nukleationsmode ist besonders bedeutend fiir die Bildung von Cirruswolken (Cziczo et
al., 2013). Eine aktuellere Studie von Marcolli (2014) stellt allerdings die Hypothese auf, dass
das Depositionsgefrieren als das sogenannte pore condensation and freezing (PCF)
interpretiert werden kann. Wasser kondensiert schon unterhalb der Wassersittigung in kleinen
Poren oder Hohlrdumen des Partikels aufgrund des inversen Kelvin-Effekts. Anschlieend
friert das Wasser durch und das Eis wéchst durch Deposition aus der Gasphase weiter an. Liegt
der Eiskeim zunéchst in einem unterkiihlten oder nicht unterkiihlten Tropfchen suspendiert oder
gelost vor, wird vom Immersionsgefrieren gesprochen. Lidarbeobachtungen von Wolken bei
Temperaturen iiber - 20 °C zeigten, dass in Mischphasenwolken das Immersionsgefrieren iiber
der Depositionsnukleation und dem Kondensationsgefrieren dominiert (Ansmann et al., 2008).
Sobald die Luft Wassersattigung erreicht bzw. iiberschritten (Sw > 1) hat und die Temperatur
unter 0 °C liegt kann das Kondensationsgefrieren einsetzen. Zunichst kondensiert Wasser auf

einem Aerosolpartikel, welches als CCN fungiert, und es bildet sich ein Wassertropfen.
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Abbildung 2.2: Schematische Darstellung der Eisnukleationsprozesse in Abhdngigkeit von der Temperatur T und
dem Eissdttigungsverhdlinis S; (= RH/100). Die durchgezogene Linie stellt das Scdttigungsverhdltnis beziiglich
Wasser S\ (RH,, = 100%) dar und die gestrichelte Linie beziiglich Eis. Die gestrichelte Linie, die von S; = 1.52
ausgeht und an die Wassersdttigungslinie bei - 38 °C angrenzt, zeigt die homogene Gefrierlinie von
Losungstropfchen nach Koop et al. (2000b). Die blauen Kreise kennzeichnen die Wasser- bzw. Losungstropfchen,
die hellblauen Hexagone die Eiskristalle und die orangefarbigen Wiirfel die INPs (Hoose und Mdéhler, 2012).

Unmittelbar nach dieser Kondensationsphase kommt es zur Eisbildung des Tropfchens. Das
Kondensationsgefrieren kann auch als Spezialfall des Immersionsgefrieren angesehen werden.
Beim Kontaktgefrieren kollidiert ein INP mit einem unterkiihlten Tropfchen. Liegt beim
Kontakt die Temperatur unter der Aktivierungstemperatur friert das Tropfchen instantan und
es bildet sich ein Eiskristall. Dieser Gefrierprozess gilt als der am wenigsten verstandene
heterogene Eisbildungsmechanismus. Das Kontaktgefrieren ist durch die Kollisionseffizienz
zwischen Tropfchen und Eiskeimen begrenzt und mit welcher Haufigkeit dieser Prozess in der
Atmosphire auftritt ist bis jetzt noch unklar (Ladino Moreno et al., 2013). Laut Seifert et al.
(2011) konnte dieser Gefrierprozess ebenfalls einen nicht vernachldssigbaren Beitrag zur

Bildung von Mischphasenwolken leisten.
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2.1.3 Sekundire Eisbildung

Hauptsachlich ist die Bildung von Eispartikeln in der Troposphdre durch heterogene
Nukleationsprozesse unter der Beteilung eines INP zuriickzufiihren (Ansmann et al., 2008;
Boer et al., 2011; Westbrook und Illingworth, 2011; Cziczo et al., 2013; Krdamer et al., 2016).
Allerdings zeigen luftgestiitzte Messungen in MPCs, dass eine starke Diskrepanz zwischen der
beobachteten Eispartikel- und Eiskeimanzahlkonzentrationen von einer bis vier
GroBenordnungen vorliegt (Hobbs und Rangno, 1985; Crosier et al., 2011; Henneberger et al.,
2013). Fiir diesen Unterschied sind sekundire Eisbildungsprozesse (SIP von engl. secondary
ice production), auch Multiplikationsprozesse genannt, verantwortlich (Cantrell und
Heymsfield, 2005). Nach Field et al. (2017) werden die SIP nach vier Mechanismen eingeteilt
(siche Abb. 2.3).

a) b)

.
-
- -~

Rime-splintering Collision fragmentation

'Oy oo

Droplet shattering Sublimation fragmentation

Abbildung 2.3: Schematische Darstellung der vier Mechanismen der sekunddren Eisbildungsprozesse: a)
Tropfchen-Eispartikel-Kollision (z.B. Hallet-Mossop Prozess); b) Eispartikel-Eispartikel-Kollision, c¢)
Zersplittern gefrierender Tropfen; d) Fragmentierung von Eispartikeln durch Sublimation (Field et al., 2017).

Der wohl bekannteste sekundére Produktionsprozess ist der Hallet-Mossop Prozess (von engl.
rime splintering, siche Abb. 2.3a). Bei diesem Vorgang sedimentieren Eiskristalle aus hoheren
Schichten und kollidieren mit unterkiihlten Trépfchen in niedrigeren Regionen innerhalb einer

Wolke. An dem kollidierten Eispartikeln bildet sich Raureif, der dann absplittert und die
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Eiskristallanzahl um ein Vielfaches ansteigen ldsst. Dieser Fall der sekundéren
Eissplitterproduktion ist sehr sensitiv. und von einigen Faktoren abhéngig:
TropfengroBenverteilung, Fliissigwassergehalt, Tropfengeschwindigkeit beim Auftreffen auf
ein bereiftes Eispartikel, Lufttemperatur und Oberflichentemperatur des raureifbildenden
Eispartikels. Der maBgebliche Prozess ist bei einem Fliissigwassergehalt von iiber 1 g m™ in
einem sehr begrenzten Temperaturbereich von - 3 °C bis - 8 °C aktiv und hat sein Maximum
bei - 5 °C. Dartiiber hinaus muss eine betréchtliche Anzahl groer Wolkentropfen groer 25 pm
vorliegen, die gleichzeitig mit kleineren Tropfen kleiner 13 pm koexistieren und eine
Tropfenaufprallgeschwindigkeit zwischen 1,5 und 3 m s aufweisen (Hallett und Mossop,
1974; Mossop, 1976; Choularton et al., 1980; Heymsfield und Mossop, 1984; Field et al., 2017).
Bei kilteren Temperaturen und damit auBlerhalb des Wirkungsbereiches des Hallet-Mossop
Prozesses gibt es einen weiteren Multiplikationsprozess von primdren Eispartikeln, indem
Eiskristallsplitter unabhdngig von der Fliissigphase gebildet werden. Aufgrund von
zerbrechenden Mechanismen durch Eispartikel-Eispartikel-Kollisionen (siche Abb. 2.3b)
konnen die Eispartikelkonzentrationen signifikant ansteigen. Dieser Mechanismus wurde in
zwei Laborstudien von Vardiman (1978) und Takahashi et al. (1995) gezeigt. Ein zusétzlich
wichtiger sekundérer Multiplikationsprozess ist das Zersplittern von gefrierenden Tropfchen
grofler 50 um (von engl. droplet shattering, siche Abb. 2.3c; (Leisner et al., 2014; Wildeman et
al., 2017; Lauber et al., 2018). Bei eisunterséttigten Gebieten wie zum Beispiel unterhalb von
Wolkenuntergrenzen kann die Bildung von sekundiren Eispartikeln durch mechanische
Fragmentierung (siche Abb. 2.3d) von Eiskristallen aufgrund von Sublimation stattfinden

(Bacon et al., 1998; Oraltay und Hallett, 2005).

In einer aktuellen Modellstudie von (Sullivan et al., 2018a) wurden die ersten drei
obengenannten SIP Prozesse in Bezug auf ihre Thermodynamik und ihren Bedarf nach
primdrgebildetem Eis eingehend untersucht. Die Simulationen zeigen, dass kein einzelner SIP
Mechanismus die Eismultiplikation dominiert. Fiir die Initiierung von sekundéren Eispartikeln
durch Eispartikel-Eispartikel-Kollisionen wird mindestens eine INP-Konzentration von 0,002
bis 0,15 L™ benétigt. Fiir das Zersplittern von gefrierenden Tropfen und den ,,rime-splintering*
Prozess sind dagegen eine ausreichend warme Temperatur der Wolkenuntergrenze und
moderate Aufwinde als Kriterien ausschlaggebend (Sullivan et al.,, 2018a). Fiir weitere
numerische Simulationen wurden die Eissplitterprozesse durch Fragmentierung von gefrorenen
Tropfen und durch Bereifung (von engl. rime splintering) auf ein groBskaliges Wettermodell

angewendet. Die berechnete Eiskristallanzahlkonzentration setzt sich gleichermallen aus den
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Beitrdgen von primér und sekunddr gebildeten Eis zusammen. Dieses Ergebnis unterschitzt

jedoch weiterhin die hohen beobachteten Eispartikelkonzentrationen (Sullivan et al., 2018b).
Diese Abweichung kann nur teilweise durch das Zersplittern von Eispartikeln an Messeinldssen
erklart werden (Fridlind et al., 2007; Korolev et al.,, 2011). Weitere unbekannte
mikrophysikalischen Prozesse sollten nicht ginzlich ausgeschlossen werden (Fridlind et al.,
2007). Bei einer aktuellen Studie von (Korolev et al., 2020) konnte nur der ,,droplet-shattering*
Mechanismus durch flugzeuggetragene in-situ Beobachtungen eindeutig identifiziert werden.
Die quantitativen Beitrdge der einzelnen SIP Prozesse sind bis heute fiir jede thermodynamische
Situation immer noch nicht vollstindig bekannt, somit bedarf es noch weitere Feld- und

Modellstudien zur eindeutigen Zuordnung.

2.2 Eigenschaften von atmosphirischen Eiskeimen

Eisnukleierende Partikel stellen nur einen sehr geringen Anteil des atmosphéarischen Aerosols
dar. Gewdhnliche INP GroBenordnungen sind 1 bis 100 aus 10° Aerosolpartikeln (Rogers et
al., 1998; DeMott et al., 2010; Pruppacher und Klett, 2010; Seinfeld und Pandis, 2016). Neben
den Eisnukleationsbedingungen wie Temperatur und Ubersittigung bestimmen auch die
chemisch-physikalischen Eigenschaften eines Aerosolpartikels die Eiskeimfihigkeit. Nach
Pruppacher und Klett (2010) kénnen folgende fiinf Kriterien eines Partikels die heterogene
Eisnukleation unterstiitzen: 1) seine Wasserunloslichkeit, um eine feste Oberflache fiir
Eisanlagerungen anzubieten, 2) seine Grofle, 3) freie Wasserstoftbriickenbindungen auf seiner
Oberfldache, 4) seine eisdhnliche hexagonale Kristallgitterstruktur und 5) seine aktiven
Oberfldchenstellen (von engl. active sites) wie zum Beispiel Stufen, Risse und Hohlrdume.
Diese Kriterien erklaren jedoch nur teilweise welche Partikel als INP dienen konnen. Zwar sind
feste, wasserunldsliche Partikel wie zum Beispiel Mineralstaub héufig vorkommende Eiskeime
(Hoose und Mohler, 2012) jedoch konnen auch losliche Substanzen, die bei bestimmten
Bedingungen kristallin sind, als INP aktiv werden (bspw. Ammoniumsulfat; (Abbatt et al.,
2006). Aus verschiedenen Laborstudien geht folgendes Resultat hervor, dass der Groeneffekt
ab Partikeldurchmesser grofer als 200 nm eine Rolle in der Eisnukleation spielt (Kanji und
Abbatt, 2009; Welti et al., 2009; Hartmann et al., 2016). Mit steigender Partikelgroe nimmt
ebenfalls die Partikeloberfliche zu und somit erhoht sich auch die Wahrscheinlichkeit
moglicher active sites. Ergdnzend beobachtete DeMott et al. (2010) eine Korrelation zwischen
der gemessenen INP-Anzahlkonzentrationen und der Anzahl der Partikel > 0.5 pm basierend

auf mehreren bodengestiitzte Feldmessungen und Flugzeugmesskampagnen. Daraufhin fiihrte
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DeMott et al. (2010) eine Parametrisierung fiir atmosphérische INP-Konzentrationen ein, die
von der Aktivierungstemperatur und Partikeln > 0.5 um abhéngt (sieche Parametrisierung: GI.
6.4 in Kap. 6.9) Allerdings koénnen auch 10 nm grofe biologische Makromolekiile die
Eisbildung einleiten (Pummer et al., 2012; Augustin et al., 2013). Anhand der hohen Vielfalt
an GroBen und chemischen Zusammensetzungen fiir mogliche INPs, sind die Voraussetzungen
von Eiskeimen noch nicht abschlieBend gekldrt. Die Hauptgruppen der atmosphérisch

relevanten Eiskeime werden im nachfolgenden Abschnitt genauer beschrieben.

2.2.1 Quellen und chemische Zusammensetzung von Eiskeimen

Mineralstaub ist eine wichtige Komponente des natiirlichen Aerosols in der Atmosphére und
hat eine bedeutende Rolle in der atmosphérischen Eisnukleation (Hoose und Mohler, 2012;
Murray et al., 2012; Atkinson et al., 2013). Gro3e Wiistengebiete in Nordafrika (Sahara,
Bodélé-Depression) und in Asien (Taklimakan, Gobi) sind als Hauptquellgebiete von
atmosphérischen Mineralstaub bekannt (Goudie und Middleton, 2001; Prospero, 2002; Laurent
et al., 2006; 2008). Die Staubpartikel werden durch Turbulenz und starke Winde angehoben, in
die Atmosphire eingebracht und mehrere tausend Kilometer {iber den Globus verfrachtet
(Knippertz und Stuut, 2014). Die jihrliche Gesamtemission von Mineralstaubpartikeln, die in
die Troposphére injiziert wird, liegt in einem Bereich von 1000 bis 3000 Tg (Andreae, 1995).
Bei der weltweiten Verteilung von solch hohen Emissionsraten wird angenommen, dass
Wiistenstaub der am hdufigsten vorkommende eiskeimfahige Partikeltyp in der Atmosphére ist
(Sullivan et al., 2010; Hande et al., 2015). In Abbildung 2.4 sind die Messergebnisse von
verschiedenen Feldmesskampagnen unter Einfluss von Staubevents dargestellt (gelbe und
orangefarbige Symbole und Fldchen). Ab einer Temperatur von -12°C konnen
Mineralstaubpartikel unter wasseriibersittigten Bedingungen aktiviert werden (DeMott et al.,
2003; Creamean et al., 2013; Ardon-Dryer und Levin, 2014; Boose et al., 2016a; Boose et al.,
2016c). Eine weitere Erkenntnis ist, dass die Mineralstaubpartikel auch bei
Wasseruntersittigung Eis nukleieren kdnnen (Rogers et al., 1998; Chou et al., 2011; Boose et
al.,, 2016c; Boose et al., 2016a). Die INP-Anzahlkonzentrationen umfassen zwei bis drei
GroBenordnungen bei verschiedenen Temperaturen. Diese grole Variabilitit der
Eiskeimfahigkeit von Mineralstaub der verschiedenen Feldstudien kann durch Unterschiede in
der mineralogischen Zusammensetzung, einer internen und externen Mischung, sowie Effekten
von Alterungsprozessen durch weitreichende Transporte der atmosphidrischen Partikel

resultieren. Abhdngig von der Mineralogie kann sich die Fahigkeit der Eisnukleation stark
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andern. Atmosphirische Mineralstaubpartikel bestehen hauptsédchlich aus Tonmineralien (z. B.

IMlit, Kaolinit), Quartz und Feldspatmineralien (Broadley et al., 2012; Murray et al., 2012).
Durch mehrere Laborstudien ergab sich, dass Potassium Feldspat (K-Feldspat) die effektivste
Komponente im Mineralstaub ist und die Eisbildung im Immersions- und Depositionsgefrieren
dominiert (Atkinson et al., 2013; Yakobi-Hancock et al., 2013; Augustin-Bauditz et al., 2014;
Boose et al., 2019). In einer weiteren Laborstudie von Kiselev et al. (2017) wurde mithilfe eines
Elektronenmikroskops die Eisbildung auf der Oberflidche von K-Feldspat sorgfiltig untersucht.
Die Experimente demonstrierten, dass die Eiskristalle an speziellen Stellen, wie zum Beispiel
Stufen, Rissen und Vertiefungen im Feldspat, und nicht auf den von auflen zugéinglichen
Kristallflachen zu wachsen beginnen. Trotz der zufilligen Verteilung dieser mikroskopischen
Defekte {iber den gesamten Kristallit, haben alle Eiskristalle die exakt gleiche Orientierung in
Bezug auf das Feldspat-Kristallgitter. Diese Erkenntnisse konnten ebenso Aufschluss auf die
allgemeine Eisnukleation bei anderen Mineralien, die als Gefrierkeim wirken, geben (Kiselev
et al., 2017). Zusitzlich kann der Einfluss durch intern oder extern gemischtes biologisches
Material in Stduben nicht ausgeschlossen werden. Der Anteil an organischem Material,
bestehend aus Bakterien, Pilzen, Algen und Flechten, in Wiistenstduben ist nur sehr gering
(Després et al., 2012; O'Sullivan et al., 2014). Dagegen enthalten Bodenstiube aus
landwirtschaftlichen Gebieten einen bedeutenden Anteil an organischem Material und
biologischen Fragmenten. So zeigen Laboruntersuchungen, dass der Bodenstaub von
fruchtbaren Agrarflichen im Vergleich zum Wiistenstaub eine erhohte eisnukleierende
Aktivitdt bis zu einem Faktor von 10, besonders bei Temperaturen iiber - 19 °C, aufweist
(Conen et al., 2011; O'Sullivan et al., 2014; Steinke et al., 2016). Zusitzlich werden durch
Vulkanausbriiche zahlreiche Mineralaschepartikel in die Atmosphdre emittiert. Bei
Laborexperimenten variieren die Angaben zur Eiskeimaktivitit von Vulkanaschepartikel von
- 10 °C bis - 23 °C im Immersionsmodus (Fornea et al., 2009; Hoyle et al., 2011; Steinke et al.,
2011). Unter dem Depositionsmodus begann die Eisbildung an den Mineralaschepartikeln erst

bei Temperaturen unter - 31 °C (Hoyle et al., 2011; Steinke et al., 2011).
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Abbildung 2.4: Zusammenfassende Darstellung von INP-Konzentrationen aus weltweit durchgefiihrten
Feldmessungen. Die Symbolfarbe und die entsprechende Schriftfarbe kennzeichnen die Herkunft der Luftmasse,
den Aerosoltyp oder den Probeentnahmeort. Zweifarbige Symbole stellen Messungen, die durch zwei verschiedene
Lufimassen bzw. Aerosoltypen beeinflusst wurden, dar. Die schraffierten Fldchen und offenen Symbole
kennzeichnen INP Konzentrationen bei einer RHw < 100 %. Alle anderen Messungen wurden bei einer
RHw > 100 % oder Tropfchengefrieren durchgefiihrt. INP Konzentrationen sind fiir Standardbedingungen
(1013 hPa und 273,15 K) angegeben, aufier den Antarktisdaten von Ardon-Dryer et al. (2011). Es wurden

verschiedene Symbolgrdfien verwendet um eine Datenmaskierung zu vermeiden (Kanji et al., 2017).

Zu den primir biologischen Aerosolpartikeln (PBAP von engl. primary biological aerosol
particle) zédhlen Algen, Bakterien, Insekten, Pflanzenteile, Pilzsporen, Pollen, Tierhaare und
Viren (Diehl et al.,, 2001; Baron und Willeke, 2005; Kulkarni, P. et al., 2011). Der
GroBenbereich, der die PBAPs einschlieft, erstreckt sich von einigen Nanometer (bspw. Viren)
bis hin zu gréfBeren Partikeln wie Pollen und Pilzsporen, die PartikelgroBBen von bis zu 100 pm
erreichen konnen (Després et al., 2012; ClauBl, 2015). Biologische Partikel sind die
effizientesten Eiskeime (Hoose et al., 2010). Wihrend bei Temperaturen kélter als - 20 °C der
Mineralstaub als Hauptquelle fiir INPs dient, dominieren bei Temperaturen iiber - 15 °C
Partikel biologischen Ursprungs die INP-Konzentration in der Atmosphére (Szyrmer und
Zawadzki, 1997; DeMott et al., 2010; Murray et al., 2012; Morris et al., 2014). Dies wird auch
von verschiedenen Feldmesskampagnen gestiitzt, die den biologischen Anteil in den INP-
Konzentrationen in einem Temperaturbereich von - 5 °C bis - 32 °C darstellen (siche Abb. 2.4,

griine Symbole und Flichen; (DeMott et al., 2010; Creamean et al., 2013; Huffman et al., 2013;
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*
Prenni et al., 2013; Conen et al., 2016; DeMott et al., 2016)). Bei AuBBenluftmessungen an

Waldflichen von Huffman et al. (2013) und Prenni et al. (2013) kam es wihrend

Niederschlagevents zu einem deutlichen Anstieg von Bioaerosol der Eiskeimkonzentration eng
korreliert mit luftgetragenen biologischen Partikeln. Flugzeuggetragene Messungen auf einer
Hohe von ungefahr 8 km demonstrierten, dass 33 % der gesammelten Eiskristallresiduen
innerhalb einer orographischen Wellenwolke biologische Partikel enthalten (Pratt et al., 2009).
Diese Forschungsergebnisse deuten darauf hin, dass biogene Quellen in der Eisbildung von
Wolken involviert sind. Dagegen zeigt die Simulation von Hoose et al. (2010), welche nur
Emissions-Parametrisierungen fiir Bakterien, Pilzsporen und Pollen enthilt, dass der Anteil der
PBAPs an der durchschnittlichen globalen Eisnukleationsrate sehr gering ist (< 0.6 %).
Tatséchlich variiert die atmosphédrische Konzentration von PBAPs sehr stark auf rdumlicher
und zeitlicher Skala gesehen und ihr Einfluss diirfte auf die Lokalitdt und Saisonalitdt der Natur
begrenzt sein. Die globale Emissionsrate von Bioaerosol liegt mehrere Grofenordnungen unter
der von Mineralstaub (Després et al., 2012). Neben den Feldstudien wurden in weiteren
Laborexperimenten verschiedene Bioaerosole und deren Eisbildung genauer untersucht.
Bestimmte Bakterien wie zum Beispiel die Pseudomonas syringae-Bakterien, die vor allem auf
verrottenden Blittern und anderen Pflanzenresten zu finden sind, besitzen ein eisaktives Protein
auf der duBleren Zellwand (Hoose und Modhler, 2012). Diese Proteine wirken schon bei
Temperaturen von - 2 °C als effiziente Eiskeime und werden unter dem industriellen Produkt
Snomax® kommerziell vertriecben (Maki et al., 1974; Wex et al., 2015). Sie dienen zur
Kunstschneeproduktion, da sie schon die Schneebildung bei moglichst hohen Temperaturen
ermOglichen (Hartmann et al., 2013; Wex et al., 2015). Zum anderen fand die Laborstudie von
Frohlich-Nowoisky et al. (2015) bei der Analyse von Mutterboden aus dem siidostlichen
Wyoming die weitverbreitete Pilzart Mortierella alpina. Auf diesem Pilz befindet sich ein
proteinartiges INP, welches die Eisbildung bei - 5 °C einleitet. Diverse Laborstudien zeigten,
dass verschiedene Pollenarten als gute INPs beim Kondensations-, Immersions- und
Kontaktgefrieren wirken. Je nach Pollenart und Gefriermode liegt die mittlere
Nukleationstemperatur zwischen - 5 °C und - 21,5 °C (Diehl et al., 2001; 2002; von Blohn et
al., 2005; Pummer et al., 2012). Als besonders aktiv erweisen sich Birkenpollen (Diehl et al.,
2002). Pummer et al. (2012) fand heraus, dass sich an der Oberfliche von Pollen leicht
wasserablosende eisnukleierende Makromolekiile befinden. Fiir die Eisnukleationsexperimente
wurden Pollen iiber mehrere Stunden in Wasser suspendiert und anschlieBend herausgefiltert.
Die unbehandelten Pollen, die extrahierten Pollenkérner und das Waschwasser zeigten die
gleiche Eisaktivitit auf. Diese Untersuchungen legen nahe, dass fiir die Eisaktivitdt die im

Wasser leicht 16slichen Makromolekiilen entscheidend sind (Pummer et al., 2012). Ein weiterer
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bedeutender Naturstoff ist die Cellulose. Sie ist der Hauptbestandteil von pflanzlichen
Zellwianden und durch zersetzendes Pflanzenmaterial werden Cellulose-haltige Partikel mit
dem Wind in die Atmosphére injiziert (Conen et al., 2016; Hiranuma et al., 2019). Zu jeder
Jahreszeit sind luftgetragene Cellulosepartikel an maritimen und kontinentalen, sowie auch an
alpinen Messstandorten in Konzentrationen von 0,01 bis 0,4 pg/m? vorhanden (Sanchez-Ochoa
et al., 2007). Die aktuelle Laborstudie von Hiranuma et al. (2019) zeigt fiir drei verschiedene
Arten von Cellulose erst bei niedrigen Temperaturen eine betréchtliche INP-Aktivitit, die

vergleichbar mit der Eisaktivitdt des Mineralstaubes Illit ist.

Ozeane machen circa 70% der Erdoberfliche aus und sind somit eine der
Hauptemissionsquellen fiir atmosphérische Partikel (Hultin et al., 2010; Wilson et al., 2015;
Mallet et al., 2018). Marines Aerosol (SSA von engl. sea spray aerosol) enthdlt neben
anorganischem Seesalz einen Grofiteil an organischen Verbindungen, die die
Aerosoleigenschaften entscheidend beeinflussen (Wilson et al., 2015). Die globalen
Emissionen von Seesalz werden auf ungefiahr 10000 Tg/a geschitzt und die Emissionsraten von
marinem organischem Aerosol auf circa 10 Tg/a (Giere und Querol, 2010; Gantt und
Meskhidze, 2013). Hauptsédchlich wird das SSA vom Ozean durch den sogenannten ,,bubble
bursting*“-Prozess in die Atmosphire emittiert (Blanchard, 1989). Durch sich brechende Wellen
oder das Auftreffen von Niederschlag auf der Meeresoberfliche wird Luft untergemischt,
welche Blasen erzeugt. Diese Luftblasen setzen beim Aufsteigen und Zerplatzen an der
organisch angereicherten ,,Mikrolayer* der Meeresoberfliche Aerosoltropfchen direkt in die
Atmosphire frei (Blanchard und Woodcock, 1957; Blanchard und Syzdek, 1982). Einige
Studien haben beobachtet, dass marine Mikroorganismen, wie zum Beispiel Kieselalge oder
Phytoplankton, und ihre Abfallprodukte die Eisbildung katalysieren (Alpert et al., 2011; Knopf
et al., 2011; Burrows et al., 2013; Wilson et al., 2015; DeMott et al., 2016; Wilbourn et al.,
2020). Im Vergleich zum Mineralstaub ist die Eiskeimaktivitit von marinem Aerosol deutlich
geringer und tragt nur zu einem geringen Anteil an atmosphérischen INPs bei (DeMott et al.,
2016; Gong et al., 2020). Trotzdem diirfte SSA in entlegenen Meeresregionen, besonders in
Abwesenheit von Mineralstaub, einen grof3flachigen Einfluss auf die Eisnukleation haben
(Burrows et al., 2013; Vergara-Temprado et al., 2017; Wilbourn et al., 2020). Diese Erkenntnis
wird in Abbildung 2.4 durch Feldmessungen in mariner Umgebung (Mason et al., 2015a;
Mason et al., 2015b) und durch Analysen von Proben gestiitzt, welche im Feld gesammelt

wurden (DeMott et al., 2016; dunkelblaue Symbole und Fliachen).
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Durch die Verbrennung von Biomasse und fossilen Brennstoffen entstehen

Kohlenstoffpartikel (elementarer Kohlenstoff EC und schwarzer Kohlenstoff BC von engl.
elemental carbon und black carbon) sowie Rufl- und Aschepartikel, welche organisches
Material enthalten (Petzold et al., 2013; Grawe et al., 2016; Kanji et al., 2017). Die Prozesse
die zur Entstehung dieser Verbrennungsaerosole fiihren sind natiirliche Waldbrinde,
landwirtschaftlich begriindete Feuer (Brandrodung), Verbrennungen von Treibstoffen bei
Transportbeforderungsmitteln und Energiegewinnung fiir industrielle und private Zwecke
(Bond et al., 2013). Diese Verbrennungsprozesse, ob natiirlichen oder anthropogenen
Ursprungs, konnen aufgrund ihrer Haufigkeit global gesehen als potentielle Emittenten fiir
INPs in der Atmosphére dienen (Schwarz et al., 2010; Bond et al., 2013; Levin et al., 2016).
Jedoch zeigen Labor- und Feldmessungen widerspriichliche Resultate und bis heute ist unklar,
ob diese Verbrennungspartikel einen wichtigen Beitrag zur Eisnukleation leisten (Bond et al.,
2013). Einige Laborstudien belegen, dass Ruf3- und Aschepartikel im Immersionsmodus
eiskeimaktiv sind und somit relevant fiir die Bildung von MPCs sein kdnnen (DeMott, 1990;
Umo et al., 2015; Grawe et al., 2016). Die Versuchsreihen von Mdhler et al. (2005a) und Mahrt
et al. (2018) demonstrieren, dass Rull die Eisbildung im Depositionsmodus und
Temperaturregime von Cirruswolken beeinflussen kann. Dagegen zeigen jedoch Messungen
von anderen Laborexperimenten keine FEisaktivitit von Rufl und schwarzen
Kohlenstoffpartikeln im Bereich des Immersionsgefrierens (Friedman et al., 2011; Schill et al.,
2016; Mahrt et al., 2018). Wéhrend den Feldmesskampagnen von (Prenni et al., 2012) und
(McCluskey et al., 2014) wurden unter Einfluss von diversen Biomassenverbrennungsevents
erhohte INP-Konzentrationen beobachtet. Diese Partikel hatten die Féhigkeit in einem
Temperaturbereich von - 32 °C bis - 12 °C Eis zu bilden (sieche Abb. 2.4, rote Symbole und
Flachen). In einer anderen Feldstudie wurden INP-Messungen in der chinesischen Stadt Peking
durchgefiihrt. Diese Ergebnisse zeigen allerdings keine Korrelation zwischen der INP-
Konzentration und der Massenkonzentration von schwarzem Kohlenstoff in einem
Temperaturbereich vom - 6 °C bis - 25 °C auf (Chen et al., 2018). Abhdngig von der jeweiligen
Verbrennungstechnik kann die chemische Zusammensetzung von Rufl und dessen organischer
Anteil variieren, dies resultiert dann wiederum in einer Anderung der IN-Fihigkeit (M&hler et

al., 2005b).
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2.2.2 Atmosphirische Alterungsprozesse

Aerosolpartikel konnen iiber groe Entfernungen in der Atmosphire transportiert werden. Auf
ihren langen Transportwegen konnen die Partikel physikalischen und chemischen Anderungen,
wie zum Beispiel photochemische Reaktionen oder chemische Reaktionen mit Spurengasen
oder anorganischen Komponenten, und Wolkenprozessen ausgesetzt sein (Kanji et al., 2017;
Borduas-Dedekind et al., 2019). Die chemische Prozessierung (von engl. chemical processing)
von Aerosolpartikeln kann zu gravierenden Verdanderungen in ihren physikalisch-chemischen
Eigenschaften fiihren. Zum Beispiel zeigte Kanji et al. (2013) in einer Laborstudie, dass
Kaolinit, das niedrigen O3-Konzentrationen ausgesetzt wurde, eine erhohte Eiskeimféhigkeit
in der Depositions- und Immersionsmode aufweist. Dagegen wird die Eisaktivitit bei dem
Mineralstaub Arizona Test Dust (ATD) unter hohen Os-Konzentrationen heruntergesetzt. Des
Weiteren zeigen mehrere Laborstudien, dass die mit Schwefelsdure oder Salpetersdure
behandelten Mineralstaubpartikel eine niedrigere Eisnukleationsfahigkeit haben (von engl. acid
coating; (Niedermeier et al., 2010; Sullivan et al., 2010; Augustin-Bauditz et al., 2014; Burkert-
Kohn et al., 2017). Dariiber hinaus kann das Mischen mit biologischem Material zu einer
Erhohung der Eisaktivitét filhren (Augustin-Bauditz et al., 2016). Neueste Messexperimente
demonstrieren, dass die IN-fahigkeit von geldstem organischem Material unter Aussetzung von
Sonnenlicht herabgesenkt wird (Borduas-Dedekind et al., 2019). Daraus folgend konnen die
Alterungsprozesse sowohl zu einer Zunahme als auch zu einer Abnahme der

Eisnukleationsfahigkeit der Aerosolpartikel fiihren.

Bei Feldmessungen von Conen et al. (2015) wurden parallele INP-Messungen auf der
hochalpinen Forschungsstation Jungfraujoch und am Observatorium Izafia auf Insel Teneriffa
durchgefiihrt. Diese Vergleichsmessungen waren besonders interessant, da beide
Messstandorte von Saharastaubpartikeln beeinflusst waren. Wihrend Izafia in der Néhe der
Emissionsquelle gelegen ist, gelangen die Mineralstaubpartikel iiber einen weitreichenden
atmosphérischen Transport zum Jungfraujoch. Nichtsdestotrotz wurden bei Saharastaubevents
hohere INP-Konzentrationen am Jungfraujoch als auf Izafia beobachtet. Dies deutet darauthin,
dass die IN-Aktivitdt des Mineralstaubs auf dem langen Transportweg durch Mischung mit
Luftmassen, die beispielsweise Partikel biologischen Ursprungs enthalten, oder durch
bestimmte mikrophysikalischen Wolkenprozesse erhoht wurde. In einer weiteren Feldstudie,
durchgefiihrt von Boose et al. (2016¢), ergaben die Messergebnisse, dass Mineralstaubpartikel
intern gemischt mit Ammoniumsulfat eine erhohte IN-Fahigkeit haben. So muss die chemische

Beschichtung von Aerosolpartikeln nicht immer zu einer Herabsetzung der Nukleationsrate
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fiihren. Um allerdings einschitzen zu konnen, welchen Effekt die Alterungsprozesse auf die

Eiskeimfahigkeit der luftgetragenen INPs wdhrend des weitreichenden Transportes haben,
miissen die physikalisch-chemischen Eigenschaften der Partikel in Quellenndhe mit den

gesammelten Partikeln am Messtandort verglichen werden.

2.3 INP Messtechniken

Zur Bestimmung von Eiskeimen gibt es heutzutage eine grole Bandbreite an verschiedenen
Messmethoden. Diese Messtechniken konnen in zwei Gruppen aufgeteilt werden, die

sogenannten on- und offline Messinstrumente.

2.3.1 Offline Messmethoden

In den letzten Jahren wurde eine Reihe von verschiedenen offline Methoden zur INP Analyse
entwickelt. Bevor man diese Messtechniken anwenden kann, miissen zuerst Aerosolpartikel
gesammelt werden. Basierend auf Bigg und Miles (1963) werden Filter aufgrund ihrer
allgemeinen Einfachheit fiir das Anreichern von Aerosolpartikeln verwendet. Alternativ zu den
Filtern, konnen Partikel auch auf festen sauberen Substraten gesammelt werden. Fiir FRankfurt
Ice Deposition Freezing Experiment FRIDGE-STD (Bundke et al., 2008; Schrod et al., 2016)
werden hydrophobe Siliziumwafer verwendet und fiir das Micro-Ocrifice Uniform Deposit
Impactor-Droplet Freezing Technique (MOUDI-DFT, Mason et al., 2015a) hydrophobes
Deckglas. Nach dem Sammeln werden die Partikel anschlieBend unter bestimmten
Bedingungen auf ihre  Gefrierfahigkeiten 1im  Labor hin  untersucht.  Fiir
Immersionsgefrierexperimente werden die gesammelten Partikel vom Filter abgewaschen
(bspw. Colorado State University Ice Spectrometer CSU IS, Hill et al., 2014) oder einzelne
Filterstiickchen ausgestochen und in reines Wasser getaucht (Conen et al., 2012). Aus dem
Waschwasser werden Tropfen entnommen und diese direkt auf eine sogenannte ,,cold stage
platziert. Wahrend des Experimentes werden die Tropfchen schrittweise heruntergekiihlt und
der Moment des Gefrierens optisch liberwacht, wie zum Beispiel mit den Gefrieraufbauten
Bielefeld Ice Nucleation ARaY (BINARY, Budke und Koop, 2015), microlitre Nucleation by
Immersed Particle Instrument (uL-NIPI, Whale et al., 2015) und Welzmann Supercooled
Droplets Observation on Microarray (WISDOM, Reicher et al., 2018). Ansonsten kénnen die

Probentréiger fiir Depositions- und Kondensationsgefrierexperimenten auch direkt auf die cold
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stage in einer Vakuumdiffusionskammer gelegt und aktiviert werden (Jiang et al., 2015; Schrod
et al., 2016). Eine ergdnzende offline Methode um Eiskeimstudien mdglichst realitdtsnah unter
atmosphirischen Bedingungen simulieren zu konnen ist der vertikale Windkanal. Mit Hilfe
des vertikalen Windtunnels kdnnen Hydrometeore unter bestimmten Bedingungen beziiglich
Temperatur (bis zu -30 °C), Feuchtigkeit (bis zur Sittigung) und Windgeschwindigkeit (max.
40 m/s) in einem vertikalen Luftstrom ohne Wandeffekte frei ausschweben. Bei unterkiihlten
Bedingungen kann das Gefrieren der einzelnen Tropfchen, die ein bestimmtes Probenmaterial

enthalten, optisch erfasst werden (Szakall et al., 2009; Pereira, 2011).

Bei AuBlenluftmessungen betragen die Sammelzeiten der Filtermessungen oft mehrere Stunden,
um eine ausreichend grofle Anzahl an Aerosolpartikeln fiir die offline Gefriertechniken zu
erhalten. Dank ihrer einfachen Handhabung kénnen diese offline Methoden problemlos fiir
Langzeitmessungen eingesetzt werden. Durch die langen Sammelzeiten steht ein grofles
Sammelvolumen an Probenluft zur Verfiigung, das notwendig ist, um sehr geringe INP
Anzahlkonzentrationen, wie sie in der freien Troposphidre oder in den polaren Regionen iiber
Ozeanen vorkommen, erfassen zu konnen. Zusitzlich sind diese offline Messmethoden sehr
sensitiv, um das Einsetzen der Eisbildung bei besonders warmen Temperaturen zu detektieren.
Jedoch werden die INP Konzentrationen dem effektivsten Eiskeim des analysierten
Sammelvolumens zugeordnet, wohingegen potentielle INPs, die bei kélteren Temperaturen

aktiv sind, nicht beriicksichtigt werden.

2.3.2 Online Messmethoden

Der am hidufigsten verwendete und bestverstandene in-situ Eiskeimzéhler ist die ,,Continous
Flow Diffusion Chamber* (CFDC). Eine Diffusionskammer besteht aus zwei konzentrischen
Zylindern oder parallel angeordneten Platten, welche durch Fluten mit Wasser eisiiberzogen
sind und auf unterschiedliche Temperaturen unter O °C heruntergekiihlt werden. Es bildet sich
ein linearer Wasserdampfpartialdruck- und Temperaturgradient zwischen den zwei
eisbedeckten Platten (siche Abb. 2.5). Infolge von zwei partikelfreien Mantelluftstromen, die
jeweils an den Platten entlang flieBBen, fliegen die eingeleiteten Aerosolpartikel laminar durch
das Zentrum der Kammer. Durch den engen laminaren Sammelfluss kommt das Aerosol nicht
in Beriihrung mit den Wénden und beschrénkt sich auf eine bestimmte Temperatur und relative
Feuchte. Die Aerosolpartikel sind dann fiir die gegebene Verweilzeit in der Kammer stabilen
Bedingungen beziiglich Temperatur und Ubersittigung ausgesetzt. Bei wasseriibersittigten

Bedingungen konnen Wolkentropfen aktivieren und zu dhnlichen GroBen wie Eiskristalle
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anwachsen. Die Eiskammer endet in einem Verdampfungsstreckenabschnitt bei eisgesittigten

Bedingungen, so dass die Wolkentropfen verdampfen konnen, wihrend die Eiskristalle ihre
GroBe behalten. Am Kammerausgang wird der Anteil der Partikel, die eiskeimbildend sind mit
einem optischen Partikelzdhler (OPC von engl. optical particle counter) detektiert. Die
Unterscheidung zwischen unaktivierten Partikeln, Wolkentropfen und Eiskristallen erfolgt
anhand der Grofle oder Phase der Partikel. Diese Technik wurde erstmals von Rogers (1988)
beschrieben und fiir Laborstudien und spiter als Feldinstrument fiir Flugzeugmessungen
anhand der Colorado State University-CFDC (CSU-CFDC, zylindrische Kammerwénde)
betrieben (Rogers et al., 2001). In den nachfolgenden Jahren wurden viele verschiedene

CFDCs, die auf dem grundlegenden Prinzip von Rogers et al. (2001) basieren, entwickelt.

Sheath . Sheath
flow
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Warm wall
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Abbildung 2.5: Schematische Darstellung einer idealisierten CFDC. Ein Aerosolsammelfluss wird zwischen den

eisbedeckten Winden, welche auf unterschiedliche Temperaturen unter 0 °C gehalten werden, durchgeleitet.
Durch die nicht lineare Beziehung des Wassersdttigungsdampfdruckes beziiglich der Temperatur bildet sich eine
Ubersiittigung mit einem Maximum nahe dem Zentrum der Kammer. Ein Schleierluftstrom flieit an jeder Wand
entlang um die Partikel durch einen zentralen laminaren Fluss in einem begrenzten Temperatur- und

Sattigungsbereich nahe dem Ubersittigungsmaximum durch die Kammer zu fiihren (Garimella et al., 2017).
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Die ,,Zurich Ice Nucleation Chamber* (ZINC, Stetzer et al., 2008) mit plan-parallelen Platten

in vertikaler Anordnung wurde fiir homogene und heterogene Laborgefrierexperimente im
Depositions- und  Kondensationsbereich ~ gebaut.  Spater wurde ZINC  fiir
Immersionsgefriermessungen zur ,,Immersion Mode Cooling Chamber ZINC* (IMCA-ZINC,
Liond et al.,, 2010) erweitert. Basierend auf dem Design von ZINC, wurde ein mobiles
Instrument fiir Feldmesskampagnen die ,,Portable Ice Nucleation Chamber” (PINC, Chou et
al., 2011) entwickelt. Auch dieses Instrument wurde fiir Messungen im
Immersionsgefriermodus ,,Portable Immersion Mode Cooling chAmber PINC* (PIMCA-
PINC, Kohn et al., 2016) erweitert. Weitere CFDCs, die fiir Feldmessungen eingesetzt wurden,
sind die ,,Pacific Northwest National Laboratory-Compact Ice Chamber* (PNNL-CIC,
Friedman et al., 2011) und das ,,SPectrometer for Ice Nuclei” (SPIN, Garimella et al., 2016),
der erste kommerziell erwerbliche Eiskeimzéhler. Ebenso so wurden CFDCs mit einem Design
von parallel horizontalen orientierten Platten eingefiihrt, wie zum Beispiel die ,,University of
Toronto-CFDC* (UT-CFDC, Kanji und Abbatt, 2009)und deren Nachfolgemodel ,,Horizontal
Ice Nucleation Chamber* (HINC, Lacher et al., 2017), das fiir alpine Feldmessungen eingesetzt

wurde.

Eine weitere Methode um INPs online zu erfassen sind die sogenannten Expansionskammern.
Diese Expansionskammern werden eingesetzt um realistische Simulationen von
atmosphirischen Wolkenprozessen und Eisbildung im Labor durchzufiihren. Der Prozess in
einer Expansionskammer bildet durch adiabatische Expansion des Luftvolumens in der
Kammer das Anheben eines Luftpaketes in der Atmosphdre nach. Das adiabatische
Herunterkiihlen fiihrt zu einer Ubersittigung beziiglich Eis und Wasser und diese beiden
Parameter sind abhédngig von der Expansionsrate. Solch eine adiabatische Expansionskammer
ist die AIDA- (Aerosol-Interaktion und Dynamik in der Atmosphére, Mohler et al., 2003; 2006)
Wolkenkammer, in welche verschiedenen Studien zur Eisnukleationsfdhigkeit von
verschiedenen Aerosoltypen durchgefiihrt wurden. Eine vergleichbare Anlage ist die
»Manchester Ice Cloud Chamber* (MICC, Connolly et al., 2012), welche ebenfalls auf dem
Prinzip der adiabatischen Expansion beruht. Seit 2019 existiert die erste mobile adiabatische
Expansionskammer namens PINE (von engl. Portable Ice Nucleation Experiment) fiir
vollautomatisierte Langzeitmessungen von Aerosolen und INPs im Feld. PINE wurde von der
Firma Bilfinger Noell GmbH, in Zusammenarbeit mit dem Karlsruher Institut fiir Technologie
und der Universitdt Leeds, entwickelt und wird kommerziell vertrieben (Mohler et al., 2021;

Bilfinger Noell GmbH, 2021).
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Eine zusétzliche online Technik um INP zu messen ist das 7 m lange aufrechtstehende laminare

Stromungsrohr LACIS (,,Leipzig, Aerosol and Cloud Interaction Simulator®, (Stratmann et
al., 2004; Hartmann et al., 2011). Dieses Laborgerit besteht aus sieben Abschnitten und fiir jede
einzelne Sektion konnen die Temperaturen individuell gesteuert werden. Ein feuchter
Schleierluftstrom wird eingeleitet und stellt den Wasserdampf zu Verfiigung um {iibersittigte
Bedingungen innerhalb des Durchflussrohres zu erhalten. Die Aerosolpartikel werden im
oberen gekiihlten Teil des Rohrer injiziert, so dass sich in der Rohrmitte ein von Schleierluft
umbhiillter Aerosolfluss bildet und die Partikel zundchst zu Wolkentropfen aktiviert.
AnschlieBend werden sie durch weitere Temperaturabsenkung weiter heruntergekiihlt und
schlieBlich gefroren. Mit diesem Messgerit kann das Immersionsgefrieren von verschiedenen

Aerosoltypen untersucht werden (Niedermeier et al., 2010).

Neben den bereits genannten online Messtechniken gibt es noch die ,,Fast Ice Nucleus
CHamber* (FINCH, Bundke et al., 2008) eine Mischkammer (von engl. mixing chamber), die
fiir Labor- und Feldexperimente von der Johann Wolfgang Goethe-Universitdt in Frankfurt am
Main entwickelt wurde. Durch das Mischen des Aerosolprobenflusses mit einem warm-
feuchten und einem kalt-trockenen Fluss wird die Ubersittigung in der in-situ Eiskammer
erreicht. Eine detaillierte Methodenbeschreibung zu diesem Messinstrument ist in Kapitel 3 zu

finden.

Im Gegensatz zu den offline Messverfahren kdnnen die online Detektionsverfahren die INP
Konzentrationen in einer hohen zeitlichen Auflosung von wenigen Minuten darstellen.
Entsprechend sind die online Messverfahren fiir kleinskalige Schwankungen in der
Eiskeimkonzentration unter instabilen atmosphirischen Bedingungen, wie zum Beispiel bei
Frontendurchgéngen, geeignet. Durch ihr relativ geringes Aerosolsammelvolumen sind die on-
line Eiskeiminstrumente bei besonders niedrigen INP Umgebungskonzentrationen in ihrer
experimentellen Anwendung und Sensitivitit beschrinkt und die aufgezeichneten Messdaten
liegen unterhalb ihrer Nachweisgrenze (LOD von engl. limit of detection). Ein weiterer
wichtiger Punkt ist die maximale Betriebszeit, diese ist abhingig von der jeweiligen CFDC-
und Mischungskammer-Variante und unter atmosphérischen Bedingungen meist auf zwei bis
sechs Stunden begrenzt. Die Hintergrundeiskonzentration wird aufgrund von Frostbildung an
den Kammerwinden durch die vorherrschende Ubersittigung mit zunehmender Sammelzeit
schlechter und die Sensitivitdt des Instrumentes nimmt ab. Die Frostpartikel fallen von den
Winden ab und gelangen in den Aerosolsammelfluss. Diese Artefakte konnen dann
falschlicherweise als INP klassifiziert werden. So wird die Eiskammer nach einer gewissen Zeit

aufgeheizt und die Kammerwéinde entfeuchtet und enteist. Danach kann die Kammer erneut fiir
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weitere Messungen auf die gewiinschte Temperatur heruntergekiihlt und Ubersittigung

eingestellt werden. Diese aufwendige Prozedur nimmt allerdings ein paar Stunden in Anspruch.

Anhand der anwachsenden Zahl von neuen INP Messgerdten wihrend der letzten Jahre ist es
von grofler Notwendigkeit gewesen, die on- und offline Messtechniken unter konstanten und
bekannten Bedingungen im Labor miteinander zu vergleichen (DeMott et al., 2011; Hiranuma
et al., 2015; Wex et al., 2015; DeMott et al., 2018; Hiranuma et al., 2019). Ebenfalls wurden
verschiedene Eiskeimmessverfahren unter realen und variablen INP
Umgebungskonzentrationen einander gegeniibergestellt (DeMott et al., 2017; Kanji et al.,

2017).
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3 Methoden

Die beiden Schliisselkomponenten des Eiskeimzéhlers FINCH sind die Mischkammer und die

FINCH-Optik, die als optischer Einzelpartikelzihler dient. Das Prinzip von FINCH beruht auf

der Mischung von verschiedenen Luftstromen mit unterschiedlicher Sattigung und Temperatur.

Abbildung  3.1:  3D-Ansicht  des
Eiskeimzdhlers FINCH in einem Rack fiir
atmosphdrische Messungen auf dem
deutschen Forschungsflugzeug HALO
(Frank, 2017).

Die dadurch erzeugte Ubersittigung dient zur Aktivierung
der Aerosolpartikel zu INPs in der Durchflusskammer. Die
urspriingliche Version von FINCH wurde in Bundke et al.
(2008) vorgestellt. Im Laufe der Jahre wurde der Aufbau
von FINCH mehrfach modifiziert. Im Jahr 2014 kam der
Eiskeimzéhler erstmalig wihrend der Messkampagnen
ML-CIRRUS und ACRIDICON-CHUVA fiir
atmosphérischen Messungen auf dem deutschen
Forschungsflugzeug HALO zum Einsatz (Wendisch et al.,
2016; Voigt et al.,, 2017). Seitdem ist FINCH in ein
mobiles Flugzeug-Rack eingebaut (siche Abb. 3.1).
Aufgrund von elektrischen Ausfdllen der optischen
Bauelemente, softwaretechnischen Problemen wund
Messartefakten wurden danach noch weitere grundlegende
technische Anderungen  und  Re-Evaluierungen
vorgenommen. In diesem Kapitel wird im Rahmen einer
Methodenbeschreibung  auf den  Aufbau, die
Funktionsweise, das Mischungsprinzip, und die daraus
resultierenden Messgroflen des Eiskeimzédhlers niher
eingegangen. Die nachfolgenden Beschreibungen stiitzen
sich auf den aktuellen Stand von FINCH nach Frank
(2017) und werden durch neue Messungen ergianzt, die im

Zuge dieser Arbeit entstanden sind.
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3.1 Aufbau und Funktionsweise von FINCH

Die Durchflusskammer von FINCH besteht aus einem nach unten konisch zulaufenden
Edelstahlrohr mit einer Lange von 80 cm und einem Innendurchmesser von 8,5 cm. Der Aufbau
von FINCH ist in Abbildung 3.2 schematisch dargestellt. Um die Mischkammer auf die
benotigte Temperatur konstant abzukiihlen, ist um die AuBenwand der Kammer ein Kupferrohr
spiralformig durch Hartl6tung angebracht. In der Regel flieBt durch diese Kupferrohrleitung
Ethanol als Kiihlmittel. Wird das Gerdt in einem Flugzeug betrieben muss aufgrund von
Sicherheitsaspekten durch vorbeugenden Brandschutz zur Kiihlung Ethanol durch Silikonol
ersetzt werden. Das Kiihlmittel wird mit Hilfe einer in Reihe geschalteten Batterie aus sechs
Stirlingkiihlern (Modell: SC-TD08 80 W Stirling Cooler, Firma: Twinbird Corporation) mit
aufgesetzten Aluminium-Warmetauschern, den sogenannten Kiihlkdpfen, abgekiihlt. Fiir eine
gleichméBige Kiithlung der Kammerwand wird die Durchflussmenge des Kiihlmittels fiir den
oberen und unteren Bereich {liber zwei Ventile verteilt. Um die Kiihlung der Mischkammer
moglichst effizient zu halten, sind die Leitungen der einflieBenden Luftstrome, die Zu- und
Ableitungen der Kiihlleitungen, die Kiihlkopfe, sowie die Kammer selbst mit EPDM (Ethylen-
Propylen-Dien-Monomer)-Isoliermaterial von der Firma AEROFLEX® thermisch abisoliert.
Die einzelnen Kiihlkopfe konnen bis auf eine Temperatur von circa -80 °C heruntergekiihlt
werden. Theoretisch konnen die Kammerwand und -mitte somit auf maximal -40 °C gekiihlt

werden. Typischerweise betrigt die Temperatur im Kammerinneren bei einer Messung -25 °C.

Fiir den Mischungsprozess werden vier verschiedene Luftstrome in die Kammer eingebracht,
der Aerosolprobenfluss Q4, der warme Fluss Qw, der feuchte Fluss Qi und der kalte Fluss QOc.
Im Zuge dieser Arbeit wurde FINCH ausschlieBlich unter dem Betriebsmodus ,,compressed
air* (siche Abb. 3.2.a) verwendet. Bei dieser Betriebsvariante werden der kalte, der warme und
der feuchte Fluss mit Hilfe einer externen Druckluftquelle erzeugt. Ihre Durchflussraten werden
iiber die jeweiligen dazugehorigen Massendurchflussregler (MFC von engl. mass flow
controller, Firma: Bronkhorst®) gesteuert. Der gesamte Durchfluss wird dann in Kombination
mit einer eingebauten Pumpe (Firma: Vacuubrand GmbH und Co. KG) und einem weiteren
MFC hinter der Kammer abgesaugt. Aus der Differenz der abgepumpten Luft und der
zugefiihrten Druckluft ergibt sich indirekt der eingehende Aerosolsammelfluss an der
Einlassleitung. Steht keine externe Druckluftversorgung zur Verfiigung, wie es moglicherweise
bei Flugzeug- oder Feldmesskampagnen der Fall sein kann, wird das Messsystem unter der
»closed loop*“-Variante (siche Abb. 3.2.b) betrieben. Hier werden die Fliisse Oc, Ou und Ow
ebenfalls tiber die MFC geregelt und nach dem Kammerdurchgang mit der Pumpe abgesaugt.
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Abbildung 3.2: Schematischer Aufbau von FINCH mit Anordnung der verbauten Sensorik (dunkelgrau: Ptl100-
Temperatursensor; violett: HYT-Feuchtigkeitssensor, braun: Drucksensor) und den einzelnen Luftstrémen
(Orange: Aerosollufistrom Qu, tiirkis: kalter Lufistrom Qc; rot: feuchter Luftstrom Q., dunkelgriin: warmer
Luftstrom Q.,) nach a) im Drucklufi- und nach b) im ,, closed loop “-Betrieb. Nicht mafistabsgetreu und modifiziert
nach Frank (2017).
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Anschlieend wird der abgepumpte Luftstrom mittels eines Silikageltrockners entfeuchtet und
mit einem HEPA-Filter (von engl. High Efficiency Particulate Air filter) gefiltert und dem
kalten Fluss sowie dem feuchten und warmen Fluss wieder zur Verfiigung gestellt. Neben
diesem Flusskreislauf wird ein zusétzlicher MFC hinter der Kammer verwendet. Dieser MFC
lasst einen definierten Fluss aus dem System heraus, der dann wiederum den gewiinschten
Aerosolprobenfluss am Einlass erzeugt. Unabhingig davon liber welche Betriebsvariante die
vier Flusskomponenten geregelt werden, der Stromungsverlauf aller Fliisse verhilt sich vor
dem Einlass in die Durchflusskammer identisch. Allerdings hat sich der ,,compressed air-
Modus fiir stabilere Regelphasen bei einer Kopplung mit nachgeschalteten Messgerdten, wie
zum Beispiel einem gepumpten Gegenstrom-Impaktor (PCVI von engl. pumped counterflow
virtual impactor), bewéhrt (siehe Kap. 5). Dariiber hinaus begilinstigt die extern bereitgestellte
Druckluft ldngere und stabilere Messphasen mit der FINCH-Kammer, da die Druckluft durch

effizientere Trocknung einen deutlich geringeren Feuchtegehalt enthilt.

Am Aerosoleinlass ist ein digitaler Feuchtigkeitssensor (siche Abb. 3.2, Symbol a, Modell:
HYT 371, Firma: HYGROCHIP®) zur Messung der relativen Feuchte 7H4 und Temperatur T4
des Aerosolflusses in der Leitung installiert. Zur Kontrolle der Durchflussmenge des
Aerosolluftstroms befindet sich zusitzlich in der Einlassleitung ein Differenzdrucksensor (siche
Abb. 3.2, Symbol x, Firma: Honeywell International Inc.), dessen Messwert proportional zur
Flussgeschwindigkeit in der Rohrleitung ist. Zundchst gelangt der Aerosolprobenfluss (siche
Abb. 3.2, orangene Linie) in einen Aluminium-Wérmetauscher, der durch einen weiteren
Stirling-Kiihler, abgekiihlt wird. Um den Aerosolkiihlkopf auf eine gewiinschte Temperatur
herunterkiihlen zu konnen, wird dessen Temperatur mit einem eingebauten Pt100-Sensor
TcD 4erosol (siche Abb. 3.2, Nummer 3) gemessen. Um die Partikelverluste durch Abscheidung
moglichst gering zu halten, ist der Kiihlkopf fiir den Aerosolprobenfluss mit in Flussrichtung
parallel angeordneten Kiihlrippen versehen. Zur Erzeugung des feuchten Flusses (Abb. 3.2, rote
Linie) wird ein gefilterter und getrockneter Luftstrom durch ein Wasserbad (engl. humidifier)
gefiillt mit Milli-Q Reinstwasser geleitet. Der feuchte Luftstrom kann daher als gesittigt
angesehen werden. Innerhalb des Wasserbades befindet sich zur Bestimmung der Temperatur
des QOum ein Pt100-Temperatursensor Thumidifier (Siche Abb. 3.2, Nummer 2). Fiir den warmen
Fluss (siehe Abb. 3.2, griine Linie) wird ebenfalls ein gefilterter und getrockneter Luftstrom
hergestellt. Da Oy und Ow nicht vorgekiihlt werden entspricht die Temperatur der beiden
Luftstrome der Umgebungstemperatur. Nach dem Wasserbad wird der warme Fluss dem
feuchten Fluss zugeleitet. Die Durchflussrate des warm-feuchten Gesamtflusses wird immer

auf einen konstanten Wert geregelt und die Steuerung der beiden Fliisse verlduft reziprok
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proportional zueinander. Zu Beginn eines Messablaufs ist die Feuchteregelung noch

ausgeschaltet und der warme Fluss somit maximal. Der Anteil des feuchten Flusses am warm-
feuchten Fluss kann dann beliebig eingestellt werden. Ergénzend sind noch die eingebauten
Riickschlagventile vor den MFCs, um bei moglichen Flussregelungsproblemen ein

ZurickflieBen des Wassers aus dem Befeuchter in die MFC zu verhindern.

Der nun erzeugte warm-feuchte Fluss Owas (siehe Abb. 3.2, rot-griine Linie) wird ein weiteres
Mal durch einen Partikelfilter geleitet, um Kontaminationen aus dem Wasserbad und dem
Abrieb der angesteuerten Magnetventile der MFC zu vermeiden. AnschlieBend wird er dem
vorgekiihltem Aerosolprobenstrom zugefiihrt und es entsteht der feuchtwarme Aerosolfluss
QOuwum (Abb. 3.2, orange-rot-griine Linie), dessen relative Feuchte »Hwy und Temperatur Tawum
mit einem HYT-Sensor (siche Abb. 3.2, Symbol b) bestimmt wird. Fiir den kalten Fluss wird
ein gefilterter und getrockneter Luftstrom durch einen Kiihlkopf erzeugt, welcher ebenfalls
durch einen Stirlingkiihler vorgekiihlt wird. Zur Uberpriifung der Temperatur des Kiihlkopfes

befindet sich auch hier ein Pt100-Temperatursensor 7cp cois (siche Abb. 3.2, Nummer 1).

Das Material des runden Kammerdeckels und die dazugehdrigen Einlassoffnungen fiir Qawu
und Qc bestehen aus Polyoxymethylen (POM), einem thermoplastischen Kunststoff. Beide
Luftstrome Q4wum und Qc werden iiber zwei verschiedene Einlasshiilsen getrennt voneinander
zentral in die Kammer hingefiihrt (siche Abb. 3.3). Der Einlass von Quwu ist senkrecht zur
Mitte des Deckels angebracht, wihrend Qc iiber eine seitliche Zuleitung am Kammerdeckel in
die Kammer hinstrémt und seine Temperatur mit dem Pt100-Sensor Tcoia s1ow (siche Abb. 3.2,
Nummer 4) gemessen wird. Zunéchst sind Q4wm und Qc iiber kreisrunde Hiilsen noch

voneinander getrennt und werden erst 5 cm unter dem Kammerdeckel miteinander vermischt.

1 — connection cooling device Q,
2 —connection HYT T,

3 — connection Q;

4 —inletQ,,

5 — connection pt100 T,

6 — supply line Q,,,,

7 —supply line Q,

8 — cover screws

Abbildung 3.3: Technische Zeichnungen des Kammerdeckels in a) als Zusammenbauzeichnung mit einem
Vollschnitt und in b)3-dimensionale schematische Darstellung mit den Einlassoffnungen fiir Q4w und Qc und
zusdtzlichen Anschliissen. Der Anschluss fiir Qwu ist als schwarze Kreisumrandung in a) gekennzeichnet und

wiirde aus der Zeichnungsebene herausragen. Angepasst nach (Frank, 2017).
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Zur Uberpriifung und Regelung der Temperatur der gemischten Luft sind im oberen und
unteren Bereich innerhalb der Kammer zwei Pt100 Temperatursensoren Tupper chamber (Tuc, siche
Abb. 3.2, Nummer 7) und Tiower chamber (Tle, siche Abb 3.2, Nummer 8) angebracht, die in die
Kammer hineinragen. Des Weiteren befinden sich zur zusdtzlichen Temperaturkontrolle an der
AuBenwand der Kammer zwei Pt100 Sensoren Tipper waii (Tuw, siche Abb. 3.2, Nummer 5) und

Tiower wail (Tiw, siche Abb. 3.2, Nummer 6).

Dariiber hinaus wird der Kammerdruck iiber einen piezoresistiven Drucktransmitter (siche Abb.
3.2, Symbol z, Modell: Serie 21 MC, Firma: Keller AG fiir Druckmesstechnik) iiberwacht. Der
Kammerdruck entspricht dem atmosphérischen Luftdruck. Eine Anderung des Kammerdruckes
deutet auf eine Anderung der Flussraten hin. Bei einer Senkung des Kammerdruckes saugt die
Pumpe mehr Luft ab als in die Kammer hineinstromt und ist meist ein Hinweis fiir zugefrorene
Leitungen. Mit Hilfe der eingebauten Heizpatronen in den Kiihlkopfen des Q4 und Qc kann das
abgelagerte Eis in den Kiihlkdpfen und in den zugefrorenen Leitungen aufgetaut werden.
Wihrend des Aufheizens der Kiihlkdpfe konnen die erwidrmten Luftstrome Q4 und Qc durch
einen Bypass an der Kammer vorbeigefiihrt werden oder die eisiiberzogenen Kammerwinde
ebenfalls abtauen. Zusitzlich befindet sich vor den MFC des warmen, feuchten und kalten
Flusses ein weiterer installierter piezoresistiver Drucktransmitter der gleichen Modellserie

(siche Abb. 3.2, Symbol y), der den in Flussrichtung herrschenden Druck erfasst.

Die Messdatenerfassung und Steuerung der einzelnen Komponenten des Eiskeimzihlers
FINCH erfolgt iiber einen integrierten Echtzeit-CompactRIO-Controller (Modell: cRIO 9014,
Firma: National Instruments™), der iiber einen Ethernet-Kabel mit einem eingebauten

Computer verbunden ist.

3.2 Mischprinzip

Die Erzeugung einer (Uber-)Sittigung in der FINCH-Kammer beruht auf dem gleichen Prinzip
wie die Bildung von Mischungsnebel. Eine beispielhafte Darstellung zur Entstehung von
Mischungsnebel ist in Abbildung 3.4 gezeigt. Unter isobaren Bedingungen ist ein warm-
feuchtes Luftpaket mit einer Temperatur von 20,5 °C und ein kalt-trockenes Luftpaket bei
4,5 °C von gleicher Masse vorhanden. Beide Luftpakete sind getrennt voneinander ungesattigt.
Bei der Durchmischung von feucht-warmer und kalter Luft findet gleichzeitig eine Abkiihlung
und eine Erhohung des Wasserdampfgehaltes der Luft statt. Dies fiihrt zu einer Ubersittigung

der gemischten Luftmasse und zum Einsetzen des Kondensationsprozesses.
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Die Mischung von zwei Luftpaketen ist auch auf die Mischung von mehreren Luftstromen

ibertragbar wie es in der FINCH-Durchflusskammer der Fall ist. Der Mischungsprozess in der
Kammer findet bei deutlich kiihleren Temperaturen unter dem Gefrierpunkt statt, so dass nicht

nur eine Ubersittigung bezogen auf Wasser sondern auch bezogen auf Eis erzeugt werden kann.

30 : " " T T
= Mixing line
* G5y
25¢ 1
20F 1
T
o
=
. (Tmix emix) /
(v .
15F (T'mix: €mix) ]
10F .
(T4, ey)
275 280 285 290 295
T[K]

Abbildung 3.4: Schematische Darstellung der Entstehung von Mischungsnebel unter isobaren Bedingungen. Die
gepunktete Linie kennzeichnet den Sdttigungsdampfdruck in Bezug auf Wasser eswy in hPa als Funktion der
Temperatur in K. Die durchgezogene Linie beschreibt die Anderung des Wasserdampfgehaltes und der
Temperatur bei der Mischung eines kalt-trockenen Lufipaketes mit einem warm-feuchten Lufipaket gleicher
Masse. Die dazugehorigen schwarzen Punkte zeigen die kalt-trockene Luftmasse bei einer Temperatur T; von
4,5 °C und einem Wasserdampfdruck e; von 7,5 hPa, die warm-feuchte Luftmasse mit T> von 20,5 °C und e; von
23,5 hPa und die gemischte Lufimasse mit Tpix von 12,5 °C und ewix von 15,5 hPa. Liegt das Luftpaket mit seinem
Wasserdampfdruck oberhalb der Sdttigungsdampfdrucklinie, ist es wasseriibersdttigt und Kondensation tritt ein.

Wéhrend der Wasserdampf kondensiert nimmt die Temperatur T i des gemischten Lufipaketes zu (Lohmann et

al., 2016).

3.2.1 Berechnung der Mischzieltemperatur in der Kammer

Fiir die Regelung der gewlinschten Zieltemperatur und -séttigung in der Mischkammer wurde
eine eigenangefertigte Steuerungs-Software mit dem grafischen Programmiersystem LabVIEW

(von engl. Laboratory Virtual Instrumentation Engineering Workbench) von National
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Instruments™ erstellt. Diese Software steuert iiber PID-Regler (von engl. proportional-integral-
derivative controller) die erforderlichen Temperaturen und Feuchte iiber den gewiinschten

Sollwert an.

Zu Beginn eines Messexperimentes mit FINCH werden als Anfangsbedingungen die
Zieltemperatur Tiareer, die Flussraten der vier Fliisse Q;, die Zielséttigung Siareer beziiglich Eis
und die Zieltemperatur des Quwum (Tawnm) vorgegeben. Die gewiinschte Zieltemperatur Tiarger in
der Kammer entspricht dem Soll-Wert der Mischtemperatur Ty, die sich aus der Mischung
mit den vier Flusskomponenten, dem Aerosolprobenfluss Q4, dem warmen Fluss Ow, dem
feuchten Fluss Oy und dem kalten Fluss Qc ergibt (siehe Kap. 3.1). Tuix ldsst sich dann mit

folgender Gleichung berechnen:

n
ZTi'Qi
_ =t

TM ix n

Q;

i=1

=TA'QA+TW'QW+TM'QM+TC'QC

3.1
Qs+ Qw + 0y +0Qc (3.1)

wobei 7; die Temperatur der jeweiligen Fliissse in K und Q; die Flussrate der einzelnen
Luftstréme in L min™' sind. Bei der Mischung der Fliisse Q4w und Qc lisst sich die Gleichung

3.1 dann wie folgt vereinfachen:

Tawm " Qawm + T¢ - Qc
Tyviv = . (3.2)
Mix Qawm + Q¢

Die gewiinschte Temperatureinstellung des Q4w ldsst sich nur tiber die Kiihlung des Q4 regeln.
Im Regelungsprogramm wird der Sollwert Tuero sepoins fiir die Zieltemperatur T4y angegeben.
Der Kiihler kiihlt den Aerosolprobenfluss soweit herunter bis der Ist-Wert des T4wu-Sensors
den Sollwert erreicht hat und fiir den weiteren Regelprozess gehalten wird. Die Zieltemperatur
des T4wn wird meist oberhalb des Gefrierpunktes gewdhlt, um eine korrekte Feuchtemessung

mit dem HYT-Sensor zu gewihrleisten.
Um die Zieltemperatur Tyic erreichen zu konnen, wird die Sollwert-Temperatur 7. fiir den

kalten Fluss nach Gleichung 3.2 umgestellt und berechnet:

(Qawm + Q) * Tmix — Qawm * Tawm
Teota flow = Te = Qle . (3.3)
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Der berechnete Sollwert 7¢ entspricht der Zieltemperatur des Pt100-Sensors 7o fiow. Der kalte

Fluss wird nun soweit heruntergekiihlt bis der Regelparameter dem gemessenen Ist-Wert
Teold flow gleich ist und gehalten wird. Neben der automatischen Regelung kann die Kiihlung des
04 und QOc auch manuell erfolgen. Um keinen signifikanten Einfluss der Kammerwand auf den
gemischten Luftstrom und eine moglichst einheitliche Temperaturverteilung in der
Durchflusskammer zu erhalten, wird die Kammerwand ebenfalls auf die Zieltemperatur Trareer
heruntergekiihlt. Der berechnete Ist-Wert der Mischtemperatur 7y, nach Gleichung 3.2 kann
von dem gemessenen Ist-Wert des Pt100-Sensors Tupper chamber In der oberen Kammermitte

abweichen.

Nachfolgend wird beispielhaft ein Messexperiment von der INUIT-Jungfraujoch-
Messkampagne 2017 présentiert (13.02.2017 14:20 - 15:50), bei dem die Abweichungen
zwischen Typper chamber Und Tuix vergleichsweise gering ausfallen (sieche Abb. 3.5). Nach
Erreichen einer Zieltemperatur von - 25 °C in der Kammer, betrdgt der berechnete Mittelwert
von Ty hier - 25,63 + 0,13 °C und der mittlere Messwert von Tipper chamber - 23,37 + 0,73 °C.
Die daraus resultierende Differenz zwischen Twyix und Tipper chamber betrdgt in diesem Fall
2,26 °C. Gewisse Unterschiede konnen sich aufgrund von Unsicherheiten in der Berechnung
von Ty aus der Temperaturmessung der Fliisse Quwayr und Qc durch eine nicht ideale
Positionierung der verbauten Sensorik und/oder dem zusitzlichen Einfluss der gekiihlten
Kammerwand ergeben. Die mittlere gemessene Temperatur der oberen Kammerwand Tpper wair
ist - 25,00 = 0,09 °C, demzufolge konnte die Zieltemperatur der Kammer iiber die Stirling-
Kiihler mit dem PID-Regler Baustein in der Software genau angesteuert und mit sehr geringen
Abweichungen gehalten werden. Wihrend dieser Messung ergibt das arithmetische Mittel des
Temperatursensors 7Tjower war im unteren Bereich der Kammerwand -24,00 £+ 0,09 °C und ist
somit 1,0 °C wérmer als Tipper wa. Die erfasste mittlere Temperatur im unteren Bereich im
Inneren der Kammer Tiower chamber betragt -23,71 £0,01 °C und weicht mit 0,34°C von
Tupper chamber ab. Die Temperaturunterschiede in der Kammer ergeben sich unter dem Einfluss
einer ungleichmifBigen Wandkiihlung. Die Durchflussmenge des Ethanols im Kiihlkreislauf
wird mechanisch durch die Ventile so eingestellt, dass die untere Wandtemperatur sich der
oberen Wandtemperatur angleicht, um die Temperaturunterschiede zwischen Tupperwan und
Tiower wait mOglichst gering zu halten. Die Temperaturabweichungen zwischen den einzelnen
Sensoren in der Kammer sind vergleichbar mit den ersten Aktivierungsexperimenten von Frank
(2017). Jedoch konnen sich bei anderen Aktivierungsexperimenten auch etwas groflere

Temperaturunterschiede zwischen den einzelnen Sensoren in der Kammer ergeben, da mit der
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Zeit Ethanol aus den Kiihlleitungen verdunstet und in gewissen Abstdnden nachgefiillt werden

muss.

| | | | | |
Ttarget =-25°C
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Abbildung 3.5: Zeitlicher Verlauf der Temperaturen in FINCH bei einem Messexperiment mit einer Zieltemperatur
Tiarges von - 25 °C wihrend der INUIT-Jungfraujoch-Messkampagne am 13.02.2017. Gezeigt sind die gemessenen
Wandtemperaturen Tupper waii Und Tiower wai, SOWie die gemessenen Kammertemperaturen im oberen und unteren

Bereich Tipper chamber Und Tiower chamber und die berechnete Mischzieltemperatur Ty

3.2.2 Berechnung der Sattigungsverhiiltnisse in FINCH

Ist die gewiinschte Zieltemperatur in FINCH erreicht, kann nun die Regelung auf das
Zielsittigungsverhiltnis beziiglich Eis Siuger erfolgen. Das Sittigungsverhdltnis kann in der
Kammer bei konstanter Temperatur variiert werden, indem der feuchte Fluss angeschaltet bzw.
sein Anteil am feucht-warmen Fluss gedndert wird. Bevor QOu auf den Sollwert der
Zielsattigung Swreer geregelt werden kann, dient Qu als Grundlage die Berechnung der
Mischfeuchte, die sich aus der Mischung der einzelnen Luftstrome ergibt. Die Mischfeuchte

kann {iber den Dampfdruck der Mischung wie folgt berechnet werden:
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e Q;
; :€A'QA+€W'Qw+€M'QM+€c'QC
QA+QW+Qm+QC

) (3.4)
Q;

i=1

wobei e; dem Dampfdruck der jeweiligen Fliisse in hPa und Q; der Flussraten der einzelnen
Luftstrdme in L min™!' entsprechen. Wie fiir die Berechnung von Ty kann auch die Gleichung

3.4 fiir den Mischungsdampfdruck euix vereinfacht dargestellt werden:

eawm QawmtecQc
iy = . 3.5
Mix QawmMm+Qc ( )

Der Dampfdruck e wird tiber den Messwert »Hmwy des HY T-Sensors im Q4w bestimmt.
Da im kalten Fluss kein Feuchtigkeitssensor verbaut ist, geht dagegen fiir ec kein direkter
Messwert ein, sondern eine Annahme. Nach Frank (2017)wurden diesbeziiglich
Charakterisierungsmessungen im Labor durchgefiihrt. Um im ,,compressed air*“- Modus die
Restfeuchtigkeit in der Druckluft zu bestimmen, wurde der Kiihlkopf fiir QOc stufenweise
heruntergekiihlt und nur der kalte Fluss alleine durch die ungekiihlte Kammer geleitet. Oc
wurde dann nach der Kammer mit einem Taupunktspiegel (Modell: 373, Firma: MBW
Calibration AG) auf seinen Feuchtigkeitsgehalt hin bestimmt. So wurde nur der Einfluss der
Kiihlung des kalten Flusses betrachtet. Die Messergebnisse zeigten, dass in guter Ndherung der
Frostpunkt des Qc der Kiihlkopftemperatur entspricht, wenn die Kiihlkopftemperatur niedriger
als die Frostpunkttemperatur der Druckluft ist. Die Umrechnung von der relativen Feuchte in
den Wasserdampfpartialdruck oder von der Taupunkts- bzw. Frostpunkttemperatur in den

Wasserdampfpartialdruck kann im Anhang I nachgelesen werden.
Das Sittigungsverhéltnis Sx geht aus dem Verhéltnis des Mischungsdampfdrucks euix zum

Sattigungsdampfdruck es hervor:

= EMix (3.6)

X es(Ty)’

Wobei der Sittigungsdampfdruck e in hPa immer von einer bestimmten Temperatur abhangig

ist. Der Sattigungsdampfdruck wird in seinen Formen der Sittigung bezogen auf einer Eis- und
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Wasseroberfliche nach den empirischen Formeln von Goff und Gratch (1946)* berechnet

(Murphy und Koop, 2005; siche Gleichung 1.4 und 1.5 im Anhang I).

Der Index X steht fiir die Prozessvariablen Mix, upper chamber (uc), lower chamber(lc) sowie
theo uc und theo lc in Gleichung 3.6, somit kann S, in Abhingigkeit von verschiedenen
Temperaturen berechnet und angesteuert werden. Ein theoretisches Sattigungsverhiltnis Siieo
kann ebenfalls berechnet werden, in dem der Dampfdruck der Mischung e theoretisch
berechnet wird. Fiir diese Berechnung flieBen keine instantanen Messwerte ein, sondern die
Rechnung beruht vollstdndig auf Annahmen. Fiir die Berechnung es kann der Messwert fiir

T, upper chamber (Stheo_uc) oder Tiower chamber (Stheo_lc) genutzt werden.

Aufgrund der Abweichungen zwischen der berechneten Tusix, der gemessenen Tupper chamber Und
Tiower chamber, Wie schon im vorherigen Kapitel 3.2.1 erwéhnt, wurde fiir alle durchgefiihrten
Laborcharakterisierungs- und Feldmessungen auf ein Sattigungsverhiltnis Supper chamber 10
Abhingigkeit des Pt100-Sensor Tipper chamber geregelt. Es wurde die Prozessvariable Tupper chamber
gewihlt, da genau am Standort des Pt100-Sensors Tupper chamber die Flisse Quwar und Qc
aufeinandertreffen und der Mischungsprozess stattfindet. Nachfolgend wird das gleiche
Messexperiment aus eben diesem genannten Kapitel zur Veranschaulichung der Schwankungen
der Sattigungsregelung herangezogen. Bei einer Zieltemperatur von -25°C und einem
gewiinschten Sattigungsverhéltnis Supper chamver w beziiglich Wasser von 1,05 betrdgt der
Mittelwert von Supper chamber w Wahrend diesem Messexperiment 1,053 +0,036. Die
Schwankungen resultieren aus der PID-Regelung des feuchten Flusses und der Kiihlung mit
den dazugehdrigen Temperaturfluktuationen an den jeweiligen Sensoren. Der relative Fehler
der MessgroBe Supper chamber w betrigt somit 3,46 Y%. Bei Supper chamber w handelt es sich um die
maximale Ubersittigung im oberen Kammerbereich. Nach unten hin nimmt die Feuchte in der
Kammer ab, da der Wasserdampf an den Wianden der FINCH-Kammer und an den aktivierten
CCN und aktivierten INP kondensiert. Die experimentelle Verifikation von Supper chamber w wird

in Kapitel 4.6 genauer besprochen.

Um den dominierenden Einfluss der Bezugstemperatur auf die Séttigungsverhéltnisse in der
Kammer zu verdeutlichen, sind in Abbildung 3.6 die berechneten Séittigungsverhiltnisse
bezogen auf Wasser Supper chamber w, Siower chamber wind Suzix w fiir diese Messung dargestellt. Sizix w

liegt im Mittel bei 1,291 + 0,036 und Siower champer wbei 1,087 + 0,065. Die Wandkiihlung und

2 Benannt nach J. A. Goff und S. Gratch, die diese Gleichung 1946 erstmalig auf dem ,,52nd annual meeting of

the American Society of Healing and Ventilating Engineers” in New York présentierten.
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die Lage der Sensoren spielen auch hier einen entscheidenden Faktor. Aus einer

Temperaturabweichung von 2,26 °C zwischen den Bezugstemperaturen 7ix und Tupper chamber
ergibt sich eine Abweichung von etwa 0,238 im berechneten Sattigungsverhiltnis (vgl. Abb.

3.5).
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Abbildung 3.6: Zeitlicher Verlauf der berechneten Sdttigungsverhdltnisse beziiglich Wasser Supper chamber w (Suc_w),
Stower chamber w (Stc_w) und Suix w, in FINCH bei einem Messexperiment mit einem Zielsdttigungsverhdltnis Sirge: von

1,05 wihrend der INUIT-Jungfraujoch-Messkampagne am 13.02.2017.

Bei den aufgefiihrten PCVI-Kopplungsexperimenten in Kapitel 5 wurde infolge eines defekten
HYT-Sensors im Qumwar auf Sieo ue geregelt. Da die Berechnung von Syeo ue sich nur auf den
Messwert Tupper chamber und ansonsten auf fest angenommene theoretische Werte beruht, fillt die
Schwankung des Oy durch die PID-Regelung deutlich geringer aus. Exemplarisch betriagt der

relative Fehler fir Sieo uc bei einem Kopplungsexperiment am 19.01.2018 nur etwa 0,93 %.

Bei Temperaturen unter 0 °C ist der Sattigungsdampfdruck in Bezug auf Eis e;; groer als in
Bezug auf Wasser e;,. So ist es prinzipiell moglich je nach gewlinschtem Séttigungsverhéltnis
Gefrierexperimente im Depositions- oder im Immersionsmodus durchzufiihren. Damit in der
Wachstumskammer von FINCH eine Aktivierung von Aerosolpartikeln stattfinden kann, muss

in der Kammer mindestens eine Ubersittigung bezogen auf Eis vorhanden sein.
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3.3 Aufbau und Funktionsweise der FINCH-Optik

Die FINCH-Optik oder auch kurz F-OPS genannt (von engl. FINCH optical particle sizer)
beruht auf dem Prinzip von Bundke et al. (2010). Nach grundlegenden mechanischen und
elektrischen Modifikationen wird der Detektor aktuell nach dem Stand von Frank (2017)
betrieben. Im Rahmen dieser Arbeit kam der F-OPS ausschlieBlich in Kombination mit der
Mischkammer zum Einsatz. Um die aktivierten und nicht-aktivierten Aerosolpartikel zu
detektieren, ist die optische Detektionseinheit direkt iiber eine Kleinflansch K25-
Schnellverbindung unter der FINCH-Wachstumskammer angeschlossen (siche Abb. 3.2).
Zudem kann der Detektor auch separat als optischer Einzelpartikelzéhler betrieben werden. In

Abbildung 3.7 ist der schematische Autbau des F-OPS dargestellt.

Die Hauptkomponenten des Detektors bestehen aus den vier Photomultiplier (PM, Modell:
H10723-110 bzw.-20, Firma: Hamamatsu Photonics K.K.) und einem Dioden-Laser (Eigenbau
mit PHR-805-T-Dioden und Treiber eines STAR405F100 von Roithner Lasertechnik) mit einer
Wellenldange A von 405 nm bei einer Leistung von 100 mW, die in einer lichtundurchldssigen
und druckdichten Ringfassung eingeschraubt sind. Zusétzlich ist in dem Aufbau des optischen
Messgerdtes hinter dem Dioden-Laser ein Verzdgerungspldttchen, das sogenannte A/4-
Pléttchen (von engl. A/4-Retarder) angebracht. Das A/4-Pléttchen dient zur Umwandlung des
monochromatischen Laserstrahls in ein zirkular polarisiertes Licht. Ergdnzend dazu befindet

sich vor jedem Photomultiplier eine Linse zur Fokussierung des Laserstrahls.

Links vom Laser sind die Photomultiplier CHO und CHI1 {iber einen Strahlteilungswiirfel (von
engl. beam splitting cube) in einem Winkel von 115 © + 15 © zum Laserstrahl angeordnet. Vor
dem Strahlteilungswiirfel befindet sich ein weiteres A/4-Plittchen, so dass das zirkular
polarisierte Licht wieder in linear polarisiertes Licht umgewandelt wird. Das Licht besteht nun
aus einer vertikalen und einer horizontalen Komponente, welches 45 © beziehungsweise 135 °©
zur Hauptachse gedreht ist. Der Strahlteilungswiirfel dient zur Aufteilung des linear
polarisierten Lichtes in eine linear vertikale und linear horizontale Komponente. Somit
detektiert CHO nur den vertikalen Anteil des gestreuten Lichts und CH1 nur den horizontalen
Anteil des Streusignals. Mittels der Signalintensititen von CHO und CH1 ergibt sich ein
Polarisationsverhéltnis, das auf die Form der Partikel schlieBen ldsst. Dieses
Polarisationsverhéltnis, wie auch die anderen Messgro3en, werden in Kapitel 3.4 im Detail
beschrieben. Daneben ist der Photomultiplier CH2 unter einem Winkel von etwa 35 °zum
Laserstrahl angebracht und fungiert zur Erfassung des in Vorwértsrichtung gestreuten Lichts.

Anhand des Ausgabesignals und dessen Intensitit kann mit CH2 auf die Anzahl und Grof3e der
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Partikel geschlossen werden. Zusétzlich sind vor den Photomultipliern CHO bis CH2 optische

Bandpassfilter eingebaut, welche eine Zentralwellenlinge (CWL von engl. central wave length)
von 405 nm selektiv transmittieren. Der vierte Photomultiplier CH3 ist um 90 ° von der
Strahlrichtung versetzt montiert. Der CH3 ist mit seinem vorgeschalteten Langpassfilter (von
engl. long pass filter), welcher nur Licht mit einer Wellenldnge grofer als 450 nm durchlésst,
fiir Fluoreszenzmessungen ausgelegt. Dem Aufbau des Detektors ist noch eine Strahlfalle (von
engl. beam dump) beigefiigt. Diese Strahlfalle gewihrleistet, dass das ungenutzte
Laserstrahlung, die durch die Apparatur fillt, absorbiert wird. Ebenfalls reduziert sie das Risiko
von Interferenz durch gestreutes Laserlicht. So entstehen keine Riickreflexionen innerhalb des

Detektors.

Photomultiplier
(vertical)

Beam splitting cube

Mounting plate

Lenses

Photomultiplier
(horizontal)

Photomultiplier
(forward)

Band pass filter
(CWL =405 nm)

L. 4

Laser with fitting and
heat exchanger

Beam dump

Long pass filter

N4-Retarder (=450 nm)

Photomultiplier
(fluorescence)

Abbildung 3.7: Schematische Darstellung des optischen Partikelzihlers mit seinen optischen, mechanischen und
elektrischen Bauelementen in der Draufsicht. Der Lufistrom tritt aus der Mischkammer und strémt somit in den

F-OPS bzw. die Blattebene hinein. Nicht mafsstabsgetreu und angepasst nach (Frank, 2017).
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Die Spannungsversorgung der vier Photomultiplier ist tiiber eine eigenangefertigte
Elektronikbox gewihrleistet. Uber angebrachte Drehpotentiometer an der Elektronikbox kann
die Verstirkungsspannung und somit auch die Sensitivitit der einzelnen Photomultiplier
eingestellt werden. Durchquert ein Aerosolpartikel den Laserstrahl, kommt es zur Streuung des
Lichtes am Partikel. Dieses Streusignal wird dann von den Photomultipliern detektiert und von
der Elektronikbox aufgenommen. Das analoge Messsignal wird dann iiber ein Analog/Digital-
Wandler-Modul in einem CompactRIO-Controller (Modell: cRIO 9074, Firma: National
Instruments™) {ibermittelt und zur Datenerfassung und - aufzeichnung in ein digitales Signal

umgewandelt. Die Stromversorgung des Dioden-Lasers erfolgt {iber ein separates Netzteil.

3.4 Messgrundeinstellungen und -grofien

In der vorliegenden Arbeit basieren alle aufgefiihrten Messexperimente und die daraus
hergeleiteten Messgroflen auf den Grundeinstellungen der Verstarkungsspannungen Uc der
Photomultiplier nach Frank (2017). Die Detektionseffizienz und somit die untere
Detektionsgrenze der Partikel hidngt von Uc ab. Fir alle Kandle wurden die
Verstiarkungsspannungen so gewéhlt, dass eine deutliche Unterscheidung zwischen kleinen und
groflen Partikeln und demnach eine eindeutige GréBenauflosung moglich ist. Der CH2 wird auf
eine Verstarkungsspannung von 350 mV eingestellt, wohingegen die anderen drei
Photomultiplier (CHO, CH1 und CH3) mit 500 mV betrieben werden. CH2 wird mit einer
deutlich niedrigeren Uc versorgt, begriindet durch den in Vorwirtsrichtung angebrachten
Photomultiplier, der die hdchste Intensitit des gestreuten Lichtes detektiert. Die
Durchflussraten der einzelnen Fliisse wurden ebenfalls von Frank (2017) iibernommen, da die
Ergebnisse seiner bisherigen Charakterisierungsmessungen als Basis fiir weitere Messungen
dienen. Grundsitzlich sind der Gesamtfluss durch die Durchflusskammer und den F-OPS Oy

und die Durchflussraten der einzelnen Luftstrome wie folgt gewahlt:
Orotar = 7,0 Imin™, Q4 = 2,0 Imin™!, Oc = 4,0 Imin™! und Qwar = 1,0 Imin'.

Bei dieser Gesamt-Durchflussrate von 7,0 Imin™! betriigt die mittlere Verweilzeit der Partikel in

der FINCH-Kammer 14,5 s (Frank, 2017).
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3.4.1 Bestimmung der Partikelanzahlkonzentration

In dieser Arbeit wird die Partikelanzahlkonzentration aus der Anzahl der Signale in CH2

abgeleitet. Die Anzahlkonzentration des F-OPS None ergibt sich folgendermalfen:

Noone = (4222) - Fy + Fy, (3.7)
wobei Neounr die Anzahl der detektierten Signale bzw. Partikel und Qs der Gesamtfluss in
1 min-!, der durch die FINCH-Optik flieBt, ist. ¢ entspricht der Messperiode in s. F ist mit 7/2
der Verdiinnungsfaktor und F> mit einem Wert von 6,5 der Korrekturfaktor. Der
Verdiinnungsfaktor F; setzt sich aus der Summe der partikelfreien Druckluft Qparsice-free und
dem Aerosolprobenstrom Q4, die die Kammer durchstromen, dividiert durch den Qg

zusammen:

Fl — Qparticle—freetQa — Qwm+ QC)"‘QA. (38)

Qa Qa4

Der Korrekturfaktor £ resultiert aus der Zdhleffizienz des Detektors und dem Partikelverlust
durch die Kammer. Die Zéhleffizienz des F-OPS wurde nach Frank (2017) separat ohne
Durchflusskammer mit groenselektierten Ammoniumsulfat-Partikel in einem GroBenbereich
von 200 nm bis 1 um bestimmt. Als Referenzgerdt wurde ein Kondensationspartikelzihler
UCPC 3025 (von engl. ultrafine condensation particle counter, Modell: 3025, Firma: TSI
Incorporated) herangezogen. Das Verhiltnis der gemessenen Partikelkonzentrationen zwischen
dem F-OPS und dem UCPC 3025 zeigt, dass die Zihleffizienz des F-OPS in dem
GroBenbereich von 200 nm bis 400 nm stark ansteigt. Fiir Partikel > 500 nm wird ein Plateau
erreicht und das mittlere Verhéltnis betridgt 25 %. Fiir den daraus resultierende Faktor 4 der
Zéhleftizienz wird angenommen, dass durch die Fokussierung des Laserstrahls nur ein Viertel
der Partikel den Laserstrahl durchtritt und von der FINCH-Optik erfasst werden. Nachfolgend
wurde ein dhnliches Experiment durch Frank (2017) unter Einbeziehung der
Wachstumskammer vor dem F-OPS bei verschiedenen Kammertemperaturen
(Raumtemperatur und - 15 °C) durchgefiihrt. Es zeigte sich, dass die Kiihlung keinen Einfluss
auf die Zahleffizienz des F-OPS hat und das mittlere Verhiltnis fiir Partikel mit D, > 500 nm
15 % betrdgt. Es gehen ungefahr 40 % der Partikel (D, > 500 nm) auf ihrem Weg vom
Aerosoleinlass bis zum Kammeraustritt verloren. Die gemessene Partikelkonzentration muss
demnach mit einem Korrekturfaktor F> von 6,5 korrigiert werden, um auf die wahre

Partikelkonzentration schlieen zu kdnnen. Aufgrund der begrenzt verfiigbaren instrumentellen
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Methodik konnten diese Charakterisierungsmessungen nur bis zu einer Partikelgrof3e von 1 um
durchgefiihrt werden, als Néherung wird jedoch F auch fiir groflere Partikel (D, > 1 um) in

bzw. auf die INP-Gesamtanzahlkonzentration angewendet.

Die Echzeit-Datenerfassung der sekiindlich detektierten Partikel ist ein rechenzeitintensiver
Vorgang und fiir die Verarbeitung des Datenmaterials fiir eine Sekunde-Probenzeit werden in
der Regel sechs bis neun Sekunden Rechenzeit benétigt. Dies bedeutet, dass pro Minute acht
bis zehn Eintrdge zur Speicherung in eine ASCII-Datei moglich sind. Somit miissen die
Partikelanzahlkonzentrationen pro Minute mit der Rechenzeit und der Anzahl der

Speichereintrage verrechnet werden.

3.4.2 Bestimmung der Partikelgrof3e

Anhand der aufgezeichneten Amplitude des Signals von Photomultiplier CH2 kann die
Partikelgrofe hergeleitet werden. Nach Bohren und Huffmann (2004) ist die Streuintensitit wie
folgt definiert:

m-Qs*Io*DF
44

I = (3.9)
Qs ist der dimensionslose Streukoeffizient, /Iy entspricht der Intensitit des einfallenden
Laserstrahls in Wm™, D,, steht fiir den Partikeldurchmesser in pm und A ist die vom Streulicht

bestrahlte Fldche in m?. Nach allgemeiner Niherung gilt dann fiir Partikel grofer 1 um:
Vi< D,.  (3.10)

Daraus folgt, dass die Wurzel der Streuintensitdt proportional zum Partikeldurchmesser ist.
Anhand einer weiteren vorausgehenden Charakterisierung der FINCH-Optik von Frank
(2017)wurden AuBlenluftmessungen mit dem separat betriebenen F-OPS und einem weiteren
Referenzgerit, dem OPS 3330 (Modell: 3330, Firma: TSI Incorporated), durchgefiihrt. Aus
diesen Parallelmessungen konnte ein Zusammenhang zwischen dem ermittelten
Partikeldurchmesser mit dem OPS 3330 und der detektierten Signalintensitidt des F-OPS
hergeleitet werden. Die daraus ermittelte empirische Formel fiir die Umrechnung von

Signalintensitét in eine PartikelgroBe lautet nach Frank (2017):
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VI =0,031V/2 40,372

D, 3.11)

y(@/2)
pm

Anhand Gleichung 3.11 kann durch Auflésen nach D, auf die GroBe der detektierten Partikel
geschlossen werden:
_ V1+0,03v1/2)

DP - v(1/2)
27—

(3.12)

Jeder aufgezeichneten Signalintensitidt von CH2 wird damit ein Partikel einer entsprechenden
GroBe zugeordnet. Nach den aktuellen Einstellungen wird ein detektiertes Partikel mit einer

Signalintensitit / > 1 V (entspricht einem Partikeldurchmesser > 2,6 um) als INP klassifiziert.

3.4.3 Anzahl der fluoreszierenden Partikel

In der Natur gibt es viele biologische Substanzen, die sich durch Bestrahlung von UV-Licht zur
Auto-Fluoreszenz anregen lassen. Die Fluoreszenz beruht auf dem Prinzip, dass durch die
Absorption von Licht das Material angeregt wird und ein Elektroneniibergang aus dem
Grundzustand auf ein hoheres Energieniveau stattfindet. Direkt nach der Anregung fdllt das
Elektron wieder in seinen Grundzustand zuriick und emittiert etwas energiedrmeres Licht als
das Anregungslicht. Die energiedrmere Lichtstrahlung besitzt somit eine groflere Wellenlidnge.
Der im F-OPS verwendete Dioden-Laser liegt mit seinem Wellenldngenbereich von 405 nm
genau im Anregungsbereich von Riboflavin (sieche Abb 3.8, Pohlker et al., 2012). Bei
Riboflavin (C17H20N40¢) handelt es sich um ein Vitamin aus dem B-Komplex und wird hier als
Marker fiir biologisches Material herangezogen. Durch den angebrachten Frequenzfilter vor
dem Photomultiplier CH3 wird nur das fluoreszierende Licht mit einer Wellenldnge grofer
450 nm aufgenommen (sieche Abb. 3.7). In einem Emissionsbereich von 520 nm bis 560 nm
wird hauptsédchlich die Fluoreszenz durch Riboflavin hervorgerufen (Pohlker et al., 2012).
Somit wird angenommen, dass jedes detektierte Signal von CH3 durch Fluoreszenzprozesse
aus Riboflavin bzw. aus Partikeln biologischem Ursprung entstanden ist. Dementsprechend
lasst sich mit dem Photomultiplier CH3 die Anzahl der fluoreszierenden Partikel (fP)
bestimmen. Mit Riboflavin als Testaerosol und unter der Annahme, dass jedes Riboflavin-
Partikel fluoresziert, wurde die Verstarkungsspannung des CH3 so eingestellt, dass die Anzahl
der fluoreszierenden Partikel gleich der von CH2 detektierten Gesamtpartikelanzahl ist (Frank,
2017).Wird ein Partikel von CH2 mit einer Signalintensitét > 1 V detektiert und gleichzeitig
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von CH3 ein Signal erfasst, dann wird das Partikel als fluoreszierender Eiskeim (fINP)

klassifiziert.
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Abbildung 3.8: Der Fluoreszenzbereich von Riboflavin in Abhdngigkeit von der Anregungswellenlinge in nm
Pohlker et al., 2012.

3.4.4 Form der Partikel

Das Polarisationsverhaltnis (P4+/P;; Verhidltnis der Streumatrix; Hu et al., 2003) dient zur
Unterscheidung zwischen Eiskristallen und Wassertropfen und wird aus den aufgenommenen
Signalen der Photomultiplier CHO und CH1 ermittelt. Je nach sphérischer oder asphérischer
Form der Partikel kommt es zur unterschiedlichen Depolarisation des zuriickgestreuten Lichtes
des Laserstrahls. Durch ein eingebautes A/4-Plittchen vor dem Laser wird der
monochromatische Lichtstrahl zirkular polarisiert. Bevor das Streulicht von CHO und CH1
erfasst wird muss es ein zweites Verzogerungspléttchen passieren und wird wieder in linear
polarisiertes Licht umgewandelt. Durch den Strahlteilungswiirfel wird das linear polarisierte
Licht in eine linear vertikale und linear horizontale Komponente aufgeteilt und jeweils durch

CHO und CHI erfasst (siche Abb. 3.5). Diese beiden Komponenten entsprechen dem Licht, das
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vorher rechts- oder links-zirkular polarisiert (Prz oder Prz) war, somit ergibt sich das

Polarisationsverhéltnis P4/P;; wie folgt:

Py _ Prz—PLz _ Prz—Prz _ CHO—CH1
Py;  Pge+Pgge  Prz+PLz CHO+CH1

(3.13)

Eine ausfiihrliche Herleitung des Polarisationsverhéltnisses P44/P11 kann im Anhang A.2
nachgelesen werden. Das Polarisationsverhdltnis éndert sich je nach Stirke der Intensitét des
links- und rechts-zirkularen Anteils in einem Wertebereich von -1 bis 1. Nach den
Berechnungen des P44/P11-Verhiltnisses von Hu et al. (2003) liegt in einem Streuwinkel von
115°+15° der maximale Unterschied zwischen unterkiihlten Wassertropfen und
verschiedener Eiskristallformen vor (sieche Abb. 3.9). In diesem Streuwinkelbereich liegt das
P44/P11-Verhéltnis der Theorie nach fiir Wassertropfen nahezu bei null und fiir Eiskristallformen
meist zwischen 0,4 und 0,8. Bei einem Verhéltnis von 0,1 bis 0,4 wird angenommen, dass es
sich um nicht aktivierte Aerosolpartikel groBer 3 um handelt (Nillius, 2008). Aufgrund dessen
wird auch unter diesem Winkel von 115 © £ 15 © das gestreute Licht im F-OPS unter CHO und
CHI1 analysiert. Die Verteilung und die Maxima des Polarisationsverhéltnisses hangen von der
mechanischen Ausrichtung des im F-OPS verbauten A/4-Plittchen ab. Die Kalibrierung des
P44/P11-Verhéltnisses findet mit Wassertropfchen statt, da idealsphérische Partikel keine
Depolarisation aufweisen und das P44/P11-Verhiltnis null ist. Es werden mit einem Zerstduber
Wassertropfchen erzeugt und durch den Detektor geleitet. Wéhrenddessen wird durch das
Drehen des Verzogerungsplattchens das Maximum der Verteilung des P44/P11-Verhiltnisses auf
null eingestellt und fiir zukiinftige Messungen wird das Plédttchen mit einer Schraube fixiert, um

mechanische Variationen ausschlieen zu konnen (Frank, 2017).
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Abbildung 3.9: Polarisationsverhdltnis P44/P11 als Funktion des Streuwinkels fiir Wassertropfen (Sphdroide) und
verschiedene Eiskristallformen (,, Bullets “, Aggregate und Sdulen; Hu et al., 2003).

3.4.5 Metriken zur Eisnukleationsaktivitit

Zwei weitere geldufige Messgroflen, die in dieser Arbeit verwendet werden und die
Eisnukleationsfdahigkeit von verschiedenen Aerosolpartikeln definieren, sind die aktivierte
Fraktion (AF von engl. activated fraction) und die ,,ice nucleation active surface site (INAS,
Ns,geo) density®. Die aktivierte Fraktion gibt das Verhéltnis der Anzahl der aktivierten INP Nvp

zu der Gesamtanzahl von Aerosolpartikeln Ny wieder:

AF = e (3.14)
Ntotal
Fir Laborexperimente mit verschiedenen Partikelspezies und -groBen, die mit
unterschiedlichen Messmethoden durchgefiihrt wurden, konnen die Resultate durch die
Verwendung der INAS density nach Hiranuma et al. (2015) fiir einen Vergleich herangezogen

werden:

N T
N geo (T) = @ (3.15)

Stotal
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wobei Nivp (T) die INP-Anzahlkonzentration bei einer bestimmten Temperatur in cm™ und Syorar

die Oberflichenkonzentration der gesamten Aerosolpartikel in m? cm™ sind.

Im Rahmen dieser Arbeit enthalten alle hier aufgefiihrten Anzahlkonzentrationen, aktivierte
Fraktionen und INAS density-Werte, die aus den Messungen mit FINCH resultieren, den
Verdiinnungsfaktor F; und Korrekturfaktor F> (sieche Kap. 3.4.1). Die dazugehorige

Fehleranalyse und -fortpflanzung kénnen im Anhang A.3 nachgelesen werden.
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4 Validierung und Verifizierung von FINCH im Labor

Ein wesentliches Teilziel der Phase 2 des INUIT-Projektes war es die Zuverlédssigkeit der mit
FINCH erzielten Ergebnisse zu iiberpriifen und die Messunsicherheiten zu charakterisieren. Im
Rahmen dieser Arbeit wurde in einer Laborstudie das Immersionsgefrierverhalten von
verschiedenen Testpartikeln aus biologischem Material, porésem Material und Mineralstduben
mit geringem organischem Anteil bei verschiedenen Temperaturen mit dem Eiskeimzdhler
FINCH untersucht. Die erzielten Resultate sind in diesem Kapitel aufgefiihrt und werden mit

anderen INP-Messmethoden aus der Literatur verglichen.

4.1 Materialien und Methodik

4.1.1 Aerosolproben

Folgende Aerosoltestsubstanzen, welche in Tabelle 4.1 aufgelistet sind, wurden im Labor fiir
die weiteren Validierungs- und Charakterisierungsmessungen von FINCH verwendet. Bis auf
das Natriumchlorid (Firma: Merck Produktnr. 1064001000) wurden alle Aerosolproben fiir
Ringvergleichsmessungen im Rahmen der zweiten Forschungsphase von INUIT und des FIN-

02 Projekts an die verschiedenen INP-Messmethoden verteilt.

Aerosoltyp (Abk.) Verfahren Dichte (g cm™) Referenz
Argentinian soil dust (ArgSD) trocken 2,6 Steinke et al. (2016)
Mikrokristalline Cellulose (MCC)  trocken 1.5 Hiranuma et al. (2019)
Tlit NX trocken 2,6 Hiranuma et al. (2015)
Atkinson et al. (2013);
trock 2
K-Feldspat (FS) ocken -6 Peckaus et al. (2016)
Snomax® (SM) nass 1,4 Wex et al. (2015)
Koop et al. (2000a);
Natriumchlorid (NaCl) nass 2,16 Wise et al. (2012)

Tabelle 4.1: Liste der verwendeten Aerosoltypen, Art der Partikelgenerierung, Dichte des Aerosols und der

dazugehorigen Referenzliteratur.
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Um Informationen iiber die Morphologie der verschiedenen Aerosolsubstanzen zu erhalten,

wurden die Aerosolproben mithilfe eines Rasterelektronenmikroskops (von engl. scanning
electron microscope SEM) der Arbeitsgruppe ,,Umweltmineralogie” an der TU Darmstadt
untersucht und Sekundérelektronen-Bilder erstellt (siche Abb. 4.1). Die Natriumchlorid-
Partikel zeigen die fiir viele Salze typische kubische Kristallstruktur. Biologische Partikel
weisen oftmals sehr charakteristische Oberflachenstrukturen auf, wie beispielsweise die
mikrokristalline Cellulose mit ihren langen Fasern. Die hellen Flecken sind bei den Aufnhahmen
entstanden, da sich die MCC sehr stark auflddt. Snomax® hat dagegen eine sehr pordse und
unregelméfige Oberfliche. Von der Morphologie her bestehen die verwendeten Mineralstaube
aus  unregelméfBig  geformten  Einzelpartikeln  oder  Agglomeraten  weniger
submikrometergroflen Partikel. Die Oberfliche von K-Feldspat ist relativ glatt, wohingegen
Illite NX und der Argentinische Bodenstaub deutlich rauere Oberflichen haben. Die ArgSD-
Partikel zeigen im Randbereich eine stufenartige Struktur, die auf einen schichtartigen Aufbau

der Partikel hinweist.

lllite NX

Abbildung 4.1: SEM-Aufnahmen von den im Labor verwendeten Aerosolproben (Aufnahmen: Prof. Dr. Martin
Ebert, TU Darmstadt).
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4.1.2 Instrumenteller Messaufbau der Laboruntersuchungen

Der experimentelle Messaufbau ldsst sich, wie in Abbildung 4.2 gezeigt, in drei
Hauptabschnitte einteilen: die Partikelerzeugung und - groBenselektion, das Zidhlen der
generierten Partikelanzahl und das Messen der PartikelgroBenverteilung, und dem
anschlieBendem Eisnukleationsexperiment mit dem Eiskeimzdhler FINCH, welche

nachfolgend kurz beschrieben werden.

Aerosolgenerierung und -selektion: Je nach Partikeltyp wurden zur Aerosolgenerierung zwei
Verfahren angewendet (siche Tab. 4.1). Fiir unldsliche Materialen, wie zum Beispiel K-
Feldspat, wurde ein Magnetriihrer verwendet, um die trockenen Aerosolproben zu zerstauben.
Zwecks Nass-Dispergierung wurden fiir Gefrierexperimente mit Snomax®-Partikel im Mittel
147 mg Snomax® in 600 ml in Reinstwasser (Milli-Q®, 18,2 MQcm) suspendiert. Fiir die
Delisqueszenz-Versuche wurde eine 0,04343 % ige wissrige Natriumchlorid-Losung
angesetzt. Die Suspension bzw. Losung wurde mit Hilfe eines Atomizers verspriiht. Danach
passieren die erzeugten LoOsungstropfen zwei in Serie geschaltete Diffusionstrockner und
wurden getrocknet. Optional wurden die Partikel durch einen Zyklon (Leihgabe und Eigenbau
durch das Leibniz-Institut fiir Troposphédrenforschung e.V., Leipzig) mit einem 50 %-
Abscheidedurchmesser Dso (von engl. cutpoint diameter) von 1,13 um oder durch einen
Differentialmobilitidtsanalysator DMA 3080 (von engl. differential mobility analyzer, Modell:
3080 TSI Incorporated), welcher Partikeldurchmesser basierend auf elektrostatische Mobilitét
selektiert, geschickt. In der GroBenverteilung des atmosphérischen Aerosols sind zwar auch
Partikel der ,,Grob-Mode*““(von engl. coarse mode, Partikel > 1 um; (Hussein et al., 2005; Hinds,
2012; Lohmann et al., 2016) vorhanden, die als potentielle INP dienen konnen. Jedoch hat
FINCH wie auch viele andere CFDCs die technische Einschrinkung, dass Eis und Aerosol
ausschlieBlich tiber die GroBe differenziert werden. Eine Abscheidung von Partikeln > 1 um ist
somit notwendig, da FINCH sonst unaktivierte Partikel > 2,6 um fdlschlich als INP detektiert.
Unter Einsatz des Zyklons wurden dhnliche PartikelgroBenverteilungen wie bei der FIN-02
Kampagne (siche Abb. 4.3 und 4.4; DeMott et al., 2018) geschaffen, so dass optimale

Bedingungen fiir eine Vergleichbarkeit der Ergebnisse gewihrleistet sind.

Partikelanzahl und-groflenverteilung: Wie in Abbildung 4.2 dargestellt, wird stromabwdérts
des Zyklons bzw. des DMA 3080 der Aerosolsammelfluss in einen Aerosolverteiler (luftdicht
abgeschlossener 2-Liter-Edelstahlbehilter) geleitet. Vor dem Mischvolumen wurde ergénzend

ein Dreiwegehahn fiir Nullfiltermessungen angebracht.
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Abbildung 4.2: Schematischer Versuchsaufbau der Laborexperimente mit dem Probenaerosol bestehend aus drei
Teilbereichen: Partikelerzeugung und -gréfenselektion, Zihlen der generierten Partikelanzahl und Messen der
Partikelgréfenverteilung und anschlieffendem Eisnukleationsexperiment mit dem Eiskeimzdihler FINCH. Die
Generierung der Aerosolpartikel erfolgte iiber eine trockene oder nasse Dispergierung. Fiir die Grofienselektion
passieren die Partikel optional einen TSI-DMA 3080 oder einen grifienselektiven Zyklonabschneider, der fiir
einen Durchmesser 1,13 um eine Abscheidewirksamkeit von 50°% aufweist. Die Anzahl und Grofse der selektierten
Partikel wurde von einem TSI-UCPC 3776 und einem TSI-OPS 3330 erfasst. Zur Untersuchung der
Gefrierfihigkeit der Partikel wurde die Mischkammer FINCH in Verbindung mit einem Taupunktspiegel MBW

373 verwendet. Pfeile geben die Richtung des Aerosolflusses an. Zeichnung ist nicht mafistabgetreu.
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Uber eine weitere Zuleitung wurde partikelfreie synthetische Luft zur Verdiinnung in das
Mischvolumen hinzugegeben. Durch die Anpassung der Partikelkonzentration konnten
Koinzidenzfehler vermieden und eine geeignete Zihlstatistik garantiert werden. Eine durch ein
Nadelventil kontrollierte Abluftleitung am Aerosolverteiler diente zum Druckausgleich des
Messautbaus. Ein ultrafeiner Kondensationspartikelzdhler UCPC 3776 (von engl. ultrafine
condensation particle counter, Modell: 3776 TSI Incorporated) und ein optisches
PartikelgroBenmessgerdit OPS 3330 (von engl. optical particle sizer, Modell: 3330 TSI
Incorporated) zeichneten kontinuierlich die Anzahlkonzentration und GroBenverteilung des
Probenstroms auf. Ausgenommen sind die Delisqueszenz-Messungen, hier wurde von den
NaCl-Partikeln nur die Gesamtkonzentration erfasst, da aufgrund von technischen
Komplikationen der OPS 3330 aus dem Versuchsaufbau entfernt werden musste. Wahrend der
Gefrierexperimente lagen die typischen Partikelkonzentrationen im Mittel bei 174 + 90 cm™
und wihrend der Feuchtevalidierungs-Tests im Mittel bei 3,59 + 0,49 cm™. Die mittleren
Anzahl- und OberflichengréBenverteilungen sind fiir die jeweiligen Aerosoltypen in den

Abbildungen 4.3 und 4.4 gezeigt.

Eisnukleation: Die IN-Eigenschaften der Aerosolsubstanzen wurden mit FINCH untersucht.
Der Aerosolprobenstrom wurde unter moglichst kontrollierten Laborbedingungen in den
Eiskeimzédhler hineingeleitet. Die eisbildenden Partikel wurden aktiviert, wachsen zu
Eispartikeln an, wéhrend sie durch die gekiihlte Kammer fliegen und wurden anschlieBend im
F-OPS gezihlt. Fiir jeden Messvorgang wurden Temperatur und relative Feuchte iiber Wasser
und iiber Eis zeitgleich mit der Konzentration der Aerosole und Eiskristalle gemessen. Eine
detaillierte Beschreibung zur Funktion und dem Betriebsmodus des Eiskeimzihlers FINCH
kann in Kapitel 3 nachgelesen werden. Als Referenz zur Bestimmung der Feuchtigkeit in
FINCH wurde nach dem F-OPS ein Taupunktspiegel (MBW Calibration Ltd, Modell: 373)

nachgeschaltet.
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Abbildung 4.3: Auf optischen Partikeldurchmesser basierende mittlere Anzahlgréflenverteilungen fiir in a)
polydisperse ArgSD-Partikel, in b) polydisperse MCC-Partikel, in c) polydisperse Illite NX-Partikel, in d)
polydisperse K-Feldspat-Partikel, in e) monodisperse 500 nm Snomax®-Partikel, in f) monodisperse 600 nm
Snomax®-Partikel und in g) polydisperse Snomax®-Partikel, gemessen mit einem TSI-OPS 3330. Die
entsprechenden mittleren Durchmesser sind a) 0,42 um, b) 0,49 um, c) 0,42 um, d) 0,42 um, e) 0,48 um, f)
0,61 um und g) 0,47 um. Die Fehlerbalken stellen die Standardabweichungen dar.
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Abbildung 4.4: Auf optischen Partikeldurchmesser basierende mittlere Oberfldchengrifsenverteilungen fiir in a)
polydisperse ArgSD-Partikel, in b) polydisperse MCC-Partikel, in c) polydisperse Illite NX-Partikel, in d)
polydisperse K-Feldspat-Partikel, in e) monodisperse 500 nm Snomax®-Partikel, in f) monodisperse 600 nm
Snomax®-Partikel und in g) polydisperse Snomax®-Partikel, gemessen mit einem TSI-OPS 3330. Die
entsprechenden mittleren Durchmesser sind a) 0,63 um, b) 0,83 um, c) 0,64 um, d) 0,59 um, e) 0,60 um, f)
0,70 um und g) 0,62 um. Die Fehlerbalken stellen die Standardabweichungen dar.
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4.1.3 Messvorbereitungen und -ablauf

Fiir Messexperimente mit der Mischkammer FINCH sind bestimmte Vor- und Nachbereitungen
notwendig. Zu Beginn eines Messexperimentes wird der Eiskeimzdhler auf seine Dichtigkeit
hin Uberpriift, um Kontaminationen von auBlerhalb des Systems zu vermeiden. Mdgliche
Leckagen konnen durch folgende Modifikationen am System auftreten: Austausch eines
Sensors, Auffiillen des Befeuchters mit frischem Milli-Q Wasser oder beim Befestigen des F-

OPS unten an der Kammer.

In Abbildung 4.5 ist anhand eines Beispiels eine erfolgreiche Durchfiihrung eines Drucktests
mit FINCH dargestellt. Wahrend der MFC des Aerosolflusses auf maximale Durchflussmenge
von 10 I/min eingestellt wird, wird die Durchflussmenge der anderen Fliisse auf null gesetzt
und die Vakuumpumpe eingeschaltet. Daraufhin wird das Einlassventil zur Kammer hin
geschlossen und der Evakuierungsvorgang beginnt (siche Abb. 4.5, Markierung 1). Erreicht der
Kammerdruck einen Wert von etwa 0,05 bar (entspricht der Nachweisgrenze des
Drucksensors), wird die Pumpe ausgeschaltet (sieche Abb. 4.5, Markierung 2) und mindestens
zehn Minuten gewartet. In diesem Zeitraum sollte der Druck in der Kammer, wie in Abbildung
4.5, um weniger als 0,05 bar ansteigen. Die Druckédnderung in der Kammer betridgt nach 13
Minuten Ap = 0,03 bar. Ist die Druckdifferenz gréBer 0,05 bar, muss das System auf undichte

Stellen untersucht und der Drucktest wiederholt werden.

Nach einem abgeschlossenen Drucktest werden die Flusseinstellungen in FINCH wieder auf
Betriebsmodus eingestellt (siche Kap. 3.4) und mit einem Durchflussmesser tiberpriift. Neben
den oben genannten Tétigkeiten, aus denen sich Leckagen ergeben konnen, kénnen auch im
Laufe der Gefrierexperimente zusétzliche Verunreinigungen durch temperaturabhingige
Undichtigkeiten oder Ablagerungen entstehen. Die Dichtungsringe in den Kiihlkopfen sind
groflen Temperaturschwankungen ausgesetzt und konnen auf die Dauer ihre Elastizitit
verlieren und pords werden. Des Weiteren entstehen wéhrend der Messung durch Eis und dem
verwendeten Testaerosol Ablagerungen in den Kiihlkdpfen und an der Kammerwand. Aus
diesem Grund wird in regelmiBigen Abstinden, insbesondere zwischen Gefrierexperimenten
mit verschiedenen Stoffen, mit einer Nullfiltermessung der Hintergrund in der FINCH-Kammer

bei unterkiihlten und wasseriibersittigten Bedingungen kontrolliert.
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Abbildung 4.5: Zeitlicher Verlauf des Kammerdrucks pchamper (blaue Linie) und des Vordrucks ppr (vote Linie)
wiéhrend eines Evakuierungsvorgangs der Mischkammer FINCH zur Uberpriifung auf Leckagen. Markierung 1
kennzeichnet das Schliefsen des Einlassventils zu Kammer (Beginn der Evakuierung), Markierung 2 das

Ausschalten der Pumpe und Markierung 3 das Offnen des Ventils (Ende der Evakuierung).

In Abbildung 4.6 ist Dbeispielhaft eine Nullfiltermessung, welche zwischen
Nukleationsexperimenten mit MCC und Argentinischem Bodenstaub durchgefiihrt wurde,
gezeigt. Fiir die Nullfiltermessung wird mit FINCH ein Kiihlvorgang gestartet, indem die
Zielwerte eingestellt und die Kammer sowie Q4 und Qc auf die gewiinschte Temperatur
heruntergekiihlt werden. Nach Erreichen der Zieltemperatur wird die Kiihlung durch die PID-
Regelung mdoglichst konstant gehalten. Fiir den Zeitraum von 11:20 bis 14:00 Uhr betragt die
Temperatur 7, im Mittel - 24,79 + 0,46 °C und 7., im Mittel - 27,00 + 0,46 °C. Wie in
Abbildung 4.6 dargestellt, wird die Sittigungsregelung in Bezug auf 7, zweimal gestartet um
wasseriibersittigte Bedingungen in der Kammer zu erzeugen. Wéhrend die Séttigung in der
Kammer zunimmt, steigt die Frosttemperatur 7., welche durch den nachgeschalteten

Taupunktspiegel gemessen wird, von - 31 °C auf etwa - 25 °C an.
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Abbildung 4.6: Darstellung einer Nullfiltermessung mit FINCH bei untergekiihlten und teilweise
wasseriibersdttigten Bedingungen am 23.08.2018. Zeitlicher Verlauf der durch den F-OPS gemessenen
Anzahlgréfenverteilung in a), der Gesamtpartikelanzahlkonzentration pro cm? (schwarze Linie) und die INP-
Anzahl pro Minute (rote Punkte) in b), des Sdttigungsverhdltnisses im oberen Bereich der Mischungskammer S,
in Bezug auf Eis und Wasser in c), der Temperaturen im oberen Kammerbereich T,. und T,,, und der durch den
Taupunktspiegel gemessenen Frosttemperatur Trros in °C in d). Die schwarze gestrichelte Linie hebt den ,, Eis-
Schwellenwert”, ab dem Partikel > 2,6 um als INP gezdihlt werden, hervor. Die schwarz gepunktete Linie
entspricht einem Sdttigungsverhdltnis von 1,0. Die Markierungen 1 bis 4 kennzeichnen die Zeitpunkte des An- bzw.

Abschaltens von Qu.

Fiir die wasseriibersittigten Messperioden ist das mittlere Sattigungsverhéltnis beziiglich
Wasser im oberen Kammerbereich S.c w bei 1,067 + 0,031 (Suci= 1,353 +0,039). Der
gemessene Kammerhintergrund nimmt zwar unter wasseriibersdttigten Bedingungen im
zeitlichen Verlauf durch Eisablagerungen geringfiigig zu, jedoch wird keine au3ergewohnlich
hohe Anzahl an INP-Counts bzw. hohe Gesamtpartikelanzahlkonzentration detektiert, die auf
Kontaminationen hindeuten. Somit kann mit dem néichsten Gefrierexperiment unter Zugabe
eines weiteren Testaerosols begonnen werden. Zum Ausschluss von Verunreinigungen durch
Reinstwasser wurde fiir Messungen mit in Milli-Q Wasser suspendiertem Aerosol zunéchst nur
das Reinstwasser in den Atomizer gegeben und verspritht. Demnach erfolgte zunéchst eine
Hintergrundmessung des Milli-Q Wassers. AnschlieBend wurde, wie in nachfolgender
Abbildung 4.7 zu sehen, Snomax® hinzugegeben und mit dem Kiihlvorgang der Mischkammer

begonnen.
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Abbildung 4.7: Uberpriifung des Reinstwassers auf Verunreinigungen und der hinzugefiigten Snomax®-Partikel
auf ihre Grofle. Zeitlicher Verlauf der durch den F-OPS gemessenen Anzahlgréflenverteilung in a), der
Gesamtpartikelanzahlkonzentration pro cm™ (schwarze Linie: gemessen durch F-OPS; braune Linie: gemessen
durch TSI-OPS 3330) und die INP-Anzahl pro Minute (rote Punkte) in b), des Sdttigungsverhdltnisses im oberen
Bereich der Mischungskammer S,.in Bezug auf Eis und Wasser in c), der Temperaturen im oberen Kammerbereich
Tye und T,y in °C in d). Die schwarze gestrichelte Linie hebt den ,, Eis-Schwellenwert*, ab dem Partikel > 2,6 um
als INP gezdihlt werden, hervor. Die schwarz gepunktete Linie entspricht einem Sdttigungsverhdltnis von 1,0. Die
Markierung 1 kennzeichnet den Zeitpunkt der Snomax®-Zugabe, Markierung 2 das Starten des Kiihlvorgangs und

Markierung 3 das Anschalten der Feuchteregelung.

Wihrend des Herunterkiihlens der Kammer blieb FINCH weiterhin an der Partikelquelle. Die
durch den F-OPS aufgezeichnete Gesamtpartikelanzahlkonzentration stimmt gut mit der
gemessenen totalen Partikelkonzentration des TSI-OPS {iberein. Bei der Dispergierung von
polydispersem Aerosol gelangen trotz des Zyklons einzelne Partikel > 2,6 um in die Kammer
und werden mit dem F-OPS irrtiimlich als INP klassifiziert (siche Abb. 4.7.). Aufgrund dieser
Tatsache wird flir den Zeitraum vom Beginn der Einleitung von Aerosolpartikeln in die
Mischkammer bis zum Anschalten von Oy eine mittlere Hintergrundkonzentration von
sogenannten INP-Artefakten ermittelt. Diese Hintergrundkonzentration wird fiir jedes einzelne
Gefrierexperiment neu bestimmt, da aufgrund der Aerosolgenerierung Schwankungen in der
Gesamtpartikelanzahlkonzentration auftreten konnen und infolgedessen auch in der Anzahl der
detektierten INP-Artefakte. Fiir Labormessungen ergibt sich die

Gesamthintergrundkonzentration  fir INP  aus der Summe der  mittleren
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Hintergrundkonzentration beim Vermessen der Aerosolquelle und der mittleren

Hintergrundkonzentration wéhrend der vorangegangenen Nullfiltermessung bei unterkiihlten
und wasseriibersittigten Kammerbedingungen (sieche Abb. 4.6). Um die korrigierte INP-
Anzahlkonzentration zu erhalten, wird die ermittelte INP-Gesamthintergrundkonzentration von

der aufgezeichneten INP-Gesamtkonzentration abgezogen.

In Abbildung 4.8 ist exemplarisch ein Gefrierexperiment mit Argentinischem Bodenstaub
dargestellt. Hauptsdchlich sind die Messungen durch ein Einfrieren der Kiihlkdpfe oder der
Flussleitungen oder durch ein Ausfrieren der Feuchte zeitlich begrenzt, da sich wéihrend des
Kiihlvorgangs der Wasserdampf an der Oberfliche der Wirmetauscher und an den
Leitungswinden niederschlégt, festfriert und die Leitungen langsam verschlie8t. Aufgrund
dessen wird wéhrend des Herunterkiihlens keine zusdtzliche Feuchtigkeit in die Kammer
geleitet und, wie auch bei der Nullfiltermessung (sieche Abb. 4.6), erst nach Erreichen der
Zieltemperatur die Sattigungsregelung in Bezug auf 7, angeschaltet, um ein vorzeitiges
Einfrieren zu verhindern und eine mdglichst lange Messdauer zu erlangen. Im Laufe der
Aktivierungsmessung von ArgSD betrédgt die mittlere Temperatur der oberen Kammermitte 7.
- 24,09 £ 0,44 °C und der oberen Kammerwand 7T, - 26,13 £+ 0,29 °C (sieche Abb. 4.8). Durch
eine schrittweise Erhéhung von Oy nimmt Tros stetig zu und liegt bei mittleren
wasseriiberséttigten ~ Bedingungen  von 1,065+ 0,043  (Suc;i=1,344+0,056) bei
- 24,33+ 0,72 °C. Wie beispielhaft in den Abbildungen 4.6 und 4.8 gezeigt, liegt die durch den
Taupunktspiegel gemessene Frosttemperatur in der Regel bei Wasseriiberséttigungen beziiglich
T, zwischen den Temperaturen der Kammerwand und der Kammermitte. Beim Uberschreiten
der Sattigungsgrenze beziiglich Eis (S.c ;= 1,0) in der Kammer beginnt die Aktivierung des
Argentinischen Bodenstaubs. Die meisten INPs werden dem obersten GrdéBenkanal
(Dp > 5,3 um) des F-OPS zugeordnet und es bildet sich eine deutlich abgrenzende zweite Mode
in der AnzahlgroBenverteilung (siche Abb. 4.8.a). Parallel zur Messung werden kontinuierlich
die Messwerte der Flussstrome, des Kammerdrucks und des Differenzdrucks iiberwacht. Treten
geringe Abweichungen zu den Normalwerten auf, sind das erste Anzeichen des Einfrierens und
das Regelungsprogramm gibt eine Warnmeldung aus. In Folge dessen wird das
Gefrierexperiment direkt beendet, indem der feuchte Fluss und die Kiihlung ausgestellt werden.
Gleichzeitig werden mit Hilfe der eingebauten Heizpatronen die Warmetauscher auf 45 °C
aufgeheizt. Auch nachdem die Sensoren wieder ihren urspriinglichen Wert erreicht haben,
werden die Wérmetauscher weiterhin auf dieser Temperatur gehalten. Der Autheizprozess
dauert im Regelfall etwa eine Stunde an, um die Kammer auf Raumtemperatur zu bringen.

Wihrenddessen wird das System mit trocken-gefilterter Luft durchgespiilt, um Feuchtigkeit
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und Ablagerungen zu entfernen. Nach Abschluss des Auftau- und Aufheizprozesses kann

erneut mit der Kiihlung fiir das néchste Experiment begonnen werden.
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Abbildung 4.8: Darstellung eines FINCH-Gefrierexperimentes mit Argentinischen Bodenstaub am 24.08.2018.
Zeitlicher  Verlauf der durch den F-OPS gemessenen Anzahlgréflenverteilung in a), der
Gesamtpartikelanzahlkonzentration pro cm™ (schwarze Linie: gemessen durch F-OPS; braune Linie: gemessen
durch TSI-OPS 3330) und die INP-Anzahl pro Minute (rote Punkte) in b), des Sdttigungsverhdltnisses im oberen
Bereich der Mischungskammer S,cin Bezug auf Eis und Wasser in c), der Temperaturen im oberen Kammerbereich
Tye und T,y in °C in d). Die schwarze gestrichelte Linie hebt den ,, Eis-Schwellenwert, ab dem Partikel > 2,6 um
als INP gezihlt werden, hervor. Die schwarz gepunktete Linie entspricht einem Sdttigungsverhdltnis von 1,0. Die
Markierungen 1 und 2 kennzeichnen den Zeitpunkt des An- bzw. Abschaltens von Qu. Die gezeigten INP-

Konzentrationen sind bereits korrigiert.
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4.2 Heterogenes Gefrieren mit definierten Testaerosolproben

4.2.1 Ergebnisse

In diesem Kapitelabschnitt werden die Ergebnisse von insgesamt 76 heterogenen
Gefrierexperimenten mit FINCH gezeigt. Fiir jede einzelne Messrethe wird die
Eisnukleationsfahigkeit einer Aerosolpopulation durch die INAS density als Funktion der
Temperatur ngge0(7) ausgedriickt. Die Definition von ngee0(7) ist in Kapitel 3.4.5 durch
Gleichung 3.15 beschrieben. Alle ermittelten n5g.0-Werte mit den dazugehdrigen
Messunsicherheiten sind im Anhang A.4 in Tabelle A.3 aufgelistet. Zum Vergleich mit anderen
INP-Instrumenten wurden fiir die Versuche mit den Mineralstduben Illit NX und K-Feldspat,
dem Argentinischen Bodenstaub und Snomax® die Resultate der FIN-02 Studie von DeMott et
al. (2018) herangezogen. In Analogie zum FIN-02 Workshop wurden die Messungen mit
FINCH ebenfalls bei Wassertliberséttigung durchgefiihrt. In den Abbildungen 4.9 bis 4.13 ist
der genaue Ubersittigungswert, bei dem die Messung durchgefiihrt wurde, hinter dem

Akronym des jeweiligen Instruments entsprechend aufgefiihrt.

Vergleichend mit den Resultaten der verschiedenen on- und offline INP-Messverfahren
ergeben sich aus den Gefrierexperimenten mit FINCH fiir Illit NX die hochsten INAS density-
Werte (siche Abb. 4.9). Insgesamt ist die Diskrepanz zwischen den Instrumenten sehr grof3 und
die Streuung betrégt fiir - 25 °C und - 30 °C bis zu drei GréBenordnungen (exklusive FINCH-
Daten). Wihrend fiir FINCH die Resultate fiir 5% ige Ubersittigung und maximale
Ubersittigung von - 20 °C bis - 35 °C in derselben GroBenordnung liegen und maximal um den
Faktor 1,8 voneinander abweichen, ergibt sich eine Differenz zwischen den Messwerten von
CFDC-CSU_5% und CFDC-CSU_max von fast einer Grof3enordnung. Scheinbar hat die Hohe
der Ubersittigung einen nennenswerten Effekt auf die Aktivierung von Illit NX, da auch die
Diffusionskammern DFPC-ISAC und FRIDGE-STD mit sehr geringen wasseriibersittigten
Bedingungen von nur 1% die niedrigsten ngge-Ergebnisse erzielten. Fiir den
Temperaturbereich von - 20 °C bis - 30 °C und einer Wasseriiberséttigung von 5 % liegt die
Eisaktivitdt von FINCH meist eine Gro3enordnung iiber der Eisaktivitit von CFDC-CSU. In
einer &lteren Studie von Hiranuma et al. (2015) wurde bereits das Immersionsgefrierverhalten
von Illit NX-Partikeln von 17 Messtechniken gegeniibergestellt. Die damals erzeugten 7 geo-
Daten basieren auf den gerdtetechnischen Stand von Bundke et al. (2008) und waren im
Vergleich zu den anderen Messgeriten ebenfalls deutlich hoher. Unter Anbetracht der vielen

technischen Anderungen an der Mischkammer und dem F-OPS sind die neuen
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INAS density- Werte dennoch sehr kongruent mit den alten Werten (sieche Hiranuma et al.,
2015, vgl. Abbildung 6). Fiir das Temperaturspektrum von - 22 °C bis - 27 °C betrug laut
Hiranuma et al. (2015) der Steigungsparameter A/log(nsgeo)/AT aus interpolierten Daten von
FINCH 0,27 und liegt genau zwischen den aktuellen Steigungswerten von FINCH fiir 5 % ige
Ubersittigung  (Alog(isgeo)/ AT =0,28) und fir die maximale Ubersittigung
(Alog(ns,geo)/ AT = 0,26).AnschlieBend sind die Ergebnisse fiir K-Feldspat in Abbildung 4.10
dargestellt. Die INAS densities von FINCH stimmen gut mit den anderen Instrumenten der
FIN-02 Studie in einem Temperaturbereich von - 19 °C bis - 29 °C iiberein. Die Ergebnisse von
FINCH bestétigen die frithere Laboranalyse von Atkinson et al (2013), welche K-Feldspat als
einen sehr effizienten Eiskeim im Temperaturbereich von - 20 °C bis - 30 °C identifiziert hat.

Bei - 25 °C erstreckt
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Abbildung 4.9: INAS density nqeo fiir 1llit NX abgeleitet aus Gefrierexperimenten mit FINCH (rote Datenpunkte)
und verschiedenen Eiskeimmesstechniken, welche am FIN-02 Workshop teilgenommen haben (schwarze
Datenpunkte). Die Messwerte der einzelnen Instrumente unter bestimmten wasseriibersdttigten Bedingungen sind
entsprechend gekennzeichnet (bspw. FINCH 5%, bedeutet 105 % RH,,), der Begriff, max‘ bezeichnet die hochste
erreichte RH,, wihrend eines Scans (102-110 %). Die Referenzkurven fiir Experimente mit trocken zerstdubtem
(DD von engl. dry dispersion, kurz gestrichelte Linie), in Wasser suspendierten (WS von engl. wet suspension,
lang gestrichelte Linie) Illit NX und fiir einen kombinierten Ensemble-Datensatz fiir suspendiertem und trocken-
dispergierten Illit NX (All, durchgezogene Linie) basieren auf einer Studie von Hiranuma et al. (2015, vgl. Tabelle
3). Die Fehlerbalken stellen die Unsicherheiten von nyge, fiir jedes Messgerdit dar. Angepasst nach DeMott et al.
(2018).
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sich die Streuung von FINCH iiber fast zwei Groenordnungen. Der Gradient der Eisaktivitdt

von FINCH ist relativ dhnlich zu den anderen Geriten. Des Weiteren ist zu erwéhnen, dass bei
-20°C der Vergleich aller Messverfahren eine grofle Abweichung von bis zu drei
GroBenordnungen aufweist. Fir niedrigere Temperaturen liegen die Messwerte aller
Instrumente jedoch ndher zusammen. Die online Eiskeimzdhler CFDC-CSU und PIMCA-PINC
deuten darauf hin, dass fiir Temperaturen < - 25 °C die Messpunkte in ein leicht ansteigendes

Plateau iibergehen und eine maximale INAS density erreicht wird.

Fiir den natiirlichen Bodenstaub aus Argentinien wurden mit FINCH Ergebnisse in einem
Temperaturbereich von - 20° C bis - 30 °C erzielt. Im Vergleich zu friiheren Analysen mit
verschiedenen Bodenstiuben liegen die ngge0-Werte innerhalb dieser Referenzkurven (siehe
Abb. 4.11). Tendenziell liegen die meisten Messwerte von FINCH an der Trendlinie von Tobo
et al. (2014).
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Abbildung 4.10: INAS density nggeo fiir K-Feldspat abgeleitet aus Gefrierexperimenten mit FINCH (rote
Datenpunkte) und verschiedenen Eiskeimmesstechniken, welche am FIN-02 Workshop teilgenommen haben
(schwarze Datenpunkte). Die Messwerte der einzelnen Instrumente unter bestimmten wassertibersdttigten
Bedingungen sind entsprechend gekennzeichnet (bspw. FINCH 5%, bedeutet 105 % RH,,), der Begriff ,, max*
bezeichnet die hichste erreichte RH,, wéihrend eines Scans (102—110 %). Die Trendlinie fiir K-Feldspat basiert
auf einer Studie von Atkinson et al. (2013) (gestrichelte Linie). Die Fehlerbalken stellen die Unsicherheiten von

Nsgeo fiir jedes Messgerdt dar. Angepasst nach DeMott et al. (2018).
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Fiir Experimente bei etwa - 25 °C und gleichen wasseriibersittigten Bedingungen zeigt FINCH
eine Streuung von iiber einer Grofenordnung an. Auch bei der Diffusionskammer SPIN-
TROPOS ergeben zwei verschiedene Messldufe bei -27°C und RHw von 104 %
unterschiedliche INAS density-Werte, welche innerhalb einer Gréenordnung liegen und sich
um den Faktor 3,6 unterscheiden. Allerdings liegen die Schwankungen von FINCH bei einer
Temperatur von -25 °C innerhalb der Abweichung zwischen den Gerdten des FIN-02
Workshops untereinander, die fast zwei Gro3enordnungen betragen. Insgesamt gesehen liegen
die Resultate von FINCH im Bereich der Messwerte der anderen INP-Messtechniken und
zeigen ebenso einen #dhnlichen Gradienten der INAS density in Abhéngigkeit von der

Temperatur.
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Abbildung 4.11: INAS density ny g, fiir argentinischen Bodenstaub abgeleitet aus Gefrierexperimenten mit FINCH
(rote Datenpunkte) und verschiedenen Eiskeimmesstechniken, welche am FIN-02 Workshop teilgenommen haben
(schwarze Datenpunkte). Die Messwerte der einzelnen Instrumente unter bestimmten wassertibersdttigten
Bedingungen sind entsprechend gekennzeichnet (bspw. FINCH 5%, bedeutet 105 % RH.,,), der Begriff ,, max*
bezeichnet die héchste erreichte RH, wdhrend eines Scans (102-110 %). Die Trendlinien basieren auf
vorangegangenen Studien mit Bodenstduben von Tobo et al. (2014) (,, Wyoming agricultural soil dust”, lang
gestrichelte Linie), O’Sullivan et al. (2014) (,,fertile soil dust*, kurz gestrichelte Linie) und Steinke et al. (2016)
(,,agricultural soil dust”, gepunktete Linie). Die Fehlerbalken stellen die Unsicherheiten von nsgeo fiir jedes

Messgerit dar. Angepasst nach DeMott et al. (2018).
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In Abbildung 4.12 zeigt die Referenzkurve von Wex et al. (2015), dass die IN-Fahigkeit von

Snomax® bereits schon ab - 2 °C beginnt und fiir Temperaturen < - 10 °C die maximale INAS
density erreicht. Aufgrund technischer Limitationen und der Verwendung von begrenzten
Aerosolkonzentrationen konnen die meisten online Messmethoden erst ab Temperaturen
<-10 °C und Wasserlibersittigung Ergebnisse liefern. Alle Instrumente, inklusive FINCH,
zeigen eine sehr gute Ubereinstimmung bei der Aktivierung von Snomax®-Partikeln. Im Mittel
weicht die Eisaktivitit fiir FINCH_5% und FINCH_max auch fiir Snomax® um den Faktor 1,8
ab. Bei der Betrachtung der Messwerte von den anderen Instrumenten ist jedoch anzunehmen,
dass die Ubersittigung fiir Snomax® keine so wichtige Rolle spielt, wie zum Beispiel bei
Ilit NX. Da die Messergebnisse der CFDC-CSU fiir 5 % ige und maximaler Ubersittigung nur
sehr geringe Differenzen aufweisen und die Resultate der Diffusionskammer FRIDGE-STD
trotz niedriger Wasseriibersdttigung von nur einem Prozent keine Abweichungen im Vergleich
zu den anderen Instrumenten zeigen. Diese Erkenntnis stimmt mit der Studie von
DeMott et al. (2018) iiberein, dass Snomax®-Partikel ab einer RHy, von 100 % und bei

Temperaturen < - 10 °C ihre maximale AF erreichen.
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Abbildung 4.12: INAS density nge fiir polydisperse und grofenselektierte Snomax®-Partikel abgeleitet aus
Gefrierexperimenten mit FINCH (rote, blaue und griine Datenpunkte) und verschiedenen Eiskeimmesstechniken,
welche am FIN-02 Workshop teilgenommen haben (schwarze Datenpunkte). Die Messwerte der einzelnen
Instrumente unter bestimmten wassertibersdttigten Bedingungen sind entsprechend gekennzeichnet (bspw.
FINCH 5%, bedeutet 105 % RH.,,), der Begriff ,,max " bezeichnet die hochste erreichte RH,, wdhrend eines Scans
(102-110 %). Die Trendlinie basiert auf einer Studie von Wex et al. (2015) (gestrichelte Linie). Die Fehlerbalken
stellen die Unsicherheiten von ngg., fiir jedes Messgerdt dar. Angepasst nach DeMott et al. (2018).
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Fir mikrokristalline Cellulose wurden die Gefrierexperimente mit FINCH in einem
Temperaturbereich von - 20 °C und - 32 °C durchgefiihrt (siche Abb. 4.13). Fiir den Vergleich
wurde die Arbeit von Hiranuma et al. (2019) betreffend Immersionsgefriereffizienz von
Cellulose-Partikeln herangezogen. Im Rahmen dieser Laborstudie wurden drei verschiedene
Cellulosetypen (mikrokistalline Cellulose MCC, faserige Cellulose FC und nanokristalline
Cellulose NCC) mit 20 verschiedenen Messverfahren im Temperaturbereich von - 4 °C bis
-36 °C auf ihre IN-Eigenschaften hinuntersucht. 9 von den Messgerdten analysierten die
Cellulose trocken dispergiert und 11 in fliissiger Suspension. Aus den interpolierten Ensemble-
Datensétzen der verschiedenen INP-Messmethoden wurden die Fitkurven fiir nass suspendierte
und trocken zerstdubte MCC nach Hiranuma et al. (2019) abgeleitet. Die INAS density-Werte
von FINCH passen gut mit der Referenzkurve fiir trocken dispergierte MCC {iberein. Fiir das
oben genannte Temperaturspektrum betrégt der Steigungsparameter der Fitkurve DD 0,21. Die
zunehmende Aktivitdt mit abnehmender Temperatur fiir FINCH beléduft sich fiir 5 % iger
(Alog(ns geo)/ AT = 0,19) und maximaler Ubersittigung (Alog(insgeo)/AT = 0,28) auf sehr
dhnlich Werte. Fiir - 25 °C £ 1 °C streuen die Datenpunkte von FINCH innerhalb von zwei
GroBenordnungen. Allerdings gibt es eine laut Hiranuma et al. (2019) eine Varianz von bis zu
vier GroBenordnungen zwischen den verschiedenen Messtechniken und diese ist grof3er als die

Unsicherheiten von jedem einzelnen Instrument.

Abschlieend sind in Abbildung 4.14 die mittleren INAS density-Werte der fiinf getesteten
Aersosoltypen bei unterkiihlter Temperatur von - 25 = 1 °C und 5 % iger Ubersittigung bzw.
maximaler Ubersittigung gegeniibergestellt. K-Feldspat zeigt die hdchste Eisaktivitit in der
FINCH-Kammer, gefolgt von Snomax® und Illit NX. Die mikrokristalline Cellulose weist die
niedrigste Aktivierung auf und ist signifikant weniger aktiv als K-Feldspat. Insofern hat die
Cellulose zwar das Potential als wichtiger atmosphérischer INP zu wirken, jedoch erst in
Abwesenheit der anderen Aerosoltypen. Die Varianz fiir argentinischen Bodenstaub, Snomax®
und Illit NX liegt innerhalb einer Gréenordnung und fiir K-Feldspat und MCC innerhalb von

zwel Groflenordnungen. Diese Dispersionen liegen fiir die jeweilige Substanz innerhalb der

Streuung der verschiedenen INP-Messmethoden.
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Abbildung 4.13: INAS density nggeo (T) Spektren fiir trocken dispergierte Cellulose MCC abgeleitet aus
Gefrierexperimenten mit FINCH (rote Datenpunkte). Die Messwerte unter bestimmten wassertibersdttigten
Bedingungen sind entsprechend gekennzeichnet (bspw. FINCH 5%, bedeutet 105 % RH.,), der Begriff ,, max*
bezeichnet die hochste erreichte RH,, wihrend eines Scans (102-110 %). Die Fitkurven fiir trocken zerstdubte
MCC (DD, kurz gestrichelte Linie), in Wasser suspendierter MCC (WS, lang gestrichelte Linie) und fiir den
kombiniertem Ensemble-Datensatz fiir in Wasser suspendierte und trocken dispergierte Cellulose MCC (All,
schwarze durchgezogene Linie basieren auf Untersuchungen von Hiranuma et al. (2019; vgl Tabelle 3). Die

Fehlerbalken stellen die Unsicherheiten von nsge, fiir jedes Messgerdt dar.
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Abbildung 4.14: Gemittelte INAS density-Werte fiir Argentinischen Bodenstaub, K-feldspat, Illit NX,
mikrokristalline Cellulose und Snomax® bei - 25+ 1°C und 5 % iger Ubersdttigung (a) oder maximaler

Ubersiittigung (b). Median: mittlerer Balken, Mittelwert: offenes Quadrat; Box: Interquartilsabstand (von 25. bis
75 Perzentil); Whiskers: von 5. bis 95. Perzentil.
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4.2.2 Diskussion

Auf Grund von messtechnischen Einschrinkungen wurden die Gefrierexperminente mit
FINCH hauptséchlich in einem Temperaturbereich zwischen - 20 °C und - 30 °C durchgefiihrt.
Der MFC fiir Qu hat eine maximale Durchflussmenge QOuax von 1 Ipm. Um wasseriibersittigte
Verhiltnisse fiir warme Temperaturen > - 15 °C im oberen Kammerbereich zu erlangen, reicht
Owmax abhédngig von der Zieltemperatur nur knapp oder gar nicht aus. Durch den Eintrag einer
hohen Menge an Feuchte mittels Qi ensteht ein weiteres Problem, 7. steigt trotz Kiihlung
wieder an und weicht immer mehr von der urspriinglich gewliinschten Zieltemperatur ab.
Ebenso nehmen die Abweichungen von 7, zu den anderen gemessenen Temperaturen in der
Kammer zu. Bei sehr kalten Temperaturen < - 30 °C wird hingegen nur eine kleine Menge an
Feuchtigkeit fiir S\ > 1,0 benotigt. Die kleinstmoglichen Regelungsschritte des MFC von
0,1 Ipm sind jedoch fiir ein schrittweises Hochfahren von Qu zum Erreichen und Halten des
Ziel-Sattigungsverhéltnisses zu hoch und es gelangt zuviel Feuchtigkeit in die Kammer. Es
kommt zu einer Ubersteuerung von Sy und die PID-Regelungsschwankungen resultieren in
ein stindiges An- und Abschalten von Qu. Zusétzlich muss zum Erreichen einer Zieltemperatur
<-30°C der Kiihlkopf fiir Q4 stirker herunter gekiihlt werden, dadurch erhoht sich der
Hintergrund durch Eisablagerungen im Kiihlkopf und der Sensor 74w liegt unter dem
Gefrierpunkt. Infolgedessen fiihrt dies zu Ungenauigkeiten bei der Feuchtemessung von Q4w
und dem daraus berechneten Sittigungsverhdltnis in der Kammer. Dariliberhinaus ist die
Messung durch ein schnelleres Zufrieren der Q4w -Zuleitung zeitlich sehr limitiert.

Durch eine technische Anpassung mit neuen MFCs fiir Oy und Qw, welche eine hohere
Durchflussmenge und feineren Regelungsschritte besitzen, wire zumindest eine prézisere
Ansteuerung der Feuchteregelung fiir wiarmere und kéltere Temperaturen moglich. Bei einer
Anderung der Gesamtdurchflussrate in der Mischkammer miissten allerdings die Verweildauer
der Partikel, der Partikelverlust in der Kammer und die Zihleffizienz des F-OPS erneut

tiberpriift und verifiziert werden.

Abgesehen von den heterogenen Gefrierexperimenten mit Illit NX, stimmen die mit FINCH
ermittelten INAS densities gut in den Ergebnisbereich der anderen INP-Messtechniken iiberein.
Aktuell kann nicht abschlieBend gekldart werden, weshalb die FINCH-Resultate erheblich
hohere n;6e0-Werte bei den Gefrierexperimenten mit Illit NX im Vergleich zu anderen INP-
Messverfahren des FINO2-Projekts aufweisen. Eine Uberschiitzung der INAS density kann
aufgrund einer Unterschitzung der ermittelten Siw durch den TSI-OPS 33330 jedoch
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ausgeschlossen werden. Auch beim FIN-02 Workshop herrschte fiir Illit NX die grofBite

Diskrepanz unter den verschiedenen Messtechniken (DeMott et al., 2018). Es ist anzunehmen,
dass bei Illit NX im Gegensatz zu den anderen Testsubstanzen die Ubersittigung eine groBere

Rolle spielt.

Die Abweichungen unter den verschiedenen Instrumenten ergeben sich nur zum Teil aus den
verschiedenen Ubersittigungseinstellungen, daneben spielen noch andere Faktoren eine
entscheidende Rolle. Beispielsweise die unterschiedlichen Verweilzeiten der Partikel in den
Aktivierungs- und Evaporationsabschnitten der CFDCs. Abhidngig vom verwendeten
Partikeldetektor findet eine Klassifizierung von INP anhand der Grofle oder dem
Depolarisationsverhédltnis  statt.  Zudem  liegt keine einheitliche = Wahl  von
Eisgrenzwertschwellen vor (z.B. INKA: > 4 um, CFDC TAMU: > 2 um; siche DeMott et al.,
2018). Somit ist besonders fiir eine wissenschaftliche Untersuchung der IN-Fihigkeit von
atmosphdrischem Aerosol ein kombinierter Einsatz verschiedener Techniken sinnvoll und
unterstreicht den Nutzen von parallelen INP-Messungen, da die absolute INP-Konzentration

auch von der verwendeten Messtechnik abhédngig ist.

Mogliche Einflussfaktoren hinsichtlich der Streuung der ngge,-Werte filir eine bestimmte
Aktivierungstemperatur innerhalb der FINCH-Kammer wurden genauer in Betracht gezogen.
Laut DeMott et al. (2011) kann die Einleitung hoher Partikelkonzentrationen, die als potentielle
INP dienen, zu einer Sittigungsbegrenzung infolge einer hohen Anzahl von wachsenden
Eiskristallen in der Kammer fiihren. Beispielhaft sind in Abbildung 4.15 die n,g.o-Werte fiir
Ilit NX, abgeleitet aus den Gefrierexperimenten mit FINCH, farblich nach den einzelnen
Versuchstagen gekennzeichnet. Fiir die Aktivierungsmessungen am 11. Juni 2018 (rote
Datenpunkte) betrug die generierte Partikelanzahlkonzentration im Mittel 52,03 + 10,03 cm
und am 21. Juni 2018 (griine Datenpunkte) 146,23 + 87,86 cm™. Ungeachtet dessen, dass die
Anzahlkonzentration von Illit NX-Partikeln am 21. Juni bis zu einem Faktor 3 héher war und
eine Abweichung von 0,83°°C beziiglich T, herrschte, wurden sehr dhnliche INAS density-
Werte mit FINCH erzielt. Im Rahmen dieser Arbeit wurde durch eine hdhere eingeleitete
Partikelanzahl kein deutlich erkennbarer Einfluss auf die FEiskeimaktivitit in FINCH
festgestellt. Ergidnzend sind die mittleren Partikelanzahlkonzentrationen der einzelnen
Messtage im Anhang A.4 in Tabelle A.2 aufgelistet und entsprechende Abbildungen fiir die
anderen Aerosolproben im Anhang A.5 aufgefiihrt.
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Abbildung 4.15: INAS density nggeo fiir 1llit NX abgeleitet aus Gefrierexperimenten mit FINCH und farblich
aufgeschliisselt nach den einzelnen Experimenttagen. Die Messwerte sind fiir bestimmte wasseriibersdttigte
Bedingungen entsprechend gekennzeichnet (bspw. FINCH 5%, bedeutet 105 % RH,), der Begriff , max*“
bezeichnet die hochste erreichte RH, wdhrend eines Scans (102-110 %). Die Referenzkurven fiir Experimente mit
trocken zerstdubtem (DD von engl. dry dispersion, kurz gestrichelte Linie), in Wasser suspendierten (WS von engl.
wet suspension, lang gestrichelte Linie) 1llit NX und fiir einen kombinierten Ensemble-Datensatz fiir suspendiertem
und trocken-dispergierten Illit NX (All, durchgezogene Linie) basieren auf einer Studie von Hiranuma et al. (2015,
vgl. Tabelle 3). Die Fehlerbalken stellen die Unsicherheiten von ng., dar.

Dartiber hinaus wurde iiberpriift, ob die Schwankungen durch externe Einfliisse, wie zum
Beispiel dem Feuchtegehalt der zugefiihrten synthetischen Druckluft fiir Oc und QOwu
beeinflusst werden. Zwar passiert die Druckluft einen Diffusionstrockner, welcher mit dem
Trockenmittel Silicagel befiillt ist, bevor sie in das FINCH-System gelangt (siche Abb. 4.2).
Dennoch nimmt im zeitlichen Verlauf der Messungen die Trocknungseffizienz des Silicagels
ab. Zum Test wurden an einem Versuchstag Gefrierexperimente mit K-Feldspat mit frischem
aktivem Trockenmittel in seiner Indikatorfarbe Orange (,,Silica 1, siche Abb. 4.16b) und mit
Trockenmittel, das sich schon zu zwei Drittel durch die Feuchtigkeitsbeladung in Weil3
umgewandelt hat (,,Silica 2%, siche Abb. 4.16c), unter mdéglichst gleichen Temperatur- und
Feuchtebedingungen durchgefiihrt. Dieses Experiment wurde am drauffolgenden Tag noch
einmal wiederholt. In Abbildung 4.16a sind die Ergebnisse der beiden Messtage aufgefiihrt.
Betrachtet man die Messtage voneinander getrennt, ist kein signifikanter Unterschied der 7y geo-
Werte zwischen Silica 1 und Silica 2 zu erkennen. Die Abweichungen der FINCH-Messdaten

zwischen den beiden Versuchstagen sind dagegen deutlich groBer.
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Abbildung 4.16: In a) INAS density nsgeo fiir K-Feldspat abgeleitet aus Gefrierexperimenten mit FINCH (rote
Datenpunkte mit ,,Silica 1* und blaue Datenpunkte mit ,,Silica 2*). Die Messwerte sind fiir bestimmte
wassertibersdttigte Bedingungen entsprechend gekennzeichnet (bspw. FINCH 5%, bedeutet 105 % RH,,), der
Begriff ,,max* bezeichnet die hichste erreichte RH,, wihrend eines Scans (102-110 %). Die Trendlinie fiir K-
Feldspat basiert auf einer Studie von Atkinson et al. (2013) (gestrichelte Linie). Die Fehlerbalken stellen die
Unsicherheiten von ngg., dar. Der Diffusionstrockner fiir synthetische Druckluft ist in b) mit frischem trockenem
Silicagel (,,Silica 1°, Indikatorfarbe Orange) und in c) mit Silicagel, welches zu zwei Drittel mit Feuchtigkeit
beladen ist, gezeigt (), Silica 2 “Indikatorfarbe Weif3).

Im Gegensatz zur CFDC herrscht bei FINCH kein laminarer Sammelfluss in der Kammermitte,
in dem nahezu alle Partikel den gleichen Sittigungsbedingungen ausgesetzt sind. Aufgrund des
turbulenten Mischungsprinzips der verschiedenen Fliisse im oberen Bereich der
Wachstumskammer ist die Streuung der FINCH-Datenpunkte hauptsidchlich durch das
inhomogene Séttigungsprofil gepriagt. Um die dadurch resultierenden Schwankungen bei der
Eisaktivierung nochmal zu verdeutlichen, ist anhand Abbildung 4.17 beispielhaft eine Reihe
von sechs Snomax®-Feuchtescans in einem Temperaturbereich von - 22,86 °C und - 25,45 °C
dargestellt. Innerhalb einer Temperaturspanne von nur 2,86°C schwankt die ermittelte AF im
Bereich der Wassersittigungslinie (schwarze Linie) um fast eine GréBenordnung. Trotz
alledem ist diese Unsicherheit von FINCH kleiner als die Varianz zwischen den verschiedenen
INP-Messinstrumenten.  Zur  Uberpriifung und  Verifikation des  berechneten
Sattigungsverhéltnis S, wurden nachfolgend Deliqueszenz-Messungen mit NaCl-Partikeln

durchgefiihrt. Die Ergebnisse dazu werden in Kapitel 4.5 gezeigt.
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Abbildung 4.17: Aktivierte Fraktionen fiir Snomax® als Funktion von RH, . fiir verschiedene
Gefriertemperaturen. Die Fehlerbalken stellen die Unsicherheiten von AF dar. Die hellgriine Linie kennzeichnet
die Eissdttigungslinie (RH; = 100 %) fiir den Feuchtescan bei - 22,86 °C und die blaue Linie fiir den Feuchtescan
bei - 25,45 °C. Die schwarze Linie markiert die Wassersdttigungslinie (RH,, = 100 %,).

4.3 Fluoreszenz der Testaerosolproben

Im Rahmen der heterogenen Gefrierexperimente wurden die Aerosolproben mittels der
aufgezeichneten Signale von CH3 auf ihre fluoreszierenden Eigenschaften und damit auf

biologische Anteile hin untersucht.

4.3.1 Ergebnisse und Diskussion

In Abbildung 4.15a ist der fluoreszierende Anteil der Partikel (Ncone P(CH3)/Neone_part(CH2))
fiir die fiinf verschiedenen Testaerosolproben aufgefiihrt. Alle Proben weisen keinen
nennenswerten Anteil an fP auf. Der mittlere fluoreszierende Anteil der Partikel liegt meist
<1 %, auch fiir Snomax® und mikrokristalline Cellulose, die bekanntlich zu den PBAP zihlen

(siche Kap. 2.2.1). Wenn das Signal des CH3 fiir Snomax®- und MCC-Partikel zwar eher einem
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Hintergrundrauschen gleicht, bedeutet das nicht, dass der Fluoreszenzkanal nicht richtig

funktioniert. Von Frank (2017) wurde, wie bereits in Kapitel 3.4.3 erwihnt, der CH3 mit

Riboflavin kalibriert. Dariiber hinaus wurden damals auch Pinienpollen als Testaerosol auf ihre
fluoreszierenden Eigenschaften hinuntersucht. Bei der Pinienpollenprobe hatte durchschnittlich
jedes zweite Partikel ein fluoreszierendes Signal. In Pflanzen, wie auch zum Beispiel in
Pollenwinden, ist Chlorophyll die Hauptgruppe der Fluorophore (Toprak, 2014). Der
Anregungsbereich von Chlorophyll liegt zwischen 390 nm und 470 nm und die durch
Chlorophyll hervorgerufene Fluoreszenz liegt in einem Emissionsbereich von 630 nm bis
670 nm (Pohlker et al., 2012). Der im F-OPS verwendete Dioden-Laser mit seiner Wellenldnge
von 405 nm liegt somit nicht nur im Anregungsbereich von Riboflavin, sondern auch von
Chlorophyll. Durch den angebrachten Frequenzfilter (A > 450 nm) vor dem Photomultiplier

CH3 kann das fluoreszierende Licht von Chlorophyll aufgenommen werden.

Toprak (2014) stellte bei Analysen von verschiedenen PBAB fest, dass Snomax® durch Licht
mit einer Wellenldnge von 280 nm angeregt wird und fluoreszierende Eigenschaften dhnlich
wie Tryptophan besitzt. Laut Pohlker et al. (2012) liegt fiir trockene Cellulose die
Anregungswellenldnge in einem Bereich von 250 nm bis 350 nm. Dementsprechend kann der
Dioden-Laser aufgrund seiner Spezifikation beide Substanzen nicht zur Auto-Fluoreszenz
anregen und wiirde das sehr geringe Verhiltnis fP/Partikel von Snomax® und MCC erkliren.
Bei der Betrachtung der mittleren eisnukleierenden Fraktion der fluoreszierenden Partikel bei
einer Temperatur von - 25 £ 1°C und 5 % igen Ubersittigung, werden im Mittel 76 % aller
fluoreszierenden Snomax®-Partikel als INP gezihlt (siche Abb.4.18b). Bei den Mineral- und
Bodenstduben ist im Durchschnitt jedes zweite fP als Eiskeim aktiv. Das mittlere Verhéltnis

fINP/fP fiir Cellulose betrdgt hingegen nur knapp 0,2.

Im Rahmen dieser Arbeit kdnnen jedoch keine fundierten Aussagen beziiglich fP- und fINP-
Konzentrationen getroffen werden. Es ist notwendig den Fluoreszenzkanal durch weitere
Experimente mit nicht-biologischen und biologischen Materialen zu charakterisieren und seine
Detektionseffizienz mittels Vergleichsmessungen mit anderen kommerziellen Bioaerosol-
Detektoren, wie zum Beispiel einem WIBS (von engl. wideband integrated bioaerosol sensor)

oder einem UV-APS (von engl. ultraviolet aerodynamic particle sizer), zu quantifizieren.
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Abbildung 4.18: Mittlerer fluoreszierender Anteil der Partikel in a) und mittlere eisnukleierende Fraktion der
fluoreszierenden Partikel bei - 25+ 1°C und 5 % iger Ubersdttigung in b) fiir Argentinischen Bodenstaub,
K- feldspat, Illit NX, mikrokristalline Cellulose und Snomax®. Median: mittlerer Balken, Mittelwert: offenes

Quadrat; Box: Interquartilsabstand (von 25. bis 75 Perzentil); Whiskers: von 5. bis 95. Perzentil.

4.4 Bestimmung des WDBT wiihrend eines FINCH-Gefrierexperimentes

Wie auch bei den meisten CFDCs, wird bei FINCH die libliche Analysemethode INPs zu zihlen
verwendet, welche darauf basiert allein durch die Grofle zwischen Eiskristallen und
unaktiviertem Aerosol zu differenzieren. Jedoch konnen sich in der Kammer bei iiberséttigten
Bedingungen beziiglich Wasser (SS, von engl. supersaturated conditions over water,
RH, - 100 %) neben Eiskristallen auch unterkiihlte Wassertropfen bilden. Bei einer
Diffusionskammer ist nach der eigentlichen Hauptkammer ein Verdunstungsabschnitt
eingebaut. Die eisiiberzogenen Winde sind im Verdampfungsstreckenabschnitt der Kammer
isothermisch  eingestellt, so dass der Wasserdampfpartialdruck gleich dem
Sattigungsdampfdruck iiber Eis ist. Folglich sind die Tropfen instabil, schrumpfen oder
verdunsten vollstindig auf eine dhnliche Art und Weise wie beim Bergeron-Findeisen Prozess
(Pruppacher und Klett, 2010), wihrend die Eiskristalle erhalten bleiben. Bei hohen SS,, in der
Hauptkammer kdnnen die Wassertropfen eine kritische Grof3e tiberschreiten und passieren den
Verdampfungsabschnitt, ohne vollstindig zu verdunsten. Jeder Tropfen, der grof3er als der Eis-
Schwellenwert bleibt und den Detektor erreicht, wird fehlerhaft als Eiskristall gezéhlt. Dieses
Phinomen wird als ,,Wassertropfendurchbruch® (WDBT von engl. water droplet breakthrough)
bezeichnet (Stetzer et al., 2008). Das Einsetzen des WDBT héngt von verschiedenen Faktoren,

wie zum Beispiel der Geometrie des Messinstruments, der Verweilzeit in der
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Verdampfungsstrecke, der Flussraten- und Temperatureinstellungen ab (Richardson, 2009;

DeMott et al., 2015; Garimella et al., 2016).

Um bei der Mischkammer FINCH unter hohen SS,, die Klassifizierung von WDBT- und reinen
INP-Bedingungen vornehmen zu kénnen, wurde ein Feuchtescan-Experiment bei etwa - 24 °C
und bis zu einer berechneten S, , im oberen Kammerbereich von 1,70 mit Snomax®-Partikeln
durchgefiihrt. Zur Sicherung der Qualitdt dieser Messung wurde das Experiment darauthin noch
zweimal wiederholt und das Ergebnis war reproduzierbar. Das Resultat wird im nichsten

Abschnitt exemplarisch anhand des Messexperimentes vom 21.11.2018 gezeigt.

4.4.1 Ergebnisse und Diskussion

Im Fall der Diffusionskammern ist der Tropfendurchbruch bei hohen SS),
charakteristischerweise durch einen sprunghaften Anstieg in der Gesamtpartikel- und INP-
Anzahlkonzentration bzw. in der aktivierten Fraktion gekennzeichnet. Es werden ab einem
bestimmten Sattigungsverhdltnis zunehmend Tropfen in der gleichen optischen GrofB3e der
Eiskristalle gezéhlt (sieche DeMott et al., 2015; Schiebel, 2017; Zenker et al., 2017). Zum
Vergleich mit den FINCH-Daten ist in Abbildung 4.19 beispielhaft ein Gefrierexperiment
inklusive WDBT mit der CSU-CFDC von DeMott et al (2015) gezeigt. Wéhrend eines
Feuchtescans bei - 23 °C steigt die AF von Mineralstaubpartikeln plotzlich bei iiber 108,5%
RH,, sehr stark an und kennzeichnet den Beginn des WDBT.
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Abbildung 4.19: Aktivierte Fraktion fiir Saharastaub als Funktion von RH,, bei -23°C wdhrend eines Experimentes
mit der CSU-CFDC von DeMott et al (2015). Die Kontamination durch Wassertropfen ist durch einen scharfen
Anstieg in der AF bei iiber 108,5 % RH,, gekennzeichnet.
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Mit Blick auf den Feuchtescan von FINCH, detektiert der F-OPS zu Beginn des Experimentes

die AerosolgréBenverteilung der polydispersen Snomax®-Partikel in den unteren Kanilen
(siche Abb. 4.20). Um 10:46 Uhr wurde Qu angeschaltet und das Sattigungsverhdltnis im
oberen Kammernabschnitt steigt an. Die Temperaturen im oberen Kammerbereich betragen im
Mittel T,.=-24,30+0,45°C und T,w=-27,02+ 0,24 °C und im unteren Kammerbereich
Tie=-24,45+ 0,34 °C und Tn~=- 26,25 + 0,22 °C. Die aufgezeichnete Frosttemperatur steigt
mit der Zugabe von Feuchtigkeit an und liegt wie gewohnt zwischen den gemessenen
Temperaturen der Kammerwand und Kammermitte (705 = - 25,61 £0,34 °C). Nahe der
Eissdttigungsgrenze beginnt die Aktivierung und mit zunehmender relativer Feuchte werden
viele kleine und groBere Eiskristalle gezdhlt und die AF nimmt stark zu. Schon zu Beginn der
Aktivierung ist keine klare bimodale Verteilung zu erkennen. Nach Uberschreiten der
Wassersittigungslinie steigt die AF nur noch langsam kontinuierlich an und erreicht ein
Plateau. Auch bei den sehr hohen SS,,-Werten > 10 % ist kein sprunghafter Anstieg bei der AF

zu verzeichnen, dementsprechend ist kein WDBT wie bei CFDCs erkennbar.

Eine weitere Methode das Eintreten des WDBT beziehungsweise die Phase der Partikel zu
ermitteln ist das mittlere Polarisationsverhiltnis P44/P11 (Bundke et al., 2008). Fiir den
Feuchtescan mit Snomax® wird aus den erfassten Signalen von CHO und CH1 das Ps4/P1i-
Verhiltnis bestimmt (siche Kap. 3.4.4). Zunichst ist im oberen Panel 1 die Verteilung des
P44/P11-Verhéltnisses fiir alle detektierten Signale gezeigt (sieche Abb. 4.21). Fiir den gesamten
Messverlauf ist keine deutliche Verschiebung des Maximums der Verteilung oder eine separate
Mode auszumachen. Nach Uberschreiten der Eissittigungsgrenze werden nur deutlich mehr
Partikel von - 0,25 bis 0,25 gezéhlt. Der Ergebnisbereich fiir wasserunterséattigte Bedingungen
stimmt mit den ersten Aktivierungsexperimenten von Frank (2017) liberein. Im Panel 2 wird
das Polarisationsverhéltnis zusétzlich differenziert nach Gesamtpartikeln und INP und fiir
bestimmte Messphasen mit verschiedenen Séttigungsverhéltnissen in der Kammer dargestellt.
Das Maximum des P44/P11-Verhiltnisses liegt flir Partikel und INP bei unter- wie auch bei
ibersdttigten Bedingungen immer im Bereich von 0,05 bis 0,15. Auch bei der Annahme, dass
kein WDBT stattfindet, miisste sich nach Hu et al. (2003) bei Beginn der Eisaktivierung eine
zweite Mode des Pa4/Pi1-Verhiltnisses zwischen 0,4 und 0,8 bilden. Das Ergebnis deutet
daraufhin, dass die Zdhlmethode von CHO- und CHI1-Impulsen mit den neuen optischen
Bauelementen noch nicht richtig funktioniert. Fiir zukiinftige technische Charakterisierungen
des F-OPS empfiehlt es sich zum Vergleich den kommerziellen CASPOL-Detektor der Firma

DMT (von engl. cloud and aerosol spectrometer with polarization), welcher auch auf dem
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Prinzip des Polarisationsverhiltnisses zwischen Wassertropfen und Eiskristallen unterschiedet,
heranzuziehen. Zusétzlich konnte der CASPOL-Detektor anstelle des F-OPS an die FINCH-
Kammer montiert werden und die Phase der Partikel fiir verschiedene Temperatur- und

Feuchteeinstellungen, wie beispielweise an der CFDC-TAMU (siehe Zenker et al., 2017),

bestimmen.

Snomax
with Cyclonec s 1.43um

*53(a)
4 1002
ice threshold z
-l o o7l s 2
— k]
[ 2 g
= I'L19 ©
8 5y
(=) 4 $
2 &
1
4
= 10
°? b
£ |® —10° =
—_— P - o
o 10" T z
o - 10
k= — K - =
© - —_
-3
<
o
E=~]
£s
=
®
»
o
2.
-

10:30 11:00 11:30 12:00 12:30
21.11.2018

04

0.01

oljes uoneanjes

Activated fraction

0.001

0.0001

11:15 11:40 12:05 12:30

....... e e 21.11.2018
local time

0.00001 — :

RHyc  [%]

Abbildung 4.20: Darstellung eines FINCH-Gefrierexperimentes mit Snomax® am 21.11.2018. Zeitlicher Verlauf
der durch den F-OPS gemessenen Anzahlgréfenverteilung in a), der Gesamtpartikelanzahlkonzentration pro cm3
(schwarze Linie) und die INP-Anzahl pro Minute (rote Punkte) gemessen durch F-OPS in b), des
Sdttigungsverhdltnisses im oberen Bereich der Mischungskammer S, in Bezug auf Eis und Wasser in c), der
Temperaturen in der Kammer und der durch den Taupunktspiegel gemessenen Frosttemperatur Tryos in °C in d).
Die schwarze gestrichelte Linie hebt den ,, Eis-Schwellenwert*, ab dem Partikel > 2,6 um als INP gezdhlt werden,
hervor. Die schwarz gepunktete Linie entspricht einem Sdttigungsverhdltnis von 1,0. Die gezeigten INP-

Konzentrationen sind bereits korrigiert. Aktivierte Fraktion als Funktion von RHy. v in e). Die Fehlerbalken stellen

die Unsicherheiten von AF dar. Die rote Linie kennzeichnet die Eissdttigungslinie (RH; = 100 %) und die schwarze

Linie die Wassersdttigungslinie (RH,, = 100 %).
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Abbildung 4.21: Minutenmittel der P4,/P;1-Verteilungen wihrend der Snomax-Messung am 21.11.2018. Relative
Haufigkeit des P44/P1; Verhdltnisses fiir die Gesamtanzahl der detektierten Partikel (in blau) und fiir die INP in a)

bei ausgeschalteter Feuchteregelung, in b) bei eisiibersdttigten Bedingungen, in c) bei wasseriibersdttigten

Bedingungen und in d) bei hoher SS,, > 20°%.

Da der Eintrag der Feuchte und der Mischungsprozess bei FINCH direkt unter dem
Kammerdeckel im oberen Kammerbereich stattfindet, herrscht dort die maximale
Ubersittigung in der Kammer. Die Feuchte nimmt auf dem Weg nach unten zum F-OPS hin
ab, da das Wasser an den Winden der FINCH-Kammer und an den aktivierten CCN und INP

kondensiert. Zu beachten ist hier, dass es sich hierbei um ein rechnerisch ermitteltes
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Steigungsverhiltnis S.c aus den verschiedenen Fliissen handelt und der Kondensationsprozess

nicht in die Berechnung miteinflieft (siche Berechnung von S, in Kap. 3.2.2). Im Gegensatz
zur CFDC werden die gesamten Kammerwinde von FINCH isothermisch heruntergekiihlt.
Somit herrschen nach dem Mischungsbereich in der FINCH-Kammer vergleichbare
Bedingungen wie im Verdunstungsabschnitt einer CFDC und die unterkiihlten Tropfchen
konnen ebenfalls nach dem Prinzip des Bergeron-Findeisen Prozesses in FINCH verdunsten.
Demzufolge ist anzunehmen, dass auch bei hohen §S, die Verweildauer im

Verdampfungsabschnitt fiir die meisten aktivierten CCN noch zum Verdunsten aussreicht.

Bei der Aktivierung von den anderen Testaerosolproben wurde meist ein maximales
Zielséttigungsverhiltnis Swrger w zWischen 1,10 und 1,15 angefahren (siche Abb. 4.21 a). Bei
diesen Experimenten ist ebenfalls kein sprunghafter Anstieg in der AF bei SS, >5°% sichtbar.
Dennoch kann nach derzeitigem Stand nicht vollstindig ausgeschlossen werden, dass bei
Ubersittigungen beziiglich Wasser gelegentlich vereinzelt unterkiihlte Trdpfchen gezihlt

wurden.
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Abbildung 4.22: Aktivierte Fraktionen fiir K-Feldspat, ArgSD, Snomax®, Illit NX und MCC als Funktion von
RH,. wmit FINCH. Die Fehlerbalken stellen die Unsicherheiten von AF dar. Die hellblaue Linie kennzeichnet die
Eissdttigungslinie (RH; = 100 %) fiir alle Feuchtescans und die schwarze Linie die Wassersdttigungslinie

(RH,, = 100 %).
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4.5 Verifizierung des berechneten Sattigungsverhiltnisses Supper chamber

Fiir die Validierung. des berechneten Sittigungsverhiltnisses S, in FINCH wurden
hygroskopische ~Wachstumsexperimente durch Deliqueszenz durchgefiihrt. Fiir die
Deliqueszenz-Messungen wurden groBenselektierte 500 nm grofe Natriumchlorid-Partikel
verwendet. Die Messungen wurden erst zum Abschluss aller hier gezeigten Labormessungen
ausgefiihrt, da sich bei der Verwendung von NaCl-Partikeln eine Salzkruste im Aerosol-
Kiihlkopf und an den Kammerwénden bildet. Die Verunreinigungen der NaCl-Partikel konnen
alleine mit Durchspililen von gefilterter Druckluft nicht entfernt werden. Aufgrund der
verbauten Sensorik kann das FINCH-System auch nicht ohne Weiteres mit Wasser geflutet
werden und muss sich einer sehr zeitaufwendigen Reinigungsprozedur unterziehen (Ausbau
und FEinbau der Kiihlkdpfe und der Sensoren fiir separate Reinigung, erneute
Dichtigkeitspriifung und Isolierung notwendig). Das hygroskopische Wachstumsexperiment
mit 500 nm NaCl-Partikeln wurde viermal wiederholt und hatte ein hohes reproduzierbares
Ergebnis. Es wurden sehr niedrige mittlere NaCl-Konzentrationen von 3,59 = 0,49 cm™
verwendet, sodass sich die NaCl-Partikel nicht gegenseitig den Wasserdampf entziehen und

grof} genug anwachsen konnen.

4.5.1 Ergebnisse und Diskussion

In Abbildung 4.23 ist exemplarisch der zeitliche Verlauf eines der Deliqueszenz-Experimente
bei einer mittleren Gefriertemperatur 7. von 22,43 +£0,41 °C dargestellt. Aufgrund der
groflenselektierten Methode mit dem DMA wurde auch eine nicht vernachlédssigbare Fraktion
an zwei- und dreifach geladenen Partikel durch FINCH gesammelt. Um 11:29 Uhr wurde Qu
angeschaltet und stufenweise hochgeregelt. Wéhrend der Versuchsdurchfithrung stimmen die
gemessenen Gesamtpartikelanzahlkonzentrationen vom F-OPS (schwarze Linie) und dem
TSI- CPC 3776 (braune Linie) gut liberein. Mit der kontinuierlichen Zunahme der Feuchte in
der Kammer bzw. mit ansteigendem Séttigungsverhéltnis S, verdndert sich die GroBe der
NaCl-Partikel und es werden vermehrt Partikel in den hoheren Gréf3enkanélen detektiert.

Fiir die genauere Betrachtung des hygroskopischen Wachstumsverhaltens der NaCl-Partikel
aufgrund von Deliqueszenz in der FINCH-Kammer ist in Abbildung 4.24 die Partikelfraktion
fiir verschiedene PartikelgroBenklassen als Funktion der rechnerisch ermittelten RH,c w

dargestellt.
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Abbildung 4.23: Darstellung eines Deliqueszenz-Experimentes mit NaCl-Partikeln am 13.12.2018. Zeitlicher
Verlauf der durch den F-OPS gemessenen Anzahlgrofienverteilung in a), der Gesamtpartikelanzahlkonzentration
pro cm™? (schwarze Linie: gemessen durch F-OPS; braune Linie gemessen durch den TSI-UCPC 3776) in b), des
Sdttigungsverhdltnisses im oberen Bereich der Mischungskammer S, in Bezug auf Eis und Wasser in c), der
Temperatur im oberen Kammerbereich T, in °C in d). Die schwarze gestrichelte Linie hebt den ,, Eis-
Schwellenwert”, ab dem Partikel > 2,6 um als INP gezdihlt werden, hervor. Die schwarz gepunktete Linie

entspricht einem Sdttigungsverhdltnis von 1,0. Die Markierung 1 kennzeichnet das Anschalten von QOu.

Die Partikelfraktion PF ergibt sich aus dem Verhéltnis der gezéhlten NaCl-Partikel durch den
F-OPS zur parallel detektierten Gesamtpartikelanzahl des TSI-CPC 3776. Zu Beginn des
Experimentes durchfliegen die wasserloslichen NaCl-Partikel mit einem trockenen
Durchmesser von 500 nm bei niedriger RH, »von ungefahrt 18 % die Wachstumskammer und
bleiben noch in ihrer festen kristallinen Form erhalten. Durch die stufenweise Erhohung von
Qu steigt die Umgebungsfeuchte in der Kammer an, und somit auch RH,c w. Be1 <75 % RHuc w
fluktuiert PF um den Wert 1,0 und fiir Partikelgrofen > 2,05 um und > 5,28 um liegt sie bei
null. Aufgrund der doppelt- und dreifachgeladenen Partikel werden vom F-OPS auch ein paar
Partikel > 500 nm detektiert, daher ist PF fiir Partikel > 1,12 um nicht null. Beginnend ab
ungefdahr 75 % RHyc w ist ein sehr langsamer Anstieg der Partikelfraktionen fiir > 1,12 pm,
> 2,05 pm und > 5,28 um zu beobachten, der daraufthin deutet, dass die Partikel nach und nach
in eine geséttigte Losung iibergehen. Es ist keine scharfe S-Kurve mit einem Plateau vorhanden,

die eine eindeutige Festlegung eines Deliqueszenzpunktes bei einer bestimmtem RH,, mit einer
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klar definierten £ Unsicherheit in der FINCH-Kammer ermdglicht, wie es flir andere CFDC-

Kammern der Fall ist (siche Lacher et al., 2017).

Aufgrund der Basis des turbulenten Mischungsprinzips kann kein perfektes homogenes
Sattigungsprofil in der FINCH-Kammer herrschen. Mit hoher Wahrscheinlichkeit erfahren
einige Partikel 75 % RH,-Bedingungen, wenn sie die Kammer passieren. Andere Partikel
erfahren dagegen vermutlich etwas feuchtere oder trockenere Bedingungen auf ihrem Weg
durch die Kammer. Nichtdestotrotz ist der Start der beobachtenden Zunahme in der
Partikelfraktion nahe den Literaturwerten (Koop et al., 2000a; Wise et al., 2012). Laut Wise et
al. (2012) liegt bei einer Gefriertemperatur von - 23,15 °C der Deliqueszenzpunkt fiir NaCl bei
74,1 £ 2.8 %.

Im Rahmen dieser Arbeit konnen die Feuchte- und Temperaturunsicherheiten mit den hier
aufgefiihrten Laborexperimenten nicht abschlieend geklart werden. Das Temperaturprofil fiir
die gesamte 80 cm lange Kammer wird nur von vier Temperatursensoren abgedeckt. Daraus
resultiert eine grofle Temperaturunsicherheit, jedoch konnen aus technischer Sicht keine
weiteren Sensoren im Inneren der Kammer angebracht werden. Dies wiirde das
Stromungsprofil noch mehr stéren und zu weiteren Verwirbelungen im Partikelstrom fiihren.
Im Nachgang dieser Dissertation wird es fiir weitere zukiinftige Eisnukleationsmessungen mit
FINCH von groBBer Notwendigkeit sein mit einem Softwareprogramm, wie bspw. FLUENT,
anhand der Geometrie der Wachstumskammer und der einstromenden Fliisse bzw. Flussraten
den Mischungsprozess, wie auch unter Beriicksichtigung verschiedener Faktoren (Einfluss der
Wandkiihlung, Diffusionsprozesse, Partikelkonzentration, etc.), das Temperatur- und
Sattigungsprofil fiir die gesamte Kammer zu simulieren. Dariiber hinaus kénnte mit Hilfe der
Modellierung {iberpriift werden, ob ein zusétzlicher Mantelstrom zu einem weniger turbulenten

Aerosolsammelfluss in der Kammer fiihren wiirde.
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5 Experimentelle Uberpriifung des gekoppelten Systems FINCH— PCVI—
ALABAMA

Viele verschiedene Aerosolspezies konnen als potentielle INP dienen, wie beispielsweise
Mineralstaub und PBAP (siehe Kap. 2.2.1). In Laborexperimenten wurden bereits viele dieser
Substanzen genauer auf ihre Aktivierungs- und Nukleationsrate hin untersucht und aus den
daraus folgenden Ergebnissen Parametrisierungen hergeleitet (Atkinson et al., 2013; O'Sullivan
et al., 2014; Tobo et al., 2014; Hiranuma et al., 2015; Wex et al., 2015; Steinke et al., 2016;
Hiranuma et al., 2019). Bisher wurden nur sehr wenige Charakterisierungen der chemischen
Zusammensetzung und mikrophysikalischen Eigenschaften von atmosphérischen eisbildenden
Partikeln in-situ und in Echtzeit (bspw. Cziczo et al., 2003; Corbin et al., 2012; Schenk et al.,
2014; Worringen et al., 2015) durchgefiihrt. Die atmosphérischen Aerosolpartikel, die als INP
wirken, bestehen meist aus einer externen oder internen Mischung von verschiedenen Stoffen.
Fiir solche Untersuchungen wurde innerhalb der INUIT-Forschergruppe im Rahmen des
Teilprojektes 2 eine spezielle Messmethodik aus der Eisnukleationskammer FINCH kombiniert
mit einem gepumpten Gegenstrom-Impaktor PCVI (von engl. pumped counterflow virtual
impactor; Brechtel Manufacturing Inc, Berkeley, CA, USA, BMI, Model 8100, 2011; Kulkarni,
G. et al., 2011; Schenk et al., 2014) und dem online Einzelpartikel-Massenspektrometer
ALABAMA (von engl. Aircraft-based Laser Ablation Aerosol MAss spectrometer; Brands et
al., 2011; Schmidt et al., 2017; Clemen et al., 2020) und weiteren zusétzlichen Aerosolsensoren
entwickelt, um die chemische Zusammensetzung und den Mischungszustand der INP zu
bestimmen. Das Projekt ist eine Kooperation zwischen dem Leibniz-Institut fiir
Troposphérenforschung TROPOS in Leipzig, dem Max-Planck-Institut fiir Chemie MPI in

Mainz, der Technischen Universitdt Darmstadt und der Goethe-Universitit in Frankfurt.

In der ersten INUIT-Forschungsphase (von Januar 2012 bis Dezember 2014) wurde das
gekoppelte Messsystem im Labor aufgebaut und getestet. FINCH wurde an der Eingangsseite
des PCVI angeschlossen und am Ausgang wurden ALABAMA und weitere zusitzliche
Aerosolmesssensoren parallel nachgeschaltet (sieche Abb. 5.1). Zunéchst stand die
Charakterisierung des PCVI im Vordergrund. In Folge der Kopplung musste der PCVI mit
anderen Flusseinstellungen, wie in der Literatur beschrieben, betrieben werden. Fiir die
relevanten Stromungseinstellungen wihrend der INUIT-Kopplungs-Experimente wurde die
groflenabhingige Abscheideeffizienz (von engl. cut-off behavior) des PCVI neu bestimmt,

welches als Basis zur Sammlung von Eispartikeln und ihrer simultanen Abtrennung von kleinen
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unterkiihlten Tropfen und nicht-aktivierten Partikeln dient. Die Ergebnisse dieser

Charakterisierung sind in Schenk et al. (2014) aufgefiihrt.

Im Nachgang wurde die prinzipielle Machbarkeit der Kopplung der drei Systeme FINCH, PCVI
und ALABAMA erstmals wihrend der Messkampagne INUIT-JFJ im Jahr 2013 am
Jungfraujoch gezeigt. Unter freien troposphérischen Bedingungen wurden die ersten
Ergebnisse beziiglich atmosphirischer INP erzielt. Dennoch zeigten sich einige technische
Herausforderungen, die noch zu bewiltigen waren. Im damaligen Entwicklungszustand konnte
das Messystem fiir Labormessungen mit hohen INP-Konzentrationen angewandt werden.
Allerdings musste die Messmethodik FINCH-PCVI-ALABAMA fiir eine statistische
Beurteilung unter atmosphérischen Bedingungen mit niedrigen INP-Konzentrationen in seiner
Zihleffizienz fiir die chemischen Analyse verbessert werden. Des Weiteren wurden hinter dem
PCVI stromabwirts INPs auf Proben eines zweistufigen Impaktors gesammelt und offline unter
einem Elektronenmikroskop analysiert (Schenk et al., 2014; Worringen et al., 2015). Proben
enthielten eine hohe Anzahl an Stahlpartikeln (Fe-Cr-reiche und Cu-reiche Partikeln), welche

als instrumentelle Sammelartefakte identifiziert wurden (Worringen et al., 2015).

Im Zuge der zweiten INUIT-Forschungsphase (von Januar 2015 bis Dezember 2018) wurde die
Nachweiseffizienz des Aerosol-Massenspektrometers ALABAMA deutlich verbessert. Durch
ein neu-entwickeltes aerodynamisches Linsensystem in Verbindung mit einer zeitverzogerten
Ionenextraktion DIE (von engl. delayed ion extraction) und einer eingebauten elektrischen
Abschirmung konnte die Zihleffizienz, sowie die Trefferquote (einschlieBlich Ablation,
Ionisierung und die Effizienz der lonenextraktion), fiir einen Partikelgroenbereich von 350 nm
bis 2000 nm bis zu 100 % erhoht werden. Die Trefferquote setzt sich zusammen aus dem
Verhiltnis der Laserimpulse, die eine nachweisbare Menge an lonen liefern, und der
Gesamtanzahl der emittierten Laserimpulse. Die technische Optimierung ermoglicht eine
signifikante Verbesserung in der Sammelstatistik der auf ihre chemische Zusammensetzung
analysierten Aerosolpartikel. Eine detaillierte Beschreibung der neuen Detektionseinheit ist in

Clemen et al. (2020) zu finden.

Wie schon in Kapitel 3 erwihnt, wurden seit 2015 aufgrund von technischen und elektrischen
Ausfillen einzelner Bauelemente einige grundlegende Anderungen an FINCH bzw. am F-OPS
vorgenommen. Zur Reduktion von Messartefakten wurden die ehemaligen Edelstahlkiihlkopfe
gegen leichtere eloxierte Aluminiumkiihlk&pfe ausgetauscht. Der gesamte Messaufbau FINCH
mit F-OPS wurde dariiber hinaus griindlich auf seine Dichtigkeit liberpriift und bestehende

undichte Stellen wurden beseitigt, um Kontaminationen von auf3en zu vermeiden.
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Infolge der baulichen Gegebenheiten der Messinstrumente und deren Kopplung befindet sich
hinter dem PCVI in der Leitung zu den Aerosolmessinstrumenten ein leicht kurvenférmiges
Edelstahl-Fitting. Durch vorangegangene Testexperimente bestand der Verdacht, dass
abhiingig von der Ubersittigung in der Eiskammer manche angewachsenen Eiskristalle
aufgrund ihrer GréBe nicht komplett im PCVI verdampfen und im Edelstahl-Kriimmer an der
Wand aufschlagen und zersplittern. Unter diesen Umstinden konnen sich moglicherweise
metallische Artefakte bilden und die urspriingliche Anzahl der Residuen verédndern. Fiir die
anstehenden Labormessungen wurde direkt hinter dem PCVI, dhnlich wie in Hiranuma et al.
(2016), eine beheizte Verdunstungsstrecke (T > 40 °C) eingebaut, um den Wassergehalt der

groflen Eiskristalle vollstdndig zu entfernen.

Hinsichtlich der zahlreichen messtechnischen Verdnderungen und basierend auf dem aktuellen
Stand der einzelnen Messinstrumente steht in diesem Kapitel die Validierung des gekoppelten
Systems FINCH-PCVI-ALABAMA im Fokus. Im Labor wurden unter Anwendung des
gekoppelten Messsystems Eisnukleationsexperimente mit Referenzaerosolen und Mischungen
aus leicht und schwer aktivierbaren Eiskeimen durchgefiihrt. Im weiteren Verlauf werden die

ersten Resultate dieser Studie prisentiert.

5.1 Experimentelle Methoden

5.1.1 Messaufbau

Die INP-Messungen wurden am Leibniz-Institut fiir Troposphédrenforschung TROPOS in
Leipzig durchgefiihrt. Der experimentelle Versuchsaufbau ist in Abbildung 5.2 gezeigt und
gleicht dem Messaufbau in Schenk et al. (2014).

Aerosolgenerierung und -selektion: Die Referenzaerosolproben bzw. Suspensionen (z.B.
Birkenpollenwaschwasser) wurden vom TROPOS vorbereitet und zur Verfiigung gestellt. Die
Partikelgenerierung erfolgte mit Hilfe eines Atomizers. Bevor die Partikel durch einen DMA
geleitet und groBenselektiert wurden, passierten sie zur Trocknung und Aufladung einen
Diffusionstrockner und einen Neutralizer. Um mehrfachgeladene Partikel zu entfernen, wurden

die Partikel stromabwiérts des DMA durch einen Zyklon geschickt.
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Partikelanzahlkonzentration: Wie in Abbildung 5.2 gezeigt, wurde hinter dem Zyklon der

Aerosolsammelfluss iiber einen Aerosolverteiler einem TSI-CPC zu Verfiigung gestellt,

welcher die Partikelanzahlkonzentration der Aerosolquelle aufzeichnete.

Eisnukleation: Des Weiteren war der Eiskeimzdhler FINCH am Aerosolverteiler
angeschlossen und die Partikel gelangten in die Kammer. Auf ihrem Weg durch FINCH
wuchsen die aktivierten Partikel bei unterkiihlten und feuchten Bedingungen zu

mikrometergrolen Eispartikeln an und wurden vom F-OPS detektiert.

Eisseparierung: Am Ausgang der Eiskammer war der PCVI angeschlossen, um die grof3en
Eiskristalle von den kleineren unterkiihlten Wassertropfchen und den nichtaktivierten
Aerosolpartikeln zu trennen (siche Abb. 5.1a). Realisiert wurde die Separierung durch einen
Gegenstromfluss Fcr(von engl. counterflow), der im Inneren des PCVI direkt gegen den PCVI-
Eingangsfluss Fir (von engl. input flow) gerichtet ist. In diesem Fall entsprach der PCVI-
Eingangsfluss Fir (von engl. input flow) dem FINCH-Ausgangsfluss von 7 Ipm. Die Flussraten
Fir, Fcrund Fsr bestimmen den aerodynamischen Cut-Off Durchmesser des PCVI Dso. Dieser
Abscheidedurchmesser stellt den Partikeldurchmesser dar, bei welchem Partikel mit einer
50 %-Effizienz gesammelt werden. Fcr und Fir wurden durch den Pumpfluss Fpr (von engl.
pump flow) und den Zugabefluss Far (von engl. add flow) eingestellt und gegebenenfalls
angepasst (siche Abb. 5.1b). Die Gegenstrom- und Eingangsflussrate berechnen sich wie folgt
(Kulkarni, G. et al., 2011; Schenk et al., 2014):

Fep = Fyp — Fp (5.1),
Fip = Fpp — Fep (5.2),

wobei fiir alle Experimente der Sammelfluss Fsr, auch als Ausgangfluss For bezeichnet (von
engl. output flow), konstant auf 1,0 Ipm gehalten wurde. Bei einer Anderung des Fcr von
beispielsweise 2 Ipm auf 6 Ipm verschiebt sich der Cut-Off Durchmesser von circa 2 um auf
4 pum (Stephan Mertes, PM). Aufgrund ihrer groBeren Massentragheit iiberwanden die grof3eren
Eiskristalle den Gegenstrom und gelangten in den PCVI-Sammelfluss Fsr (von engl. sample
flow). Durch den trockenen und warmen Triagergasstrom des Fsr wurde das Eis von den
verbleibenden Eiskristallen entfernt, so dass nur die Eiskristallresiduen iibrigblieben. Da die
Separierung der Eiskristalle von Wassertropfen nur anhand der Partikelgrof3e stattfindet, kann
nicht vollstidndig ausgeschlossen werden, dass auch gelegentlich unterkiihlte Tropfenresiduen

gesammelt wurden.
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Residuenanalyse: Die  Residuen wurden dann zu  den  verschiedenen
Aerosolmessinstrumenten, bestehend aus ALABAMA, einem multi-MINI (von engl. Micro
Inertial Impactor, einem Kaskaden-Impaktor fiir offline Partikelanalyse unter einem
Rasterelektronenmikroskop, siehe Ebert et al. (2016)), einem TSI-CPC, einem TSI-OPS und
einem DMT-UHSAS (von engl. Ultra-High Sensitivity Aerosol Spectrometer), weitergeleitet.
Somit kann neben der Anzahl und der GroBe der Residuen auch ihre chemische
Zusammensetzung bestimmt werden. Anstelle des PCVI-Systems konnte zur Bestimmung des
Tau- bzw. Frostpunktes des Mischflusses in FINCH optional der Taupunktspiegel (MBW
Calibration Ltd, Modell: 373) am F-OPS angeschlossen werden (siche Abb. 5.2, gestrichelte

Linie).

\__ _JOutpul: ﬂrcrw‘

Add flow

Input flow

Abbildung 5.1: PCVI gekoppelt mit FINCH wdhrend der Labormesskampagne am TROPOS in a). Schematische
Darstellung des PCVI nach Kulkarni G. et al. (2011) und den dazugehorigen Flussstromen in b).
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die Untersuchung der Gefrierfihigkeit der Partikel wurde die Mischkammer FINCH verwendet. FINCH aktivierte
die INP und zdhlte die angewachsenen Eiskristalle. Der PCVI trennte diese Eispartikel von den nichtaktivierten
Aerosolpartikeln und kleineren unterkiihlten Wassertropfen ab. Die iibriggebliebenen Residuen wurden fiir die
physikalische und chemische Analyse dann zu den Aerosolsensoren weitergeleitet. Zeichnung ist nicht

mapfstabgetreu.
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5.1.2 Messparameter und -ablauf

Zu Beginn der Labormesskampagne wurde festgestellt, dass nach dem Transportweg zum
TROPOS der HYT-Sensor in der Leitung des Q4wum defekt, und somit auBler Betrieb war. Da
der Austausch- und Installationsprozess eines neuen Feuchtesensors sehr aufwendig ist und der
zeitliche Rahmen dieser Studie sehr begrenzt war, wurde fiir die Kopplungsexperimente
beschlossen, dass die Feuchteregelung fiir das Zielsittigungsverhdltnis S.. vollstindig
theoretisch gesteuert wurde. Fiir die Berechnung von Syeo uc flieBen, wie schon in Kapitel 3.2.2
erwihnt, keine instantanen Messwerte ein und die Berechnung beruht komplett auf Annahmen.
Um die bendtigten Annahmen treffen zu kénnen, wurde zunédchst mit dem Taupunktspiegel
direkt an der Druckluftanlage der Feuchtigkeitsgehalt der synthetisch hergestellten Druckluft,
welche fiir die Partikelgenerierung und zur Verdiinnung des Aerosolflusses in FINCH genutzt
wurde, bestimmt. Die Druckluft im Labor hatte laut MBW einen Taupunkt 7D von ungefahr
- 72 °C (Frostpunkt FP = - 67 °C). AnschlieBend wurde FINCH in Kombination mit dem
Taupunktspiegel, wie in Abbildung 5.2 dargestellt, in den Messaufbau hinter dem
Aerosolverteiler eingegliedert und zum Test auf die Zieltemperatur Tireer von -27 °C
heruntergekiihlt. Nach Erreichen der Zieltemperatur wurde mit dem Taupunktspiegel bei
untergekiihlten und trockenen Bedingungen (Qu =0 lpm) fiir den Q4wc ein TD von circa
-67°C (FP=-63°C) gemessen. Wihrenddessen wurde durch die PID-Regelung der
Aerosolkiihlkopf auf - 10 °C und der kalte Kiihlkopf auf etwa -65°C heruntergekiihlt, sodass
der QOc - 30 °C erreichte. Laut den Sensoren Tvrc warm Und Thumidifier lagen die Temperaturen des
warmen und feuchten Flusses im Mittel bei einem Temperaturwert von 25 °C. Anhand dieser
Ergebnisse wurden folgende 7- und 7D-Annahmen fiir die einzelnen Fliisse in FINCH
getroffen:

T4=-10°C, Tc=-30°C, Tw=25°C, Tu=25 °C,

TD4=-67°C, TDc=- 67 °C, TDw= - 67 °C und TDy = 25 °C,

wobei der Luftstrom von Qu durch die Befeuchtung des Wasserbads als gesdttigt angesehen
wurde. Vor jeder Messung wurden die Flussraten in FINCH routineméBig mit einem Flowmeter
tiberpriift. Fiir jedes einzelne Kopplungsexperiment wurde beim Herunterkiihlen der FINCH-
Kammer zunidchst der Taupunktspiegel zur Kontrolle des Taupunktes angeschlossen, um
mogliche Feuchtigkeitsschwankungen in der Druckluft auszuschlieBen. Erst nach Erreichen der
Zieltemperatur wurde die Pumpe bzw. die Fliisse von FINCH kurz ausgestellt, um den MBW

abzumontieren und den PCVI inklusive der Aerosolsensoren anzuschliefen. Nachdem die
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Fluss- und Druckverhéltnisse an FINCH, wie auch am PCVI eingestellt waren, wurde zunéchst

die Aerosolquelle bei unterkiihlten und trockenen Kammerbedingungen durch die Eiskammer
vermessen. Anschliefend wurde der Ficr am PCVI eingeschaltet und durch das Anschalten der
Feuchteregelung das Aktivierungsexperiment gestartet. Fiir alle Nukleationsexperimente wurde
eine Zieltemperatur 77ar¢e: von - 27 °C und ein Zielséttigungsverhiltnis in Bezug auf Eis Sieo uc i

von 1,30 gewdhlt.

5.2 Kopplungsexperimente

Die ermittelte AF von FINCH ergibt sich aus dem Verhdltnis der detektierten INP-
Anzahlkonzentration gemessen durch den F-OPS zur gemessenen Gesamtpartikelkonzentration
der Aerosolquelle. Sie beinhaltet bereits den Verdiinnungsfaktor von 7/2 und wurde, wie in
Kapitel 3 gezeigt, nach den Formeln 3.7 und 3.14 berechnet. Um die AF der
Aerosolmessinstrumente hinter dem PCVI mit der AF von FINCH vergleichen konnen, wurden
die gemessenen Partikelkonzentrationen des TSI-CPC, TSI-OPS und DMT-UHSAS zusétzlich
mit einem Gesamtkorrekturfaktor GKF multipliziert. Dieser GKF besteht folglich aus drei

verschiedenen Einzelfaktoren:
GKF =F1*F2x*F3 (5.3).

Durch die Verdiinnung des Aerosolsammelfluss von 2 Ipm im Eiskeimzéhler FINCH mit
synthetischer partikelfreier Luft von 5 lpm ergibt sich der Verdiinnungsfaktor F/ von 7/2.
Resultierend aus dem PCVI-Eingangsfluss von 7 Ipm und dem Sammelfluss am Ausgang des
PCVI von 1 Ipm geht der Faktor F2 von 1/7 hervor. Des Weiteren ergibt sich aufgrund der
Verdiinnung des PCVI Ausgangsflusses ein zusétzlicher Faktor F3. Der Faktor F3 setzt sich
aus der Summe des hinter dem PCVI geregelten zugemischten Verdiinnungsfluss Fazi: plus dem

PCVI Ausgangsfluss geteilt durch den PCVI Ausgangsfluss zusammen:

F3 = (FmixtFsr) _ (Fcpct+FopstFuHsas*F alabama_SkyoPctFmuiti—-MINITFSF) (5.4).
Fsr Fsr
Fuix ist gegeben durch die Summe der Flussraten aller Gerdte, welche hinter dem PCVI
angeschlossen sind. Waren alle hier aufgelisteten Aerosolmessinstrumente hinter dem PCVI in
Betrieb wurde fiir den Verdiinnungsfluss ein maximaler Wert von circa 4,14 Ipm eingestellt

und der GKF nahm einen Wert von ungefahr 2,07 an (PM, Stephan Mertes).
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5.2.1 Experiment 1: Snomax®

Zunichst ist in Abbildung 5.3 der zeitliche Verlauf eines Eisaktivierungsexperimentes mit
groBenselektierten 500 nm Snomax®-Partikel gezeigt. Um 12:24 Uhr wurde der feuchte Fluss
angeschaltet und das theoretische Sittigungsverhiltnis Speo uc steigt auf das gewlinschte
Zielsattigungsverhéltnis in Bezug auf Eis von 1,30 an. Sind laut Speo uc eisgesittigte
Bedingungen (S; = 1,0; siche Abb.5.6b violette Linie) erreicht, beginnt die Aktivierung der
Snomax®-Partikel in der Kammer und die aktivierten Fraktionen von FINCH und den drei
Aerosolmessgerdaten (OPS, CPC und UHSAS) hinter dem PCVI steigen an. Fiir
wasseriibersittigte Bedingungen von 1,03 + 0,013 und einer mittleren Temperatur 73 von
-24,10 + 1,11 °C wurden folgende aktivierte Fraktionen erreicht: AF FINCH = 0,013 £ 0,004,
AF PCVI-CPC=0,023+0,012, AF PCVI-OPS=0,015+0,009 und AF PCVI-
UHSAS = 0,004 + 0,005.

Zur Uberpriifung des INP-Hintergrunds in FINCH wurde wihrend der Eisaktivierung eine
zehnmintitige Filtermessperiode durchgefiihrt. Die Messungen von OPS und CPC stimmen im
Mittel gut mit den Messungen von FINCH iiberein. Im Gegensatz zu OPS und CPC, welche
jeweils einen Sammelfluss von 1Ilpm haben, hat das UHSAS einen viel geringeren
Sammelfluss von 0,05 Ipm. Die daraus resultierende schlechtere Zahlstatistik konnte eine
mogliche Ursache fiir die deutlich niedrigeren AF-Werte des UHSAS sein. Im Laufe der
Messung wurde der Fcr des PCVI kurzzeitig von 2 lpm auf 4 lpm erhoht, um den
Abscheidedurchmesser von 2 um auf 3 um anzuheben. Die meisten Eiskristalle scheinen
jedoch groBer als 3 um zu sein, da durch die Verschiebung des Cutoffs keine Anderungen in
den gemessenen Residuenkonzentrationen bzw. aktivierten Fraktion hinter dem PCVI

ersichtlich sind (PM, Stephan Mertes).

Die gemessenen Anzahlgrofenverteilungen des Quellaerosols direkt an der Partikelgenerierung
und nach der FINCH-Kammer liegen gut iibereinander. Fiir beide Verteilungen liegt der Anteil
der Snomax®-Partikel bei 96 % in einem GrdBenbereich von 360 nm bis 610 nm (sieche Abb.
5.4 und Tab. 5.1). Bei der Betrachtung der heterogenen Gefrierprozesse sind nur noch 52 % bis
58 % der Partikel in diesem GroBenbereich vorhanden. Wihrend der Eisaktivierung werden
viele groBere Snomax®-Partikel bei 610nm bis 920 nm angereichert, welche auf
Doppelladungen hinweisen. Geméall den groflenaufgeldsten Messungen des OPS und UHSAS

konnen jedoch 10 % bis 22 % der gemessenen Residuen anhand ihrer GroBe nicht als Snomax®-

INP identifiziert werden. Dariiber hinaus liegen die ermittelten AF fiir 500 nm Snomax®-

Partikel weit unter den Literaturwerten von Wex et al. (2015). Mit Blick auf die Snomax®-
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Aktivierungsexperimente in Kapitel 4 beginnt die Aktivierung zwar ebenfalls beim

Uberschreiten der Eissittigungslinie, jedoch wurden héhere AF-Werte fiir - 24,10 °C und
wasserliberséttigte Bedingungen mit der Feuchteregelung nach dem berechneten
Sattigungsverhéltnis S.., das auf die Feuchtemessung des AWM-Sensors basiert, erreicht (siche
Abb.4.17 bzw. Abb. 4.22). Vergleicht man den hier ermittelten AF-FINCH-Wert von 0,013 mit
dem Feuchtescan in Abbildung 4.22 entspricht diese Zahl eher wasserunterséttigten
Verhiltnissen in einem Bereich von etwa 90 % bis 95 % RH,,. Somit besteht die Annahme, dass
je groBer der Feuchtigkeitseintrag von Qy ist, desto hdher die Uberschitzung des berechneten
Stheo ue, 18t, welches nur auf theoretischen Annahmen beruht. Wahrscheinlich geht ein
bedeutender Teil der Feuchte schon auf dem Weg zur Kammer in der AWM-Leitung durch

Kondensation verloren und nicht erfasst wird.

Snomax® (D, 500 nm)
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Abbildung 5.3: Zeitlicher Verlauf der aktivierten Fraktion gemessen durch den F-OPS und der aktivierten
Fraktionen hinter dem PCVI gemessen durch den CPC, den OPS und das UHSAS in a), des theoretisch
berechneten Sdttigungsverhdltnisses im oberen Bereich der Mischungskammer Sieo ue in Bezug auf Eis und auf
Wasser in b), der oberen Kammertemperatur T,cin c) wihrend eines Experimentes mit grofsenselektierten 500 nm

Snomax®-Partikeln am 22.01.2018 (PCVI-Daten: Stephan Mertes, TROPOS).
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Abbildung 5.4: Normalisierte Anzahlgrifienverteilung des Quellaerosols direkt an der Partikelgenerierung
(schwarze Linie), des Quellaerosols nach der FINCH-Kammer (griine und blaue Linie) und der erhaltenen
Residuen hinter dem nachgeschalteten PCVI stromabwdrts von FINCH (heterogener Gefriermodus und Fcr an;
rote und orangene Linie) gemessen mit UHSAS in a) und OPS in b) wdhrend zweier Experimente mit
grofienselektierten 500 nm Snomax®-Partikeln am 18.01. und 22.01.2018 (PCVI-Daten: Stephan Mertes,
TROPOS).

Experiment: Snomax®, 500nm 80 200 360 610 920
Size range [nm] 200 360 610 920 1000
Particle source direct 1% 1% 96% 1% 0%
Particle source through FINCH 0% 0% 96% 3% 0%
FINCH hetereogeneous freezing (18.01.) 4% 6% 59% 29% 2%
FINCH hetereogeneous freezing (22.01.) 16% 6% 52% 25% 1%

Tabelle 5.1: Statistische Daten zur Anzahlgrofienverteilung des Quellaerosols direkt an der Partikelgenerierung,
des Quellaerosols nach der FINCH-Kammer und der erhaltenen Residuen hinter dem nachgeschalteten PCVI
stromabwidirts von FINCH (heterogener Gefriermodus und Fcr an) gemessen mit UHSAS und OPS wéihrend zweier
Experimente mit grofienselektierten 500 nm Snomax®-Partikeln am 18.01. und 22.01.2018 (PCVI-Daten:
Stephan Mertes, TROPOS).
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5.2.2 Experiment 2: Birkenpollen

Als weiteres Referenzaerosol und gut wirksamer INP wurden Birkenpollen fiir das gekoppelte
System verwendet. Im Eisaktivierungsmodus liegt die Temperatur im oberen Kammerabschnitt
im Mittel bei - 24,44 +0,72 °C und das Séttigungsverhéltnis Speo uc beziiglich Wasser bei
1,02 + 0,009 (siche Abb. 5.5). Um Kontaminationen und INP-Artefakte auszuschlieBen wurde
zur Kontrolle eine Nullfiltermessung durchgefiihrt. Fiir das heterogene Gefrierexperiment
betrdgt die mittlere AF in FINCH 0,022 £+ 0,012. Nach dem Separierungsprozess durch den
PCVI ergeben sich folgende aktivierte Fraktionen: AF PCVI-CPC = 0,034 + 0,014, AF PCVI-
OPS =0,038 £ 0,015 und AF PCVI-UHSAS = 0,006 + 0,004.

Wie schon im vorherigen Snomax®-Messlauf liegt auch hier die AF weit unter den
Literaturwerten. Nach Augustin et al (2013) betrdgt die AF fiir 500 nm Birkenpollen bei einer

Gefriertemperatur von - 25 °C etwa 0,2.

In Abbildung 5.6 zeigt die Vermessung der Partikelquelle durch das UHSAS und den OPS vor
und nach FINCH eine sehr gute Ubereinstimmung in den AerosolgroBenverteilungen. 91 % bis
93 % der Pollenpartikel liegen im Groflenabschnitt von 360 nm bis 610 nm. Ein geringer Anteil
(<9 %) besteht aus doppelt geladenen Pollenteilchen. Das Resultat des heterogenen Gefrierens
in FINCH zeigt fiir Birkenpollen eine deutlich erkennbare Abweichung zu den nicht-aktivierten
Partikeln. Anhand der OPS-Messungen sind drei GroBenpeaks bei 550 nm, 750 nm und 1,8 pm
in der AerosolgroBBenverteilung abgebildet. Wahrend der Eisnukleation fand eine vermehrte
Anreicherung von groeren Partikeln zwischen 610 nm und 920 nm statt. Fast die Halfte aller
Birkenpollen scheinen nun doppelt geladen zu sein und 1% dreifach geladen. Fiir die
Messungen stromabwirts des PCVI sind nur 6 % der Partikel > 360 nm und kénnen keinen INP

zugeordnet werden.

Fiir eine genauere Beurteilung der Residuen ist die weitere Analyse beziiglich chemischer
Zusammensetzung notwendig. Fiir das Birkenpollen-Experiment wurden die erfassten
Massenspektren mit ALABAMA durch die Verwendung der Ionenmarker-Methode
ausgewertet. Bei den ALABAMA-Daten handelt es sich um qualitative Messungen, da
aufgrund der Laserablation bestimmte Bestandteile von Partikeln teilweise oder vollstindig
verdampfen und nicht erfasst werden konnen (PM, Hans-Christian Clemen). In Abbildung 5.7
ist die relative Haufigkeit der gefundenen Partikeltypen zum einen fiir den
Eisaktivierungsmodus plus Separierungsprozess hinter dem PCVI (links: ,,FINCH ice“~-Modus)

und zum anderen fiir die Vermessung der Partikelquelle ohne Eisaktivierungsmodus hinter dem
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PCVI (rechts: ,,FINCH no ice“-Modus) gezeigt. Die grau gefdarbten Partikeltypen stellen

Partikel dar, welche biologischen Ursprungs zugeordnet werden konnen, wie zum Beispiel
Birkenpollen. Der Anteil der Partikeltypen besteht fiir den ,,FINCH no ice“-Modus zu 100 %

aus biologischen Signalen.

Entgegen den Erwartungen wurden im Eisaktivierungsmodus nur etwa 79 % des Gesamtanteils
der Partikeltypen als Birkenpollen identifiziert. Bei 7,32 % der Partikeltypen wurden
Partikelzusammensetzungen mit mineralischem oder metallischem Ursprung (Li-, Si-, Al-, Cr-
und Fe-Signale) festgestellt. In einige Massenspektren wurden sogar beide mineralischen und
biologischen Signale zusammen in Partikeln gefunden. 2,44 % sind als nicht-identifizierbare
Partikel gekennzeichnet, welche keinen der drei anderen Partikeltypen zu geordnet werden
konnen. Das Kopplungssystem wurde anstelle von FINCH auch mit dem Eiskeimzéhler SPIN-
TROPOS fiir Birkenpollen bei - 25 °C + 0,2 °C und wasseriiberséttigten Bedingungen getestet.
Auch fiir den Eiskeimzédhler SPIN-TROPOS wurde wihrend der Eisnukleation, im Vergleich
zur Messung ohne vorherige Eisaktivierung und Gegenstromtrennung, ein hoherer Anteil von
mineralischen/metallischen Partikeln und von intern gemischten Partikeln mit mineralischen
und biologischen Signalen nachgewiesen. Die Kontaminationen scheinen somit unabhingig
vom benutzten Eiskeimzédhler aufzutauchen. Jedoch kann im Rahmen dieser Arbeit der

Ursprung mineralischer bzw. metallischer Partikeltypen nicht abschlieend geklirt werden.

Dartiber hinaus wurde fiir beide Eiskeimmesstechniken eine niedrigere Trefferquote fiir
Eisresiduen im Vergleich zu den unbehandelten Testpartikeln beobachtet. Es ist
auszuschlieBen, dass eine bestimmte Menge an detektierten Kontaminationspartikeln die
Hauptursache fiir die beobachtete Abnahme der Trefferquote ist. Ein moglicher Grund konnte
hierfiir die Verdnderung der Partikelform durch den Eisnukleations- und den
Verdampfungsprozess sein. Dennoch wurde durch die Erweiterung der Detektionseinheit mit
der zeitverzogerten lonenextraktion DIE eine deutliche Verbesserung der Trefferquote von
INPs und eine damit verbundene verbesserte Trefferstatistik erzielt. Die DIE dient zur
Steuerung des elektrischen Ionenextraktionsfeldes, indem mit einer Verzdgerung im
Nanosekundenbereich beziiglich der Laserbestrahlung eine gepulste Spannung angelegt wird.
Im Idealfall wird das Ionenextraktionsfeld erst dann erzeugt, wenn die Partikel bereits vom

Ablationslaserstrahl getroffen wurden (siche weitere Details in Clemen et al., 2020).
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Abbildung 5.5: Zeitlicher Verlauf der aktivierten Fraktion gemessen durch den F-OPS und der aktivierten
Fraktionen hinter dem PCVI gemessen durch den CPC, den OPS und das UHSAS in a), des theoretisch
berechneten Scttigungsverhdltnisses im oberen Bereich der Mischungskammer Sieo ue in Bezug auf Eis und auf
Wasser in b), der oberen Kammertemperatur T, in c) wihrend eines Experimentes mit 500 nm grifienselektierten

Birkenpollen am 19.01.2018 (PCVI-Daten: Stephan Mertes, TROPOS).
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Abbildung 5.6: Normalisierte Anzahlgrofienverteilung des Quellaerosols direkt an der Partikelgenerierung

(schwarze Linie), des Quellaerosols nach der FINCH-Kammer (griine und blaue Linie) und der erhaltenen

Residuen hinter dem nachgeschalteten PCVI stromabwdrts von FINCH (heterogener Gefriermodus und Fcr an;

rote Linie) gemessen mit UHSAS in a) und OPS in b) wihrend eines Experimentes mit gréfienselektierten 500 nm
Birkenpollen am 19.01.2018 (PCVI-Daten: Stephan Mertes, TROPOS).

Experiment: Birch pollen, 500nm 80 200 360 610 920
Size range [nm] 200 360 610 920 1000
Particle source direct 4% 1% 91% 5% 0%
Particle source through FINCH 1 0% 0% 91% 9% 0%
Particle source through FINCH 2 0% 0% 93% 7% 0%
FINCH hetereogeneous freezing with F-OPS 2% 4% 49% 44% 1%

Tabelle 5.2: Statistische Daten zur AnzahlgréfSenverteilung des Quellaerosols direkt an der Partikelgenerierung,

des Quellaerosols nach der FINCH-Kammer und der erhaltenen Residuen hinter dem nachgeschalteten PCVI

stromabwidrts von FINCH (heterogener Gefriermodus und Fcran) gemessen mit UHSAS und OPS wdhrend eines

Experimentes mit grofienselektierten 500 nm Birkenpollen am 19.01.2018 (PCVI-Daten: Stephan Mertes,

TROPOS).
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Abbildung 5.7: Relativen Anteile der auftretenden Partikeltypen bei der Verwendung von Birkenpollenproben
unter verschiedenen Messeinstellungen: FINCH gekoppelt mit PCVI im Eisaktivierungsmodus (beschriftet mit
L FINCH ice”): mit vorherigem Eisaktivierungs- und Trennungsprozess; FINCH gekoppelt mit PCVI ohne
Eisaktivierungsmodus  (beschriftet mit ,,FINCH no ice”): ohne vorherigem FEisaktivierungs- und
Trennungsprozess, dennoch mit dem Partikelfluss durch FINCH und PCVI. Der Anteil der nicht identifizierten
Partikel enthdilt alle Partikel, welche nicht den drei anderen Partikeltypen zugeordnet werden konnen. Die Anzahl

der erzeugten Massenspektren ist fiir jedes Experiment oberhalb des Graphs angegeben. Angepasst nach Clemen

et al. (2020).

5.2.3 Experiment 3: NaCl und Snomax®

Abschlieend sind die Resultate der Experimente mit einer Mischung aus schlechten und guten
INPs in Abbildung 5.8 dargestellt. Fiir das Gemisch wurden anhand von GroBenselektion
300nm  NaCl-Partikel und 500nm  Snomax®-Partikel  generiert.  Fiir  die
Anzahlgrofenverteilungen des Quellaerosols direkt an der Partikelgenerierung, wie auch nach
der FINCH-Kammer, zeigen die Aufzeichnungen von UHSAS und OPS zwei Peaks bei etwa
273 nm und 460 nm, welche eindeutig den 300 nm NaCl-Partikel und 500 nm Snomax®-
Partikeln zuzuordnen sind (siche Abb.5.9). Die Analyse der Massenspektren der Partikelquelle
mittels ALABAMA zeigt, dass der Gesamtanteil der Partikeltypen zu 93,83 % aus Snomax®
und zu 5,87 % aus NaCl besteht. Ein sehr geringer Anteil der Partikelquelle < 0,5 % besteht aus
mineralisch/metallischen Signalen, organischen Kohlenstoffsignalen, sowie aus internen
Mischungen von mineralischem Staub und Snomax® (,,FINCH no ice“-Modus, siche Abb.

5.10).
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Wihrend des Gefrierprozesses bei -24,18+1,04°C und einem berechneten
Sattigungsverhdltnisses Sieo uc w von 1,03 £0,001 (Sieo ue i = 1,30 +0,0003) wurden die
anschlieend aufgelisteten aktivierten Fraktionen erzielt: AF-FINCH = 0,013 £ 0,005, AF-
CPC = 0,009 + 0,002, AF-OPS = 0,015 + 0,009 und AF-UHSAS = 0,004 + 0,002. Die AF von
FINCH liegt innerhalb des Wertebereiches der AF von CPC und OPS (siehe Abb.5.8).

Nach der Eisaktivierung und der Separierung ist ebenfalls analog zum Quellaerosol der
Snomax®-Peak bei 500 nm vorzufinden. Allerdings macht dieser Peak nur 69 % der
Gesamtanzahl der Residuen aus. Durch die heterogene Eisnukleation kommt es zu einer
Anreicherung von Snomax®-Doppelladungen, die einen kleineren Peak bei etwa 750 nm bilden.
Des Weiteren liegt bei der GroBenverteilung der Residuen, wie erwartet, der urspriingliche
300 nm NaCl-Peak nicht mehr vor. Zwar kann ein nicht zu vernachléssigter Anteil der Residuen
von 23 %, der breit verteilt {iber einen Grofenbereich von 80 nm bis 360 nm reicht, keinen
Snomax®-INP zugeordnet werden. Jedoch ist auszuschlieBen, dass sich darunter reine NaCl-
Partikel befinden, da in den erzeugten Massenspektren im ,,FINCH ice“-Modus absolut kein
reines NaCl-Signal gefunden wurde (sieche Abb.5.9 und Abb.5.10). Nur knapp iiber die Hélfte
der Residuen weisen ein Snomax®-Signal auf. Der Rest besteht aus mineralisch/metallischen
Signalen (20,69 %), internen Mischungen aus mineralischen und Snomax®-Signalen (8,05 %),
organischen Kohlenstoffverbindungen (2,30 %) und nicht-identifizierten Partikeltypen
(13,79 %). Unter dem Anteil der nicht identifizierten Partikeltypen, welche nicht den fiinf
anderen Partikeltypen zugeteilt werden konnen, konnen sich moglicherweise auch einzelne
Partikel, bestehend aus koagulierten NaCl und Snomax®, befinden (PM, Hans-Christian
Clemen). Fiir diesen heterogenen Gefrierprozess wurden somit weder reine NaCl-Partikel durch
den F-OPS als INP gezihlt, noch haben unterkiihlte NaCl-Losungstropfen den Gegenstromfluss
des PCVI iiberwunden.

Erginzend dazu wurde die NaCl-Snomax®-Messung ein weiteres Mal bei vergleichbarer
Gefriertemperatur von - 23,39 + 0,97 °C und Sittigungsverhéltnis Sieo uc w von 1,03 £ 0,015
(Stheo ue i = 1,29 +0,009) mit dem Kopplungssystem FINCH-PCVI-ALABAMA ohne F-OPS
durchgefiihrt (siche Abb. 5.6.2). Die Optik des Eiskeimzéhlers scheint keinen signifikanten
Einfluss auf die Anzahlkonzentration und somit auf die aktivierte Fraktion gemessen hinter dem
PCVI zu haben: AF-CPC =0,011 + 0,003 AF-OPS = 0,023 £+ 0,002; AF-
UHSAS = 0,005 £ 0,001. Bei diesem Messverlauf konnen aufgrund ihrer Grof3e nur 4 % der
gemessenen Residuen nicht den aktivierten Snomax®-Partikeln zugeordnet werden. Die

chemische Analyse dieser Residuen steht jedoch noch aus.
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Abbildung 5.8: Zeitlicher Verlauf der aktivierten Fraktion gemessen durch den F-OPS und der aktivierten
Fraktionen hinter dem PCVI gemessen durch den CPC, den OPS und das UHSAS in a), des theoretisch
berechneten Scttigungsverhdltnisses im oberen Bereich der Mischungskammer Sieo ue in Bezug auf Eis und auf
Wasser in b), der oberen Kammertemperatur T,.in c) mit 300 nm NaCl- und 500 nm Snomax®-Partikeln am
24.01.2018 (PCVI-Daten: Stephan Mertes, TROPOS). In der oberen Abbildung (1) mit F-OPS und in der unteren
Abbildung (1I) ohne F-OPS im gekoppelten FINCH-PCVI System.
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Abbildung 5.9: Normalisierte Anzahlgrofienverteilung des Quellaerosols direkt an der Partikelgenerierung
(schwarze Linie), des Quellaerosols nach der FINCH-Kammer (griine und blaue Linie) und der erhaltenen
Residuen hinter dem nachgeschalteten PCVI stromabwdrts von FINCH (heterogener Gefriermodus und Fcr an;
rote und orangene Linie) gemessen mit UHSAS in a) und OPS in b) wdhrend zweier Experimente mit 300 nm

NaCl- und 500 nm Snomax®-Partikeln am 24.01.2018 (PCVI-Daten: Stephan Mertes, TROPOS)

Experiment: NaCl, 300nm + Snomax®, 500nm 80 200 360 610 920
Size range [nm] 200 360 610 920 1000
Particle source direct 0% 22% 77% 1% 0%
Particle source through FINCH 1 0% 19% 78% 3% 0%
Particle source through FINCH 2 0% 13% 84% 2% 0%
FINCH hetereogeneous freezing with F-OPS 13% 9% 60% 19% 0%
FINCH hetereogeneous freezing without F-OPS 2% 2% 80% 15% 1%

Tabelle 5.3: Statistische Daten zur AnzahlgréfSenverteilung des Quellaerosols direkt an der Partikelgenerierung,
des Quellaerosols nach der FINCH-Kammer und der erhaltenen Residuen hinter dem nachgeschalteten PCVI
stromabwidrts von FINCH (heterogener Gefriermodus und Fcr an; rote und orangene Linie) gemessen mit UHSAS
und OPS wdhrend zweier Experimente mit 300 nm NaCl- und 500 nm Snomax®-Partikeln am 24.01.2018 (PCVI-
Daten: Stephan Mertes, TROPOS).
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Abbildung 5.10: Relativen Anteile der auftretenden Partikeltypen bei der Verwendung einer NaCl-Snomax-
Mischung unter verschiedenen Messeinstellungen: FINCH gekoppelt mit PCVI im Eisaktivierungsmodus
(beschriftet mit ,,FINCH ice“): mit vorherigem Eisaktivierungs- und Trennungsprozess; FINCH gekoppelt mit
PCVI ohne Eisaktivierungsmodus (beschriftet mit ,,FINCH no ice“): ohne vorherigem Eisaktivierungs- und
Trennungsprozess, dennoch mit dem Partikelfluss durch FINCH und PCVI. Der Anteil der nicht identifizierten
Partikel enthdilt alle Partikel, welche nicht den drei anderen Partikeltypen zugeordnet werden kénnen. Die Anzahl
der erzeugten Massenspektren ist fiir jedes Experiment oberhalb des Graphs angegeben (ALABAMA-Daten: Hans-
Christian Clemen, MPI).

5.3 Fazit

Im Vergleich zu den Literaturwerten und den vorherigen Eisaktivierungsexperimenten mit
FINCH deuten die gemessenen AF fiir alle Kopplungsexperimente darauf hin, dass das
Sattigungsverhéltnis in der FINCH-Kammer nur eisilibersittigt und nicht, wie theoretisch

berechnet, wasseriiberséttigt war.

Unabhéngig von den verwendeten Testaerosolproben zeigen die durch FINCH und nach dem
PCVI gemessenen AF insgesamt eine gute Ubereinstimmung. Daraus lisst sich schlussfolgern,
dass das Prinzip der Sammlung bzw. Trennung der INP von nicht-aktivierten Aerosolpartikeln
und unterkiihlten Tropfen durch den PCVI fiir eisiibersittigte Bedingungen gut funktioniert.
Trotz der verschiedenen Messparameter der einzelnen Messinstrumente konnten die
Messungen mit dem gekoppelte FINCH-PCVI-ALABAMA System bei relativ konstanten
Druck- und Flussverhdltnissen durchgefiihrt werden. Durch die Wiederholung der

Messexperimente unter gleichen Temperatur- und Sittigungsverhéltnissen konnte die
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Reproduzierbarkeit der AF bewiesen werden (sieche Abb. 5.8 NaCl-Snomax®- Experiment).
Ungeachtet dessen, dass die Analysen der multi-Mini-Proben fiir die Kopplungsexperimente
noch ausstehen, konnen schon quantitative Aussagen zur chemischen Zusammensetzung der
Residuen getroffen werden. Die Auswertung der erzeugten Massenspektren von ALABAMA

geben an, dass Kontamination weiterhin eine Rolle im Kopplungssystem spielen kann.

Fiir eine vollstindige Verifizierung des gekoppelten Systems sollte insbesondere das NaCl-
Snomax®-Gefrierexperiment nochmal unter wasseriibersittigten Bedingungen, basierend auf
der Feuchteregelung mit dem HYT-AWM-Sensor, im Labor durchgefiihrt werden. Somit
konnte anhand der chemischen und mikrophysikalischen Charakterisierung der Residuen
geklart werden, ob die Trennung zwischen Eiskristallen und unterkiihlten Losungstropfen
anhand der Grofe auch bei hoheren Feuchtebedingungen weiterhin einwandfrei funktioniert.
AuBerdem ist mit Blick auf zukiinftige Auenluftmessungen und unter Voraussetzung niedriger
Zahl an potentiellen INP in der Umgebungsluft zwingend erforderlich, dass der Ursprung der
Sammelartefakte unter Laborbedingungen herausgefunden und ihr Anteil an der Gesamtanzahl

der INP bzw. Eisresiduen bestimmt wird.
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6 INP-Messungen auf dem Jungfraujoch unter Bedingungen der freien

Troposphiire

Um das Versténdnis der Eisbildung in der freien Troposphire FT (von engl. free troposphere)
weitervoranzutreiben, werden kontinuierliche Messungen von INP-Anzahlkonzentrationen
bendtigt. Ideale Messplattformen fiir FT-Sammlungen sind zu Forschungszwecken speziell
umgeriistete Flugzeuge, wie zum Beispiel das Forschungsflugzeug HALO des Deutschen
Zentrums fiir Luft- und Raumfahrt (DLR). Meist finden diese Messungen in der freien oberen
Troposphére statt. Die aufwidndigen Durchfiihrungen solcher Kampagnen sowie speziellen
Messverfahren sind sehr planungsintensiv. und teuer. Des Weiteren sind in-situ
Flugzeugmessungen generell rdumlich und zeitlich sehr begrenzt, und stellen somit nur eine
kurze Abbildung des Flugpfads dar. Wohingegen Bodenmessungen auf hochgelegenen
Gebirgsstationen, wie beispielsweise dem Jungfraujoch (JFJ), als eine weniger aufwendigere

Alternative dienen konnen.

Die hochalpine Forschungsstation Jungfraujoch (von engl. High Altitude Research Station
Jungfraujoch) befindet sich auf einem exponierten Bergsattel zwischen den beiden
Viertausendern Jungfrau (im Westen) und Monch (im Osten) in den Berner Alpen in der
Schweiz (3.580 m ii. NN, 46°32°53"'N, 7° 59°2"'E). Umgeben von Firnschnee und Felsgestein
befindet sich das Jungfraujoch auf der Kantonsgrenze zwischen Bern und Wallis. Nach
Nordwesten féllt das Geldnde sehr steil zum Lauterbrunnental hin ab. Das JFJ bildet das obere
Ende des Aletschgletschers und ist Teil des Schweizer UNESCO Weltnaturerbes Jungfrau-
Aletsch. Im Siidosten fillt das Geldnde durch den Gletscher wesentlich flacher geneigt ab, als

im Nordwesten.

Abbildung 6.1: Blick auf das Sphinx-Observatorium, das Stationsgebdude mit Restaurants und Geschdften (links)
sowie auf das Jungfraufirn und den Aletschgletscher (rechts).
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Im Winter liegt das JFJ bis zu 60 % der Zeit unter ungestorten FT-Bedingungen, wéhrend in
den warmen Sommermonaten der Einfluss der freien Troposphire nur noch bis zu 20 % der
Zeit reicht (Herrmann et al., 2015; Bukowiecki et al., 2016). Besonders in der warmen
Jahreszeit gelangt der Standort durch Fohn-Events, synoptische und thermisch induzierte
vertikale Hebungsprozesse unter den Einfluss der planetaren Grenzschicht PBL (von engl.
planetary boundary layer; (Baltensperger et al., 1997; Lugauer et al., 1998; Zellweger et al.,
2003; Herrmann et al., 2015; Bukowiecki et al., 2016). Je nach Tages- und Jahreszeit kann sich
die Forschungsstation in der PBL, welche quellennahe Aerosole mit sich tragt, oder génzlich in
der FT mit quellenfernen Aerosolteilchen befinden. Trotz der Abgelegenheit kann die Station
in sehr geringem Malle von lokalen Emissionen, wie beispielsweise dem Tagestourismus auf
der Aussichtsplattform des Observatoriums und den damit in Verbindung stehenden
infrastrukturellen Arbeiten an der Station, ausgesetzt sein (Herrmann et al., 2015; Boose et al.,
2016b; Bukowiecki et al., 2016). Laut Jahresmittelwert befindet sich das JFJ zu 40 % der Zeit
innerhalb von Wolken (Baltensperger et al., 1998). Das JFJ bietet somit nicht nur die idealen
Voraussetzungen an ein und demselben Standort Partikel verschiedenen Quellursprungs zu
untersuchen, sondern ermdglicht auch die Interaktion zwischen Aerosol und Wolken und den

anthropogenen Einfluss darauf zu erforschen.

Bereits im Jahr 1988 wurden die ersten Aerosolmessungen am JFJ durchgefiihrt (Baltensperger
etal., 1997). Seit 1995 ist die Forschungseinrichtung eine Beobachtungsstation des Netzwerkes
Global Atmosphere Watch (GAW; Collaud Coen et al., 2007). Zusétzlich ist sie Teil des
Schweizer Nationalen Beobachtungsnetzes fiir Luftfremdstoffe (NABEL) und Teil des
automatisierten Monitoring-Netzwerkes der MeteoSchweiz (SwissMetNet). Neben der
Aufzeichnung von meteorologischen Messgro3en werden optische Aerosoleigenschaften und
atmosphirische Spurengase kontinuierlich gemessen (Baltensperger et al., 1997; Steinbacher et
al., 2007; Appenzeller et al., 2008; Bukowiecki et al., 2016). Zur intensiven Studie der
Wechselwirkungen von Aerosolpartikeln mit Wolken durch Tropfen- und Eiskristallbildung
fanden seit dem Jahr 2000 schon eine Reihe von ,,Cloud and Aerosol Characterization
Experiments* (CLACE) statt (Herrmann et al., 2015; Boose et al., 2016b; Bukowiecki et al.,
2016). Um die Sammlung von Messdaten in realen Mischphasenwolken, welche als Eingangs-
und Validierungsparameter fiir Wolkenmikrophysik-Modelle dienen konnen, weiter
fortzusetzen, wurde im Rahmen von INUIT in Kooperation mit dem Paul-Scherrer-Institut in
der Schweiz (PSI) eine weitere groBangelegte CLACE-Kampagne vom 22.01.2017 bis zum
21.02.2017 realisiert. Als Teil des Projektes wurden in diesem Zeitraum mit dem Eiskeimzéhler

FINCH in-situ Eiskeimmessungen durchgefiihrt.
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Nachfolgend sind die weiteren Messinstrumente, welche an dieser Kampagne teilgenommen

haben, aufgelistet:

>
>

FRIDGE-STD (Frankfurt Ice Deposition Freezing Experiment, Schrod et al., 2016)
FRIDGE-IMM (FRIDGE droplet freezing device, Danielczok, 2015; Hiranuma et al.,
2015; Weber, 2019),

HINC (Horizontal Ice Nucleation Chamber, Lacher et al., 2017; Lacher et al., 2018a;
Lacher et al., 2021),

PFPC (Portable Fine Particle Concentrator, Gute et al., 2019),

Ice-CVI (Ice Counterflow Virtual Impactor, Mertes et al., 2007),

Multi-MINI (Multi Micro Inertial Impactor)- ESEM (Environmental Scanning Electron
Microscope, Ebert et al., 2016; Eriksen Hammer et al., 2018),

ALABAMA (Aircraft-based Laser Ablation Aerosol Mass Spectrometer, Brands et al.,
2011; Schmidt et al., 2017),

C-ToF-AMS (Compact Time-of-Flight Aerosol Mass Spectrometer, Drewnick et al.,
2005; Schneider et al., 2017; Schulz et al., 2018),

LAAPTOF (Laser Ablation Aerosol Particle Time-of-Flight Mass Spectrometer, Shen
et al., 2018)

und einem angepassten rotierenden Messsystem, bestehend aus einer Kombination von
einem 3V-CPI (3 View-Cloud Particle Imager), einem CDP (Cloud Droplet Probe),
einem 2DS (two-dimensional stereoscopic shadow imaging probe) und einem CIP
(Cloud Particle Imager), welches gegen das mittlere Windfeld gerichtet ist und zur
optischen Beobachtung der mikrophysikalischen Eigenschaften von Wolkentropfen und

Eispartikeln dient (Lloyd et al., 2015).

6.1 Klimatische Verhiltnisse und synoptische Rahmenbedingungen wihrend
der Messkampagne

Die ersten kontinuierlichen meteorologischen Aufzeichnungen am Jungfraujoch begannen im

Jahr 1925 und bis heute ist sie unverdndert die hochste permanent bemannte Wetterstation in

Europa (Willemse und Furger, 2016). Mehrmals tiglich werden Informationen beziiglich

Wolkentyp, Hohe der Wolken und Sichtweite an die Zentrale von MeteoSchweiz iibermittelt.

Seit 1981 ist die Station auBerdem automatisiert und alle meteorologischen Instrumente sind

Teil des SwissMetNet-Messnetzwerkes (Appenzeller et al., 2008). In Abbildung 6.2 ist der

zeitliche Verlauf der wichtigsten meteorologischen Daten fiir die Messkampagne gezeigt. Der
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Luftdruck auf Stationshohe schwankte in einem Bereich zwischen 639,0 hPa und 665,8 hPa.

Der Mittelwert des Luftdrucks betrug 652,60 hPa und weicht weniger als 1% vom
Klimanormwert fiir diesen Zeitraum ab. Die umgebende Lufttemperatur (2 m {iber Boden) 7>,
blieb wihrend des gesamten Messzeitraums unter 0 °C und bewegte sich in einem Bereich von
-4,8 °Cund - 18,0 °C. Die gemittelte Lufttemperatur lag bei - 11,8 °C und ist 1,4 °C hoher als
das langjéhrige klimatologische Mittel bezogen auf die Referenzperiode von 1981 bis 2010 fiir

diese Jahreszeit.
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Abbildung 6.2: Synoptische Daten fiir den Messzeitraum vom 22.01.2017 bis zum 21.02.2017: a) Luftdruck auf
Stationshohe in hPa, b) Lufttemperatur 2 m iiber Boden und aus der langwelligen Einstrahlung hergeleitete ,, Sky-
Temperatur“ (Herrmann et al., 2015) in °C, c¢) relative Luftfeuchtigkeit 2 m iiber Boden in %, d) 10-miniitige
mittlere Windgeschwindigkeit und jeweiliger Maximalwert der Windgeschwindigkeit in dem betrachteten
Zeitraum von 10 Minuten in m/s, e) Windrichtung in ° und f) Tagessumme der Sonnenscheindauer und der absolut
méglichen Sonnenscheindauer in Stunden (Daten: MeteoSchweiz). Grau schattierte Bereiche entsprechen den

Zeitrdumen der INP-Messungen.
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Wihrend der Kampagne wurde eine iiberdurchschnittliche Sonnenscheindauer mit einem Plus

von etwa 25 % gegeniiber dem langjahrigen Klimamittel der beiden Wintermonate Januar und
Februar verzeichnet. In Abbildung 6.2 ist die tdgliche Sonnenscheindauer und zusitzlich zur
Orientierung die absolut mogliche Tagessumme der Sonnenscheindauer, welche von der
vorliegenden Orographie abhédngt, dargestellt. Anhand der tiglichen Tagessummen der
Sonnenscheindauer lassen sich auch Aussagen treffen, an welchen Tagen das Sphinx-
Observatorium in Wolken gehiillt war. Im Verlauf der Kampagne traten wolkenreiche und
wolkenfreie Abschnitte auf. Zu Beginn der Kampagne war das JFJ von wolkenfreien und
sonnenreichen Wetterphasen gepriagt. Vom 30. Januar bis 08. Februar war die Messstation
iiberwiegend in Wolken gehiillt. Darauthin folgte wieder eine wolkenfreie Phase mit Ausnahme
von drei einzelnen Messtagen (10., 17. und 21.02). Wie beispielsweise an den Messtagen 26.01.
und 13.02. zu erkennen ist, konnen auch beide Bedingungen (innerhalb und aufBlerhalb einer
Wolke) im Laufe eines Tages vorhanden sein. Im Rahmen des GAW-Beobachtungsnetzwerkes
standen jedoch keine routineméBigen Messungen des Wassergehaltes zur Verfligung.
Demzufolge wurde analog zur Studie von Lacher et al. (2021) zur genauen Verifizierung, ob
die einzelnen INP-Messphasen innerhalb oder auflerhalb von Wolken durchgefiihrt wurden, die
sogenannte ,,Sky-Temperatur” verwendet. Sie ldsst sich nach Herrmann et al. (2015) mit Hilfe

der am Standort gemessenen langwelligen Strahlung LW wie folgt bestimmen:
LW = opw * s4ky (6.1),

wobei oy, die Stefan-Boltzmann-Konstante mit 5,67*10%Wm™ K* ist. Die langwellige
Strahlung stellt die Temperatur der umliegenden Wolken dar und nimmt eine &hnliche
Temperatur wie die Umgebungsluft an. Ist die Differenz zwischen T, und 72, sehr klein, ist
anzunehmen, dass die Forschungsstation in Wolken gehiillt ist. Fiir den Fall von wolkenfreien
Bedingungen ist T, wesentlich tiefer als die Umgebungstemperatur (> 6 K). Entsprechend der
berechneten T, wurden mit FINCH INP-Messungen sowohl innerhalb als auch auBlerhalb der
Wolken durchgefiihrt. Die INP-Messphasen innerhalb einer Wolke sind in Abbildung 6.9

entsprechend gekennzeichnet.

Fiir die Zeitraume, in denen das JFJ in Wolken lag, betrug die relative Luftfeuchtigkeit RH>,
bis zu 100 % (siche Abb.6.2). Bei klaren Verhéltnissen lag die RH>, teilweise nur bei 5,7 %.
Die relative Luftfeuchtigkeit zeigt zwar einen dhnlichen Verlauf wie T, jedoch bietet sich die
RH>n nur bedingt als alternativer Wolkenparameter an. Insbesondere fiir Eiswolken, in denen
die RH stark variieren und deutlich unter 100 % liegen kann, ist die Bestimmung nach RH>

sehr unzuverldssig (Korolev und Isaac, 2006).
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Wie in Abbildung 6.3 gezeigt, ist das JFJ bedingt durch die topographischen Gegebenheiten
ausschlieBlich durch die zwei lokalen Anstromungsrichtungen Nordwest und Siidost gepragt.
Anhand der Windrose ist zu erkennen, dass wéahrend der Messkampagne der Wind meistens
aus siidostlicher Richtung vom Aletschgletscher herkam, dort eine groBere Variabilitit
beziliglich der Windrichtung moglich war und aus dieser Richtung die hdheren
Windgeschwindigkeiten verzeichnet wurden. Die gemessenen Windgeschwindigkeiten vipeed
sind in Abbildung 6.2 als zehnminiitige Mittelwerte dargestellt und waren wéhrend der INUIT-
CLACE Kampagne sehr variabel. Es gab windstille Zeitabschnitte, wie auch Phasen mit
Windgeschwindigkeiten von bis zu 20,8m/s (74,9 km/h). Die durchschnittliche
Windgeschwindigkeit fiir den kompletten Messzeitraum betrug 7,1 m/s und entspricht dem
Klimanormwert fiir diesen Zeitraum. Zusétzlich sind die Sekundenbden vima.., welche am
Sphinx-Observatorium erfasst wurden, prisentiert. Diese Werte bilden die jeweiligen
Maximalwerte der Windgeschwindigkeit in einem betrachteten Zeitraum von 10 min ab. Die
schnellste Sekundenboe, welche wihrend der Messkampagne gemessen wurde, erreichte eine

Geschwindigkeit von 27,6 m/s.
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Abbildung 6.3: Lokale Windverhdltnisse am Jungfraujoch fiir den Messzeitraum vom 22.01.2017 bis zum
21.02.2017. Die Karte stellt die Region rund um das Jungfraujoch dar und der Mittelpunkt der Windrose markiert
den Standort der hochalpinen Forschungsstation. Gezeigt ist die Haufigkeitsverteilung der 10-miniitigen mittleren
Windgeschwindigkeiten in m/s (Farbskala) abhdngig von der Windrichtung (Daten: MeteoSchweiz, Karte: Google
Maps).
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6.2 Identifizierung von freien troposphirischen Bedingungen an der

Forschungsstation

Die Hochalpine Forschungsstation Jungfraujoch liegt im Winter aufgrund seiner Hohenlage die
meiste Zeit in der unteren freien Troposphire. Im Sommer wird sie dagegen iiberwiegend am
frithen Nachmittag durch lokal thermisch induzierte Hangaufwinde von Injektionen an
Luftpaketen aus der PBL geprédgt (Henne et al., 2004; Henne et al., 2005; Collaud Coen et al.,
2007). Diese Grenzschichtinjektionen beeinflussen die vertikale Verteilung von
Aerosolpartikeln und Spurengasen durch natiirliche und anthropogene bodennahe Emissionen
aus dem Schweizer Mittelland und wirken sich somit auch auf die Aerosol- und
Spurengaseigenschaften am JFJ aus (Collaud Coen et al., 2007; Ketterer et al., 2014). Da der
Austausch von Luft zwischen PBL und FT nicht nur von der Jahreszeit abhingt, sondern auch
von der Tageszeit und der synoptischen Wetterlage, konnen auch in den Wintermonaten
sporadisch kurz auftretende Phasen, in denen PBL-Luftmassen zum Messstandort transportiert
werden, nicht vollstindig ausgeschlossen werden. Die qualitative Beurteilung der Exposition
des Standortes gegeniiber der FT oder einem Grenzschichteinfluss kann anhand verschiedener
Messindikatoren erfolgen: dem NOy/CO-Verhiltnis (Zellweger et al.,, 2003), der
Radon (***Rn)-Konzentration (Griffiths et al., 2014) und der Konzentration von Partikeln
>90 nm (Herrmann et al., 2015). Fiir die vorliegende Arbeit wurde als Tracer die **’Rn-
Konzentration verwendet, um mogliche Grenzschichtinjektionen zu identifizieren. In
Abbildung 6.4 ist der zeitliche Verlauf der gemessenen Rn??>-Konzentration dargestellt. Sie
betriigt im Mittel 0,91 + 0,69 Bq m™. Nach Analysen von Griffith et al. (Griffiths et al., 2014)
ist ab einen 2??Rn-Grenzwert > 2 Bq m™ (griin gestrichelte Linie) anzunehmen, dass die Luft
am Jungfraujoch durch die bodennahe Grenzschicht beeinflusst wird. Wéhrend der INUIT-
CLACE Kampagne befand sich die Forschungsstation zu etwa 85 % unter FT-Bedingungen.
Der ?*’Rn-Grenzwert wurde an insgesamt neun Tagen {iberschritten und zwei INP-Messphasen
(10.02.2017 16:42 Uhr und 17:04 Uhr) des Eiskeimzédhlers FINCH sind diesbeziiglich
betroffen. In diesen Messphasen wurden wahrscheinlich auch Partikel aus der PBL gesammelt

und auf ihre Eiskeimfahigkeit untersucht.
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Abbildung 6.4: Zeitserie der gemessenen Radonkonzentration am Jungfraujoch. Griin gestrichelte Linie markiert
nach Griffith et al. (2014) den Einfluss der bodennahen Grenzschicht am Jungfraujoch ab dem “**’Rn-

Schwellenwert“ > 2 Bq m~ (Radon-Daten: Franz Conen, Uni Bassel, http://www.radon.unibas.ch/).

6.3 Experimenteller Messaufbau

Im Rahmen der INUIT-CLACE Kampagne wurde mit FINCH hinter zwei verschiedenen
Einlasssystemen gemessen. Zu Beginn sammelte FINCH hinter dem beheizten GAW-
Gesamtaerosoleinlass (von engl. total inlet; 25 °C), welches im Detail durch Weingartner et al.
(1999) beschrieben wird. Mit diesem Einlass wurden interstitielle Aerosolpartikel,
Wolkentropfen- und Eiskristallresiduen mit einem Durchmesser kleiner 40 pm gesammelt.
Hinter dem GAW-Gesamtaerosoleinlass wurde der Sammelfluss fiir FINCH und andere
Aerosolmessgerite aufgeteilt (siche Abb. 6.5). Um eine zusitzliche Feuchtequelle aus der
Umgebungsluft ausschlieBen zu konnen, wurden alle FINCH-Messungen hinter einem
Diffusionstrockner (RH, <2 %) durchgefiihrt. Zusétzlich ergaben Berechnungen mit dem
,Particle Loss Calculator (von der Weiden et al., 2009), dass in der Sammelleitung vom GAW-
Einlass zu FINCH 2,0 % der 1 pm groen Partikel, 8 % der 2 um Partikel, und 43 % bis 93 %
der 5 bis 10 um Partikel verloren gingen.
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Abbildung 6.5: Schematischer Messaufbau an der Hochalpinen Forschungsstation Jungfraujoch wdihrend der
INUIT/CLACE Kampagne im Winter 2017. Gezeigt sind die beiden beheizten Einlasssysteme, der GAW-
Gesamtaerosoleinlass (Flussrichtung schwarze Linie) und der Gesamtaerosoleinlass in Kombination mit dem
PFPC (Flussrichtung griine Linie), an denen fiir atmosphdrische Messungen verschiedene INP- und Partikel-

Messinstrumente nachgeschaltet sind. Zeichnung ist nicht mafistabsgetreu.

Es wurde kein zusitzlicher Impaktor innerhalb der Sammelleitung zu FINCH installiert, um
Partikel grofer 2,6 um zu entfernen. Folglich kann nicht ausgeschlossen werden, dass ein
gewisser Anteil von Partikeln > 2,6 um félschlicherweise als Eiskristalle gezdhlt wurde. Am
GAW-Gesamtaerosoleinlass wurden zwei Hintergrundmessungen von jeweils neun Stunden
durchgefiihrt, um das atmosphérische Aerosol an der Messstation mit dem F-OPS zu beproben
(siche Abb. 6.6). Es ergab sich daraus fiir Partikel > 2,6 um ein mittlerer Hintergrund von
0,10 Partikel L"!.  Wihrend diesen Messungen herrschten in der FINCH-Kammer
zimmerwarme Temperaturen und ungesittigte Bedingungen beziiglich Wasser (Qu = 0).
Aufgrund von experimentellen Limitationen konnten neben den INP-Messphasen keine
weiteren Hintergrundmessungen mit FINCH durchgefiihrt werden. Da diese zwei
Hintergrundmessungen nicht fiir den gesamten Kampagnenzeitraum reprisentativ sind und die
AnzahlgroBenverteilungen aller Messtage abbilden, wurde als Ergebnis einer groben

Abschdtzung der Hintergrundwert mit einem Faktor 5 multipliziert. Der nun folgende mittlere
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Hintergrund von 0,5 Partikel L' fiir Partikel >2,6 um wurde vom Wert der INP-

Konzentrationen, welche mit dem F-OPS gemessen wurden, abgezogen. Die dadurch
resultierenden Abweichungen liegen im Durchschnitt fiir INP-Konzentrationen inklusive LOD

bei 19 % und fur INP-Konzentrationen > LOD bei circa 11 %.
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Abbildung 6.6: Hintergrundmessung des atmosphdrischen Aerosols am GAW-Gesamtaerosoleinlass durch den F-
OPS bei ungekiihlten und ungesdttigten Bedingungen in der FINCH-Kammer vom 28.01.2017 22:30 Uhr bis
29.01.2017 07:30 Uhr und vom 29.01.2017 22:00 Uhr bis 30.01.2017 07:00 Uhr. In a) und c) die
Anzahlgrofienverteilung in logarithmischer Darstellung, b) und d) die Gesamtpartikelanzahlkonzentration

> 300 nm in cm (schwarze Linie) sowie die Partikelzahl mit einem D, > 2,6um (dunkelrote Punkte).
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Am JFJ sind die atmosphérischen Aerosolgesamtkonzentrationen besonders unter dem Einfluss

der FT sehr gering (siche Abb. 6.8; Herrmann et al., 2015), aufgrund dessen haben online
Eismesstechniken ihre Schwierigkeiten die dort umgebenen INP-Konzentrationen, welche
oftmals bei <1 L' und im Bereich des LOD des jeweiligen Instrumentes liegen, zu erfassen
( Boose et al., 2016b; DeMott et al., 2016; Cziczo et al., 2017; Lacher et al., 2017, siche Kap.
2.3.2). Um das Signal-Rausch-Verhiltnis im Eiskeimzéhler anzuheben, wurde FINCH vom
16.02. bis 20.02. einem mobilen zweistufigen Aerosolpartikelkonzentrator PFPC der
Universitdt von Toronto (von engl. Portable Fine Particle Concentrator; Gute et al., 2019)
nachgeschaltet. Der PFPC wurde mit einem weiteren beheizten Aerosoleinlass, identisch zum
GAW-Acerosoleinlass, betrieben. Basierend auf der virtuellen Impaktionsmethode nach Sioutas
et al. (1995) reichert der PFPC atmosphérisches Aerosol in einem PartikelgroBBenbereich von
0,1 um bis 2,5 um an. Die Charakterisierung der aktuellen Geriteversion von Gute et al. (2019)
zeigte, dass der Anreicherungsfaktor flir Aerosolpartikel EF,e, fiir die horizontale
Konfiguration des PFPC auf einer Hohe von 3.580 m ii. NN fiir groB3e Partikel mit einem
Durchmesser von 0,4 um bis 2,5 um bei 18 £ 2 lag. Zur Bestimmung des Anreicherungsfaktors
fiir eisnukleierende Partikel EFvp wurden iiber den gesamten Kampagnenzeitraum INP-
Messungen bei gleichen Gefrierbedingungen (T = - 31°C; RHy = 104 %) mit der CFDC HINC
im periodischen Wechsel stromabwérts des PFPC und des GAW-Gesamteinlasses
durchgefiihrt. Aus dem Verhéltnis der gemessenen INP-Konzentrationen hinter dem PFPC und

hinter dem GAW-Einlass ergibt sich dann der EFnp:

EFyp = __INPprpc (6.1)

INPGAw-Total

Der durch HINC gemessene EFvp reicht von 1 bis 23 und ist représentativ fiir die
verschiedenen am JFJ anbekommenden Luftmassen. Auf Basis dieser Messdaten wurde von
Lacher et al. (2018a) eine Korrelation zwischen EFvp und der Aerosolpartikelkonzentration
mit Dp > 0,5 pm festgestellt. Liegt die Partikelkonzentration fiir D, > 0,5 um oberhalb des
Schwellenwertes von 0,1 cm® wird fiir die Umrechnung von angereicherten INP-
Konzentrationen hinter dem PFPC mit HINC auf atmosphérische INP-Konzentrationen in der
Umgebung ein EFyp von 17 angewandt. Unterhalb des Schwellenwerts von 0,1 cm™ wird ein
EFnp von 4 angesetzt. Mit FINCH wurde nur jeweils einmal am 16.02. und 19.02. wéhrend
den INP-Messungen zwischen PFPC und GAW-Gesamteinlass gewechselt. Die daraus
hervorgehenden EFyp liegen bei 22 und 8. Angepasst nach Lacher et al. (2018a) sind in
Abbildung 6.7 die ermittelten EFyp -Daten von HINC und FINCH in Abhingigkeit der
Partikelkonzentration mit D, <0,5um dargestellt. Die FINCH-Daten zeigen ein #@hnliches
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Verhalten wie die Daten von HINC. Zusitzlich ergaben die Parallelmessungen von FINCH und
HINC hinter dem PFPC bei dhnlichen Analysebedingungen eine gute Ubereinstimmung in den
gemessenen INP-Konzentrationen (siehe Kap. 6.7). Aufgrund dieser Erkenntnisse erfolgt die
Umrechnung von angereicherten INP-Konzentrationen auf atmosphirische INP-
Konzentrationen von FINCH nach dem Ansatz von Lacher et al. (2018a). Die gemessenen INP-
Konzentrationen hinter dem PFPC sind im Kapitel 6.6 gesondert gekennzeichnet (siche Abb.
6.10).

| |
10
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- Fitline
1 66% confidence interval
4 u
1 BEF = EFnprincH

—— . v —
0,1 1
particle concentration > 0.5um (cm?)
Abbildung 6.7: EFp als Funktion der Partikelkonzentration mit D, < 0,5um. Schwarze Datenpunkte stellen EFyp
dar, welche sich je auf eine INP-Sammelphase mit HINC iiber 40 Minuten (20-Minuten jeweils am
Gesamtaerosoleinlass und am PFPC-Einlass) beziehen. Blau gestrichelte Linie kennzeichnet den Grenzwert
(0,1 cm? fiir eine Partikelkonzentration mit D, < 0,5um), der zur Herleitung der betreffenden EFp verwendet
wird. Rote Linie stellt den logarithmischen Fit zu den HINC-Daten dar und hellrote Linien das entsprechende 10-

Konfidenzintervall. Griine Datenpunkte zeigen die ermittelten EFp mit FINCH. Angepasst nach Lacher et al.
(2018a).

6.4 Aerosolpartikelkonzentration und Groflenspektrum

Die AerosolgroBenverteilung wurde hinter dem GAW-Gesamtaerosoleinlass mit einem SMPS-
Spektrometer (von engl. Scanning Mobility Particle Sizer), bestehend aus einem DMA TSI
3071 und einem CPC TSI 3775, von 20 nm bis 600 nm mit einer zeitlichen Auflésung von
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sechs Minuten aufgezeichnet. Zusitzlich wurden groBere Partikel in einem Gréfenbereich von

0,3 um bis 10 pum mit einem optischen Partikelzdhler OPS TSI 3330 erfasst. Fiir eine
zusammenfassende Betrachtung der atmosphérischen Gesamtpartikelanzahl und des
GroBenspektrums der Aerosolpartikel wurden die SMPS-Daten (20 nm - 0,3 um) und die OPS-
Daten (0,3 pm - 10 pm) miteinander verkniipft (siche Abb. 6.8). Die Datenliicken beim SMPS
vom 06. Februar 23:05 Uhr bis zum 07. Februar 14:29 Uhr und beim OPS vom 27. Januar 11:53
Uhr bis zum 29. Januar 14:29 Uhr kamen infolge von Gerédteausfillen zustande. Wahrend der
Kampagne wurde eine mittlere atmosphérische Gesamthintergrundkonzentration von etwa
237cm™ am JFJ gemessen. Zu Beginn der Kampagne lag der Tagesmittelwert der
Gesamtpartikelkonzentration bei iiber 1.113 cm™, wobei sich nahezu alle Partikel in der Aitken-
(> 5nm - 0,05 um) und Akkumulationsmode (> 0,05 - 0,5 um) befanden. Danach nahm vom
23.01. bis 24.01. die Konzentration der Partikel < 0,1 pum deutlich ab, wéhrend die Anzahl der
Coarse-Mode Partikel (> 0,5 pm - 5 pm; hellgraue Linie) hingegen zunimmt und ihre mittlere

2 ansteigt. AnschlieBend nahm die

Konzentration von 0,1 cm™ auf bis zu 1cm
Partikelkonzentration > 0,5 pm, wie auch die Partikel der Akkumulationsmode, innerhalb der
nidchsten acht Tage wieder langsam kontinuierlich ab und erreichte zum 1. Februar ein

3

Minimum von nur 0,01 cm™. Dariiber hinaus wurde nur noch eine sehr geringe

Gesamtkonzentration aller Aerosolpartikel von ungefihr 16 cm™ gemessen. In der
darauffolgenden Woche stieg die Anzahl der Coarse-Mode Partikel wihrend der
Messkampagne langsam stetig auf ein etwas hoheres Niveau an, wobei sie am 15. Februar ein
Maximum von 1,92 cm™ erreichte. Zum Ende der Kampagne (ab dem 17.02.) sinkt die Anzahl

der Coarse-Mode Partikel wieder deutlich ab.

Fiir die zwei erhohten Phasen von Coarse-Mode Partikeln (vom 23.01. bis 24.01. und vom
12.02. bis 17.02.) sind Luftmassenadvektionen von Mineralstaubpartikeln aus Nordafrika
verantwortlich, welche durch die berechneten FLEXPART-Riickwirtstrajektorien (siehe Kap.
6.5) und die chemische Analyse der Aerosolpartikel mittels ALABAMA und LAAPTOF (siche
Kap. 6.7) nachgewiesen wurden. Anhand dieser Informationen konnten die Messperioden in
Staub-beeinflusste (dust) und Staub-unbeeinflusste (no dust) Intervalle unterteilt werden.
Saharastaubevents (von engl. Saharan Dust Events, SDE) sind am Jungfraujoch keine
Seltenheit und dem klimatologischen Mittel entsprechend werden dort zwischen 10 und 50
Saharastaubereignisse jahrlich registriert (siche Collaud Coen et al., 2007; Chou et al., 2011;
Conen et al., 2015; MeteoSchweiz, 2021).
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Abbildung 6.8: a) Anzahlgrifienverteilung in logarithmischer Darstellung, b) Tagesmittelwerte der
Gesamtpartikelanzahlkonzentration fiir den Gréfenbereich von 20 nm bis 10 um (schwarze Linie) und
Tagesmittelwerte der Anzahlkonzentration fiir Partikel > 0,465 um in cm™ (graue Linie) am Jungfiraujoch fiir den

Messzeitraum vom 22. Januar bis zum 21. Februar 2017 (Daten: Martin Bukowiecki, PSI).

6.5 Luftmassenherkunftsanalyse mittels FLEXPART

Um Hinweise auf die potentiellen Quellgebiete der herangefiihrten Luftmassen am JFJ zu
erhalten, wurden fiir den Zeitraum vom 22.01. bis 21.02.2017 mit Hilfe des Lagrange’schen
Partikeldispersionsmodells FLEXPART (von engl. FLEXible PARTicle Dispersion Model,
Stohl et al., 2005; Pisso et al., 2019) Quellsensitivititen flir 3-stiindige Intervalle fiir die
Messungen am Jungfraujoch berechnet. Diese Quellsensitivitidten, auch Quell-Rezeptor-
Beziehungen genannt, geben an wie sensitiv eine Messung am Startpunkt (Rezeptor) gegeniiber
einer Emission an einem beliebigen Punkt (Quelle) im Modellgebiet ist. Dazu wurden am
Messstandort Jungfraujoch fiir jedes Intervall 50.000 Modell-Partikel freigesetzt und fiir
10 Tage ihr Transport in der Atmosphdre im Modell riickwirts verfolgt. Fiir diese statistische
Untersuchungen wurden die Windfelder des Modells des Europdischen Zentrums fiir
mittelfristige Wettervorhersage (ECMWF, von engl. European Center for Medium -Range
Weather Forecast System wind fields) mit einer horizontalen globalen Auflésung von 1° x 1°
und 0,2° x 0,2° fiir die alpine Region verwendet. Die resultierenden Emissionssensitivititen

wurden iiber die untersten 100 m der Atmosphédre integriert und sind proportional zu den
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Aufenthaltszeiten der Partikel iiber einer Flicheneinheit. Die FLEXPART-Modellierung

wurden von Stephan Henne (Empa, Schweiz) durchgefiihrt. In Abbildung 6.9 sind fiir den
gesamten Kampagnenzeitraum die relativen Anteile der Aufenthaltszeiten von Luftmassen
nach verschiedenen Herkunftsregionen aufgeschliisselt dargestellt. Je hoher dieser Anteil der
Aufenthaltsdauer ist, desto hoher ist die Wahrscheinlichkeit, dass die Luftmasse von diesem

Gebiet beeinflusst wurde.

Die Analyse der Luftmassenherkunft zeigt, dass die ankommenden Luftmassen vom 22.01. bis
zum 30.01.2017 iiberwiegend durch Siideuropa, das Mittelmeer und Nordafrika beeinflusst
wurden. Besonders der 23.01. war mit hohen relativen Beitrdgen von 60 bis tiber 70 % stark
durch den Einfluss aus Nordafrika gepréigt. Das kurzzeitige SDE konnte am Messort durch eine
Erhohung in der Coarse-Mode Partikelanzahlkonzentration beobachtet werden (siche
Abb. 6.8). Laut den FLEXPART-Berechnungen kam es dann am 30.01.2017 zu einem
Luftmassenwechsel und in den darauffolgenden zwei Wochen (30.01.-10.02) hatten die am JFJ
ankommenden Luftmassen einen hohen Anteil von Aufenthaltsdauern iiber dem Nordatlantik
und iiberquerten Westeuropa. Dieser Luftmassenwechsel machte sich durch die deutliche
Reduzierung der Gesamtpartikelkonzentration vom 30.01. auf den 31.01.2017 um etwa den
Faktor 5 bemerkbar (siche Abb. 6.8). Dies entspricht im Allgemeinen der Erwartung, dass eine
Luftmasse kontinentaler Herkunft mit einer hoheren Partikelanzahl angereichert ist, als eine
Luftmasse marinen Ursprungs. Ab dem 10. Februar dnderte sich die Anstromung von
nordwestlich-westlicher Richtung auf siidliche Richtung. Vom 12.02. bis 17.02.2017 kamen
die Luftmassen hauptsdchlich aus dem Siiden und waren potentiell mit Mineralstaubpartikeln
aus der Sahara angereichert. Vom 17.02. auf den 18.02. bewirkte ein erneuter
Luftmassenwechsel das Ende des zweiten SDE und bis zum Ende der Kampagne wurde der

Standort JFJ durch Luftmassen vom Nordatlantik bestimmt.
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Abbildung 6.9: FLEXPART-Berechnung der potentiellen Herkunftsgebiete der am JFJ ankommenden Lufipakete
wdhrend der INUIT-CLACE Kampagne 2017 (FLEXPART-Daten: Stephan Henne, EMPA).
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6.6 INP-Konzentrationen und LOD

Im Zuge dieser Messkampagne wurden mit FINCH in-situ INP-Probenahmen von insgesamt
39 Stunden genommen (13 Stunden hinter dem GAW-Einlass und 15 Stunden hinter dem
PFPC). Die Dauer der einzelnen Messperioden betrug zwischen acht und 35 Minuten. Aufgrund
der generell niedrigen Anzahl an INPs in der Atmosphére, folgt das LOD von FINCH, wie auch
bei anderen online Eiskeimmesstechniken, der Poisson-Statistik (siehe Rogers et al., 2001;
Boose et al.,, 2016b; Lacher et al., 2017). Wéhrend der Feldgefrierexperimente wurden
Hintergrundmessungen mit gefilterter Luft vor und nach jeder Aerosolprobe durchgefiihrt, um
den Beitrag von INP-Artefakten, durch fehlerhafte Zahlungen des F-OPS aufgrund von
elektrischem Rauschen im F-OPS oder intern herabfallenden Eispartikeln von der
eisiiberzogenen Kammerwand oder den Kiihlkdpfen, zu ermitteln. Die beiden Filterperioden
wurden so eingestellt, dass sie zusammen die gleiche Zeitspanne wie die Probenahme hatten.

Der mittlere Hintergrund ergibt sich wie folgt aus dem Mittelwert der beiden Filterperioden:

(BG e ore+BGa er)
BGmean = —L—— (62)

Inwieweit sich die mittlere atmosphérische INP-Konzentration signifikant vom
Hintergrundrauschen des Messinstrumentes abhebt, kann mithilfe des Hintergrunds aus
gefilterter Luft BG,,eq, und der dazugehdrigen Standardabweichung ¢ bestimmt werden. Die
mittlere atmospharische INP-Konzentration INP,,.,, lasst sich aus der Differenz der wéhrend
der Probenmessung abgeleiteten INP-Konzentration und der mittleren

Hintergrundkonzentration berechnen:

INPyean = INPsample — BGpean (6.3)

Somit ist das LOD von FINCH fiir atmosphérische INP einer ¢ gleichzusetzen, welches dem
68 %-Konfidenzintervall minus dem BGy,eqn entspricht bzw. ndherungsweise der Wurzel der
mittleren Hintergrund-Zahlungen. Fiir den Fall INP,,.., > o liegt eine signifikante INP-
Messung oberhalb der Nachweisgrenze vor. Wohingegen fiir 0 < INP,,.,, < 0 die INP-
Zihlung zwar auch oberhalb des Hintergrunds liegt und quantitativ messbar ist, sich aber
unterhalb des LOD befindet und demnach nicht mehr innerhalb des Konfidenzbereiches. Im
Fall INP,cqn < 0 werden die INP-Zdhlungen fiir das gesammelte Luftvolumen als nicht
quantifizierbar betrachtet. Infolge der Uberpriifung des Kammerhintergrunds im Eiskeimzihler
fallen allerdings 11 Stunden von der Gesamtprobezeit weg (davon 9h-Sammelzeit hinter dem

GAW-Einlass und 2h-Sammelzeit hinter dem PFPC), da die gemessene atmosphérische INP-
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Konzentration in einzelnen Messphasen kleiner war als die
Kammerhintergrundkonzentrationen. Die Zeitserie in Abbildung 6.10 zeigt die Ergebnisse der
atmosphirischen INP-Konzentrationen, die bei einer mittleren Gefriertemperatur 7, von
-23,294+ 1,57 °C und wasseriibersittigten Bedingungen (RHuc w= 107 =6 %) hinter der
FINCH-Kammer gemessen wurden. Die gemessenen INP-Konzentrationen oberhalb des LOD
erscheinen in rot und die INP-Konzentrationen, die unter das LOD fallen sind in beige
dargestellt. Der Eiskeimzdhler wurde in der letzten Kampagnenwoche stromabwirts hinter den
PFPC nachgeschaltet, um die Detektion der INP quantitativ zu verbessern (schwarzumrandete
Datenpunkte). Die Sammelperioden mit den angereicherten INP-Konzentrationen wurden
bereits mit dem EFyp korrigiert und auf atmosphirische INP-Konzentrationen umgerechnet.
Durch eine Reihe von messtechnischen Stoérungen (Pumpenausfall, defekter HYT-
Feuchtesensor, etc.) konnten im Zeitraum vom 31.01. bis 09.02.2017 mit FINCH keine
Messungen durchgefiihrt werden. Die gemessenen INP-Konzentrationen > LOD liegen in
einem Bereich von 0,2 bis 19 INP sL™! und stellen die Variabilitit der atmosphérischen INP-
Konzentrationen am Jungfraujoch dar. Der mittlere Fehler fiir INP-Konzentrationen > LOD ist

+ 24 %,

Bei Messungen hinter dem GAW-Gesamteinlass liegt das Detektionslimit im Mittel bei
1,5 sL"!. Unter Einsatz des PFPC weisen die Messungen ein niedrigeres mittleres LOD von
0,2 sL'! auf. Die blauen Flichen markieren die Phasen, in denen sich die Forschungsstation
innerhalb von Wolken befand. Etwa 85 % der in Abbildung 6.10 gezeigten INP-Messphasen
fanden unter wolkenfreien Bedingungen statt. Aufgrund der geringen Datenmenge von vier
Messperioden, in denen sich die Forschungsstation in Wolken befand, konnte keine

aussagekriftige Analyse zwischen Messungen innerhalb und auflerhalb von Wolken erfolgen.
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Abbildung 6.10: Zeitserie der gemessenen INP-Konzentrationen von FINCH bei einer mittleren
Aktivierungstemperatur von - 23,29 + 1,57 °C und wasseriibersdttigten Bedingungen am Jungfraujoch. Rote
Datenpunkte zeigen INP-Messungen > LOD an und beige Datenpunkte stellen INP-Messungen dar, die unter den
LOD fallen. Schwarzumrandete Datenpunkte wurden hinter dem PFPC gemessen und wurden bereits von
konzentrierten auf atmosphdrische INP-Konzentrationen umgerechnet. In den blauen Abschnitten lag die
Forschungsstation in Wolken. Fehlerbalken entsprechen der berechneten Fehlerfortpflanzung aus der INP-

Sammelphase und der Hintergrundmessung wie in Anhang A.3 beschrieben.

Ergénzend ist in Abbildung 6.11 eine statistische Zusammenfassung der gemessenen INP-
Konzentrationen bei einer mittleren Gefriertemperatur 7, von -23,29+1,57°C und
wasseriiberséttigten Bedingungen fiir zwei verschiedene Szenarien dargestellt. Die mittlere
INP-Konzentration inklusive LOD zeigt ein Median (Mittelwert) von 2,1 (3,3) sL™! an. Fiir
mittlere INP-Konzentrationen > LOD betrdgt der Medianwert (Mittelwert) hingegen
3,1 (4,5)sL!. Die Gegeniiberstellung beider Fille zeigt, dass der Ausschluss von INP-
Konzentrationsmessungen, die ein Ergebnis kleiner als die LODs ergaben, zu einer positiven
Verzerrung der Daten in Richtung hoherer INP-Werten fiihrt. Dementsprechend werden die
INP-Konzentrationen unterhalb der Nachweisgrenze, wie auch bei fritheren Studien von

Boose et al. (2016b) und Lacher et al. (2017), in den nachfolgenden Analysen enthalten sein.
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Abbildung 6.11: Gemittelte INP-Konzentrationen, die mit FINCH bei einer mittleren Temperatur von
- 23,29 £ 1,57 °C und Wasseriibersdttigung im Winter 2017 am Jungfraujoch gemessen wurden. Der rote Boxplot
stellt nur INP-Konzentrationen > LOD dar und der blaue Boxplot schliefst INP-Konzentrationen < LOD mit ein.
Median: mittlerer Balken, Mittelwert: ausgefiilltes Quadrat, Box: Interquartiler Bereich (25. Perzentil bis
75. Perzentil), Whisker: 5. Perzentil und 95. Perzentil, Ausreifler: ausgefiillte Rauten.

Wie bereits in Kapitel 6.2 erwihnt, wird mithilfe der >>’Rn-Messdaten der PBL-Einfluss auf die
gemessenen INP-Konzentrationen iiberpriift. Ab einem Grenzwert von 2 Bq m™ ist mit einem
Grenzschichteintrag am JFJ zu rechnen. Die INP-Messungen fanden weitgehend unter FT-
Bedingungen statt und wurden daher von quellfernen Partikeln, die liber grofBrdumige
Ferntransporte zur Station gelangten, dominiert (siche Abb. 6.12). Der Grenzwert wurde bei
drei Messphasen an zwei Tagen tiberschritten, jedoch wiesen die entsprechenden INP-
Konzentrationen keine Auffalligkeiten auf. Der Aerosoleintrag aus der PBL war zu gering, um
einen Effekt auf die INP-Konzentrationen zu haben. Zusétzlich wurden am Ende der Kampagne
(19.02 und 20.02) mit FINCH INP-Messungen bei tieferen Temperaturen (- 29,21 + 0,56 °C)
hinter dem PFPC durchgefiihrt. Die Messergebnisse sind im folgenden Kapitel 6.7 dargestellt
und diskutiert.
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Abbildung 6.12: Gemessene INP-Konzentrationen in Abhdngigkeit der Radon-Konzentration. Griin gestrichelte
Linie markiert nach Griffith et al. (2014) den Einfluss der bodennahen Grenzschicht am Jungfraujoch ab

dem “?’Rn-Schwellenwert“ > 2 Bq m™ (Radon-Daten: Franz Conen, Uni Bassel; http://www.radon.unibas.ch/).

6.7 Vergleich mit anderen INP-Messmethoden

Neben dem Eiskeimzéhler FINCH wurden wéhrend der INUIT-CLACE Kampagne mit dem
offline Instrument FRIDGE ebenfalls INP-Messungen durchgefiihrt. Je nach Aufbau und
Anwendung kann FRIDGE in zwei unterschiedlichen Modi betrieben werden und ermdoglicht
die Untersuchung der Aktivierung von Eiskeimen durch zwei verschiedene Gefriermethoden.
Die urspriingliche Form von FRIDGE dient im Betrieb als isotherme
Vakuumdiffusionskammer. Ohne GroBBenabscheidung werden alle Partikel als INP gezihlt, die
im Depositions- und Kondensationsgefriermodus Eis nukleieren. Die zweite erweiterte
Anwendungsmoglichkeit ist das FRIDGE droplet freezing device, um ergidnzend Experimente
zum Immersionsgefrieren nach der klassischen ,,cold stage/freezing assay‘-Methode nach Vali
(1971) durchfilhren zu konnen. Im Tropfengefriermodus werden INP, die als
Immersionsgefrierkerne wirken, gemessen. Eine detaillierte Beschreibung der Messmethodik

und Analyse der FRIDGE-Daten kann in Weber (2019) nachgelesen werden.
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Im Rahmen dieser Messkampagne wurden vom 25. Januar bis zum 21. Februar 2017 insgesamt
41 Siliziumwafer mit einem programmierbaren Mehrfachsammler PEAC7 (von engl.
programmable electrostatic aerosol collector) fiir den Depositionsgefrier-Modus (FRIDGE-
STD) sowie 31 Filterproben fiir das FRIDGE droplet freezing device (FRIDGE-IMM) hinter
dem GAW-Gesamtaerosoleinlass genommen. Im Gegensatz zu FINCH betragen die
Sammelzeiten fiir die offline Eiskeimmessmethode FRIDGE mehrere Stunden. FRIDGE liefert
somit zwar eine geringere zeitliche Auflosung an INP-Daten, kann jedoch aufgrund des
groBeren Aerosolsammelvolumens (hier: ca. 115 sL) an Probenluft die sehr geringen INP-

Anzahlkonzentrationen unter FT-Bedingungen sensitiver erfassen.

In der nachfolgenden Abbildung 6.13 sind die INP-Konzentrationen aller Einzelmessungen von
FRIDGE-STD bei - 25 °C und 101 % RHyw, von FRIDGE-IMM bei - 25 °C und FINCH bei
-23,294+ 1,57 °C und 107 + 6 % RHy dargestellt. Die INP-Analysebedingungen unterscheiden
sich in FINCH und FRIDGE geringfiigig und sind ungefahr miteinander vergleichbar. Die INP-
Konzentrationen liegen fiir FRIDGE-STD mit einem mittleren Fehler von + 20 % in einem
Bereich von 0,02 bis 2,0 sL™! (Mittelwert: 0,2; Median: 0,1) und fiir FRIDGE-IMM mit einem
mittleren Fehler von + 24 % von 0,1 bis 7,8 sL! (Mittelwert: 1,8; Median: 1,0). Die Ergebnisse
beider FRIDGE-Gefriermodi zeigen ebenfalls wie die FINCH-Daten eine natiirliche
Variabilitdt tiber mehrere Groenordnungen. Im Vergleich zum Depositionsgefrieren sind die
INP-Konzentrationen beim Immersionsgefrieren im Durchschnitt etwa eine Gréenordnung
hoher. Die Resultate von FINCH liegen ebenfalls im Mittel eine Groenordnung iiber den
Messergebnissen von FRIDGE-STD und stimmen im zeitlichen Verlauf in ihrer Hohe und
Streuung gut mit den Messungen von FRIDGE-IMM iiberein. Der Pearson-
Korrelationskoeffizient weist fiir die beiden Messverfahren FINCH und FRIDGE-IMM einen
Wert von R=0,72 auf.
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Abbildung 6.13: Gemessene INP-Konzentrationen von den Instrumenten FINCH (rote Kreise, INP inkl. LOD,
Tue =-23,29+ 1,57 °C und RH, =107 +6 %) und FRIDGE (als Diffusionskammer FRIDGE-STD, griine
Quadrate, - 25 °C und 101 % RH, und als FRIDGE droplet freezing device FRIDGE-IMM, blaue Dreiecke,
- 25 °C) hinter dem GAW-Gesamtaerosoleinlass am Jungfraujoch. Schwarzumrandete Datenpunkte stellen die
gemessenen INP-Konzentrationen mit FINCH hinter dem PFPC dar, die bereits auf atmosphdrische INP-
Konzentrationen umgerechnet sind. Die Fehlerbalken entsprechen den individuellen Unsicherheiten der

verschiedenen INP-Messtechniken (FRIDGE-Daten: Daniel Weber, Uni Frankfurt).

Erginzend fanden vom 16.02. bis zum 20.02. hinter dem PFPC Parallelmessungen durch HINC
FINCH statt. Die Analysebedingungen in HINC lagen bei circa - 31 °C und 104 % RHy. Die
Detektion von INP erfolgte ab einer PartikelgroBe > 5 pm. Die INP-Anzahlkonzentrationen
wurden kontinuierlich mit einer Zeitauflosung von 20 Minuten liberwacht, die sich mit 10-
miniitigen Filterhintergrundmessungen im Wechsel befanden, um die Zéhlung von intern
gebildeten Frostpartikeln auszuschlieBen (Lacher et al., 2017; Lacher et al., 2018a; Lacher et
al., 2021). In Abbildung 6.14 sind die Messergebnisse der beiden online-Eismesstechniken
dargestellt. Hierbei handelt es sich um angereicherte INP-Konzentrationen, welche noch nicht
auf atmosphérische Konzentrationen umgerechnet wurden. Die horizontale Linie der Kreuze
gibt den gesamten Zeitraum der einzelnen INP-Sammelphasen an und die vertikale Linie der
Kreuze die Streuung der gemessenen INP-Konzentrationen wihrend der -einzelnen

Messperioden.
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Abbildung 6.14: Angereicherte mittlere INP-Konzentrationen hinter dem PFPC gemessen durch die Eiskeimzdhler
FINCH (rot) und HINC (lila) am Jungfraujoch. Die horizontale Linie der Kreuze stellt den gesamten zeitlichen
Rahmen der einzelnen Sammelperioden dar und die vertikale Linie die Schwankungsbreite der INP-
Konzentrationen aus den einzelnen Messperioden. Die Analysebedingungen (Tmean und Smean) von FINCH und
HINC stehen oberhalb der Graphik und sind in der jeweiligen Farbe gekennzeichnet (HINC-Daten: Larissa
Lacher, ETH Ziirich).

Die mittlere INP-Konzentration iiber mehrere Messperioden ldsst sich in Abbildung 6.14
anhand des Schnittpunktes der vertikalen und horizontalen Linien ablesen. Die dazugehdrige
mittlere Gefriertemperatur und das mittlere Séattigungsverhiltnis beziiglich Wasser sind
oberhalb des Diagramms fiir das jeweilige Messgerit in der entsprechenden Farbe angegeben
(FINCH in rot und HINC in lila). Insgesamt betrachtet liegen die mittleren INP-
Konzentrationen von FINCH und HINC trotz der voneinander abweichenden Gefrier- und
Sattigungsbedingungen fast immer in der gleichen Gréenordnung und stimmen im zeitlichen

Verlauf gut liberein. Zwischen den beiden Eiskeimzihlern besteht eine Korrelation von R =
0,91.

Bei detaillierter Betrachtung ist anzumerken, dass die Analysebedingungen zwischen den
beiden Eiskeimzéhlern am 16.02. und 18.02., insbesondere bei der Aktivierungstemperatur,
stark voneinander abweichen. Die Differenz betrigt 8 °C beziehungsweise 5 °C. An den
restlichen zwei Messtagen unterscheiden sich die Gefriertemperaturen nur noch geringfiigig.
Auffallend ist, dass die mittleren INP-Konzentrationen von FINCH und HINC am 16.02. fast

eine GroBenordnung hoher sind gegentiber den anderen Probenahmetagen. Wéhrend FINCH
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eine mittlere INP-Konzentration von 45 INP sL ! erfasste, lag die mittlere INP-Konzentration

fiir HINC mit 81 INP sL ! fast doppelt so hoch. Entgegen dem Temperaturunterschied von 5 °C
ist die mittlere INP-Konzentration von HINC am 18.02. nun etwas niedriger als von FINCH.
Um die Ursache der Diskrepanz zwischen HINC und FINCH und der INP Variabilitdt
herauszufinden, wurden die Aerosolpartikelmessungen mit den zwel
Einzelmassenspektrometern LAAPTOF und ALABAMA, welche parallel zu den INP-
Messungen am JFJ durchgefiihrt wurden, herangezogen. Durch den Vergleich mit vorhandenen
Referenzmassenspektren der beiden Massenspektrometer konnte eine Interpretation von
Partikelkomponenten und Partikeltypen und mogliche Hinweise auf die chemische Identitét der
INP erfolgen. Da Mineralstaub bekannterweise gut als INP fungiert, ist in Abbildung 6.15 eine
Zeitreihe von gemessenen lonensignalen mit ALABAMA und LAAPTOF, welche als
Mineralstaubindikatoren dienen, dargestellt. Als Markerpeaks wurden unter anderem folgende
Kationen m/z 40 (Ca"), 44 (SiO"), 133 (Cs") sowie Anionen m/z 43 (AlO"),44 (SiOy),
76 (Si037) und 77 (HSi03") dem Mineralstaub zugeordnet. Zeiten mit erhohten Mineralstaub-
Markerwerte werden, bspw. fiir den 23.01., 27.01, 29.01., 03.02. und 12.02.—17.02., angezeigt
(Lacher et al., 2021).
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Abbildung 6.15: Zeitserie von Einzelpartikel-Massenspektrometer-Markerionen fiir Mineralstaubpartikel, welche

durch die Messinstrumente ALBAMA und LAAPTOF gemessen wurden. Angepasst nach Lacher et al. (2021).

Fir diese Zeiten herrschte laut der FLEXPART-Berechnung ein erhdhter Anteil von
Luftmassen am JFJ, die ihren potentiellen Ursprung in nordafrikanischen und nahdostlichen
Landern hatten (siche Kap. 6.5). AuBlerdem ist anzunehmen, dass die erhhten Mineralstaub-
Proxies vom 23.01. bis 24.01. und vom 12.02 bis 17.02. mit dem zeitgleich erhdhten Anteil der
gemessenen Coarse-Mode Partikel in Verbindung stehen (siehe Abb. 6.8). Chemische Analysen
von INP, welche im Depositions- oder Kondensationsgefriermodus in der Diffusionskammer
FRIDGE aktiviert wurden, zeigten im Elektronenmikroskop fiir den 15.02. und 16.02. einen
deutlich erhohten Anteil an mineralischen Bestandteilen wie Alumosilikaten und

aluminiumreichen Partikeln und bestdtigten ebenfalls den Eintrag von ferntransportierten
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Mineralstaubpartikeln am JFJ (Weber, 2019). Somit ldsst sich anhand des erhohten

Mineralstaubeinflusses der Unterschied in der mittleren INP-Konzentration zwischen HINC
und FINCH am 16.02. erkldren. Wie schon frithere Studien (bspw. (Boose et al., 2016c))
zeigten, nimmt die Eisaktivitdt von Saharastaub mit abnehmender Temperatur zu. Am 17.02.
war das SDE zu Ende und der Anteil an Mineralstaubpartikeln, insbesondere in der Coarse-
Mode, ging deutlich zuriick. Aufgrund der fehlenden Mineralstaubpartikel am 18.02. sanken
die gemessenen INP-Konzentrationen von beiden Eiskeimzihlern im Durchschnitt um eine
GroBenordnung. Trotz der wirmeren Aktivierungstemperatur ist die mittlere INP-
Konzentration von FINCH etwas hoher als von HINC. Griinde hierfiir kdnnten sein, dass
durchgehend ein hoheres Sattigungsverhédltnis in der FINCH-Kammer herrschte und eine
niedrigere Eisgrenzwertschwelle von 2,6 um angesetzt wurde. Die mittleren INP-
Konzentrationen von FINCH sind im Durchschnitt ungefidhr um den Faktor drei hoher,
ausgenommen der 16. Februar. Der Vergleich zwischen FINCH und HINC zeigt bei dhnlichen
Messtemperaturen  allgemein eine gute Ubereinstimmung, die eher fiir eine
temperaturabhingige INP-Variabilitit als fiir eine instrumentenspezifische INP-Variabilitat

steht.

Ergénzend zu den INP-Messungen am JFJ wurden innerhalb von Wolkenereignissen hinter dem
Ice-CVI Eispartikelresiduen IPR (von engl. Ice Particle Residues) beprobt. Der Ice-CVI
sammelte nur die Eiskristalle aus realen Wolken und trennte diese von unterkiihlten
Wolkentropfchen. Nach der Sammlung wurde das Eis der Eiskristalle verdunstet, so dass die
Eisresidualpartikel freigesetzt wurden und mit Hilfe von ALABAMA und ESEM analysiert
werden konnten. Die IPR-Analysen vom ESEM wie auch von ALABAMA zeigten, dass ein
hoher Anteil der vorhandenen Eisresiduen aus Alumosilikaten bestand und bestitigten ebenfalls
den Eintrag von Mineralstaubpartikeln (fiir weitere Details siche Eriksen Hammer et al., 2018
und Lacher et al., 2021). Im Gegensatz zur chemischen Analyse der INP von Weber (2019)
wurde bei der IPR-Analyse von ALABAMA ein geringer Anteil an Seesalzpartikeln gefunden
(Lacher et al., 2021). Dies ist wahrscheinlich auf den Einfluss von sekundirer Eisbildung

zurlickzufiihren, da Seesalz bekanntlich nicht gut als Eiskeim fungiert.
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6.8 Korrelationen mit meteorologischen Parametern und

Partikelanzahlkonzentrationen

Im Folgenden werden die Zusammenhdnge zwischen den gemessenen INP-Konzentrationen
bei -23,29+1,57°C und 107+ 6 % RHy, den meteorologischen Variablen (Luftdruck,
Lufttemperatur, relative Feuchte, Windgeschwindigkeit und Windrichtung) und den
Partikelkonzentrationen verschiedener GroBBenbereiche unter FT-Bedingungen untersucht. In
Abbildung 6.16 von a) bis h) sind die gemessenen INP-Konzentrationen gegen die Mittelwerte
der verschiedenen Variablen wihrend der INP-Sammelphase aufgetragen. Die linearen Fits
sind in den Panels der Abbildung 6.16 enthalten (graue Linien). Die dazugehdrigen
Regressionskoeffizienten R? und p-Werte sind in Tabelle 6.1 gezeigt. P-Werte < 0,05 weisen
fiir R®> zwischen der INP-Konzentration und dem Messparameter auf einen statistisch

signifikanten Zusammenhang hin.

Die Ergebnisse zeigen fiir die Winterzeit am JFJ keinen eindeutigen Effekt der Meteorologie
auf die gemessenen INP-Konzentrationen. Collaud Coen et al. (2011) zeigte zwar, dass der
Eintrag von aerosolpartikelreicher Luft aus der PBL am JFJ nicht nur von der Jahreszeit,
sondern auch von synoptischen Wetterlagen abhingt (siehe Kap. 6.2). Allerdings besteht
zwischen der INP-Konzentration und dem Umgebungsluftdruck sowie der relativen Feuchte
keine Korrelation. Wahrend der Kampagne hatten die Wetterlagen scheinbar keinen Einfluss
auf die INP-Konzentration. Dies spiegelt sich auch in der Analyse des Grenzschichteinflusses
auf die INP-Konzentrationen in Kap. 6.6 wider. Der Aerosoleintrag aus der PBL war zu
schwach, um einen erkennbaren Effekt auf die INP-Konzentration auszuiiben. Ebenso ist kein
klarer Trend flir hohe oder niedrige INP-Konzentrationen in Abhédngigkeit mit der
Windrichtung zu  sehen. Die INP  gelangten  hauptsichlich  durch  die
Hauptanstromungsrichtungen (sieche Abb. 6. 3) aus Nordwesten und Siidosten zur Messstation.
Diese Erkenntnisse stimmen mit fritheren Feldkampagnen im Winter am JFJ von Lacher et al.
(2018b) und Boose et al. (2016b) iiberein. Zudem zeigen die Messdaten unter FT-Bedingungen
weder fiir die Partikelkonzentrationen in der Aitkenmode, in der Akkumulationsmode noch in

der Coarse-Mode ein Zusammenhang mit der gemessenen INP-Konzentration.
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Abbildung 6.16: Gemessene INP-Konzentrationen in Abhdngigkeit des Luftdrucks in hPa a), der Lufitemperatur
in °C b), der relativen Lufifeuchtigkeit in % c), der Windgeschwindigkeit in m/s d), der Windrichtung in Grad e),
der Partikelkonzentration < 0,1 um in cm? f), der Partikelkonzentration von 0,1 bis 0,5 um in cm™ g) und der

Partikelkonzentration > 0,5um in cm h). Graue Linien stellen die linearen Fits dar.
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Parameter N R? p-Wert
pair [hPa] 52 0,016 0,371
Tam [°C] 52 0,043 0,142
RHzm [%] 52 2,38x107 0,731
Vspeed [M/s] 52 0,019 0,331
Neone < 0,1 pm [em] 52 5,53x107 0,600
0,1 pm < Neone<0,5um [cm™] 52 0,014 0,403
Nconc > 0,5}1111 [cm'3] 52 0,022 0,293

Tabelle 6.1: Bestimmtheitsmaf3 R? und Map fiir die statistische Signifikanz der Annahme einer linearen Korrelation
p fiir den Vergleich der gemessenen INP-Konzentrationen mit verschiedenen Parametern, wie in Abbildung 6.16

gezeigt. Fiir alle Parameter ist die Stichprobengrofie N = 52.

6.9 Vergleich mit Parametrisierungen nach DeMott et al. (2010) und (2015)

Die beobachteten atmosphérischen INP-Konzentrationen mit FINCH werden nun abschlie8end
mit zwei Parametrisierungen von DeMott et al. (2010) und (2015) verglichen (sieche Abb. 6.17).
DeMott et al. (2010) fiihrte weltweit mehrere boden- und flugzeuggestiitzte INP-Messungen im
Immersionsmodus durch. Auf Basis dieser Messdaten fand DeMott et al. (2010) heraus, dass
eine Korrelation zwischen der INP-Konzentration und der gemessener atmosphirischer
Partikelanzahlkonzentration > 0,5 pm bei Temperaturen zwischen - 9 °C und - 35 °C besteht

und entwickelte folgende Parametrisierung:
Nynp (T; naer>0,5um) = a(273'16 - T)b(naer>0,5um)(6(273'16_T)+d)a (6-4)

wobei die empirischen Parameter a = 0,0000594, b = 3,33, ¢ =0,0264, d = 0,003, T die
Temperatur in K und naer05um die Anzahlkonzentration von Aerosolpartikeln mit einem
Durchmesser von 0,5 um in std cm™ sind. Fiir eine spezifische Parametrisierung von
Immersionsgefrieren an Mineralstaubpartikeln hatte DeMott et al. (2015) Labormessdaten von
asiatischen und Sahara-Staubproben mit atmosphdrischen Messungen innerhalb von
Staubwolken aus Asien und der Sahara verglichen. Die prognostizierte INP-
Anzahlkonzentration basiert auf der Aktivierungstemperatur und der Partikelkonzentration

iiber 0,5 pm:

nINP(T: naer>0,5um) = Cf(naer>0,5um)(a(273'16_T)+ﬁ) exp(y(273,16 - T) + 5): (6-5)
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mit dem instrumentenspezifischen Kalibrierungsfaktor cf = 1 speziell fiir die CFDC und den

empirischen Parametern: a =0, B =1,25,y=0,46 und 6 =-11,6.
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Abbildung 6.17: Beobachtete INP-Konzentrationen bei T, =-23 °C und RHyu. .= 107 % als Funktion der
prognostizierten INP-Konzentrationen nach der Parametrisierung von DeMott et al. (2010) in a) und (2015) in
b). Die durchgezogene Linie stellt die 1:1-Linie dar. Die gestrichelten Linien entsprechen jeweils dem Io-
Konfidenzintervall und die gepunkteten Linien jeweils dem 2o- Konfidenzintervall. Die Sterne kennzeichnen die
beobachteten INP-Konzentrationen wdihrend erhohtem Anteil von Mineralstaubpartikeln sowie Coarse-

Modepartikeln.
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In Abbildung 6.16 a) ist eine gute Ubereinstimmung zwischen den prognostizierten und

beobachteten INP Konzentrationen zur Parametrisierung von DeMott et al. (2010) zu erkennen.
Die INP-Konzentrationen, welche in Phasen mit erh6htem Anteil an Coarse-Mode Partikeln
sowie erhohtem Anteil an Mineralstaub (23.01. und 12.02.-16.02.) gemessen wurden, sind als
Sterne gekennzeichnet. Die gestrichelten Linien stellen jeweils das 16-Konfidenzintervall um
die 1:1 Gerade dar und die gepunkteten Linien jeweils das 2c-Konfidenzintervall. 68 % der
Daten liegen innerhalb eines Faktors von 4,07 und 95 % sind innerhalb des Faktors 14,3 um die
1:1 Gerade. Im Vergleich dazu liegen bei der Parametrisierung von DeMott et al. (2010) 62 %
der DeMott-Messdaten innerhalb eines Faktors 2 entlang der 1:1 Geraden.

Nach der Parametrisierung von DeMott et al. (2015) liegen 68 % aller FINCH-Messdaten
innerhalb eines Faktors von 70,7 und 95 % sind innerhalb des Faktors 381 um die 1:1 Gerade.
Demgegeniiber liegen fiir die Parametrisierung von DeMott et al. (2015) etwa 68 % der
beobachteten DeMott-Datenpunkte innerhalb eines Faktors 2 um die 1:1 Gerade. Da diese
Parametrisierung fiir das Gefrierverhalten von Mineralstaubpartikeln entwickelt wurde, war
wie zu erwarten fiir die runden Datenpunkte ohne Saharastaubeinfluss eine deutlich grofB3ere
Abweichung zwischen den tatsdchlichen gemessenen und berechneten Werten zu sehen (siehe
Abb. 6.16 b)). Unerwartet ist jedoch, dass die gemessenen INP-Konzentrationen sich unter
Mineralstaubeinfluss teilweise ebenfalls weit von den prognostizierten INP-Konzentrationen
unterscheiden. Sie wurden durch die Parametrisierung nach DeMott et al. (2015) zum
grofBtenteils deutlich unterschitzt. Griinde fiir solche Abweichungen konnten Unterschiede in
der GroBenverteilung des eisaktiven Materials sein oder atmosphérische Alterungsprozesse auf
dem Transportweg. Allerdings ist auch zu erwdhnen, dass die Datenlage zur Untersuchung
speziell von SDE hier sehr niedrig ist und Messdaten zu mehreren Saharastaubereignissen iiber

langere Zeitrdume fiir eine aussagekréftige Analyse notig wiren.

6.10 Fazit

Wihrend der INUIT-CLACE 2017 Kampagne befand sich die Forschungsstation auf dem
Jungfraujoch grofBtenteils in der freien Troposphire und die atmosphirische
Aerosolpartikelkonzentration wurde hauptséchlich durch quellferne Aerosolpartikel bestimmt.
Angesichts dieser Bedingungen an aerosolpartikelarmer Luft mit geringer Anzahl von
Eiskeimen stellten sich die INP-Messungen fiir den Eiskeimzdhler FINCH als Herausforderung

dar. Oftmals waren die gemessenen INP-Konzentrationen so gering, dass sie unter das LOD
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fielen oder sich erst gar nicht vom Kammerhintergrund abhoben. Unter wasseriibersittigten
Bedingungen und einer mittleren Aktivierungstemperatur von - 23 °C lagen die gemessenen
INP-Konzentrationen > LOD im Durchschnitt bei 4,5 sL™!. Ein Zusammenhang zwischen der
INP-Konzentration und der dort umgebenden Meteorologie bestand nicht. Zum Ende der
Kampagne hin zeigten die Messergebnisse hinter dem PFPC, dass der Einsatz eines
Aerosolkonzentrators unter FT-Bedingungen sich als niitzlich erwiesen hatte. Die
Detektionseffizienz fiir INP-Messungen verbesserte sich dadurch signifikant und das mittlere
LOD von FINCH wurde um den Faktor 7,5 herabgesetzt. Trotz der konservativen Betrachtung
zeigten die Messergebnisse von FINCH eine gute Ubereinstimmung mit den Ergebnissen von
FRIDGE-IMM (bei - 25 °C) im Immersionsgefriermodus und von HINC (bei - 31 °C) im
Kondensationsgefriermodus. Fiir zukiinftige AuBenluftmessungen sollte zusétzlich ein
Impaktor vor den Eiskeimzédhler FINCH geschaltet werden, um Partikel > 2,6 um abzuscheiden

und somit INP-Artefakte von auflen zu vermeiden.
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7 Eisnukleation von urbanem Hintergrundaerosol

Die Grof3stadt Frankfurt am Main liegt eingebettet im Flusstal des unteren Mains in der Rhein-
Main-Tiefebene und ist zentraler Mittelpunkt der Metropolregion Rhein-Main, die ebenso die
Stadte Mainz, Wiesbaden, Darmstadt, Offenbach und Hanau miteinschlieB3t (siche Abb. 7.1).
Im Nordwesten grenzt sie an den Taunus und im Nordosten an die Wetterau, welche durch
landwirtschaftliche Nutzungsfldchen geprigt ist. Aufgrund der hohen Siedlungsdichte wird das
urbane Hintergrundaerosol insbesondere durch anthropogene Quellen, wie zum Beispiel fossile
Kraftstoff- und Biomassenverbrennung, beeinflusst. Ein nennenswerter Anteil des stidtischen
Aecrosols des Rhein-Main-Gebietes besteht vor allem aus Ruf}, wie umfassende
Charakterisierungen der Feinstaubexposition von Vester (2006) und Quass et al. (2009) zeigten.
Inwieweit Rufl oder speziell BC gute IN-Eigenschaften besitzt beziehungsweise die stidtische
Luftverschmutzung eine Rolle bei der Bildung von Eis in Wolken spielt, wird bis heute
kontrovers diskutiert und die bisherigen Studien zeigen kein eindeutiges Bild (Kanji et al., 2017,
sieche Kap. 2.2.1).
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Zur Untersuchung der IN-Fahigkeit von stddtischem Aerosol wurden vom 18.09.2018 bis
04.10.2018 in-situ Messungen mit dem Eiskeimzdhler FINCH durchgefiihrt. Die
Gefrierexperimente fanden im Rahmen der zweiten Projektphase zur Untersuchung der
heterogenen Eisbildung in der Atmosphédre der INUIT-Forschergruppe am Institut fiir
Atmosphire und Umwelt (137 m . NN, 50°1026"" N, 8° 38°01"" E) statt, welches im
Geozentrum auf dem naturwissenschaftlichen Campus Riedberg der Johann Wolfgang Goethe-
Universitit Frankfurt am Main angesiedelt ist. Der Campus Riedberg liegt am siidwestlichen
Hang des Stadtteils Kalbach-Riedberg und nahe der stark befahrenen Marie-Curie-Straf3e, die
als Autobahnzubringer fiir die BAB 66 im Siiden und die BAB 5 im Nordwesten dient. Der
Stadtbezirk Kalbach-Riedberg befindet sich im Nordwesten des Stadtgebietes.

7.1 Experimenteller Messaufbau

Fiir die Messungen wurde atmosphérisches Aerosol iiber eine Gesamtaerosoleinlassleitung,
welche sich im dritten Obergeschoss des Geozentrums befindet, angesogen. Zunichst wurde
der Sammelfluss aufgeteilt und passierte jeweils zwei in Serie geschaltete Diffusionstrockner
(RHw <2 %), um die AuBenluft, insbesondere an niederschlagsreichen Tagen mit hoher
Luftfeuchtigkeit, ausreichend zu entfeuchten (siche Abb. 7.2). AnschlieBend wurde der
Probenfluss in der einen Sammelleitung durch einen Zyklon mit einem Abscheidedurchmesser
Dso von 1,13 pm geschickt. Somit wurde im Gegensatz zu den Messungen am Jungfraujoch
(sieche Kap. 6) verhindert, dass Partikel > 2,6 um in den Eiskeimzdhler FINCH gelangten und
falschlicherweise als Eiskristalle gezéhlt wurden. Wie in Abbildung 7.2 dargestellt, wurde
stromabwirts des Zyklons der Aerosolsammelfluss {iber einen Aerosolverteiler geleitet und auf
die parallel geschalteten Messgerite OPS 3330 und FINCH aufgeteilt. Vor dem Mischvolumen,
wie auch direkt vor FINCH, wurde ergiinzend ein Dreiwegehahn fiir Nullfiltermessungen zur

Uberpriifung des Kammerhintergrunds angebracht.

Zusétzlich fiir den Vergleich mit einer weiteren Eiskeimmesstechnik wurde in der anderen
Sammelleitung der Probenfluss mit einer konstanten Aerosolsammelflussrate von 2 Ipm in den
programmierbaren elektrostatischen Mehrfachsammler PEAC7 eingeleitet. Der PEAC7
scheidet tiber elektrostatische Abscheidung die Partikel auf Siliziumwafern ab, welche
anschlielend in der isothermischen Diffusionskammer FRIDGE im
Kondensationsgefriermodus analysiert werden. Die Funktionsweise des PEAC7, sowie die

INP-Analyse in FRIDGE, sind im Detail in (Schrod et al., 2016) und (Weber, 2019)
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beschrieben. Als Referenz wurde zusitzlich ein weiterer OPS 3330 im Messaufbau parallel

dazugeschaltet.
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Abbildung 7.2: Schematischer Messaufbau der Aufenlufimessungen am Institut fiir Atmosphdre und Umwelt,
Campus Riedberg an der Goethe Universitit Frankfurt im Herbst 2018. Gezeigt ist der Gesamtaerosoleinlass, an
dem fiir atmosphdrische Messungen verschiedene Messinstrumente nachgeschaltet sind. Die Anzahlkonzentration
und Groflenverteilung fiir Partikel > 0,3 um wurden von zwei TSI-OPS 3330 erfasst. Zur Untersuchung der
Gefrierfihigkeit der Partikel wurden die Eiskeimmesstechniken FINCH und FRIDGE verwendet.

7.2 Luftmassenherkunftsanalyse mittels HYSPLIT

Fiir die Luftmassenherkunftsanalyse von moglichen Quellgebieten der INP-Probennahmentage
im Herbst 2018 am Standort Campus Riedberg wurde das HY SPLIT-Modell (von engl. Hybrid
Single-Particle Lagrangian Integrated Trajectory; Stein et al., 2015; Rolph et al., 2017) der
nationalen Ozean- und Atmosphédrenbehdrde NOAA der Vereinigten Staaten verwendet. Die
Simulation der Riickwértstrajektorien beruhen auf Reanalysedaten des US-amerikanischen
Wetterdienstes NCEP/NCAR mit einer Auflésung von 2,5 ° x 2,5 °. Fiir die Starthohe im
Modell wurde 500 m iiber Grund festgelegt, so dass sich die Trajektorien innerhalb der
durchmischten planetaren Grenzschicht befinden. Die Trajektorien reichen jeweils 72 Stunden

zuriick und erreichen den Messstandort um 13 Uhr.
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Zur Beurteilung der grofrdumigen Anstromungsrichtungen sind in Abbildung 7.3 fiir die acht
Messtage die Riickwartstrajektorien in drei Farbkategorien dargestellt. Zu Beginn
(18.09. - 20.09.; rot) hatten die Luftmassen ihre Herkunft auf der Iberischen Halbinsel und an
der franzdsischen Mittelmeerkiiste. Dadurch wurde warme-milde Tropikluft aus siidwestlicher
Richtung an die Station herantransportiert. In der darauffolgenden Woche wurden die Messtage
am 24.09. und 25.09. (cyan) von Luftmassen, welche ihr Quellgebiet im Europdischen
Nordmeer hatten, beeinflusst. Die Trajektorien fiir die letzten drei Messtage (01.10., 02.10. und
04.10., hellgriin) sind ebenfalls marinen Ursprungs und brachten iiber Grof3britannien und die
BeNeLux-Staaten maritime Polarluft vom Nordatlantik an den Messort. Die Trajektorien hatten
grofltenteils ithren Ursprung im Nordwesten der Campusstation und somit waren die

Probennahmetage iiberwiegend durch maritime Luftmassen gepragt.

SPLIT

g AIR RESOURCES LAB

Abbildung 7.3: Bodennahe Riickwirtstrajektorien vom Messstandort Campus Riedberg der Goethe-Universitiit
Frankfurt am Main fiir 8 Messtage im Herbst 2018 (Modelldaten: HYSPLIT, Stein et al. (2015),
Rolph et al. (2017),; Hintergrundkarte: Google Earth).
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7.3 Meteorologische Situation

Fiir die Betrachtung der meteorologischen Bedingungen wihrend der INP-Probennahmen am
Campus Riedberg wurden die Daten der DWD-Messstation Frankfurt am Main (1420;
112 m i NN, 50°01°33"" N, 08°31°17"" E) herangezogen. Die Station befindet sich auf dem
Gelédnde des Flughafens Frankfurt und liegt im Stidwesten circa 18 km vom Messstandort Uni
Campus Riedberg entfernt (siche Abb. 7.1). Die DWD-Station ist nach WMO-Richtlinien

eingerichtet und betrieben.

Die Messungen vom 18.09.2018 bis 04.10.2018 waren liberwiegend unter Hochdruckeinfluss
von warmen Temperaturen und sonnenscheinreichen Tagen gepréigt (siche Abb. 7.5). Die
gesamte Sonnenscheindauer flir den Messzeitraum betrug 123 Stunden. Die lokalen
Hauptanstromungsrichtungen wurden hauptséchlich durch Winde aus Nordost und Stidwest mit
einer mittleren Windgeschwindigkeiten von 3 m/s dominiert (siche Abb. 7.4). Zu Beginn
(18.09.-20.09) erreichten die Temperaturen hochsommerliche Werte bis zu 30 °C. Am 21.09.
bis zum 23.09. wurde das spdtsommerliche Wetter durch zwei aufeinanderfolgende
Tiefdruckgebiete beendet und der Luftdruck sank bis auf 990 hPa herab. Neben der Abkiihlung
brachte das Sturmtief am 23.09. eine Niederschlagsmenge von iiber 20 mm mit sich. Die
schnellste Sekundenbde erreichte eine Geschwindigkeit von 21,8 m/s (78,5 km/h). Bis auf den
02. Oktober, wurde die restliche Zeit wieder durch trockenes und wolkenarmes Wetter mit
Hochsttemperaturen von 15°C bis 22°C beeinflusst. Die durchschnittliche Lufttemperatur lag
vom 18.09. bis 04.10. bei 13,3 °C. Trotz der warmen Temperaturen tagsiiber weicht sie um
- 0,8 °C vom langjédhrigen klimatologischen Mittel bezogen auf die Referenzperiode von 1981
bis 2010 fiir diese Jahreszeit ab. Nachts entwich durch die fehlende Bewdlkung die
Warmestrahlung der Erdoberfliche ungehindert in die Atmosphére und es kam zu einer starken
nichtlichen Abkiihlung. Die Temperatur sowie die relative Feuchte folgten einem ausgepriagten

und regelméBigen Tagesgang (siche Abb. 7.5).
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autumn 2018

average wind speed [m/s]
10 min mean values

Abbildung 7.4: Windverhdltnisse an der DWD-Station 1420 Frankfurt am Main fiir den Messzeitraum vom
18.09.2018 bis zum 04.10.2018 (Daten: DWD Climate-Data-Center).
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Abbildung 7.5: Synoptische Daten am Standort Frankfurt am Main (DWD-Station 1420) fiir den Messzeitraum
vom 18.09.2018 bis zum 04.10.2018: a) Luftdruck auf Stationshohe in hPa, b) Lufitemperatur 2 m iiber Boden in
°C, c) relative Lufifeuchtigkeit 2 m iiber Boden in %, d) 10-miniitige mittlere Windgeschwindigkeit in m/s, , e) 10-
miniitige mittlere Windrichtung in °, f) 10-miniitige Niederschlagshohe in mm und stiindliche Sonnenscheindauer
in Minuten (Daten: DWD Climate Data Center).Grau schattierte Bereiche entsprechen den Zeitrdumen der INP-

Messungen.

7.4 INP-Konzentrationen und LOD

Im Herbst 2018 wurden mit FINCH online INP-Probenahmen von insgesamt 14 Stunden am
Uni Campus Riedberg gesammelt. Die mittlere Gefriertemperatur im Eiskeimzihler 7, lag bei
-24,79 + 0,79 °C und es herrschten wasseriibersittigte Bedingungen bei RHyc w=105=%1 %.
Die INP-Anzahlkonzentrationen wurden mehrheitlich anhand von 20-miniitigen Messperioden
iiberwacht. Vor und nach jeder Probenmessung wurden jeweils Hintergrundmessungen von
10 Minuten mit gefilterter Luft durchgefiihrt, um intern gebildetes Eis auszuschlielen, das als
INPs fehlklassifiziert werden kann. Die in Abbildung 7.6 gezeigten atmosphédrischen INP-
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Konzentrationen ergeben sich aus der Differenz der wihrend der Probenmessungen
abgeleiteten INP-Konzentrationen und den Hintergrundmessungen. Die
Hintergrundkonzentration bei gefilterter Luft bestimmt die Nachweisgrenze von FINCH. Die
Bestimmung des LOD folgt der Poisson-Statistik und eine ausfiihrliche Beschreibung liegt
bereits dazu in Kapitel 6.6 vor. Vom 01.10. bis 04.10. wurden bei vier Messphasen langere
Sammelzeiten von 50 bzw. 90 Minuten angesetzt (siche Abb. 7.6; Datenpunkte auf hellgrau
schraffierten Abschnitten). Die Filtermessungen vor und danach wurden dementsprechend

zeitlich angepasst.

Wie in Abbildung 7.6 zu sehen, liegen die gemessenen INP-Konzentrationen > LOD im
Bereich von 0,8 bis 14 sL"! und der dazugehdrige mittlere Fehler bei + 48 %. Am 18.09. liegen
die INP-Konzentrationen oberhalb des LOD zwischen 2,2 und 4,3 sL'!. Zudem wurde die
FINCH-Kammer fiir eine Messperiode am gleichen Probentag auf -30°C weiter
heruntergekiihlt und wasseriiberséttigte Bedingungen eingestellt. Die daraus resultierende INP-
Konzentration betriigt 7,3 sL™! (rotes Dreieck; INP > LOD) und befindet sich in der gleichen
GroBenordnung wie die INP-Konzentrationen bei - 25 °C. Die Temperaturdifferenz von 5 °C
scheint hier keinen groen Einfluss auf die IN-Féhigkeit zu haben. Es ist anzunehmen, dass sich

der geringfiigige Unterschied aus der natiirlichen Variabilitdt der INP-Konzentration ergibt.

Fast die Hélfte der gemessenen INP-Konzentrationen fallen unter das LOD, welches sich im
Durchschnitt bei 2,2 sL™! befindet. In den lingeren Messphasen wurden zwar generell mehr
INPs gezéhlt, allerdings verdnderte sich mit fortschreitender Betriebszeit der Hintergrund und
damit auch das LOD in Abhéngigkeit von den Temperatur- und Feuchtebedingungen in der
Kammer schrittweise und ohne pldtzlichen Anstieg. Somit wurden wéhrend der ebenfalls
langeren vor- und nachgeschalteten Filtermessphasen auch mehr BG-Counts detektiert, die

wiederum ein héheres LOD zur Folge hatten.
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Abbildung 7.6: Zeitreihe der gemessenen INP-Konzentrationen von FINCH bei einer mittleren
Aktivierungstemperatur von - 25 °C und wasseriibersdttigten Bedingungen bei 105 % im Herbst 2018 am Uni
Campus Riedberg der Goethe-Universitit Frankfurt am Main. Rote Datenpunkte zeigen INP-Messungen > LOD
und beige Datenpunkte stellen INP-Messungen dar, die unter den LOD fallen. Das rote Dreieck kennzeichnet eine
Sammelperiode bei - 30 °C und die beigefarbene Linie bei 0,01 stellt eine INP-Nullmessung dar. Die mittlere
Sammelzeit betrdigt 20 Minuten. Hellgrau schraffierte Abschnitte kennzeichnen lingere Sammelphasen von 50
bzw. 90 Minuten. Die Fehlerbalken entsprechen der berechneten Fehlerfortpflanzung aus der INP-Sammelphase

und der Hintergrundmessung wie in Anhang A.3 berechnet.

In Abbildung 7.7 sind die gemittelten INP-Konzentrationen fiir den gesamten Messzeitraum
statistisch dargestellt. Die mittlere INP-Konzentration inklusive LOD zeigt einen Median
(Mittelwert) von 2,2 (2,8)sL™! an und oberhalb der Nachweisgrenze betrigt der Median
(Mittelwert) 2,7 (4,0) sL™'. Wie auch schon bei den gemessenen INP-Konzentrationen am JFJ
wurden flir die nachfolgenden Analysen die INP-Konzentrationen < LOD miteinbezogen. Die
beiden Ausreifer von 13 und 14 sL! wurden am 02. Oktober gemessen. Zum Zeitpunkt dieser
Probenahmen gab es im Gegensatz zu den anderen Messtagen leichten Niederschlag (siehe
Abb. 7.5, 7.6 und 7.7). Eine Feldstudie von Conen et al. (2017) zeigte, dass wihrend lokaler

Regenereignisse die meisten INP wahrscheinlich durch den Aufprall von Regentropfen auf
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Abbildung 7.7: Gemittelte INP-Konzentrationen, die mit FINCH bei einer mittleren Gefriertemperatur von - 25 °C
und Wasseriibersdttigung im Herbst 2018 am Uni Campus Riedberg der Goethe-Universitdt Frankfurt am Main.
Der rote Boxplot stellt nur INP-Konzentrationen > LOD dar und der blaue Boxplot schliefst INP-Konzentrationen
< LOD mit ein. Median: mittlerer Balken, Mittelwert: offenes Quadrat, Box: Interquartiler Bereich (25. Perzentil

bis 75. Perzentil), Whisker: 5. Perzentil und 95. Perzentil, Ausreiser: ausgefiillte Rauten.

Pflanzen, Laubabfillen und Bodenoberflachen in die umgebende Luft eingetragen werden und
zu hoheren INP-Konzentrationen in der Atmosphére fiihrten. Dies kdnnte eine mogliche
Erklarung sein, dass am 02.10. die gemessenen INP-Konzentrationen im Mittel ungefdhr eine
GroBenordnung hoher sind gegeniiber den anderen Messtagen. Da dies allerdings der einzige
Messtag mit Niederschlag war, kann kein eindeutiger Zusammenhang zwischen
Niederschlagereignissen und erhdhter INP-Konzentration bestétigt werden. Fiir eine
aussagekriftige Analyse wire eine groBBere Datenmenge von regenfreien und -reichen Tagen
notwendig. Die Untersuchungen zwischen den gemessenen INP-Konzentrationen und weiteren
meteorologischen Parametern sind in Kapitel 7.6 dargestellt und beschrieben. Riickschluss
durch eine Verdnderung des grofrdumigen Aerosoleintrags auf die erhohten INP-
Konzentrationen am 02.10. sind eher auszuschlieBen. Anhand der Luftmassenherkunftsanalyse
hatte die Luftmasse, welche den Messstandort Riedberg am 02. Oktober erreichte, ebenfalls
thren Ursprung im Nordatlantik, wie auch an den Messtagen am 01.10. und 04.10. (siche Kap.
7.3). Zudem konnte im Vergleich zu den anderen Messtagen ein Einfluss auf die gemessene

INP-Konzentration am 02. Oktober durch erhohte Feinstaub- und Partikelkonzentration
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>0,5um ausgeschlossen werden (sieche Kap. 7.6, Abb. 7.9). In Kapitel 7.6 werden

Zusammenhdnge zwischen den gemessenen INP-Konzentrationen, meteorologischen

Messparametern sowie gemessenen Partikelkonzentrationen im Detail erldutert und dargestellt.

7.5 FINCH vs. FRIDGE-STD

Parallel zu den FINCH-Messperioden wurden jeweils ein bis zwei Wafer pro Messtag im
PEAC7 mit atmosphérischen Aerosolpartikel belegt, welche anschlieBend auf ihre IN-Féahigkeit
in der Diffusionskammer FRDIGE analysiert wurden. Die Sammelzeiten betrugen 49 bis 126
Minuten. Insgesamt wurden 13 Siliziumwafer fiir die Diffusionskammer FRIDGE beprobt. Bei
der Analyse stellte sich heraus, dass davon vier Wafer kontaminiert und nicht verwertbar waren.
Aufgrund dessen steht fiir den 01.10. keine FRIDGE-INP-Probe zum Vergleich zur Verfligung.
In der nachfolgenden Abbildung 7.8 sind die INP-Konzentrationen aller Einzelmessungen von
FINCH bei - 25 °C und 105 % RHy, und FRIDGE-STD bei - 25 °C und 101 % RH,, dargestellt.
Die Analysebedingungen von beiden Eiskeimmesstechniken unterscheiden sich nur
geringfiigig im Séattigungsverhiltnis beziiglich Wasser. Die INP-Konzentrationen liegen fiir
FRIDGE-STD mit einem mittleren Fehler von &+ 24 % in einem Bereich von 0,5 bis 2,5 sL-1
(Mittelwert: 1,5; Median 1,7). Im Gegensatz zu den INP-Messungen am Jungfraujoch liegen
die Ergebnisse von FINCH meist in der gleichen Gré3enordnung wie die Messergebnisse von
FRIDGE-STD und im Mittel sind die erzielten INP-Konzentrationen von beiden
Messmethoden fast auf gleicher Hohe (sieche Kap. 6.7). Eine Ausnahme zeigt sich jedoch am
02. Oktober. An diesem Messtag unterscheiden sich die beiden Gefriermesstechniken sehr
deutlich um etwa einen Faktor 20 in ihren Messergebnissen. Fiir diese grofle Diskrepanz kénnen
verschiedene Ursachen verantwortlich sein, beispielsweise u. a. verdnderte Morphologie oder
die chemische Zusammensetzung der atmosphirischen Eiskeime am Messstandort, welche sich

in den verschiedenen Gefriermoden zeigen.
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Abbildung 7.8: Gemessene INP-Konzentrationen von den Instrumenten FINCH (rote Kreise, INP incl. LOD,
-25°C und 105 % RH,,) und FRIDGE (als Diffusionskammer FRIDGE-STD, griine Quadrate, - 25 °C und
101 % RH,,) am Uni Campus Riedberg der Goethe-Universitdt Frankfurt am Main. Die Fehlerbalken entsprechen
den individuellen Unsicherheiten der verschiedenen INP-Messtechniken. Die rote Linie bei 0,01 stellt eine INP-
Nullmessung von FINCH dar

7.6 Korrelationen mit meteorologischen Parametern, PM10 und
Partikelanzahlkonzentrationen > 0,5 pm

Im Weiteren werden die Zusammenhinge zwischen den gemessenen INP-Konzentrationen bei
-24,79+0,79°C und 105+1% RH, den meteorologischen Variablen, der
Partikelkonzentration > 0,5 um und der Feinstaubkonzentration betrachtet. In Abbildung 7.9 a)
bis g) sind die gemessenen INP-Konzentrationen in Abhédngigkeit der verschiedenen
Messparameter gezeigt. Die linearen Fits inklusive Ausreiler sind in den einzelnen Panels als
grau-durchgezogene Linie dargestellt. Die dazugehdrigen R? und p-Werte sind in Tabelle 7.1
aufgefiihrt. P-Werte < 0,05 weisen fiir R?> zwischen der INP-Konzentration und dem
Messparameter auf einen statistisch signifikanten Zusammenhang hin. Da Ausreifler

Regressionen verzerren und dadurch die Interpretation der Messungen verfalschen kdnnen, sind
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die linearen Fits sowie die Regressionskoeffizienten zusétzlich mit allen Datenpunkten auf3er

den groBen Ausreiflern berechnet worden. Die linearen Fits ohne Ausreiler sind in den Panels
von Abbildung 7.9 als grau-gestrichelte Linie gezeigt und die berechneten R? und p-Werte ohne
Ausreif3er sind in Tabelle 7.1 in Klammern abgebildet. Bei den Ausreilern handelt es sich um
die gemessenen INP-Konzentrationen am 02. Oktober (siche Abb. 7.5 und 7.6). Unter Einbezug
der Ausreiller korreliert die INP-Konzentration maBig mit der relativen Luftfeuchtigkeit. Wie
bereits in Kapitel 7.4 erwédhnt, kam es wihrend den Messungen am 02. Oktober zu
Niederschlag, der zu einer erhohten Luftfeuchtigkeit in der Auf3enluft fithrte und wiederum zu
einer erh6hten INP-Konzentration fithren konnte. Nach Ausschluss der Ausreif3er-Datenpunkte
nimmt der Korrelationskoeffizient jedoch stark ab und der p-Wert zeigt einen statistisch

insignifikanten Zusammenhang an.

Anhand Abbildung 7.9 und Tabelle 7.1 ist erkennbar, dass es auch zwischen den anderen
meteorologischen Variablen (Luftdruck, Temperatur und Windgeschwindigkeit) und der INP-
Konzentration keinen offensichtlichen Zusammenhang gibt. Diese Ergebnisse stimmen mit den
Messungen am Jungfraujoch iiberein, welche ebenfalls keinen eindeutigen Effekt der
Meteorologie auf die gemessenen INP-Konzentrationen zeigen (siche Kapitel 6.8). Ebenso war
zu beobachten, dass mit zunehmender PM10-Massenkonzentration die INP-Konzentration
nicht zunahm. In der Studie von Chen et al. (2018) wurde in der chinesischen Hauptstadt Peking
ebenfalls kein Einfluss der stadtischen Luftverschmutzung durch iiberdurchschnittliche hohe
PM2,5-Werte in einem Temperaturbereich von - 6 °C und - 25°C auf die INP-Konzentrationen
festgestellt. Sie fithrten weder zu einer Abnahme noch zu einer Zunahme der INP-
Konzentrationen. Allerdings ist hier anzumerken, dass die Feinstaubkonzentrationen in der
Rhein-Main Region um ein Vielfaches niedriger sind. Dagegen wurde unter Ausschluss der
AusreiBler eine moderate statistisch signifikant Korrelation (0,616) zwischen der INP
Anzahlkonzentration und der Aerosolpartikelanzahlkonzentration > 0,5um gefunden. Dies ist
eine gute Ubereinstimmung mit friiheren Studien, die zeigten, dass groBere Partikel (> 0,5 pm)

eher als INP fungieren (u.a. DeMott et al., (2010); Chou et al.,(2011) und Jiang et al., (2020)).
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Abbildung 7.9: Gemessene INP-Konzentrationen in Abhdngigkeit des Luftdrucks in hPa a), der Lufttemperatur in
°C b), der relativen Lufifeuchtigkeit in % c), der Windgeschwindigkeit in m/s d), der Windrichtung in Grad (Daten:
DWD Climate Data Center) e), der PM10-Konzentration in Frankfurt-Ost in ug m> (Daten: HLNUG) f) und der
Partikelkonzentration > 0,5um in cm™ g). Graue Linien stellen die linearen Fits mit allen Datenpunkten dar und

die grau-gestrichelten Linien die linearen Fits ohne Ausreifer.
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Parameter N R? p-Wert

(N ohne (R? ohne (p-Wert ohne

Ausreifler) Ausreifler) Ausreifler)

pair [hPa] 33 31) 0,035 (0,089) 0,294 (0,103)
Tam [°C] 33 (31) 0,131 (0,017) 0,038 (0,484)
RHzm [%] 33 (31) 0,663 (0,020)  8,045x10°(0,449)
Vspeed [m/s] 33 31) 0,014 (0,204) 0,513 (0,011)
PM10¢rv-ost [ng m?] 33 (31) 0,063 (0,132) 0,729 (0,044)
Neone> 0,5 pm [em?] 33 31) 0,066 (0,616) 0,036 (1,03x107)

Tabelle 7.1: Bestimmtheitsmaf3 R? und Map fiir die statistische Signifikanz der Annahme einer linearen Korrelation
p fiir den Vergleich der gemessenen INP-Konzentrationen mit verschiedenen Parametern, wie in Abbildung 7.9
gezeigt. Fiir alle Parameter ist die Stichprobengroffe N=33 bzw. ohne Ausreiffer N=31. Die berechneten

Regressionskoeffizienten ohne Ausreifler sind in Klammern abgebildet.

7.7 Vergleich mit Parametrisierungen nach DeMott et al. (2010) und (2015)

Zum Schluss werden die gemessenen INP-Konzentrationen am Campus Riedberg den zwei
Parametrisierungen von DeMott et al. (2010)und (2015) gegeniibergestellt (siche Abb. 7.10).
Die beiden Parametrisierungen wurden bereits ausfiihrlich erldutert und kénnen in Kapitel 6.9
nachgelesen werden. In Abbildung 7.10 a) sowie b) wird das 1o-Konfidenzintervall jeweils
anhand der gestrichelten Linien um die 1:1 Gerade und das 2c-Konfidenzintervall jeweils
mittels der gepunkteten Linien dargestellt. Nach der Parametrisierung von DeMott et al. (2010)
liegen 68 % der Daten innerhalb eines Faktors von 1,39 und 95 % der Daten sind innerhalb des
Faktors 9,03 um die 1:1 Gerade. Bei der Parametrisierung von Immersionsgefrieren an
Mineralstaubpartikeln liegen 68 % aller Datenpunkte innerhalb eines Faktors 5,53 und 95 %
sind innerhalb des Faktors 57,4 um die 1:1 Gerade. Es herrscht eine sehr gute Uberstimmung
zwischen den prognostizierten und beobachteten INP-Konzentrationen zur Parametrisierung
von DeMott et al. (2010). Anhand der HY SPLIT-Riickwairtstrajektorien (siche Kap. 7.2) und
den Staubvorhersagen des Modells BSC-DREAMS8b® war fiir die Messtage am Campus
Riedberg kein Einfluss von Mineralstaub zu erwarten und ist somit eine Erklarung dafiir, dass
der Vergleich zwischen den beobachteten und prognostizierten INP-Konzentrationen nach
DeMott et al. (2015) schlechter abschneidet und die prognostizierten INP-Konzentrationen
durch die Parametrisierung nach DeMott etal. (2015) groBtenteils um circa eine

GroBenordnung unterschitzt wurden. Bei den zwei Datenpunkten, die sich von beiden

3 https://ess.bsc.es/bsc-dust-daily-forecast
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Parametrisierungen deutlich abheben und sich auf den Linien der 2c-Konfidenzintervalle

befinden, handelt es um die Messungen am 02. Oktober. Die Ergebnisse dieser Messungen

wurden bereits in Kapitel 7.4 diskutiert.
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Abbildung 7.10: Beobachtete INP-Konzentrationen bei Tuc = - 25°C und RHuc w = 105 % als Funktion der

prognostizierten INP-Konzentrationen nach der Parametrisierung von DeMott et al. (2010) in a) und (2015) in

b). Die durchgezogene Linie stellt die 1:1-Linie dar. Die gestrichelten Linien entsprechen jeweils dem Io-

Konfidenzintervall und die gepunkteten Linien jeweils dem 2o-Konfidenzintervall.
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7.8 Fazit

Fiir die AuBBenluftmessungen am Campus Riedberg der Johann Wolfgang Goethe-Universitét
Frankfurt am Main wurde der Messautbau, um einen Impaktor vor dem Aerosoleinlass des
Eiskeimzdhlers FINCH, ergédnzt. Demzufolge konnte vermieden werden, dass Partikel > 2,6um
in die Mischkammer gelangen und irrtiimlich mit dem F-OPS als INP gezéhlt wurden. Unter
wasseriibersittigten Bedingungen und einer mittleren Aktivierungstemperatur von - 25 °C
befand sich die mittlere INP-Konzentration > LOD bei 4,0 sL™!. Da nahezu die Hilfte der
gemessenen INP-Konzentrationen unter das LOD fallen, empfiehlt es sich generell fiir alle
zukiinftigen AuBenluftmessungen mit FINCH, ob unter aerosolarmer oder -reicher Luft, in
Kombination mit einem Partikelkonzentrator zu messen und die Detektionseffizienz fiir INP
anzuheben. An sechs von sieben Messtagen lagen die Messergebnisse von FINCH von
FRIDGE-STD (-25°C) in der gleichen GrdéBenordnung. Um in Zukunft differenziertere
Aussagen auf die gemessene INP-Konzentration beziiglich des Einflusses durch lokalen oder
ferntransportierten Aerosoleintrag am Messstandort Riedberg treffen zu konnen, sollten

zusitzliche chemische Partikelcharakterisierungsmessungen durchgefiihrt werden.
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8 Ausblick

8.1 Vergleich der Feldmessungen

Mit dem Eiskeimzédhler FINCH wurde die INP-Konzentration an zwei unterschiedlichen
Standorten gemessen: An der Hochalpinen Forschungsstation Jungfraujoch (JFJ) in der
Schweiz und am Campus Riedberg der Johann Wolfgang Goethe-Universitit Frankfurt am
Main (FFM-Riedberg) in Deutschland. Beide Messorte liegen mitten in Europa und
unterscheiden sich insbesondere durch ihre topographische Lage. Das JFJ befindet sich auf
3.580 m ii N umgeben von Firnschnee und Felsgestein und FFM-Riedberg liegt auf 137 m ii N
in der Tiefebene und Metropolregion Rhein-Main. Am JFJ fanden die Messungen von Januar
bis Februar 2017 statt und in FFM-Riedberg von September bis Oktober 2018. Am JFJ liegt die
mediane (mittlere) INP-Konzentration inklusive LOD bei 2,1 (3,3) sL™! und in FFM-Riedberg
bei 2,2 (2,8) sL! (siche Abb. 8.1). Die INP wurden unter dhnlichen Bedingungen beprobt und

befinden sich in derselben Gréenordnung.
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Abbildung 8.1: Durchschnittliche INP-Konzentrationen, die am JFJ und in FFM-Riedberg oberhalb der
Wassersdttigung gemessen wurden (siehe Legende fiir genaue Temperatur). Die Boxplots schliefsen INP-
Konzentrationen < LOD mit ein. Median: mittlerer Balken, Mittelwert: ausgefiilltes Quadrat, Box: Interquartiler

Bereich (25. Perzentil bis 75. Perzentil), Whisker: 5. Perzentil und 95. Perzentil, Ausreifser: ausgefiillte Rauten.
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Abbildung 8.2: Zusammenfassende Darstellung von INP-Konzentrationen aus weltweit durchgefiihrten
Feldmessungen inklusive Feldmessungen mit FINCH. Die Symbolfarbe und die entsprechende Schriftfarbe
kennzeichnen die Herkunft der Luftmasse, den Aerosoltyp oder den Probeentnahmeort. Zweifarbige Symbole
stellen Messungen, die durch zwei verschiedene Lufimassen bzw. Aerosoltypen beeinflusst wurden, dar. Die
schraffierten Flichen und offenen Symbole kennzeichnen INP Konzentrationen bei einer RHw < 100 %. Alle
anderen Messungen wurden bei einer RHw > 100 % oder Tripfchengefrieren durchgefiihrt. INP Konzentrationen
sind fiir Standardbedingungen (1013 hPa und 273,15 K) angegeben, aufler den Antarktisdaten von Ardon-Dryer
et al. (2011). Es wurden verschiedene Symbolgrifien verwendet, um eine Datenmaskierung zu vermeiden.

Angepasst nach (Kanji et al., 2017).

Die gemessenen INP-Konzentrationswerte fallen in den Bereich der INP-Konzentrationen, die
in friheren, weltweit verteilten Feldstudien gemessen und in Kanji et al. (2017)
zusammengefasst dargestellt wurden (sieche Abb. 8.2). Allerdings ist zu beachten, dass die
Anzahl der gemessenen INP nicht nur von der Temperatur und Wasserséttigung abhéngen,
sondern auch von anderen Faktoren. Zum einen setzt sich das atmosphérische Aerosol je nach
Standort zum GroBteil aus unterschiedlichen Partikelquellen zusammen. Die Station JFJ wird
besonders durch grordumige Aerosolferntransporte in der freien Troposphére beeinflusst und der
Standort FFM-Riedberg eher durch regionale Aerosolquellen im Umfeld. Zu anderen spielt die

Saisonalitit mit einem Minimum im Winter und Maxima im Friih- und Spétsommer,
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hochstwahrscheinlich durch die Héufigkeit von biogenem Aerosol, eine Rolle (Prenni et al.,
2009; Conen et al., 2015; Schneider et al., 2021). Um die saisonale Variabilitdt der INP-
Konzentration an einem Standort beriicksichtigen zu konnen, sind kontinuierliche
Langzeitmessungen bei wirmeren Aktivierungstemperaturen (> - 15 °C), wie beispielsweise in
der Studie von Schneider et al. (2021), notwendig. Diese Studie prisentiert eine
Langzeitaufzeichnung von INP-Messungen iiber mehr als einen kompletten Jahreszeitenzyklus

an einem abgelegenen Standort im finnischen borealen Wald.

8.2 Schlussfolgerungen

In dieser Arbeit konnte gezeigt werden, dass die im Labor erzielten Ergebnisse der heterogenen
Aktivierungsexperimente mit definierten Testaerosolproben die Literaturwerte gut
widerspiegeln (siche Kap. 4.2). Bei den Feldstudien zeigte der Vergleich zwischen FINCH und
anderen Eiskeimmessmethoden bei &hnlichen Messbedingungen ebenfalls eine gute
Ubereinstimmung (siehe Kap. 6 und Kap.7). Allerdings konnten im Rahmen der Arbeit die
Feuchte- und Temperaturunsicherheiten in der FINCH-Kammer nicht abschlieBend geklart
werden. Mit Blick auf zukiinftige Feldstudien mit FINCH, sollte als erster Schritt, wie schon in
Kapitel 4.5.1 erwidhnt, unter Anwendung einer Stromungssimulationssoftware das Temperatur-
und Feuchteprofil fiir die gesamte Kammer modelliert und mit den Messwerten in der Kammer
abgeglichen werden. Um den Einfluss biogener Aerosole mit FINCH besser untersuchen zu
konnen, muss der Aktivierungsbereich, insbesondere fiir wiarmere Temperaturen, erweitert
werden. Dies kann durch den Austausch geeigneterer MFCs erfolgen (siehe Kap. 4.2.2). Sollten
sich durch diese baulich-technischen Anpassungen Anderungen in der Durchflussrate einzelner
Fliisse oder in der Gesamtdurchflussrate der Mischkammer ergeben, muss dies ebenfalls zur
Priifung simuliert werden. Auflange Sicht und mit Ziel kontinuierliche Langzeitmessungen mit
FINCH durchfiihren zu kénnen, sollte die Bedienung von FINCH weitestgehend automatisiert
werden. Hierflr wédre der Einbau eines elektronisch zeitlich gesteuerten 2-Wege-
Kugelhahnventils am Einlass hilfreich, welches automatisch zur Uberpriifung der
Hintergrundkonzentration zwischen Aerosolprobenluft und gefilterter Luft wechseln kann.
Dartiber hinaus wire es sinnvoll, die Softwareprogramme von FINCH und dem F-OPS
miteinander zu verkniipfen und fortzuschreiben. Aktuell laufen die beiden Programme noch
getrennt voneinander. Im Softwareprogramm des F-OPS wird bisher nur die Anzahl der
detektierten Partikel und INP sowie die daraus ermittelten Konzentrationen parallel zur

Messung abgebildet. Mit der Verknlipfung des FINCH-Regelungsprogrammes konnte
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zusitzlich bei der Steuerung des elektrischen Ventils ein Signal zur Unterscheidung zwischen

Proben- und Filtermessphase an das F-OPS-Programm tiibermittelt werden. Anhand dieser
Information liefe sich wiederum aus den Kammerhintergrundmessungen das LOD von FINCH
herleiten und zeitgleich abbilden. Ein automatisierter Messzyklus konnte dann wie folgt
aussehen: Zundchst wird mit der Kiihlphase begonnen. Wihrend die Kammer auf die
gewiinschte Zieltemperatur heruntergekiihlt, wird durch die Steuerung des elektronischen
Ventils trockene gefilterte Luft in die Mischkammer geleitet, um Kontamination durch feuchte
Raumluft an den Kammerwinden zu vermeiden. Wenn die Zieltemperatur erreicht ist, wird im
ndchsten Schritt das gewlinschte Sattigungsverhéltnis angesteuert. Sobald die gewiinschten
Aktivierungsbedingungen in der Kammer erreicht sind, wird eine 10-miniitige Filtermessung
zur Quantifizierung der Kammerhintergrundwerte durchgefiihrt. Danach schaltet das
automatisierte Ventil auf die Aerosolprobenluft um und eine 20-miniitige Beprobung von INP
kann erfolgen. Vor und nach jeder Probenmessung wird durch eine Abfrage in der F-OPS-
Software die Kammerhintergrundkonzentration aufgezeichnet und iiberpriift. Dieser Zyklus
zwischen Hintergrund-Proben-Hintergrundmessung wiederholt sich so lange bis sich die
gemessene INP-Konzentration nicht mehr von der Kammerhintergrundkonzentration abhebt
bzw. unter das aus den Hintergrundmessungen ermittelte LOD fiéllt. Beim Eintreten dieses
Falles wird durch eine programmierte Fehlerabfrage eine Meldung an das FINCH-
Regelungsprogramm gesendet und der Kiihlvorgang wird abgebrochen und die Heizphase
aktiviert. Wahrend der Heizphase wird die Kammer mit warm-trockener gefilterter Luft
durchspiilt und erreicht wieder Raumtemperatur. AnschlieBend kann der Messzyklus
automatisch wieder von vorne beginnen. Durch diese Automatisierung konnte die manuelle
Bedienung im Feld abgeldst werden und mehr Messdaten mit geringerem Personalaufwand

gesammelt werden.
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Anhang

A.1 Feuchtemalfle

Dampfdruck e

Fiir feuchte Luft dient oft der Dampfdruck e zur Bestimmung des Wasserdampfgehaltes in der
Atmosphire. Da sich Wasserdampf, also Wasser in gasformiger Form, sich ebenfalls wie ein
ideales Gas verhdlt und kann der Wasserdampfgehalt in der Atmosphire nach der

Gaszustandsgleichung folgend beschrieben werden:
e= R, p,T. (A.1)

Mit p der Dichte des Wasserdampfes in kg m™, R, der spezifischen Gaskonstante fiir
Wasserdampf (R, = 461,51 J kg'l K'') und 7 der Temperatur des Wasserdampfes in K. In der
Meteorologie wird der Dampfdruck gewdhnlich in hPa angegeben. Die atmosphérische Luft
lasst sich vereinfacht als eine Mischung aus zwei Gaskomponenten, der trockenen Luft und
dem Wasserdampf, darstellen. Beide Gaskomponenten iiben jede fiir sich einen Partialdruck
aus und der Gesamtdruck eines idealen Gasgemisches entspricht der Summe der Einzeldrucke
der Komponenten. Die Summe dieser Partialdrucke ist dann der herrschende Luftdruck p. Fiir

feuchte Luft gilt also nach dem Dalton*- Gesetz:
P =Zpi =pate  (A2)
i

wobei pq der Partialdruck der trockenen Luft und der Dampfdruck e der Partialdruck des

Wasserdampfes ist.
Sattigungsdampfdruck e; und Sattigungsverhiltnis S

Der maximal mogliche Dampfdruck bei einer bestimmten Temperatur, der sich in einem
atmosphirischen Gasvolumen iiber einer reinen ebenen Wasseroberfliche einstellen kann und
ohne, dass es Kondensation kommt, ist der Sattigungsdampfdruck e,. In diesem Zustand ist die
Luft mit Wasserdampf gesittigt, d.h. die Verdampfung der Fliissigkeit ist gleich der

Kondensation des Gases. Da sich die gasformige Phase und die fliissige Phase in einem

* Das Dalton-Gesetz wurde von 1805 von John Dalton (1766-1844), einem englischen Naturforscher und Lehrer,

aufgestellt.
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thermischen Gleichgewicht befinden, wird ey auch als Gleichgewichtsdampfdruck bezeichnet.

Das Sittigungsverhidltnis S kann dann als Feuchtemall iiber den Dampfdruck und den

Sattigungsdampfdruck definiert werden:

S = ei (A.3)

Der Sattigungsdampfdruck ist eine Grofle, deren Verlauf in guter Ndherung nur von der
Temperatur abhéngt. In der Literatur existiert daher eine ganze Reihe von empirischen
Berechnungsformeln fiir e, in Bezug auf Wasser und auf Eis (Kraus, 2004). So empfiehlt die
Weltorganisation fiir Meteorologie (WMO) die Formel nach Goff und Gratch (1946) fiir den
Sattigungsdampfdruckes ey, liber fliissigem Wasser wie folgt zu berechnen (Murphy und Koop,
2005):

Ts Ts
logio(esw) = —7,90298 - <? — 1) +5,02808 - log,, (7)

T
~1,3816- 107 (1011'344(1‘ﬁ) — 1)

Tg—1

+8,1328-1073 (10—3,49149( .

) - 1) + log10(po)- (A4)

Wobei der Sattigungsdampfdruck ey, in hPa, die absolute Lufttemperatur 7' in K angegeben ist.
Ts steht fiir die Siedepunktstemperatur von Wasser bei 373,16 K und py flir den mittleren
Luftdruck mit 1013,246 hPa. In dhnlicher Weise ist die Formel fiir den Séttigungsdampfdruck
iiber einer Eisfliche folgend dargestellt (Murphy und Koop, 2005):

To Ty
logio(es;) = —9,09718 - <? — 1) —3,56654 - log,, <?)

+0,876793(1 — 2 + log1o(py). (A.5)

Mit der Gefrierpunktstemperatur von Wasser, dem sogenannten Tripelpunkt 7y (= 273,16 K),
und einem Sittigungsdampfdruck von Wasser bei 0 °C p; (= 6,1071 hPa), ldsst sich der
Séttigungsdampfdruck bezogen auf Eis ey; berechnen. Die einzelnen Formeln unterscheiden
sich dabei hauptsdchlich im Hinblick auf den Temperaturbereich, in dem sie giiltig sind. Die
Gleichung A.3 gilt fiir den Temperaturbereich von 273,15 K bis 373,15 K fiir Wasser und die
Gleichung A.4 ist fir Eis in einer Temperaturspanne von 184 K bis 273,16 K. Der
Dampfdruck e ist vom Aggregatszustand der Oberfliche unabhingig, wohingegen der
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Sattigungsdampfdruck e, je nach Temperaturbereich und Oberfldchenart variiert. Demnach gilt

fiir das Séattigungsverhiltnis nach Bezug auf eine Wasser- und Eisoberflache:

S, = und si=ei. (A.6)

es,w s,i

Wenn Sittigung vorliegt, nimmt das Sattigungsverhéltnis S, oder S; einen Wert von 1 an. Im

ungesittigten Zustand ist das Verhiltnis < 1, sowie > 1 wenn eine Ubersittigung vorliegt.

Relative Feuchtigkeit RH

Fiir die Berechnung des Mischdampfdruckes eaix in FINCH wird die Teilkomponente e4wu
tiber einen Messwert des HYT-Sensors bestimmt (siche Kap. 3.2.2). Dieser digitale
Feuchtigkeitssensor liefert als Feuchtemal3 die relative Luftfeuchtigkeit RH. Die relative

Feuchte ergibt sich wie folgt aus dem Séttigungsverhiltnis in %:
RH=§5-100%. (A.7)

Die Kombination von Gleichung A.3 und A.7 liefert die Umrechnung der relativen Feuchte in

den Wasserdampfdruck e:

RH
‘e .
100%

e=Se = (A.8)

Taupunkts- 7p und Frostpunktstemperatur 7r

Eine weitere Feuchtekenngrof3e ist die Taupunkts- 7p bzw. Frostpunktstemperatur 7r. Tp ist die
Temperatur, bei der der vorhandene Dampfdruck gleich dem Sattigungsdampfdruck iiber

Wasser ist und kann folgendermal3en definiert werden:
e = e (Th). (A.9)

Wird die gesittigte Luft unter den Taupunkt abgekiihlt, so tritt Kondensation in Form von Tau
oder Nebel ein. Der Frostpunkt, auch Reifpunkt genannt, stellt die Analogie zum Taupunkt da,

jedoch an der Phasengrenze fest-gasformig im Bereich der Sublimation:
e = esi(Tr). (A.10)

Wird der Feuchtigkeitsgehalt eines Luftstroms mit einem Taupunktspiegel, wie beispielsweille
fiir den kalten Fluss (Kap. 3.2.2), bestimmt, dann wird die gemessene Taupunktstemperatur als

Annahme in das Regelungsprogramm eingetragen und per Software in den Dampfdruck
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umgerechnet. In diesem Fall wird als Grundlage fiir die Berechnung die sogenannte Magnus-

Formel® fiir den S#ttigungsdampfdruck e; verwendet:
e = 6,1078 - 10¢T/(b+T) (A.11)

mit der Temperatur 7 in °C. Die Koeffizienten a und b sind der Tabelle A.1 zu entnehmen. Die
Kalkulation von Tp bzw. Tr zu e und umgekehrt wiirde iiber die Goff-Gratch Gleichung
aufgrund ihrer hochkomplexen Form zu viel Rechenzeit und -leistung des Computers

beanspruchen.

a b
Bei Siittigung iiber Wasser
Oberhalb des Gefrierpunkts 7,5 235,0
Unterhalb des Gefrierpunkts 7,6 240,7
Bei Siittigung iiber Eis 9,5 265,5

Tabelle A.1: Koeffizienten der Magnus Formel.

Durch Auflésen der Magnusformel (Gl. A.11) in Kombination mit Gleichung A.8 und A.9 bzw.
A.10 kann je nach Temperaturbereich und Sattigungsoberflache der Taupunkt bzw. Frostpunkt

aus dem Dampfdruck und andersherum berechnet werden:
T;=b- loglo(pil)/(a - logm(i))- (A.12)

Wobei der Index Z fiir die Variablen D und F steht und p; fiir 6,1078 hPa. Die Koeffizienten a

und b werden aus der Tabelle A.1 entnommen.

5 Die Magnus-Formel stammt von Heinrich Gustav Magnus (1802- 1870), dem deutschen Physiker und Chemiker,
und erschien im Jahre 1844 unter dem Titel ,,Versuche iiber die Spannkréfte des Wasserdampfes* im Band LXI

von Poggendorffs Annalen der Physik und Chemie.
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A.2 Herleitung des Polarisations-Verhéltnisses

Nach Stokes (1901) kann die Charakterisierung des polarisierenden Lichtstrahls durch vier
Parameter /, O, Uund V beschrieben und in einem vierdimensionalen Vektor, den sogenannten

Stokes-Vektor, dargestellt werden (Berry et al., 1977; Mishchenko und Sassen, 1998):

I Poe + Poge

> Q Pye — Pyge

S = = A.13
U Pyse — Py3s0 ( )
|4 Prz — Py

Der erste Parameter [ stellt die totale Bestrahlungsstirke dar. Die Parameter Q und U stellen
den Betrag und die Richtung des linear polarisierten Lichtes dar. Der Parameter J gibt die
Information tiiber die zirkulare Polarisation, ob es sich um eine links- oder rechtzirkular
polarisierte Strahlung handelt. Die Indizes 0 °, 45 °, 90 ° und 135 ° definieren die Orientierung
der einzelnen Polarisationsebenen. Der Index RZ steht fiir rechtszirkular polarisiertes Licht und
der Index LZ fiir linkszirkulares polarisiertes Licht. Alle Komponenten des Stokes-Vektors
tragen die Einheit der Bestrahlungsstirke Wm™. Die Anderung der Polarisationsrichtung und
Intensitdt von Licht durch die Wechselwirkung mit Partikeln kann mathematisch durch die

Multiplikation die sogenannte Mueller-Matrix M dargestellt werden.

(A.14)

Die Mueller-Matrix M kann fiir die Lichtstreuung in der Streuebene unter der Annahme von

Einfachstreuung wie folgt angegeben werden:

P11 P12 P13 P14-
P12 P22 P23 P24
_P13 _P23 P33 P34
P14 P24 P34 P44

M= (A.15)

Ist fiir jedes Partikel eines Partikelensembles in gleicher Zahl ein Spiegelbild vorhanden,
vereinfacht sich die Streumatrix zu (Hu et al., 2003; Yang, 2003; Wendisch und Yang, 2012):
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Pivsi1 Pumsiz 0 0
Pivsi2  Pums22 0 0
M = ’ ’ A.16
LMS 0 0 Pims3ss  Pumssa ( )
0 0 —Pims3s  Pumsaa

Dieser Ausdruck mit nur sechs unabhingigen Elementen gilt insbesondere fiir zufillig
orientierte Partikel, falls sich jeweils paarweise Spiegelbilder von Partikeln finden. Diese
spezielle Form der Mueller-Matrix wird auch Lorenz-Mie Struktur genannt. Hier gelten

folgenden Bedingungen (van Hulst, 2012)

Pims21 = Pums iz (A.17)

Pims a3 = —PLms 34 (A.18)

Multipliziert man diese Streumatrix nun mit dem Stokes-Vektor des einfallenden Lichtes §0 =

(I, Qo, Uy, Vy), ergibt sich daraus der Stokes Vektor des zuriickgestreuten Lichtes S:

i Prmsi11 Pumsiz 0 0 Iy

Q| _ [ Pumsiz Pumszo 0 0 Qo A19
U 0 0 Pivs3s  Pumsssa Uo (A.19)
V 0 0 —Pims3s  Prmsas Vo

Fiir den Fall, dass der einfallende Laserstrahl mit der Intensitét / von 1 komplett zirkular

polarisiert, ergibt sich ein Stokes-Vektor §0V0n (1,0, 0, 1). Der Zustand des gestreuten Lichtes
lasst sich dann wie folgt berechnen (Hu et al., 2003):

i Pimsi1 Pumsiz 0 0 1 Prus 11
Q| _|(Pms1z Prmsaz 0 0 0] _ [ Pumsaz
U 0 0 Pivs3szs  Pumsza [\ O Pims 34
4 0 0 —Pivs3a  Pumsas/ \1 PiMs 44
1 1
Pims,12/Puvs 11 0
~ | Pums3a/Pimsan | Pimsa1 = Pimsza/Pimsit | Pimsai (A.20)
Pims a4/ Pms 11 Pims a4/ Pims 11

Bei direkter Riickwértsstreuung unter dem Winkel 180 © ist Prus, ;2 gleich null zu setzen. Das
Polarisationsverhéltnis P4s/P;1 erhélt man nun durch die Kombination von Gleichung A.13 und

Gleichung A.20 (Bundke et al., 2008):
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Py _ Prz—Prz (A21)

P11 PgetPgpe
A.3 Fehleranalyse und -fortpflanzung

Standardabweichung

Um den Fehler einer einzelnen MessgroBBe x einschitzen zu konnen, fiihrt man
Mehrfachmessungen am selben Objekt durch und berechnet zunédchst den arithmetischen

Mittelwert Xx:

_ +xptetx, 1
¥="2mi s = Y X, (A.22)
wobei x; die Messwerte der Datenmenge sind und n die Anzahl der Messungen. Die
Messunsicherheit 1dsst sich durch die Standardabweichung vom Messwert x; folgendermalien

ermitteln:

1 —_
Ax = [—XY" . (x; — %)% (A.23)

n-1
Das Ergebnis der Messung lautet dann:
x =X * Ax. (A.24)

Fehlerfortpflanzung
Nur einige physikalische Grofen lassen sich direkt messen, wie zum Beispiel die Temperatur.
Andere GroBen f (x; y; z; ...) sind von zwei oder mehreren fehlerbehafteten Messgrof3en

abhingig und ihr Mittelwert berechnet sich wie folgt:
f=fyz..). (A25)

Jede Fehleriibertragungsrechnung basiert nun auf dem sogenannten Fehlerfortpflanzungsgesetz
nach GauB3®. Zur Berechnung des Fehlers werden die ermittelten Mittelwerte und deren Fehler

in die Ableitung eingesetzt. Fiir die Standardabweichung gilt dann:

6 Benannt nach Johann Carl Friedrich GauB3 (1777-1855), einem deutschen Mathematiker und Physiker.



168 Anhang

&
) 2 ) 2 of 2
Af=\/(é-Ax) +(£-Ay) +(Z-nz) + - (A.26)
Das Ergebnis der Messung ist entsprechend:
f=ftAf. (A.27)

Der statistische Fehler fiir die gemessene Partikelkonzentration von FINCH wird demnach mit
der GauB3schen Fehlerfortpflanzung hergeleitet. Nach Vereinfachung der Gleichung 3.7 kiirzt
sich der Verdiinnungsfaktor raus und statt des Gesamtdurchflusses Qi bleibt der

Aerosolsammelfluss Qsampie tibrig.

2
Qsample't Qsample't Qsample' Qsarnple't2

ANconC _ \/(S'ANcount>2 + <A€'Ncount)2 + <€'Ncount'AQ5atmple)2 + <€'Ncount'At)2 (A28)

Der Fehler der Flussrate AQsumpie entspricht der Standardabweichung der Aerosolflussrate
QOsampie wihrend der Zeit ¢. Fiir den Fehler der Zeit Af werden 3 s angenommen. Der relative
Fehler des Korrekturfaktors Ae betrigt 6,5 % des Korrekturwertes € hergeleitet aus den
experimentellen Charakterisierungsmessungen nach Frank (2017). Ergebnisse von Messungen,
bei denen Ereignisse gezdhlt werden, die zufillig aber mit einer bestimmten mittleren Rate
gezahlt werden, gehorchen der Poisson-Statistik. Die Poisson-Statistik beschreibt Vorginge,
die in jedem Zeitintervall mit einer festen Wahrscheinlichkeit eintreten konnen. Fiir hohe
mittlere Zdhlraten geht die Poisson-Statistik in die GauBlsche-Statistik iiber. Bei der
Datenauswertung wird bei einer gemessenen Partikelanzahl N_,,,; < 5 nach der Poisson-
Fehlerfortpflanzung fiir den Fehler der gezdhlten Partikel AN.,,,; die gemessene

Partikelkonzentration N,,,. angenommen:
ANcount = Neoune-  (A29)

Tritt der Fall ein, dass die Zdhlrate der gemessenen Partikel N,y > 5 ist, dann wird nach der
GauBlschen Fehlerfortpflanzung verfahren. Der Fehler der gezdhlten Partikel AN, lautet

demnach:

ANcount = v/ Neount + 1. (A.30)

Die Fehler fiir die fP-, INP-, fINP- und BG-Konzentration werden nach der gleichen Methode

berechnet. Die Fehleranalysen der Differenz der INP-Sammelphase und der
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Hintergrundmessung (Nmp-Ngg), der AF, der INAS density, des Enrichment-Faktors EF und
der Verhéltnisse fP/Part und fINP/INP erfolgen ebenfalls nach der Gaullschen

Fehlerfortpflanzung und sind nachfolgend aufgelistet (Taylor, 1988; Schonwiese, 2013; Kriiger
et al., 2014):

A(N;yp — Ngg) = \/(ANINP)Z + (ANgg)?, (A.31)

wobei der Fehler der INP-Anzahlkonzentration ANpne sowie der Fehler der

Hintergrundkonzentration AN, nach der obengenannten Gleichung A.28 berechnet wird.

2
ANtotal Ntotal Ntotal

2 2
AAF = 2N J(—M-Amoml) +(=—BNimp) . (A32)

der Fehler der Gesamtpartikelkonzentration AN ergibt sich aus der Messungenauigkeit der

Referenzmessgerite der Firma TSI Incorporated von 10 %.

AStotal Stotal total

ANinp Ninp ? 1 z
Mg geo = oottt — (B2 AS )+ (G BNwe) L (A33)

hier resultiert der Fehler der Gesamtoberfliche der Aerosolpartikel ASi«: ebenfalls aus der

Messungenauigkeit der Referenzmessgerite der Firma TSI Incorporated und betrdgt 10 %.

AEF = JPree = J (—I’I’VV%"IC : AINPwm[)2 + (INP;M : AINPPFPC)Z (A.34)
Der Fehler des Enrichment-Faktors AEF setzt sich aus dem Verhéltnis des Fehlers der INP-
Anzahlkonzentration gemessen hinter dem PFPC AINPprpc und dem Fehler der INP-
Anzahlkonzentration gemessen am Total-Einlass AINP.«i zZusammen. AbschlieBend nun die
Berechnungen des Fehlers des fluoreszierenden Anteils an der Gesamtpartikelkonzentration
AfP/APart und des Fehlers des fluoreszierenden Anteils an der INP-Konzentration

AfINP/AINP:

AP J(_ s -APart)2 + (ﬁ-AfP)Z, (A.35)

APart Part?

AfINP fINP 2 1 2
L = J(— o AINP) +(mp AfINP) . (A.36)
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Aerosoltyp Dy [nm] Cyclone_Cutoff [pm] Neonc_mean [cmd] dNdlogDp mean [pm] dNdlogDp mode [0m] Sconc_mean [llmz cm-3] dSdlogDy mean [1m] dSdlogDy,_mode [pm]
Snomax 500 - 31.61 0.47 0.42 22.81 0.56 0.42
Snomax 500 - 95.68 0.47 0.42 75.09 0.61 0.42
Snomax 600 - 52.10 0.61 0.52 63.49 0.70 0.65
Snomax poly 1.13 240.36 0.46 0.42 174.31 0.59 0.52
Snomax poly 1.13 163.59 0.49 0.42 139.86 0.65 0.52
Snomax poly 1.13 218.95 0.46 0.42 162.76 0.64 0.52
Snomax poly 1.13 243.78 0.46 0.42 175.45 0.59 0.52
Snomax poly 1.13 170.75 0.51 0.52 152.94 0.65 0.52
Snomax poly 1.13 83.88 0.45 0.42 57.49 0.54 0.42
Snomax poly 1.13 161.06 0.47 0.42 118.59 0.60 0.52
Snomax poly 1.13 334.70 0.46 0.42 248.31 0.62 0.52
Snomax poly 1.13 273.02 0.46 0.42 191.63 0.59 0.52
Snomax poly 1.13 309.36 0.49 0.42 268.54 0.76 0.52
11lit NX poly 1.13 52.03 0.42 0.34 31.47 0.55 0.34
11lit NX poly 1.13 48.79 0.42 0.34 29.59 0.56 0.34
11lit NX poly 1.13 50.89 0.42 0.34 31.42 0.58 0.34
11lit NX poly 1.13 116.00 0.44 0.34 85.74 0.84 0.34
1lit NX poly 1.13 192.30 0.42 0.34 118.08 0.61 0.34
11lit NX poly 1.13 146.23 0.42 0.34 49.55 0.69 0.34
1llit NX poly 1.13 183.93 0.42 0.34 70.41 0.64 0.34

K-feldspat poly 1.13 76.02 0.44 0.34 50.24 0.68 0.34

K-feldspat poly 1.13 115.14 0.42 0.34 70.31 0.56 0.34

K-feldspat poly 1.13 157.30 0.42 0.34 96.99 0.58 0.34

K-feldspat poly 1.13 207.11 0.42 0.34 128.86 0.56 0.34

K-feldspat poly 1.13 187.69 0.42 0.34 84.62 0.58 0.34

mcc poly 1.13 177.61 0.48 0.34 154.93 0.79 0.42
mcc poly 1.13 97.90 0.49 0.34 89.57 0.82 0.42
mcc poly 1.13 153.82 0.49 0.34 141.46 0.82 0.42
mcc poly 1.13 133.48 0.48 0.34 121.47 0.82 0.42
mcc poly 1.13 204.50 0.48 0.34 181.38 0.82 0.42
mcc poly 1.13 133.87 0.51 0.34 139.82 0.90 0.42
ArgSD poly 1.13 249.27 0.42 0.34 154.94 0.57 0.34
ArgSD poly 1.13 284.23 0.42 0.34 206.12 0.65 0.42
ArgSD poly 1.13 329.81 0.42 0.34 240.00 0.65 0.42
ArgSD poly 1.13 404.81 0.42 0.34 288.35 0.64 0.42
Nacl 500 - 3.72 -- -- - - -
NaCl 500 - 2.80 - - - - -
Nacl 500 - 3.67 -- -- - - -
NaCl 500 - 4.16 - - - - -
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Anhang 171
&

Datum Aerosoltyp Tucmean PCl | nogeo s M2 | Alegeo s M1 | ny e max [m?] Anygeo_max [m17]
04.04.2018 Snomax -20,28 4,12E+10 4,55E+09 6,25E+10 6,29E+09
05.04.2018 Snomax -13,18 2,74E+10 2,27E+09 4,13E+10 3,69E+09
09.04.2018 Snomax -14,47 7,30E+09 4,88E+08 2,08E+10 2,09E+09
09.04.2018 Snomax -20,19 4,59E+10 3,97E+09 1,06E+11 1,06E+10
17.10.2018 Snomax -23,55 3,42E+10 3,84E+09 7,15E+10 7,6TE+09
18.10.2018 Snomax -24.36 6,02E+10 6,13E+09 7,34E+10 7,87E+09
18.10.2018 Snomax -24,18 1,46E+11 1,42E+10
22.10.2018 Snomax -23,68 1,09E+10 9,81E+08 4,40E+10 4,60E+09
22.10.2018 Snomax -25,45 7,78E+10 6,67E+09 8,23E+10 9,48E+09
23.10.2018 Snomax -22.86 9,04E+10 7,99E+09 1,24E+11 1,21E+10
23.10.2018 Snomax -24,1 3,62E+10 3,92E+09 4,54E+10 4,92E+09
19.11.2018 Snomax -22.37 2,19E+10 2,54E+09 3,08E+10 3,18E+09
19.11.2018 Snomax -23,04 4,42E+10 4,36E+09 7,21E+10 7,73E+09
19.11.2018 Snomax -22,59 3,74E+10 4,90E+09 7,23E+10 7,26E+09
20.11.2018 Snomax -22,59 2,94E+10 3,38E+09 6,64E+10 6,44E+09
21.11.2018 Snomax 243 7,07E+10 7,19E+09 9,95E+10 9,81E+09
21.11.2018 Snomax -28.84 1,88E+11 1,61E+10 2,25E+11 1,19E+10
22.11.2018 Snomax -15,03 497E+10 6,17E+09 1,01E+11 3,62E+10
11.06.2018 1t NX -24,33 7,28E+10 8,18E+09 7,86E+10 8,88E+09
12.06.2018 1llit NX -24.48 2,45E+10 2,52E+09 3,31E+10 4,15E+09
12.06.2018 Tt NX -22,18 7,42E+08 5,21E+08 7,53E+08 9,85E+08
13.06.2018 Tllit NX -25,65 3,36E+10 2,65E+09 2,23E+10 3,21E+09
13.06.2018 Tt NX -26,95 3,06E+10 2,92E+09 2,70E+10 3,27E+09
13.06.2018 Tt NX -28,79 1,31E+11 1,16E+10 1,22E+11 1,22E+10
19.06.2018 Tllit NX -23.94 5,86E+09 1,19E+09 3,32E+09 2,87E+09
19.06.2018 Tt NX -24.81 2,51E+10 2,69E+09 2,45E+10 2,69E+09
20.06.2018 Tllit NX -23,83 2,57E+10 2,34E+09 4,53E+10 4,08E+09
20.06.2018 Tt NX -29,71 6,12E+10 5,37E+09 8,02E+10 7,83E+09
20.06.2018 Tllit NX -34,72 3,19E+10 2,81E+09 5,50E+10 6,99E+09
21.06.2018 Tllit NX -27,53 6,60E+10 5,33E+09 7,32E+10 5,86E+09
21.06.2018 Tt NX -19,99 1,80E+08 9,43E+07 1,80E+08 1,29E+08
21.06.2018 Tllit NX -22.34 4,97E+09 3,30E+08 8,98E+09 1,09E+09
21.06.2018 Tt NX -25,16 431E+10 5,38E+09 7,02E+10 6,99E+09
25.06.2018 Tllit NX -28.42 1,08E+11 1,14E+10 1,35E+11 1,97E+10
26.06.2018 K-Feldspat =242 3,95E+10 4,54E+09 6,40E+10 5,86E+09
27.06.2018 K-Feldspat -27,95 1,08E+11 1,03E+10 1,36E+11 1,39E+10
27.06.2018 K-Feldspat -29,32 9,44E+11 9,79E+10 1,L11E+12 1,06E+11
27.06.2018 K-Feldspat -25.7 1,97E+10 1,39E+09 3,35E+10 1,17E+10
28.06.2018 K-Feldspat -19,08 1,59E+09 1,04E+08 5,08E+09 4,77E+08
28.06.2018 K-Feldspat -22,16 5,90E+10 6,57E+09 8,12E+10 8,19E+09
28.06.2018 K-Feldspat -21,62 8,38E+10 6,75E+09 2,07E+11 4,34E+10
28.06.2018 K-Feldspat -24.4 3,53E+11 3,18E+10 3,89E+11 3,82E+10
09.07.2018 K-Feldspat -24.29 2,07E+11 1,98E+10 2,18E+11 2,20E+10
09.07.2018 K-Feldspat =243 3,16E+11 1,99E+10 3,52E+11 3,76E+10
10.07.2019 K-Feldspat -23,92 8,43E+10 8,13E+09 1,21E+11 1,27E+10
10.07.2019 K-Feldspat -24,57 1,08E+11 9,95E+09 1,13E+11 1,13E+10
12.07.2018 MCC -24,55 6,99E+09 7,18E+08 9,83E+09 1,07E+09
16.07.2018 MCC -20,18 9,04E+08 1,59E+08 9,67E+08 1,22E+08
17.07.2018 MCC -20,41 1,6 1E+08 1,00E+08
17.07.2018 MCC -21,66 1,96E+08 9,77E+07
17.07.2018 MCC -23,95 2,58E+08 1,42E+08
17.07.2018 MCC -26,11 2,64E+09 2,76E+08 3,25E+09 3,38E+08
18.07.2017 MCC -20,33 4,26E+08 1,45E+08
18.07.2018 MCC -22,42 6,88E+08 1,23E+08
18.07.2019 MCC -24,10 3,07E+08 5,76E+07
18.07.2020 MCC -24.32 2,24E+09 2,43E+08
18.07.2021 MCC -26,81 7,26E+08 8,09E+07 1,17E+09 1,34E+08
19.07.2018 MCC -24.32 1,77E+08 3,16E+07 5,64E+09 5,85E+08
19.07.2018 MCC -26,32 4,02E+09 4,16E+08 8,58E+09 8,71E+08
19.07.2018 MCC -28.41 8,52E+09 8,64E+08 1,60E+10 1,61E+09
19.07.2018 MCC -31,80 6,22E+10 6,25E+09 9,58E+10 9,62E+09
25.07.2018 MCC -26,23 1,08E+09 1,27E+08 3,91E+09 4,05E+08
25.07.2018 MCC -28,41 1,69E+09 9,76E+07 1,01E+10 1,03E+09
25.07.2018 MCC -30,93 1,01E+11 1,01E+10 2,45E+11 2,46E+10
24.08.2018 ArgSD -24,09 1,26E+09 1,52E+08 2,14E+09 2,32E+08
24.08.2018 ArgSD -29,11 7,24E+09 7,45E+08 1,22E+10 1,24E+09
27.08.2018 ArgSD -24,02 2,51E+09 2,86E+08 4,18E+09 4,19E+08
27.08.2018 ArgSD -28,54 6,82E+09 6,86E+08 1,13E+10 1,41E+09
27.08.2018 ArgSD -20,27 5,6 TE+08 9,18E+07 9,39E+08 1,11E+08
27.08.2018 ArgSD -24,72 6,57E+09 6,04E+08 1,08E+10 1,09E+09
27.08.2018 ArgSD -29,89 1,25E+10 9,43E+08 1,39E+10 1,63E+09
28.08.2018 ArgSD -20,33 7,33E+08 8,53E+07 1,54E+09 1,65E+08
28.08.2018 ArgSD -24,13 1,91E+09 2,04E+08 3,63E+09 3,76E+08
28.08.2018 ArgSD -29,06 1,77E+10 1,78E+09 6,60E+10 6,62E+09
29.08.2018 ArgSD -21,92 3,74E+08 4,58E+07 8,84E+08 9,91E+07
29.08.2018 ArgSD -26,37 2,98E+09 3,08E+08 3,96E+09 4,06E+08

Tabelle A.3: Statistische Daten der von FINCH ermittelten mittleren INAS densities ngqeo fiir die einzelnen
heterogenen Gefrierexperimente. Die Messwerte sind fiir bestimmte wasseriibersdttigte Bedingungen
entsprechend gekennzeichnet (bspw. nsgeo 5%, bedeutet 105 % RH,,), der Begriff ,,max* bezeichnet die héchste
erreichte RH,, wdihrend eines Scans (102-110 %).
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Datum Acrosoltyp Tue_mean EC] fP/Part AfP/Part fINP/NP_S AfINP/INP_5 FINP/INP_max AfINP/INP_max fINP/P_S AfINP/P_S TINP/AP_max AMNPAP_max
04042018 Snomax 2028 737E-03 3.55E-05 1.66E-01 L51E-01 336E-02 SA8E-01 4.08E-02 448E-01 3.67E-02
05.042018 Snomax -13,18 4.64E-03 1.29E-05 2,99E-01 327E-01 222E-02 5.33E-01 1.94E-02 5.63E-01 2,06E-02
09.042018 Snomax -1447 242603 168E-05 222E-01 2,00E-01 5.15E-02 S.71E-01 8.76E-02 5,12E-01 119E-01
09.042018 Snomax 20,19 1,88E-02 4,62E-05 2,73E-01 3,19E-01 199E-02 7.30E-01 3,15E-02 737E01 342E-02
17.10.2018 Snomax -23.55 2,56E-03 105E-04 1,78E-01 166E-01 1,55E-02 7.75E-01 2,37E-02 7.56E-01 342E-02
18.10.2018 Snomax 2436 5.37E-03 LO4E-04 1,65E-01 105E-02 L67E-01 1LI10E-02 8,14E-01 2,11E-02 8,12E-01 240E-02
18.10.2018 Snomax 24,18 119E-02 181E-04 345E-01 8.69E-03 8.38E-01 131E-02
22102018 Snomax -23.68 2.28E-03 6.86E-05 1.22E-01 207E-02 129E-01 170E-02 6.89E-01 4.89E-02 642E-01 4.40E-02
22102018 Snomax 2545 5.37E-03 10E-04 2,77E-01 LI7E-02 251E-01 1LO9E-02 6.72E-01 149E-02 6,57E-01 149E-02
23.10.2018 Snomax -22.86 121E-02 164E-04 3,54E-01 1LO4E-02 434E-01 LIIE-02 717E-01 131E-02 7.60E-01 141E-02
23102018 Snomax 2411 5.08E-03 9,56E-05 2,35E-01 1LO9E-02 231E-01 LI3E-02 691E-01 1,74E-02 6.92E-01 1,75E-02
19.11.2018 Snomax 2237 2,00E-03 7.39E-05 LI3E-01 130E-02 1,22E-01 162E-02 8,53E-01 2,59E-02 742E-01 3.92E-02
19.11.2018 Snomax 23,04 3.15E-03 101E-04 1,76E-01 1.36E-02 148E-01 125E-02 7.70E-01 2,39E-02 7.51E-01 2.93E-02
19.11.2018 Snomax 2259 1.86E-03 6,62E-05 8.73E-02 103E-02 6.00E-02 136E-02 6.61E-01 5,34E-02 640E-01 454E-02
20.11.2018 Snomax 22,59 2,03E-03 4.03E-05 LI3E-01 L10E-01 LI3E-02 6.07E-01 2,17E-02 6.69E-01
21112018 Snomax 243 3.82E-03 7.56E-05 1,52E-01 145E-01 9.07E-03 7.83E-01 L61E-02 8.02E-01
21.11.2018 Snomax -28.84 9.97E-03 145E-04 2,60E-01 2,60E-01 LI3E-02 7.97E-01 1,54E-02 7.97E-01 E
22.11.2018 Snomax -15.03 4.76E-03 8.84E-05 135E-01 156E-01 471E-03 749E-01 1LISE-02 7.95E-01 6.34E-03
11.06.2018 it NX 2433 1.90E-02 528E-04 4,22E-01 447E-01 1L94E-02 4.16E-01 1,23E-02 427E-01 142E-02
12062018 it NX -2448 4.29E-03 228E-04 7.84E-01 440E-01 4.82E-02 6.75E-01 6.95E-02 5.55E-01 3.60E-02
12.06.2018 it NX 22,18 1LI17E-03 991E-05 0,00E+00 784E-01 1,32E-01 0,00E+00 0,00E+00 2,50E-01 114E-01
13.06.2018 it NX -25.65 2,18E-03 L11E-04 125E-01 9.04E-02 2,08E-02 8.00E-01 1,05E-01 5.08E-01 4.20E-02
13.06.2018 it NX -26.95 171E-03 157E-04 487E-02 1,00E-01 2,61E-02 4,00E-01 4.08E-02 51201 4.08E-02
13.06.2018 it NX 2879 2.81E-03 L41E-04 5.04E-02 4,14E-02 148E-02 540E-01 3,77E-02 442E-01 3.73E-02
19.06.2018 it NX -23.94 4.00E-04 5.89E-05 0,00E+00 0,00E+00 0.00E+00 0.00E+00 0.00E+00 0,00E+00 0.00E+00
19.06.2018 it NX 2481 2.25E-03 6,88E-05 149E-01 LOIE-01 1,50E-02 6.87E-01 2,87E-02 5,17E-01 329E-02
20.06.2018 it NX 2383 8.04E-03 191E-04 483E-01 5,16E-01 1.87E-02 7.81E-01 2,14E-02 7.72E-01 2,59E-02
20062018 it NX 2971 2.87E-03 8.98E-05 745E-02 545E-02 2,56E-02 7.27E-01 3,75E-02 53901 546E-02
20062018 it NX 3472 3.68E-04 4,29E-05 9,09E-03 LOIE-02 128E-02 5.00E-01 3,75E-02 583E01 149E-01
21.06.2018 it NX -27.53 1.56E-03 621E-05 5.54E-02 547E-02 123E-02 5.73E-01 341E-02 6,16E-01 3.36E-02
21062018 it NX -19.99 6.15E-04 3,12E-05 0,00E+00 0,00E+00 0.00E+00 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00
21.06.2018 it NX 2234 5.96E-04 4,69E-05 721E-02 5.38E-02 2.84E-02 6.24E-01 5.28E-02 446E-01 8.71E-02
21062018 it NX -25.16 2.52E-03 8.59E-05 9,76E-02 7.73E-02 317E-02 7,12E-01 2,90E-02 6,85E-01 6.75E-02
25062018 it NX 2842 4.12E-03 1L06E-04 9,32E-02 9,12E-02 9.35E-03 8,14E-01 2,20E-02 8,10E-01 227E-02
26.06.2018 K-Feldspat 242 9.19E-03 4.03E-04 136E-01 LI10E-01 160E-02 461E-01 2,77E-02 443E-01 2,54E-02
27062018 K-Feldspat 2795 2.76E-03 9,88E-05 1,77E-02 340E-02 7.71E-03 3,12E-01 2,77E-02 490E-01 3,13E-02
27.06.2018 K-Feldspat 2932 241E-02 8.11E-04 7.29E-02 7.98E-02 1LO9E-02 6.59E-01 1,05E-02 645E-01 105E-02
27062018 K-Feldspat 257 2.29E-03 1I6E-04 943E-02 1.24E-01 2,19E-02 426E-01 3,57E-02 435E-01 455E-02
28062018 K-Feldspat -19.08 4.48E-04 3,58E-05 3,17E-01 8,11E-01 2.26E-01 9.00E-01 2,35E-01 9,22E-01 1,79E-01
28062018 K-Feldspat 2216 2.46E-03 7.86E-05 9.75E-02 LISE-01 151E-02 8.34E-01 3.02E-02 8.72E-01 5.24E-02
28062018 K-Feldspat 21,62 6.29E-03 1,50E-04 2,28E-01 245E-01 123E-02 8.85E-01 2,45E-02 8.64E-01 241E-02
28062018 K-Feldspat 244 1.08E-02 163E-04 223E-01 2,00E-01 106E-02 8.59E-01 1,55E-02 8.58E-01 1.80E-02
09.07.2018 K-Feldspat 2429 1.45E-02 2,16E-04 1.99E-01 201E-01 4.00E-02 644E-01 108E-02 6,64E-01 6.70E-02
09.07.2018 K-Feldspat 243 232E-02 3.95E-04 2,67E-01 2,62E-01 134E-02 6.73E-01 7.87E-01 6,69E-01 4.67E-01
10.07.2019 K-Feldspat 2392 1.26E-02 240E-04 2,56E-01 272E-01 4.13E-03 7.73E-01 3.04E-01 7.58E-01 106E-01
10.07.2019 K-Feldspat 2457 1LOIE-02 1,63E-04 2,82E-01 2,50E-01 3.57E-03 7.62E-01 2,06E-02 7.94E-01 1,75E-02
12072018 MCC -2455 8.40E-04 5.72E-05 7.91E-02 y 8.30E-02 2,56E-02 S48E-01 8.03E-02 635E-01 L17E-01
16.07.2018 McC 20,18 1.88E-03 1,10E-04 7.23E-02 244E-01 6.03E-02 179E-01 2,58E-02 472602 247E-02 433602
17.07.2018 McC 2041 2.05E-04 1,56E-05 0,00E+00 0.00E+00 0,00E+00 0,00E+00
17.07.2018 MCC -21,66 0.00E+00 0,00E+00 0,00E+00 0.00E+00 0,00E+00 0.00E+00
17.07.2018 McC 2395 0.00E+00 0,00E+00 0,00E+00 0.00E+00 0,00E+00 0,00E+00
17.07.2018 MCC 2611 2.58E-04 245E-05 0,00E+00 0.00E+00 0,00E+00 0.00E+00 0.00E+00 0.00E+00 0,00E+00 0.00E+00
18.07.2017 McC 2033 339E-04 38TE-05 6,67E-01 2,75E+04 8.89E-01 1,84E-01
18.07.2018 MCC 2242 2.92E-04 2,56E-05 2,50E-01 1,50E-01 0,00E+00 0.00E+00
18.07.2019 MCC -24,10 1.86E-04 0,00E+00 0.00E+00 0,00E+00 0.00E+00
18.07.2020 McC 2432 2.50E-04 0,00E+00 0.00E+00 0,00E+00 0,00E+00
18.07.2021 MCC -26.81 2.18E-04 0,00E+00 0.00E+00 0,00E+00 0.00E+00
19.07.2018 MCC 2432 251E-03 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00 0.00E+00 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00
19.07.2018 MCC 2632 1.70E-03 1,74E-01 248E-02 2,55E-01 3,12E-02 7.78E-01 3.88E-02 631E-01 6.75E-02
19.07.2018 MCC -2841 1.36E-03 100E-01 160E-02 8.17E-02 2,03E-02 6.00E-01 1,67E-02 5.89E-01 4.11E-02
19.07.2018 McC -31.80 7.55E-04 5.93E-03 6,15E-03 1,00E-02 1,52E-02 444E-01 2,68E-03 364E-01 9.62E-03
25072018 MCC 2623 5.37E-03 1.73E-01 8.61E-02 144E-01 8.40E-02 5.69E-02 2,71E-03 5.13E-02 5.30E-03
25072018 MCC 2841 3.53E-03 0,00E+00 0,00E+00 0.00E+00 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00
25072018 MCC -30.93 1.01E-03 173E-03 1.84E-03 3.96E-02 433E-02 2,16E-03 282E-02 2,00E-03
24082018 ArgSD -24.09 435E-04 277E-01 X 434E-01 8.61E-02 4,08E-01 3.13E-01 7.06E-01 135E-01
24082018 ArgSD 29,11 7.78E-04 131E-01 183E-02 9,38E-02 2,08E-02 643E-01 1,08E-01 7.39E-01 7.55E-02
27082018 ArgSD -24.02 9.60E-04 2,66E-01 345E-02 251E-01 3.23E-02 3.97E-01 3.85E-02 341E-01 3.55E-02
27082018 ArgSD 2854 1,55E-03 137E-01 L77E-02 1LO6E-01 1.80E-02 493E-01 2.81E-02 367E-01 2.82E-02
27082018 ArgSD -2027 3.23E-04 8.33E-02 8.71E-02 3.78E-02 7.68E-02 4,58E-02 101E-01 4.73E-02
27082018 ArgSD 2472 2.01E-03 3.04E-01 200E-01 2,19E-02 4.88E-01 1.97E-02 411E-01 2.73E-02
27082018 ArgSD -29.89 8.57E-03 1LO4E-01 9,71E-02 187E-02 3.57E-01 3.61E-02 380E-01 3.73E-02
28082018 ArgSD 2033 3.28E-04 2.99E-05 495E-01 3.93E-01 7.97E-02 7.71E-01 107E-01 7.08E-01 1,34E-01
28.08.2018 ArgSD 24,13 378E-04 3.07E-05 2,83E-01 187E-01 417E-02 7.71E-01 2,97E-01 737E01 1,79E-01
28082018 ArgSD -29.06 1.73E-04 2,10E-05 6.90E-02 421E-02 2,64E-02 5.00E-01 7.51E-02 6,19E-01 110E-01
29082018 ArgSD 2192 1.85E-04 2.02E-05 5.226-01 8.75E-01 2,19E-01 6.80E-01 2,95E-01 7.28E-01 196E-01
29082018 ArgSD 2637 6.20E-04 4.09E-05 9.66E-02 1.20E-01 2.89E-02 7.16E-01 8.39E-02 644E-01 941E-02

CL1

Suequy
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Abbildung A.1: INAS density nsgeo in a) fiir K-Feldspat und in b) fiir argentinischen Bodenstaub abgeleitet aus
Gefrierexperimenten mit FINCH und farblich aufgeschliisselt nach den einzelnen Experimenttagen. Die
Messwerte sind fiir bestimmte wasseriibersdttigten Bedingungen entsprechend gekennzeichnet (bspw. FINCH 5%,
bedeutet 105 % RH,,), der Begriff,, max " bezeichnet die hochste erreichte RH,, wihrend eines Scans (102-110 %,).
Die Trendlinie fiir K-Feldspat basiert auf einer Studie von Atkinson et al. (2013) (gestrichelte Linie in). Die
Trendlinien basieren auf vorangegangenen Studien mit Bodenstiuben von Tobo et al. (2014) (,, Wyoming
agricultural soil dust®, lang gestrichelte Linie), O’Sullivan et al. (2014) (, fertile soil dust”, kurz gestrichelte
Linie) und Steinke et al. (2016) (, agricultural soil dust”, gepunktete Linie). Die Fehlerbalken stellen die

Unsicherheiten von nyge, dar.
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Abbildung A.2: INAS density nyge fiir in a) polydisperse und grofenselektierte Snomax®-Partikel und in b) fiir
MCC abgeleitet aus Gefrierexperimenten mit FINCH und farblich aufgeschliisselt nach den einzelnen
Experimenttagen. Die Messwerte sind fiir bestimmten wasseriibersdttigten Bedingungen sind entsprechend
gekennzeichnet (bspw. FINCH 5%, bedeutet 105 % RH,), der Begriff ,,max* bezeichnet die hochste erreichte
RH,, wihrend eines Scans (102-110 %). Die Trendlinie basiert auf einer Studie von Wex et al. (2015) (gestrichelte
Linie). Die Fitkurven fiir trocken zerstiubte MCC (DD, kurz gestrichelte Linie), in Wasser suspendierter MCC
(WS, lang gestrichelte Linie) und fiir den kombiniertem Ensemble-Datensatz fiir in Wasser suspendierte und
trocken dispergierte Cellulose MCC (All, schwarze durchgezogene Linie basieren auf Untersuchungen von

Hiranuma et al. (2019, vgl Tabelle 3). Die Fehlerbalken stellen die Unsicherheiten von ng., fiir FINCH dar.
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Abbildung 1.1:

Schiatzwerte des globalen durchschnittlichen effektiven Strahlungsantriebes (engl. effective
radiative forcing ERF) im Jahr 2019 relativ zu 1750 fiir alle relevanten anthropogenen und
natiirlichen Antriebsparameter (Balken). Die Fehlerbalken kennzeichnen jeweils das 90 %-
Konfidenzintervall. Dahinter sind die dazugehdrenden numerischen Werte des
Nettostrahlungsantriebes aufgefiihrt (Forster et al., 2021). Die grilnen Markierungen heben die

Beitrige aus Aerosol-Wolken-Wechselwirkungen hervor. ........c..cocceceviieninnnnnncncncnen 2

Abbildung 1.2: Vertikales Temperaturprofil bis zu einer Hohe von 25 km (verwendete Temperaturdaten nach (U.S.

Abbildung 2.1:

Standard Atmosphere, 1976)) und die dazugehdrige Wolkeneinteilung entsprechend ihrer Phase:
Warme Wolken (T >0 °C, Cumulus); Mischphasenwolken (0 °C <T <-35°C, Altostratus);

Eiswolken (T > - 35 °C, Cirrus unicus und Cirrus fribatus). ........cccevvvverieeniienieenieeree e 4

a) Schematische Darstellung der Gibbschen freien Energie AG bei - 20 °C als Funktion des
Eisembryoradius fiir verschiedene Kontaktwinkel und fiir die homogene Eisnukleation (6 = 180 °)
und heterogene Eisnukleation (6 = 90°, 45 ° und 0 °). Die gepunkteten Linien stellen die Barriere
der Gibbschen freien Energie AG* und den dazugehorigen kritischen Clusterradius r.. dar. b)
Schematische Veranschaulichung der Verbindung zwischen Eisembryo (hellgrau) und INP

(dunkelgrau) fiir die jeweiligen Kontaktwinkel wie in a) gezeigt (Lohmann et al., 2016). ........... 9

Abbildung 2.2: Schematische Darstellung der Eisnukleationsprozesse in Abhéngigkeit von der Temperatur T und

Abbildung 2.3:

dem Eissdttigungsverhdltnis S; (=RHi/100). Die durchgezogene Linie stellt das
Séttigungsverhéltnis beziliglich Wasser Sy, (RHw = 100%) dar und die gestrichelte Linie beziiglich
Eis. Die gestrichelte Linie, die von S; = 1.52 ausgeht und an die Wassersattigungslinie bei - 38 °C
angrenzt, zeigt die homogene Gefrierlinie von Losungstropfchen nach Koop et al. (2000b). Die
blauen Kreise kennzeichnen die Wasser- bzw. Losungstropfchen, die hellblauen Hexagone die

Eiskristalle und die orangefarbigen Wiirfel die INPs (Hoose und Mohler, 2012)....................... 11

Schematische Darstellung der vier Mechanismen der sekundédren Eisbildungsprozesse: a)
Tropfchen-Eispartikel-Kollision (z.B. Hallet-Mossop Prozess); b) Eispartikel-Eispartikel-
Kollision; c) Zersplittern gefrierender Tropfen; d) Fragmentierung von Eispartikeln durch

Sublimation (Field et al., 2017). ...ccviiiiiiiiieie ettt et et e ete e e aee e 12

Abbildung 2.4: Zusammenfassende Darstellung von INP-Konzentrationen aus weltweit durchgefiihrten

Feldmessungen. Die Symbolfarbe und die entsprechende Schriftfarbe kennzeichnen die Herkunft
der Luftmasse, den Aerosoltyp oder den Probeentnahmeort. Zweifarbige Symbole stellen
Messungen, die durch zwei verschiedene Luftmassen bzw. Aerosoltypen beeinflusst wurden, dar.
Die schraffierten Flichen und offenen Symbole kennzeichnen INP Konzentrationen bei einer
RHw < 100 %. Alle anderen Messungen wurden bei einer RHw > 100 % oder Tropfchengefrieren
durchgefiihrt. INP Konzentrationen sind fiir Standardbedingungen (1013 hPa und 273,15 K)
angegeben, auler den Antarktisdaten von Ardon-Dryer et al. (2011). Es wurden verschiedene

Symbolgréfien verwendet um eine Datenmaskierung zu vermeiden (Kanji et al., 2017)............ 17
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Abbildung 2.5: Schematische Darstellung einer idealisierten CFDC. Ein Aerosolsammelfluss wird zwischen den

Abbildung 3.1:

Abbildung 3.2:

Abbildung 3.3:

eisbedeckten Wénden, welche auf unterschiedliche Temperaturen unter 0 °C gehalten werden,
durchgeleitet. Durch die nicht lineare Beziehung des Wassersittigungsdampfdruckes beziiglich
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laminaren Fluss in einem begrenzten Temperatur- und Séttigungsbereich nahe dem

Ubersittigungsmaximum durch die Kammer zu fithren (Garimella et al., 2017).........occcoeven..n. 24

3D-Ansicht des Eiskeimzdhlers FINCH in einem Rack fiir atmosphérische Messungen auf dem
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Qm; dunkelgriin: warmer Luftstrom Q;) nach a) im Druckluft- und nach b) im ,,closed loop*-

Betrieb. Nicht mafistabsgetreu und modifiziert nach Frank (2017)......ccccccoovenininiciiincncncnenne. 30

Technische Zeichnungen des Kammerdeckels in a) als Zusammenbauzeichnung mit einem
Vollschnitt und in b)3-dimensionale schematische Darstellung mit den Einlassoffnungen fiir
Qawm und Qc und zusidtzlichen Anschliissen. Der Anschluss fiir Qwwm ist als schwarze
Kreisumrandung in a) gekennzeichnet und wiirde aus der Zeichnungsebene herausragen.

Angepasst nach (Frank, 2017). .....coceeeiiiiiiineeeeee ettt et e 32

Abbildung 3.4: Schematische Darstellung der Entstehung von Mischungsnebel unter isobaren Bedingungen. Die

Abbildung 3.5:

gepunktete Linie kennzeichnet den Séttigungsdampfdruck in Bezug auf Wasser esw in hPa als
Funktion der Temperatur in K. Die durchgezogene Linie beschreibt die Anderung des
Wasserdampfgehaltes und der Temperatur bei der Mischung eines kalt-trockenen Luftpaketes mit
einem warm-feuchten Luftpaket gleicher Masse. Die dazugehorigen schwarzen Punkte zeigen die
kalt-trockene Luftmasse bei einer Temperatur T; von 4,5 °C und einem Wasserdampfdruck e; von
7,5 hPa, die warm-feuchte Luftmasse mit T, von 20,5 °C und e, von 23,5 hPa und die gemischte
Luftmasse mit Tmix von 12,5 °C und emix von 15,5 hPa. Liegt das Luftpaket mit seinem
Wasserdampfdruck oberhalb der Sattigungsdampfdrucklinie, ist es wasseriibersittigt und
Kondensation tritt ein. Wéahrend der Wasserdampf kondensiert nimmt die Temperatur T mix des

gemischten Luftpaketes zu (Lohmann et al., 2016). .......ccceriiiiiriiiiiicie e 34

Zeitlicher Verlauf der Temperaturen in FINCH bei einem Messexperiment mit einer
Zieltemperatur Tireee von -25°C wihrend der INUIT-Jungfraujoch-Messkampagne am
13.02.2017. Gezeigt sind die gemessenen Wandtemperaturen Tupper wall Und Tiower watt, SOWie die
gemessenen Kammertemperaturen im oberen und unteren Bereich Tupper chamber Und Tiower chamber und

die berechnete MischzieltemMpPeratur ThMix. «veeeveeeververieriieriieieeiesieseesieeee e see st e eae e eeeeseeens 37

Abbildung 3.6: Zeitlicher Verlauf der berechneten Séttigungsverhéltnisse beziiglich Wasser Supper chamber w (Suc_w),

Stower chamber w (Sic w) und  Smix w, in FINCH bei einem Messexperiment mit einem
Zielsittigungsverhdltnis Sereer von 1,05 wihrend der INUIT-Jungfraujoch-Messkampagne am

I3L02.2017 . et ettt et sae s 40
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Abbildung 3.7:
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Abbildung 4.2:

Abbildung 4.3:

Abbildung 4.4:

Abbildung 4.5:

Schematische Darstellung des optischen Partikelzdhlers mit seinen optischen, mechanischen und
elektrischen Bauelementen in der Draufsicht. Der Luftstrom tritt aus der Mischkammer und stromt

somit in den F-OPS bzw. die Blattebene hinein. Nicht mafstabsgetreu und angepasst nach (Frank,

Der Fluoreszenzbereich von Riboflavin in Abhédngigkeit von der Anregungswellenldnge in nm
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Auf optischen Partikeldurchmesser basierende mittlere AnzahlgroBenverteilungen fiir in a)
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Auf optischen Partikeldurchmesser basierende mittlere OberflachengroBenverteilungen fiir in a)
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Zeitlicher Verlauf des Kammerdrucks pchamber (blaue Linie) und des Vordrucks ppre (rote Linie)
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Evakuierung), Markierung 2 das Ausschalten der Pumpe und Markierung 3 das Offnen des

Ventils (Ende der EVAKUIEIUNG). ....oooviieiiiiiieeiie ettt ettt esve e steesnvaennneas 59

Abbildung 4.6: Darstellung einer Nullfiltermessung mit FINCH bei untergekiihlten und teilweise

wasseriibersittigten Bedingungen am 23.08.2018. Zeitlicher Verlauf der durch den F-OPS
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auf ihre GroBe. Zeitlicher Verlauf der durch den F-OPS gemessenen AnzahlgroBenverteilung in
a), der Gesamtpartikelanzahlkonzentration pro cm™ (schwarze Linie: gemessen durch F-OPS;
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Kiihlvorgangs und Markierung 3 das Anschalten der Feuchteregelung. ..........cc.ccooeeeiiiinincen. 61

Darstellung eines FINCH-Gefrierexperimentes mit Argentinischen Bodenstaub am 24.08.2018.
Zeitlicher Verlauf der durch den F-OPS gemessenen AnzahlgroBBenverteilung in a), der
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gestrichelte Linie hebt den ,,Eis-Schwellenwert”, ab dem Partikel > 2,6 um als INP gezdhlt
werden, hervor. Die schwarz gepunktete Linie entspricht einem Sattigungsverhéltnis von 1,0. Die
Markierungen 1 und 2 kennzeichnen den Zeitpunkt des An- bzw. Abschaltens von Qwm. Die
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Abbildung 4.9: INAS density ns g, fiir Illit NX abgeleitet aus Gefrierexperimenten mit FINCH (rote Datenpunkte)

und verschiedenen Eiskeimmesstechniken, welche am FIN-02 Workshop teilgenommen haben
(schwarze Datenpunkte). Die Messwerte der einzelnen Instrumente unter bestimmten
wasserlibersittigten Bedingungen sind entsprechend gekennzeichnet (bspw. FINCH 5%,
bedeutet 105 % RH,), der Begriff ,,max“ bezeichnet die hochste erreichte RH,, wihrend eines
Scans (102-110 %). Die Referenzkurven fiir Experimente mit trocken zerstaubtem (DD von engl.
dry dispersion, kurz gestrichelte Linie), in Wasser suspendierten (WS von engl. wet suspension,

lang gestrichelte Linie) Illit NX und fiir einen kombinierten Ensemble-Datensatz fiir
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suspendiertem und trocken-dispergierten Illit NX (All, durchgezogene Linie) basieren auf einer
Studie von Hiranuma et al. (2015; vgl. Tabelle 3). Die Fehlerbalken stellen die Unsicherheiten
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fiir jedes Messgerit dar. Angepasst nach DeMott et al. (2018). ....cc.oeoviviiiienieniiiiiieeee 66

Abbildung 4.11: INAS density n; g, flir argentinischen Bodenstaub abgeleitet aus Gefrierexperimenten mit FINCH
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Abbildung 4.14: Gemittelte INAS density-Werte fiir Argentinischen Bodenstaub, K-feldspat, Illit NX,

mikrokristalline Cellulose und Snomax® bei - 25+ 1°C und 5 % iger Ubersittigung (a) oder
maximaler Ubersittigung (b). Median: mittlerer Balken, Mittelwert: offenes Quadrat; Box:

Interquartilsabstand (von 25. bis 75 Perzentil); Whiskers: von 5. bis 95. Perzentil. ................... 70

Abbildung 4.15: INAS density nsgeo fiir Illit NX abgeleitet aus Gefrierexperimenten mit FINCH und farblich
aufgeschliisselt nach den einzelnen Experimenttagen. Die Messwerte sind fiir bestimmte
wasserliberséttigte Bedingungen entsprechend gekennzeichnet (bspw. FINCH 5%, bedeutet
105 % RHy), der Begriff ,,max“ bezeichnet die hochste erreichte RH,, wéhrend eines Scans (102-
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Hiranuma et al. (2015; vgl. Tabelle 3). Die Fehlerbalken stellen die Unsicherheiten von ng g, dar.
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Datenpunkte mit ,,Silica 1° und blaue Datenpunkte mit ,,Silica 2*). Die Messwerte sind fiir
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bedeutet 105 % RH,), der Begriff ,,max* bezeichnet die hochste erreichte RH,, wihrend eines
Scans (102-110 %). Die Trendlinie fiir K-Feldspat basiert auf einer Studie von Atkinson et al.
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beladen ist, gezeigt (,,Silica 2“Indikatorfarbe WeiBd). ........ccccvvereiieeciiiiiieniiecieecee e, 74

Abbildung 4.17: Aktivierte Fraktionen fiir Snomax® als Funktion von RH, w fiir verschiedene
Gefriertemperaturen. Die Fehlerbalken stellen die Unsicherheiten von AF dar. Die hellgriine Linie
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fluoreszierenden Partikel bei - 25 + 1°C und 5 % iger Ubersittigung in b) fiir Argentinischen
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Abbildung 4.19: Aktivierte Fraktion fiir Saharastaub als Funktion von RHy, bei -23°C wihrend eines Experimentes
mit der CSU-CFDC von DeMott et al (2015). Die Kontamination durch Wassertropfen ist durch
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Abbildung 4.20: Darstellung eines FINCH-Gefrierexperimentes mit Snomax® am 21.11.2018. Zeitlicher Verlauf
der durch den  F-OPS  gemessenen  Anzahlgrofenverteilung in  a), der

Gesamtpartikelanzahlkonzentration pro cm ? (schwarze Linie) und die INP-Anzahl pro Minute
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(rote Punkte) gemessen durch F-OPS in b), des Sittigungsverhéltnisses im oberen Bereich der
Mischungskammer S, in Bezug auf Eis und Wasser in ¢), der Temperaturen in der Kammer und
der durch den Taupunktspiegel gemessenen Frosttemperatur Trros in °C in d). Die schwarze
gestrichelte Linie hebt den ,,Eis-Schwellenwert®, ab dem Partikel >2,6 um als INP gez&hlt
werden, hervor. Die schwarz gepunktete Linie entspricht einem Sattigungsverhéltnis von 1,0. Die
gezeigten INP-Konzentrationen sind bereits korrigiert. Aktivierte Fraktion als Funktion von
RH,. win e). Die Fehlerbalken stellen die Unsicherheiten von AF dar. Die rote Linie kennzeichnet
die Eissattigungslinie (RH; =100 %) und die schwarze Linie die Wassersittigungslinie

(RHuw = 100 90). ceevieeeeeieeeeee ettt sttt 80

Abbildung 4.21: Minutenmittel der P44/P11-Verteilungen wéhrend der Snomax-Messung am 21.11.2018. Relative

Haufigkeit des P44/P11 Verhéltnisses fiir die Gesamtanzahl der detektierten Partikel (in blau) und
fiir die INP in a) bei ausgeschalteter Feuchteregelung, in b) bei eisiliberséttigten Bedingungen, in

c) bei wasseriibersittigten Bedingungen und in d) bei hoher SSy > 20°%. ...c..coevieviiiicniinnnnne. 81

Abbildung 4.22: Aktivierte Fraktionen fiir K-Feldspat, ArgSD, Snomax®, Illit NX und MCC als Funktion von

RH,. « mit FINCH. Die Fehlerbalken stellen die Unsicherheiten von AF dar. Die hellblaue Linie
kennzeichnet die Eisséttigungslinie (RH; = 100 %) fiir alle Feuchtescans und die schwarze Linie
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Abbildung 4.23: Darstellung eines Deliqueszenz-Experimentes mit NaCl-Partikeln am 13.12.2018. Zeitlicher

Verlauf der durch den F-OPS gemessenen Anzahlgrofenverteilung in a), der
Gesamtpartikelanzahlkonzentration pro cm® (schwarze Linie: gemessen durch F-OPS; braune
Linie gemessen durch den TSI-UCPC 3776) in b), des Sattigungsverhéltnisses im oberen Bereich
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Kammerbereich Ty in °C in d). Die schwarze gestrichelte Linie hebt den ,,Eis-Schwellenwert*,
ab dem Partikel > 2,6 um als INP gezéhlt werden, hervor. Die schwarz gepunktete Linie entspricht

einem Séttigungsverhiltnis von 1,0. Die Markierung 1 kennzeichnet das Anschalten von Q. . 84

Abbildung 4.24: Darstellung des hygroskopischen Wachstums von 500 nm NaCl-Partikeln anhand von
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Abbildung 5.1: PCVI gekoppelt mit FINCH wihrend der Labormesskampagne am TROPOS in a). Schematische

Abbildung 5.2:

Darstellung des PCVI nach Kulkarni G. et al. (2011) und den dazugehdrigen Flussstromen in b).

Schematischer Versuchsaufbau des gekoppelten FINCH-PCVI-ALABAMA Systems bestehend
aus fiinf Teilbereichen: Partikelerzeugung und -groBenselektion, Zahlen der generierten Partikel,
Eisnukleationsexperiment mit dem Eiskeimz&hler FINCH, Eisseparierung durch den PCVI und
Analyse der Residuen mit den nachfolgenden Aerosolmessinstrumenten. Die Generierung der
Acrosolpartikel erfolgte iiber eine nasse Dispergierung. Fiir die Groflenselektion passierten die
Partikel einen DMA und einen grofenselektiven Zyklonabschneider, der fiir einen Durchmesser
von 1 um eine Abscheidewirksamkeit von 50 % aufweist. Die Anzahl der selektierten Partikel

wurde optional von einem TSI-CPC 3010 oder einem TSI-CPC 3772 erfasst. Fiir die
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wurden bei einer RHw > 100 % oder Tropfchengefrieren durchgefiihrt. INP Konzentrationen sind
fiir Standardbedingungen (1013 hPa und 273,15 K) angegeben, auBler den Antarktisdaten von
Ardon-Dryer et al. (2011). Es wurden verschiedene SymbolgroBlen verwendet, um eine

Datenmaskierung zu vermeiden. Angepasst nach (Kanji et al., 2017). ...ccoocveevivvienieercienieeee, 158
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Abkiirzungsverzeichnis

209

Abkiirzungsverzeichnis

ACRIDICON-
CHUVA

AF

AIDA

Al
ALABAMA

AlO
ArgSD
ATD

BC

BG
BINARY

C17H20N406
Ca
CASPOL

CCN

CDP
CFDC

Acerosol, Cloud, Precipitation, and Radiation Interaction and
Dynamics of CONvective Clou Systems — Cloud Processes of
the Main Precipitation Systems in Brazil: A Contribution to
Cloud Resolving Modeling and to the GPM (Global
Precipitation Measurement) — Messkampagne, welche im
September 2014 mit dem deutschen Forschungsflugzeug HALO
in Brasilien durchgefiihrt wurde.

Aktivierte Fraktion: Verhiltnis INP-Anzahl

Gesamtpartikelanzahl

zur

Aerosol-Interaktion und Dynamik in der Atmosphidre —
adiabatische Expansionskammer des Karlsruher Instituts fiir
Technologie

Aluminium

online Einzelpartikel-Massenspektrometer — von engl. Aircraft-
based Laser Ablation Mass Spectrometer

Aluminium(II)-oxid

Argentinischer Mineralstaub — von engl. Argentinian soildust.
Mineralstaub “Arizona Test Dust”

Schwarzer Kohlenstoff

Kammerhintergund von FINCH - von engl. Background

Bielefeld Ice Nucleation AraY — optischer Gefrierautbau der
Universitdt Bielefeld zur Untersuchung der Eisnukleation im
Immersionsmodus.

Riboflavin (Vitamin B»)
Calcium

,Cloud and aerosol spectrometer with polarization” —
komerzieller Detektor von Droplet Measurement Technologies,
der anhand des Polarisationsverhéltnisses zwischen Aerosolen,
Wasser und Eispartikeln unterscheidet.

Wolkenkondesationskeim — von engl. cloud condensation nuclei

Wolkenpartikel-Spektrometer — von engl. Cloud Droplet Probe

Kontinuierliche Diffusionskammer (bestimmte Bauform von
Eiskeimzdhlern) — von engl. Continous Flow Diffusion
Chamber
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CFDC-TAMU CFDC der Texas A&M Universitit

CIP Optisches Spektrometer, das die GroBe und Form von
Wolkentropfchen erfasst - von engl. cloud imaging probe

CLACE Cloud and Aerosol Characterization Experiments

CNT Klassische Nukleationstheorie - von engl. Classical Nucleation
Theory

CO Kohlenstoffmonoxid

CPC Kondensationspartikelzahler - von engl. Condensation Particle
Counter

Corefac m™ Kinetischer Vorfaktor

Cr Chrom

cRIO Compact reconfigurable input output -
Datenverarbeitungssystem von FINCH

Cs Césium

CSU-CFDC CFDC der Colorado-State-Universitit

CSU IS Eisspektrometer der Colorado-State-Universitdt — von engl. Ice
Spectrometer

C-ToF-AMS Compact Time-of-Flight Aerosol Mass Spectrometer -
Massenspektrometer des MP

Cu Kupfer

CWL nm Zentralwellenldnge - von engl. central wave length

D10, D15 Parametrisierung nach DeMott et al. (2010) und DeMott et
al. (2015)

Dso 50%-Abscheidedurchmesser - von engl. cutpoint diameter

DD Trockendispersion - von engl. dry dispersion

DIE Zeitverzogerte lonenextraktion - von engl. delayed ion
extraction

DFG Deutsche Forschungsgemeinschaft

DFPC-ISAC “Dynamic filter processing chamber- Institute of Atmospheric
Sciences and Climate” - Diffusionskammer zur Untersuchung
von Kondensations- und Immersionsgefrieren.

DLR Deutsches Zentrum fiir Luft- und Raumfahrt

DMA Differentialmobilitétsanalysator - von engl. differential mobility
analyzer

DMT-UHSAS Ultrahochauflésendes Aerosolspektrometer der Firma Droplet
Measurement Technologies — von engl. ultra-high sensitivity
aerosol spektrometer

Dy Partikeldurchmesser

DWD Deutscher Wetterdienst

e hPa Wasserdampfdruck
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€4
AWM
ec
em

Cmix

eMix

€s,w, Es,i
EC
ECMWF

EFaero, EFTNP

ESEM

EPDM
f(0)
P

fINP
Fur
Fer

Fe

Fir
FINCH

FLEXPART
F Mix
F-OPS

Frr
FP

Fsr
FS

FRIDGE-IMM

FRIDGE-STD

hPa
hPa
hPa
hPa
hPa

hPa
hPa

I min

1 min™!

I min

| min

| min

°C

] min

Dampfdruck des Aerosolflusses
Dampfdruck des AWM-Flusses
Dampfdruck des kalten Flusses
Dampfdruck des feuchten Flusses

Dampfdruck bei der Mischung eines kalt-trockenen Luftpaketes
mit einem warm-feuchten Luftpaket
Mischungsdampfdruck aus den vier Fliissen in FINCH

Sattigungsdampfdriicke in Bezug auf Wasser und Eis
Elementarer Kohlenstoff

Modell des Europdischen Zentrums fiir mittelfristige
Wettervorhersage - von engl. European Center for Medium
Range Weather Forecast System wind fields
Anreicherungsfaktor fiir Aerosolpartikel und Eiskeime - von
engl. enrichment factor

Environmental Scanning Electron Microscope der Technischen
Universitdt Darmstadt
Ethylen-Propylen-Dien-Monomer — Isoliermaterial an FINCH

Kompatibilitatsfaktor

Fluoreszierende Partikel
Fluoreszierender Eiskeim

Zugabefluss - von engl. Add flow
Gegenstromfluss - von engl. Counterflow
Eisen

Eingangsfluss - von engl. input flow

Fast Ice Nucleus Chamber — Mischkammer der Johann
Wolfgang Goethe-Universitit Frankfurt am Main

Lagrange’schen Partikeldispersionsmodells — von engl.
FLEXible PARTicle Dispersion Model

Summe der Flussraten aller Messgerite, welche hinter dem
PCVI angeschlossen sind.

FINCH-OPS oder FINCH-Optik - Optisches Messgerit, das am
Ausgang der FINCH-Kammer angeschlossen ist.

Pumpfluss - von engl pump flow.
Frostpunkt

Isotherme Vakuumdiffusionskammer zu Untersuchung von INP
im Immersionsmodus. — ,,FRIDGE droplet freezing device*

Isotherme Vakuumdiffusionskammer zur Untersuchung von
INP im Depositions- und Kondensationsgefriermodus. -
“FRankfurt Ice Deposition Freezing Experiment”

Sammelfluss — von engl. Sample flow

Feldspat




212 Abkiirzungsverzeichnis
&

FT Freie Troposphédre — von engl. Free troposphere

GAW Programm der WMO, das zur globalen Uberwachung
klimarelevanter Stoffe in der Atmosphdre dient — von engl.
Global Atmosphere Watch.

HALO High Altitude and Long Range Research Aircraft — Name eines
deutschen Forschungsflugzeuges

HINC Horizontal Ice Nucleation Chamber

HLNUG Hessisches Landesamt fiir Naturschutz, Umwelt und Geologie

HSi03 Hydrogensilikat

HYSPLIT Single-Particle Lagrangian Integrated Trajectory-Modell

Iy W m? Intensitét des einfallenden Laserstrahls

Ice-CVI Bodengebundener Gegenstrom-Impaktor, der IPR sammelt -
von engl. Ice Counterflow Virtual Impactor

IMCA-ZINC Immersion Mode Cooling Chamber ZINC

INKA Ice Nucleation instrument of the Karlsruhe Institute of
Technology

INP Eiskeim — von engl. Ice nucleating particle

INUIT Forschergruppe “Ice Nuclei Research Unit”

IPCC Weltklimarat der Vereinten Nationen — von engl.
Intergovernmental Panel on Climate Change

IPR Eispartikelresiduen — von engl. Ice Particle Residues

JFJ Hochalpine Forschungsstation Jungfraujoch in den Schweizer
Alpen

Jhet m2s7! Heterogene Nukleationsrate

Jhom m2s’! Homogene Nukleationsrate

ks JK! =1,381*102%, Boltzmann-Konstante

LAAPTOF Aerosol-Massenspektrometer des Karlsruher Instituts fiir
Technologie — von engl. Laser Ablation Aerosol Particle Time-
of-Flight Mass Spectrometer

LACIS Multifunktionsgerdt am  TROPOS zur Untersuchung
atmosphérenrelevanter Wechselwirkungen zwischen
Aerosolpartikeln  und Wolkentropfen unter definierten
Laborbedingungen. — von engl. Leipzig Aerosol and Cloud
Interaction Simulator

Li Lithium

LOD Nachweisgrenze eines Messinstrumentes — von engl. limit of
detection

LW W m Langwellige Strahlung

MBW Taupunktspiegel

MCC Mikrokristalline Cellulose

MFC Massendurchflussregler - von engl. Mass flow controller

MICC Manchester Ice Cloud Chamber
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ML-CIRRUS

MOUDI-DFT

MPC

MPI
Multi-MINI

NABEL

NaCl

Neone cm’
Neount

Nivp cm’

NOAA

NOy
Hs,geo m"

N total cm®

O3
OPC
OPS

P44/Pii

Pair hPa
PBAP

PBL

Pchamber bar
PCVI

PEAC7

PF
PFC
PFPC

PID

Formation, Lifetime, Properties and Radiative Impact of Mid-
Latitude Cirrus Clouds — Messkampagne, welche im Mirz und
April 2014 mit dem deutschen Forschungsflugzeug HALO
durchgefiihrt wurde.

Micro-Ocrifice Uniform Deposit Impactor-Droplet Freezing
Technique

Mischphasenwolke — von engl. mixed-phase cloud

Max-Planck-Institut fiir Chemie in Mainz

Multi Micro Inertial Impactor — Kaskadenimpaktor fiir offline
Partikelanalyse unter einem Rasterelektronenmikroskop.

Schweizer Nationales Beobachtungsnetz fiir Luftfremdstoffe
Natriumchlorid

Anzahlkonzentration gemessen durch den F-OPS

Anzahl der detektierten Signale im F-OPS
Anzahlkonzentration der aktivierten INP

National Oceanic and Atmospheric Administration ist die
Wetter- und Ozeanografiebehdrde der Vereinigten Staaten
Reaktiver Stickstoff

INAS density — von engl. ice nucleation active surface site
density
Gesamtanzahlkonzentration der Aerosolpartikel

Ozon
Optischer Partikelzdhler von engl. optical particle counter

Optisches PartikelgroBenmessgerét - von engl. optical particle
sizer

Polarisationsverhéltnis

Luftdruck auf Stationshohe

Primér biologische Aerosolpartikel — von engl. primary
biological aerosol

Planetare Grenzschicht - von engl. planetary boundary layer

Kammerdruck

Gepumpter Gegenstrom-Impaktor - von engl. pumped
counterflow virtual impactor

Programmierbarer Mehrfachsammler - von engl. Programmable
electrostatic aerosol collector

Partikelfraktion
Pore condensation and freezing

Zweistufiger Aerosolkonzentrator der Universitét Toronto - von
engl. Portable Fine Particle Concentrator

Proportional-integral-derivative controller
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PIMCA-PINC Portable Immersion Mode Cooling chamber PINC

PINC Portable Ice Nucleation Chamber

PINE Portable Ice Nucleation Experiment

Pz Anteil des linkszirkular polarisierten Streulichts

PM Photomultiplier — Elektronenrohre zur Detektion schwacher
Lichtsignale

PM2,5 pg/m? Partikel mit einem aerodynamischen Durchmesser von kleiner
als 2,5 pm

PM10 pg/m? Partikel mit einem aerodynamischen Durchmesser von kleiner
als 10 ym

PNNL-CIC Pacific Northwest National Laboratory-Compact Ice Chamber

POM Polyoxymethylen - thermoplastischer Kunststoff fiir Bauteile in
FINCH

Dpre bar Vordruck

Prz Anteil des rechtszirkular polarisierten Streulichts

PSI Paul-Scherrer-Institut

o 1 min™! Rate des Aerosolprobenflusses

Quawm 1 min™! Rate des feuchtwarmen Aerosolflusses

Oc 1 min! Rate des “kalten” Flusses

Ou 1 min™! Rate des “feuchten” Flusses

OMax 1 min™! Maximale Durchflussmenge des Massendurchflussreglers

Oparticle-free 1 min™! Partikelfreie Durchflussmenge

Orotal 1 min! Gesamtdurchflussrate

Os Dimensionsloser Streukoeffizient

Ow 1 min™! Rate des “warmen” Flusses

Owm 1 min! Rate des warm-feuchten Flusses

T m Kritischer Clusterradius des Eisembryos

rHy % Relative Feuchte des Aerosolflusses

R Pearson Korrelationskoeffizienten

R? Bestimmtheitsmal3

RH>p, % Relative Luftfeuchtigkeit 2m tiber Boden

RH,, RH,, % Relative Feuchte in Bezug auf Eis und Wasser

RHyc w % Relative Feuchte bzgl. Wasser in der oberen Kammermitte von
FINCH

Rn Radon

R, Jkg'K!'  =461,52; Spezifische Gaskonstante fiir Wasserdampf

Stower chamber (Sic) Sattigungsverhéltnis in der unteren Kammermitte von FINCH
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Sitix Mischsittigung als Zielvariable

Starget Zielsittigungsverhdltnis beziiglich Eis

Stheo_lc Theoretisches ~ Séttigungsverhdltnis in  der  unteren
Kammermitte, welches durch Annahmen vollstindig berechnet
wird.

Stheo_uc Theoretisches Sattigungsverhiltnis in der oberen Kammermitte,
welches durch Annahmen vollstindig berechnet wird.

Stotal m2cm>  Oberflichenkonzentration der gesamten Aerosolpartikel

Supper chamber (Suc) Sattigungsverhéltnis in der oberen Kammermitte von FINCH

SEM Rasterelektronenmikroskop - von engl. scanning electron
microscope

Si0; Siliciumdioxid

Si03 Silikat

SIP Sekundire Eisbildungsprozesse - von engl. secondary ice
production

SM Snomax®

SMPS Scanning Mobility Particle Sizer — Nanopartikelmessgerét, das
hochauflosend  Grée und  Anzahlkonzentration  von
Aerosolpartikeln erfasst.

SPIN CFDC des Massachusetts-Institut fiir Technologie — von engl.
Spectrometer for Ice Nuclei

SSi, SSw Ubersittigung in Bezug auf Wasser und Eis - von engl.
Supersaturation

SSA Marines Aerosol Sea spray aerosol

SwissMetNet Automatisiertes Monitoring-Netzwerk der MeteoSchweiz

t ] Messperiode

Lsum h Tagessumme der Sonnenscheindauer

tsum_pot h Tagessumme der absolut moglichen Sonnenscheindauer

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

Tom °C Lufttemperatur 2m iiber Boden

T4 °C Temperatur des Aerosolflusses

Taero setpoint °C Sollwert fiir die Zieltemperatur 74wy im Regelungsprogramm
von FINCH

Tawm °C Temperatur des feuchtwarmen Aerosolflusses

Tc °C Temperatur kalt-trockenen Flusses

TcD derosol °C Temperatur des Aerosolkiihlkopfes

Tecold flow °C Temperatur des kalten Flusses

TFrost °C Frosttemperatur

Thumidifier °C Temperatur innerhalb des Wasserbades in FINCH

Tiower chamber (Tie)  °C Temperatur in der unteren Kammermitte von FINCH
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Trower watt (Ttw)
Tmrc

Ty

Tinix

T mix

TMix

Ty

Ttarger

Tupper chamber (Tuc)
Topper wait (Tuw)
Tw

D

TROPOS

Uc

UT-CFDC
UV-APS

Vdir
Vi
Vmax

Vspeed

WBF
WDBT

WIBS

WISDOM

WMO

WS
ZINC
O
Agact
AG*
AGpet

°C
°C
°C
°C
°C

°C
°C

°C
°C

m3 kg!

Temperatur in der unteren Kammerwand von FINCH
Temperatur des Massendurchflussreglers

Temperatur des feuchten Flusses

Temperatur einer gemischten Luftmasse

Temperatur  eines  gemischten  Luftpaketes  wéhrend
Wasserdampf kondensiert.
Soll-Wert der Mischtemperatur in der FINCH-Kammer

»Oky-Temperatur®  hergeleitet aus der langwelligen
Einstrahlung.

Gewlinschte Zieltemperatur in der FINCH-Kammer
Temperatur in der oberen Kammermitte von FINCH
Temperatur an der oberen Kammerwand von FINCH
Temperatur des warmen Flusses

Taupunkt

Leibniz-Institut fiir Troposphirenforschungs in Leipzig
Verstiarkungsspannung der Photomultiplier

CFDC der Universitit Toronto

Aerodynamisches Ultraviolett-PartikelgroBenmessgerit, das
Bioaerosole misst.- von engl. ultraviolet aerodynamic particle
sizer

Windrichtung

Volumen von Wassermolekiilen in Eis.
Windgeschwindikeit
Maximale Windgeschwindigkeit

Wegener-Bergeron-Findeisen Prozess

,Wassertropfendurchbruch® - von engl. water droplet
breakthrough
“Wideband Integrated Bioaerosol Sensor” —

Laserpartikelspektrometer, das Bioaerosole misst.

“Welzmann Supercooled Droplets Observation on Microarray”
— Messgerit zur Untersuchung der heterogenen Eisnukleation
im Immersionsmodus.

Weltorganisation fiir Meteorologie — von engl. World
Meteorological Organization

Wassersuspension - von engl. wet suspension

Zurich Ice Nucleation Chamber
Spezifisches Volumen von Eis
Aktivierungsenergie

Maximum der Gibbschen freien Energie

Gibbsche freie Energie fiir heterogene Eisnukleation
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AG;
0
uL-NIPI

Jm™

W m2K*

Gibbsche freie Energie fiir homogene Eisnukleation
Kontaktwinkel

Cold stage mit ,,Microliter-Technik®, welche zur Untersuchung
von Eisnukleation im Immersionsmodus. — von engl. microlitre
Nucleation by Immersed Particle Instrument
Grenzflachenspannung zwischen Eis und Wasser

= 5,67*1078; Stefan-Boltzmann-Konstante




