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Kurzfassung

Eine wichtige Frage in der aktuellen Wetter- und Klimaforschung ist die quantitative Erfassung des
Luftmassenaustauschs durch die Tropopause. Dabei hat insbesondere der Fluss an Ozon und Was-
serdampf durch die Tropopause einen grofien Einfluss auf die Chemie und die Strahlungsbilanz der
Atmosphére und spielt damit eine wichtige Rolle fiir das Verstéindnis und die Vorhersage des globa-
len Klimawandels. Mit modernen meteorologischen Messinstrumenten sind die Beobachtungsfehler
allerdings teilweise noch vergleichsweise groff und manche Gréflen lassen sich nur indirekt bestim-
men. Es besteht daher grofler Bedarf an zusétzlichen und genaueren Beobachtungsmethoden, mit
moglichst hoher raumlicher und zeitlicher Auflésung und hoher Genauigkeit.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde das Messinstrument AMALFI (Amalgamated Lidars for the
Measurement of Trace Gas Fluxes in the Atmosphere), zur Tracer-basierten Vermessung von Aus-
tauschprozessen durch die Tropopause, fertiggestellt. Es wurde ein leistungsstarkes Ozonlidar ent-
wickelt, das die Moglichkeiten des am DLR bestehenden Wasserdampflidar WALES (WA ter Vapor
Lidar Experiment in Space) dahingehend erweitert, dass Ozon und Wasserdampf gleichzeitig mit
einem Instrument gemessen werden kénnen. Dazu wurde ein OPO-basierter Frequenzkonverter ent-
wickelt, welcher aus dem Licht der Wellenlédnge 1064 nm die erforderlichen UV-Wellenléngen durch-
stimmbar im Bereich um 305 nm mit einer mittleren Ausgangsleistung von iiber 1 Watt erzeugt.
Dabei lag aufgrund der limitierten Zerstorschwellen der Optiken die grofite Herausforderung in der
Steigerung der mittleren Ausgangsleistung um eine Groflenordnung im Vergleich zum bereits am
DLR bestehenden Ozonlidar-Transmitter. Der hier entwickelte flugzeugtaugliche Konverter ist op-
tisch sowie mechanisch und elektrisch mit den 100-Hz Nd:YAG-Pumpmodulen von WALES kompati-
bel, sodass eine unkomplizierte und schnelle Modifikation von dem Vier-Wasserdampf-Wellenléngen-
Lidar WALES auf das Zwei-Wasserdampf- und Zwei-Ozon-Wellenléingen-Lidar ermdglicht wird. Mit
AMALFI besteht weltweit erstmals die Moglichkeit, mittels aktiver Fernerkundung gleichzeitig Ozon
und Wasserdampf in der Tropopausenregion von dem Flugzeug HALO aus zu vermessen.

Aufgrund der mit HALO verbundenen Terminverzégerungen konnten keine gemeinsamen Ozon-
und Wasserdampf-Messungen vorgenommen werden. Alternativ wurde der entwickelte Ozon-Lidar-
transmitter vom Boden aus getestet und mit zwei unterschiedlichen Ozonmessverfahren des DWD-
Observatoriums vom Hohenpeifienberg validiert. Im Rahmen der Messgenauigkeiten konnte eine
Ubereinstimmung der drei Instrumente nachgewiesen werden. Weiter kann aus der Ubereinstimmung
zwischen den experimentellen Messungen und den numerischen Simualtionen gefolgert werden, dass
mit dem Ogzonlidar im Flugzeugbetrieb die gestellten Anforderungen zur Vermessung von Ozon
im Tropopausenbereich in Bezug auf Auflésung und Genauigkeit tatsichlich erfiillt werden. Damit
konnte dessen Eignung im Rahmen der gegebenen Moglichkeiten bewiesen werden.

Mit dem hier komplettierten System AMALFI kénnen kiinftig unter der Verwendung von Was-
serdampf und Ozon als sogenannte Tracer gezielt Stratosphéiren—Troposphéren—AustauschprozesseE]
analysiert werden. Somit steht mit AMALFI in der STE-Forschung ein neuartiges Messinstrument
mit einer noch nie dagewesenen Messabdeckung von der regionalen bis zur kontinentalen Skala mit
der dafiir notwendigen hohen rdumlichen Auflésung und Genauigkeit zur Verfiigung.

leng.: stratosphere-troposphere-exchange, kurz: STE
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Kapitel 1

Einleitung

Schon in den dreifliger Jahren des 20. Jahrhunderts wurde dem Licht ein grofles Potential in der
Fernerkundung atmosphérischer Parameter zugeschrieben. So wurden erste Anstrengungen unter-
nommen, Luftdichteprofile der oberen Atmosphire zu vermessen (Synge, [1930), (Tuve et al., 1935)),
(Hulburt, (1937), (Johnson et al.,[1939). Zunéchst konnten Hoheninformationen nur durch Triangula-
tion erhalten werden. Dies dnderte sich jedoch grundlegend durch die Entwicklung von Lichtpulsen.
Mit diesen konnen iiber Laufzeitmessungen hohenaufgeloste Parameterprofile gewonnen werden,
ohne dass Transmitter und Detektor 6rtlich voneinander getrennt sein miissen. Fiir ein solches Sy-
stem wurde von Middleton und Spilhaus| (1953) erstmals das Acronym Lidar (eng.: Light detection
and ranging) verwendet. Aber erst mit der Erfindung des Lasers durch [Maiman| (1960) und von
Riesenimpuls- oder giitegeschalteten Lasern (McClung und Hellwarth) 1962) hat sich die Lidartech-
nik zu einem dynamischen Forschungsgebiet entwickelt, und binnen einer Dekade existierten bereits
alle wesentlichen Lidarprinzipien, die heute noch verwendet werden.

Zur erfolgreichen Ermittlung atmosphérischer Parameter werden in Lidarsystemen hohe An-
forderungen an die Laserstrahlquellen in Bezug auf Strahlparameter wie Leistung, Wellenlédnge,
Schmalbandigkeit, Repetitionsfrequenz, Impulsdauer und Divergenz gestellt. Je nach zu messen-
dem atmosphérischen Parameter und der damit verbundenen Lidarmethode liegt die Prioritdt auf
unterschiedlichen Strahlparametern, sodass die verwendete Strahlenquelle dementsprechend opti-
miert sein sollte. Jedoch sind kommerziell verfiigbare Lasersysteme fiir diese spezielle Anwendun-
gen nicht notwendigerweise ausgelegt und kénnen diese Anforderungen in der Regel nicht erfiillen.
Daher ist die Weiterentwicklung bestehender und die Entwicklung neuer Strahlenquellen fiir die
Lidartechnik von elementarer Wichtigkeit. So basiert beispielsweise die im Rahmen dieser Arbeit
verwendete DIAL (eng.: Differential Absorption Lidar)-Methode zur Vermessung der Ozondich-
te auf der Wahl geeigneter, von kommerziell verfiigbaren Lasern nicht abgedeckten, ultravioletten
(UV) Wellenléingen mit hoher Impulsenergie. Durch die Umwandlung der Wellenléngen des Lichtes
bestehender Lasersysteme durch sogenannte Frequenzkonverter konnen die fiir die DIAL-Methode
notwendigen UV-Wellenléingen erzeugt werden. Das hier geeignete und verwendete Konversions-
prinzip ist die OPO (optisch parametrische Oszillation), welche beispielsweise von Fix et al. (2002)
schon erfolgreich in einem Ozonlidarsystem verwendet wurde.

Analog zu diesem Beispiel haben sich die Systeme der verschiedenen Lidarmethoden im Laufe der
Zeit weiterentwickelt, sodass sich heutzutage mit dem Lidar diverse atmosphérische Parameter wie
beispielsweise Wind, Temperatur, Druck, wichtige Klima- bzw. Treibhausgase, Aerosole etc. sowohl
vom Boden als auch vom Flugzeug und in Zukunft auch vom Satelliten aus mit hoher Genauigkeit
und hoher Auflésung vermessen lassen. Insbesondere ermoglichen flugzeuggestiitzte Lidarmessungen
hochgenaue zweidimensionale Beobachtungen auf der Skala von ganzen Kontinenten. Gemeinsam
mit Wetter- und Klimamodellen kénnen so hochinteressante und mit alternativen Messmethoden
schwer zugingliche Wetterereignisse genauestens analysiert werden. Obwohl sich das Messprinzip
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eines bodengestiitzten zundchst nicht von dem eines flugzeuggetragenen Lidarsystems unterscheidet,
verlangen die praktischen Realisierungen im Flugzeug wesentlich mehr Erfahrung und Entwicklungs-
aufwand als die bodengestiitzte Variante. Zum Beispiel miissen Flugzeugeinbauten selbst bei einer
hohen Beschleunigungskraft noch intakt bleiben, um den Anforderungen beziiglich der Flugzeugzu-
lassungen zu geniigen. Vorallem aber liegt die Schwierigkeit flugzeuggetragener Lidarsysteme darin,
bei kleinen mechanischen Abmessungen bzw. geringem Gesamtgewicht hohe Laserleistungen erzeu-
gen zu konnen. Die Entwicklung hin zu leistungsstirkeren, effizienteren, kompakteren, leichteren,
robusteren, zuverldssigeren, kostengiinstigeren und weniger wartungsintensiven Systemen ist daher
fiir Flugezuganwendungen besonders wichtig.

Atmosphérische Prozessanalysen werden umso aussagekriftiger, je grofler die Anzahl an betrach-
teten empfindlichen Parametern ist. Mit den meisten flugzeuggetragenen Lidarsystemen kann jedoch
in der Regel nur ein einziger Parameter beobachtet werden. Daher bietet es sich an, unterschiedliche
Lidarsysteme sinnvoll in einem Forschungsflugzeug zu vereinen. Beispielsweise ermoglichte die Fusi-
on eines Wind- und Wasserdampflidars die Vermessung von Wasserdampftransport (Schéfler et al.,
2010) oder latenten Warmefliissen (Kiemle et al., [2007)). Auch die Kombination zweier Spurenstoff-
lidars kann die Analyse von Austauschprozessen zwischen verschiedenen Teilbereichen der Atmo-
sphéire verbessern. Die Kenntnis iiber solche Austauschprozesse und die sie steuernden Prozesse
ist von zentraler Bedeutung sowohl fiir die Wettervorhersage als auch fiir die Bewertung des ge-
genwirtigen Klimazustandes und dessen kiinftiger Entwicklung. So ist eines der am haufigsten
diskutierten und bis heute nicht vollig geklédrten Probleme die Grofle der Luftmassen- und insbe-
sondere Ozon- und Wasserdampfliisse durch die Tropopause. Dabei iibt dieser Fluss einen groflen
Einfluss auf die Chemie und die Strahlungsbilanz der Atmosphére aus und spielt damit eine wich-
tige Rolle fiir das Verstédndnis und die Vorhersage des globalen Klimawandels (Holton et al., 1995}
IPCC|, 2007). Der mit dem Wasserdampftransport gekoppelte Energietransport ist dariiber hinaus
auch eine entscheidende Grofe fiir die Vorhersage von extremen Wetterereignissen. Eine quantitati-
ve und schliissige Erklarung der Wechselwirkung zwischen ,, Dynamik, globaler Zirkulation, Chemie,
Strahlung und Mikrophysik* (Wetter, |2002) im Tropopausenbereich steht noch aus.
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Abbildung 1.1: Schematische Darstellung der Austauschprozesse durch die Tropopause nach Holton et al.
(1995)). Die Skizze gilt sowohl fiir die nérdliche- als auch die siidliche Welthalbkugel.

Massefliisse durch die Tropopause spielen sich in der oberen Troposphire und unteren Strato-
sphére (eng.: upper troposphere lower stratosphere, kurz: UTLS) zwischen 8-25 km ab und kénnen
unterschiedliche Ursachen haben (Holton et al., 1995). Fiir einen globalen Austausch zwischen Tro-



posphére und Stratosphére sorgt die Brewer-Dobson-Zirkulation. Dabei kann troposphérische Luft
in den Tropen durch starke Konvektion so weit angehoben werden, dass sie in die Stratosphére ein-
dringt. Wie in Abb. dargestellt, wird die Luft dabei meridional polwiérts transportiert, die dann
durch diabatisches Absinken in den mittleren und hohen Breiten wieder in die Troposphére gelangt.
In den mittleren und hohen Breiten durchquert die Tropopause Flachen gleicher Temperatur bzw.
Isentropen. Dadurch wird ein quasi-horizontaler adiabatischer Transport in beide Richtungen (Ping;,
1995)) entlang den Isentropen ermoglicht, welcher sich in synoptisch- und mesoskaligen Bereichen
abspielt. Nicht nur in den Tropen, sondern auch in den mittleren Breiten ist ein diabatisches Auf-
steigen iiber die Tropopause hinweg moglich. Starke Gewitter, wie sie hiufig im Sommer iiber den
Kontinenten auftreten, kénnen Luft aus der bodennahen Grenzschicht innerhalb weniger Stunden
in die unterste Stratosphére transportieren. Obwohl bei diesen Prozessen relativ wenig Luft aus-
getauscht wird, haben die troposphérischen Eintrédge antropogen verschmutzter bodennaher Luft
einen groflen Einfluss auf die Chemie der untersten Stratosphére.

Die maximale vertikale Auflésung gingiger Klimamodelle betridgt 1 km, sodass die Tropopau-
senregion noch nicht exakt wiedergegeben werden kann (Wetter} 2002)). Nur durch hochauflésende
Tracer-Messungen konnen Modellabweichungen herausdestilliert und quantifiziert werden. Somit
konnen die Modelle validiert und weiterentwickelt werden.

Generell weisen Satellitenmessungen wegen ihrer globalen Abdeckung Vorteile bei der Unter-
suchung der Mischungsprozesse in der UTLS auf. Jedoch kénnen mit Sensoren, die in Limb- oder
Nadirrichtung schauen, die Variabilitéiten in der Tropopausenregion auf synoptischen Skalen nicht
aufgelost werden. Gerade bei der Berechnung der starken vertikalen Gradienten stoflen die meisten
Chemie-Transport-Modelle (kurz: CTM) an ihre Grenzen (Law et al., 2000). Durch hochauflésende
In-situ-Messungen kénnen die chemischen Verteilungen in Stratosphére und Troposphére ermittelt
und kleinskalige Austauschprozesse analysiert werden. Dafiir werden entweder die Massenbilanzen
einzelner Tracer oder Tracer-Tracer-Korrelationen iiber Transportwege hinweg betrachtet oder der
Austausch und die Mischung dieser Tracer in der Tropopausenregion analysiert.

Tracer sind Spurenstoffe, deren Lebenszeit grofler ist als die Transportzeit zwischen zwei Re-
gionen. Sind zudem die Quellen und Senken und damit die Mischungsverhéltnisse des Spurenstoffs
in beiden Regionen bekannt, so ,markiert“ das Mischungsverhiltnis die Ursprungsregion der Luft
(Wetter, 2002). Die Troposphére und die Stratosphére weisen ausgepréigte Unterschiede in den Ver-
teilungen verschiedener Spurengase auf. So finden sich beispielsweise hohe Mischungsverhéltnisse
von NOg, H20 und CO in der Troposphére und hohe O3z- und NO,-Mischungsverhéltnisse in der
Stratosphire.

Die héufigste verwendete Kombination komplementérer Tracer zur Vermessung von Austausch-
prozessen durch die Tropopause ist O3 und CO (Fischer et al [2000)), (Zahn und Brenninkmeijer,
2003)), (Hoor et all 2002), (Hoor et al., [2004), (Pan et al.l 2004)), (Pan et al., [2006), da beide Tra-
cer einen starken vertikalen Gradienten entlang der extratropischen Tropopause besitzen und ihre
chemische Lebensdauer die Transportzeiten iibersteigt. HoO ist kein idealer langlebiger Tracer, da
er nicht erhalten bleibt, wenn die Temperatur der Luftpakete in den Bereich des Phaseniibergangs
kommt. In vielen Studien hat sich HoO jedoch aufgrund des starken vertikalen Gradienten entlang
der extratropischen Tropopause dennoch als geeignet erwiesen (Dessler et al., [1995), (Pan et al.,
1997), (Hintsa et al., [1998), (Ray et al., 1999). Die Kombination aus O3 und HyO hat sich sogar als
sehr effektiv beim Identifizieren von Mischungen stratosphérischer und troposphérischer Luft in der
Nihe der Tropopause behauptet (Patmore und Toumi, 2006)), (Karpechko et al., 2007)), (Pan et al.,
2007)).

Hochaufgeloste Tracer-Messungen wurden bisher sehr erfolgreich mittels flugzeuggetragener In-
situ-Instrumente durchgefiihrt. Jedoch sind damit nur eindimensionale Messungen moglich, was
dazu fiihrt, dass sehr aufwiandige Flugmuster geflogen werden miissen. Auflerdem ist der Messbe-
reich aufgrund der Gipfelhohe des jeweiligen Forschungsflugzeugs begrenzt. Sondenaufstiege oder
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bodengestiitzte Lidarsysteme (Papayannis et al., |2005), (Eisele et al., |1999), (Trickl et al., 2010)
verfiigen fiir die Vermessung von STE-Prozessen zwar iiber ausreichend Auflésung, aber nicht iiber
eine ausreichende Abdeckung der interessanten Gebiete, da sie nur punktférmige Beobachtungen
vornehmen koénnen. Dahingegen eignen sich flugzeuggetragene Lidarsysteme zur hochaufgelosten
zweidimensionalen Vermessung von Ozon und Wasserdampf. Eine gleichzeitige flugzeuggestiitzte
Messung beider Spurenstoffe ist jedoch bisher experimentell noch nicht realisiert worden.

Abbildung 1.2: Bild des neuen Forschungsflugzeugs HALO wéhrend der TECHNO-Kampagne. Mit den ein-
gezeichneten Laserstrahlen sollen die zukiinftig geplanten simultanen Ozon (blau)- und Wasserdampf (rot)-
Lidarmessungen angedeutet werden.

Die u. a. am DLR (IPA) eingesetzten und weiterentwickelten Lidarmethoden eignen sich hervor-
ragend zur Messung von Ozon- und Wasserdampfprofilen. Aufgabe der vorliegenden Arbeit war die
Realisierung des kombinierten Lidarsystems AMALFI (Amalgamated Lidars for the Measurement
of Trace Gas Fluxes in the Atmosphere) zur Messung von Austauschprozessen in der Tropopau-
senregion vom Flugzeug aus. Die Kombination aus den beiden Lidarsystemen bietet erstmals die
Moglichkeit, mit aktiven Fernerkundungsmethoden die kleinskaligen Austauschprozesse im Bereich
der Tropopause darzustellen.

Das Messsystem AMALFT ist fiir das neue Forschungsflugzeug HALO (High Altitude and Long
Range Research) vorgesehen. Aufgrund der einzigartigen Moglichkeiten, mit einer Flughthe von
mehr als 15 Kilometern und einer Reichweite von mehr als 8000 Kilometern, erlaubt HALO Mes-
sungen von der regionalen bis zur kontinentalen Skala, auf allen Breiten von den Tropen bis zu den
Polen sowie in Hohen bis zur unteren Stratosphére. Fiir die Realisierung von AMALFT ist ein HyO-
DIAL notwendig, das in der Lage ist Wasserdampf in der UTLS zu vermessen. Zusétzlich wird zur
Vermessung des zu HoO komplementéren Tracers ein O3-DIAL benotigt. Aulerdem miissen beide
Lidarsysteme so kompakt sein, dass sie sich auf HALO vereinen lassen.

In den vergangenen Jahren wurden am IPA eine der beiden wesentlichen Komponenten fiir
AMALFT entwickelt: Es steht seit kurzem ein weltweit einzigartiges Mehrwellenléngen-Differenzial-
Absorptions-Lidar (WALES) im Spektralbereich um 935 nm fiir die Messung von Wasserdampf zur
Verfiigung (Wirth et all [2009). In diesem Wellenléngenbereich sind Wasserdampfabsorptionslinien
vorhanden, die es ermoglichen, Wasserdampfprofile von der unteren Stratosphére bis zur Grenz-
schicht mit hoher vertikaler Auflésung zu bestimmen.

Ergénzend wurde daher im Rahmen dieser Doktorarbeit ein Ozon-DIAL im ultravioletten Spek-
tralbereich zur Vermessung der Ozonkonzentration im Tropopausenbereich entwickelt. Die Fest-




legung der notwendigen Laserstrahlparameter, wie z. B. die bendtigten DIAL-Wellenldngen und
bendétigte Ausgangsleistung des UV-Transmitters, erfolgte mittels numerischer Simulation. Basie-
rend auf diesen Voruntersuchungen wurde die UV-Strahlung anschieflend mittels OPO aus dem
Licht eines Nd:YAG-Lasers erzeugt. Dazu wurden unterschiedliche OPO-Varianten experimentell
untersucht, die geeignetste ausgewihlt und in einem flugzeugtauglichen, mit dem WALES-System
kompatiblen Gehéuse realisiert. Die Eignung des flugzeugtauglichen OPO als Lasertransmitter in
einem DIAL wurde im Anschluss durch bodengebundene Ozonmessungen erfolgreich verifiziert.
Die vorliegende Arbeit gliedert sich in 8 Kapitel.

Kapitel 2

Im Anschluss an diese Einleitung erfolgt eine allgemeine theoretische Einfithrung in die Methodik
der Spurengassondierung mittels Lidar, die auf der Differentiellen Absorption (DIAL) basiert. Diese
Einfiihrung legt die Grundlage fiir die spédter beschriebene numerische Simulation. Am Ende des
Kapitels wird das bereits existierende Mehrwellenldnge-Differential-Absorptions-Lidar (WALES)
beschrieben, welches eine der beiden wesentlichen Komponenten von AMALFI darstellt.

Kapitel 3

Die Auswahl der fiir das Ozonlidar benotigten ultravioletten Laserwellenléngen wird mit Hilfe eines
speziell fiir diese Anwendung entwickelten ,,end-to-end“-Simulators getroffen. Entscheidend fiir die
Wahl der Wellenléngen ist die resultierende Messgenauigkeit, welche mit der numerischen Simulation
abgeschitzt und in diesem Kapitel diskutiert wird. Hier werden die wesentlichen Eigenschaften eines
idealen Lasertransmitters fiir die Ozonsondierung im Tropopausenbereich ermittelt.

Kapitel 4

Basierend auf den Simulationsergebnissen wurde im Rahmen dieser Arbeit eine UV-Strahlenquelle
entwickelt, die die notwendigen Eigenschaften erfiillt. Vorraussetzung fiir das Verstdndnis dieses
Systems sind die theoretischen Grundlagen der nichtlinearen Optik, mit welchen das Prinzip der
OPO und damit das Hauptelement des Transmitters erklirt werden konnen. Nach einem Uberblick
iiber den aktuellen Stand alternativer Lasertransmitter werden die Grundlagen und anschlielend
der Frequenzkonverter beschrieben und charakterisiert.

Kapitel 5

Aus dem entwickelten UV-Lasertransmitter und einer geeigneten, bereits existierenden Empfangs-
einheit wurde ein Ozon-DIAL-System kombiniert. Die gesamte Messeinheit wird in diesem Kapitel
vorgestellt und charakterisiert.

Kapitel 6

Die Prasentation der Erprobung und der Validierung mittels unabhingiger Instrumente des im
Rahmen dieser Arbeit entwickelten Ozon-DIAL-Systems erfolgt in diesem Kapitel.

Kapitel 7

Eine vollstandige Diskussion aller systematischen und statistischen Fehler der durchgefithrten DIAL-
Messungen findet sich in diesem Kapitel.
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Kapitel 8

Die Arbeit schliefit mit einer Zusammenfassung und einer kritischer Betrachtung der im Rahmen
dieser Arbeit erreichten Ziele und erlangten Erkenntnisse. Auf dieser Grundlage werden Anregungen
fiir zukiinftige Weiterentwicklungen und Messungen gegeben.



Kapitel 2

Die Grundlagen des DIAL-Verfahrens

Grundlegend fiir die aktive optische Fernerkundung ist die Ausbreitung von Licht in der Atmo-
sphére. Daraus liasst sich die Lidargleichung ableiten, mit welcher die Analyse amtosphéirischer
Parameter erst ermoglicht wird. Fiir die Vermessung von Spurenstoffdichten wird das Differenzial-
Absorptionslidar (DIAL) verwendet. In diesem Kapitel werden die Grundlagen fiir das Versténdnis
dieses Messprinzips erldutert. Beispielhaft fiir ein DIAL-System wird am Ende dieses Kapitels das
Wasserdampf-DIAL WALES beschrieben, welches eine der beiden wesentlichen Komponenten von
AMALFT darstellt.

2.1 Das Messprinzip Lidar

Ein Lidar ist ein dem Radar verwandtes Messinstrument, welches zur Fernerkundung verschiedenster
atmosphérischer Parameter eingesetzt wird. Es besteht aus einer Sende- und einer Empfiingereinheit
(sieche Abb. [2.1)). Fiir die Bestimmung unterschiedlicher atmosphérischer Parameter kommen ver-
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Abbildung 2.1: Schematische Darstellung eines Lidarsystems. In der Transmittereinheit werden die gepulsten
Messstrahlen mit den fiir die Messung notwendigen charakteristischen FEigenschaften erzeugt und in die
Atmosphére ausgesandt. Die Detektoreinheit empféingt und analysiert die zuriickgestreute Strahlung.
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schiedene Lidarverfahren zum Einsatz. In Abb. [2.2] sind die verschiedenen Lidartypen mit ihren
Anwendungsgebieten dargestellt. Das elastische Riickstreu-Lidar basiert auf Rayleigh- und Mie-
Riickstreuung an atmosphérischen Molekiilen und Partikeln. Bei diesen elastischen Streuprozessen
bleibt die Photonenenergie und somit die Wellenldnge eines gestreuten Photons unverdndert. Aus
den abstandsabhéngigen zuriickgestreuten Intensitdten kdénnen mit diesem Lidartyp Wolken und
Aerosole detektiert werden.

Das Prinzip des Doppler-Lidar basiert ebenfalls auf Rayleigh- und Mie-Streuung in der Atmo-
sphére. Die Photonen erfahren beim Streuprozess durch die Geschwindigkeitskomponente der Streu-
teilchen in Strahlrichtung eine Wellenldngenverschiebung. Diese sogenannte Dopplerverschiebung
kann in der Detektionseinheit nachgewiesen und in eine abstandsabhingige Windgeschwindigkeit
umgerechnet werden. Im Gegensatz zu den auf elastischer Streuung basierenden Lidartypen basiert

Luftdruck

Aerosole

Abgasfahnen

Wolken Elastisches Riickstreu-Lidar

Spurengase

Meteoritenspuren

Raman-Lidar

Fluoreszenz-Lidar

Bioaerosol

Doppler-Lidar

Windgeschwindigkeit
Temperatur

Abbildung 2.2: Die géingigsten Lidartypen und ihre Anwendungsgebiete.

das Raman-Lidar auf inelastischer Streuung. Dabei dndert sich die Rotations- und Schwingungsener-
gie des beteiligten Molekiils. Befindet sich das Molekiil nach dem Streuvorgang auf einem hoheren
Energieniveau als zuvor, so ist die Energie und damit die Frequenz des emittierten Photons geringer
als die des anregenden Photons. Dieser Vorgang wird als Stokes-Raman-Streuung bezeichnet. Befin-
det sich das streuende Molekiil nach dem Anregungsvorgang auf einem niedrigeren Energieniveau
als zuvor, so besitzt das gestreute Photon eine hohere Energie und damit eine héhere Frequenz als
das anregende Photon. Dies wird als Anti-Stokes-Raman-Streuung bezeichnet. Die Energiedifferenz
zwischen eingestrahltem und gestreutem Photon wird als Raman-Frequenzverschiebung bezeichnet
und ist charakteristisch fiir das streuende Molekiil. Mit diesem Lidartyp kénnen Spurenstoffkon-
zentrationen von z. B. Wasserdampf oder Ozon gemessen werden. Die spektrale Verteilung der
Raman-Frequenzverschiebung ist zudem noch abhéingig von der Umgebungstemperatur. Mit Hil-
fe von spektralen Filtern kann die spektrale Verteilung der empfangenen Strahlung ermittelt und
daraus die Temperatur am Streuort berechnet werden.

Das Fluoreszenz-Lidar basiert auf der Resonanzabsorption von Molekiilen. Dabei wird ein Mo-
lekiil durch resonante Absorption eines Laserstrahls in einen angeregten Zustand versetzt. Aus
diesem angeregten Zustand kann das Molkiil durch spontane Emission in einen Zustand niedrigerer
Energie iibergehen. Dabei wird ein Photon mit einer Energie emittiert, die der Energiedifferenz
der beiden Zusténde entspricht. Die Wellenléinge des emittierten, sogenannten Fluoreszenzlichtes
ist stoffspezifisch und kann detektiert werden. Anwendung findet ein solches Lidar bei der Messung
von Metallschichten in der obersten Atmosphéire. Die Metalle, wie zum Beispiel Na, K, Ca, Li und
Fe, befinden sich aufgrund der verdampfenden Meteoriten in der Stratosphére.

Zur Bestimmung der zu messenden Parameter wird ein mathematisches Modell benotigt, wel-
ches die zuriickgestreute und am Detektor empfangene Leistung berechnet. Die Lidargleichung fiir
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elastische Signale berechnet sich (siehe z.B. Weitkamp| (2005)) zu

PO =K -O(r)- Py- A- B\ 1) - %2 . ”I%@‘ﬂ ceap(—2r(0 7)) . (2.1)

Hierbei ist:
P(\,r) : elektrische Empfangsleistung [W]
K : Systemkonstante
O(r) : Uberlappfunktion
Py : optische Ausgangsleistung des Lasers [W]
A : effektive Teleskopfliiche [m?]
B(A, r) : Totaler Riickstreukoeffizient [1/m/sr]

7 : Streudistanz zum Lidar [m]

(2.2)

e}

: Lichtgeschwindigkeit [m/s]
timpuls : Impulsdauer [s]
7(A, r) : optische Dicke [1/m]

Das Verhiltnis aus elektrischer Empfangsleistung und in das Teleskop einfallender Lichtleistung
wird mit dem Systemfaktor K beschrieben. Die Uberlappfunktion gibt das Verhéltnis aus der emit-
tierten Laserleistung innerhalb des Teleskoptffnungswinkels zur emittierten Laserleistung aulerhalb
an. Sie ergibt sich aus der Geometrie des Lidarsystems, der Divergenz des Laserstrahls und dem
Teleskopoffnungswinkel und kann als Funktion des Abstandes zwischen Streuort und Empfinger
angegeben werden.

Der Exponentialterm gibt die Transmission des Lichts bei der Propagation durch die Atmosphére
zum Streuort und zuriick an und folgt aus dem Lambert-Beer-Gesetz. Die optische Dicke 7 folgt
dabei aus dem Wegintegral iiber den totalen Extinktionskoeffizienten a(\,r):

T(A,7r) = /Oroz()\,r’)dr' . (2.3)

Der totale Extinktionskoeffizient berechnet sich mit der mit der Dichte N*(r) in [%] al-
ler Bestandteile i der Atmosphére und den entsprechenden Streu- und Absorptionsquerschnitten
O&ren(A, 1) und o'y (A, 7) zu

a(Ar) = Z N (r) - [08iren(A 1) + ohps (A, 1)) (2.4)

Der Absorptionsquerschnitt ergibt sich aus den spezifischen molekularen oder atomaren Spektralli-
nien eines Ubergangs zwischen zwei quantenmechanischen Zusténden.

Je nach Grole der Streuteilchen unterscheidet man bei der Streuung zwei Fille: zum einen die
Streuung an Atomen und Molekiilen, also an Teilchen, deren Durchmesser gegeniiber der Messwel-
lenlénge gering ist, und zum anderen die Streuung an Aerosolen. Die Rayleighstreuung behandelt
die elastische Streuung an Streuobjekten, deren Durchmesser wesentlich kleiner als die Wellenlénge
des Lichtes ist. Dieser Streutyp ist fiir ein Lidar besonders wichtig, da die in der Atmosphéire am
hiufigsten vertretenen Teilchen, also Sauerstoff, und Stickstoff der Rayleighstreuung unterliegen.
Nach dem englischen Physiker Lord Rayleigh, der 1871 eine zu A\~* proportionale Abhiingigkeit des
atomaren/molekularen Streuquerschnittes enddeckt hatte, wurde diese Streuung Rayleighstreuung
genannt (Jackson, 1998]). Mit ihr lassen sich die allgemein bekannten stark wellenldingenabhéngigen
Phénomene wie das blaue Himmelslicht an sonnigen Tagen oder die Abendrote erkldren. Aus der
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Winkelverteilung berechnet sich das Lidarverh&ltnis oder Extinktions-Riickstreu-Verhéltnis fiir Mo-
lekiile zu der Konstanten
Q'Rayleigh _ 81
/BRayleigh 3

Der Greifswalder Physiker Gustav Adolf Mie beschrieb um 1908, dass ab einer gewissen Partikel-
grofe die Lichtstreuung nicht dem Rayleigh’schen A™% Gesetz folgt. Er formulierte eine allgemeinere
Theorie von Lichtstreuung an sphérischen homogenen Objekten, deren Durchmesser in etwa dem
der Wellenldnge der Strahlung entspricht und die die Rayleigh-Streuung als Spezialfall enthélt.
Mit dieser Theorie lassen sich beispielsweise Phéanomene wie das Weil der Wolken erkldren. Je
grofer der Mie-Parameter © = 27wa/\ ist, welcher das Verhiltnis von Partikeldurchmesser a zur
Wellenlédnge A des eingestrahlten Lichts angibt, desto stérker streut die im Vergleich zur Rayleigh-
streuung schwicher wellenléingenabhéngige Mie-Streuung in Vorwirtsrichtung. Nach [van de Hulst
(1981) ergibt sich fiir die Mie-Extinktion die Wellenléingenabhéngigkeit

(2.5)

anrie X A7 (2.6)

Dabei ist § der Angstromexponent im Bereich zwischen 0 und 4. Fiir grofle Partikel wie z. B.
Wolkenpartikel ist 6 = 0 und fiir kleine Partikel ist 6 = 3. Im Gegensatz zur Rayleighstreuung
ist das Lidarverhéltnis i bei der Mie-Streuung nicht konstant, sondern von Parametern wie
Wellenlénge und Partikelgrgﬁenverteﬂung abhéngig. Mit Bas;e und apse enthélt die Lidargleichung
zwei unbekannte Grofien, deren Einfluss auf das Messergerbnis durch geschickte Annahmen reduziert
werden muss.

Analog zum totalen Extinktionskoeffizienten setzt sich der totale Riickstreukoeffizient 5 ebenfalls
aus Rayleigh- und Miestreuung zusammen

B(A, ) = Brayleigh(A, 7) + Buie(A, 7). (2.7)

2.2 Die Grundgleichungen fiir das DIAL-Verfahren

Das Thema dieser Arbeit ist die Detektion von Spurenstoffkonzentrationen, welche mit dem Differen-
tial-Absorptions-Lidar (DIAL) gemessen werden. Beim DIAL-Verfahren werden zwei Impulse un-
terschiedlicher Wellenlidngen in die Atmosphire ausgesendet (siehe Abb. . Diese beiden Wel-
lenldngen werden so gewéhlt, dass sie unterschiedlich stark von dem zu messenden Spurenstoff ab-
sorbiert werden, wihrend alle anderen Bestandteile der Atmosphére beide Wellenldngen méglichst
gleichméfig beeinflussen. Die stéirker absorbierte Wellenlange wird Mess- bzw. ,, Online*“-Wellenlénge
und die weniger stark absorbierte Referenz- bzw. ,, Offline“-Wellenléinge genannt. Somit wird die
,Online“-Strahlung gegeniiber der ,,Offline“-Strahlung bei der Propagation durch die Atmosphére
in Anwesenheit des Spurenstoffs stiarker abgeschwéicht. Diese Intensitéitsunterschiede kénnen im De-
tektor nachgewiesen werden und lassen sich auf eine bestimmte Dichte des zu ermittelnden Gases
NGas(r) am Streuort zuriickfiihren. Entscheidend fiir die Bestimmung der Spurenstoffdichte ist die
in Kap. eingefithrte Extinktion

a(Ar) = Y N'(r) - [odien(Nr) + ohps (A )] + NES(r) - ofE (A7) (2.8)
i#£Gas

Aus den Lidargleichungen fiir Mess- und Referenzstrahl kann die DIAL-Gleichung hergeleitet wer-
den, welche die Spurenstoffdichte aus den empfangenen Leistungen berechnet. Nach Abschnitt
lauten die Lidargleichungen fiir ,,Online“- und ,,Offline“-Strahlung

1 . Cc- tlmpuls

Pon(r) =K-F-A- ﬁon(r) : ﬁ 72 . 6_270" (29)
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Abbildung 2.3: Messprinzip des Differenial-Absorptions-Lidar (DIAL)-Verfahrens. Es werden abwechselnd
Impulse mit unterschiedlichen Wellenldngen in die Atmosphére ausgesendet. Die beiden Wellenldngen sind
so gewiéhlt, dass die Mess- bzw. ,Online“-Wellenlidnge von dem zu messenden Spurenstoff stark absorbiert
wird und die Referenz bzw. ,Offline“-Wellenléinge weniger stark. Aus dem Quotienten der empfangenen
Intensitédten kann die Spurenstoffdichte im Abstand r ermittelt werden.

und

1 c-t _or
POff(T):K'PO'A'Boff(T)'Tig'%'@2°ff . (2.10)

Zunichst werden beide Gleichungen logarithmiert und voneinander subtrahiert. Die resultierende
Gleichung wird anschliefend nach dem Abstand r differenziert. Aufgelost nach der Spurenstoffdichte
und dem differentiellen Absorptionsquerschnitt Ao? = o? — szf ergibt sich die gesamte DIAL-
Gleichung zu

] 1 d Pyre(r)
,7VG S _ of f E
a(r)_zi A(;Gas'dr[lan(r)}_B_C_D_ ' (2.11)

Dabei stehen die Buchstaben B, C, D und E fiir die Korrekturterme Riickstreuterm

B= m : dii [ln%:nf((:))} , (2.12)
Rayleigh-Extinktionsterm mit Aarayicigh(7) = Con, Rayieigh(T) — Qof £, Rayleigh (T)
C = W : (2.13)
Mie-Extinktionsterm mit Aapzie(r) = on,Mie(T) — Qg f,0ie(T)
D Azlt\fgg) (2.14)

und den Term, welcher die Querempfindlichkeit zu anderen in der Atmosphére vorhandenen Gasen

beriicksichtigt ' '

Zi;éGas N (T) Ao’
AogGas

E = (2.15)
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Gleichung zeigt, dass es sich bei der DIAL-Methode um eine selbstkalibrierende Messung
handelt. Alle Instrumentenkonstanten K, Py, A und t1y,pus haben sich beim Kombinieren der beiden
Lidargleichungen herausgekiirzt. Im Idealfall sind die atmosphérischen Streueigenschaften beider
Wellenléngen nahezu gleich grof, womit die Korrekturterme B, C' und D in GI. vernachléssigt
werden konnen. Werden die beiden Messwellenléingen zusétzlich so gewéhlt, dass die Querempfind-
lichkeit gegeniiber anderen Spurengasen vernachléssigt werden kann, so reduziert sich die DIAL-
Gleichung zu der einfachen Form ohne Korrekturterme. Damit kann die Spurenstoffdichte
allein durch den Quotienten aus den empfangenen Intensitéiten fiir beide Wellenldngen ermittelt
werden.

In der Realitdt konnen die Korrekturterme jedoch meist nicht vernachléssigt werden. Insbeson-
dere bei O3-DIAL’s kénnen dadurch erhebliche Messabweichungen auftreten. Bei troposphérischen
03-DIAL-Systemen konnen in der unteren Troposphére aufgrund der vergleichsweise hohen Kon-
zentrationen von bis zu 1 nmol/mol SOy und bis zu einigen 10 nmol/mol NO2 an heilen Sommerta-
gen in urbanen Gebieten Querempfindlichkeiten auftreten. Stratosphérische O3 -DIAL’s benttigen
einen Wellenléngenabstand von mehereren 10 nm um, eine ausreichend grofie differenzielle Ozon-
Absorption zu erreichen. Aufgrund der Wellenléngendifferenz zwischen beiden DIAL-Wellenléngen
konnen die Terme B und D zu erheblichen, aerosolbedingten systematischen Fehlern bei der Be-
stimmung der Spurengasdichte fithren. Die molekularen Streueigenschaften Srayleigh(A, ) und
aRayleigh()\, r) kénnen mit den besten verfiigbaren meteorologischen Daten iiber Druck und Tem-
peratur oder iiber geeignete Standardatmosphéren genau genug vorhergesagt werden. Die aeroso-
len Streueigenschaften Syrie(A,r) und angie(A, ) sind jedoch abhéngig von der GroBe, Form und
chemischen Zusammensetzung der Aerosole und dem Feuchtegehalt der Luft. Sie sind somit ei-
ne Unbekannte und kénnen im Falle groffler Wellenldngendifferenz zu einem systematischen Fehler
fiithren.

In stark inhomogen verteilten Aerosolschichten ist der Riickstreuterm B (GI. der dominie-
rende Aerosolfehler und kann mehrere 100 % betragen. Eine Methode, bei der im Gegensatz zum
gewohnlichen DIAL die elastische Riickstreuung keine Rolle spielt, ist das Raman-DIAL. Wie von
Lazzarotto et al|(2001)) beschrieben, konnen damit Wasserdampf- und Ozondichteprofile gemessen
werden, indem Licht nur einer Wellenlénge in die Atmosphire ausgesendet wird. An Sauerstoff,
Stickstoff und Wasserdampf wird das Licht inelastisch gestreut, wodurch es die Ramanfrequenzver-
schiebung erhilt. Uber geeignete schmalbandige spektrale Filter kénnen die einzelnen Linien separat
im Empfanger detektiert werden, woraus die HoO- und O3-Dichteprofile gewonnen werden kénnen.
Das ramanverschobene Licht ist, bedingt durch die Filter, nicht von der elastischen Riickstreuung
iiberlagert und daher unempfindlich gegeniiber stark inhomogen verteilten Aerosolschichten. Jedoch
ist aufgrund des um mehrere Gréflendordnungen kleineren Ramanstreuquerschnitts das inelastisch
gestreute Licht viel schwécher als das elastisch gestreute Licht. Dadurch sind lange Mittelungszeiten
im Bereich von Stunden nétig, um Spurenstoffprofile zu erhalten. Demnach kénnen mit Raman-
Systemen die dynamischen Prozesse im Bereich der Tropopause nicht aufgelost werden und sind
insbesondere fiir Flugzeuganwendungen ungeeignet.

Bei bekanntem Lidarverhéltnis S = angie/Bmie kann die Lidargleichung jedoch invertiert wer-
den und unter Verwendung eines erweiterten Klett-Verfahrens (Klettl [1985) die Riickstreuung und
Extinktion berechnet und in der DIAL-Gleichung korrigiert werden. Dabei wird die Inversion der
Lidargleichung auf die ,,Offline“-Wellenléinge angewendet, weil dort fiir gewohnlich die Extinktion
des Spurenstoffes vernachlédssigbar ist (Browell et al., [1985)). Mit der Inversion kénnen die optischen
Streueigenschaften der Partikel fiir die ,,Offline“-Wellenldnge ermittelt werden. Unter Annahme eines
Angstromexponenten kann daraus auf die optischen Streueigenschaften der ,,Online*-Wellenlénge
geschlossen werden, womit die vereinfachte DIAL-Gleichung mit den Korrekturtermen [2.12]und [2.14]
korrigiert werden kann. Wihrend das Klett-Verfahren, so, wie oben beschrieben, fiir das HoO-DIAL
WALES angewendet werden kann, ist die Extinktion der ,,Offline*“-Wellenléinge bei dem in dieser
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Arbeit vorgestellten O3-DIAL nicht vernachliassigbar. Die ,,Offline“-Extinktion muss daher bei der
Inversion iterativ beriicksichtigt werden. Als ,first guess“ wird das fehlerbehaftete Os-Profil, wie es
aus der vereinfachten DIAL-Gleichung gewonnen wird, verwendet. Mit dem aus der ersten Iteration
erhaltenen korrigierten Ozonprofil wird das ganze Verfahren mehrfach durchlaufen, wobei immer das
aus der vorherigen Iteration gewonnene korrigierte Ozonprofil verwendet wird. Die Iteration kann
beliebig oft ausgefiihrt werden, bis die Ozonprofile konvergieren. Ausgangspunkt fiir die Inversion
ist die Definition einer geeigneten Signalfunktion T aus bekannten Grofien

() = In P(r)-r*-exp(2- [y aRayzei%h(r')dr’) cexp (2 [y a9 (r')dr’) (2.16)
exp (2 -5 fo 5Rayleigh(7“/)d7’/)
Mit der Signalfunktion kann die Lidargleichung in die Form
T(T) =K- R<T) : BRayleigh(r> *ETP <_2 -5 / R(T/) : /BRayleigh(r,)drl> (217)
0

gebracht werden. Dabei beinhaltet K alle Konstanten der Lidargleichung. R(r) ist das Verhiltnis

_ BRayleigh(T) + 5Mi€(r) _ 5(7‘) (218)

R(r) Bragleigh(T) N BRayieigh(T)

aus totaler zur molekularer Riickstreuung. Durch Logarithmieren und Differenzieren nach dem Weg
r ergibt sich aus Gl. die Differenzialgleichung

dT'(r) 1 dB(r)

dr B(r) dr

—2.5-8(r) . (2.19)

Diese bekannte Form der Differenzialgleichung nennt sich Bernoulli- oder homogene Ricatti-Gleichung
(Klett, 1981)). In Klett| (1985) wird dafiir folgende Losung angegeben:

- = exp (T(r) — Tp) . 9 90
) R Breignn) 2+ 7 S - cap (T() — Ty dr” (2:20)

Dabei ist Ty, = T(rm), BRayicighym = B(rm) bei einem Normierungsabstand r,,, in welchem das
Riickstreuverhéltnis R,, = R(ry,) als bekannt vorausgesetzt wird. Fiir r,, sollte ein Bereich aus-
gewihlt werden, welcher moglichst wenig mit Aerosol belastet ist und, in Bezug auf das Lidar-
system, hinter der Aerosolschicht liegt (Klettl, 1981). Hiermit steht eine qualitative Abschitzung
des aerosolen Einflusses auf die Signale zur Verfiigung. Problematisch an dieser Abschitzung des
Aerosoleinflusses auf die Signale ist der Angstrémexponent. Dieser ist, anders als im Fall von Ray-
leighstreuung, abhéngig von der Gréflenverteilung der Streupartikel und kann dadurch mit der Héhe
variieren. Bei der Inversion wird jedoch ein héhenkonstanter Angstromexponent vorausgesetzt.
Das fiir die Klett-Inversion notwendige aerosole Lidarverhiltnis kann auch direkt mit einem
Ramanlidar vermessen werden. Dazu werden das elastisch und inelastisch gestreute Licht detek-
tiert und aus der Kombination der beiden Kanile die Partikelstreueigenschaften abgeleitet. Da die-
ses Ramansignal um Faktor 20 (Rotations-Ramanlinie) bis 500 (Vibrations-Rotations-Ramanlinie)
kleiner als die Rayleighstreung ist, werden dafiir lange Mittelungszeiten benotigt Weitkampl (2005).
Wegen der geringen Streuquerschnitte werden Aerosol-Ramanlidars hauptséchlich bei Nacht be-
trieben, um den Einfluss solarer Strahlung zu vermeiden. Im Gegensatz dazu kéonnen mit spektral
hochauflésendem Lidar (eng.: High spectral Resolution Lidar, kurz: HSRL) die aerosolen Streu-
eigenschaften auch tagsiiber und mit addquaten Mittelungszeiten gewonnen werden. Ein derarti-
ges HSRL fiir die Wellenléinge von 532 nm ist Bestandteil des Wasserdampfsystems WALES (sie-
he |[Esselborn, (2008))). Bei diesem Lidarprinzip besitzt der Detektor einen Kanal fiir das gesamte
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zuriickgestreute Spektrum und einen reinen Rayleighkanal, welcher durch einen Spektralfilter den
Mie-Anteil unterdriickt. Aus der Kombination beider Kanéle kénnen nach [Piironen und Eloranta
(1994) die Partikel-Streueigenschaften und damit das aerosole Lidarverhéltnis abgeleitet werden.
Fiir die Unterdriickung des Mie-Anteils werden hohe Anforderungen an die Filter gestellt, welche
nur bei wenigen Wellenléngen erfiillt werden kénnen. Daher muss fiir die meisten DIAL-Systeme auf
das Klett-Verfahren zuriickgegriffen werden. Jedoch greift das Klett-Verfahren im Falle stark inho-
mogen verteilter unterschiedlicher Aerosoltypen mit hohenabhingigen Angstromkoeffizienten nicht
mehr. Hier kann die von|Wang et al.|(1997) vorgeschlagene Dual-DIAL-Methode verwendet werden,
um den aerosolbedingten Messfehler zu reduzieren. Wie in Abb. dargestellt, handelt es sich um

=

= DIAL 1

= < >,

Q cFﬂ,on

o DIAL 2
(%]

g_ < —>
(7]} cS‘\,ot’f=62,on

c

2

-

‘6 G off

[72]

Qo

< >

)\‘1,on )\‘1,oﬁ=}\’2,on }\’2,off
Wellenlange

Abbildung 2.4: Prinzip des Drei-Wellenlédngen-Dual-DIAL Verfahrens zur Kompensation des aerosolbedingten
systematischen Fehlers.

ein Drei-Wellenlangen-Lidar (A on, A1,off = A2,0n, A2,0ff), Wobei die mittlere Wellenldnge einerseits
als ,,Offline“-Wellenldnge des ersten DIAL-Paares und andererseits als ,,Online“-Wellenldnge des
zweiten DIAL-Paares verwendet wird. Aus der Linearkombination der beiden DIAL-Gleichungen
ergibt sich die Spurenstoffdichte zu

1 . d Py on(T) Py 0n (1)

NGas () — Zoptbon Ly o p 2 22en Ay By By 2.21

() = gazlyn Pr) +C-ln o (r)] +B'+ E'} (2.21)

Dabei sind Ao’ = [U)\l,on - O')\LOH] -C- [0)\2’011 - O')\Q’Oﬂr], B'=By—-C-Byund E' = E; — C - Ey mit
Hion 1) (r)] fir i = 1,2.

B; = d%lnﬁx. "o und E; = —2[04)\2.7()“(7") — ),
Die Konstante C ist frei wihlbar und fiir einen Wert von

i,0ff

(2.22)

werden die Riickstreu- und Extinktionsterme nahezu null (B’ ~ 0 und £’ ~ 0). Nach Wang et al.
(1997) wird die Spurengassondierung mit dieser Methode unempfindlich gegeniiber inhomogen ver-
teilten Aerosolschichten. Somit versagt diese Methode selbst bei einem héhenabhéngigen Angstrom-
exponenten nicht.

DIAL-Systeme, deren ,,Online“-Wellenlédnge einer schmalbandigen Absorptionslinie entspricht,
miissen zusétzlich die Rayleigh-Doppler-Verbreiterung (Ansmann) 1985; |Ansmann und Bosenberg;,
1987) in den Lidargleichungen beriicksichtigen. Bedingt durch die brownsche Bewegung der Streu-
teilchen mit Geschwindigkeitskomponente v entlang dem Laserstrahl ergibt sich die Frequenz des
gestreuten Lichtes Vgestreut ZU

v(r)

Vgestreut = Veinfallend * /{(T) = Veinfallend * < 2 = Veinfallend * <1 + c > (223)
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Dabei entspricht x der Dopplerverschiebung und ¢ der Lichtgeschwindigkeit. Aus der Boltzmann-
verteilung der Geschwindigkeiten aller Streuteilchen ergibt sich die Doppler-Verbreiterung des ge-
streuten Lichtes. Die im Vergleich zu den Molekiilen relativ schweren Partikel haben aufgrund
ihrer Trigheit keinen signifikanten Einfluss auf die Doppler-Verbreiterung. Daher ist nur durch
Molekiile bedingte Verbreiterung, also die Rayleigh-Doppler-Verbreiterung, zu beriicksichtigen. Bei
der Vermessung schmalbandiger Absorptionslinien kann es passieren, dass die Verbreiterung in der
Groflenordnung der Breite der Absorptionslinien liegt, wodurch die in der Lidargleichung angenom-
mene Extinktion iiberschitzt werden wiirde. Generell messen Ozon-DIAL-Systeme in der Hartley-
(220-310 nm)- und Huggins-Bande (310-370 nm), einem Bereich des Ozonabsorptionsquerschnitts
mit einer breiten Absorptionsbande von iiber 100 nm ohne viel Struktur, sodass der Effekt der
Rayleigh-Doppler-Verbreiterung in Ozon-DIAL’s vernachléssigt werden kann. Die Absorptionslini-
en des HoO-DIAL WALES haben eine spektrale Breite von einigen 100 MHz (siehe Abb. Kap.
, sodass der Effekt Fehler von mehreren 10 % ausmachen kann (Wirth et al., [2001). Uber Tem-
peraturprofile aus Standardatmosphéren oder Radiosondenaufstiegen kann jedoch der Einfluss der
Verbreiterung in den Lidargleichungen beriicksichtigt werden.

2.3 Mehrwellenléingen-H,O-DIAL (WALES)

Aufgabe dieser Arbeit ist die Realisierung eines flugzeuggetragenen kombinierten Ozon- und Wasser-
dampf-DIAL-Systems fiir die Tropopausenregion. In den vergangenen Jahren wurden am Institut
fiir Physik der Atmosphére die wesentlichen Komponenten von AMALFIT entwickelt: das weltweit
einzigartige Mehrwellenléngen-Differential-Absorptions-Lidar WALES (eng.: WAter Vapor Lidar
Experiment in Space). Mit dem urspriinglich als Vorbereitung auf eine Weltraummission geplanten
Projekt WALES sollten die Defizite bisheriger Messverfahren, wie sie bei Radiosonden und passiven
satellitengestiitzten Sensoren auftreten, behoben werden. Radiosonden sind zwar unkomplizierte
und kostengiinstige Messinstrumente, doch liefern sie nur Daten mit zu geringer Genauigkeit aus
der oberen Troposphire und unteren Stratosphire (Kley et al., 2000) und es gelingt daher kei-
ne ausreichende Abdeckung der Erdatmosphire. Des Weiteren verfiigen passive satellitengestiitzte
Messsonden nicht iiber eine geniigend hohe vertikale Auflésung. Im Gegensatz dazu wiirde ein satel-
litengestiitztes Mehrwellenléingen-HsO-DIAL globale Wasserdampf- Messungen mit angemessener
zeitlicher und rdumlicher Auflosung liefern. Das Gesamtsystem wurde im Sommer 2007 fertigge-
stellt und bereits sehr erfolgreich auf dem Forschungsflugzeug Falcon F20 wihrend der Feldkampa-
gnen COPS (Jul. 2007) (Wulfmeyer et al., 2008), SAMUM II (Jan./Febr. 2008) (Esselborn et al.,
2008), IPY-Thorpex (Febr./Mérz 2008) (Fix et al., 2008), EUCAARI (Mai 2008) und T-PARC
(Aug./Sept. 2008) und auf dem Forschungsflugzeug HALO wéhrend der sogenannten TECHNO-
Mission (Sept./Okt. 2010) eingesetzt.

Die wesentlichen Vorteile von WALES gegeniiber anderen existierenden HoO-DIAL-Systemen
(siehe z. B.|Browell et al.| (1998), Ismail und Browell (1989) oder Bruneau et al.| (2001))) sind dessen
hohe elektrische Effizienz und kleine mechanische Abmessungen sowie die weltweit einzigartige grofle
Messreichweite von der aerosolen Grenzschicht bis zur unteren Stratosphére. Gerade bei Messungen
in der UTLS erreicht WALES eine wesentlich hohere Auflésung und Genauigkeit als bisherige DTAL-
Systeme. Denn nur WALES verfiigt iiber Messwellenldngen im Bereich um 935 nm, in welchem
sowohl schwache Absorptionslinien fiir troposhérische Messungen als auch starke Absorptionslinien
fiir stratosphérische Messungen vorhanden sind (vgl. Abb. [2.5)).

Ziel ist es, das neue Ozon-DIAL modular mit den Komponenten des WALES-Systems betreiben
zu konnen. Daher ist es nicht nur notwendig, dass das Ozon-DIAL mechanisch mit dem WALES-
System harmoniert sondern auch, dass eine Kompatibilitdt zwischen dem neuen Modul und WALES
in Bezug auf die elektrische und optische Leistungsaufnahme gegeben ist. Aus diesem Grund wird
das WALES-System im Folgenden genauer vorgestellt. Zunichst wird der Messaufbau erldutert und



16 2. Die Grundlagen des DIAL-Verfahrens

102 E T T ) T T 3
E 0 km i«— siratosphere ]
fg r e 10 km i ]
= 10%F E
% F upper . 3
> [ troposphere ___ i 1
03 - f\ middatitude i £
8 1072 B ¢ boundary [;
o E \ tropical "‘-.‘ layer 4
s C 4 boundary § ]
= L -\ layer i ‘ 1
% F ; i
S 107k [ N =
7] E ¥ i 3
a E 2 1
< C ]
reference
o fa T e

935.2 935.4 935.6 935.8 936.0
Vacuum Wavelength [nm]

Abbildung 2.5: Fiir die Simulation von WALES verwendete Ho O-Absorptionslinien (Wirth et al. [2009). Ab-
sorptionsquerschnitte berechnet mit HITRAN (Rothman et al. |2005) fiir Normalnull (durchgezogene Linie)
und 10 km Hohe (gestrichelte Linie).

charakterisiert und im Anschluss dessen hohe Genauigkeit am Beispiel einer Vergleichskampagne
aufgezeigt. Eine ausfiihrlichere Beschreibung der einzelnen Komponenten von WALES findet sich
in Wirth et al.| (2009)).

2.3.1 Transmittereinheit

Beim WALES-Lidar handelt es sich um ein Vier-Wellenldngen-DIAL, mit einer Referenzwellenléinge
und drei ,,Online“-Wellenléngen fiir die drei Hohenbereiche aerosole Grenzschicht, obere Troposphére
und untere Stratosphire. Die Wasserdampfkonzentration in der aerosolen Grenzschicht nimmt von
den Polen iiber die mittleren Breiten bis zu den Tropen stark zu. Daher muss die Stérke der Absorp-
tion der ,,Online“-Wellenlénge fiir die Grenzschicht in Abhéngigkeit von der geographischen Breite
angepasst werden.

Angelehnt an die Vorgéngersysteme (Ehret et al. [1999; |Poberaj et al., 2002)) wurde fiir die Er-
zeugung der Messwellenldngen ein Nd:YAG-Laser in Master-Oszillator/Power Amplifier (eng.: ma-
ster oscillator power amplifier, kurz: MOPA)-Konfiguration und zwei anschlieenden Konversions-
prozessen entwickelt.

Diese Anordnung erfiillt die Grundvoraussetzungen an ein Lidarsystem, denn sie ermdoglicht
die Erzeugung von longitudinal einfrequenten Nanosekunden-Lichtimpulsen im Wellenléngenbereich
zwischen 935-936 nm und einer gesamten mittleren Leistung von 8 W.

Es handelt sich um zwei iibereinander angeordnete baugleiche Lasersysteme (vgl. Abb. und
, welche jeweils zwei der vier Messwellenldngen erzeugen. Jedes Lasersystem unterteilt sich in
die drei Untersysteme Pumplaser, OPO-Frequenzkonverter und Seedlaser.

Der in MOPA-Konfiguration angeordnete Pumplaser mit der fundamentalen Wellenlinge von
1064 nm erreicht durch drei Verstirkerstufen eine Ausgangsenergie von > 400 mJ pro Impuls
bei einer Repetitionsfrequenz von 100 Hz. Anschlieflend wird die fundamentale Strahlung jedes
Nd:YAG-Lasers frequenzverdoppelt. Dazu wird ein 10 x 10 x 10 mm? groer KTP-Kristall in Typ-
2-Konfiguration (oe—>e)E| verwendet. Bei maximaler Laserleistung kann eine Konversionseffizienz von
55 % erreicht werden, sodass bis zu 220 mJ Impulsenergie bei 532 nm Wellenléinge zur Verfiigung
stehen.

siehe Kap. [4.2
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Abbildung 2.6: Seitenansicht des WALES- Abbildung 2.7: Foto des WALES-Systems, das in HA-
Systems in HALO, dargestellt als CAD (Foto LO wéhrend der TECHNO-Kampagne 2010 integriert
der Seitenansicht ist im Flugzeug aus Platz- worden ist.

griinden nicht mdéglich).

Fiir die HoO-DIAL-Wellenldngen wird Licht im Bereich von 935 nm bendétigt, welches unter
Verwendung eines optisch parametrischen Oszillators (OPO) aus der Ausgangsstrahlung der Wel-
lenléinge 532 nm des Pumplasers generiert wird. Das Prinzip eines OPO wird detailliert in Kap.
beschrieben. Aufgrund der schmalbandigen HyO-Absorptionsquerschnitte sollte die Bandbreite der
Messwellenldngen im MHz-Bereich liegen (Wirth et al., 2009). Diese Schmalbandigkeit wird durch
»Injection seeding* des OPO erreicht (Fix, [1994). Dafiir stehen vier verschiedene, im Einmoden-
Betrieb arbeitende verteilte Riickkopplungs (eng: distributed feedback, kurz: DFB)-Laserdioden zur
Verfiigung, welche zusétzlich in den OPO eingekoppelt werden.

Ziel ist es, fiir den im Rahmen dieser Arbeit entwickelten Os-DIAL-Transmitter den gleichen
Pumplaser zu verwenden. Die beschriebenen Konversionsmodule sind iiber Schrauben an dem Pum-
plaser fixiert. Somit kann mit einem fiir Ozonmessungen geeigneten Konversionsmodul problemlos
zwischen den HyO- und Os-Konversionsmodulen gewechselt werden. Die spektralen Anforderun-
gen der O3-Messwellenlédngen liegen im Gegensatz zu den HoO-Messwellenldngen im GHz -Bereich.
Somit kann bei dem O3-DIAL auf , Injection seeding* verzichtet werden.

Im Vergleich zu dem frither verwendeten 10-Hz-Pumpsystemen der Ozon-DIAL-Transmitter
(Fix und Ehret, [1998; |Fix et al., 2002) wurden Impulsenergien Erppus ~ 10 mJ im ultravioletten
Spektralbereich erzielt, was einer mittleren Leistung von P ~ 0,1 W entspricht. Entscheidend fiir
die Konversion ist die Einzelpulsenergie. Die mit dem WALES-System zur Verfiigung stehende
Pumpimpulsenergie von ~ 200 mJ enstpricht der Pumpimpulsenergie des fritheren 10-Hz-Systems.
Daher werden auch fiir den im Rahmen dieser Arbeit zu entwickelnden O3-DIAL-Transmitter UV-
Impulsenergien im Bereich von 10 mJ erwartet. Mit der Repetitionsfrequenz von 100 Hz entspricht
dies einer mittleren Leistung von 1 W. In den in Kap. [3| durchgefiihrten Simulationen wird eine
Impulsenergie der UV-Strahlen von 8 mJ angesetzt, um das System eher zu unterschétzen als zu
iiberschétzen. Insbesondere wird das hohe vertikale und horizontale Auflésungsvermogen, welches
fiir die Vermessung von STE-Prozessen benétigt wird, nur durch die hohen mittleren Leistungen
von ~ 1 W im UV erzielt.
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2.3.2 Empfingereinheit

Die von der Atmosphére zuriickgestreute Lichtleistung wird mit einem 48 ¢m Cassegrain Teleskop
empfangen, welches nadir- und zenithblickend installiert werden kann (siehe Abb. . Die ver-
schiedenen Wellenldngen (532 nm, 935 nm und 1064 nm) werden mit dichroitischen Strahlteilern
separiert. Die Unterdriickung des solaren Hintergrundlichts erfolgt mit ~ 1 nm breiten Interfe-
renzfiltern. Fiir Wellenldngen von 532 nm und 1064 nm sind Depolarisationskaniile integriert, um
Aerosoltypen anhand des Depolarisationsverhiltnisses identifizieren zu kénnen (zum Depolarisati-
onslidar siehe z. B. |Weitkamp]| (2005))). Fiir die Messung aerosoler Extinktion wird ein Teil der 532
nm Strahlung durch eine I5-Zelle geschickt, die eine Unterdriickung der aerosolen Riickstreuung von
10* und damit Bestimmung der aerosolen Streueigentschaften mit der Methode des hochspektral
auflosenden Lidars ermdglicht (siehe Esselborn| (2008)).
Durch geringfiigige Modifikationen kann die Empfiangereinheit gleichzeitig Licht der Wasserdampf-

und Ozonmessungen detektieren. Dazu miissen dichroitische Strahlteiler ausgetauscht und einer der
Depolarisationskanéle fiir 1064 nm durch einen geeigneten UV-Detektor ersetzt werden.

2.3.3 Validierung

Die hohe Genauigkeit von WALES wurde erfolgreich bei der Vergleichskampagne LUAMI im Ok-
tober 2008 nachgewiesen (Immler et al., |2009)). Hauptziel von LUAMI war der intensive Vergleich
verschiedener In-situ-Messsysteme und Fernmessverfahren zur Bestimmung der grundlegenden me-
teorologischen Variablen wie Temperatur, Feuchte und Wind in der htheren Atmosphére. Es wurde
eine hervorragende Ubereinstimmung der WALES-Wasserdampfmessungen mit dem Frostpunkt-
hygrometer (CFH) und dem Lindenberger Ramanlidar RAMSES sowie den Raman-Lidars und
Radiosonden des schweizerischen und des niederléindischen Wetterdienstes erzielt. So kann das
Wasserdampf-DIAL auch als Transferstandard fiir die Kalibrierung und Validierung anderer Me-
thoden angesehen werden.

Mit einer horizontalen Auflésung von 10 km und einer vertikalen Auflésung von 200 m erreicht
WALES eine Genauigkeit von kleiner 10 %. Damit eignet es sich hervorragend zur Sondierung des
troposphérischen Tracers Wasserdampf bei klein- und grofiskaligen Austauschprozessen durch die
Tropopausenregion von dem Forschungsflugzeug HALO aus.



Kapitel 3

Auswahl der Wellenlangen fiir Ozon
im Tropopausenbereich

Die Analyse von Austauschprozessen durch die Tropopausenregion stellt aufgrund der damit ver-
bundenen starken atmosphérischen Dynamik hohe Anforderungen an die Auflésung und die Ge-
nauigkeit der Messinstrumente. In der Studie von Ehret und Kiemle (2005) sind Anforderungen
angegeben, die ein Ozon-DIAL-System vom Satelliten aus erfiillen sollte, um dynamische Prozesse
in der UTLS zu beobachten. Auch flugzeuggebundene Systeme sollten diesen Anforderungen gerecht
werden, weshalb diese Anforderungen (vgl. Tab. zur Orientierung fiir die Auslegung des hier
zu entwickelnden Ozon-DIAL-Systems verwendet wurden.

Tabelle 3.1: Grenzanforderungen an die Ozonmessung in der UTLS nach|Ehret und Kiemle| (2005)). Die Zielan-
forderungen sind in Klammern dargestellt.

Parameter Wertigkeit
Hohenbereich [km] 8-16
Vertikale Auflésung [km] 2(1)
Horizontale Auflésung [km] 50(10)
Dynamischer Bereich in Mischungsverhéltnis [nmol/mol] | 50-1000
Genauigkeit (1 o) [%)] < 20(10)
Prizision (systematischer Fehler) [%] < 20(10)

Wihrend das Wasserdampflidar WALES nachweislich diesen Anforderungen geniigt, ist es das Ziel
im Rahmen dieser Arbeit, ein Ozon DIAL zu entwickeln, welches ebenfalls den genannten Anforde-
rungen gerecht wird. Dabei bestimmt die Wahl der DIAL-Wellenldngen entscheidend die Messeigen-
schaften wie Auflésung, Genauigkeit und Reichweite und ist daher von konzeptioneller Bedeutung.
Die Wahl der Wellenldngen wird zudem von #ufleren Parametern wie

e Ozon-Absorptionsquerschnitt

e Ozonprofil

Querempfindlichkeit zu anderen Spurengasen

Belastung durch Aerosol

solare Hintergrundstrahlung
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beeinflusst. Ziel ist es, mittels numerischer Simulation diejenigen DIAL-Wellenléingen auszuwéhlen,
mit denen unter minimalen statistischen und systematischen Fehlern eine maximale Messreichweite
erzielt werden kann. Fiir die Berechnung der Messfehler wurde analog zu dem in [Kiemle und Ehret
(2005) beschriebenen ,, Performance-Modell*, ein speziell auf diese Applikation zugeschnittener ,,end-
to-end“-Simulator entwickelt, durch welchen ein solcher Messvorgang numerisch simuliert werden

kann.
Transmitter-,
Detektor-, | .
Plattform- | *Fon/ Aort
parameter

! ! i Harisch Vergleich
Absorptions- Atmosphérische mosp §r|§c € 4
. . ) Profile:
querschnitte: Ruckstreuung:
03, SO,, NO, Rayleigh, Mie P, T, SO,, NO,
| > DIAL-GIeichung}f
(. . ) O5-Profil
LleargIelchung Fohier
» statistisch,
systematisch

Solare )
Hintergrundstrahlung

Abbildung 3.1: Schematische Darstellung der Ozon-DIAL-Simulation zur Auswahl der Laserwellenlidngen. Bei
dieser Software handelt es sich um einen ,end-to-end“-Simulator. Demnach wird das zu Beginn in die Berech-
nungen hineingesteckte Os-Profil mit dem aus den Riickstreusimulationen gewonnenen Os-Profil verglichen
und bewertet. Durch Variieren der Lidar-Systemparameter wird versucht, das urspiingliche Os-Profil so gut
wie moglich wiederzugeben.

3.1 Simulation der Ozon-DIAL-Messung

Der Ablauf der Simulation wird mit Hilfe des Flussdiagramms aus Abb. dargestellt. Zu Be-
ginn der Berechnungen wird die Messeinheit durch Parameter charakterisiert (siehe Tab. . Dazu
zahlen die Transmitterparameter, die den Laserstrahl charakterisieren. Des Weiteren beinhalten
diese Parameter die Detektoreigenschaften, bestehend aus dem Empfangsteleskop und dem eigentli-
chen Photodetektor, welcher die optische Empfangsleistung in elektrische Leistung umwandelt. Als
Photodetektor eignet sich ein Photoelektronenvervielfachexﬂ weshalb in der Simulation typische
PMT-Parameter verwendet wurden. Die Plattformparameter wie Flughthe und Fluggeschwindig-
keit werden ebenfalls mit den Systemparametern festgelegt. Obwohl die Messwellenléngen zu den
Transmitterparametern gehoren, sind sie im Flussdiagramm gesondert dargestellt.

leng.: photomultiplier tube, kurz: PMT
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Tabelle 3.2: Ubersicht iiber die wichtigsten Systemparameter im ,end-to-end“-Simulator.

Einheit Parameter Wertigkeit
Impulsdauer 8 ns

Transmitter Impulsenergie 8 mJ
Repetitionsfrequenz 100 Hz / #xp, 4,
Teleskopdurchmesser 0.46 m

Teleskop Teleskopoffnungswinkel (FOV) 1.6 mrad
Uberlapp 1

Rauschen der Eingangsstromdichte

4-1071 A/HZ®

Rauschen der Eingangsspannungsdichte

6-107% V/HZ0?

Verstarkertemperatur 320 K
PMT-Verstirker Riickkopplungswiderstand 1-10% Q
Aquivalente Kapazitiit inkl. Verdrahtung 1072 F
PMT-Korrelationsfaktor 1.15
Antwortzeit des Detektors 100-1079 s
Detektor Bandbreite 3.3-10° Hz
Interne Verstédrkung 103
PMT-Detoktor I.jichtempﬁndlichkeit 0.045 A/W
Uberschussrauschverhéltnis 1.5
Dunkelstromdichte 0A/HZ?
Geschwindigkeit 220 m/s
Plattform (HALO) Flughthe 0-13 km
horizontale Auflésung 1-20 km
Mittelungsbereich vertikale Auflésung 100-400 m
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Abbildung 3.2: Dargestellt sind die Ozonkonzentrationsprofile fiir polare, mittlere und tropische Breiten, wie
sie sich fiir den Monat Januar der Ozon-Klimatologie (Paul et al., |1998) entnehmen lassen. In gelb ist der
angestrebte Messbereich der Tropopausenregion dargestellt.

Als Néchstes wird eine synthetische Atmosphére bendtigt, in welcher der Messvorgang simuliert
werden soll. Dazu wurden die von der ESA zur Verfgiigung gestellten Referenzmodelle (eng.: Refe-
rence Model of the Atmosphere, kurz: RMA) verwendet, um daraus Druck- und Temperaturprofile
zu gewinnen. Dabei handelt es sich um 42 Standardatmosphéren fiir unterschiedliche Jahreszeiten
und Breitengrade. Zusétzlich wird die Atmosphére mit den fiir den Messvorgang chemisch relevanten
Substanzen O3, SO2 und NOy versehen. Die O3-Profile werden einer Ozon-Klimatologie entnom-
men, welche wiahrend des Beobachtungszeitraums von 1980-1991 erstellt wurde (Paul et al., [1998)).
Die Ozon-Klimatologie verfiigt iiber zonale und monatliche Mittelwerte fiir 17 Zonen, welche sich
iiber einen Bereich von 80° siidlicher bis 80° noérdlicher Breite mit einer vertikalen Auflésung von
19 Druckleveln iiber einen Hohenbereich von 1000-0,3 hPa erstrecken. Als Beispiel sind in Abb.
Ozonprofile fiir 3 verschiedene Breitenbereiche des Monats Januar dargestellt. Die Ozonprofile sind
auf der Stidhalbkugel ndherungsweise dieselben. Daher wurden nur die Profile der Nordhalbkugel
aufgetragen.

Zusétzlich enthélt die Atmosphéire SO2 und NOg als Gase, die eine Querempfindlichkeit zur
O3-DIAL-Messungen aufweisen kénnten. Das SOo-Profil wird Messungen, die wihrend des Disser-
tationsprojekts von Fiedler| (2007) durchgefiihrt wurden, entnommen. Die NOg-Profile stammen aus
Messungen von Heland et al.| (2002).

Mit den DIAL-Wellenléngen kénnen die entsprechenden Rayleighstreuquerschnitte der Literatur
(Miles et al.l 2001; Bucholtz, |1995; |Penndorf, |1957; |Bates|, [1984)) entnommen werden. Nach GI.
ergibt das Produkt aus Rayleighstreuquerschnitt und Luftdichte den Rayleighextinktionskoeffizien-
ten, sodass mit dem Luftdichteprofil die Rayleighextinktionsprofile berechnet werden kénnen. Uber
GL konnen daraus die Rayleigh-Riickstreukoeffizienten gewonnen werden.

Um die Ozonextinktion nach GI. berechnen zu koénnen, werden die Ozonabsorptionspek-
tren bendtigt. Diese wurden der Datenbank von Nolle et al. (1998) entnommen, welche Absorp-
tionsquerschnitte verschiedenster Molekiile vom ultravioletten bis in den sichtbaren Spektralbe-
reich fiir unterschiedliche Umgebungstemperaturen enthélt. Die Originaldaten stammen aus welt-
weit gemessenen und verdffentlichten Literaturwerten. Das Os-Molekiil verfiigt iiber Absorptions-
banden im ultravioletten und im nahinfraroten Spektralbereich. Aufgrund des héheren Rayleigh-
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Abbildung 3.3: Ozon-, Schwefeldioxid- und Stickstoffdioxid-Absorptionsquerschnitte in logarithmischer Maf-
skala als Funktion der Wellenléinge (Noélle et al., |1998).

Riickstreukoeffizienten (vgl. Kap und der geringeren solaren Hintergrundstrahlung werden alle
O3-DIAL-Systeme im ultravioletten Spektralbereich in der Hartley- oder Huggins-Bande betrie-
ben. Der Oz-Absorptionsquerschnitt im Ultravioletten wurde in Abb. aufgrund der moglichen
Querempfindlichkeit gemeinsam mit denen von SO2 und NOgy dargestellt.

Mit Hilfe der Lidargleichung wird mit den totalen Riickstreu- und Extinktionsprofilen und
den Lidar-Systemparametern die elektrische Empfangsleistung berechnet. Aus diesen Signalen wird
im néchsten Schritt mit Hilfe der vereinfachten DIAL-Gleichung das Ozonprofil gewonnen. Das
mit der DIAL-Gleichung berechnete Ozonprofil beinhaltet bereits automatisch die systematischen
Messfehler, die durch Querempfindlichkeiten anderer Gase und Aerosole bedingt sind. Der statisti-
sche Fehler muss extra aus den Photodetektorparametern abgeschétzt und zusétzlich dem Profil
hinzugefiigt werden.

Der mit Photodetektoren erzeugte Photostrom enthélt immer einen gewissen Rauschanteil, wel-
cher sich aus folgenden Anteilen zusammensetzt (siehe z. B. |Demtroder| (2007))):

e Photonenrauschen
e Thermischer Dunkelstrom
e Rauschen des Verstarkers.

Optische Signale sind an sich aufgrund der Quantennatur des Lichts verrauscht. Dieses Photonen-
rauschen iibertragt sich im Photodetektor auf die emittierten Photoelektronen. Durch thermische
FEmission werden ohne Lichteinfall Elektronen aus der Kathode des PMT emittiert. Der dadurch
entstehende thermische Dunkelstrom kann nur durch das Kiihlen der Kathode reduziert werden.
Der PMT-interne Verstirkungsfaktor multipliziert das Rauschen des Kathodenstromes und fiigt
aufgrund seiner eigenen Schwankung einen weiteren Anteil zum Rauschen des Kathodenstromss
hinzu.

Das sogenannte Signal-Rausch-Verhéltnis (eng.: signal-to-noise ratio, kurz: SNR) ist ein Maf}
fiir die Qualitét eines Nutzsignals, das von einem Rauschsignal iiberlagert ist. In der Vergangen-
heit hat sich fiir Ozon-DIAL-Systeme der Photoelektronenvervielfacher des Modells R7400U-04 der
Marke Hamamatsu als geeigneter Photodetektor erwiesen. Trotz ihrer vergleichsweise geringeren
Quanteneffizienz verfiigen PMT’s wegen ihrer vergleichsweise rauschfreien internen Verstirkung im
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optischen Leistungsbereich von DIAL-Systemen iiber das héchste SNR. Das SNR setzt sich in diesem
Fall unter Anwendung eines PMT im Wesentlichen aus der Photonstatistik zusammen. Der Pho-
tostrom wird anschlieend {iber einen Transimpedanzverstérkerﬂ (PMT-Verstérker) nachverstérkt
und in eine messbare Spannung umgewandelt.

Fiir die Berechnung des SNR wurde das nach |Wirth et al.| (2001) zu Grunde liegende Detektor-
modell verwendet. In die Modellberechnung flie3t sowohl das durch den PMT als auch das durch
den TIA verursachte Rauschen iiber die in Tab. eingefiihrten Parameter ein. Durch Gauf’sche
Fehlerbetrachtung des gesamten SNR ergibt sich nach [Wirth et al.| (2001) der relative statistische
Fehler der O3-DIAL-Messung zu

ANO \/ SNR2(r) + SNR,2(r)

0. (T) = Kyer - Khor :
NOs 2 NOs(r) - (a5 () = a5y (1))

(3.1)

Somit hiangt der statistische Fehler nicht nur von dem SNR der Signale, sondern zusétzlich von der
differentiellen Absorption von Ozon ab. Bei der Otpimierung im Hinblick auf den statistischen Fehler
muss demnach ein Kompromiss zwischen Signalstérke (bzw. SNR) und differentieller Absorption
gefunden werden. K., und Kp,, sind die Rauschunterdriickungsfaktoren, die sich fiir vertikales
und horizontales Mitteln ergeben. Nach (Grant et al.| (1988) ergibt sich fiir die Mittelung aus n
voneinander unabhéngigen Schusspaaren

1
v/ Mshots

Zur Berechnung der Os-Dichteprofile miissen die empfangenen Leistungen nach Gl. durch
numerisches Differenzieren berechnet werden. Dazu kénnen verschiedene Verfahren wie die Zwei-
Punkt-Methode, die Box-Methode und die Savitzky-Golay (kurz: SavGol)-Methode herangezogen
werden. Der DIAL-Studie von [Wirth et al. (2001)) zufolge ist die Rauschunterdriickung bei der
Verwendung eines SavGol-Filters fiir DIAL-Anwendungen am grofiten. Bei diesem Tiefpassfilter
(Press et al.,2002)) wird jeder Wert einer Serie durch Polynomialanpassung mit 2n+1 Nachbarpunk-
ten (inklusive des zu glittenden Punktes) mit einem neuen Wert ersetzt. In der Originalpublikation
von Savitzky und Golay| (1964) wurde gezeigt, dass ein gleitender Polynom-Fit numerisch auf die
gleiche Weise wie ein gewichteter gleitender Mittelwert gehandhabt werden kann, weil die Koeffi-
zienten des Gléattungsverfahrens fiir alle Werte konstant sind. Deshalb ist das Glattungsverfahren
von Savitzky-Golay sehr einfach anzuwenden. Derselbe Algorithmus kann fiir die Berechnung der
Glattung und fiir die Berechnung der Ableitungen der gemessenen, zuriickgestreuten Lichtimpulse
des Ozon-Lidars verwendet werden. Unter Verwendung der SavGol-Methode ergibt sich der vertikale
Unterdriickungskoeffizient zu
V12

d- VN3
Dabei ist N die Anzahl der im Gléattungsfenster befindlichen Nachbarpunkte bzw. Rangebins und d
die Breite bzw. Linge [m] eines solchen Rangebins. Neben der im Vergleich zu anderen numerischen
Ableitungsalogorithmen besseren Rauschunterdriickung hat die Savgol-Methode einen weiteren Vor-
teil. Bei der Polynomialanpassung mit 2n+1 Punkten, wird die Anpassung so gewichtet, dass die
duBeren Punkte weniger zur Geltung kommen. Dies erméglicht sogar das Auflésen von Struktu-
ren, die unterhalb des Mittelungsbereiches liegen. Umgerechnet in korrespondierende horizontale
Auflésung (A x) und vertikale Auflosung (A r) ergibt sich folgende Proportionalitit:

Koy = (3.2)

Kyer = (3.3)

AN « (Ar)"2 - (Az)"2 . (3.4)

2eng.: transimpedance amplifier, kurz: TIA
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Demnach ist vertikales Mitteln effizienter als horizontales Mitteln. Jedoch fithrt Mitteln zu ei-
ner Reduktion der rdumlichen Auflésung, und somit ist es besonders wichtig, zwischen rdumlicher
Auflésung und Prézision der Messung abzuwégen.

Ziel ist es, mit der Hilfe der numerischen Simulation die DIAL-Wellenléingen so auszuwéhlen,
dass die Messabweichungen zwischen dem A-priori- und A-posteriori-Ozonprofil moglichst klein
werden.

3.2 Vergleich verschiedener Wellenlédngenpaare

Zweck der numerischen Simulation war die Ermittlung derjenigen DIAL-Wellenléingen, welche zu
hochster Auflosung und kleinstméglichen Messfehlern fithren. Aus den von Weitkamp (2005), (Goers
(1995) und Remsberg und Gordley| (1978) vorgeschlagenen Auswahlkriterien und den durchgefiihrten
Simulationen ergab sich folgende Erkenntnis: Fiir die Wahl der DIAL-Wellenldngen ist die Analyse
des statistischen Fehlers das primére Kriterium. Dieser Fehler dominiert die DIAL-Messungen in
der UTLS.

Auch aerosolbedingte systematische Fehler treten in der UTLS auf. Im Bereich der aerosolen
Grenzschicht zwischen 0 und 2 km Hohe sind atmosphérische Partikel am haufigsten vorhanden
und besitzen dort die groBte Variabilitidt. In der freien Troposphére (etwa 3-9 km Hohe) nimmt
die Aerosolkonzentration rapide ab. Nur Zirrus-Bewo6lkung, Vulkanasche, Waldbrandaerosol etc.
konnte die DIAL-Messung in der UTLS beintrachtigen. Die dadurch entstehende charakteristische
Messabweichung ldsst sich leicht an den Profilen erkennen, sodass die durch Aerosol belasteten
Hohenbereiche verworfen oder durch die in Kap. beschriebene Klett-Inversion korrigiert bzw.
mittels Dual-DIAL-Verfahren umgangen werden kénnen. Daher ist dieser Fehler als sekundér zu
betrachten.

Systematische Fehler, bedingt durch Querempfindlichkeiten zu anderen in der Atmosphére ent-
haltenen Spurengasen die eine vergleichbar grofle differentielle Absorption hervorrufen, sind in
der UTLS in der Regel zu vernachléssigen. Nach Proffitt und Langford (1997) haben Ozon-DIAL-
Messungen Querempfindlichkeiten zu SOs, NOo, HNOg3, CH50, O3 und H50O. Jedoch nur Schwefel-
dioxid und Stickstoffdioxid kénnen eine geniigend hohe optische Dicke erreichen, um eine Queremp-
findlichkeit zu bewirken. Schwefeldioxid entsteht hauptsichlich bei der Verbrennung von Kraftstof-
fen, und dessen Konzentration ist stark von der Kraftstoffsorte abhéngig. In urbanen Gebieten, in
denen mit Schwefel hochangereicherte Steinkohle verwendet wird, sind SO9-Konzentrationen von 50
nmol/mol nicht ungewohnlich. Um die SO2-Einfliisse auf die O3-Messung zu reduzieren, miissen die
DIAL-Wellenliingen so gewihlt werden, dass der differentielle SOo-Absorptionsquerschnitt Ag®©2
moglichst gering wird (vgl. Abb. [3.3)). Flugzeuggetragenen In-situ-Messungen zufolge (Fiedler| [2007)
verringert sich der SOo-Gehalt in der oberen Troposphére so stark, dass der SOo-Korrekturterm in
diesem Bereich und in der unteren Stratosphére vernachlissigbar wird, weshalb nicht auf die Reduk-
tion des SOo-Korrekturterms geachtetet werden muss. Die SOo-Unempfindlichkeit in groen Hohen
wird auch von Megie et al.| (1985]) bestédtigt. Nur im Falle von Vulkanausbriichen wie dem des Eyjaf-
jallajokull im Friithjahr 2010 kénnen grofle Mengen an SOs in die freie und obere Troposphére und
untere Stratosphére gelangen. Bedingt durch den Vulkanausbruch in Island wurden beispielsweise
im April 2010 auf der Zugspitze stark erhthte SOs-Konzentrationen registriert, die Spitzenwerten
von bis zu 3,6 nmol/mol aufwiesen (Gilge und Plass-Diilmer, [2010)). Bei der Wahl des ungiinstigsten
DIAL-Wellenpaares und damit maximaler differentieller SO2-Absorption wiirde ein Oz-Fehler von
30 % und bei einer geeigneten DIAL-Wellenléngen-Wahl ein Fehler von 3,6 % entstehen.
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Abbildung 3.4: Einfache optische Dicke fiir Licht verschiedener Wellenléngen, das vertikal nach oben emittiert
wird. Die obere Grafik gilt unter Annahme eines polaren, die mittlere unter Annahme eines Mittleren-Breiten-
und die untere unter Annahme eines tropischen Ozonprofils. Um den statistischen Fehler gering zu halten,
sollte die optische Dicke den Wert 1.1 annehmen, weshalb die Wellenldngen im griinen Feld anzustreben sind.

Die Querempfindlichkeit zu SOy kann deswegen so einfach reduziert werden, weil das SOo-
Absorptionsspektrum im ultravioletten Spektralbereich mit einer Periode von ~ 2,5 nm oszilliert
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(vgl. Abb. . Die O3-DIAL-Wellenléngen kénnen durch eine kleine Wellenlédngenverschiebung von
weniger als 1 nm so angepasst werden, dass die differentielle SO2-Absorption mdoglichst klein wird
(Aoso,/Acp, < 1). Die Verschiebungen der Messwellenlingen weg von den optimalen Oz-DIAL-
Wellenléngen hat keinen groflen Einfluss auf die Os-Sondierung, wie sich weiter unten zeigen wird.
Analog zu SOq ist NOg am héufigsten mit einigen nmol/mol in der unteren Troposphiire vorhanden
(Heland et al., [2002). In der freien Troposphére und unteren Stratosphére sinkt die Anzahldichte
auf einige 100 pmol/mol ab. Bei einer hypothetisch konstanten NOz-Schicht mit einer Anzahldichte
von 1 nmol/mol ab 6 km Hohe aufwirts wiirde der grofite Messfehler bei 6 km Hohe bei etwa -0,62
% liegen.

Nach GIl. Bl ist der statistische Fehler neben dem SNR auch eine Funktion der differentiellen
Absorption. Je grofer die differentielle Absorption ist, desto kleiner wird der statistische Fehler. Um
eine geniigend hohe differentielle Absorption zu erhalten, sollten sich die Absorptionsquerschnitte
beider DIAL-Wellenldangen daher um mindestens eine Groéflenordnung unterscheiden. Dies ist in
der Hartley-Bande des Ozonabsorptionsquerschnitts (220-310 nm) fiir einen Abstand von ~ 10 nm
zwischen ,,Online“- und ,,Offline“-Wellenlédnge gegeben (siehe Abb. . Daher wird im Folgenden

AX ~ 10 nm angenommen.

Entscheidend ist zudem die optische Dicke der ,,Online“-Wellenldnge. Ist die optische Dicke
des gesamten Weges hin zum Messvolumen zu grof (7, > 4), wird das zuriickgestreute Signal
der Messwellenlénge zu schwach, um es detektieren zu konnen. Ist die optische Dicke hingegen zu
klein (7y,, < 0,02), so fillt die Signaldifferenz zwischen Mess- und Referenzstrahlung zu gering
aus. In beiden Fillen steigt der statistische Fehler, welcher nur durch Mitteln reduziert werden
kann, worunter die rdumliche Auflosung leidet. Durch Extremwertbetrachtung ergibt sich nach
Remsberg und Gordley| (1978)) fiir die einfache optische Dicke 7y, ~ 1,1 ein minimaler statistischer
Fehler. In Abb. ist die einfache optische Dicke als Funktion des Abstandes zum Lidar fiir un-
terschiedliche ,,Online“-Wellenldngen und unterschiedliche geographische Breitenbereiche farblich
dargestellt. Es sind die Messwellenléingen im griinen Feld anzustreben.

Die UTLS erfasst den Bereich ober- und unterhalb der Tropopause und wurde hier ausgehend
von Abb. wie folgt festgelegt: in den Tropen zwischen 16-20 km Ho6he, in den mittleren Breiten
zwischen 8-14 km Hohe und an den Polen zwischen 6 - 12 km Hohe. Um den Einfluss der unter-
schiedlichen Hohenbereiche bei der Wahl der Wellenldngen zu beriicksichtigen, wurde die einfache
optische Dicke fiir alle drei Breitenbereiche (polar: oben, mittlere Breiten: Mitte, Tropen: unten)
aufgetragen. Die einfachen optischen Dicken gelten dabei fiir Licht, das in den polaren und mittleren
Breiten von 5 km und in den Tropen von 10 km aus nach oben emittiert wird. Diese Anordnung
wurde so gewéhlt, dass in den jeweiligen Breitenbereichen der Tropopausenbereich von den Messwel-
lenléingen abgedeckt werden kann. In den drei Grafiken sind rote Vierecke eingezeichnet. Die obere
und untere Kante geben die Ober- und Untergrenze an der UTLS an. Daraus ergeben sich die linke
und rechte Kante des Vierecks. Diese Kanten wiederum geben den Bereich an, in welchem nach
Remsberg und Gordley| (1978) die ,,Online“-Wellenliinge liegen sollte. Ein gemeinsamer Uberlapp
fiir alle Breitenbereiche ergibt sich fiir den Bereich 294-297 nm.

Mit Hilfe der numerischen Simulation kann der statistische Fehler fiir ein bestimmtes Szenario
direkt berechnet werden. Er ist fiir verschiedene Wellenléngenpaare in Abb. dargestellt. Aus
durchgefithrten Simulationen ergab sich, dass ein Wellenldngenabstand von kleiner 10 nm einen
groflereren statistischen Fehler hervorruft, da die differenzielle Og-Absorption und damit die diffe-
renzielle Osz-Extinktion zu gering wird. Dahingegen ist die Verbesserung des statistischen Fehlers
fiir einen Wellenldngenabstand von gréfler 10 nm vernachléssigbar. Daher ist die Wahl von AX = 10
nm fiir die DTAL-Messungen geeignet, weshalb in der Legende sind nur die ,,Online“-Wellenlédngen
angegeben.

Bei den Simulationen wurde eine vertikale Auflésung von 300 m und eine zeitliche (horizontale)
Auflésung von 68 s (15 km horizontal) gewéihlt. Die Unstetigkeiten in den statistischen Fehlerprofilen
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rithren von den a priori eingelesenen Ozonprofilen (vgl. Abb. . Aus den in Tab. gestellten
Zielanforderungen an Os-Tracer-Messungen geht hervor, dass die Ozonprofile mit einer Genauigkeit
von 10 % beobachtet werden sollten.

20o 10 20 30 40 5020

18 | 418

16 16

= 14 414

Ll i DO

. —x L

8 / I 22/ 8

Y |

. | . | . | polare Breiten

20 ; I ; I ; I ; I ; 20

18 18

16 416

£ // =

® =

. —

9 7 Z nm

8///// o =

6 ’/ mittlere Breiten - 6

24 l : ' — - 24

22 } ’ 22

~ ¢ /////// 20
1S

E //éo 18

? 74 16

14

412

tropische Breiten
L . L . 10

30 40
Statistischer Fehler [%)]

(o)
o

Abbildung 3.5: Simulierter statistischer Fehler in polarer (oben), mittlerer (Mitte) und tropischer (unten) Brei-
te fiir verschiedene DIAL-Wellenléingenpaare. Die Messanordnung entspricht der aus Abb.[3.4, Angegeben sind
die ,,Online“-Wellenléingen, die entsprechenden ,,Offline“-Wellenléingen sind zu den ,,Online“-Wellenlédngen um
10 nm rotverschoben. Die schraffierten Bereiche sollen die Bereiche der UTLS andeuten.

In den polaren Breiten ist diese Anforderung fiir ,,Online“-Wellenldngen von 285-305 nm erfiillt.
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In den mittleren Breiten gilt dies fiir 295-300 nm und in den tropischen Breiten fiir 285-295 nm. An-
hand von Abb. lésst sich erkennen, dass jedoch eine Abweichung von den optimalen Wellenldngen
um einige Nanometer keine grofe Auswirkungen hat. Aus dem Uberlapp zwischen den Wellenléingen
der drei Breitenbereiche ergibt sich die optimale ,,Online“-Wellenldnge zu 295 nm. Dieses Ergebnis
stimmt mit dem durch die optischen Dicken festgelegten optimalen Wellenlingenbereich iiberein.
Somit soll das Wellenldngenpaar mit Ay, = 295 nm und A, 7y = 305 nm angestrebt werden.

Weiter kann aus den Simulationen Folgendes abgeleitet werden: Je kleiner die Wellenléingen
des DIAL Paares sind, desto geringer wird der statistische Fehler und desto geringer wird die
Messreichweite. Dahingegen ruft ein lingerwelliges DIAL-Paar einen grofleren statistischen Fehler
hervor, deckt aber auch eine groBere Messreichweite ab (vgl. Abb. .

Um die Zielanforderungen fiir Austauschprozesse innerhalb der UTLS aus Tab. erfiillen zu
konnen, sollte das DIAL-Wellenldngenpaar den numerischen Simulationen zufolge innerhalb des
folgenden Rahmens bleiben:

Aontine = 300 nm =+ x mit x € {0 nm; 5 nm} (3.5)
o fline = Aonline + 10 nm £y mit y € {0 nm; 5 nm} '

Was die Festlegung der Wellenldngenbereiche bei der DTAL-Wellenlédngen betrifft, wurde Wert auf
eine grofle Reichweite gelegt, um vom Flugzeug aus mehrere Kilometer in die Stratosphére hinein-
messen zu kénnen.

3.3 Solarer Hintergrund

In der Praxis sind die optischen Signalen tagsiiber von der solaren Hintergrundstrahlung tiberlagert.
Diese solare Hintergrundleistung wird bei jedem DIAL-Messvorgang aufgezeichnet, sodass in der
Auswertung die optischen Signale von der Solarstrahlung bereinigt werden kénnen. Der Rauschanteil
der solaren Hintergrundstrahlung léasst sich jedoch nicht aus den optischen Signalen beseitigen und
muss daher in dem SNR, also dem statistischen Fehler, beriicksichtigt werden.

Um den statistischen Fehler fiir eine Messung bei Tageslicht abschétzen zu kénnen, wurde das
frei zugéngliche Strahlungstransferprogramm ,libRadtran® (Mayer und Kylling} 2005) Version 1.3
verwendet. Es handelt sich hierbei um eine Sammlung von Programmen, Routinen und Datenbanken
zur Berechnung des Strahlungstransfers in beliebiger Erdatmosphire. Die fiir die DIAL-Simulation
benétigte Grofie ist die solare spektrale Radianz (Lpackground [W/ m?/nm/sr]), aus welcher mit dem
halben Detektorsffnungswinkel © in rad, der Teleskopfliche A in m?2, der Teleskoptransmission 7
und einem geeigneten Tageslichtfilter 7¢ die solare Hintergrundleistung P, in W auf dem Detektor
berechnet werden

Py =Lyt - A-2m- (1 —cos(©)) -1 -7 . (3.6)

Das Transmissionsspektrum des hypothetisch idealen Filters besitzt maximale Transmission fiir
die Messwellenléingen und keine Transmission fiir alle restlichen Wellenlédngen:

,—Tideal ()\)

=1 fir A = Xontine, Nof fline
,Ilideal()‘) =0 sonst

(3.7)

Ein Filtersystem, welches dem idealen Filter am néchsten kommen wiirde, besteht aus einem
dichroitischen Strahlteiler und zwei Schmalbandfiltern mit Spitzentransmissionen bei den DIAL-
Wellenlédngen. Mit Hilfe des dichroitischen Strahlteilers konnte beispielsweise Licht der Wellenlénge
kleiner 307 nm von Licht der Wellenldnge groBer 307 nm rdumlich voneinander getrennt werden.
Jeder Lichtstrahl kénnte dann den entsprechenden Schmalbandfilter durchlaufen, sodass ,,Online“-
und ,,Offline“-Strahlung unabhéngig voneinander detektiert werden konnte.
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Abbildung 3.6: Transmissionsspektren der verschiedenen in Frage kommenden Filter im Vergleich, benannt
nach ihrer Artikelnummer, Marke in Klammern.

Fiir das beschriebene Filtersystem wiirden somit zwei Detektionskanéle fiir Ozon benétigt wer-
den. Nachteilig an zwei getrennten Empfangskanilen fiir ,,Online“- und ,,Offline“-Strahlung ist je-
doch, dass eine Dejustage des Uberlapps eines Kanals zu einem systematischen Messfehler in der
DIAL-Messung fiihrt. Dies ist unter der Verwendung von nur einem Kanal fiir beide Wellenldngen
nicht moéglich. Aus Platzgriinden ist in der AMALFI-Detektorbox auch nur ein Kanal zur Analyse
der Ozon-DIAL-Strahlen vorgesehen. Diese Detektorbox ist bereits fiir HALO zugelassen, und um
weitere aufwandige Zulassungsprozeduren zu umgehen, wurde ein alternatives, leichter realisierbares
Filtersystem verwendet.

Die DIAL-Messung mit nur einem Detektionskanal kann nur mit einem Bandpassfilter realisiert
werden, welcher in einem bestimmten Wellenléngenbereich beide DTAL-Wellenléngen passieren ldsst.
Obwohl Reflexionsfilter als Tageslichtfilter fiir diese Anwendung besser geeignet sind, muss, ebenfalls
aus Platzgriinden, ein Transmissionsfilter verwendet werden.

Eine Marktrecherche erbrachte fiinf mogliche Transmissionsfilter. Dabei wurde nach Filtern
mit moglichst hoher Transmission in dem angestrebten DIAL-Wellenldngenbereich 295-315 nm
und maximaler Unterdriickung ldngerer Wellenldngen gesucht. Wegen der Ozonabsorption in der
Stratosphére ist solare Hintergrundstrahlung unterhalb des in GI. festgelegten Bereichs ver-
nachlassigbar. Daher spielt das Verhalten der Filter bei kleineren Wellenldngen keine Rolle. In Abb.
sind die Transmissionsspektren der in Frage kommenden Tageslichtfilter im Vergleich aufgetra-
gen.

Wichtig bei der Wahl des Filters ist einerseits eine moglichst hohe Transmission der DIAL-
Wellenlingen und andererseits eine ausreichende Unterdriickung (< 1073) lingerer Wellenléingen.
In Tab. sind die wichtigsten Filterparameter einander gegeniibergestellt.

Die Unterdriickung des UG-11-Filters beginnt erst bei 380 nm, sodass mit diesem Filter 1deiglich
eine Unterdriickung der mit Hilfe von LibRadtran berechneten solaren Hintergrundleistung von
28,7 % erreicht wird (siehe Angaben zur Berechnung mit LibRadtran weiter unten). Mit dieser
Unterdriickung iibersteigt der statistische Fehler bereits in 2 km Abstand die 10 % Marke mit einer
Fehlerzunahme von etwa 10 % pro km. Daher ist der UG-11-Filter fiir diese Anwendung ungeeignet.
Der SF650-850 lasst sogar Licht bis zu einer Wellenldnge von 650 nm durch und ist damit noch
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Abbildung 3.7: Solares Leistungsspektrum, das in 5 km Hohe fiir einen Sonnenzenithwinkel von 20° und eine
Bodenalbedo von 1 in Blickrichtung Zenith auf den Detektor fillt. In rot ist das ungefilterte Spektrum und
in blau das mit dem SWP-320 gefilterte Spektrum dargestellt.

Tabelle 3.3: Gegeniiberstellung der wichtigsten Parameter der moglichen Tageslichtfilter. Angegeben ist die
maximale Transmission (Tpas), die Unterdriickung (Tp,in) und die Wellenldnge (Acutofy), ab welcher die
Unterdriickung einsetzt. Zusétzlich ist die Unterdriickung des Sonnenlichtes (Tsonnenticht), berechnet mit Li-
bRadtran (vgl. Abb. , angegeben.

Filter: Artikelnummer (Marke) | Tinaz | Acutorf Tonin T'Sonnenlicht
KP320 (MSO Jena) 0,93 | 320 nm 1077 43,7 %
UG-11 (MSO Jena) 0,88 | 380 nm 10-° 28,7 %

SF650-850 (MSO Jena) 0,9 | 650 nm 1073 59 %
UVB-Filter (MSO Jena) 0,75 | 320 nm | 1077-107° 5.4 %
SWP-320 (JDSU) 0,95 | 320 nm 1073 5.7 %

ungeeigneter als der UG-11-Filter. Der KP320 verfiigt iiber hohe Transmissionen im Bereich von
300 nm und blockt Licht ab einer Wellenldnge von gréofler 320 nm mit einer Unterdriickung von
1077, Jedoch lisst dieser Filter Licht der Wellenlinge ab gréfier 400 nm wieder transmittieren und
ist daher ebenfalls ungeeignet.

Die beste Unterdriickung des Sonnenlichts liefern der SWP-320- und der UVB-Filter mit ~ 5,5
%. Aufgrund der hohen Transmission von 95 % im Bereich der DIAL-Wellenlingen wurde sich fiir
den SWP-320 entschieden.

Fiir ein Szenario mit einer Bodenalbedo von 1 und einem Sonnenzenithwinkel von 20° ergibt sich
in einer Flughohe von 5 km in Blickrichtung Zenith das in Abb. dargestellte Leistungsspektrum
auf dem Detektor. Das gewihlte Szenario entspricht damit dem in Abb. verwendeten Szenario,
welches zur Berechnung des statistischen Fehlers in den mittleren Breiten verwendet wurde.

Die gesamte solare Leistung, die durch den SWP-320-Filter auf den Detektor fillt, betragt 125
nW, womit der Filter eine Unterdriickung iiber den gesamten Spektralbereich von 5,7 % des Ta-
geslichtes besitzt. Aus den Simulationen mit ,,libRadtran* ging hervor, dass aufgrund der Reflexion
am Boden die solare Hintergrundleistung in bei einer nach unten schauenden Messanordnung um
eine Grofenordnung grofer ist (1,8 nW) als bei einer nach oben schauenden Messanordnung. Mit
einer nach unten schauenden Anordnung ergibt sich in einer Flughéhe von 10 km mit dem SWP-
320-Filter eine Unterdriickung des Tageslichts von 2,9 %, was zu einer Messreichweite von knapp 3
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Abbildung 3.8: Vergleich des statistischen Fehlers im Falle einer Nacht- und einer Tagesmessung. Zusétzlich zu
dem ausgewédhlten SWP-320-Filter ist der Fehler aufgetragen, der aus der Verwendung eines hypothetischen
Schmalbandfiltersystems resultiert.

km fiihrt. Der statistische Fehler ist in diesem Bereich kleiner 10 %. Dieses Ergebnis gilt fiir eine
wolkenfreie Atmosphiére. Im Falle von Wolken fiithrt das Sonnenlicht bei einer nach unten schauen-
den Anordnung an der Wolkenobergrenze zu hohen Reflexionen, sodass in diesem Fall der Detektor
ausgeschaltet werden muss, um diesen vor Beschidigung zu schiitzen.

Die typische spektrale Empfindlichkeit des Detektors kann dem Datenblatt des PMT R7400U-04
der Marke Hamamatsu (http://sales.hamamatsu.com/assets/pdf/parts_R/R7400U_TP MH1204E07
.pdf [Stand 2011-10-18]) entnommen werden. Im Wellenléngenbereich um 300 nm besitzt der De-
tektor fast die hochste spektrale Empfindlichkeit, weshalb dieser Wert der Einfachheit halber als
Konstante fiir alle Wellenléingen angenommen wurde. Mit der solaren Hintergrundleistung kann die
Berechnung des statistischen Fehlers angetrieben werden.

In Abb. sind der statistische Fehler fiir Tages- und Nachtmessungen im Vergleich aufgetragen.
Durch die solare Hintergrundstrahlung nimmt der statistische Fehler stark zu. Mit der Anforderung,
dass die Bestimmung der Ozonkonzentration bis zu einem statistischen Fehler von 10 % noch aus-
reichend ist, ergibt sich mit dem SWP-320-Filter tagsiiber eine Messabdeckung von iiber 4 km.

Eine groflere Messabdeckung kann, wie in Abb. dargestellt, nur mit dem beschriebenen
Schmalbandfiltersystem erreicht werden. Dazu wurden die beiden schmalbandigen Filter mit den
realistischen Werten einer Bandbreite von 1 nm, einer Spitzentransmission von 50 % und einer
Blockung von 1072 modelliert. Mit dem Schmalbandfiltersystem wiirde iiber den ganzen Spek-
tralbereich eine Unterdriickung von 0,15 % des Tageslichts erreicht werden, woraus tagsiiber eine
Messabdeckung von iiber 7 km resultieren wiirde. Zum Vergleich ist der statistische Fehler des idea-
len Filters dargestellt. Dieser wurde mit einer Bandbreite von 0,03 nm (welches der Bandbreite der
DIAL-Wellenléingen entspricht), einer Spitzentransmission von 1 und einer Unterdriickung von 1078
modelliert. Somit wiirde sich im besten Fall mit dem idealen Filter eine Unterdriickung von 5 %odes
Tageslichts ergeben.

Fiir das vorgeschlagene Schmalbandfiltersystem reicht jedoch der Platz in der AMALFI-Detektor-
box nicht aus. Daher stellt unter den gegebenen Randbedingungen der SWP-320-Filter die beste
Wahl dar.
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3.4 Aerosolfehler

Bedingt durch den kontinuierlichen Ozon-Absorptionsquerschnitt (vgl. Abb. im ultravioletten
Spektralbereich werden grofle Abstdnde zwischen ,Online“- und ,,Offline“-Wellenldnge bendotigt,
um eine geniigend grofe differentielle Ozonextinktion zu erhalten. In Bezug auf den statistischen
Fehler ist ein Wellenléngenabstand von mindestens 10 nm fiir Ozonmessungen in der UTLS im
Wellenléngenbereich um 295 nm optimal (vgl. Kap. [3.2)). Die vereinfachte DIAL-Gleichung (vgl.
ist jedoch nur dann giiltig, wenn die beiden Messwellenldngen mit Ausnahme des zu messenden
Spurengases von der Atmosphéire gleichméfig beeinflusst werden. Diese Annahme ist bei einem
Wellenlédngenabstand von 10 nm jedoch nicht mehr zutreffend, weshalb die Korrekturterme
nicht vernachléssigt werden kénnen und in diesem Abschnitt diskutiert werden.

Um den Einfluss von Aerosolen auf die Messung abschétzen zu kénnen, wurden in der nume-
rischen Simulation die aerosolen Riickstreukoeffizienten a priori berechnet. Dazu wurden in einem
ersten Schritt die von Vaughan et al.| (1998]) vorgeschlagenen aerosolen Riickstreuprofile verwendet.
Es kann dabei zwischen fiinf unterschiedlich stark durch Aerosole belasteten
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Abbildung 3.9: Untersuchung des Einflusses einer Aerosolschicht in 8 km Hohe auf die Os-DIAL-Messung.
In rot ist das a priori verwendete Os-Profil dagestellt. In dunkelblau ist das A-posteriori-Os-Profil, berech-
net mit der vereinfachten DIAL-Gleichung, aufgetragen. Unter Verwendung der Klett-Inversion kann der
systematische Fehler bei der Oz-Bestimmung korrigiert werden (hellblau).

Riickstreuprofilen gewéhlt werden. Das sind: ,,Lower Decile®, ,, Lower Quartile“, ,Median“, ,,Hig-
her Quartile* und ,,Higher Decile“. Fiir die Simulationen wurde das Aerosol-Riickstreukoeffizienten-
profil einer mittleren Aerosolbelastung (,,Median“) verwendet. Die aerosolen Riickstreukoeffizienten
gelten fiir eine Wellenléinge von 1064 nm und kénnen analog zu Kap. 2.1] iiber eine Exponenti-
alabhéingikeit auf die beiden DIAL-Wellenléngen skaliert werden. Dieser Angstromexponent liegt
zwischen 0 und 4 (vgl. Kap. . Fiir die Simulation wurde der mittlere Wert von § = 2 verwen-
det. Typischerweise liegt nach Weitkamp (2005) das aerosole Lidarverhiltnis je nach Aerosoltyp
im Bereich zwischen 0 und 100 sr. Fiir die vorliegenden Simulationen wurde das Lidarverhiltnis
auf S = apgie/Brrie = 50 sr festgelegt. Mit dem Angstromexponenten und dem aerosolen Lidar-
verhiltnis kann aus den in der Literatur angegebenen aerosolen Riickstreukoeffizientenprofilen auf
die aerosolen Riickstreu- und Extinktionsprofile der DIAL-Wellenldngen geschlossen werden.

Daraus wurden zunéchst mit der vereinfachten DIAL-Gleichung (ohne Mie-Korrekturterme) das
A-posteriori-Ozonprofil berechnet, um einen systematischen Aerosolfehler zu erzwingen. Die durch
diese Aerosolbelastung bedingte Messabweichung zum A-priori-Profil ist kleiner 1 %. Demnach spielt
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das Hintergrundaerosol einer mittleren Aerosolbelastung bei den DIAL-Messungen im Bereich der
UTLS keine Rolle.

Zusétzlich zu dem Hintergrundaerosol wurde der Fall einer diinnen Aerosolschicht mit starken
Riickstreukoeffizientengradienten wie beispielsweise im Fall von Zirrusbewolkung untersucht. Zirren
kénnen aufgrund ihrer im Vergleich zu anderen Wolkentypen geringen geometrischen Ausdehnung
in der Regel gut von Lidarsignalen durchdrungen werden (Vaughan et al., [1998)).
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Abbildung 3.10: Aufgetragen ist das durch die Klett-Inversion erhaltene Riickstreuverhéltnis beider DIAL-
Wellenlédngen.

Bei den Simulationen wird von einer diinnen gauférmigen Zirrusschicht mit einer Dicke von 300
m in einer Hohe von 8 km ausgegangen. Nach|Vaughan et al. (1998) liegen die Riickstreukoeffizienten
typischerweise bei Sy = 1076 /m/sr. Daher wurde das Maximum des Riickstreukoeffizientenprofils
in 8 km Hohe auf diesen Wert festgelgt. Das mit der vereinfachten DIAL-Gleichung (ohne Mie-
Korrekturterme) berechnete A-posteriori-Ozonprofil ist in Abb. dunkelblau dargestellt.

Die Simulation wurde fiir die mittleren Breiten durchgefiihrt. In tropischen und hohen Brei-
ten ergibt sich der gleiche Sachverhalt, der deshalb nicht extra diskutiert wird. Die dargestellte
Messabweichung vom urspriinglichen Profil ist charakteristisch. Anhand von GI. zeigt sich,
dass der starke aerosole Riickstreukoeffizientengradient (vgl. Abb. im Bereich um 8 km Hohe
fiir die Uber- und Unterschwinger verantwortlich ist. Der Riickstreukorrekturterm dominiert dabei
den Fehler iiber den Mie-Extinktionsterm.

Um den systematischen Aerosolfehler zu korrigieren, wurde die in Kap. vorgestellte Klett-
Inversion verwendet. Damit wurden zun&chst die Riickstreuverhiltnisse beider Wellenléingen be-
rechnet (siche Abb. . Wie erwartet fiel die Korrektur dann am besten aus, wenn die a priori
festgelegten Parameter (S = 50 sr und § = 2) verwendet wurden. Das Ergebnis der Korrektur ist
in Abb. mit der hellblauen Kurve dargestellt. Somit kann unter der hier gegebenen Vorausset-
zung eines konstanten Angstromexponten der aerosolbedingte systematische Fehler von iiber 100
% auf wenige Prozent reduziert werden. In der Literatur wurden mit dieser Methode erfolgreich
aerosolbedingte systematische Fehler reduziert, sodass davon ausgegangen werden kann, dass die
Voraussetzungen zur Anwendung der Klett-Korrektur von den meisten Aerosoltypen erfiillt wer-
den.
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Abbildung 3.11: Dargestellt in griin ist die mit der Dual-DIAL-Methode nach |Wang et al.| (1997) berech-
nete Os-Dichte bei Anwesenheit einer Aerosolschicht, die dieselben Streueigenschaften aufweist, wie bei der
Berechnung der Klett-Inversion (siehe oben).

Jedoch kénnen Aerosolschichten, welche aus unterschiedlichen Schichten von Aerosoltypen ver-
schiedener Streueigenschaften bestehen, zu einem hdhenabhéngigen Angstromkoeffizienten fiithren.
Im Gegensatz zu der Klett-Inversion ist die in Kap. eingefithrte Dual-DIAL-Methode nach
‘Wang et al.| (1997) sogar unempfindlich gegeniiber einer derartigen Aerosolschicht. Voraussetzung
fiir dieses Messprinzip ist ein Lasertransmitter, welcher drei unterschiedliche Wellenldngen so er-
zeugen kann, dass jeweils zwei Wellenldngen ein geeignetes DIAL-Paar aus dem in Gleichung
festgelgten Bereich mit geniigend hoher differentieller Extinktion ergeben.

Um die Eigenschaften dieses Verfahrens zu untersuchen, wurden fiir die durchgefiihrten Simula-
tionen die drei Wellenldngen A1 o, = 295 nm, A1 off = A2,on = 305 nm und Az ,ry = 315 nm verwen-
det. Zur Berechnung wurden dieselben atmosphérischen Bedingungen wie der Berechnung mit Hilfe
der Klett-Inversion verwendet. Das resultierende Os-Dichte-Profil im Falle der Dual-DIAL-Methode
ist in Abb. B.11] in griin aufgetragen. Der aerosolbedingte systematische Fehler in 8 km Hohe ist,
ohne Annahmen {iber die optischen Streueigenschaften von Aerosolen zu verwenden, verschwunden.

Ein Nachteil der Dual-DIAL-Methode ist der statistische Fehler, der grofier ist als bei der Ver-
wendung der Standard-DIAL-Methode in Kombination mit der Klett-Inversion. Dafiir gibt es zwei
Ursachen. Zum einen werden fiir ein einzelnes mit der Dual-DIAL-Methode erstelltes Os-Profil
drei aufeinanderfolgende Lichtimpulse benétigt, wohingegen mit dem Standard-DIAL-Verfahren
nur zwei aufeinanderfolgende Lichtimpulse nétig sind. Dadurch verringert sich die mittlere Lei-
stung ,,pro Profil“ um den Faktor 2/3. Zum anderen ergibt sich analog zu Kap. durch Gauf’sche
Fehlerfortpflanzung der statistische Fehler der Dual-DIAL-Messung zu

ANOS ( ) K K \/SNRXIZ,on (T) + (1 + C) ) SNR;‘EOff (T‘) + c- SNR;‘2270ff (T)
) = RNyer - Npor -
NOs 2. NO(r) - (0%2(r) — 0535(r))

(3.8)

Dabei ist C der in Kap. definierte Faktor, mit welchem die Linearkombination beider DIAL-
Gleichungen ausgefiihrt wird, und es gilt weiterhin A, = A2 o,,. Demnach gehen die SNR aller drei
beteiligten Wellenldngen in die Berechnung des statistischen Fehlers ein. Die beiden statistischen
Fehler sind im Vergleich in Abb. [3.12] dargestellt. Die Mittelungszeiten entsprechen denen aus Kap.
also 300 m vertikal und 15 km horizontal.
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Abbildung 3.12: Vergleich der statistischen Fehler zwischen dem DIAL (blau)- und dem Dual-DIAL (griin)-
Messverfahren.

Welche Methode sich besser zur Reduktion des systematischen Fehlers eignet, kommt also auf
die Zusammensetzung der Aerosolschicht an. Fiir eine Aerosolschicht, welche aus einem einzelnen
Aerosoltyp besteht, reicht das Klett-Inversionsverfahren aus. Im Falle einer Aerosolschicht mit un-
terschiedlichen, schlecht durchmischten Aerosoltypen, also unterschiedlichen Streueigenschaften und
damit einem héhenabhéngigen Angstromkoeffizienten, ist das Dual-DIAL-Verfahren die bessere Al-
ternative.

Also wire es das Sinnvollste, eine Strahlquelle zu haben, mit der je nach Aerosolbeladung der
optimale Fall gewdhlt werden kann. Was den aerosolen systematischen Fehler angeht, stellt eine
durchstimmbare Strahlquelle die beste Wahl dar.

3.5 Marginale Fehlerquellen

Fehlerquellen mit Auswirkungen von kleiner 1 % sind im Vergleich zum statistischen Fehler ver-
nachléssigbar. Fehler dieser Art wurden bei der Wahl der Messwellenldngen nicht beriicksichtigt,
werden aber der Vollstéandigkeit halber in diesem Abschnitt diskutiert. Diese Fehler sind:

e Bandbreite der DIAL-Strahlung

Mehrfachstreuung

Speckle-Rauschen
e Temperaturabhéngigkeit des Ozonabsorptionsquerschnitts.

Durch die Absorption eines hochenergetischen Photons aus dem ultraviolettem Spektralbereich
dissoziiert das Ozonmolekiil, womit sich, wie in Abb. dargestellt, ein Absorptionskontinuum
im UV ergibt. Extrem kleine Frequenzbandbreiten, wie beispielsweise beim Wasserdampf-DIAL
gefordert, sind beim Ozon-DIAL daher nicht notwendig. Damit der durch die Bandbreite bedingte
Fehler bei der Ozon-DIAL-Messung einen Fehler von 1 % nicht iibersteigt, darf die Linienbreite 0,05
nm nicht iiberschritten werden.

Die Lidargleichung beruht auf der Annahme von Einfachstreung. Fiir eine Atmosphére, die frei
von optisch dicken Wolken (Twolke > 0,9) ist, bleibt der Anteil an Mehrfachstreuung des Signals
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aufgrund des kleinen Teleskopoffnungswinkels im Millirad-Bereich im einstelligen Prozentbereich
(Ruppersberg et al., 1997). Der dadurch vergroerte Riickstreukoeffizient kiirzt sich jedoch in der
DIAL-Gleichung heraus und bereitet keine Probleme bei der Messgenauigkeit.

Durch die Kohédrenz des emittierten Laserlichts entstehen bei der Lichtstreuung sogenannte
Speckles. Die in der Atmosphére befindlichen Streuteilchen streuen das Licht mit einer bestimm-
ten Phasenlage relativ zur Phase der einfallenden Welle zuriick. Aufgrund der rdumlichen Vertei-
lung der Streuteilchen schwankt diese Phase statistisch fiir verschiedene Streuteilchen, ,,sodass die
riickgestreuten Wellen unterschiedliche Interferenzmuster mit verschiedenen Streifenabsténden und
unterschiedlicher Orientierung bilden, je nach Abstand und Winkellage der beteiligten Riickstreu-
punkte. In der Beobachtungsebene iiberlagern sich diese Interferenzmuster statisisch und bilden so
ein Specklemuster, das aus zufillig im Raum verteilten hellen und dunklen Bereichen besteht“
(Poprawel |2005)). Speckles fiithren zu groflen statistischen Fluktuationen in den empfangenen Lidar-
signalen. Das durch Speckles hervorgerufene SNR kann aber durch zeitliches Mitteln erhcht werden.
Der DIAL-Studie (Wirth et al., [2001)) zufolge liegt aufgrund der ohnehin schon notwendigen zeit-
lichen Mittelung in DIAL-Systemen der durch Speckles verursachte Fehler bei kleiner 1 % und ist
damit vernachléssigbar.

In dem angestrebten Messbereich von etwa 4+ 5 km um die Tropopause kann eine Temperaturdif-
ferenz von bis zu 60° C die Ozon-DIAL-Messung verfilschen. Obwohl die Temperaturabhéngigkeit
des Ozonquerschnitts in der Hartley- und Huggins-Bande gering ist, kann der Fehler,wie in Kap.
gezeigt werden wird, mehrere Prozent betragen. Daher sollte die Temperaturabhéngigkeit nach
jeder DIAL-Messung mit Hilfe von Sondenaufstiegen oder ECMWF-Daten in der Auswertung
beriicksichtigt werden, um den dadurch entstehenden systematischen Fehler zu reduzieren. Mit
einer typischen Temperaturgenauigkeit von 2 K ergibt sich in der O3-DIAL Messung somit eine
Fehlerobergrenze von 0,34 %.

Damit haben alle in diesem Abschnitt genannten Fehler einen nur geringen Einfluss auf die
Qualitdt der Messung und werden daher nicht weiter betrachtet.

3.6 Anforderungen an den Lasertransmitter

Zweck der Simulation war die Ermittlung geeigneter Wellenléngen fiir die Messung von Ozon im
Tropopausenbereich mittels Lidar vom Flugzeug aus. Dazu wurden als Zielanforderungen an das
Ozon-Lidar die Werte aus Tab. angesetzt.

Als Strahlparameter wurde bei den Simulationen eine Impulsenergie von 8 mJ bei einer Impuls-
wiederholfrequenz von 100 Hz vorausgesetzt (vgl. Kap. . Insbesondere wird die hohe Auflésung
in der UTLS durch die daraus resultierende hohe mittlere Leistung von knapp 1 W erreicht.

Aus den Ergebnissen der numerischen Simulation folgt, dass die Zielanforderungen dann erfiillt
werden, wenn die ,,Online“-Wellenldnge im Bereich um 300 nm + 5 nm liegt und die ,,Offline*-
Wellenlénge zu dieser etwa um einen Abstand von + 10 nm 4+ 5 nm verschoben ist (vgl. Kap.
. Bei der Festlegung des Rahmens, innerhalb dessen die DTAL-Wellenléingen liegen sollen, wurde
eine grofle Messreichweite gegeniiber einer besseren Genauigkeit in nahen Absténden (bis ~ 5 km)
priorisiert. Das Wellenléngenpaar Ao, = 295 nm und A,f; = 305 nm stellt das Optimum aller Paare
in allen Breitenbereichen dar.

Des Weiteren sollte die Linienbreite den Wert von 0,05 nm nicht iibersteigen, um den dadurch
bedingten Fehler der Ozon-DIAL-Messung kleiner 1 % zu halten.

Falls der zu entwickelnde Lasertransmitter ein festfrequentes System ist, wire die Erzeugung
einer dritten Messwellenlinge mit groflem Aufwand verbunden. Dahingegen kann bei einem durch-
stimmbaren System ohne zusétzlichen Zeit- und Kostenaufwand problemlos von zwei auf drei Wel-
lenldangen umgeschaltet werden kann. Somit kann, je nach Aerosolbeladung, entweder das Standard-
DIAL-Verfahren in Kombination mit der Klett-Inversion oder das Dual-DIAL-Verfahren verwendet
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werden. Daher stellt eine durchstimmbare Lichtquelle die beste Wahl dar.

Ein weiterer Vorteil eines durchstimmbaren Systems ist die Moglichkeit, die Querempfindlichkeit
zu SO2 zu reduzieren. Wie in Kap. diskutiert kann die Messabweichung je nach Wahl der
Wellenlingen zwischen 3,6 % und 30 % liegen. Mit einem durchstimmbaren System kénnte in einem
solchen Fall die Wellenldnge problemlos angepasst werden, um den Fehler zu minimieren.

Aus den aufgefithrten Argumenten folgt, dass der optimale Lasertransmitter im Wellenléngen-
bereich zwischen 295 nm und 315 nm durchstimmbar sein sollte.

Die praktische Realisierung eines Transmitters mit dem angestrebten Wellenldngenbereich wird
im néchsten Kapitel beschrieben.



Kapitel 4

Entwicklung eines geeigneten
Ozon-DIAL-Transmitters

Die Herausforderung dieser Arbeit ist die Realisierung einer geeigneten Strahlenquelle zur Sondie-
rung von Ozon um die Tropopause vom Flugzeug aus. Aus den Ergebnissen der in Kap. [3] vorge-
stellten numerischen Simulation lassen sich Anforderungen an einen geeigneten Lasertransmitter fiir
Ozon-DIAL-Messungen in der UTLS ableiten. Demnach sollte der Transmitter im Bereich zwischen
295 nm und 315 nm Wellenléinge durchstimmbar sein und {iber eine mittlere Leistung von =2 1 W
verfiigen. Die praktische Realisierung im Flugzeug erfordert zudem ein robustes, moéglichst leichtes
System mit minimalen mechanischen Abmessungen und einen hohen elektrischen zu optischen Wir-
kungsgrad. Kernaspekt dieses Kapitels ist die Beschreibung der fiir diese Applikation entwickelten
neuartigen Strahlenquelle. Zunéchst erfolgt ein Abschnitt {iber alternative Messapparaturen, um
das neue System in den aktuellen Stand der Technik einordnen zu kénnen. Anschlielend werden
die theoretischen Grundlagen zur Frequenzkonversion, die zum Verstdndnis der neuen Strahlen-
quelle beitragen sollen, abgehandelt, um daraus ein geeignetes Transmitterkonzept zu entwickeln.
Schliefflich wird der flugzeugtaugliche Ozon-DIAL-Transmitter vorgestellt und charakterisiert.

4.1 Bisherige Ozon-DIAL-Transmitter

Das weltweit erste funktionsfihige Ozon-DIAL wurde am Observatorium von Haute-Provence be-
trieben und von [Megie et al.| (1977) vorgestellt. Die Strahlquelle bestand aus einem Blitzlampen-
gepumpten Rhodamin 6G Farbstofflaser mit anschlieBender Frequenzverdopplung (SHG). Ein Lidar
auf Basis eines dhnlichen Konzeptes wurde bereits sehr erfolgreich auf dem Forschungsflugzeug Dou-
glas DC-8 der NASA eingesetzt (Browell et al.l |1998]). Im Unterschied zum franzosischen System
wird hierbei der Farbstofflaser mit Hilfe der zweiten Harmonischen eines Nd:YAG-Lasers gepumpt.
Das System der NASA stellt den leistungsstérksten bisher geflogenen Ozon-DIAL-Transmitter dar.
Mit einem Gesamtgewicht von 1,7 t wire dieses System jedoch fiir das Forschungsflugzeug HALO
ungeeignet. Die NASA forscht derzeit an einem neuen Transmitterkonzept, basierend auf einem
Nd:YAG-gepumpten Ti:Saphir-Laser und anschlieBender Frequenzverdreifachung (THG)

(Elsayed et al., 2002)), um die Probleme des hohen Wartungsaufwands und der Frequenzinstabilitét
des alten Konzepts zu beheben. Aufgrund dieser Nachteile ist der Grofiteil der heutigen O3-DIAL’s
mit frequenzstabileren, einfach handhabbareren, weniger wartungsintensiven und kostengiinstigeren
Lasern ausgestattet. Bei diesen Systemen handelt es sich entweder um einen frequenzvervierfach-
ten (FHG) Nd:YAG-Laser (A 4x Nd:-yAc = 266 nm) (Baray et al., [1999; Simoneonov et al., |2000;
Lazzarotto et al.,[2001; Papayannis et al.,|1999)), einen Kryptonfluorid (KrF)-Excimer-Laser (Ax,r =
248, 5 nm) (Veselovskii und Barchunov,|1999; Kempfer et al.,|[1994) oder einen Xenonchlorid (XeCl)-
Excimer-Laser (Axec; = 307,9 nm) (McDermid et al., [1990), deren Ausgangswellenléinge in Gaszel-
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len mit Hilfe stimulierter Ramanverschiebung durch weitere UV-Wellenléngen zu geeigneten DIAL-
Paaren erginzt wird. Diese Strahlquellen bestehen aus nur einem Laser und sind daher kompakter
und mobiler als die Festkorpervarianten, kénnen jedoch nur festfrequente Strahlung erzeugen. So-
mit sind auf Ramanverschiebung basierende Systeme in der Wellenlénge nicht kontrollierbar und
daher nicht durchstimmbar. Eine flugzeuggetragene Nd:YAG-basierte Variante wird von der Uni-
versitét Pierre und Marie Curie (UPMC) auf der French Fokker 27 eingesezt (Ancellet und Ravetta,,
1998)). Generell sind Nd:YAG-basierte DIAL’s kompakter und zuverléssiger und verfiigen iiber ei-
ne ldngere Lebensdauer der einzelnen optischen Komponenten als Excimer-Laser-basierte Systeme.
Jedoch stehen mit Excimer-Lasern hohere Pulsenergien und Pulswiederholraten und damit kleinere
Mittelungszeiten bei der O3-Dichtebestimmung zur Verfiigung.

Tabelle 4.1: Zusammenstellung héufig verwendeter Ozon-DIAL-Transmittersysteme mit den charakteristi-
schen Parametern im Vergleich.

— . 5 B
. 3 E = |y 2o | =
o, = © ob A i a0 — > -
£ S | 22| E3 | £ |EX | T | 2
< < =3 = S g QO < )
3 a i = = AS |E& | =<2 &
SHG Nd:YAG- | Douglas | < 0,9 289-300 Ja 0,003 | 600 X |18
gepumpter DC-8 100 X | (ge-
Farbstofflaser 110 samt)
und anschlieflen-
der SHG
Quellen: Browell et al.| (1998)
FHG Nd:YLF- | Twin typ. ~ | 283-310 Ja 0,024 | 76 X 142 | 0,4
gepumpter Otter 0,1 X 114
Ce:LiCAF-
Resonator
Quellen: |Alvarez et al|(1998), |Alvarez et al. (2011))
Nd:YAG- kein <0,9 289-300 Ja — — —
gepumpter be-
Ti:Saphir-Laser | legter
mit anschlieBen- | Einsatz
der THG
Quellen: [Elsayed et al.| (2002)
Nd:YAG- Cessna | ~ 0,1 280-300 Ja 0,009 | 200 X | 0,27
gepumpter 208 170 X
OoPO Grand 100
Cara-
van
Quellen: [Fix et al.| (2002)), Meister| (2005)), Hair et al.| (2010)

Fortsetzung der Tabelle auf der néchsten Seite
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Fortsetzung der Tabelle der letzten Seite

Ramanverschie- | Fokker | < 0,2 266 + 289 + | Nein | 0,006 | — —
bung von FHG |27 / 299 + 316
Nd:YAG-Laser Falcon

20

Quellen: [Baray et al.| (1999)), [Simoneonov et al.| (2000)
Lazzarotto et al.| (2001]), Papayannis et al.| (1999)
Ancellet und Ravettal (1998)

Ramanverschie- | boden- | < 2,4 277,14 291,9 | Nein | — — —
bung von | gestiitzt + 313,2
Kryptonfluorid-
Excimer-Laser

Quellen: |Veselovskii und Barchunov| (1999), [Kempfer et al.| (1994])

Ramanverschie- | boden- | < 75 308 + 353 Nein — — —
bung von | gestiitzt
Xenonchlorid-
Excimer-Laser

Quellen: McDermid et al.| (1990)

Eine weitere Transmitter-Methode wird von der Wetter- und Ozeanografiebehérde der Vereinigten
Staaten (NOAA) auf dem Forschungsflugzeug Twin Otter verwendet. Bei diesem System pumpt
die vierte Harmonische (FHG) eines Nd:YLF-Lasers bei 262 nm einen durchstimmbaren Ce:LiCAF-
Resonator (Alvarez et al.,1998|2011). Der mit einem solchen System generierbare Wellenléingenbereich
(283-310 nm) wiirde sich hervorragend fiir die Vermessung von Ozon im Tropopausenbereich eignen.
Jedoch liegen die mittleren Leistungen dieses Systems typischerweise bei 0,1 W und sind damit eine
Groflenordnung kleiner als die fiir die Vermessung von Austauschprozessen in der UTLS geforderten
mittleren Leistungen (vgl. Kap. [3.6).

Eine weitere Alternative bieten Nd:YAG-gepumpte optisch parametrische Oszillatoren (OPO),
welche trotz ihrer kleinen mechanischen Abmessungen und ihres geringen Gewichts, beachtliche
Impulsenergien, die iiber einen groflen Wellenlédngenbereich durchstimmbar sind, erzeugen kénnen.
Das am DLR entwickelte TropOlex-System zur Vermessung bodennahen Ozons (Fix et al., 2002}
Meister, 2005) basiert auf diesem Prinzip und wurde schon erfolgreich auf der DLR, Cessna Grand
Caravan eingesetzt. Dieses System generiert Pulse mit einer Energie von etwa 10 mJ bei einer
Repetitionsfrequenz von 10 Hz. Ein dhnliches System der NASA ist der Global Ozone Lidar De-
monstrator (GOLD) (Hair et al., [2010|), welcher bereits erfolgreich vom Boden aus getestet und
fiir den Einsatz auf der NASA Dryden Global Hawk entwickelt wurde. Eine Gegeniiberstellung der
wichtigsten Parameter der vorgestellten Ozon-DIAL-Transmitter findet sich in Tab.

Ziel dieser Arbeit ist die Entwicklung einer UV-Strahlenquelle mit hoher Impulsenergie und
hoher mittlerer Leistung, welche modular mit dem bereits existierenden Wasserdampf-DIAL WA-
LES verwendet werden kann. Folglich muss der neue UV-Transmitter mit dem WALES-System
mechanisch kompatibel sein. Des Weiteren muss die optische Leistungsaufnahme des neuen Trans-
mittermoduls der optischen Ausgangsleistung der WALES-Pumpmodule entsprechen. Dariiber hin-
aus sollten die Strahlparameter wie Impulsdauer, Repetitionsfrequenz, Divergenz, Strahlprofil etc.
des WALES-Pumpstrahls fiir das neue Transmittermodul geeignet sein. Die WALES-Pumpmodule
wurden speziell fiir den anschlielenden optisch-parametrischen-Oszillator-Prozess entwickelt, mit
welchem die fiir HoO-DIAL-Messungen notwendigen Wellenléingen um 935 nm generiert werden.
Daher ist die optische und mechanische Kompatibilitét eines OPO gegeben und bietet sich auch fiir
den neuen O3-DIAL-Transmitter an.
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Im Gegensatz zu dem Vorgéngersystem TropOlex wird der OPO des neuen Ozon-DIAL-Transmit-
ters nun mit einer Repetitionsfrequenz von 100 Hz gepumpt. Durch die 10-fach héhere Reptetions-
frequenz werden fiir das neue System mittlere Leistungen von ~ 1 W im UV erwartet. Des Weiteren
sollte der Durchstimmbereich den numerischen Simulationen zufolge etwa um 10 nm gegeniiber
den Wellenléingen des TropOlex-Systems rotverschoben sein (siehe Kap. [3.2). Der Grund fiir die
Verschiebung zu ldngeren Wellenléingen ist die groflere Ozondichte, die, im Gegensatz zur unteren
Troposphire, in der unteren Stratosphére vorliegt. Damit die Ozonextinktion in der unteren Strato-
sphére nicht zu grofl wird, muss also die Ozonabsorption der Laserstrahlen durch eine Verschiebung
hin zu gréfleren Messwellenléingen (vgl. Abb. reduziert werden.

4.2 Optisch parametrische Verstiarkung

Die optisch parametrische Oszillation (OPO) beruht auf dem Funktionsprinzip der optisch para-
metrischen Verstédrkung (OPA). Beides sind Prozesse in der nichtlinearen Optik, welche die Farb-
umwandlung, also Frequenzkonversion von Licht beschreibt. Das Phdnomen der nichtlinearen Fre-
quenzkonversion wurde erstmals im Jahr 1961 bei der Propagation der Ausgangsstrahlung eines
Rubinlasers durch einen Quarzkristall von Franken et al.| (1961) beobachtet. Neben der fundamen-
talen Strahlung registrierten die Autoren eine zweite Strahlung mit doppelter Frequenz. Diese Beob-
achtung kann als die Geburtsstunde der Frequenzkonversion angesehen werden, welche sich seither
zu einem dynamischen Forschungsgebiet entwickelt hat und in vielen Bereichen von Technik und
Wissenschaft Anwendung findet. Fiir die Beschreibung nichtlinearer optischer Phinomene wurde
Nicolaas Bloembergen 1981 mit dem Nobelpreis in Physik ausgezeichnet.

Nichtlineare Polarisation

Grundlegend fiir die nichtlineare Optik ist die Wechselwirkung zwischen Licht und Materie. Dabei
wird ein elektrisch nicht leitendes und unmagnetisches Medium, also ein Dielektrikum, betrachtet.
Dieses besteht aus ortsfesten Kernen und Elektronen, die sich wie Massepunkte in einem klassi-
schen Potential bewegen. Trifft eine Lichtwelle mit Feldvektor E auf ein Dielektrikum, so iibt sie
iiber die elektrische Suszeptibilitdt x auf die Elektronen eine Kraft aus. Dadurch werden die Elek-
tronen in Schwingung versetzt, und durch die Auslenkung gegeniiber den Atomkernen entstehen
Elementardipole. Diese Schwingung im Material wird, wie in Zernike und Midwinter| (1973), mit
der Polarisationswelle P beschrieben

P= ¢xYE +e¢Y?EE+ ¢x®EEE + ... . (4.1)
~——— ~
lineare Optik nichtlineare Optik

Fiir schwache elektromagnetische Felder ist die lineare Optik eine gute Naherung. Fiir stark fokus-
sierte oder gepulste Laserstrahlen miissen jedoch die Terme hoherer Ordnung beriicksichtigt werden.
Betrachtet man beispielsweise die Uberlagerung zweier unterschiedlicher Felder E; und Es im Di-
elektrikum, so entstehen in der nichtlinearen Polarisation 2. Ordnung Mischterme, welche nicht
die Frequenzen der fundamentalen Lichtwellen wi oder wy besitzen. Die Mischterme enthalten die
Frequenzkomponenten der doppelten Grundfrequenzf'_-] w3 = 2w; fiir i=1,2, der Summenfrequean]
w3 = wy + wa, der Diﬁ'erenzfrequenzﬁ w3 = wy — wo und des statischen elektrischen FeldesE] w3 = 0.
Der letzte Beitrag beschreibt das Phénomen der ,,optischen Gleichrichtung®. In einem geeigneten
Material mit geniigend hoher Intensitéit treten immer alle Prozesse auf. Um einen der Prozesse

eng.: second harmonic generation, SHG
eng.: sum frequency generation, SFM

eng.: difference frequency generation, DFM
eng.: optical rectification, OR

IS I



4.2 Optisch parametrische Verstirkung 43

mit hoher Effizienz gezielt selektieren zu konnen, miissen die Phasen der am Prozess beteiligten
Lichtwellen angepasst werden. Eine Beschreibung dazu findet sich in Kap.

Der Mischprozess DFM ist die Grundlage des in dieser Arbeit entwickelten OPO, welcher auf
dem Funktionsprinzip der optisch parametrischen Verstéirkungﬂ beruht.

Nichtlineare Suszeptibilitit yx

Die Amplitude der Polarisationen unterschiedlicher Ordnungen ist materialabhéngig und wird durch
die Materialkonstante y festgelegt. Generell gilt fiir alle Materialien ™) > @ > y©®) >
Typischerweise liegt x") in der GroBenordnung von 1, @ ~ 10713 bis 10_10[%] und @) ~
10723 bis 10*18[7‘7}—;] (siehe z. B. |[Reider| (1997))). Die Suszeptibilitit zweiter Ordnung ist ein Ten-
sor dritter Stufe und besitzt 3% = 27 komplexe Elemente, die sich aber aus Symmetrieiiberlegungen
auf wenige unabhéngige von null verschiedene Komponenten reduzieren lassen. So kann z. B. im Fall
von Kleinman-Symmetrie (Kleinman|, 1962)), die dann gilt, wenn alle am Prozess beteiligten Frequen-
zen weit unterhalb der untersten Resonanzfrequenz des Materials liegen, die Frequenzabhéngigkeit
des Suszeptibilitdtssensors vernachléssigt werden (fi%). In einem solchen Fall kénnen die Indizes
1, 7, k permutieren, ohne Frequenzen zu &ndern, und es bleiben nur noch 18 freie Parameter iibrig.
Gemeinsam mit der Kleinman-Symmetrie wird fiir den Suszeptibilitdtstensor oft eine verkiirzte

Schreibweise verwendet: )

djg = SXijk (4.2)

Mit i: x—1, y—2, z—3

jki xy yy 2z yz,zy 7X,Xz2 XYy, yX
l: 1 2 3 4 5 6

Durch die verkiirzte Schreibweise vereinfacht sich die Darstellung der Suszeptibilitdt zweiter
Ordnung, da nun an die Stelle eines Tensors dritter Ordnung eine 3 x 6-Matrix verwendet werden
kann, um den Zusammenhang zwischen Polarisation und elektrischem Feld zu beschreiben. Der
Zusammenhang zwischen Feld und Materie sieht unter Beriicksichtigung der Kleinman-Symmetrie
folgendermaflen aus:

2
p? diy diz diz dig dis dis 4
PP | =|du do dys da dos dag § (4.3)
p d31 d3a d3z d3a d3s dss

Unter Beriicksichtigung der verschiedenen Kristallsymmetrien lésst sich die Anzahl der freien Para-
meter weiter reduzieren. Fiir eine feste Geometrie, also feste Ausbreitungsrichtung und Polarisation
der Felder, kann man die nichtlineare Polaristion somit vereinfachen und es ergibt sich die skalare
Beziehung

P® =d 1B By . (4.4)

Hierbei ist desy in [{7] der effektive nichtlineare Koeffizient, den man durch Ausfiihren der Sum-
mation in Gl erhiilt. Generell sind nichtlineare Kristalle doppelbrechend und damit anisotrop.
Der effektive nichtlineare Koeffizient der géangigsten Materialien findet sich in der Literatur (siehe

Seng: optical parametric amplifier, kurz: OPA
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z. B. Dmitriev et al.| (1999)) in Abhéngigkeit von den Phasenanpassungswinkeln 6 und ® tabelliert,
welche sich aus dem kristallographischen Koordinatensystem ergeben.

Die gekoppelten Wellengleichungen

Die angeregten Elementardipole senden wiederum elektromagnetische Strahlung aus. Dieser Vor-
gang wird mit den Maxwell’schen Gleichungen (Maxwell, |1865) beschrieben. Mit der nichtlinearen
Polarisation P als Quellterm ergibt sich das im Dielektrikum generierte elektromagnetische Feld
(Zernike und Midwinter, 1973) zu

0% /e 41 9*P
vE="2 (£ _amo'b
E=0 <c2 E) 2 otz (45)

Dabei ist € die Dielektrizitdtskonstante des Mediums und c die Lichtgeschwindigkeit im Vakuum.
Bedingt durch die hier verwendeten Wellenléngen, Intensitédten und Impulsldngen im Nanose-
kundenbereich ist die Anderung des elektrischen Feldes %—E und dessen Ableitung sehr klein und
damit iiber die geringe Distanz z zu vernachléssigen (siehe ,,SVAA“E] in beispielsweise
(Zernike und Midwinter, [1973; Byer, [1974)). Damit ergeben sich die drei gekoppelten Amplituden-
gleichungen fiir die drei Frequenzen w; (i=1,2,3) zu
“[Z] bezeichneten Naherung die drei gekoppelten Amplitudengleichungen fiir die drei Frequenzen
w; (i=1,2,3)

0E, 8mw?

@ = —imdeffE;EgeiAkZ
oF 8rw? 4
0FE3 8mw3

= —1 deffEfEQB_iAkz

E k‘g 62

Ak entspricht dabei der Phasendifferenz (,,phase mismatch“) der Wellenzahlen k;
Ak =ks — ko — Kk (4.7)
und die Frequenzen w; stehen 0.B.d.A. iiber die Relation
w3 = w1 + wy (4.8)

miteinander in Verbindung. Diese Bedingung entspricht der des Energieerhaltungssatzes.

Die gekoppelten Amplitudengleichungen geben die Anderungsrate einer elektromagnetischen
Welle entlang der Propagationsrichtung z als Funktion der beiden anderen beiden elektromagneti-
schen Wellen und der Phasendifferenzen an. Demnach beeinflussen sich die Lichtwellen gegenseitig.

Anschaulich betrachtet bedeutet das fiir den OPA, einen Mischprozess aus den drei in der Li-
teratur als Pump- (p), Signal- (s) und Idlerstrahlung (i) bezeichneten Lichtwellen, Folgendesﬂ Das
Pumpphoton der Frequenz w), spaltet sich geméfl der Energieerhaltung in ein Signal- und ein Idler-
photon der Frequenzen ws und w; auf. Die Betrachtung im Photonenbild ist schematisch in Abbil-

dung [4.1] skizziert.

Seng: slowly varying amplitude approximation
Teng: slowly varying amplitude approximation, Die Feldamplitude &#ndert sich nur geringfiigig mit z
8Die hoherfrequente Strahlung wird dabei als Signalstrahlung bezeichnet, also gilt immer: ws > w;.
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Abbildung 4.1: Anschauliche Darstellung der optisch parametrischen Verstdrkung im Photonenbild. Ein
Pumpphoton wird in ein Signal- und ein Idlerphoton umgewandelt.

Phasenanpassung

Fine wichtige Voraussetzung fiir hohe Konversionseffienzen ist die Kopplung zwischen den am Pro-
zess beteiligten Lichtwellen. Da es sich hierbei um Lichtwellen mit verschiedenen Frequenzen handelt,
weisen diese, bedingt durch die Dispersionsrelation des Mediums, unterschiedliche Phasengeschwin-
digkeiten auf. In einem dispersiven Medium laufen die Phasen, also die Stellen gleicher Amplitude,
daher schnell auseinander. Somit wére in diesem Fall die sogenannte Kohérenzléange, iiber die sich die
an verschiedenen Punkten generierten Lichtwellen konstruktiv {iberlagern, nur wenige Wellenléngen
kurz, ndmlich [, ~ 10-100 A(Reider, |1997). Dementsprechend gering wire die erreichbare Konver-
sionseffizienz.

Aus den gekoppelten Amplitudengleichungen ergibt sich die Phasenanpassungsbedingung
maximaler Kopplung zu

Ak=ks—k—ko=0 . (4.9)

Diese Bedingung stellt die Impulserhaltung der Photonen dar. Mit k& = wn/c ergibt sich die Pha-
senanpassungsbedingung in Frequenzen ausgedriickt zu

w3ng — wWinip — wang = 0 . (410)

Nur in anisotropen Materialien kann, bedingt durch die Doppelbrechung, die Phasenanpassungs-
bedingung erfiillt werden. Bei diesen speziellen Materialien ist der Brechungsindex n richtungs- und
polarisationsabhégéingig. Der Feldvektor des einfallenden Lichts wird in anisotropen Materialien
in die beiden erlaubten Polarisationsrichtungen, welche senkrecht aufeinanderstehen, zerlegt. Licht,
dessen Polarisationsrichtung nicht einer der beiden Richtungen entspricht, wird entsprechend seinen
Komponenten in die beiden Richtungen aufgeteilt. Die senkrecht zur optischen Achse polarisierte
Feldkomponente wird in der Literatur als ordentlichﬂ bezeichnet. Die andere Komponente wird au-
Berordentlickﬂ genannt. Fiir einachsige Kristalle gilt n, = n, = n, und n, = n., wobei x, y und z den
kristallografischen Achsen entsprechen. Die optische Achse entspricht dabei der kristallografischen
z-Achse. Somit berechnet sich, wie in |Zernike und Midwinter| (1973) beschrieben, der Brechungsin-
dex des auflerordentlichen Strahls in einachsigen Kristallen als Funktion des Polarwinkels 8 zwischen
der Propagationsrichtung und der optischen Achse zu

NeNo
V/ (n2sin2(0) + n2cos2(0)

ne(6) = (4.11)

Yeng: ordinary, kurz: o
eng: extraordinary, kurz: e
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Im Rahmen dieser Arbeit wurde nicht nur der uniaxiale Kristall BBO verwendet, sondern auch die
biaxialen Kristalle KTA und KTP. Fiir zweiachsige Kistalle ist der Sachverhalt komplizierter, da
es drei verschiedene Brechungsindices n;, n, und n, gibt. Eine detaillierte Beschreibung biaxialer
Kristalle findet sich in Zernike und Midwinter| (1973). Beschrénkt man die Ausbreitung der Wellen
jedoch auf eine Ebene (wie in diesem Fall die X-Z-Ebene mit dem Azimuth-Winkel ¢ = 0°), so
verhélt sich der Kristall wie ein einachsiger Kristall (Bhar et al., 1996) mit o-Strahlen bei Polarisie-
rung in y-Richtung und e-Strahlen bei Polarisierung in der x-z-Ebene.

Gilt ne > n,, bezeichnet man das Material als positiv doppelbrechend, und gilt n. < n,, bezeich-
net man das Material als negativ doppelbrechend. BBO ist ein negativ doppelbrechendes Material,
wohingegen KTA und KTP positiv doppelbrechende Materialien sind.

In einem Drei-Wellen-Mischprozess sind zwei Phasenanpassungstypen méglich. Typ 1 bedeutet,
die Eingangsstrahlen haben dieselbe Polarisation, und Typ 2 bedeutet, die Eingangsstrahlen haben
eine unterschiedliche Polarisation. Beide Phasenanpassungstypen wurden in dem hier entwickelten
UV-OPO verwendet.

Fiir einen auflerordentlichen Strahl sind Wellenvektor k und Pointingvektor S, der den Energie-
fluss beschreibt, nur fiir § = 0° oder 90° parallel, wohingegen im Falle eines ordentlichen Strahls k
und S stets parallel sind. Obwohl die Phasen der o- und e-Strahlen kollinear verlaufen, laufen die
Strahlen in einem doppelbrechenden Kristall im sogenannten ,, walk-off“~-Winkel rdumlich auseinan-
der. Dadurch vermindert sich der Uberlappbereich der einzelnen Strahlen. Der , walk-off“-Winkel
ergibt sich, wie in |[Dmitriev et al.| (1999) beschrieben, als Funktion von 6 zu

p(0) = £arctan|(no/ne)*tan(0)) F60 . (4.12)

Die oberen Rechenzeichen gelten dabei fiir negative Kristalle und die unteren fiir positive Kristalle.
Fiir die praktische Realisierung zur Erfiilllung der Phasenanpassungsbedingung existieren, wie
in Zernike und Midwinter| (1973) beschrieben, verschiedene Techniken. Dazu gehoren

Anlegen eines dufleren elektrischen Feldes

Anpassen der Kristalltemperatur

Die Phasengeschwindigkeiten kénnen z. B. mit periodisch gepolten Kristallen im Mittel ange-
passt werden (Quasi-Phasenanpassung)

Drehen des Kristallwinkels relativ zur Laserstrahlung.

In der Vergangenheit hat sich die Winkelphasenanpassung in einem OPO fiir den Einsatz im
DIAL als geeignet erwiesen, da sie eine schnelle Anpassung ermdoglicht, einfach zu handhaben ist und
mit ihr ein grofier spektraler Durchstimmbereich erzielt werden kann (vgl. WALES (Wirth et al.,
2009)) oder TropOlex (Meister}, 2005)). Aus diesem Grund wurde bei dem im Rahmen dieser Arbeit
entwickelten OPO ausschliefllich die Winkelphasenanpassung verwendet.

In der Realitdt kann die Phasenanpassungsbedingung jedoch nie vollstandig erfiillt werden, da
die zu konvertierende Strahlung keine ebene Welle darstellt, also divergent, gepulst und nichtmo-
nochromatisch ist und die Temperatur des Kristalls instabil ist. In Dmitriev et al.| (1999)) werden
fiir gegebene Konfigurationen die Akzeptanzbandbreiten fiir die Gréflen Phasenanpassungswinkel
(Winkelakzeptanz), spektrale Breite der beteiligten Strahlungen (Bandbreitenakzeptanz) und die
Abhingigkeit von der Kristalltemperatur (Temperaturakzeptanz) angegeben. Um eine effiziente Fre-
quenzkonversion zu gewéhrleisten, sollten die Toleranzen der einzelnen Gréflen nicht {iberschritten
werden.
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4.3 Optisch parametrische Oszillation

Basierend auf dem Prozess der Differenzfrequenzmischung bauen sich in einem optisch parametri-
schen Verstiarker die Intensitdten der Signal- und Idlerstrahlung auf Kosten der Pumpstrahlung
auf. Dazu wird die Pumpstrahlung gemeinsam mit einer der beiden léngerwelligen Strahlung in
einem nichtlinearen optischen Kristall iiberlagert. Bettet man einen solchen OPA, wie in Abb.
dargestellt, in einen optischen Resonator ein, so erhélt man einen OPO.

Resonator

N\
ﬂ\/z\m‘ Idler
—

! i

Pumpe
ﬁp

nichtlinearer
L optischer L
Kristall

Signal

Abbildung 4.2: Schematische Darstellung eines planparallelen SRO OPO, der fiir die Signalstrahlung resonant
ist.

Der erste funktionstiichtige OPO wurde von (Giordmaine und Miller| (1965) demonstriert. Auf-
grund der Moglichkeit, beliebige Wellenldngen durchstimmbar und effizient zu erzeugen, eignet sich
der OPO hervorragend fiir spektroskopische Analysen, wie hier bei der optischen Spurengassondie-
rung in der Atmosphére.

Aufgrund der Riickkopplung im Resonator reicht es aus, den OPO nur mit der Pumpstrahlung zu
beleuchten, um den Prozess zu initiieren. Erkldrungen fiir dieses Phanomen liefert die Quantenfluk-
tuation der Quantenfeldtheorie (Louisell et al., [1961; Gordon et al., [1963; Wagner und Hellwarth,
1964)). Demnach sind sowohl Signal- als auch Idlerwelle immer im parametrischen Hintergrundrau-
schen vorhanden und miissen lediglich aus dem Rauschen heraus verstéarkt werden.

Die im Kristall generierte Lichtenergie oszilliert innerhalb des Resonators und wird durch mehr-
maliges Durchlaufen des nichtlinearen Kristalls weiter erhoht. Bei einem solchen Resonator kann es
sich um einen einfach resonanten OszillatorE handeln, der entweder fiir die Idler- oder die Signal-
welle resonant ist, oder um einen doppel@ resonanten Resonator, der sowohl fiir Idler- als auch
Signalwelle resonant ist. Der SRO ldsst sich technisch einfacher umsetzen, da die Anforderungen
an die Spiegel und den Resonator nicht so hoch sind und der maximale Wirkungsgrad aufgrund
des Auftretens von Riickkonversion beim DRO bis zu einem Faktor von 2 gréfler ist (Bjorkholm),
1971). Zudem weisen die DRO-Varianten hiufig starke Schwankungen in den Ausgangsleistungen
auf. Jedoch kann die Schwelle durch die Verwendung eines DRO um den Faktor 2 reduziert werden.

Da fiir ein DIAL moglichst grofie Impulsenergien und zudem fiir ein flugzeuggestiitztes Lidar ein
stabiler Aufbau benétigt wird, ist der im Rahmen dieser Arbeit entwickelte OPO ein SRO.

Durchgestimmt oder ,,getuned* wird der winkelphasenangepasste OPO iiber die Kristallrotation
(vgl. Abb. . Die fixe Grofe in der Phasenanpassungsbedingung GI. ist die Frequenz des
Pumplasers wy,. Durch Verkippen des Kristalls kénnen die Brechungsindizes n,, ns und n;, wie in
Kap. [£.2] beschrieben, so variiert werden, dass die Erzeugung unterschiedlicher Frequenzverhéltnisse
der Signal- und Idlerstrahlung begiinstigt wird (vgl. Abb. .

Yeng.: singly-resonant oscillator, kurz: SRO

2eng.: doubly-resonant oscillator, kurz: DRO
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4.3.1 Schwelle, Effizienz und Bandbreite

Wichtig fiir die Realisierung eines OPO ist die Bestimmung von Schwellwert, Konversionseffizienz
und Bandbreite. Ahnlich wie bei einem Laser startet der OPO-Prozess erst mit dem Erreichen der
Schwellintensitét Ii,. Was die Schwelle anbelangt, wird von Brosnan und Byer| (1979) fiir einen SRO
folgende Abschitzung angegeben:

112 L P

(—In(

1
— +2al 4+ In— +In2)?® . 4.13
ﬁgslsz tpc Pn) ) ( )

VR
Dabei entspricht L der Lange eines halben Resonatorumlaufs, k =

d2
mit der Giitezah FOM = —&if LS)Q dem réumlichen Modenkopplungskoeffizienten
Vg

I, =

82 FOM
As Ai-€g-C

der Kopplungskonstante

nsgn;np 9s = l—i—(w

und lepr = fg—;”’ der effektiven Kristalllinge und der Verluste « im Kristall der Lénge 1. Der Loga-
rithmus aus dem Verhéltnis der Signalleistung an der Schwelle der Rauschleistung zur Signalmode
betriagt nach Brosnan und Byer| (1979) ln(%) = 33. R entspricht der Reflektivitéit der Resonator-
spiegel, wy/, den Signal-/Pumpstrahldurchmessern und p dem , walk-off“-Winkel. Demnach ist die
Schwelle niedrig, wenn der OPO folgende Voraussetzungen erfiillt:

e Grofie FOM

e Langer Kristall

e Kleiner ,, walk-off“-Winkel

e Kurzer Resonator

e Kleine resonatorinterne Verluste.

Sobald die Schwelle erreicht ist, kann sich die Signal- und Idlerstrahlung auf Kosten der Pump-
welle aufbauen. Nach Bjorkholm| (1971) ergibt sich die Konversionseffizienz im stationiren Zustand

zu

. Ptrans

n=1 (4.14)

Poump
Somit ldsst sich die Effizienz aus eingestrahlter zu transmittierter Pumpleistung berechnen und ist
eine Funktion der Schwelliiberh6hung N. Unter stationdrem Zustand versteht sich hier der Abbau
der Pumpintensitéit durch Konversion, bis die Verstirkung in Séttigung geht. Im Idealfall perfekter
Phasenanpassung (Ak=0) und ebener Wellen kann fiir 7 im Zentrum der Verstirkung eine implizite
Gleichung angegeben werden (Fischer und Kulevskii, |1977)):

n = sin’\/nN . (4.15)

Demnach ist bei einer Schwelliiberhohung von (%)2 theoretisch ein Konversionseffizienz von n =
100 % méoglich. Nach Bjorkholm! (1971)) ist mit einer Gaufl’schen Intensitéitsverteilung und einer
ebenen Wellenfront der Pumpstrahlung theoretisch eine maximale Konversionseffizienz von n = 71
% moglich.

Die spektrale Breite der Ausgangsstrahlung eines OPO ergibt sich aus den Eigenschaften des

Resonators und der Verstiarkungsbandbreite Av (siehe z. B. [Fix| (1994)) zu

0,886
Bl

8n3 8nz

|Av| = mit S =ns—n; + Ag

Beng: figure of merit, kurz: FOM
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In Byer (1975)) und Brosnan und Byer| (1979) wird eine Abschétzung fiir die Reduktion der Band-

breite in Abhéngigkeit von
c- tlmpuls

= 4.17
p 5.1 (4.17)
der Anzahl p der Durchgénge durch das verstirkende Medium angegeben:
1
Av(p) = —Av . (4.18)

VD

4.4 Auswahl des Konversionskonzeptes

Ziel ist es, mit Hilfe eines OPO aus der fundamentalen Nd:YAG-Laser-Wellenléinge von 1064 nm
effizient UV-Strahlung im Bereich von 295-315 nm Wellenlénge durchstimmbar zu erzeugen. Generell
ist fiir die erfolgreiche Entwicklung eines OPO die Auswahl geeigneter Kristalle Voraussetzung. Die
Kristallauswahl wird bestimmt durch

e den Transparenzbereich,

e cine mogliche Phasenanpassung,

e die Zerstorschwelle,

e die Konversionseffizienz (FOM),

e die Akzeptanzbandbreiten,

e den Winkelbereich der Phasenanpassung (A#f),

e die Anderung der Wellenlinge mit dem Anpassungswinkel (%)
e den ,walk-off“-Winkel (p).

Beim OPO handelt es sich, wie in Kap. beschrieben, um einen Drei-Wellen-Mischprozess. Dem-
nach sollte der Transparenzbereich alle drei beteiligten Wellenléngenbereiche, also Pump-, Signal-
und Idlerwellenléngen umfassen. Damit die Konversion iiber die gesamte Kristalllinge effizient aus-
genutzt werden kann, muss in dem Material eine Phasenpassung moglich sein (leop, ~ Uxristalr, VgL
Kap. . Dariiber hinaus ist die Zerstorschwelle eine wichtige Grofle, da, wie in der Theorie dis-
kutiert, nichtlineare optische Prozesse erst bei grofien Feldstirken bemerkbar sind. Des Weiteren
muss die FOM grofl genug sein, damit eine effiziente Konversion stattfinden kann. Um die Effizienz
zu gewdhrleisten, miissen zudem die Akzeptanzbandbreiten des jeweiligen Prozesses unterschrit-
ten werden. Zudem sollte der Winkelbereich der Phasenanpassung in einem angemessenen Bereich
von einigen Grad liegen. Ein zu grofler Winkelbereich fithrt zum einen dazu, dass die Kristallab-
messungen so angepasst werden miissen, dass der Pumpstrahl von den Kanten des Kristalls nicht
abgeschnitten wird. Zum anderen bereiten die AR-Beschichtungen bei einem grofien Einfallswinkel
Probleme, da sie fiir einen Einfallswinkel von 0° ausgelegt sind. Bei einem zu kleinen Winkelbereich
reagiert die Anderung der Wellenléinge sehr empfindlich auf Anderungen des Phasenanpassungswin-
kels, was zu Problemen in der Einstellgenauigkeit fithrt. Weiter muss darauf geachtet werden, dass
durch den ,,walk-off“~-Winkel die am Prozess beteiligten Lichtstrahlen bei der Propagation durch
den Kristall rdumlich nicht zu weit auseinanderlaufen.

Der Transparenzbereich der verfiigharen Kristalle erstreckt sich vom ultravioletten bis in den
fern-infraroten Spektralbereich. In Abb. [4.3]sind die Transmissionsspektren einiger géingiger Kristall-
materialien dargestellt. Je nach Applikation kénnen meistens mehrere mogliche Kristalle verwendet
werden. Ziel ist es, aus ihnen den geeignetsten auszuwéhlen.



50 4. Entwicklung eines geeigneten Ozon-DIAL-Transmitters

KNbO, (400 nm - 4500 nm) |
LilO, (300 nm - 6000 nm)

LiNbO, (400 nm - 5500 nm) |
MgO:LiNbO_ (400 nm - 5000 nm)

| RTP (350 nm 4500 nm) |
[ KTA (350 nm - 5300 nm) |
[ kTP (350 nm - 4500 nm)

[ LBO (160 nm - 2600 nm) |
[ BBO (185 nm - 2500nm) | |
[BiBO (286 nm - 2600 nm) |
|_CBO (170 nm - 3000 nm)
[ KDP (177 nm - 1700 nm) |
KD*P (200 nm - 2100 nm) |

haufig verwendete nlo-Kristall-Materialien

1
150 500 1000 6200

Transmissionsbandbreite [nm]

Abbildung 4.3: Transparenzbereich einiger optischer nichtlinearer Kristallmaterialien, aufgetragen in loga-
rithmischer Skala (Dmitriev et al.,|1999).

Als Pumpwellenléngen stehen die Harmonischen des Nd:YAG-Lasers bei 1064 nm, 532 nm, 355
nm und 266 nm Wellenldnge zur Verfiigung, da sich die hoheren Harmonischen durch entspre-
chende Verfahren einfach und effizient aus der fundamentalen Wellenldnge erzeugen lassen. Eine
vergleichsweise einfache Realisierung eines mit 266 nm gepumpten OPO, welcher direkt die er-
forderlichen DIAL-Wellenldngen generiert, wire mit dem Material BBO moglich und wurde von
Kondratyuk et al.| (2000) untersucht. Mit diesem System wurden, bezogen auf die fundamentale
Wellenlidnge, Konversionseffizienzen von bis zu 6,3 % bei 340 nm Wellenléinge erreicht. Die Effizienz
nimmt jedoch zu kiirzeren Wellenldngen aufgrund der geringer werdenden Nichtlinearitdt von BBO
so stark ab, dass die damit erreichbare Leistung um 300 nm Wellenldnge weniger als 1 mJ betragen
wiirde und damit fiir diese DIAL-Anwendung nicht ausreicht.

Nur durch einen weiteren nichtlinearen Prozess lassen sich die mit den iibrigen Pumpwellenlédngen
generierbaren OPO-Wellenlédngen in die gewiinschten UV-Wellenléingen konvertieren. In Tab.
sind alle Moglichkeiten der in Frage kommenden Prozesse mit entsprechend geeigneten Kristallma-
terialien dargestellt.

Wenn der OPO mit Licht der Wellenldnge 1064 nm gepumpt wird, muss die entstehende Si-
gnalstrahlung mit 355 nm gemischt werden, um die gewiinschten UV-Wellenlédngen zu erhalten. Fiir
den mit 532 nm gepumpten OPO kommen zwei Verfahren in Frage, um die UV-Wellenléingen zu
erzeugen. Entweder wird die Idlerstrahlung mit 355 nm gemischt oder die Signalstrahlung mit 532
nm. Der mit 355 nm gepumpte OPO ldsst sich ebenfalls in zwei Varianten realisieren: Entweder
wird die Signalstrahlung mit 532 nm gemischt oder frequenzverdoppelt.

Nach Fix und Ehret (1998]) konnten bis zu 2,3 mal hohere Konversionseffizienzen erzielt werden,
wenn die im OPO erzeugte Strahlung anschlieBend mittels Frequenzmischung anstatt Freuquenz-
verdopplung ins UV konvertiert wird. Demnach ist der 4. Prozess dem 5. Prozess aus Tab.
vorzuziehen. Fiir die Frequenzverdopplung ist ein Konversionsschritt und fiir die Frequenzverdrei-
fachung sind zwei Frequenzkonversionschritte notwendig. Energetisch ist ein mit 355 nm gepumpter
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OPO daher ungiinstig, da der Laser dann bei 532 nm viel mehr Leistung besitzt als bei 355 nm
und als grobe Faustformel fiir das Verhéltnis zwischen Pumpenergie und Mischenergie der Wert 2:1
angenommen werden kann.

Tabelle 4.2: Potentielle nichtlineare Konversionsprozesse zur Generierung der Ozon-DIAL-Wellenléngen auf
einen Blick. Die einzelnen Wellenldngen ergeben sich aus dem Energieerhaltungssatz GI. Je nachdem
ob die Signal- oder die Idlerstrahlung weiter verwendet wird, gilt x = Signal oder Idler. In der Tabelle sind
sowohl Signal- als auch Idlerstrahlung enthalten, wobei nur die obere Strahlung weiterverwendet wird.

1. Prozess: OPO 2. Prozess: SEFM

)\OPOPumpe — Az )\SFMPumpe + Ag — )\UV

1 _ 1 1 . 1 11
AOPOPumpe  ASignal Aldler Energieerhaltung ASFM Pumpe Az Auv
Prozess | A\oPO Pumpe | AoPO [nm)] mogliche ASFM Pumpe | AUV [nm]
[nm)] OPO- [nm]
Kristalle
1745 — 2795 | CTA, LilOg,
L 1064 (2726 - 1718) | KTA, KTP 359
9 1745 — 2795 | KTP, KTA, 355
532 (765 - 657) LilO3, CTA,
BBO
N 539 662 — 772 | KTP, KTA, 539 295 =315
(2709 - 1711) | LilOs, CTA,
BBO
662 — 772 | LilO3, BBO,
4 355 (765 - 657) LBO 532
5 355 590 — 630 | LilIO3, BBO, | SHG der Si-
(891 - 941) LBO gnal

Ein mit 1064 nm gepumpter OPO ist energetisch die geeignetste Variante, da bei dieser Wel-
lenldange sehr viel Pumpenergie und geniigend Energie fiir die SFM vorhanden ist. Allerdings
ist hierbei die Frequenziiberwachung schwierig, da weder in den Signal- noch in den Idlerwel-
lenléngenbereichen einfache Gitterspektrometer vorhanden sind. Da neben den hohen Ausgangs-
leistungen die Uberwachung und Regelung der exakten Messwellenlingen in einem DIAL-System
wichtig ist, ist auch der 1. Prozess fiir diese Anwendung nicht geeignet.

Die beiden mit 532 nm Wellenldnge gepumpten OPO-Varianten stellen einen guten Kompromiss
zwischen hoher Pumpenergie und einfacher Frequenziiberwachung dar. In Abb. ist die Giite
der beiden mit 532 nm gepumpten OPO-Konfigurationen fiir die in Frage kommenden Kristalle
aufgetragen.
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Abbildung 4.4: Vergleich der Giitezahlen (zu FOM siehe Kap. der beiden mit 532 nm gepumpten OPO-
Prozesse der in Frage kommenden Kristallmaterialien. Dabei sind auf den x-Achsen die Signal- (untere)
und Idlerwellenlénge (obere) des OPO-Prozesses aufgetragen. Analog zu Tab. wird im 2. Prozess die
Idlerstrahlung mit 355 nm und im 3. Prozess die Signalstrahlung mit 532 nm gemischt, um die gewiinschten
UV-Wellenldngen zu erhalten. Die resultierenden UV-Wellenldngen beider Prozesse sind unten und oben in
blau aufgetragen.

Die hochste Giite und damit auch die hochsten Effizienzen ergeben sich fiir die beiden Mate-
rialien KTP und KTA. Fiir die Vermessung troposphérischen Ozons ist nach Meister| (2005)) ein
Wellenlidngenbereich von 280-300 nm geeignet. Fiir kiirzere UV-Wellenléingen ist nach Abb. [£.4] die
mit 355 nm Wellenléinge gemischte Variante mit dem Material KTP am effizientesten, weshalb sie
auch in dem Vorgéingersystem TropOlex realisiert worden ist.

Was Ozon-DIAL-Messungen im Tropopausenbereich betrifft, sind beide Varianten der Giite nach
gleichwertig, da fiir diesen speziellen Wellenldngenbereich mit beiden Konfigurationen dieselben
Signal- und Idlerwellenldngenbereiche abgedeckt werden miissen.

Der Vorteil der Variante, bei der mit 532 nm gemischt (Prozess 3, Tab. wird, ist, dass
vollsténdig auf eine Verdreifachung der Grundwellenlédnge verzichtet werden kann und so die gesamte
Energie aus der Verdopplung zur Verfiigung steht. Demnach verspricht diese Variante (Prozess 3,
Tab. die hochste Effizienz und wurde in dem neuen UV-OPO realisiert.

Beziiglich der potentiellen OPO-Kristalle, des mit 532 nm gepumpten und mit 532 nm gemisch-
ten OPO-Prozesses, sind die wichtigsten Kristallparameter in Tab. zusammengefasst.

Das Material CTA besitzt den geringsten ,, walk-off“-Winkel. Nachteilig ist aber, dass CTA gegeniiber
den anderen Materialien eine vergleichbar geringe Giite der Effizienz aufweist. Ein weiteres Argu-
ment, das gegen CTA spricht, ist, dass der gesamte Wellenlingenbereich mit diesem Material nur
iiber ein Af von 22,3° zu erreichen ist. Der CTA-Kristall miisste dem Snellius’schen Brechungsgesetz
zufolge um +21° verkippt werden, um den gesamten Wellenléngenbereich abzudecken. Derart grofie
Kippwinkel fithren zu den eingangs beschriebenen Problemen. Fiir die restlichen Kristalle sind alle
geforderten Wellenléngen iiber einen angemessenen Winkelbereich von einigen Grad zu erreichen.
Damit ist auch die Empfindlichkeit der Einstellung nicht zu grof.
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Tabelle 4.3: Kristallparameter der moglichen Kristalle des OPO-Prozesses, bei welchem mit 532 nm gepumpt
und gemischt wird. ,Figure of Merit“ (FOM) und d.y¢s sind ein Kennzeichen fiir die Giite der Konversions-
effizienz.

Kristall | Wellenléinge UV, | Phasen- ywalk-off“- | deyy FOM
Signal, Idler [nm| | anpassungs- | A#, % Winkel [pm/V] | [pm?/V?]
winkel 0 (¢) P
KTP | 295, 662, 2705 45,0° (0°) 10,6°, 31° 2.61 1,23
XZ 305, 714, 2080 50,2° (0°) 10,4 3,3° 2,86 1,46
Typ II | 315, 772, 1710 55,6° (0°) nm,/* 2,85° 3,11 1,72
KTA | 295, 662, 2705 145,6° (0°) 12,9°, 2,94° 2,47 1,02
XZ 305, 714, 2080 51,9° (0°) 8,5 2,84° 2,75 1,26
Typ I | 315, 772, 1710 58,5° (0°) nm,/* 9,58° 3,02 1,5
BBO 295, 662, 2705 20,9° 1° 2,99° 2,04 0,93
305, 714, 2080 21,3° 110 3,03° 2,04 0,92
Typ1 | 315, 772, 1710 21,9° nm,/* 3,1° 2,03 0,91
LilOs | 295, 662, 2705 24.6° 3.3°, 3.77° 2.09 0,63
305, 714, 2080 26,5° 33,3 3,96° 2,23 0,77
Typ1 | 315, 772, 1710 927,9° nm,/* 41° 2,33 0,85
CTA 295, 662, 2705 39,8° (90°) 22,3° 2,23° 1,28 0,25
YZ 305, 714, 2080 50,5° (90°) 4,9 2,2° 1,57 0,37
Typ IT | 315, 772, 1710 62,1° (90°) | nm/° 1,82° 1,82 0,5

Die ,,walk-off“-Winkel p liegen aufler fiir CTA in etwa bei 3°. Dadurch wiirde bei einer fiir diese
Anwendungen typischen Kristalllinge von ~ 10 mm der auflerordentliche von dem ordentlichen
Strahl um 0,52 mm getrennt sein, was, bei einem Strahldurchmesser von 6 mm und unter der
vereinfachten Annahme eines homogenen Strahlprofils, an der Austrittsfliiche einem Uberlapp von
knapp 84 % entspricht. Im Vergleich zu dem mit dem geringsten , walk-off“-Effekt verbundenen
Material CTA fithren die anderen Materialien aufgrund der wesentlich hoheren Nichtlinearitéit zu
besseren Wirkungsgraden.

KTA und KTP sind unter Betrachtung der wesentlichen Parameter nahezu gleichwertig und fiir
den hier ausgewahlten Prozess am geeignetsten. Sie verfiigen im Vergleich zu den anderen Materiali-
en iiber die hochste Nichtlinearitidt und haben eine ausreichend hohe optische Zerstérschwelle (siehe
Kap. . Die Nichtlinearitdt von KTP ist gegeniiber der von KTA leicht hoher. KTA verspricht
jedoch einen grofleren Durchstimmbereich (siehe Kap. , weshalb zunichst KTA die giinstigsten
Eigenschaften aufzuweisen scheint und KTP die zweite Wahl ist. Im Experiment konnte dies jedoch
nicht bestétigt werden, wie sich weiter unten zeigen wird.

Eine Gegeniiberstellung der wesentlichen Parameter des Mischprozesses fiir die moglichen Kri-
stalle findet sich in Tab. Fiir alle Materialien liegt der Kippwinkelbereich bei einigen Grad und
bereitet damit keine Probleme. Der ,walk-off“-Winkel betrigt fiir CBO, LBO, KDP und KD*P
~ 1,5° und fiir BBO und BIBO ~ 5°. Bei einer fiir diese Anwendung typischen Mischkristalllinge
von 3 mm wiirde der auflerordentliche von dem ordentlichen Strahl in der Austrittsebene um 0,06
mm bzw. 0,26 mm getrennt sein. Fiir beide Werte betriigt der Uberlapp unter obiger Annahme an
der Austrittsfliche des Kristalls 98 % bzw. 92 %. Beim Mischen spielt der Effekt fiir einen Typ-
1-Prozess jedoch keine Rolle, da die beiden fundamentalen Strahlen in diesem Fall kaum rdaumlich
voneinander getrennt werden.
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Tabelle 4.4: Kristallparameter der méglichen Kristalle fiir den Mischprozess im Vergleich. Die Mischpump-
Wellenlénge betragt 532 nm. ,Figure of Merit“ (FOM) und d.s; sind ein Kennzeichen fiir die Giite der
Konversionseffizienz.

Kristall | Wellenléinge UV, | Phasen- ywalk-off“- | deyy FOM
Signal [nm] anpassungs- | A6 Winkel [pm/V] | [pm?/V?]
winkel 0 (¢) p
BIBO 295, 662 121,6° (90°) 4° 2,95 1,25
YZ 305, 714 127,1° (90°) | 10,3° 4,02° 3,23 1,53
Typ1 | 315, 772 131,9° (90°) 4,24° 3,55 1,89
BBO | 295, 662 A 4,75° 1,88 0,76
305, 714 39,2° 3,7° 4,67 1,91 0,79
Typ1 | 315, 772 37,4° 4.57° 1,93 0,8
CBO 295, 662 58,2° (90°) 1,15° 1,17 0,35
YZ 3095, 714 51,6° (90°) 12,4° 1,26° 1,24 0,39
Typ1 | 315, 772 45,8° (90°) 1,26° 1,24 0,39
LBO | 295, 662 90° (64,8 0.87° 0.4 0,04
XY 305, 714 90° (58,6°) 11,5° 1° 0,48 0,05
Typ1 | 315, 772 90° (53,3°) 1,06° 0,55 0,07
KDP | 295, 662 61,6° 1,49° 0,41 0,05
305, 714 58,3° 6,1° 1,58° 0,39 0,04
Typ1 | 315, 772 55,5° 1,64° 0,37 0,04
KD*P 295, 662 63,8° 1,3° 0,37 0,04
305, 714 59,9° 7,2° 1,42° 0,36 0,04
Typ1 | 315, 772 56,6° 1,49° 0,34 0,03

Die hochste Giite der Effizienz weist das Material BIBO auf. Bei Wismutborat (BiB3Og oder
BIBO) handelt es sich um ein neues Material, welches erst seit 1999 in verwendbaren Dimensionen
hergestellt werden kann (Peltz et al 2005). Seine vergleichsweise hohen nichtlinearen Koeffizien-
ten fiihren in vielen Anwendungen zu einer groflen Attraktivitit. Da jedoch wenig iiber optische
Zerstorschwellen von BIBO bekannt ist, wurde sich gegen dieses Material entschieden. Derzeit
lduft ein Verbundprojekt verschiedener Forschungseinrichtungen, in welchem unter anderem die
Zerstorschwelle von BIBO untersucht wird (S. Vernay, F.E.E. GmbH, personliche Mitteilung). Eine
Erprobung von BIBO in diesem UV-OPO wurde im Rahmen dieser Arbeit aufgrund der mangelnden
Informationen nicht durchgefiihrt.

Ein im Vergleich zu BIBO technisch sehr ausgereiftes Material ist BBO. Bei BBO sind die
Zerstorschwellen bekannt und ausreichend hoch (siche Kap. und es verfiigt, abgesehen von
BIBO, iiber die hiochste Giite der Effizienz. Daher wurde fiir den Mischkristall das Material BBO
verwendet.

Zusammenfassend wurden fiir den OPO-Prozess die Materialien KTP und KTA aufgrund ih-
rer Transmissionsbandbreite, ihrer hohen Nichtlinearitdt und ihrer hohen optischen Zerstérschwelle
ausgewéhlt. Als Mischkristall wurde BBO ausgewéhlt, da dieses technisch sehr ausgereifte Materi-
al iiber einen ausreichenden Transmissionsbereich, eine hohe Nichtlinearitdt und eine hohe optische
Zerstorschwelle verfiigt. Im Folgenden werden die Eigenschaften dieser drei Kristalle ndher beschrie-
ben.
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4.5 Die OPO-Kristalle KTP und KTA

Kaliumtitanylphosphat (KTiOPO,4, KTP) ist das am weitesten verbreitete nichtlineare Kristall-
medium und findet heutzutage Anwendung in optischen Systemen der Industrie, des Militérs, der
Medizin und der Wissenschaft. Am h#ufigsten wird es zur Frequenzverdopplung von Nd-dotierten
Lasern eingesezt. Seine Vorteile sind der hohe nichtlineare Koeflizient, der geringe , walk-off*-
Winkel, die hohe Temperaturbandbreite und die hohe laserinduzierte Zerstérschwelle von bis zu
2-3 fmvg fiir 1064 nm bei 10 Hz Repetitionsfrequenz und 11 ns Impulsdauer (Vanherzeele et al.,
1988; [Bierlein und Vanherzeelel |1989)) und sogar bis 30 % fiir 526 nm. Auflerdem sind die Herstel-
lungsmethoden mittlerweile so weit ausgereift, dass KTP im Gegensatz zu seinen Konkurrenten zu
einem giinstigeren Preis angeboten werden kann.

Bei der Herstellung werden, wie in [Peltz| (2004) erldutert, hauptséichlich zwei verschiedene Ver-
fahren angewendet. Bei dem Flux-Growth-Verfahren wird ein Kristallkeim langsam aus der Schmelze
gezogen, sodass dieser bei geeigneter Kiithlung anwéchst. Die Schmelze enthélt bei der KTP-Zucht
nur Bestandteile des Kristalls und hat eine Temperatur von 850-950 °C. Im Falle des hydrothermal
gezogenem Verfahrens werden die KTP-Kristalle unter hohem Druck und geringerer Temperatur
(~ 450 °C) aus einer wissrigen Losung gewachsen. Die optische Kristallqualitéit ist hier im Allge-
meinen besser, doch dauert die Wachstumszeit langer. In Abb. ist die Transmissionskurve von
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Abbildung 4.5: Transmissionspektrum von KTA und KTP (Hansson et al., |2000).

KTP dargestellt. Die Absorptionsbanden bei c.a. 2800 nm sind Banden der OH-Streckschwingung
(Peltz, [2004). Die Existenz von OH-Bindung im Kristall geht auf Einschliisse von HoO wéhrend
des Kristallwachstums zuriick. Die Abnahme der Transmission im mittleren Infrarot wird auf mo-
lekulare Absorption der POy4- und TiOg-Strukturen zuriickgefithrt. Im Vergleich zu den Phosphat-
Isomorphen haben die Arsenat-Isomorphe eine deutlich hohere Transmission im mittleren Infrarot
(Peltz, [2004).

Die Transmissionskurve des Arsenat-Isomorphs Kaliumtitanylarsenat (KTiOAsO4, KTA) ist
ebenfalls in Abb. aufgetragen. Es besitzt zwar fast dieselben Eigenschaften wie KTP und verfiigt
iiber einen geringfiigig kleineren nichtlinearen Koeffizienten, wird aber wegen der besseren MIR-
Transmission iiberall dort eingesetzt, wo mittleres Infrarot verwendet wird. Seine Zerstorschwelle
liegt bei iiber 1,2 % fiir 1064 nm Wellenlénge, 20 Hz Repetitionsfrequenz und 8 ns Impulsdauer
(Bosenberg et al., 1994) und bei iiber 1 gn—VZ fiir 850 nm Wellenlédnge und 2 ns Impulsdaue (Kung,

ynbekannte Impluswiederholfrequenz
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1994).

Tabelle 4.5: Gegeniiberstellung des theoretisch zu erreichenden Durchstimmbereiches unter Verwendung von
KTP und KTA als OPO-Kristalle fiir den aus Tab. ausgewéhlten Prozess (# 3).

Prozess # | AoPO Pumpe | Aopo [nm] OPO-Kristall | AsfM Pumpe | Auv [nm]
[nm)] [nm)]

3 532 (657209 __173’17)2 KTP 532 295 - 315

3 532 ?;5711 __173'17)2 KTA 532 287,8 - 315

Aus der Energieerhaltung (vgl. GL folgt fiir den Mischprozess, dass, je kleiner die Signal-
wellenlénge ist, desto kleiner ist die erzeugte Wellenlénge im UV. Aus der Energieerhaltung folgt
ebenfalls fiir den OPO-Prozess, dass, je kleiner die Signalwellenlénge ist, desto grofer ist die Idler-
wellenldnge. Fiir die Erzeugung einer relativ kleinen UV-Wellenlénge wird im OPO also eine relativ
grofle Idlerwellenldnge erzeugt. Durch die Verwendung von KTP als OPO-Kristall ist der Durch-
stimmbereich im UV aufgrund der ab 2700 nm Wellenlénge einsetzenden Absorption damit bis zu
einer Wellenléinge von 295 nm nach unten begrenzt. Demnach kénnen mit KTP alle fiir diese An-
wendung notwendigen UV-Wellenldngen generiert werden. Durch die Verwendung von KTA kann,
wegen der hohen MIR-Transmission bis zu einer Wellenldnge von 3500 nm, der Durchstimmbereich
im UV bis zu 287,8 nm ausgebaut werden (vgl. Tab. . Somit kénnten mit einem OPO durch die
Verwendung von KTA sowohl die optimalen Wellenlénge fiir Ozon im Tropopausen-Bereich als auch
fiir troposphérisches Ozon (sieche DIAL Wellenldngen Meister| (2005)) generiert werden. Aufgrund
dieser Tatsache wurde sich zunéchst fiir das Material KTA entschieden. Die Vorteile von KTA lielen
sich, wie weiter unten gezeigt wird, jedoch im Experiment nicht bestéatigen. Daher wurde schliellich
das Material KTP verwendet.
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Abbildung 4.6: OPO Wellenlidngen aufgetragen iiber den Phasenanpassungswinkel fiir die KTP- und KTA-
OPO-Kristalle (http://www.sandia.gov/pcnsc/departments/lasers/snlo-software.html [Stand 17.10.2011)).

Bei beiden Materialien handelt es sich um optisch positive zweiachsige Kristalle der Kristallklasse
mm2 (Punktgruppe). Nach Bhar et al. (1996) ist KTP in der XZ-Ebene (¢ = 0°) in der Typ-
2-Phasenanpassungsgeometrie am effizientesten, was unter anderem auch fiir KTA gilt. In dieser
Konfiguration gilt:
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e Signal- und Idlerstrahlung sind orthogonal polarisiert (Typ 2).
e Alle Strahlen liegen in der XZ-Ebene.
e Pump- und Idlerwelle sind ordentliche Strahlen, die Signalwelle ist aufierordentlich (o—eo).

Die Funktion von Signal- und Idlerwellenldnge gegeniiber dem Phasenanpassungswinkel 0 ist fiir
beide Materialien in Abb. [4.6] dargestellt.

Je ldnger der OPO-Kristall ist, desto niedriger ist die OPO-Schwelle (vgl. Gl. [4.13). Allerdings
kommt es aufgrund der in der Praxis nicht vermeidbaren Phasenfehlanpassung bei zu langen Kris-
tallen zur Riickkonversion in die fundamentale Strahlung. Nach [Fix und Ehret (1998) wurden fiir
diesen Prozess mit einem 12 mm langen OPO-Kristall gute Ergebnisse beziiglich der Konversionsef-
fizienz erzielt, weshalb auch in dieser Arbeit KTP- und KTA-Kristalle mit einer Linge von 12 mm
verwendet wurden.

Die Akzeptanzbandbreiten skalieren mit der reziproken Kristallinge. Um eine effiziente Kon-
version zu erreichen, sollten die Akzeptanzbandbreiten nicht iiberschritten werden. Die Bandbrei-
tenakzeptanz der Pumpstrahlung spielt aufgrund der geringen Linienbreite der Pumpstrahlung (im
MHz-Bereich vgl. Kap. bei einem OPO keine Rolle. Die Winkelakzeptanz fiir die Pumpstrah-
lung beider Kristallmaterialien kann fiir die Lénge 12 mm der Tab. entnommen werden. Die
Divergenz der Pumpstrahlung betréigt 0,55 mrad (vgl. Kap. [4.7)). Da die Winkelakzeptanz in Tab.
der Toleranz im Material entspricht, muss diese auch mit der Divergenz im Material vergli-
chen werden. Nach dem Snellius’schen Brechungsgesetz ergibt sich bei einem Brechungsindex von
n532 nm = 1,79 (n532 nm = 1,83) fiir KTP (KTA) die Divergenz der Pumpstrahlung im Material zu
0,3 mrad (0,3 mrad) und ist damit geringer als die in Tab. geforderten Winkelakzeptanzen.

Tabelle 4.6: Berechnete Akzeptanzbandbreiten von KTA und KTP der Linge 12 mm fiir den Prozess 3
aus Tab. Die Werte Winkelakzeptanz und Bandbreitenakzeptanz der Signalstrahlung entsprechen der
Divergenz und der homogenen Verbreiterung der Signalstrahlung.

ASignal KTP KTA
Winkel- 662 nm | 0,56 (0,56) mrad | 0,58 (0,58) mrad
akzeptanz 714 nm | 0,63 (0,63) mrad | 0,65 (0,65) mrad
Signal (Pumpe) | 772 nm | 0,72 (0,72) mrad | 0,77 (0,77) mrad
Bandbreiten- 662 nm 0,32 nm 0,27 nm
akzeptanz 714 nm 0,37 nm 0,32 nm
Signal 772 nm 0,45 nm 0,39 nm

662 nm 16,18 K 20,88 K
Temperatur- 714 nm 15,76 K 1248 K
akzeptanz 772 nm 16,2 K 9,22 K

Die Werte Winkelakzeptanz und Bandbreitenakzeptanz der Signalstrahlung aus Tab. entspre-
chen der DivergenzF_S] und der homogenen Verbreiterung der Signalstrahlung.

Weitere Daten wie z. B. die nichtlinearen Koeffizienten, Brechungsindizes und Dispersionseigen-
schaften finden sich unter anderem in dem , handbook of nonlinear optical crystals® (Dmitriev et al.,
1999).

Fiir die experimentellen Untersuchungen wurden Kristalle mit den Abmessungen 9 X 11 X
12 mm? gewiihlt, und die Ein- und Austrittsflichen sollten aufgrund der Kippwinkel von +10°

15Unter der Annahme, die Pumpstrahlung sei eine ebene Welle.
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planparallel sein, um die Strahllage im Resonator zwischen ,,Online“- und ,,Offline“-Strahlung nicht
zu verdndern. Fiir die Schnittwinkel der Kristalle wurden fiir KTP 6 = 50,7° und fiir KTA 0 =
49, 3° gewihlt. Zur Minimierung der Verluste innerhalb des Resonators sind die Auflenfacetten des
Kristalls fiir alle drei beteiligten Wellenlédngenbereiche mit AR-Beschichtungen versehen.

4.6 Der SFM-Kristall BBO

Beta-Barium-Borat (8-BaB204, BBO) ist ein negativ einachsiger Kristall mit trigonaler Kristall-
struktur, der Raumgruppe R3c und Punktgruppe 3m. Nach Mohs wird BBO der Hértegrad 4
zugeordnet, sodass dieser Kristall vergleichsweise weich ist. Seine Dichte betréigt 3,85 g/cm3. Sein
Transparenzbereich erstreckt sich von 190-3500 nm (Chen et al., |1985; Bromley et al., |1988)) und
ist in Abb. [4.7] dargestellt.
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Abbildung 4.7: Transmissionspektrum von BBO (http://www.sandia.gov/pcnsc/departments/lasers/snlo-
software.html [Stand 17.10.2011]).

Nach [Komine| (1988)) liegt die optische Zerstorschwelle fiir Licht der Wellenléinge 307,8 nm mit
12 ns Impulsdauer bei 0,2 GW /cm?, fiir 532,1 nm Wellenléinge und 0,025 ns Impulsdauer und 10 Hz
Repetitionsfrequenz bei iiber 4,2 GW/cm? (Zhang et al., [1993) und fiir 694,3 nm Wellenléinge und
0,02 ns Impulsdauer nach (Chen et al. (1985)) bei 10 GW /cm?. Neben den vorteilhaften Eigenschaf-
ten wie Transparenz und Zerstorschwelle wird BBO auch gerade wegen seiner wesentlich hSheren
Nichtlinearitit gegeniiber seinen Konkurrenten wie beispielsweise LBO oder KDP vorgezogen.

Was den Mischprozess betrifft, kann die Phasenanpassung fiir BBO sowohl fiir Typ-1- als auch
Typ-2-Prozess erreicht werden. Realisiert wurde die Typ-1-Konfiguration, da sie eine hohere Giite
der Effizienz aufweist. Die Phasenanpassungswinkel sind fiir die UV-Wellenléingen in Abb. auf-
getragen.

Die Bandbreitenakzeptanz spielt in dieser Arbeit hauptsichlich beim Mischprozess eine Rolle,
da sie die maximal zulissige spektrale Breite der Signalstrahlung bestimmt. Die Akzeptanzband-
breite skaliert mit der reziproken Kristalllinge (Dmitriev et al., [1999). Das bedeutet, je kiirzer der
Mischkristall ist, desto grofler ist der zuléssige Spektralbereich, innerhalb dessen Strahlung effizient
konvertiert werden kann. Mit einem Mischkristall von 3 mm Linge ergeben sich die in Tab.
aufgelisteten Akzeptanzbandbreiten.
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Abbildung 4.8: UV-Wellenldngen aufgetragen iiber den Phasenanpassungswinkel fiir den BBO-Mischkristall
(http://www.sandia.gov/pcnsc/departments/lasers /snlo-software.html [Stand 17.10.2011]).

Tabelle 4.7: Berechnete Akzeptanzbandbreiten von BBO der Lidnge 3 mm fiir den Prozess 3 aus Tab.

)‘Signal BBO
Winkel- 662 nm 6 (1,27) mrad
akzeptanz 714 nm 1 76 (1,3) mrad
Signal (Pumpe) | 772 nm | 1,93 (1,33) mrad
Bandbreiten- 662 nm 1(1,25) nm
akzeptanz 714 nm 1,26 (1,65) nm
Signal (Pumpe) | 772 nm 1,56 (2,2) nm

662 nm 275 K
Temperatur- 714 nm 30,567 K
akzeptanz 772 nm 34K

Die spektrale Breite der Signalstrahlung, lésst sich iiber die in Kap. beschriebene Reduktion
(p-facher Durchgang durch das verstiarkende Medium) aus der homogenen Verbreiterung der Signal-
strahlung (vgl. Tab. berechnen. Die Impulsdauer des in dieser Arbeit verwendeten Pumpstrahls
betidgt etwa 10 ns und die Resonatorldnge des entwickelten OPO entspricht L = 8,2 cm. Dadurch
ergeben sich mit Gl. p ~ 18,17 Resonatorumléufe pro Pumpimpuls, wodurch sich die Bandbrei-
te um einen Faktor von ,/p = 4,26 gegeniiber der homogenen Verbreiterung aus Gl. reduziert.
Demnach liegt die spektrale Breite der Signalstrahlung mit < 0,2 nm {iber den gesamten Durch-
stimmbereich hinweg innerhalb der Bandbreitenakzeptanz des Mischprozesses. Die Linienbreite der
Pumpstrahlung unterschreitet die Toleranz um drei GroéBenordnungen.

Die Divergenz der Pumpstrahlung (0,55 mrad in Luft, siche Kap. berechnet sich mit dem
Brechungsindex ns32 nm = 1,67 fiir BBO nach dem Snellius’schen Brechungsgesetz zu 0,33 mrad
im Material. Damit unterschreitet die Divergenz die Winkelakzeptanz der Pumpstrahlung fiir einen
3 mm langen BBO-Kristall (vgl. Tab. . Die Divergenzen der Signalstrahlung im Material KTP
bzw. KTA lassen sich Tab. entnehmen und betragen maximal 0,8 mrad. Mit den entspre-
chenden Brechungsindizes der Signalstrahlung in den OPO-Kristallen und dem Brechungsindex der
Signalstrahlung im BBO-Kristall ergibt sich die Divergenz der Signalstrahlung iiber das Snelli-
us’sche Brechungsgesetz zu maximal 0,73 mrad im BBO-Kristall. Nach Tab. ist die Divergenz
der Signalstrahlung ebenfalls kleiner als die Winkelakzeptanz.
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Der verwendete BBO-Kristall hat die Dimension 10 X 10 X 3 mm?®. Der Schnittwinkel betrigt
0 = 40° und die AuBlenfacetten wurden mit einer AR-Beschichtung fiir die Signal-, Mischpump- und
den UV-Wellenlédngenbereich versehen.

4.7 Charakterisierung der OPO-Pumpe

Im Allgemeinen héngt die Giite jedes nichtlinearen Prozesses mafigeblich von den Eigenschaften der
Pumpstrahlung ab. Als Pumpe fiir den UV-OPO stand der Nd:YAG-Laser des WALES-Systems
(vgl. Kap. zur Verfiigung. Durch Frequenzverdopplung wird aus der fundamentalen Wel-
lenléinge die fiir die ausgewéhlten Konversionsprozesse notwendige Pumpwellenlédnge von 532 nm
generiert.

Die Verdopplung erfolgt mittels KTP-Kristall der Dimension 10 x 10 x 10 mm? in Typ-2-
Konfiguration (eo — o). Der Kristall wird in der XY-Ebene unter den Phasenanpassungswinkeln
0 = 23.5° und ¢ = 90° (Wirth et al., |2009). Die Bandbreite der fundamentalen Strahlung betragt
nach Wirth et al. (2009)) 54 MHz. Unter der vereinfachten Annahme, dass die Intensitét der funda-
mentalen Strahlung im Frequenzraum homogen verteilt ist, ergibt sich fiir die frequenzverdoppelte
Strahlung maximal eine Bandbreite von 108 MHz.

Mit diesem Frequenzkonverter ergibt sich die in[4.9|dargestellte Leistungskurve. Demnach stehen
bei 532 nm maximal 21,1 W mittlere Leistung oder 211 mJ Impulsenergie zu Verfiigung. Die maximal
erzielte Konverisionseffizienz liegt bei 60 %.
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Abbildung 4.9: Vermessene Leistungs- und Effizienzkurve der Frequenzverdopplung.

Gerade bei den hohen Leistungsdichten, die bei ns-Impulslasern im Bereich der Zerstorschwellen
der Optiken liegen kénnen, ist es besonders wichtig, den OPO mit Strahlen hoher raumlicher Strahl-
qualtitdt zu pumpen. Treten grofie Strahldivergenzen auf oder weist das Strahlprofil, also die In-
tensitdtsverteilung iiber den Strahlquerschnitt, Inhomogenitéten auf, so bedeutet dies einen hohen
Strahlpropagationsparameter M? (Siegman, [1991). Der Literatur lassen sich jedoch keine Toleranzen
in Bezug auf die Strahlqualitdit von OPO-Pumpen entnehmen. Allerdings steht mit der M?-Wert-
Messung ein quantitatives Verfahren zu Bewertung der Strahlqualitéit zur Verfiigung.

Mit Hilfe einer CCD-Kamera kann analog dem ISO-111461:2005-Standard der Verlauf des Strahl-
radius hinter einem fokussierenden Element bestimmt werden. Aus dem Verlauf ergibt sich der
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M2-Wert zu

Dabei ist Dy, der sich aus einer hyperbolische Anpassung an den Strahldurchmesserverlauf erge-
bende Taillendurchmesser und Zg die Rayleighldnge, welche dem Abstand zu derjenigen Strahltaille
entspricht, bei der der Strahldurchmesser auf v/2 des Taillendurchmessers angewachsen ist. Die Di-
vergenz eines Laserstrahls ergibt sich aus dem Strahldurchmesser D in der Brennebene der Linse
und der Brennweite f zu

(4.20)

In Abb. ist der Strahlradiusverlauf der Pumpstrahlung hinter einer Linse mit der Brennweite
497 mm dargestellt. Die Strahlqualitéit des Pumpstrahls ergibt sich aus dem Mittelwert beider groflen
Halbachsen des elliptischen Strahlprofils zu M? = 3,42 und die Divergenz wurde zu 6 = 0, 55 mrad
bestimmt.
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Abbildung 4.10: Strahlradius der Pumpstrahlung maximaler Leistung als Funktion des Abstandes hinter
einer Linse der Brennweite f = 497 mm. Die Indizes a und b entsprechen den beiden grofen Halbachsen des
elliptischen Laserstrahlprofils. Der Index r ist der Mittelwert aus beiden grofien Halbachsen.

Das Strahlprofil im Nahfeld am Ort des OPO wurde mittels CCD-Kamera vermessen und ist
in Abb. dargestellt. Der Strahlradius beider groffen Halbachsen des elliptischen Strahlprofils
betrdgt 2,62 mm und 2,66 mm. Es lassen sich keine Inhomogenitidten der Intensitdtsverteilung
erkennen.
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Abbildung 4.11: Oben: Strahlprofil der Pumpe vor dem OPO. Unten: Intensitétsverteilung entlang den beiden
groBBen Halbachsen des Profils.

Unter Verwendung von KTP als SHG-Kristall steht demnach eine geeignete Pumpquelle fiir den
OPO und die SFM zur Verfiigung.

4.8 Auswahl einer geeigneten Resonatorgeometrie

Wichtig fiir eine erfolgreiche Konversion mittels OPO ist die Wahl der richtigen Resonatorgeometrie.
Aus Gl ergibt sich eine niedrige Schwelle bzw. eine hohe Effizienz fiir einen kurzen Resona-
tor mit geringen Verlusten. Die Verluste kénnen reduziert werden, indem die Reflektivitdten und
Transmissionen der Optikoberflichen mit geeigneten Beschichtungen unterstiitzt werden.

Um durch den Mischprozess hohe UV-Impulsenergien zu erhalten, sind hohe Pumpintensitéiten
notwendig, da die Konversionseffzienz eine Funktion des Produktes der beiden fundamentalen Wellen
ist. Fix und Ehret| (1998]) zufolge kann demnach der Wirkungsgrad ins UV weiter gesteigert werden,
wenn der Mischprozess innerhalb der Kavitét stattfindet. Dabei wird sich die hohe resonatorinterne
Intensitdt der Signalstrahlung zunutze gemacht. Unter Beriicksichtigung dieser Tatsache kommen
fir den OPO die in Abb. £.12}{4.14] skizzierten Resonatorgeometrien in Frage.

Der Unterschied zwischen den beiden linearen Geometrien ergibt sich rein aus der technischen
Realisierbarkeit des Einkoppelspiegels (M1) der Pumpe. Wihrend es sich im linearen Resonator
um einen Langpassspiegel handelt, ist der Einkoppelspiegel im linear gewinkelten Resonator ein
Kurzpassspiegel. In der Regel ist der spektrale Bereich der Transmission eines Langpassfilters grofler
als der Bereich der Reflexion in einem Kurzpassfilter. Fiir das Vorgéngersystem TropOlex kam aus
diesem Grund nur die lineare Konfiguration in Frage.

Uber den hier angestrebten Signalwellenléingenbereich von 627-770 nm (vgl. Tab. fiir KTA)
sind die realisierbaren Transmissions- und Reflektionsspektren der jeweiligen M1-Spiegelbeschich-
tungen gleichwertig, sofern die Polarisation im gewinkelten Resonator senkrecht zur Einfallsebenelﬂ
(des Spiegels M1) polarisiert ist.

%Den Fresnel’schen Gleichungen (siche beispielsweise [Hecht| (2005)) zufolge verfiigt senkrecht zur Einfallsebene
polarisiertes Licht iiber eine hohere Reflektivitéit als parallel polarisiertes Licht. Senkrechte Polaristation wird dabei
als s-pol und parallele Polarisation als p-pol bezeichnet.
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Abbildung 4.12: Skizze linearer Resonator. Abbildung 4.13: Skizze linearer gewinkelter
Resonator.
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Abbildung 4.14: Skizze Ringresonator.

In Fix und Ehret| (1998) wurden verschiedene Resonatorgeometrien fiir einen mit 532 nm ge-
pumpten und mit 532 nm gemischten OPO untersucht. In diesem Fall zeigte sich, dass mit einer
dhnlichen linear gewinkelten Geometrie am meisten Leistung im UV generiert werden konnte. Aus
diesem Grund wurde hier der linear gewinkelte Resonator dem linearen Resonator vorgezogen.

Tabelle 4.8: Beschichtungen der Resonatorspiegel. Die Abkiirzungen s und p stehen fiir optimiert auf s-pol
oder p-pol. Die Relevanz der Spiegel M4 und M5 wird in den Kap. und erklért.

Spiegel | Beschichtung Vorderseite Beschichtung Riickseite
M1 HR 620 - 770 nm /s, HT 532 nm /p, | AR 532 nm /p, AR 1800 - 3300 nm
HT 1800 - 3300 nm /p /45° /p /45°

HR 288 - 315 nm /p, HR 532 nm /s, .
HT 650 - 770 nm//s 115" /5| AR 620 - 770 nm /s /45

M3 HR (und PR 98 %) 620 - 770 nm /0° | ——

M4 PR (76 %) 750 nm /45° —

PR (90 %,80 % und 70 %) 620 - 770 | AR 532 nm /p, AR 1800 - 3300 nm
M5 nm /s, HT 532 nm /p, HT 1800 - | /p /45°

3300 nm /p /45°

M2

Ein Vorteil der beiden linearen Konfigurationen ist, dass die Konversionseffizienz, wie in
Fix und Ehret| (1998) beschrieben, noch weiter optimiert werden kann, indem der OPO mit Pum-
priickreflex betrieben wird. Dabei wird der OPO-Pumpstrahl unter 0° reflektiert und lauft erneut
durch den OPO-Kristall. Dadurch ldsst sich die Schwelle weiter reduzieren.
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Eine Reduktion der Schwelle durch Pumpriickreflexion ist in der Ringresonator-Anordnung nicht
moglich, da die Signalstrahlung nur in einer Umlaufrichtung propagiert. Allerdings lassen sich,
im Gegensatz zu den beiden linearen Varianten, mit einem Ringresonator kompaktere Aufbauten
und damit kiirzere Resonatoren realisieren. Des Weiteren reduziert sich in einem Ringresonator die
optische Leistungsdichte der Signalstrahlung auf den Resonatoroptiken, da die Signalstrahlung nach
einem halben Resonatorumlauf nicht iiber denselben Weg zum Ausgangspunkt zuriickreflektiert
wird.

Fiir die Ringkonfiguration werden dieselben Spiegel wie fiir die linear gewinkelte Anordnung
benotigt. Dies ermoglicht die Untersuchung beider Konfigurationen mit demselben Spiegelsatz. Die
Beschichtungen der Resonatorspiegel wurden daher so gewéhlt, dass mit diesen sowohl die linear
gewinkelte als auch die Ringkonfiguration untersucht werden kann. In den ersten Untersuchungen
(siehe Kap. wurden die Spiegel M1-M3 aus Tab. verwendet. Jedoch hat sich gezeigt, dass
es sinnvoll ist, den OPO mit teilreﬂektierenderE] Resonatorspiegeln aufzubauen, um die Leistungs-
dichte der Signalstrahlung innerhalb des Resonators zu reduzieren. Dazu wurden zunéchst der im
Laborbestand vorhandene PR-Spiegel M4 (siehe Kap. und anschlieflend die Spiegel M5
verwendet.

4.9 Experimentelle Untersuchungen mit KTA als OPO-Kristall

In diesem Kapitel werden die Ergebnisse der Untersuchungen des KTA-basierten UV-OPO darge-
stellt. Weiter werden die durch das Material KTA verursachten Probleme bei der praktischen Rea-
lisierung untersucht und erfolgreich behoben. AbschlieBend wird diskutiert, ob ein KTA-basierter
UV-OPO fiir ein flugzeuggetragenes Ozon-DIAL zielfithrend ist oder nicht.

4.9.1 Gewinkelter Resonator
KTA-OPO mit einem Kristall

Der KTA-basierte OPO wurde zunéchst in der linear gewinkelten Konfiguration realisiert. In Abb.
befindet sich der Laboraufbau schematisch skizziert. Wie in Kap. festgelegt, ist die Signal-
strahlung senkrecht zur Einfallsebene der beiden 45°-Spiegel polarisiert. Daraus ergeben sich die ein-
gezeichneten Polarisationen der Pumpstrahlen und die Kristallrotationsachsen. Mittels Verzégerungs-
platte (\/2) und Diinnschichtpolarisator konnen die notwendigen Polarisationen eingestellt und das
Leistungsverhéltnis aus beiden Pumpstrahlen optimal angepasst werden. Die Verzogerungsstrecke
ist dabei der optische Weg, den der Mischpumpstrahl zusétzlich zuriicklegen muss, um die durch die
Einschwingzeit des Resonators resultierende Zeitverzégerung zwischen Signal- und Pumpstrahlung
zu kompensieren.

Gefertigt wurde das Resonatorgehiuse auf der Grundlage eines dafiir entworfenen CAD-Modells.
Um eine geringe OPO-Schwelle zu erhalten, wurde bei dem Entwurf die Resonatorlinge moglichst
kurz gehalten (vgl. Gl. . Die Lénge betrédgt 10,7 cm. Obwohl die Resonatorldnge ~ 2 cm kiirzer
als die des UV-OPO des TropOlex-Systems ist, lag die Schwelle dieser Konfiguration oberhalb
der maximalen Ausgangsleistung der SHG-Strahlung. Daher konnte in dieser Konfiguration keine
Ostzillation der Signalwellenléinge erreicht werden.

Um die Schwelle zu senken, wurde der Mischkristall und der UV-Auskoppelspiegel entfernt und
der Mischzweig so verkiirzt, dass die Resonatorldnge 7,6 cm misst. In dieser Konfiguration konnte
eine Ostzillation der Signalstrahlung erreicht werden. Dabei lag die Schwelle bei einer Pumpimpuls-
energie von 78 mJ. Ein Unterschied zwischen den hochreflektierenden (HR = 100 %) und den

7eng: partial reflection, kurz: PR
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optional
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Abbildung 4.15: Schematische Darstellung des linear gewinkelten Resonators.

teilreflektierenden (PR = 98 %) M3-Resonatorspiegeln (vgl. Tab. konnte im Rahmen der
Messgenauigkeit nicht festgestellt werden.

Aus der Verdopplung (SHG) kénnen maximal ~ 200 mJ Impulsenergie bei 532 nm Wellenlénge
erzeugt werden (siehe Kap. , wovon ein Teil fiir den Mischprozess benttigt wird. Wie in
beschrieben, geht etwa bei einer fiinfachen Schwellwertiiberhohung die Konversionsetflizi-
enz eines OPO in Séttigung. Demnach sollte der Arbeitspunkt fiir maximale Effizienz etwa dem
fiinfachen Schwellwert entsprechen. Das kann mit diesem Aufbau nicht erreicht werden.

Eine weitere Moglichkeit, die Schwelle zu senken, bietet die Option des Pumpriickreflexes, wie
sie in Abb. angedeutete ist. In dieser Konfiguration konnte die Schwelle um den Faktor 4 auf 19
mJ Pumpimpulsenergie reduziert werden. Demzufolge ist das Erreichen des optimalen Arbeitspunk-
tes und somit eine effiziente Konversion moglich. Bei einer Pumpimpulsenergie von 47 mJ haben
jedoch unter Verwendung des Pumpenriickreflexes die beiden Spiegel M1, der KTA-Kristall, der
Diinnschicht-Polarisator und der KTP-Verdopplerkristall gleichzeitig irreparable optisch verursach-
te Beschidigungen davongetragen.

Als Ursache fiir die Beschiadigungen der Optiken wurde ein schlechtes Strahlprofil der OPO-
Pumpe beim Doppeldurchgang vermutet. Bei einer Anordnung mit Pumpriickreflex kann die zuriick-
reflektierte Strahlung nur zwischen dem Nd:YAG-Laser und der SHG-Einheit aus dem Strahlengang
isoliert werden. Damit erhoht sich die Leistungsdichte innerhalb des Verdopplerkristalls mit der
Folge, dass die Pumpstrahlqualitét schlechter wird.

Um dies zu verifizieren, wurden die M2-Werte der OPO-Pumpe (ohne OPO) mit und ohne
Pumpriickreflex im Vergleich gemessen. Die Ergebnisse sind in Abb. dargestellt. Im Einzel-
durchgang bleibt der M?-Wert mit zunehmender Pumpenergie nahezu konstant. Dahingegen nimmt
der M2-Wert im Doppeldurchgang zu. Damit ist nachgewiesen, dass sich die Strahlqualitit unter
der Verwendung von KTP im Doppeldurchgang verschlechtert.

Im Vergleich dazu wurde zusédtzlich LBO als Verdopplerkristallmaterial untersucht. Lithium-
Triborate (LiB3Os; oder LBO) ist ein negativer zweiachsiger Kristall der Punktgruppe mm2. Es
verfiigt zwar im Gegensatz zu KTP iiber eine geringere Giite bei der Verdopplung zu 532 nm Wel-
lenlénge, besitzt aber nach |[Dmitriev et al.|(1999) eine um eine Groflenordnung geringere Absorption
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Abbildung 4.16: M?-Messung der OPO-Pumpe (532 nm) im Einzel- und Doppeldurchgang fiir verschiedene
Leistungen. Zum Vergleich wurde als Verdopplerkristall K'TP und LBO verwendet.

und Temperaturabhingigkeit des Brechungsindexes, wodurch ein besseres Strahlprofil bei 532 nm
Wellenlédnge im Doppeldurchgang vermutet wird. Es standen zwei LBO-Kristalllingen zur Auswahl.
Mit einer Linge von 18 mm konnten mit einer Verdopplungseffizienz von 33,4 % nur 110 mJ Im-
pulsnergie bei 532 nm Wellenléinge generiert werden. Mit dem 25 mm langen LBO-Kristall ergab
sich die Verdopplungseffizienz zu 55 %, womit 187 mJ Impulsenergie SHG erzeugt werden konn-
ten. Fiir den lingeren Kristall ergab sich bei maximaler Leistung im Einzeldurchgang der M2-Wert
der SHG-Strahlung zu M? = 3,25 und ist damit nicht wesentlich geringer als der M2-Wert bei
maximaler Leistung im Einzeldurchgang unter Verwendung von KTP (vgl. Kap. . Jedoch ist
bei LBO in Abb. keine Abnahme der Pumpenstrahlqualitéit im Doppeldurchgang zu erkennen.
Unter Verwendung von LBO als SHG-Kristall wurde jedoch trotzdem bei einer Pumpenenergie von
68 mJ in der Doppeldurchgang-Anordnung die Beschichtung des KTA-OPO-Kristalls zerstort. Dies
lasst darauf schlielen, dass nicht nur der Verdopplerkristall, sondern auch der OPO-Kristall im
Doppeldurchgang fiir eine schlechte rdumliche Strahlqualitdt sorgt.

Bei 10-Hz-Lasersystemen, wie beispielsweise in Meister| (2005) oder [Fix und Ehret| (1998]) be-
schrieben, sind keine Probleme mit der Riickreflexion des OPO-Pumpstrahls aufgetreten. Es handelt
sich hierbei also um ein Artefakt, das bei htheren Impulswiederholfrequenzen wie in diesem Fall bei
100 Hz und damit bei hoheren mittleren Leistungen auftritt.

Daher musste auf den Pumpriickreflex verzichtet und alternative Methoden zur OPO-Schwellen-
reduktion untersucht werden.

KTA-OPO mit zwei Kristallen

Durch Hinzufiigen eines zweiten KTA-Kristalls in den Resonator verdoppelt sich die effektive Kris-
talllinge in Gl. wodurch sich die Schwelle um den Faktor 4 reduziert.

Wie in Kap. beschrieben, laufen Energiefluss und Wellenvektor bei kritischer Phasenanpas-
sung auseinander. Aufgrund dessen wiirde die Verstirkung fiir den zweiten Kristall abnehmen, da
weniger Energie im Wechselwirkungsbereich zur Verfiigung steht (siehe Abb. links). Der ,, walk-
off“-Effekt kann dadurch kompensiert werden, indem der zweite Kristall unter einem Winkel von 260
zur optischen Achse des ersten Kristalls positioniert wird (Bosenberg et al., 1989). Dadurch lduft
der ,,walk-off“-Effekt im zweiten Kristall in die entgegengesetzte Richtung (siche Abb. rechts).
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Abbildung 4.17: Links: nicht ,walk-off“-kompensiert; rechts: , walk-off“-kompensiert.

Durch den zusétzlichen OPO-Kristall vergtfert sich der gewinkelte Resonator mit zwei KTA-
Kristallen auf eine Lange von 12,5 cm. In diesem Aufbau liegt die OPO-Pumpschwelle, fiir die
Signalwellenldnge von 755 nm, bei 22 mJ Impulsenergie. In dieser Konfiguration konnte mit ei-
ner OPO-Pumpenergie von 85 mJ einer SEFM-Pumpenenergie von 15 mJ und einer optimierten
Verzogerungsstrecke von 65,5 cm nur 0,15 mJ Impulsenergie bei 312 nm Wellenlénge erzeugt wer-
den.

Obwohl der OPO in Bezug auf die Schwellwertiiberh6hung fast im optimalen Arbeitspunkt
betrieben wurde, konnte keine akzeptable Konversion ins UV erreicht werden. Eine eindeutige Er-
klarung fiir die ineffiziente Konversion ins UV konnte nicht ermittelt werden. Aufgrund der un-
befriedigenden Ergebnisse, die mit der linear gewinkelten Anordnung erreicht wurden, wurde der
Ringresonater als Alternative untersucht.

4.9.2 Ringresonator

Im Folgenden werden die Ergebnisse der Untersuchungen des KTA-basierten UV-OPO in Ring-
konfiguration beschrieben. Mit den Spiegeln M1 aus Tab. ist es moglich, einen hochresonanten
Ringresonator aufzubauen.

uv

FYY VY

Verzbégerung

Diinnschicht-Polarisator Nd:YAG-
Pumpmodul

5

Abbildung 4.18: K'TA-Ringresonator mit zwei OPO-Kristallen und Pumpstrahlwiederverwertung.

Um mogliche Zerstorungen der Resonatoroptiken zu vermeiden, wurde die Leistungsdichte im
Resonator reduziert, indem die Verluste der Signalstrahlung pro Resonatorumlauf erhtht wurden.
Dies kann durch Austauschen eines der M1-Resonatorspiegel durch einen PR-Spiegel erreicht wer-
den. Dazu bot sich der M4-Spiegel aus Tab. an, da er bereits im Laborbestand vorhanden war.
Dieser Spiegel ist ausgelegt fiir die Wellenlidnge 750 nm, eine Reflexion von PR = 70 % und einen
Einfallswinkel von 0°. Unter 45° Einfallswinkel mit Licht der Wellenléinge 750 nm erbrachte eine
Messung eine Reflektivitidt des M4-Spiegels von R = 76 %.

Zunichst wurde der Ring mit einem und zwei KTA-OPO-Kristallen ohne Mischkomponenten
untersucht. Mit einem Kristall lag die Schwelle fiir einen 75 mm langen Resonator bei 41,7 mJ
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Impulsenergie. Mit zwei Kristallen ergab sich mit einer Resonatorlénge von 110 mm die Schwelle zu
15 mJ Impulsenergie. Aufgrund der niedrigen Schwelle wurden fiir die folgende Untersuchung zwei
Kristalle im Resonator in ,,walk-off“-kompensierender Anordnung positioniert. Mit Mischkristall
und UV-Auskoppelspiegel M2 betrug die Resonatorliange 15 cm.

In dieser Konfiguration konnten bei maximaler Pumpenergie unter Optimierung der Verzégerungs-
strecke und des Pumpverhéltnisses eine Impulsenergie von 3 mJ bei 311,2 nm Wellenlédnge erzeugt
werden. Da mit dem Konverter 10 mJ im UV angestrebt werden, ist dieser Wert nicht ausreichend.

Um die Konversion ins UV weiter zu erhthen, wurde der Aufbau so modifiziert, dass der OPO-
Pumpstrahl fiir die SFM wiederverwertet werden kann (vgl. Abb. . Dies hat den Vorteil, dass
der OPO nun mit der gesamten verdoppelten Energie gepumpt und gemischt werden kann.

Mit einer Verzogerungsstrecke von 30 cm konnten bei einer gesamten Pumpimpulsenergie von 90
mJ bei 532 nm Wellenlénge 7 mJ UV-Energie bei 311,2 nm Wellenlédnge erzeugt werden. Trotz der
hohen Konversionseffizienz konnte dieses Konzept nicht weiter verfolgt werden, da dieses Ergebnis
nicht ohne laserinduzierte Zerstorungen der Optiken (Diinnschicht-Polarisator und Einkoppelspiegel
M1) reproduziert werden konnte.

=129 mm r,=1295mm phi= 7*
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Abbildung 4.19: Oben: Strahlprofil der Pumpe hinter dem OPO. Unten: Intensitétsverteilung entlang den
beiden grofien Halbachsen des Profils.

Als mogliche Ursache fiir die Zerstorungen wurde ein inhomogenes Strahlprofil der Pumpe hinter
dem OPO vermutet. Zur Uberpriifung des Strahlprofils der OPO-Pumpe wurde hinter dem OPO
(~ 30 cm) eine CCD-Kamera verwendet. Das ermittelte Strahlprofil findet sich in Abb. dar-
gestellt. Vor dem OPO (vgl. Kap. betrigt der Strahlradius fiir beide Achsen des elliptischen
Strahlprofils etwa 2,6 mm, wihrend die Strahlradien hinter dem OPO 1,3 und 1,4 mm betragen.
Das homogene Strahlprofil der Pumpe wird bei der Propagation durch die beiden KTA-Kristalle
also stark inhomogen. Daher eignet sich ein durch den OPO propagierter Pumpstrahl nicht als
Mischpumpe. Als Ursache fiir die Verdnderung des Strahlprofils wurde die Absorption einer der am
OPO-Prozess beteiligten Wellenldngen in dem Material KTA vermutet. Um diese Hypothese ex-
perimentell zu bestédtigen, wurden Transmissionsmesssungen an den OPO-Kristallmaterialien KTA
und KTP durchgefiihrt.

Die Ergebnisse der mit KTA als OPO-Kristallmaterial durchgefithrten Untersuchungen finden
sich in Tab. aufgelistet.
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Tabelle 4.9: Zusammenfassung der Ergebnisse der mit KTA als OPO-Kristallmaterial durchgefiihrten Mes-

sungen.
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Epumpe = 4TmJ profil zerstort Optiken
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mJ tes  Strahlprofil  der
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4.9.3 Transmissionsmessungen der OPO-Kristalle

In Kap. sind die Kriterien fiir die Wahl eines geeigneten nichtlinearen Kristalls aufgelistet.
Darunter fillt die Transparenz fiir alle an dem Prozess beteiligten Wellenlédngen. Daher sollte das
Material fiir Pump-, Signal- und Idlerstrahlung hochste Transmission aufweisen. Fiir die Auswahl
der Materialien wurden die in der Literatur angegebenen Transmissionspektren von [Hansson et al.
(2000) verwendet, welche in Abb. aufgetragen sind.

Da jedoch unter Verwendung von KTA als OPO-Kristall keine erfolgreiche Konversion ins UV
moglich war, wurde die Transmission der OPO-Materialien KTA und KTP mit eigenen Messungen
tiberpriift, um die oben aufgestellte Hypothese zu verifizieren. Diese Messungen wurden mit ei-
nem Zweistrahlinterferometer (CARY) durchgefiihrt. Das Ergebnis dieser Messung ist in Abb.

dargestellt.

Im Bereich der Signalwellenléingen um 700 nm verfiigt KTA iiber eine hohe Transmission von
bis zu 98 % pro cm. Fiir die Pumpwellenlinge 532 nm liegt die Transmission von KTA jedoch nur
bei 90 % pro cm. Im Vergleich dazu liegt die Transmission von KTP fiir die Pumpwellenliéinge bei
98,6 % pro cm. Die Reflektivitéiten der Oberflichen liegen bei 532 nm Wellenlénge nach Hersteller-
angaben fiir KTA bei 0,115 % und fiir KTP bei 0,199 %. Demnach wird die unterschiedlich starke
Transmission bei 532 nm Wellenlénge beider Materialien nicht durch die Oberflachenbeschichtungen
hervorgerufen. Eine quantitative Aussage dariiber, welcher Anteil an nichttransmittierter Strahlung
absorbiert und welcher Anteil gestreut wurde, kénnte jedoch nur durch weitere aufwendige Unter-
suchungen getroffen werden. Jedoch deutet das Ergebnis auf eine gréflere Absorption hin, als in
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Abbildung 4.20: Gemessenes Transmissionsspektrum von KTP und KTA.

der Literatur angegeben. Dort wird dem Material KTA bei 532 nm Wellenléinge sogar eine hohere
Transmission als KTP zugeschrieben (Hansson et al., [2000).

In nichtlinearen Prozessen ist die Absorption der Pumpstrahlung besonders ungiinstig, da von
den beteiligten Strahlen die Pumpstrahlung iiber die htchste Leistung verfiigt. Die absorbierte Lei-
stung fithrt innerhalb des Materials zu einem Temperaturgradienten entlang dem Laserstrahlradius,
wodurch eine Brechungsindexénderung hervorgerufen wird. Der Brechungsindexgradient wirkt, wie
in Koechner|(1999) beschrieben, wie eine Sammellinse{r_g] auf die Laserstrahlung. Daher wird das Licht
konvergent und bildet in einem bestimmten Abstand einen Fokus. Fiir die Dauer jedes Pumpimpul-
ses durchléuft die Signalstrahlung die Anordnung der zwei KTA-OPO-Kristalle etwa 18 Mal. Bei
jedem Umlauf wird die Signalstrahlung durch die thermische Linse konvergenter. Da die Leistungs-
dichte proportional zum Kehrwert des Strahlradius zum Quadrat ist (I o ﬁ), fithren thermische
Linsen sehr schnell zu optisch verursachten Zerstérungen der Resonatoroptiken.

Mit der thermischen Linse lidsst sich auch das schlechte Strahlprofil und die Reduktion des
Strahlradius der Pumpstrahlung hinter dem OPO (vgl. Abb erkléren.

Aus dieser Messung geht hervor, dass das Material KTA als OPO-Kristall aufgrund der Absorp-
tion bei 532 nm fiir den hier entwickelten OPO nicht geeignet ist. Dies steht im Widerspruch zur
Aussage des Lehrbuchs [Koechner| (1999). Dort ist KTA explizit als geeignetes Kristallmaterial fiir
einen mit 532 nm gepumpten OPO aufgefiihrt.

4.9.4 Einfluss der Laserimpulsrepetitionsfrequenz

In der im Folgenden beschriebenen Messung wird der Frage nachgegangen, ob die mittlere Lei-
stung, die Impulsenergie oder eine andere Ursache fiir die ineffizente Konversion des KTA-basierten
OPO verantwortlich ist. Dazu wurde der Einfluss der Repetitionsfrequenz auf den KTA-basierten
Ringresonator mit zwei Kristallen untersucht. Fiir einen Zeitraum von einem Monat stand der di-
odengepumpte, giitegeschaltete Nd:YAG-Laser (Innolas, Spitlight-DPSS) zur Verfiigung. Mit diesem
System kann zwischen den Repetitionsfrequenzen 10 Hz, 20 Hz, 33,3 Hz, 50 Hz und 100 Hz umge-
schaltet werden, ohne dabei andere Strahlparameter wie Impulsenergie, Impulsdauer, Strahlradius
etc. wesentlich zu verdndern. Die maximale Impulsenergie der fundamentalen Strahlung betragt 220
mJ und entspricht damit nur gut der Hélfte der maximalen Impulsenergie des WALES-Pumplasers.

8eng.: thermal lensing
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Abbildung 4.21: Dargestellt ist der OPO- Abbildung 4.22: Dargestellt ist die maximal generier-
Pumpabbau als Funktion der Schwel- te UV-Leistung in Abhéngigkeit von der Repetitions-
leniiberhéhung fiir die verschiedenen Repeti- frequenz.
tionsfrequenzen.

Daher waren Schwelliiberh6hungen nur bis Faktor ~ 3 moglich.

Ziel war es, die Konversionseffizienz des OPO bei den verschiedenen mittleren Leistungen zu un-
tersuchen. In Abb. sind die Ergebnisse der Effizienzmessungen dargestellt. Demnach lassen sich
mit geringeren Repetionsfrequenzen hohere Effizienzen erzielen. Bei einer Schwellwertiiberh6hung
von 2,8 ist die Effizienz des OPO-Prozesses fiir eine Repetitionsfrequenz von 10 Hz fast doppelt so
hoch wie fiir eine Repetitionsfrequenz von 100 Hz.

Der Grund dafiir ist aller Wahrscheinlichkeit nach die Ausprégung einer thermischen Linse. Denn
neben der Zerstorung der Optiken hat die thermische Linse einen weiteren Nachteil. Durch die Re-
duzierung des Signalstrahlradius verringert sich der Uberlapp zwischen der OPO-Pumpstrahlung
und der Signalstrahlung. Dadurch wird nur noch ein Teil des zur Verfiigung stehenden Pumpquer-
schnitts zur Konversion verwendet, wodurch die Effizienz des Prozesses abnimmt. Wie in Kap.
beschrieben lasst sich die Effizienz aus eingestrahlter zu transmittierter Pumpleistung berechnen
und ist eine Funktion der Schwelleniiberh6hung. Bei gleicher Impulsenergie ist also die mittlere
Leistung von Strahlung mit 100 Hz Repetitionsfrequenz 10-mal hoher als bei Strahlung mit 10 Hz.
Das heif3t, je mehr Pulse pro Zeiteinheit durch die KTA-Kristalle propagieren, desto mehr Licht-
leistung wird von den Kristallen absorbiert und desto stérker ist die Auspragung der thermischen
Linse und desto geringer ist der Uberlapp zwischen Pump- und Signalstrahlung und damit die
Konversionseffizienz. Entsprechend wirkt sich dies auf den Mischprozess aus. Daher kann mit der
10-Hz-Repetitionsfrequenz bei gleicher Pumpimpulsenergie die héchste Konversionseffizienz bzw.
UV-Impulsenergie erzielt werden, wie in Abb. zu sehen ist.

Um diese Hypothese zu priifen, wurde mit Hilfe einer CCD-Kamera das Strahlprofil der unab-
gebauten Signalstrahlung und der UV-Strahlung hinter dem OPO bei den verschiedenen Repeti-
tionsfrequenzen aufgezeichnet. Die daraus abgeleiteten Strahlradien sind Abb. zu entnehmen.
Aus welchem Grund die Strahlradien in x-Richtung bei 33,3 Hz Repetitionsfrequenz kleiner als bei
50 Hz sind, konnte nicht ermittelt werden. Jedoch ist ein deutlicher Trend, also eine Abnahme der
Strahlradien mit zunehmender Repetitionsfrequenz zu erkennen.

Als Ergebnis dieser Untersuchungen kann festgestellt werden, dass in einem mit 532 nm ge-
pumpten OPO das Material KTA fiir ein 10-Hz-Lasersystem sicherlich unbedenklich, aber ab 50
Hz oder hoheren Repetitionsfrequenzen nicht problemlos einsetzbar ist. Demnach ist die Repetiti-
onsfrequenz und damit die mittlere Leistung in einem mit 532 nm gepumpten und KTA-basierten
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Abbildung 4.23: Gegeniiberstellung der Strahlradien der Signalstrahlung und der UV-Strahlung. Aufgrund
des elliptischen Strahlquerschnitts sind die beiden grofien Halbachsen X und Y aufgetragen.

OPO nicht beliebig nach oben skalierbar. Fiir den im Rahmen dieser Arbeit zu entwickelnden OPO
sind jedoch 100 Hz als Repetitionsfrequenz vorgesehen. Im Folgenden wird beschrieben, wie die
thermische Linse im Resonator kompensiert wurde und ob dieser Ansatz fiir die vorliegende Arbeit
zielfithrend ist.

4.9.5 Ringresonator mit interner Kompensationslinse

Thermische Linsen werden in Festkorperlasern standardméflig mittels Kompensationslinsen beho-
ben. Daher ist diese Methode auch fiir den auf zwei KTA-Kristallen basierten UV-OPO in Ring-
konfiguration vielversprechend.

Tabelle 4.10: Vermessung der Brennweite der thermischen Linse in Abhédngigkeit von der OPO-Pumpleistung
mit Hilfe eines HeNe-Lasers.

PPump /W ‘ fHeNe /m

4,7 12,75
7,2 8,65
9,2 4,4

16,3 2,78

Die Brennweite der Kompensationslinsen sollte in der Groflenordnung der Brennweite der ther-
mischen Linse liegen. Zur Bestimmung der Brennweite der Signalstrahlung eignet sich ein HeNe-
Dauerstrichlaser aufgrund seiner Ausgangswellenléinge von 632,816 nm, welche in etwa der Wel-
lenléinge der Signalstrahlung entspricht. Der HeNe-Laser wird zusétzlich zur OPO-Pumpstrahlung
unter einem kleinen Winkelversatz in die Doppel-KTA-Kristall-Anordnung gestrahlt und der Fo-
kus des HeNe-Laserstrahls in Abhéngigkeit von der Pumpleistung ermittelt. Die Ergebnisse dieser
Untersuchung finden sich in Tab. aufgelistet.

Basierend auf diesen Ergebnissen wurde fiir den KTA-OPO mit zwei Kristallen Meniskuslinsen
mit den Brennweiten: f = -600 mm, f = -1000 mm und f=-2000 mm ausgewéhlt. Der Vorteil von
Meniskuslinsen gegeniiber den alternativen Plankonkav- oder Bikonkav-Linsen ist, dass Meniskus-
linsen so in den Strahlengang eingesetzt werden konnen, dass das an den Oberflichen der Linse
zuriickgestreute Licht divergent verlduft (siehe Anordnung Meniskuslinse in Abb. . Damit wer-
den laserinduzierte Zerstorungen durch zuriickgestreutes Licht vermieden. Die Meniskuslinse wird
mit Hilfe eines X'Y-Verschiebetischs in dem Resonator positioniert.
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Abbildung 4.24: Schematische Darstellung des KTA-Ring-OPO-Konzeptes mit zwei OPO-Kristallen und
integrierter Kompensationslinse. Die Optiken ensprechen denen aus Abb.

Die weiter oben beschriebenen Untersuchungen mit Ringkonfiguration wurden unter Verwendung
des auf 750 nm ausgelegten PR-Spiegels M4 aus Tab. durchgefiihrt. Um eine Durchstimmbarkeit
iiber den angestrebten Signalwellenlédngenbereich von 620-780 nm hinweg zu erreichen, standen fiir
die folgenden Untersuchungen die PR-Resonatorspiegel M5 aus Tab. zur Verfiigung.

Aus den verschieden brennweitigen Kompensationslinsen und den Resonatorspiegeln von HR bis
PR = 70 % konnte der OPO in Abhingigkeit von der Giite und der Divergenz bzw. Konvergenz der
Signalstrahlung untersucht werden. In Abb. sind die aus den verschiedenen Kombinationen re-
sultierenden maximalen UV-Impulsenergien als Funktion der UV-Wellenlénge aufgetragen. Fiir jede
Kombination wurde die Verzogerungsstrecke und das Verhéltnis aus OPO- zur SFM-Pumpe ange-
passt. Da die Signalstrahlung mit der kurzbrennweitigen Linse (f = -600 mm) sehr divergent wurde,
wurde der Resonator instabil und es konnte nur vergleichsweise wenig UV-Impulsenergie erzeugt
werden. Mit der langbrennweitigen Linse (f = -2000 mm) konnte die grofite Effizienz erzielt werden.
Jedoch wurde bei dem Versuch, mit der langbrennweitigen Linse andere UV-Wellenléngen zu gene-
rieren, der UV-Auskoppelspiegel M3 zerstort. Dies lédsst darauf schlieflen, dass die Signalstrahlung
unter dem Einsatz der langbrennweitigen Linse noch immer zu konvergent ist.

Die Linse mit einer Brennweite von f = -1000 mm ist fiir die beiden Auskoppelgrade HR und
PR = 80 % Auskoppelgrade untersucht worden. Da mit dem hochresonanten Resonator keine laser-
induzierten Zerstorungen aufgetreten sind, wurden keine weiteren Auskoppelgrade mit dieser Linse
getestet, da keine héheren Leistungen zu erwarten sind.

Mit der Konfiguration eines hochresonanten Resonators und einer Linsenbrennweite von f =
-1000 mm ist es das erste Mal gelungen, UV-Strahlung im Bereich von 1 W mittlerer Leistung zu
erzeugen. In Abb. ist die Effizienz des OPO- und SFM-Prozesses und die gesamte optische
Effizienz von der fundamentalen bis zur UV-Strahlung als Funktion der UV-Wellenléngen fiir diese
Kombination dargestellt.

Zusammenfassend kann festgestellt werden, dass es sogar mit den vergleichsweise ungeeigneten
KTA-Kristallen gelungen ist, UV-Strahlung der Wellenldnge 294-317 nm mit akzeptablen Impuls-
energien zu erzeugen. Dies ist die erste dem Autor bekannte Realisierung eines OPO mit resonato-
rinterner Kompensationslinse. Dennoch weist auch dieses OPO-Konzept Nachteile auf.

Zu kleineren Signal- und damit UV-Wellenléingen nimmt die Effizienz aufgrund der kleiner wer-
denden Giite des Materials stark ab (vgl. Abb. . Der Wellenléngenbereich von 287-294 nm,
der mit KTA im Gegensatz zu KTP theoretisch zu erreichen wire, liefl sich jedoch nicht effizient
erzeugen.

AuBerdem musste der OPO-Resonator fiir jeden Messpunkt in Abb. neu justiert werden.
Bei einer fixen Justage mit Prioritdt auf der ,,Online“-Wellenlénge konnte fiir beispielsweise eine
,Online“~-Wellenléinge von 303,45 nm mit 8 mJ Impulsenergie die ,,Offline“-Wellenléinge mit 315,89
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Abbildung 4.25: Maximale UV-Impulsenergie Abbildung 4.26: Effizienzen der nichtlinearen Prozes-
als Funktion der UV-Wellenlénge fiir verschie- se als Funktion der UV-Wellenléinge fiir das Konzept
den brennweitige Linsen und Auskoppelgrade. mit der Kompensationslinse fxomp = -1000 mm und

maximaler Giite.

nm nur mit einer Impulsenergie von 5 mJ erzeugt werden. Die Ursache dafiir ist, dass durch das
Umschalten zwischen beiden DIAL-Wellenldngen der Mischkristall einen Parallelversatz der Signal-
strahlung hervorruft, worauf die Kompensationslinse im Resonator aufgrund der etwa 18 Umléufe
extrem empfindlich reagiert.

Des Weiteren reagiert der OPO sehr empfindlich auf leichte Fehlstellungen der Resonatorlinse.
FEine derart empfindliche Justage erscheint fiir den Einsatz im Flugzeug nicht geeignet.

Anhand dieser Untersuchung hat sich gezeigt, dass sich die Probleme, die durch die thermische
Linse innerhalb des Materials KTA verursacht werden, mit Kompensationslinsen beheben lassen.
Jedoch ist ein OPO mit resonatorinterner Linse aus den genannten Griinden sowohl fiir die DIAL-
Anwendung als auch fiir den Einsatz im Flugzeug nicht zielfiihrend. Somit erschien zu diesem
Zeitpunkt die Realisierung eines KTP-basierten OPO das erfolgsversprechendere Konzept. Daher
wurde die Realisierung eines OPO mit dem Kristallmaterial KTP untersucht. Die Ergebnisse werden
in den folgenden Abschnitten vorgestellt.

4.10 Experimentelle Untersuchungen mit KTP als OPO-Kristall

Da die Ringkonfiguration im Gegensatz zur linear gewinkelten keine Nachteile aufwies und zudem in
den oben beschriebenen Untersuchungen mit KTA viel Erfahrung bei der Justage von Ringresonato-
ren gesammelt worden war, lag es nahe, den KTP-OPO auch in Ringkonfiguration auszuprobieren.



4.10 Experimentelle Untersuchungen mit KTP als OPO-Kristall 75

YV VY

optional: Galilei- |
Teleskop

Nd:YAG- -
Pumpmodul

Pumpe 532 nm

Diinnschicht-Polarisator

Abbildung 4.27: Schematische Darstellung des Versuchsaufbaus des Ringresonators mit zwei K'TP-Kristallen.
Die Trennung der SHG-Strahlung in die OPO- und die SFM-Pumpe erfolgt vor dem OPO.

Ein weiterer Vorteil der Ringkonfiguration ist die geringere Belastung der Optiken durch die Si-
gnalstrahlung. Wihrend die Signalstrahlung im linearen Resonator nach einem halben Umlauf auf
demselben Weg zuriickreflektiert wird, um zum Ausgangspunkt zu gelangen, wird sie im Ringreso-
nator iiber einen anderen Weg zum Ausgangspunkt gelenkt, wodurch die Optiken weniger stark von
der Laserstrahlung belastet werden.

Um die Schwelle des KTP-basierten OPO niedrig zu halten, wurden zwei Kristalle in ,,walk-
off“-kompensierender Anordnung im Resonator positioniert. Der Versuchsaufbau ist in Abb.
schematisch dargestellt.

Mit Hilfe der zur Verfiigung stehenden Spiegel mit PR = 70 %, 80 %, 90 % und 100 % konnte
die Giite des Resonators variiert werden. Da auch das Material KTP das Laserlicht nicht ohne
Absorption transmittieren lésst, kann es analog zu dem KTA-basierten OPO zu einer Reduktion des
Signalstrahlradius kommen. Im KTA-basierten OPO wurde ein minimaler Signalstrahlradius von 1,7
mm gemessen (vgl. Abb. . Dies entspricht 70 % des Strahlradius der SHG-Strahlung. Mit einem
Galilei-Teleskop lisst sich der Strahlradius um 25 % reduzieren und kénnte damit gegebenenfalls
an den Strahlradius der Signalstrahlung angepasst werden, um die Effizienz des Mischprozesses zu
steigern. Die Intensitdt der Mischpumpe vergréflert sich dabei um den Faktor 1,78.

Ziel dieser Untersuchung war es, eine effiziente und geeignete Kombination zu ermitteln. Daher
wurde der KTP-basierte OPO mit zwei Kristallen mit

e unterschiedlichen Resonatorgiiten,

e mit und ohne Kompensationslinse,

e mit verschiedenen Strahlradien der Mischpumpe und

e mit und ohne Pumpstrahlwiederverwertung (vgl. Kap. [4.9.2))

untersucht. In Abb. [£.2§ sind die maximal erzeugten UV-Impulsenergien als Funktion der UV-
Wellenlénge aufgetragen. Die optimale Verzégerungsstrecke ergab sich fiir alle Varianten zu 45 cm.
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Fiir alle Konfigurationen bewegt sich das Verhéltnis aus Leistung der Mischpumpe zur gesamten
Leistung der SHG-Strahlung in einem Bereich zwischen 0,3 und 0,34.
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Abbildung 4.28: Maximale UV-Ausgangsleistung als Funktion der Wellenldnge fiir die unterschiedlichen
Konfigurationen: Giite mit und ohne Kompensationslinse, mit und ohne Galilei-Teleskop zur Strahlradius-
Anpassung, mit und ohne Pumpstrahlwiederverwertung.

Mit den PR = 70%- und 80%-Spiegeln konnte erstmals fast der gesamte angestrebte Wel-
lenléingenbereich mit den notwendigen Leistungen generiert werden. Jedoch konnten bei maxi-
maler Pumpleistung laserinduzierte Zerstorungen der Optiken auch fiir diese Anordnung nicht
vermieden werden. Fiir Signalwellenlingen um die 700 nm kam es zu Beschiddigungen der KTP-
Kristalloberflichen. Als mogliche Ursache fiir die Zerstérung wird eine leichte Absorption der Id-
lerstrahlung in den AR-Beschichtungen vermutet. Bei 700 nm Signalwellenldnge liegt die Idlerwel-
lenldnge bei etwa 2200 nm, was einem OH-Absorptionsband von leicht verunreinigtem SiOo ent-
spricht. Das verwendete AR Coating der KTP-Kristalle besteht nach Herstellerangaben aus SiOq
und einem weiteren hochbrechenden Oxid (TagOs). ,,Sehr schwache OH-Absorptionsbanden zeigen
sich bei Wellenldngen um 1390 nm, 2200 nm und 2720 nm, verursacht durch den OH-Gehalt von < 8
gewichts ppm* [http://www.quarzglas-heinrich.de/assets/templates/qgh/downloads/0433MInf.pdf,
Stand: 15.08.2011] Die Absorptionskurven von ,Schott-fused silica® oder ,Infrasil“ weisen also
schwache Absorptionen im IR auf. Der Kristallhersteller GWU kann keine alternativen Beschich-
tungen anbieten. Laut personlicher Mitteilung des Beschichtungsunternehmens Laseroptik GmbH
(Hr. Riggers) konnten die Kristalle dort durch die Verfahren IBq:gI oder IAD@ mit einem infra-
roten Material mit hoherer Reinheit beschichtet werden, welches die Probleme beheben koénnte.
Die Untersuchung eines Kristalls mit beschriebener Beschichtung lag auBerhalb der Moglichkeiten
dieser Arbeit. Aus diesem Grund musste fiir weitere Untersuchungen auf die Erzeugung von UV-
Wellenldangen im Bereich von 300 nm verzichtet werden. Aus Fix und Ehret|(1998]) sind keine solche
Probleme bekannt, was darauf schlielen lésst, dass es sich hierbei wieder um einen Effekt der 10-fach

Yeng.: Ton Beam Sputtering
2%eng.: Ton assisted deposition
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hoheren mittleren Leistung handelt, die durch die Repetitionsfrequenz von 100 Hz bedingt ist.

Der Resonator maximaler Giite (PR = 100 %) wurde zunéchst mit der Kompensationslinse f =
-2000 mm betrieben, um mogliche Zerstorungen der Resonatoroptiken zu vermeiden. Damit lief3 sich
jedoch nur wenig UV-Leistung erzeugen. Demnach ist eine Kompensationslinse unter Verwendung
von KTP nicht notwendig. Ohne Kompensationslinse ergab sich nahezu dieselbe UV-Leistung wie
im Fall von PR = 70 % bzw. 80 %. Durch die Verwendung des Galilei-Teleskops konnten knapp 1,4
W Leistung im UV erzeugt werden.

Die hochste Konversion konnte mit dem Resonator mit maximaler Giite (PR = 100 %) und
Pumpstrahlwiederverwertung (vgl. Abb. erzielt werden. Damit wurden 1,52 W Leistung im
UV erzeugt. Dieses Ergebnis war jedoch nicht reproduzierbar, da der Diinnschicht-Polarisator dabei
zerstort wurde, was auf ein schlechtes Strahlprofil der Pumpstrahlung hinter dem OPO mit zwei
KTP-Kristallen hindeutet.

Ziel ist es, einen zuverlissigen Betrieb zu gewéhrleisten und nicht kurzzeitige Spitzenleistungen
zu erzielen. Daher wurde die Variante des hochresonanten OPO nicht weiterverfolgt. Mit den PR
= 70%- und 80%-Spiegeln konnte ein Wellenldngenbereich von 303-316 nm, reproduzierbar mit den
angestrebten Leistungen im Bereich von ~ 1 W, generiert werden. Leider ist es nicht gelungen,
den gesamten angestrebten Wellenlédngenbereich von 295-315 nm zu erzeugen. Der eingeschrinkte
Wellenlédngenbereich ist jedoch ausreichend, um die geforderte Auflésung und Genauigkeit der Li-
darmessung im Tropopausenbereich zu erfiillen (vgl. Kap. . Ob sich UV-Wellenlédngen unterhalb
von 300 nm ohne Beschiadigung der Optiken erzeugen lassen, wurde im Rahmen dieser Arbeit nicht
mehr ausgetestet. Fiir zukiinftige Kristallgenerationen sollte, wie oben diskutiert, iiber geeignetere
Beschichtungen nachgedacht werden.

Aus diesen Messungen geht abschlieffend hervor, dass

e die Resonatorgiite mit PR = 70 % oder 80 % eingestellt werden sollte,

keine Kompensationslinse notwendig ist,

ein Galilei-Teleskop fiir die Mischpumpe als Option zur Steigerung der Effizienz sinnvoll ist,

keine Pumpstrahlwiederverwertung verwendet werden sollte,

das Verhiltnis aus Mischpumpleistung zur gesamten SHG-Leistung zwischen 0,3 und 0,34
liegen sollte und

e die Verzogerungsstrecke bei 45 cm liegen sollte,

um eine effiziente und zuverlissige Konversion ins UV zu gewéhrleisten.

4.11 Realisierung des flugzeugtauglichen Konverters

Ziel war es, einen UV-Frequenzkonverter zu entwickeln, welcher sich modular mit den WALES-
Frequenzkonvertern (vgl. Kap. austauschen ldsst. Demnach sind die dufleren mechanischen
Abmessungen und damit das Gehduse des neuen UV-Konverters vorgegeben. Analog zu den WALES-
Konvertern sollte das UV-Modul in eine Optik- und eine Elektronikkammer unterteilt werden die
durch eine Mittelplatte voneinander getrennt sind. Dadurch ist die empfindliche Optik bei Arbeiten
an der Elektronik geschiitzt. In Abb. ist ein Blick in die Optikkammer des UV-Konverters aus
der Vogelperspektive dargestellt. Dazu findet sich in Abb. eine schematische Zeichnung.
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4.11.1 Optikkammer

Der Konverter wurde analog zu dem in Kap. erarbeiteten Konzept entwickelt. Dazu wurde ein
Osrzillatorgehduse mit einer Resonatorlange von 82 mm mittels CAD-Software entwickelt. Das Oszil-
latorgehéuse ist aus dem entspannungsarmen Material ACP 5080 gefertigt, da bei diesem Material
fiir Laseranwendungen vergleichbar geringe nachteilige Nachverformungen auftreten. Zwei der vier
Resonatorspiegel sind justierbar gelagert. Montiert ist der Oszillator mit einer Dreipunktauflage auf
Keramikkugeln, um den Einfluss von Temperaturausdehnungen zu reduzieren. Aus den Laborunter-
suchungen ergab sich die optimale Verzégerungsstrecke zu 450 mm. Da das Oszillatorgehiuse (Lpges
= 82 mm) mittels CAD-Software im Gegensatz zu dem Laboraufbau (Lres = 110 mm) um 28 mm
kiirzer realisiert werden konnte und damit die Einschwingzeit nicht genau bekannt war, sind zwei
unterschiedlich lange Verzdgerungsstrecken vorgesehen: eine kurze Verzogerungsstrecke mit einer
Lénge von 344 mm und eine lange mit 504 mm.
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Abbildung 4.29: Ansicht der Optikkammer des flugzeugtauglichen UV-Frequenzkonverters aus der Vogelper-
spektive mit eingezeichneten Strahlengéngen und entsprechenden Polarisationen. (Der Deckel wurde fiir das
Foto entfernt.)

Mithilfe von Galvoscannern konnen die Kristalle gekippt werden (siehe Kap. . Der Gal-
voscanner des Mischkristalls ragt durch die Mittelplatte in die Elektronikkammer. Der in den nicht-
linearen Prozessen nichtkonvertierte Anteil der Pumpstrahlen wird iiber dichroitische Spiegel aus
dem Strahlengang entfernt und in sogenannten Strahlsiimpfen abgefiihrt. Optional kann ein Galilei-
Teleskop installiert werden, um den Strahlradius der Mischpumpe zu variieren. Um das Risiko der
Zerstorung durch , gray-tracking” (Boulanger et all [1994)) zu minimieren, wird der Verdopplerkri-
stall mit einem Ofen auf eine Temperatur von 80° aufgeheizt.

Fiir die Auftrennung zwischen OPO- und SFM-Pumpe wurde ein Strahlteiler verwendet. Ein
Diinnschicht-Polarisator, der an dieser Stelle in den Voruntersuchungen verwendet wurde, fithrt auf-
grund der mit ihm verbundenen Strahlablenkung um 112° zu keinem platzsparenden Aufbau. Daher
wurde eine kompaktere Variante mit einem Strahlteilerspiegel unter 45° und anschlieender \/2-
Platte verwendet. Das Teilerverhéltnis eines Strahlteilers ist im Gegensatz zu einem Diinnschicht-
Polarisator fest vorgegeben und kann nicht mehr veréndert werden. Die Voruntersuchungen erga-
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ben, dass das optimale Verhéltnis der SFM-Pump-Leistung zur gesamten SHG-Leistung zwischen
0,3 und 0,34 liegt. Daher standen drei Strahlteilerspiegel mit den Verhéltnissen PR = 62,5 % , 70
% und 77,5 % zur Verfiigung.
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Abbildung 4.30: Schematische Darstellung der Strahlengédnge des flugzeugtauglichen UV-OPO.

Uber drei Umlenkprismen wird die im OPO erzeugte UV-Strahlung durch ein 2,5-fach-Aufwei-
tungsteleskop (Qioptik, bm.x UV2.5x) justiert, um damit die Divergenz zu reduzieren. Anschliefend
wird die UV-Strahlung iiber einen Umlenkspiegel aus dem Konvertermodul gelenkt. Die Umlenk-
prismen und der 2-Zoll-Auskoppelspiegel sind sowohl fiir die UV-Wellenléngen als auch fiir 532 nm
HR-beschichtet. Dadurch ist es moglich, falls erwiinscht, nicht nur die UV-Strahlung, sondern auch
die Mischpumpstrahlung in die Atmosphére auszusenden.

4.11.2 Elektronikkammer

Eine wichtige Vorraussetzung fiir den Flugzeugbetrieb ist neben der mechanischen die elektrische
Kompatibilitdt des Konverters mit dem WALES-Pumpmodul. Dazu wird die gesamte Versorgungs-
spannung des Frequenzkonverters iiber einen Anschluss mit der Nd:YAG-Pumpeinheit in der Elek-
tronikkammer des Konverters bereitgestellt. Die 28-V-Gleichspannung des Pumpmoduls wird an eine
Verteilerplatine weitergeleitet und iiber Spannungswandler angepasst. Die Steuereinheit des SHG-
Ofens wird mit 28 V versorgt und die drei Treiberplatinen der Galvoscanner benétigen + 15 V. Ins-
besondere muss fiir die Flugzeugtauglichkeit eine elektromagnetische Vertriglichkeit gewéhrleistet
sein, damit die empfindliche Elektronik des Flugzeugboardnetzes nicht gestort wird. Dies wurde mit
Hilfe von Netzfiltern umgesetzt, welche sich zusétzlich auf der Verteilerplatine befinden.

An der Steuereinheit des SHG-Ofens befindet sich eine auflien angebrachte Temperaturanzeige
und -regelung, iiber welche die Temperatur des SHG-Kristalls {iberwacht und angepasst werden
kann. Die Steuerspannung wird {iber drei USB-Anschliisse eingespeist. Die Treiberplatinen der Gal-
voscanner sind an den Auflenwidnden des Konverters angebracht, damit entstehende Warme nach
auBen abgefiihrt werden kann. Uber einen weiteren USB-Anschluss wird das Spektrometer mit
Spannung versorgt und ausgelesen.
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Abbildung 4.31: Ansicht der Elektronikkammer des flugzeugtauglichen UV-Frequenzkonverters. (Die Boden-
platte wurde fiir das Foto entfernt.)

4.11.3 Charakterisierung des Frequenzkonverters

In diesem Kapitel wird eine vollstindige Charakterisierung des UV-Frequenzkonverters gegeben.
Dazu wurden die folgenden Parameter untersucht:

e Leistung als Funktion der Wellenlénge

e OPO-Schwelle als Funktion der Wellenlénge

Effizienz der Konversion als Funktion der Wellenlénge

Strahlprofil und Strahlqualitiit (M?)

Divergenz

Bandbreite

Wellenlédngenstabilitét.

Um die Optiken vor optisch verursachten Beschidigungen zu schiitzen, wurde die Variante der
geringsten Leistungsdichte innerhalb der Kavitéit gewahlt. Somit wurde der Pumpenstrahlteiler-
Spiegel mit der PR = 62,5 % (Psrar/Paes = 0,375) gewiihlt, und der Resonator wurde mit gering-
ster Giite ausgestattet (PRgignar = 70 %).

Die hochste UV-Ausbeute wurde mit der kurzen Verzogerungsstrecke (Az = 344 mm) und ohne
das Galilei-Teleskop der SFM-Pumpe erzielt, weshalb in diesem Aufbau die kurze Verzogerungsstrecke
ohne Teleskop verwendet wurde.

In Abb. sind die mittleren UV-Ausgangsleistungen fiir fiinf verschiedene UV-Wellenldngen
und fiir sechs unterschiedliche Pumpleistungen aufgetragen. Der Konverter erzeugt demnach iiber
den gesamten Wellenldngebereich von 302,3-316,3 nm Strahlung mit einer mittleren Leistung von
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Abbildung 4.32: Mittlere UV-Leistung bzw. Im-
pulsenergie als Funktion der UV-Wellenldnge.
Es sind Kurvenscharen fiir sechs unterschiedliche
Werte der Pumpleistung dargestellt. Zusétzlich
befindet sich zur Orientierung auf der oberen x-
Achse die Signalwellenldnge aufgetragen.

Abbildung 4.33: Schwelle aufgetragen als Funk-
tion der UV-Wellenlinge, gemessen und ab-

geschétzt (vgl. Kap. .

iiber 1 W. Eine Erzeugung von UV-Strahlen kleiner 300 nm wurde, um eine Beschéidigung weiterer

Optiken zu vermeiden, nicht untersucht.

In Abb. £33 sind die Pumpschwellen, die fiir die unterschiedlichen Wellenléingen gemessen wur-
den, aufgetragen. Die Zunahme der Schwelle mit abnehmender UV-Wellenlénge l&sst
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Abbildung 4.34: Gesamte optische Effizienz als
Funktion der gesamten optischen Leistung. Es
sind Kurvenscharen fiir fiinf unterschiedliche
Signal- bzw. UV-Wellenldngen dargestellt.
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Abbildung 4.36: Pumpabbau der Mischpumpe als Abbildung 4.37: Gesamte optische Effizienz,
Funktion der Mischpumpleistung. Aufgetragen OPO-Konversionseftizienz und Mischpumpabbau
sind Kurvenscharen fiir fiinf verschiedene Signal- aufgetragen als Funktion der UV-Wellenldngen
bzw. UV-Wellenldngen. fiir maximale Pumpleistung.

sich mit der FOM des OPO-Prozesses erkliren (siche Abb.[4.4). Die nach Gl. fiir dieses Kon-
zept erwarteten Schwellenwerte stimmen gréflenordnungsméfig mit den gemessenen Werten {iberein.
Bei der Berechnung wurde jedoch die Giite des Resonators iiber den gesamten Wellenléngenbereich
als konstant angenommen. Wegen der unterschiedlichen Beschichtungen der verschiedenen Opti-
ken trifft dies in der Realitdt jedoch nicht exakt zu. Dies konnte eine mogliche Ursache fiir die
Abweichungen zwischen Theorie und Experiment sein.

Die gesamte optische Effizienz von der fundamentalen bis zur UV-Strahlung ist in Abb.
dargestellt. Die Effizienz des OPO-Prozesses entspricht nach Gl. dem Abbau der OPO-Pumpe,
welcher sich relativ leicht durch Blockieren der Signalstrahlung innerhalb der Kavitéit bestimmen
lasst. Der Abbau ist in Abb. als Funktion der Schwellenwertiiberhchung dargestellt. Dazu
wurden die gemessenen Schwellwerte aus Abb. herangezogen.

Analog dazu lisst sich der Pumpabbau der Mischpumpe bestimmen, welcher in Abb. dar-
gestellt ist. Interessant ist, dass der Pumpabbau fiir Wellenléingen ab 720 nm ab einem bestimmten
Wert wieder abnimmt. Dann ndmlich geht die Summenfrequenzmischung in Séttigung. Demnach ist
eine Erhchung der Intensitiit mittels Galilei-Teleskop in diesem Fall nicht erforderlich. Zur Ubersicht
sind die Effizienzen der gesamten optischen Leistung, des OPO-Prozesses und der Mischpumpabbau
fiir die maximale Pumpleistung dargestellt.

Die Strahlqualitéit der erzeugten UV-Strahlung wurde fiir die Wellenldngen 305 nm und 315
nm analog zur in Kap. beschriebenen M2-Wert-Messung bestimmt. Die Ergebnisse der Messung

(mit Aufweitungsteleskop) sind in Abb. und dargestellt. In den Abb. und ist das
Strahlprofil fiir beide Wellenldngen im Fernfeld abgebildet.

Fiir einen idealen GauBstrahl gilt M? = 1. Bei maximaler Leistung wurde der Strahlpropa-
gationsparameter der fundamentalen Strahlung zu M? = 1,8 und jener der SHG-Strahlung zu
M? = 3,42 vermessen. Weshalb die Strahlqualitit im UV stark von einem idealen Gaufstrahl ab-
weicht, konnte nicht ermittelt werden. Moéglicherweise konnten thermische Effekte der Optiken das
Strahlprofil deformieren, wodurch der M?-Wert ansteigt.

Der M2-Wert ist, obwohl von physikalischem Interesse, fiir Lidaranwendungen nur indirekt wich-
tig. Beim Lidar ist die Divergenz der emittierten Laserstrahlen entscheidend. Optimalerweise sollte
sie kleiner als der Teleskopoffnungswinkel sein, damit der Uberlapp O(r) in der Lidargleichung
gegen 1 geht. Fiir die verwendete Plankonvex-Linse betragen die Brennweiten fiir beide Wellenldngen
f305nm = 470 mm und f315,, = 472,25 mm. Die Strahldurchmesser beider grofien Halbachsen (hier:
x und y) des elliptischen Strahlprofils in der Brennebene und die sich mit GL. zu berechnenden
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Abbildung 4.38: Strahlprofil im Fernfeld der 305-
nm-Strahlung bei 10 mJ Impulsenergie.
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Abbildung 4.40: Strahlprofil im Fernfeld der 315-
nm-Strahlung bei 10 mJ Impulsenergie.
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Abbildung 4.39: Messung der Beugungsmalfzahl
fiir die 305-nm-Strahlung bei 10 mJ Impulsener-

gie.
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Abbildung 4.41: Messung der Beugungsmalfzahl
fiir 315-nm-Strahlung bei 10 mJ Impulsenergie.

Divergenzen sind Tab. zu entnehmen. Der Offnungswinkel des Teleskop betrdgt 1,6 mrad
und die Divergenz sollte kleiner als das FOV sein, damit die Uberlappfunktion in der Lidargleichung
gegen 1 geht (O(r) = 1). Die UV-Strahlung, die direkt aus dem OPO austritt, ist grofier als das
FOV des Teleskops (Bonnereteskop > FOV'), weshalb das Aufweitungsteleskop verwendet wurde, mit
welchem die Divergenz einen angemessenen Wert annimmt (0,,i¢7eleskop < FOV).

In den numerischen Simulationen aus Kap. wurde fiir die Bandbreite der UV-Strahlung 0,05
nm angenommen. Durch Gauf’sche Fehlerfortpflanzung ergibt sich daraus ein Fehler von 0,93 % in
der Bestimmung der Ozondichte.

Um die Giiltigkeit dieser Annahme zu verifizieren, wurde die Signalstrahlung mit dem hoch-
auflosenden optischen Spektrumanalysator (ANDO, AQ6317B) vermessen. In den Abb. und
4.43|sind die Leistungsspektren bei einer ,,Online“-Signalwellenldnge von 718,9 nm und einer ,,Offi-
ne“-Signalwellenléinge von 770,5 nm dargestellt. Fiir den OPO ohne Beriicksichtigung der Resonato-
reigenschaften wird nach Tab. fiir 714 nm eine homogene Verbreiterung von 0,37 nm und fiir 772
nm eine Verbreiterung von 0,45 nm erwartet. Unter Beriicksichtigung der Resonatoreigenschaften
wird unter Verwendung von GI. eine Bandbreite von 0,087 nm fiir 714 nm Wellenléinge und

2leng.: field of view, kurz: FOV
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Tabelle 4.11: Berechnung der Strahldivergenz der generierten UV-Strahlung fiir die Wellenldngen 305 nm und

315 nm ohne und mit Aufweitungsteleskop.

Weuenlange Df,ohneTeleskop HohneTeleskop Df,mitTelesk’op emitTeleskop
[nm)] [mm] [mrad] [mm)] [mrad]
305 (x) 0,8 1,7 0,36 0,77
(y) 1.1 2,34 0,45 0,96
315 x) 0,82 1,74 0,25 0,53
(y) [1,08 2,29 0,35 0,74

von 0,11 nm fiir 772 nm Wellenléinge erwartet. Die vermessenen Bandbreiten sind demnach etwa
1,6-mal groBer als erwartet.
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Abbildung 4.43: Intensitdtsspektrum der Signal-
strahlung bei 770,5 nm.

Abbildung 4.42: Intensitdtsspektrum der Signal-
strahlung bei 718,9 nm.

Die Akzeptanzbandbreiten des BBO-Kristalls fiir den Mischprozess liegen nach Tab. bei 1,26
nm fiir 714 nm Wellenldnge und bei 1,56 nm fiir 772 nm Wellenlédnge und sind damit grofler als die
vermessenen Bandbreiten der Signalstrahlung. Erst diese Tatsache ermdoglicht eine effiziente Konver-
sion von Energie im BBO-Mischkristall. Aufgrund dieser Tatsache kann davon ausgegangen werden,
dass die Bandbreite der UV-Strahlung maximal der Bandbreite der Signalstrahlung entspricht. Da-
mit berechnet sich die Bandbreite fiir die Strahlung der Wellenldnge 305,75 nm zu 0,025 nm und
fiir die Strahlung der Wellenléinge 314,7 nm zu 0,03 nm. In Frequenzen ausgedriickt entspricht dies
einer Bandbreite von 80,17 GHz fiir 305,75 nm und 90,8 GHz fiir 314,7 nm Wellenlédnge.

Da die tatséichliche Bandbreite kleiner ist als die in der oben getroffenen Annahme, liegt der
Fehler in der Bestimmung der Ozondichte bei < 1 % und hat damit keinen signifikanten Einfluss
auf die Qualitéit der Ozon-DIAL-Messung.

4.11.4 Wellenldngensteuerung und Langzeitstabilitit

Die emittierten Wellenléingen des OPO ergeben sich aus dem Winkel zwischen Kristall und Pumpstrah-
lung. Durch Drehen der Kristalle konnen die Wellenldngen entsprechend verstimmt werden.

Fiir ein DIAL-System werden mindestens zwei unterschiedliche Wellenléingen benttigt. Wegen
der fiir die nichtlinearen Prozesse benétigten Einzelimpulsenergie werden die Wellenléngen hier al-
ternierend und nicht simultan emittiert. Dafiir miissen die Winkel zwischen dem OPO-Pumpstrahl
und den beiden OPO-Kristallen und der Winkel zwischen dem SFM-Pumpstrahl und dem SFM-
Kristall synchron mit 100 Hz verstellt werden. Um die Geschwindigkeit der Rotation und die Repro-
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duzierbarkeit der Kristallwinkel von Impuls zu Impuls iiber einen hinreichend langen Zeitraum zu
gewdhrleisten, wurde fiir alle drei Kristalle ein Galvoscanner (Cambridge Technology, MPM-20A)
verwendet.

Die exakte Kenntnis iiber die ausgesendeten ,,Online“- und ,,Offline“-Wellenléngen ist fiir die
DIAL-Auswertung von grofler Bedeutung. Damit der Messfehler in der Ozondichtebestimmung ver-
nachléssigbar wird, also bei < + 1 % liegt, ist eine Reproduzierbarkeit der Signalwellenléinge von +
0,25 nm erforderlich. Laut Herstellerangaben betridgt der maximal mogliche Stellwinkel 4+ 40°. Fiir
eine Auslenkung von + 20° betrigt die Einstellgeschwindigkeit 750 us und die Kurzzeitwiederhol-
préizision + 15 urad. Damit ist es moglich, die gewiinschte Wellenldnge von Impuls zu Impuls (10 ms)
iiber die dazugehorige Regelelektronik und einen PC einzustellen. Ausgehend von den Werksanga-
ben ergibt sich daraus eine Reproduzierbarkeit von £+0,0089 nm in der Signalwellenlénge. Verglichen
mit der Bandbreite der Signalstrahlung von etwa 40,15 nm ist dies vernachlédssigbar. Im Folgenden
wird die Reproduzierbarkeit experimentell iiberpriift.

Zu diesem Zweck wird hinter dem teilreflektierenden Resonatorspiegel ein geringer Anteil der
austretenden Signalstrahlung in eine Glasfaser eingekoppelt und so die Signalwellenldnge mit Hilfe
eines fasergekoppelten Spektrometers (Ocean Optics, HR4000) fiir jeden einzelnen Laserimpuls auf-
gezeichnet. Das Spektrometer besteht aus einem 3648 Pixel CCD, ist fiir den Wellenléingenbereich
zwischen 610 nm und 790 nm ausgelegt und besitzt nach Herstellerangaben eine Auflésung von 0,11
nm. Die Datenerfassung speichert zu jedem ausgehenden Impuls die Wellenléinge maximaler Inten-
sitéat auf, welche die Zentralwellenldnge reprisentiert. Dadurch lisst sich die exakte Wellenldnge bei
der Auswertung in der DIAL-Gleichung beriicksichtigen.
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Abbildung 4.44: Darstellung des Spektrometers Abbildung 4.45: Langzeitstabilitit der Zentral-
bei der abwechselnden Generierung beider DIAL- wellenldngen beider DIAL-Strahlungen.

Wellenlédngen.

Die Wellenldngenstabilitéit wurde experimentell iiber einen Zeitraum von drei Stunden iiberpriift.
Das Ergebnis findet sich in Abb. aufgetragen. Zur Veranschaulichung ist die Anzeige des Spek-
trometers in Abb. dargestellt. Das Maximum beider Spektren wird als Zentralwellenldange
verwendet. Die Variation sowohl der ,, Online“- als auch der ,,Offline“-Wellenléinge betragt 0,055
nm. Moglicherweise handelt es sich hierbei um eine Anderung im Rahmen der Rundungsgenauig-
keit. Setzt man also bei der Bestimmung der Signalwellenldnge das theoretische Auflésungsvermogen
von 0,11 nm als realistischen Wert an, so ergibt sich eine Genauigkeit der UV-Wellenldnge von 0,022
nm. Der dadurch hervorgerufene Fehler bei der Bestimmung der Ozonkonzentration liegt damit bei
maximal 0,39 %.

Der hier entwickelte Frequenzkonverter erfiillt alle an einen DIAL-Transmitter gestellten An-
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forderungen, was die Leistung, den UV-Wellenlédngebereich, die Bandbreite, die Divergenz und die
Wellenléngestabilitit betrifft. In Kombination mit der Pumpeinheit des WALES-Systems steht so-
mit ein kompakter, effizienter und zuverlassiger DIAL-Transmitter fiir die Vermessung von Ozon
im Tropopausenbereich vom Flugzeug aus zur Verfiigung.



Kapitel 5

Beschreibung des Aufbaus zur
Erprobung des Ozon-DIAL

Urspriinglich war das Ziel dieser Arbeit, gleichzeitig Ozon und Wasserdampf mit dem hier entwickel-
ten UV-Transmitter in Kombination mit den Komponenten des WALES-Systems von dem For-
schungsflugzeug HALO aus zu vermessen. Dabei sollte die Eignung des UV-Transmitters praktisch
verifiziert werden. Geplant war eine Beteiligung der beiden Spurengaslidare an der Demo-Mission
POLSTRAC(ﬂ7 welche urspriinglich auf Winter 2009/2010 angesetzt war. Dies konnte jedoch nicht
realisiert werden, da aufwendige Zulassungsprozeduren der Umbauten an HALO, der Basissensorik
und der wissenschaftlichen Instrumentierung zu einer Verschiebung aller geplanten wissenschaftli-
chen Einséitze mit HALO fiihrten. Daher stand der Messtrager fiir die Aufgabenstellung der Arbeit
nicht zur Verfiigung. Um die Eignung des Systems zu demonstrieren, wurden daher bodengebundene
Ozon-DIAL Messungen-vorgenommen. Zusétzlich zur Erprobung wurde das entwickelte Ozon-DIAL
mittels unabhéngiger Instrumente validiert.

Allerdings macht es vom Boden aus keinen Sinn, Ozon gemeinsam mit Wasserdampf zu ver-
messen. Denn bedingt durch die hohen Wasserdampf-Mischungsverhéltnisse von einigen Prozent in
Bodennihe ist die Extinktion der Wasserdampf-DIAL-Strahlung vom Boden aus zu hoch, um ein
ausreichend starkes Signal aus der Tropopausenregion zu erhalten. Daher wurde auf eine gemeinsa-
me Messung beider Spurenstoffe verzichtet.

Das Messinstrument AMALFI besteht im Flieger aus dem in Kap. beschriebenen Trans-
mittersystem. Dabei ist einer der beiden Wellenléngenkonverter fiir Wasserdampf mit dem in dieser
Arbeit entwickelten UV-Wellenlédngenkonverter ausgetauscht. Zu den weiteren Bestandteilen von
AMALFT im Flieger zdhlen das Teleskop und die fiir einen UV-Kanal modifizierte Detektorbox
der in Kap. beschriebenen Empfangseinheit. Da im Rahmen dieser Arbeit keine gemeinsame
Messung von Wasserdampf und Ozon vorgenommen wurde, musste die AMALFI-Detektorbox nicht
notwendigerweise verwendet werden. Daher konnte die fiir UV-Strahlung ausgelegte Detektorbox
des TropOlex-Systems verwendet werden. Sie ist kompatibel zu einem am Boden einfacher hand-
habbaren Teleskop, was Montage und Justage betrifft. Die Unterschiede zwischen der endgiiltigen
und der hier verwendeten Empfangseinheit sind

e der Teleskopdurchmesser und
e die Wellenldngenabhéngkeit der Strahlfiihrung vom Ozonkanal.

Die restlichen Parameter sind identisch. Da sowohl der Teleskoptyp als auch der Photodetektor in
beiden Systemen identisch sind, ergeben sich keine Unterschiede in Bezug auf die Verifikation der

!The Polar Stratosphere in a Changing Climate
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Eignung des UV-Konverters als Ozon-DIAL-Transmitter. Somit gelten auch die durch bodengebun-
dene Lidarmessungen gezogenen Schlussfolgerungen fiir das endgiiltige Flugzeugsystem im selben
Mafe.

In diesem Kapitel erfolgt die Beschreibung des Aufbaus des Lidarsystems, mit welchem die
Erprobung vom Boden aus durchgefiihrt wurde.

5.1 Empfangseinheit

Fine detaillierte Beschreibung des hier verwendeten Teleskops und der Detektorbox befindet sich
in Meister| (2005). Der Teleskopdurchmesser misst Drejeskop = 0,35 m und die Teleskopbrennwei-
te betrégt freeskop = 5 m. Im Vergleich dazu hat das WALES-Teleskop einen Durchmesser von
DreieskopwarLes = 0,48 m bei gleicher Brennweite. Durch die gréfiere Teleskopfliche wird mit dem
WALES-Teleskop ein ~ 1,9-mal stérkeres Signal und um denselben Faktor mehr Hintergrundlicht
empfangen als mit dem hier verwendeten Teleskop.

Reflexionsfilter
SWP-320 v N

1 — <&

uv

Abbildung 5.1: Schematische Darstellung des Strahlengangs innerhalb der TropOlex-Detektorbox. (Meister,
2005)
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Abbildung 5.2: Reflexionskurven des Filtersys- Abbildung 5.3: Reflexionskurven des Filtersys-
tems in logarithmischer Darstellung. (Meister, tems in linearer Darstellung. (Meister, |2005)
2005)

In der Detektorbox befindet sich ein Reflexionsfiltersystem, bestehend aus vier Interferenzfiltern,
welche je nach Winkelstellung nur einen gewissen UV-Wellenléingenbereich an den Photodetektor
weiterleiten. Der Strahlengang innerhalb der Detektorbox sowie die winkelabhéngigen Reflexions-
kurven des Filtersystems sind in den Abb. und dargestellt. Uber eine Justierschrau-
be kénnen die Reflexionsfilter gegeneinander verkippt werden, sodass fiir die verwendeten DIAL-
Wellenldngen eine maximale Reflexion eingestellt werden kann. Die Unterdriickung des sichtbaren
Wellenléngenbereichs wird zusétzlich durch den SWP-320-Transmissionfilter (vgl. Kap. un-
terstiitzt. Mit einer Transmission des SWP-320-Filters von 95 % ergibt sich die Gesamttransmission
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vom Teleskop zum Photodetektor zu Taesam: = 92 %. Im Vergleich dazu trennt in der Detektor-
box des WALES-Systems ein Kantenfilter die fiir das WALES-System notwendigen Wellenldngen >
532 nm von den fiir die Ozonmessung bené6tigten UV-Wellenléingen. FEin Reflexionsfiltersystem ist
in der WALES-Detektorbox nicht vorgesehen, sodass sich die Gesamttransmission allein aus dem
SWP-320-Tageslichtfilter ergibt.

Die Divergenz der UV-Strahlung betriagt § < 1 mrad (vgl. Kap. |4.11.3[ Tab. [4.11)). Damit die
Uberlappfunktion in der Lidargleichung gegen 1 geht (O(r) = 1), muss das Teleskop-FOV gréfler als
die Divergenz der Laserstrahlung sein. Daher wurde in der Brennebene des Teleskops eine Blende
mit der Grofle 8,2 mm integriert. Daraus ergibt sich mit

FOV = fTeleskop (51)
dBlende
das FOV des Teleskops zu 1,64 mrad (= FOVreeskop > 0).
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Abbildung 5.4: Schematische Darstellung des Strahlengangs in der TropOlex-Empfangseinheit. Die Zeichnung
ist nicht mafstabsgetreu.

In Abb. ist der Strahlengang in der Empfangseinheit des TropOlex-Systems schematisch
skizziert.

Zwischen der Blende und dem Photodetektor befindet sich eine kurzbrennweitige Linse der
Brennweite frinse = 40 mm, in deren Brennebene der Photodetektor steht. Durch die Abbildung der
Eintrittsoffnung auf den Detektor ist das Ausleuchtungsmuster auf dem Detektor fiir Riickstreuung
innerhalb des gesamten Uberlappbereichs gleich. Somit ist durch die kurzbrennweitige Linse die
effektive Quanteneffizienz des Detektors nicht mehr abhéngig vom Streuabstand und damit eine
Konstante.

Der Photodetekor ist ein Photoelektronenvervielfacher des Modells R7400U-04 der Marke Ha-
mamatsu. In Tab.[5.2]sind die Eigenschaften des Detektors aufgelistet. Mit einer Detektorbandbreite
von 10 MHz ergibt sich eine vertikale Auflésung von 15 m.

5.2 Aufbau in der Lidarkuppel

Fiir Messungen iiber den angestrebten vertikalen Bereich von etwa 15 km eignet sich nur eine mo-
nostatische Anordnungﬂ um den Uberlapp iiber den gesamten Messbereich zu gewiihrleisten. Eine
monostatische Anordnung kann, wie in den Abb. und dargestellt, entweder in koaxialer
oder in biaxialer Geometrie realisiert werden. Um die Dynamik des Signals besser ausnutzen zu

2monostatisch: Teleskopachse und Laserstrahlachse sind parallel.
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Abbildung 5.5: Monostatische koaxiale Anord- Abbildung 5.6: Monostatische biaxiale Anord-
nung. nung.

konnen, ist es vom Boden aus vorteilhafter, eine monostatisch biaxiale Anordnung zu verwenden
(Halldorsson und Langerholc, [1978). Im Flugzeug wird jedoch eine monostatische koaxiale Anord-
nung verwendet, da das Lidar ndher an das interessante Messvolumen herangefiithrt werden kann
und damit die Dynamik des Signals bis hin zu dem Messvolumen, das hier interessiert, geringer ist.
AuBerdem nimmt ein Lidar in dieser Anordnung weniger Platz in Anspruch, was gerade fiir den
Einsatz im Flugzeug wichtig ist.

Uber den Achsenabstand d einer biaxialen Anordnung kann der Uberlappabstand vergrofert
werden. Dadurch kann der Detektor im Nahfeld entlastet und vor Zerstérung geschiitzt werden.
Aus den in den Abb. und gezeichneten Geometrien konnen die Uberlappabstinde (zp7qz)
berechnet werden. Fiir eine koaxiale Anordnung ergibt sich mit den oben diskutierten Teleskoppa-
rametern der Uberlappabstand zu zj7q, = 420 m, withrend dieser fiir einen Achsenabstand von
d = 70 cm in biaxialer Geometrie zpsq; = 2100 m entspricht. Dadurch reduziert sich der Inten-
sitdtsbereich der empfangenen Leistung um etwa 2 Groflenordnungen. Aus diesem Grund wurde fiir
die Bodenmessung die biaxiale Geometrie mit dem angegebenen Achsenabstand gewahlt.

In den Abb. [5.7] und [5.§| befinden sich Fotografien der Lidarkuppel und in den Abb. [5.9] und
5.10] ist der monostatisch biaxiale Messaufbau abgebildet. In den Tabellen und sind die
wichtigsten Sende- und Empfangsparameter iiberblicksartig zusammengestellt.
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Abbildung 5.7: Riickseite des Instituts fiir Phy- Abbildung 5.8: Lidarkuppel auf dem Dach des In-
sik der Atmosphére des Deutschen Zentrums fiir stituts.
Luft- und Raumfahrt in Oberpfaffenhofen.

Abbildung 5.9: Vorderansicht des Messaufbaus. Abbildung 5.10: Seitenansicht des Messaufbaus.
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Tabelle 5.1: Zusammenstellung der wichtigsten Transmitterparameter des Ozon-DIAL.

Transmitterparameter des Ozon-DIAL-Systems
diodengepumpter  Nd:YAG-Laser
Typ mit drei Verstérkerstufen
(100 Hz)
Impulsenergie 360 mJ @ 1064 nm
210 mJ @ 532 nm
Impulsdauer 8 ns @ 1064 nm
7,5 ns @ 532 nm
~ 6,8 mm @ 1064 nm
Pumplaser Strahldurchmesser ~ 5 mm @ 532 nm
Divergenz 0,45 mrad @ 1064 nm
0,55 mrad @ 532 nm
. 9 1,8 @ 1064 nm
Strahlpropagationsparameter M 3.42 @ 532 nm
. 54 MHz @ 1064 nm
Bandbreite < 108 MHz @ 532 nm
Gewicht 75 kg
Abmessungen 700x412x256 mm?
. KTP Typ 2, xz-Ebene,
OPO-Kristalle (2 Stk.) 9x11x12 mm?, 50.7°
SFM-Kristall BBO Typ 1, 10x10x3 mm?, 40°
Impulsdauer ~ 5 ns
Durchstimmbereich 303-316 nm
UV Ausgangsimpulsenergie >10 mJ
UV OPO UV Ausgangsleistung >1W
Strahldurchmesser 3,5 mm
Divergenz < 0,96 mrad
Strahlpropagationsparameter M? < 15,3
Bandbreite < 0,03 nm bzw. < 90 GHz
Gewicht 27 kg
Abmessungen 300x412x256 mm?
Typ MPM-20A
Galvo- Marke Cambridge Technology
Scanner max. Auslenkung + 30°
Wiederholbarkeit £ 15 prad bzw. £+ 0,0089 nm
Geschwindigkeit < 750 ps fir £+ 20°
Typ HRA4000
Marke Ocean Optics
Spektro- spektraler Bereich 610-790 nm
meter Gitter 1200 Linien pro mm
Auflésungsvermogen 0,11 nm
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Tabelle 5.2: Zusammenstellung der wichtigsten Empfangsparameter des Ozon-DIAL.

Empfangsparameter des Ozon-DIAL-Systems

Typ Cassegrain
Marke Bernhard Halle Nachfolger
@ des Primérspiegels 350 mm
Reflexionsbereich 250-1100 nm
Teleskop Brennweite 5 m
Max. Offnungswinkel (FOV) +4 mrad
Anordnung monostatisch biaxial
Achsenabstand (Teleskop-
Laserstrahl) 70 cm
Uberlappabstand 2100 m
Gesamttransmission Filter 92 %
Detektortyp PMT
Detektor- Modell R7400U-04
box Marke Hamamatsu
Quanteneffizienz ~18 %
Ubertragung (digital) 14-bit, 10 MHz
Anode-zu-Kathode-Spannung 1KV
(max.)
vertikale Auflésung 15 m
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Kapitel 6

Erprobung und Validierung

Ziel dieses Kapitels ist die Présentation der Ergebnisse der ersten Testmessungen des im Rah-
men dieser Arbeit entwickelten und in Kap. [5| prisentierten UV-DIAL. Uber einen Vergleich mittels
unabhéngiger Messinstrumente wird die Genauigkeit des hier entwickelten Ozon-DIAL-Systems auf-
gezeigt. Eine detaillierte Diskussion der Messfehler findet sich in Kapitel

6.1 Strategie der Validierung

Ziel der Validierung ist eine unabhiingige Uberpriifung der Messgenauigkeit systematischer und sta-
tistischer Fehler. Generell stehen zur Ermittlung atmosphérischer Ozonkondichte folgende Systeme
zur Verfiigung:

e atmosphérische Chemie-Modelle

e satellitengestiitzte Sensoren

e flugzeuggetragene In-situ-Instrumente
e Ozonsonden

e Lidarsysteme.

Atmosphérische Chemie-Modelle und satellitengestiitzte Sensoren kénnen den starken Ozongradi-
enten entlang der Tropopause nicht genau genug wiedergeben (Ehret und Kiemle, [2005). Daher sind
sie zur Validierung ungeeignet. Dagegen verfiigen optisch und chemisch basierte flugzeuggetragene
Messinstrumente iiber eine ausreichende Auflésung und Genauigkeit. Jedoch wére eine Validierung
mit diesen Instrumenten, bedingt durch die Plattform, sehr kostenintensiv. Unkomplizierter und
qualitativ gleichwertig ist jedoch der Vergleich mit Ozonsonden. Ein weiterer leicht zugénglicher
Vergleich kann mit Hilfe bodengebundener Lidarsysteme durchgefiihrt werden.

Zur Validierung des entwickelten Ozon-DIAL boten sich die zwei unterschiedlichen Ozonmessver-
fahren an, die am nahe gelegenen meteorologischen Observatorium auf dem Hohenpeiflenberg ge-
nutzt werden. Das Observatorium des Deutschen Wetterdienstes ist vom Institut fiir Physik der
Atmosphére in Oberpfaffenhofen 37,5 km entfernt, in siidwestlicher Richtung gelegen. Mit einem
Xenonchlorid-Excimer-Laser-basierten DIAL werden dort in wolkenfreien Nichten Ozonprofile zwi-
schen 13 km und 50 km Hohe gemessen. Uber eine mit einem Wasserstoff gefiillten Gummiballon
getragene Brewer-Mast-Ozonsonde in Kombination mit einer normalen Radiosonde werden Ozon-,
Druck-, Temperatur-, Feuchte- und Windprofile mit einer vertikalen Auflésung von 70 m gemessen.
Der Ballon steigt mit etwa 300 m pro Minute und trégt die Sonde in eine Hohe von iiber 30 km,
bevor er zerplatzt.
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Mit diesen beiden Messinstrumenten kann ein direkter Vergleich mit dem im Rahmen dieser Ar-
beit entwickelten Ozon-DIAL vorgenommen werden. Zur Unterscheidung der beiden DIAL-Systeme
wird das hier entwickelte System im Folgenden WALES UV DIAL genannt.

Das Ozon-DIAL des DWD ist fiir stratosphérische Messungen ausgelegt. Der Messbereich be-
ginnt in der unteren Stratosphére. Das Ozonprofil in der unteren Stratosphére wird jeweils 1 h nach
Beginn und 1 h vor Ende jeder Messung aufgezeichnet. Aus dem zeitlichen Mittel beider Messab-
schnitte und mit einer dynamisch vertikalen Auflésung von 600-1000 m ergibt sich das Ozonprofil
in der unteren Stratosphére. Jedoch weisen die Messungen dort in der Regel nur eine Genauigkeit
von ~ 25 % auf. Die Brewer-Mast-Ozonsonde verfiigt nach [Smit und Kley (1996) in der UTLS iiber
eine Genauigkeit von besser als &+ 10 %. Das Hauptaugenmerk der Validierung liegt daher auf dem
Vergleich mit der Brewer-Mast-Sonde.

Zusétzlich zum direkten Vergleich kénnen aus den Messdaten der drei Instrumente Tropopau-
senhéhen ermittelt werden. Dafiir werden die drei in der Meteorologie festgelegten Definitionen zur
Identifizierung der Tropopausenhdhe verwendet, welche auf den Parametern basieren, die sich mit
den zur Verfiigung stehenden Methoden bestimmen lassen:

Thermische Tropopause

Die thermische Tropopausenhohe ist das niedrigste Niveau, auf dem der vertikale Temperaturgradi-
ent grofer als -2 K km ™! ist, falls auch der Mittelwert dieses Gradienten zwischen diesem und allen
weiteren Niveaus innerhalb der dariiber liegenden 2 km grofler als -2 K km ™! ist

(World Meteorological Organization, 1957)).

Ozontropopause

Die Hohe der Ozontropopause ist das niedrigste Niveau, auf dem das Ozonmischungsverhéltnis den
Wert 80 ppva]E] und der vertikale Gradient (ermittelt iiber eine Hohendifferenz von ~ 200 m) dieses
Ozonmischungsverhiltnisses den Wert 60 ppbv km ™! iibersteigen, falls das Ozonmischungsverhéltnis
unmittelbar {iber der Tropopause grofier als 110 ppbv ist (Bethan et al., [1996).

Dynamische Tropopause

Die dynamische Tropopausenhohe ist das niedrigste Niveau, auf dem der Wert der potentiellen
Wirbelstédrke einen festgelegten Schwellenwert iiberschreitet.

Mit der Messung aus dem Sondenaufstieg kann sowohl die thermische als auch die Ozontropo-
pause bestimmt werden. Fiir die Ozontropopause werden hochaufgeloste Ozonprofile benétigt, um
insbesondere das Gradientenkriterium anwenden zu kénnen. Obwohl die vertikale Auflésung des im
Rahmen dieser Arbeit entwickelten Ozon-DIAL vom Boden aus bei ~ 1 km liegt, konnen die damit
ermittelten Tropopausenhchen als gute Nidherung verwendet werden.

Aufgrund dynamischer Prozesse in der Troposphire kann es zu zeitlichen Variationen in der
Tropopausenhohe kommen. In den mittleren Breiten ist die Entwicklung von Hoch- und Tiefdruck-
gebieten entscheidend fiir die Tropopausenhohe. So ist beispielsweise ein Hochdruckgebiet mit einer
anomal hohen Tropopause und ein Tiefdruckgebiet mit einer anomal niedrigen Tropopause ver-
bunden. Um die Messdaten besser interpretieren und miteinander vergleichen zu kénnen, wurden
dynamische TropopausenhShen aus der Datenbank des Européischen Zentrums fiir mittelfristige
Wettervorhersagerﬁ verwendet. In der Literatur ist der Schwellenwert der potentiellen Wirbelstérke

1 ppb, = 1 nmol/mol
2parts per billion by volume, 10~°
3eng.: European Centre for Medium-Range Weather Forecasts, kurz: ECMWF
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nicht eindeutig festgelegt und liegt zwischen 1-3,5 PVUEI (Shapiro et al., |1987; Hoerling et al.,|1991;
Hoinka, [1998; [Wirth, 2000} Zangl und Hoinkal 2001). Die in dieser Arbeit verwendete 2-PVU-Fléche
wird héufig zur Analyse von STE-Prozessen verwendet.

Ein weiteres Hilfsmittel bei der Interpretation der Daten ist der mittlere Wasserdampfgehalt in
der freien Troposphire. Dieser wird aus den Messungen geostationérer Wettersatelliterﬂ der Eu-
ropéischen Organisation fiir die Nutzung meteorologischer Satelliterﬂ gewonnen (von NERC Satel-
lite Receiving Station, Dundee University, Scotland, http://www.sat.dundee.ac.uk). Der IR-Kanal
(5,35-7,15 pm) steht repréisentativ fiir einen gewichteten Mittelwert des Wasserdampfgehalts zwi-
schen 3 km und 9 km Hohe. Kommt es zu einer Absenkung der Tropopause, so wird dieser im Mittel
trockenere Bereich auf dem Satellitenbild dunkler dargestellt (Appenzeller und Davies, [1992]).

6.2 Auswertung der Daten

Zur Ermittelung des Ozonprofils aus den DIAL-Daten wurde eine Auswerteroutine entwickelt, wel-
che im Folgenden kurz erldutert wird.

In einem ersten Schritt wird das Hintergrundlicht, welches wihrend der DIAL-Messung vor jedem
ausgesendeten Laserimpuls gemessen wird, von den Signalen abgezogen. Im Anschluss daran werden
aufeinanderfolgende Signalverliufe jeder DIAL-Wellenlédnge iiber einen angemessenen Zeitraum zwi-
schen 10 und 80 min gemittelt und logarithmiert. Die Ableitung der logarithmierten Signalverldufe
nach der Hohe wird mittels Savitzky-Golay-Filter (vgl. Kap. 3] berechnet. Dabei wird vertikal iiber
einen angemessenen Hohenbereich zwischen 750 und 1200 m gemittelt. Die zeitlichen und vertika-
len Mittelbereiche wurden fiir jede Messung so angepasst, dass der statistische Fehler im Bereich
der Tropopause bei < 20 % liegt. Die Rayleigh-Streuquerschnitte werden aus den in Miles et al.
(2001) angegebenen Querschnitten auf die verwendeten DIAL-Wellenlingen extrapoliert. Uber die
Luftdichte aus den etwa zeitgleichen Messungen des Ozonsondenaufstieges kann mit den Rayleigh-
Streuquerschnitten die Rayleigh-Extinktion und die Rayleigh-Riickstreuung berechnet werden. Die
aus Malicet et al. (1995) und Daumont et al.| (1992)) entnommenen Ozon-Absorptionsquerschnitte
werden auf die DIAL-Wellenléngen extrapoliert.

e Die nach dem Abstand abgeleiteten Signale,
e die Rayleigh-Extinktion und -Riickstreuung der DIAL-Wellenldngen und
e die Ozon-Absorptionsquerschnitte der DIAL-Wellenldngen

flieBen in die DIAL-Gleichung (Gl. [2.11)) ein, woraus sich das Profil der Ozonanzahldichte berechnen
l&sst.

6.3 Messzeiten und -ziele

Die Validierungsmessungen wurden im Zeitraum vom 11.04.2011 bis 30.06.2011 durchgefiihrt. Die
hier zur Validation beispielhaft ausgewéhlten Messungen (sieche Tab. wurden an vier unter-
schiedlichen Messtagen gesammelt. An all diesen Messtagen standen Sonden- und Lidardaten des
DWD-Observatoriums Hohenpeifienberg zur Verfiigung.

Ziel der ersten beiden Messungen war ein Vergleich zwischen den drei Instrumenten (vgl. Tab.
. Dabei konnte in der ersten Messung zusétzlich eine zeitlich variierende Tropopausenhdhe be-
obachtet werden. Aufgrund eines zeitlich besseren Uberlapps der Messinstrumente bei der zweiten
Messung konnte bei dieser eine bessere Ubereinstimmung der Messinstrumente beobachtet werden.
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Tabelle 6.1: Zusammenstellung der Messzeiten.

% | Datum Messzeit ~ WALES | Sondenauf- Messzeit DIAL HP
UV DIAL (UTC) stieg (UTC) | (UTC)

1 | 18.04.2011 | 14:32 - 20:56 04:48 22:38 - 04:39(+1d)

2 | 20.04.2011 | 02:41 - 07:27 04:46 21:54 - 04:36(+1d)

3 | 04.05.2011 20:20(—1d) - 07:10 04:32 22:39 - 04:05(+1d)

4 1 29.06.2011 19:09(—1d) - 00:46 04:41 22:32 - 04:14(+1d)

Waéhrend der dritten Messung am 04.05.2011 wurde versucht, die vorhergesagte Variabilitét der
Tropopausenhohe im Zusammenhang mit einem Tiefdruckgebiet zu messen. Am vierten Messtag
war geplant, Ozonprofile in Anwesenheit von Saharastaub mittels des Dual-DIAL-Verfahrens zu
vermessen. Dabei sollten die beiden Aerosolkorrekturmethoden Klettinversion und dual DIAL (siehe
Kap. miteinander verglichen werden. Eine erhthte Aerosolbelastung durch Wiistenstaub blieb
jedoch aus, sodass lediglich eine weitere Vergleichsmessung vorgenommen werden konnte.

In Tab. sind die Wellenldngen mit entsprechenden Ozon-Absorptionsquerschnitten der ein-
zelnen Messungen aufgelistet. Fiir die Dual-DIAL-Messung (# 4) ist die Konstante C analog zu Gl.
aus Kap. und dem dort eingefiihrten effektiven differentiellen Absorptionsquerschnitt (Ac’)
aufgelistet.

Tabelle 6.2: Zusammenstellung der synoptischen Situation, Messziele und Ergebnisse der einzelnen Messun-
gen. Z entspricht hier der Héhe der Ozon-Tropopause.

# | synoptische Situation Messziel Zusammenfassung Ergebnisse
Messung zeitlich nicht iiberlappend
1 | Hochdruckgebiet, wolkenfrei Validierung — Diskrepanz zw1sc}1en 03 Sonde
und zwargs vy von iiber 1 km, dy-
namische Tropopausenhdhe
Zeitlich  iiberlappende Messung:
2 | Hochdruckgebiet, wolkenfrei Validierung | 205 Sonde = 2wares vv = 10,4
km, konstante Tropopausenhche
3 | Tiefdruckgebiet, bewolkt Dynamik Ansticg von 2w arps vy von 9,2 auf
9,9 km
Hochdruckgebiet, wolkenfrei, Vertei- keine Einlagerung von
4 | lung von Wiistenstaubaerosol iiber | Dual DIAL | Wiistenstaubaerosol innerhalb
Deutschland des Messvolumens

Bei den vorgenommenen Messungen ist zu beriicksichtigen, dass die bodengebundenen Messun-
gen die Flugzeugmessungen nur bedingt widerspiegeln kénnen. Vom Boden aus bis zur Tropopause

“1PVU =107% Km? kg™' s7!
Seng.: Meteorological satellite, kurz: Meteosat
Seng.: European Organisation for the Exploitation of Meteorological Satellites, kurz: EUMETSAT
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Tabelle 6.3: Verwendete Messwellenléngen und entsprechende Ozon-Absorptionsquerschnitte der einzelnen

Messungen.
Wellenlingen [nm] | Oz-Absoptionsquerschnitte [m?]

Aon, = 304,08 Oon, = 21, 66e-24

>\off = 314, 77 Ooff = 4,496—24

AN = 10,69 Ao = 17,17e-24

Mo — 304, 14 Tom = 21,60-24

)\off = 314, 8 Ooff = 4,496—24

A =10, 66 Ao = 17, 1e-24

Aon — 304,16 Ton — 21, 18-24

Aoff = 314,78 Oopf = 4,4e-24

AN = 10,62 Ao = 16, 78e-24

Nom = 303, 86 Tom — 22, 086-24
4 Amia = 309, 04 Omid = 11,33e-24
Noff = 314, 85 Goff = 4,586-24
Konstante C' = 0, 89 Ao’ = 4,75e-24

miissen die Messstrahlen einen weiten Bereich von ~ 10 km zuriicklegen und zudem durch die dich-
te Atmosphéire der unteren Troposphére propagieren. Dadurch erfahren die optischen Signale eine
groflere Extinktion als vom Flugzeug aus. Daraus lassen sich folgende Unterschiede bzw. Nachteile
bodengestiitzter Messungen im Vergleich zu den Flugzeugmessungen ableiten:

e schwichere Empfangssignale = kleineres SNR, = groflerer statistischer Fehler
e geringere Messreichweite
e groflere zeitliche und vertikale Auflésung, um gleiches SNR, zu erhalten.

Aufgrund der schwécheren Signale sind die bodengebundenen Messungen mit einer erhéhten Emp-
findlichkeit gegeniiber der solaren Hintergrundstrahlung verbunden. Daher waren tagsiiber keine
Ozonmessungen im Tropopausenbereich moglich.

Der UV-Transmitter wurde bei jeder DIAL-Messung mit maximaler Leistung betrieben. Vor-
und im Anschluss an jede Lidarmessung wurde die Leistung mittels Leistungsmessgerit iiberpriift.
Im Mittel standen 0,95 W mittlere Leistung im UV zur Verfiigung.

6.3.1 Messung # 1 (18.04.2011)

Am 18.04.2011 lag ein grofraumiges Hochdruckgebiet iiber Zentraleuropa, weshalb an diesem Tag
nur mit wenig Bewo6lkung zu rechnen war. Da zudem an diesem Morgen ein Ozonsondenaufstieg
vorgenommen wurde, war dieser Tag fiir eine erste Vergleichsmessung geeignet.

In Abb. sind die Riickstreusignale nach Abzug des Hintergrundlichts dargestellt. Anhand der
Riickstreusignale lassen sich die wéhrend der Lidarmessung am Instrument vorgenommenen Ein-
stellungen erkennen. Bis etwa 15:50 Uhr UTC wurde noch keine Laserstrahlung in die Atmosphére
ausgesendet, da der Laser noch vorgewédrmt wurde. Jedoch wurde zu diesem Zeitpunkt bereits der
PMT mit einer Anoden-zu-Kathoden-Spannung von 499 V betrieben und die Signale von der Daten-
erfassung aufgezeichnet. Gegen etwa 16:00 Uhr UTC wurden die DIAL-Strahlen in die Atmosphére
emittiert und der Uberlapp mit dem Teleskop justiert. Fiir ein hohes SNR ist eine hohe Empfind-
lichkeit des Detektors notwendig, welche mit der Detektorspannung eingestellt wird. Dabei muss
jedoch darauf geachtet werden, dass der Detektor durch den solaren Hintergrund nicht iibersteuert
wird. Die Detektorspannung kann daher mit abnehmendem Sonnenstand erhtht werden.
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Abbildung 6.1: Riickstreusignale der DIAL-Strahlungen. Farbskala ist in willkiirlichen Einheiten. Die einge-
stellte Detektorspannung ist in der Grafik enthalten.

Wie in Abb. und zu erkennen ist, ist der Laser auf einer Stahlplatte montiert. Durch
Anderungen der Umgebungstemperatur, die sich im Laufe der Tageszeit ergeben, kénnen thermisch
bedingte Verformungen der Platte auftreten, weshalb sich der Uberlapp zwischen Laserstrahl und
Teleskopblickwinkel dejustiert. Daher wurde gegen 17:45 Uhr UTC der Uberlapp neu justiert. Ab
etwa 19:30 Uhr UTC nehmen die beiden Riickstreusignale wieder ab, was ebenfalls mit der tempe-
raturabhiingigen Uberlappjustage zusammenhingt.

Ein durch die Extinktion von Ozon bedingter Unterschied in den zuriickgestreuten Leistungen
zwischen ,,Online“- und ,,Offline“-Strahlung ist iiberhalb einer Hohe von etwa 15 km gut zu erkennen.

Aus diesen Signalen ldsst sich das Ozonmischungsverhiltnis, wie in Abb. [6.2] dargestellt, bestim-
men. Dazu wurden die Signale zeitlich iiber 50 min und 38 s und vertikal iber 900 m gemittelt. Es
ist zu erkennen, wie das Rauschen der Ozonkonzentration nach dem Sonnenuntergang abnimmt. Ab
etwa 18:30 Uhr UTC ist das Hintergrundlicht gegeniiber dem optischen Messsignal vernachléssigbar.
Der Sonnenuntergang fand an diesem Tag um 18:09 Uhr UTC statt. Die Farbskala ist so gewéhlt,
dass der Ubergang von blau zu griin 80 nmol/mol entspricht, der das notwendige Kriterium fiir
die Ozontropopause darstellt. Der Verlauf der Ozontropopause ist durch die schwarze Linie gekenn-
zeichnet.

Die direkten Vergleiche werden in Anzahldichte in 1/cm? aufgetragen, da die Anzahldichte im
Gegensatz zum Mischungsverhéltnis unabhéngig vom Luftdruck ist. Dadurch reduziert sich die
Anzahl der Groflenordnungen, iiber die die Ozonprofile dargestellt werden, auf zwei. Dadurch kann
sowohl die Troposphére als auch die Stratosphire gut aufgelost dargestellt werden. In Abb.
befindet sich der Vergleich der drei Messinstrumente in Ozonanzahldichte aufgetragen. Dafiir wurde
das Ozonprofil aus Abb. fiir den Mittelwert von 20:06 Uhr UTC ausgewahlt, da hier keine
solare Hintergrundstrahlung die Messung beeinflusst. Die Abweichung der beiden Instrumente vom
Hohenpeiflenberg zum WALES UV DIAL ist in Abb. dargestellt.
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Abbildung 6.2: Zweidimensionales Ozonmischungsverhéltnis aufgetragen in nmol/mol. Die Hohe der Ozon-
tropopause ist in schwarz dargestellt. Das weifle Rechteck entspricht der fiir die Berechnung der Ozonprofile
verwendeten Auflésung.

Aus den beiden Abbildungen und geht Folgendes hervor. In der Stratosphire ab einer
Hohe von 14 km aufwiérts stimmen die Ergebnisse des WALES UV DIAL im Rahmen der Messge-
nauigkeit mit den beiden DWD-Instrumenten iiberein. Zwischen 9 km und 12 km Hohe misst das
WALES UV DIAL etwa 100 % mehr als die Ozonsonde. Dies ist auch fiir frithere Zeiten als 20:06
Uhr (vgl. Abb. der Fall. Die in Abb. erhohte Ozonkonzentration ab ~ 20:00 Uhr in 7 km
Hohe hat demnach keinen Einfluss auf die Abweichung zwischen 9 km und 12 km. Aus den Profilen
der Ozonsonde und dem WALES UV DIAL koénnen mit Hilfe der oben eingefiihrten Definitionen
die Hohen der Ozontropopause berechnet werden. Zusétzlich kann iiber das Temperaturprofil der
Ozonsonde auf die thermische Tropopausenhche geschlossen werden. Die Tropopausenhéhe des Son-
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Abbildung 6.3: Vergleich der gemessenen Anzahl- Abbildung 6.4: Abweichung des WALES UV DI-
dichte der drei Messinstrumente. Der statistische AL zu den beiden Messinstrumenten des Hohen-
Fehler der WALES-UV-DIAL-Messung ist in lila peiBenbergs.
aufgetragen.

denaufstiegs bestimmt sich zu zipermisen = 11,6 km und 2p,0n, = 10,7 km. Die Tropopausenhthe
wéhrend der WALES-UV-DIAL-Messung sinkt von 9,5 km (17:00 Uhr UTC) auf 8 km (19:50 Uhr
UTC) ab (siehe Abb. [6.2)). Im Vergleich zur Messung der Tropopausenhdhe mit der Ozonsonde
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ergibt dies einen Hohenunterschied von 1,2-2,7 km.

180 260 340 420 500 580

Abbildung 6.5: Tropopausenhdhe, bestimmt mit Abbildung 6.6: Tropopausenhdhe, bestimmt mit
2-PVU-Schwellenwert fiir 06:00 Uhr UTC, ent- 2-PVU-Schwellenwert fiir 18:00 Uhr UTC, ent-
spricht 12800 m (200 hPa). spricht 9100 m (320 hPa).

l‘.ﬂf&-:‘ 4

Abbildung 6.7: Satellitenbild, IR-Kanal (5,35- Abbildung 6.8: Satellitenbild, IR-Kanal (5,35-
7,15 um), 18.04.2011, 06:00 Uhr UTC (von NERC 7,15 um), 18.04.2011, 18:00 Uhr UTC (von NERC
Satellite Receiving Station, Dundee University, Satellite Receiving Station, Dundee University,
Scotland, http://www.sat.dundee.ac.uk). Scotland, http://www.sat.dundee.ac.uk).

Da die Sonde morgens aufgestiegen war und die WALES-UV-DIAL-Messung abends durch-
gefiihrt wurde, ist eine zeitlich Anderung der Tropopausenhéhe nicht auszuschlieBen. Abb. und
zeigen die Tropopausenhohe sowie das Geopotential in 300 hPa der ECMWF-Analysefelder
um 06:00 und 18:00 Uhr UTC. Uber Europa befindet sich das grofriumige Hochdruckgebiet mit
Tropopausenhhen von ~ 200 hPa. Uber dem Atlantik liegt ein Hohentrog mit niedrigen Tropo-
pausenhohen (~ 550 hPa). Weiterhin ist ein kleinrdumiges Hohentief iber Grofibritannien erkenn-
bar, das etwas niedrigere Tropopausenhohen (~ 300 hPa) aufweist. Diese Struktur verdndert sich
wahrend der 12 Stunden zwischen Abb. 6.5 und 6.6. so, dass die Tropopause an den Messstand-
orten von 200 hPa (12.8 km) um 06:00 Uhr UTC auf etwa 320 hPa (9.1km) um 18:00 Uhr UTC
absinkt. Die zeitlich variierende Tropopausenhoche ist ein wahrscheinlicher Grund fiir die Abwei-
chung zwischen der Sonde und dem WALES UV DIAL. Diese Annahme wird unterstiitzt durch die
METEOSAT-Satellitenbilder fiir dieselben Uhrzeiten. Der von Nordosten hereinziehende dunklere
Bereich, der auf eine niedrigere Tropopause hindeutet, befindet sich um 18:00 Uhr UTC iiber dem
Miinchner Raum.

Diese Messung zeigt, dass es mit dem WALES UV DIAL mdoglich ist, eine zeitlich verdnderliche
Tropopausenhthe zu beobachten. Diese Tatsache ist insbesondere fiir die Untersuchung von Aus-

tauschprozessen durch die Tropopause wichtig, da es sich dabei in der Regel um dynamische Prozesse
handelt.
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6.3.2 Messung # 2 (20.04.2011)

Das sich wihrend Messung # 1 iiber Zentraleuropa befindliche Hochdruckgebiet sorgte auch am
20.04.2011 noch fiir eine wolkenfreie Atmosphére iiber beiden Messstandorten. Im Gegensatz zur
Messung # 1 gelang in diesem Fall eine gleichzeitige Messung mit allen Instrumenten.

In Abb. ist das mit dem WALES UV DIAL ermittelte Ozonmischungsverhéltnis dargestellt.
Hierbei wurde iiber einen Zeitraum von 10 min und 45 s und iiber einen vertikalen Hohenbereich
von 750 m gemittelt. Im Vergleich zur vorherigen Messung # 1 wurde hier der Mittelungszeitraum
und Mittelungshohenbereich verkleinert, um die gute Ubereinstimmung der drei Instrumente im
Bereich der UTLS selbst bei kleiner Auflésung der WALES-UV-DIAL-Messung aufzuzeigen. Durch
die solare Hintergrundstrahlung erhéht sich das SNR nach Sonnenaufgang, was an der Zunahme des
Rauschens zu erkennen ist. Die weifien Flecken in der oberen rechten Ecke aus Abb. rithren vom
starken Rauschen her. Das Rauschen koénnte durch ein dynamisches Mittelungsverfahren, bei dem
der Mittelungsbereich mit zunehmendem Abstand wéchst, reduziert werden. Jedoch liegt, mit dem
hier verwendeten statischen Mittelungsverfahren, die Genauigkeit der WALES-UV-DIAL-Messung
im Bereich der UTLS bei ~ 20 % und ist damit fiir die Validierung ausreichend.

- Auflésung: D |
vezrﬁk@l: 750

Hoehe [km]

03:00 04:00 05:00  06:00 07:00
Zeit (UTC)
20 40 60 80 150 250 350 450 600 800 1000 1600 3000

10 30 50 70 90 200 300 400 500 700 900 1200 2000 10000
Ozon Mischungsverhaeltnis [nmol/mol]

Abbildung 6.9: Zweidimensionales Ozonmischungsverhiltnis aufgetragen in nmol/mol. Die Héhe der Ozon-
tropopause ist in schwarz dargestellt. Das weie Rechteck entspricht der fiir die Berechnung der Ozonprofile
verwendeten Auflésung.

In Abb. [6.10]ist die gemessene Ozonanzahldichte der drei Instrumente aufgetragen. Dafiir wurde
das Ogzonprofil aus Abb. fiir den Mittelwert von 03:35 Uhr UTC verwendet. Im Rahmen der
Messgenauigkeit stimmt das mit dem WALES UV DIAL gemessene Profil mit dem Profil der Ozon-
sonde und dem Profil des Hohenpeilenberger DIAL (bis auf die Abweichung in 17 km Hohe) iiberein.
In Abb. ist die Abweichung der beiden Hohenpeilenberger Messinstrumente zu dem WALES
UV DIAL aufgetragen. Im Mittel betridgt die Abweichung zum Hohenpeifienberger DIAL 8,1 %,
mit einer Standardabweichung von 26,5 %. Zur Ozonsonde ist die Abweichung im Mittel -0,7 %,
mit einer Standardabweichung von 18,9 %. Zusétzlich ist die iiber einen Bereich von 4500 m gemit-
telte Abweichung zur Sonde aufgetragen. Diese Kurve steht reprisentativ fiir die hthenabhéngige
systematische Abweichung zwischen der Ozonsonde und dem WALES UV DIAL. Die systematische
Abweichung ist fiir alle Héhen kleiner 10 %.



104 6. Erprobung und Validierung

0 50 100 150 200 250 300 350 400 450 500 550 100 80 60 40 20 0 20 40 60 80 100
22 T T T T T T 22 29 ‘ 22
Shan- —— T T LN —— === T
Tropopausenhéhen: ! ML
20 _Tro opausenhohen — = P woll HP-DIAL ? - 12
WALES UV : 10,4 km — HP-Sonde =y
18 - T 418 18 [ HP-Sonde, T 18
6 geglattet
16 |- "__}_ 116 16 | 16
= -— —_
£ ut = 114 € uf = 1
o =3 —_—
S ter } WALES UV 112 £ 12| Mittelwert: -0,7 % £ d12
10} ~=£ — HohenpeiRenberg-DIAL 410 T o[ Standardabweichung: :?8,9 Y% 110
8 33 Hohenpeillenberg-Sonde s .'
I z ] 8 | Mittelwert: 8,1-%—s 18
61 16 Standardabweiehting; 26,5 %
20.04.2011 6 1126, le
4 . 2, . . . . ) ) ) ) 4 20.04.2011 "".__ 20.04.2011
0 50 100 150 200 250 300 350 400 450 500 550 400 80 60 20 20 o 20 20 o0 80 100
O,-Anzahidichte [10"*/cm’] Abweichung: (WALES UV/HP) - 1 [%]
Abbildung 6.10: Vergleich der gemessenen An- Abbildung 6.11: Abweichung des WALES UV
zahldichte der drei Messinstrumente. In lila ist DIAL zu den beiden Messinstrumenten des Ho-
der statistische Fehler der WALES-UV-DIAL- henpeiflenbergs.

Messung aufgetragen.

Die von der Ozonsonde gemessenen Strukturen werden auch durch das WALES UV DIAL wie-
dergegeben. Den Ergebnissen des Sondenaufstiegs zufolge liegt die Hohe der thermischen Tropopause
bei 10,8 km und die Hohe der Ozontropopause bei 10,4 km. Dem WALES UV DIAL zufolge liegt
die Ozontropopause ebenfalls bei 10,4 km Hohe. Somit gibt das neue DIAL nicht nur die Struktu-
ren des Ozonprofils wieder, sondern eignet sich auch zur Bestimmung der Tropopausenhche. In der
ersten Messung lagen die Messzeiten der Sonde und des WALES UV DIAL zu weit auseinander,
was bei der zweiten Messung vermieden wurde. Daher ist auch die Ubereinstimmung zwischen dem

Ozonprofil der Sonde und dem Ozonprofil des WALES UV DIAL besser.

6.3.3 Messung # 3 (04.05.2011)

Im Anschluss an die beiden vorgestellten Validierungsmessungen wurde in dieser Messung der dy-
namische Verlauf einer sich veréindernden Tropopausenhthe aufgezeichnet.

Dazu wurde die synoptische Situation eines in der Nacht vom 03.05.2011 auf den 04.05.2011 iiber
den Miinchner Raum hinwegziehenden Tiefdruckgebietes ausgenutzt. Was diese Messung erschwerte,
war die Bewolkung, die innerhalb des Tiefdruckgebietes aufgetreten ist.

Einerseits ist die optische Dicke der Wolken grofitenteils so hoch, dass aufgrund ihrer Extinktion
kein Ozon oberhalb der Wolken berechnet werden konnte. Andererseits fithren Wolken zu starker
Riickstreuung, sodass die Empfindlichkeit des Photodetektors sténdig iiberwacht und nachgeregelt
werden musste, um den Detektor nicht zu iiberlasten. Fiir einige Zeitbereiche ist es jedoch moglich
gewesen, Wolkenliicken auszunutzen bzw., bei nicht zu hoher optischer Dicke, durch die Wolken
hindurch zu messen.

In Abb. ist das Ozonmischungsverhéltnis fiir eine Mittelungszeit von 8 min und 10 s und
eine vertikale Mittelung von 1200 m aufgetragen. Dargestellt ist der Bereich zwischen 8 km und
11 km, in welchem sich die Tropopause befindet. Die Farbskala ist so gew#hlt, dass der Ubergang
zwischen blau und griin bei 80 nmol/mol liegt, der damit das notwendige Kriterium fiir die Ozon-
tropopause darstellt. Der etwaige Verlauf der Tropopausenhthe ist mit der schwarz durchgezogenen
Linie dargestellt. Fiir die Uhrzeiten der eingezeichneten Pfeile sind in Abb. die entsprechenden
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Abbildung 6.12: Zweidimensionales Ozonmischungsverhéltnis aufgetragen in nmol/mol. Die Hohe der Ozon-
tropopause ist in schwarz dargestellt. Das weifle Rechteck entspricht der fiir die Berechnung der Ozonprofile
verwendeten Auflésung. Die eingezeichneten grauen Balken geben die Zeitrdume an, in denen Wolken die

Messung beeintréchtigten.
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Abbildung 6.13: Graphische Darstellung der Ozonprofile verschiedener Zeiten im Mischungsverhéltnis.

Profile aufgetragen, aus welchen sich die Tropopausenhohen berechnen lassen. Bis etwa 02:00
Uhr UTC lag die Tropopause in einer Hohe zwischen 9,2-9.4 km. Danach stieg die Tropopause um
etwa 500 m an, sodass sie bei etwa 04:00 Uhr UTC bei 9,9 km Hohe lag. Zusétzlich ist das Profil
der Ozonsonde in schwarz dargestellt. Die Ozontropopausenhdhe der Ozonsonde stimmt bis auf 100
m genau mit dem zeitlich nichstliegenden Profil (dunkelgriin) iiberein.

Am 04.05.2011 zeigen die Analysefelder des ECMWEF in Abb. und [6.15] Tiefdruckgebiete
tiber dem Atlantik sowie iiber der Ostsee, die tiefe Tropopausenhdhen aufweisen. Zwischen beiden
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Tiefdruckgebieten und nérdlich des Hohenriickens erstrecken sich filamentartige Strukturen mit
leicht niedrigerer Tropopause, die in der Nacht und am Vormittag {iber den Messstandort ziehen.
Daraus ergibt sich die Hohe der dynamischen Tropopause um 00:00 Uhr zu ~ 280 hPa, was 10,2 km
entspricht, und die Hohe der dynamischen Tropopause um 06:00 Uhr UTC zu ~ 240 hPa, was 11,4
km entspricht. Obwohl die dynamische Tropopause fiir beide Zeitpunkte leicht hoher liegt, wird die
Anhebung zu den Morgenstunden deutlich wiedergegeben.

Auf dem Satellitenbild von 00:00 Uhr UTC sieht man ein dunkleres Filament, welches sich
von Norden nach Siidosten erstreckt. Um 06:00 Uhr UTC (vgl. Abb. ist eine eher niedri-
gere Tropopause in breiten Filament zu erkennen. Es lassen sich weitere, noch feinere Strukturen
erkennen, die fiir die kurzweilige Anhebung der Tropopause sorgten.

140 220 300 380 460 540 620 hPa 140 220 300 380 460 540 620 hPa
180 260 340 420 500 580 180 260 340 420 500 580

Abbildung 6.14: Tropopausenhéhe um 00:00 Uhr Abbildung 6.15: Tropopausenhéhe um 06:00 Uhr
UTC, bestimmt mit 2-PVU-Schwellwert. Dyna- UTC, bestimmt mit 2-PVU-Schwellwert. Dyna-
mische Tropopause iiber Oberpfaffenhofen liegt mische Tropopause iiber Oberpfaffenhofen liegt
bei ~ 280 hPa (10,2 km). bei ~ 240 hPa (11,4 km).

Abbildung 6.16: Satellitenbild, IR-Kanal (5,35- Abbildung 6.17: Satellitenbild, IR-Kanal (5,35-
7,15 pm), 20.04.2011, 00:00 Uhr UTC (von NERC 7,15 pm), 20.04.2011, 06:00 Uhr UTC (von NERC
Satellite Receiving Station, Dundee University, Satellite Receiving Station, Dundee University,
Scotland, http://www.sat.dundee.ac.uk). Scotland, http://www.sat.dundee.ac.uk).

Anhand dieser Messung konnte gezeigt werden, dass das im Rahmen dieser Arbeit entwickelte
Ozon-DIAL in der Lage ist, dynamische Prozesse im Bereich der Tropopause aufzuzeichnen. Die
durch tiefliegende Wolken bedingten Schwierigkeiten wiirden im Flugzeugeinsatz nicht auftreten,
da iiberhalb der Wolken geflogen werden konnte.

6.3.4 Messung # 4 (29.06.2011)

Nachdem die vorangegangenen Messungen der Validation des Systems dienten, sollte im weite-
ren Verlauf der Frage nachgegangen werden, welche Messmethode in einer stark aerosolbelaste-
ten Atmosphére mit dem betreffenden Ozonlidar zu einem geringeren aerosolbedingten systemati-
schen Messfehler fithrt. Dazu steht die in Kap. eingefiihrte Drei-Wellenlingen Methode nach
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Wang et al. (1997) und das in DIAL-Systemen standardméfig verwendete Aerosolkorrekturverfah-
ren durch Inversion nach [Klett| (1985]) zur Verfiigung. Ziel war es, die Vor- und Nachteile beider
Methoden speziell fiir dieses Messsystem herauszuarbeiten, um wihrend einer Feldmesskampagne,
im Falle eines aerosolbelasteten Messvolumens, die geeignetste Methode zu verwenden. Zunéchst
wurden beide Methoden im Falle von Zirruswolken untersucht. Jedoch konnten die durch Zirren
bedingten systematischen Ozonmessfehler mit keiner der beiden Methoden behoben werden. Die
mogliche Ursache dafiir wird in der Fehleranalyse am Ende von Kap. diskutiert. Um dennoch
einen Vergleich der beiden Methoden vornehmen zu kénnen, sollte im Folgenden Wiistenstaub aus
der Sahara untersucht werden.

Dem Wiistenstaub-Vorhersagemodell DREAME (Nickovic et al., [2001)) zufolge sollte die Atmo-
sphére tiber Deutschland am 29.06.2011 mit Aerosol aus der Sahara belastet sein. Wie in Abb.
zu sehen ist, liegt Oberpfaffenhofen um 00:00 Uhr UTC am Rande der farblich gekennzeichneten Ae-
rosolbelastung. Trotz geringer Aussicht auf ein durch Wiistenstaubaerosol belastetes Messvolumen,
wurde eine Lidarmessung vorgenommen. Bei der Auswertung konnte jedoch keine Einlagerung von

BSC~-DREAMBb Dust Loading (g/m~2) end 3000m Wind
12h forecast for 00z 29 JUN 11

Abbildung  6.18: Verteilung des Wiistenstaubs in 3000 m Héhe iiber FEuropa (Quelle:
http://www.bsc.es/projects/earthscience/DREAM).

Wiistenstaubaerosol beobachtet werden. Gleichzeitig zur Messung mit dem Ozonlidar standen auch
Daten des POLIS-Systems zur Verfiigung. POLISﬂ ist ein Depolariationslidar zur Vermessung von
Aerosol des MIMEL mit dem ebenfalls in dieser Nacht in Oberpfaffenhofen Messungen durchgefiihrt
wurden. In dieser Nacht wurde von POLIS bei 355 nm Wellenldnge ein Extinktionskoeffizient von
weniger als 0,01 /km gemessen (V. Freudenthaler, LMU/Meteorologisches Institut/Lehrstuhl Ex-
perimentelle Meteorologie, personliche Mitteilung). Dieser Wert entspricht dem natiirlichen Hinter-
grundaerosol, welcher die Ozon-DIAL-Messung nur unwesentlich beeinflusst. Eine Wettersituation
mit einer durch Saharastaub belasteten Atmosphére trat im Zeitraum, der fiir die Validierungsmes-
sungen zur Verfiigung stand, nicht mehr auf.

Obwohl in der WALES-UV-Messung in dieser Nacht kein aerosolbedingter systematischer Feh-
ler auftrat, belegt diese Messung experimentell, dass der im Rahmen dieser Arbeit entwickelte
UV-Transmitter in der Lage ist, im Drei-Wellenldngen-Betrieb zu arbeiten. Somit kann das Dual-
DIAL-Verfahren mit dem entwickelten Ozon-Lidar prinzipiell angewendet werden. Mit einer Zeit-
differenz von 4 h zur Ozonsonde stellt diese Messung dariiberhinaus einen weiteren Vergleich mit
den Instrumenten des DWD-Observatoriums Hohenpeiflenberg dar. Aus den genannten Griinden

"Dust REgional Atmospheric Modeling
8POrtable LIdar System
9Meteorologisches Institut an der Universitit Miinchen
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wird die Messung in dieser Arbeit vorgestellt.

In Abb. ist das mit dem Standard-DIAL-Verfahren aus der ,,Online“- und der , Offline“-
Strahlung berechnete Ozonmischungsverhéltnis fiir eine zeitliche Mittelung von 85 min und eine
vertikale Mittelung von 1000 m dargestellt. Es ldasst sich ein zeitlich relativ konstantes Ozonprofil
erkennen.

Fiir den Zeitpunkt 23:00 Uhr UTC sind die Ozonprofile in Anzahldichte fiir das Standard-DIAL
und das Dual-DIAL-Verfahren in Abb. aufgetragen.

Im Rahmen der Messgenauigkeit stimmen die Ergebnisse beider Methoden, bis auf die Ausrei-
Ber in 6, 8 und 10 km Hohe, in denen mit dem Dual-DIAL-Verfahren eine hohere Ozondichte als
mit dem Standard-DIAL gemessen wurde, iiberein. Zum Vergleich sind die Ozonprofile der beiden
Messinstrumente des Hohenpeifienbergs dargestellt.

In Abb. ist die Abweichung der beiden Verfahren zum Ergebnis der Ozonsonde dargestellt.
Die Abweichung des Standard-DIAL-Verfahrens zur Sonde betrigt im Mittel -7,8 %, mit einer Stan-
dardabweichung von 12,6 %. Die Abweichung des Profils, errechnet mit dem Dual-DIAL-Verfahren,
liegt im Mittel bei 9,1 %, mit einer Standardabweichung von 28,8 %. Die beiden ermittelten Stan-
dardabweichungen liegen analog zu Messung # 2 in der Groflenordnung des statistischen Fehlers
der Lidarmessung. Fiir die deutlich unterschiedlichen mittleren Abweichungen, welche der syste-
matischen Messabweichung zwischen den Instrumenten entspricht, konnte keine Ursache emittelt
werden.

Zusitzlich ist hier die Abweichung zur Sonde iiber einen gemittelten Bereich von 4,5 km sowohl
fiir das Standard-Verfahren als auch fiir das Dual-DIAL-Verfahren aufgetragen. Die gegléittete Ab-
weichung entspricht der hohenabhéngigen systematischen Abweichung. Diese Abweichung bewegt
sich bei der DTAL-Methode im Bereich zwischen +10 % und bei der Dual-DIAL-Methode im Bereich
zwischen —10 und 420 %. Eine Ursache dafiir, dass mit dem Standard-DIAL-Verfahren systema-
tisch eine ~ 10 % geringere Ozondichte gemessen wurde, konnte jedoch nicht geklirt werden. Eine
systematische Abweichung ist der Theorie nach nicht zu erwarten.

Hoehe [km]

rrimme . S E

vertikal: 1000 m
= zeitlich: 85:00 [mm&s};‘:':,;,
20 21 22 23 24
Zeit (UTC)

13 53 120 213 333 480 653 853 1080 1333 1613 1920 2253

3 30 83 163 270 403 563 750 963 1203 1470 1763 2083 2430

Ozon Mischungsverhaeltnis [nmol/mol]

Abbildung 6.19: Zweidimensionales Ozonmischungsverhéltnis aufgetragen in nmol/mol. Das weifle Rechteck
entspricht der fiir die Berechnung der Ozonprofile verwendeten Auflésung.
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UV DIAL und WALES UV Dual DIAL. Die Ozonprofils zu dem Profil der Ozonsonde.

Messgenauigkeit der WALES-UV-DIAL- und der
WALES-UV-Dual-DIAL-Messung ist in magenta
und grau aufgetragen.

Anhand dieser Messung ist jedoch bewiesen, dass mit dem entwickelten UV-Transmitter das
Dual-DIAL-Verfahren prinzipiell angewendet werden kann. Wie gut dies einen aerosolbedingten
systematischen Fehler im Vergleich zum Klett-Verfahren unterdriickt, konnte jedoch aufgrund der
zu geringen Konzentration von Aerosolen nicht ermittelt werden.

In diesem Kapitel wurden die ersten Messungen des im Rahmen dieser Doktorarbeit entwickel-
ten Ozon-DIAL vorgestellt. Dabei wurde das System mittels der beiden Ozonprofilmessinstrumen-
te des meteorologischen Observatoriums Hohenpeiflenberg, trotz der Nachteile einer bodengebun-
denen Messung, validiert. Unter optimalen Bedingungen, also wolkenfreiem Himmel und zeitlich
iiberlappenden Messungen (vgl. Messung # 2), konnte mit einer vertikalen Mittelung von 750 m
und einer zeitlichen Mittelung von 10 min und 45 s eine statistische Abweichung von 20 % und
eine systematische Abweichung von -0,7 % zur Ozonsonde erreicht werden (siche Abb. . Damit
liegt die Genauigkeit des im Rahmen dieser Arbeit entwickelten Ozon-DIAL-Systems im Bereich der
Genauigkeit bestehender bodengebundener Ozon-DIAL-Systeme wie beispielsweise des Hohenpei-
Benberger DIAL, welches im 15 km Hoéhe etwa iiber eine Genauigkeit von 25 % verfiigt. Somit erfiillt
das Lidar die in Kap. 3| Tab. gestellten Grenzanforderungen fiir die Vermessung von Ozon im
Tropopausenbereich in Bezug auf Genauigkeit und Prézision sogar vom Boden aus. Neben der hohen
Genauigkeit und der Reichweite von bis iiber 20 km Héhe vom Boden aus wurde zusétzlich gezeigt,
dass das System in der Lage ist, dynamische Prozesse im Bereich der Tropopause zu vermessen.

Des Weiteren konnte gezeigt werden, dass der in dieser Arbeit entwickelte Lasertransmitter
technisch problemlos in der Lage ist, im Drei-Wellenldngen-Betrieb zu arbeiten. Jedoch konnte
das Dual-DIAL-Verfahren nicht unter fiir diese Messung giinstigen Bedingungen eingesetzt werden.
Mit giinstigen Bedingungen ist hier die Anwesenheit eines Aerosoltyps innerhalb des Messvolumens
gemeint, welcher iiber einen wellenldngenunabhéingigen Angstrom-Exponenten verfiigt. Erklarungen
fiir diese Hypothese finden sich am Ende von Kap.
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Kapitel 7

Fehlerdiskussion

Wie jeder Messvorgang sind auch Lidarmessungen nicht frei von Fehlern. Im Allgemeinen wird
zwischen systematischen und statistischen Fehlern unterschieden. Wahrend systematische Fehler
durch geeignete Annahmen minimiert werden, lassen sich statistische Fehler nur durch die Mittelung
iiber moglichst viele unabhéingige Messungen reduzieren. In diesem Kapitel werden die Messfehler
aufgezeigt und ihr Einfluss auf das Messergebnis abgeschétzt.

7.1 Systematische Fehler

Die Quellen systematischer Fehler sind entweder intrinsischer oder extrinsischer Natur. Die intrin-
sischen Fehlerquellen sind durch das Messsystem bedingt und lauten:

e Nichtlinearitéit der DIAL-Gleichung
e spektroskopische Datenbasis
e Genauigkeit der Wellenldngenbestimmung.

Unter extrinsische systematische Fehler fallen diejenigen, welche durch die Atmosphére bedingt sind.
Diese lauten:

e Temperatureinfluss auf den differentiellen Absorptionsquerschnitt
e Querinterferenz zu anderen Spurengasen

e Auswirkung von Aerosol auf die Messung.

7.1.1 Nichtlinearitidt der DIAL-Gleichung

Porn (T)
fangenen Leistungen als Argumente. Durch das Logarithmieren kommt es zu einer nichtlinearen

Gewichtung des in den Signalen enthaltenen symmetrischen Rauschens. In \Wirth et al. (2001) wird
der Einfluss der Nichtlinearitdt der DIAL-Gleichung auf die Bestimmung der Ozondichte unter der
Verwendung typischer DIAL-Kenngréfien auf < 0,25 % abgeschétzt.

Der natiirliche Logarithmus In (P"ff(r)) in der DIAL-Gleichung (vgl. Gl. |2.11)) enthélt die emp-

7.1.2 Spektroskopische Datenbasis

Die Ozonabsorptionsquerschnitte wurden der Datenbank Nolle et al. (1998) entnommen. Fiir die
Ozonmessung wurden die dort enthaltenen Absorptionsspektren von |Malicet et al.| (1995) und
Daumont et al.| (1992)) verwendet, welche mit einer Genauigkeit < 2 % angegeben sind. Daraus
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ldsst sich mit einer Groitfehlerabschiatzung tiber die DIAL-Gleichung und den in diesen Messun-
gen verwendeten Wellenlidngen eine Genauigkeit in der Bestimmung der Ozondichte von < 2,54 %
ableiten.

7.1.3 Wellenlangengenauigkeit

Die genaue Kenntnis iiber die Wellenldngen ist in einem DIAL-System von besonderer Wichtig-
keit, da tiber die Wellenléingen die in der DIAL-Gleichung auftretende differentielle Absorption
bestimmt wird. Daher wurde die OPO-Signalwellenléinge wihrend der Lidarmessungen permanent
iiberwacht. Mit der Signalwellenlénge kann iiber die Energieerhaltung in der Summenfrequenzmi-
schung die UV-Wellenlénge berechnet werden.

Im Gegensatz zum UV-Wellenldngenbereich lésst sich der Signalwellenlédngenbereich einfach und
genau mittels Gitterspektrometer vermessen. Die Bandbreite der Pumpstrahlung ist im Vergleich
zur Bandbreite der Signalstrahlung so klein, dass sie vernachléssigt werden kann. Die Verschiebung
der UV-Wellenlénge folgt der Variation der Signalwellenléinge proportional. Eine obere Abschétzung
des Proportionalitétsfaktors kann berechnet werden, wenn man davon ausgeht, dass alle in der Si-
gnalstrahlung enthaltenen Frequenzen in Frequenzen der UV-Strahlung konvertiert werden. Dem-
nach folgt aus der Energieerhaltung, dass die Bandbreite der Signalstrahlung der Bandbreite der
UV-Strahlung entspricht

Avsigna = Avyy . (7.1)

Uber den Zusammenhang aus der Zentralwellenlinge (\), der Variation der Wellenlinge (A)
und der Bandbreite (Av) einer Strahlung ergibt sich mit der Lichtgeschwindigkeit (c)

c- A\ ¢ A)XSignal
TU‘/ = AI/UV = Al/Signal = ngna (72)
uv Signal
Daraus kann der Proportionalitéitsfaktor ermittelt werden:
v\
AXpy = AXgignal - o . (7.3)
Signal

Die Proportionalitét ist abhéngig von der Zentralwellenlinge der Signal- und UV-Strahlung und
bewegt sich fiir die hier verwendete SFM zwischen 0,16 und 0,2. Demnach hat eine Variation der
Signalwellenlinge um 1 nm eine Auswirkung in der UV-Wellenldnge um maximal 0,2 nm.

Beim Spektrometer handelt es sich um ein Gitterspektrometer der Marke Ocean Optics vom
Typ HR 4000. Das eingebaute CCD-Array verfiigt iiber 3648 Pixel und das Spektrometer besitzt
eine Auflésung von 0,11 nm. Was die Bestimmung der UV-Wellenldnge anbelangt, fiihrt dies zu
einem Auflésungsvermogen von besser als 0,022 nm.

Zur Uberpriifung der Absolutgenauigkeit des Spektrometers wurde das von uns gemessene Spek-
trum einer Argon-Kalibrierlampe der Marke LOT Oriel mit den Sollangaben des Herstellers der
Lampe verglichen. Nach Kalibrierung des Spektrometers ergibt sich die Signalwellenléinge im Mit-
tel mit einer Abweichung von 0,004 nm zum Sollwert. Die gemessene Abweichung ist viel klei-
ner als das theoretische Auflosungsvermogen und ist deshalb zu vernachlissigen. Das bedeutet,
dass die wihrend der Lidarmessungen gemessenen Signalwellenléingen und daraus errechneten UV-
Messwellenlédngen sehr zuverléssig bestimmt werden konnten.

Mit dem theoretischen Auflésungsvermogen des Spektrometers von 0,11 nm betréigt der Fehler
bei der Bestimmung der Ozondichte < 0,39 % (vgl. Kap. [4.11.4).

Neben der Bestimmung der Zentralwellenldnge der UV-Strahlung beeinflusst die Bandbreite der
Laserstrahlung die Ozonmessung. In Kap. wurde dieser Einfluss bereits abgeschétzt. Mit einer
UV-Bandbreite von 0,05 nm ist das Ozonprofil mit einem Fehler von 0,93 % versehen.
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7.1.4 Temperatureinfluss

Gerade bei Messungen, die sich, wie in diesem Fall, {iber einen Hohenbereich von etwa 15 km er-
strecken, ist der Temperatureinfluss auf die Messgenauigkeit nicht zu vernachlissigen. Aus den
Standardmodellen ergibt sich, dass sich die Temperatur von etwa 0° C in 5 km Hohe bis zu
-60° C am Ort der Tropopause dndert. Diese groflie Temperaturdifferenz beeinflusst den Ozon-
Absorptionsquerschnitt nicht unwesentlich.

Zur Abschitzung des Messfehlers werden 0.B.d.A. die DIAL-Wellenldngen aus Messung # 2
vom 20.04.2011 verwendet. Mit A,, = 304,14 nm und A,ry = 314,8 nm ergibt sich fiir eine
Temperatur von 7' = —55,15° C ein differentieller Absorptionsquerschnitt von Aocs1sx = 16, 45e-
24 m? und fiir eine Temperatur von 7" = 0° C ein differentieller Absorptionsquerschnitt von
Aoorsi = 17,13e-24 m? (Malicet et al., [1995; Daumont et al., 1992). Ohne Beriicksichtigung der
Temperaturabhéngigkeit des Ozonabsorptionsquerschnittes ergibt sich fiir diese Temperaturdiffe-
renz bei der Bestimmung der Ozonkondichte ein Fehler von 3,97 %.

Um den Fehler zu reduzieren, muss die Temperaturabhéingigkeit in der Auswertung berticksichtigt
werden. Dazu wurden die Temperaturprofile aus den Radiosondenaufstiegen des Hohenpeilenbergs
benutzt. Die Ozonabsorptionsquerschnitte fiir die Temperaturen 218 K, 228 K, 243 K, 250 K, 273
K und 298 K wurden aus Nolle et al.| (1998) entnommen. Fiir jedes Hohenintervall kénnen mit
entsprechender Temperatur die Absorptionsquerschnitte durch Interpolieren aus den sechs Tempe-
raturstiitzstellen berechnet werden. Auf diese Weise erhélt man ein temperaturkorrigiertes Ozon-
Absorptionsquerschnittprofil, mit welchem der Einfluss der Temperatur auf die Bestimmung der
Ozondichte reduziert werden kann. In Tab. finden sich daher nur die entsprechenden Absorp-
tionsquerschnitte fiir die Hohe 6 km aufgetragen. In Kiemle et al.| (2011) wird fiir die Standard-
abweichung des ECMWEF-Fehlers der Temperatur bis 100 hPa Hohe ein Wert von 1 K angegeben.
Unter der damit zuléissigen Annahme einer Genauigkeit in der Temperaturprofils von 2 K ergibt
sich daraus eine Genauigkeit in der Bestimmung der Ozondichte von 0,34 %.

7.1.5 Querempfindlichkeit

Spurenstoffe, die ebenfalls auf den verwendeten DIAL-Wellenldngen absorbieren und innerhalb des
Messvolumens vorhanden sind, konnen die Ozon-DIAL-Messung verfilschen. Nach Gl. ergibt
sich der dadurch entstehende relative Fehler aus dem Verhé&ltnis der differentiellen Extinktion eines
betroffenen Gases i zur differentiellen Extinktion von Ozon:

AN9  Ni(r)-Ac’
NOs NOs(r) - Ag©s

(7.4)

Nach |Proffitt und Langford| (1997) weisen SO2, NO2, HNO3, CH20, O und HoO Absorptionen
in der Hartley- und Huggins-Bande des Ozonabsorptionsspektrums (siehe Abb. auf. Davon
verfiigen nur SOy und NOg {iber eine geniigend hohe differentielle Extinktion, um eine Queremp-
findlichkeit zu Ozon zu bewirken. Die anderen Spurenstoffe sind vernachlédssigbar. Im Folgenden
werden zur Abschéitzung der Querempfindlichkeit wieder 0.B.d.A. die Wellenléingen des Messtages
# 2 vom 20.04.2011 gewéhlt.

Der grofite durch Querempfindlichkeit bedingte systematische Fehler ergibt sich aus der Hohe,
in welcher die Ozondichte am geringsten und die Dichte des interferierenden Gases am grofiten ist.
Fiedler| (2007) und Heland et al.| (2002)) zufolge sind die Konzentrationen von SO2 und NOj in der
unteren Troposphéire am hochsten und nehmen mit zunehmender Hohe ab. Fiir die Abschitzung
eines grofitmoglichen Fehlers wurde daher die Hohe 6 km gewé#hlt. Die fiir diese Hohe relevanten
Parameter der drei Gase sind Tab. zu entnehmen. Aus den Angaben von |Fiedler| (2007) und
Heland et al. (2002)) wurden in dieser Hohe fiir die Konzentrationen der interferierender Spurenstoffe
0,3 nmol/mol SO2 und 1 nmol/mol NOs in dieser Hohe angesetzt. Diese Mischungsverhéltnisse sind
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typische Werte fiir urbane Gebiete an heiflen Sommertagen in Bodenndhe und werden hier als

maximal nur denkbare Fehlerobergrenze angesetzt.

Tabelle 7.1: Differentielle Extinktion von Os, SOy und NO, in 6 km Hohe. Fiir die Abschétzung eines
maximalen Fehlers wurden in dieser Hohe 0,3 nmol/mol SOy und 1 nmol/mol NOy angesetzt.

Gas | oop m?] | oo m?] | Ao [m?] | N [1/m?] | N-Ac [1/m]
O3 | 21,6024 | 4,49¢-24 | 17,1e-24 | 8,24el7 1,415
SO, | 65,60-24 | 11,99¢-24 | 53,360-24 | 4,13¢15 2,220-7
NOgy | 15,95e-24 | 22,29¢-24 | -6,34e-24 | 1,38el6 -8,73e-8

Daraus berechnet sich der durch SO5 bedingte relative Fehler zu 1,57 % und der durch NO5 bedingte
relative Fehler zu -0,62 %.

Tabelle 7.2: Zusammenfassung der maximalen systematischen Fehler.

Fehler %

Nichtlinearitdt der DIAL-Gleichung | 0,25
Spektroskopische Datenbasis 2,54
Wellenlédngengenauigkeit 0,93
Temperatureinfluss 0,34
Querempfindlichkeit 1,57

7.1.6 Einfluss von Aerosolen

In der bisherigen DIAL-Auswertung wurde nur Rayleigh-Streuung, also die Streuung an Molekiilen
betrachtet. Die daraus gewonnenen Ozonprofile sind in Kap. [6] prisentiert. Fiir eine Atmosphére,
die in der Hohe zwischen 5 km und 20 km nur mit dem Hintergrundaerosol belastet ist, wie es in
Kap. beschrieben ist, ergibt sich dadurch ein durch Partikelstreuung hervorgerufener Fehler,
der bei kleiner 1 % liegt. Ein wichtiger Vorteil der Lidarmessung besteht jedoch darin, dass an den
Messsignalen erkannt werden kann, ob im Messvolumen Aerosolschichten vorhanden sind.

Ob die Atmosphére nur mit dem gewochnlichen Hintergrundaerosol oder durch zusétzlich ein-
gelagerte Aerosolschichten wie z. B. urbane Verschmutzung, Vulkanasche- oder Waldbrandfahnen,
Zirruswolken etc. belastet ist, kann in der Auswertung an drei Indizien ausgemacht werden. Die
Indizien lauten:

e lokale Maxima in den abstands- und rayleighkorrigierten Riickstreusignalen
e charakteristische Uber- und Unterschwingung des Ozonprofils
e lokale Maxima in den Riickstreuverhiltnissen.

Alle drei Indizien sind hinreichende Bedingungen fiir verstirkte Riickstreuung durch die Anwesenheit

von Aerosolen. Die einfachste Analysemethode ist dabei die Untersuchung der Riickstreusignale. Die

durch Betrachtung von reiner Rayleigh-Streuung gewonnenen Ozonprofile weisen die in Kap. be-

schriebene charakteristische Uber- und Unterschwingung in stéirker aerosolbelasteten Hohenbereichen
auf. Quantifiziert werden kann die Stérke des Aerosoleinflusses durch das Riickstreuverhéltnis R(r)

aus Gl. Gilt R(r) ~ 1, so ist die aerosole Riickstreuung gegeniiber der molekularen Riickstreuung
zu vernachlissigen. Gilt R(r) > 1, so befindet sich eine nicht zu vernachlissigende Aerosolschicht

in der entsprechenden Hohe. Das Riickstreuverhéltnis kann durch Inversion des , Offline“-Signals

analog zu der in Kap. beschriebenen Klett-Methode gewonnen werden.
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Abbildung 7.1: Zwischen- und Endergebnisse der Aerosolkorrektur mittels Klett-Verfahren (20.04.2011).
Links: Abstands- und rayleighkorrigierte Signale. Mitte: Durch Inversion und Angstrém-Exponenten ermittel-
te Riickstreuverhéltnisse. Rechts: Korrigiertes Ozondichteprofil mit den Parametern Ri7 55m = 1,02, S = 17
srund 6 = 2,3 im Vergleich zum unkorrigierten Profil und dem Profil der Sonde.

Der aerosolbedingte systematische Fehler tritt nur in dem Hohenbereich auf, in welchem sich die
Aerosolschicht befindet. Das heifit, unter Verwendung der drei Indizien kénnen die fehlerbehafteten
Teilbereiche des Ozonprofils lokalisiert und eine der beiden folgenden Strategien verfolgt werden.
Entweder wird der betroffene Teilbereich des Profils verworfen, um ein fehlerfreies aber liickenhaftes
Ozonprofil zu erhalten, oder es wird versucht den Fehler mit Hilfe der Klett-Inversion (siehe Kap.
zu korrigieren. Letztere Strategie wird im Folgenden angewendet.

Zunichst wurden die vier Messungen unter Verwendung der drei Indizien untersucht. Die Mes-
sungen # 1 (18.04.2011) und # 4 (29.06.2011) sind demnach frei von zusétzlich zum Hintergrund
eingelagerten Aerosol und kénnen daher unter Beriicksichtung von reiner Rayleigh-Streuung ausge-
wertet werden. Messung # 3 (04.05.2011) ist in dem betrachteten Hohenbereich von 8-11 km Hohe
ebenfalls nicht von zusétzlichem Aerosol belastet, sodass auch in diesem Fall das Ozonprofil unter
Beriicksichtigung von reiner Rayleigh-Streuung ausgewertet werden kann.

Nur Messung # 2 (20.04.2011) ist in einer Hohe von 5,5-6,5 km durch eine leichte Aerosolschicht
belastet. Dies kénnte an der charakteristischen Uber- und Unterschwingung des Profils in Abb.
erkannt werden. Einen eindeutigeren Hinweis liefern die lokalen Maxima beider DIAL-Signale der
abstands- und rayleighkorrigierten Signale aus Abb. (links). Demnach befindet sich eine Aerosol-
schicht in einer Hohe von 6 km. Aus der Inversion des ,,Offline“-Signals kann das Riickstreuverhéltnis
gewonnen werden. Das Maximum der Riickstreuung liegt bei 1,08 (siehe Abb[7.1] (Mitte)). Durch
Optimieren der Parameter R,,, S und ¢ kénnen die Uber- und Unterschwinger des Profils behoben
werden. Das Ergebnis ist in Abb (rechts) dargestellt. Die optimalen Werte sind Ry7 55m = 1,02,
S =17 sr und 6 = 2,3. Fiir den Normierungsabstand von 17,5 km wurde das Riickstreuverhéltnis
auf grofler 1 festgelgt, da sonst das Riickstreuverhéltnis in kleineren Hohen kleiner 1 wird. Dies wiére
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physikalisch nicht sinnvoll.

Es wurde also versucht, mittels Klett-Inversion das Ozonprofil vom Aerosoleinfluss zu bereini-
gen. Die damit ermittelten optischen Streueigenschaften (S und ¢§) ermdoglichen es jedoch nicht,
daraus auf einen bestimmten Aerosoltyp schlieen zu koénnen. Jedoch ist es gelungen, unter Ver-
wendung physikalisch plausibler Parameter (R,,, S und J) das gemessene Profil der Ozonsonde zu
reproduzieren (siche Abb. (rechts)).

Zusétzlich wurde versucht, in Zirruswolken einen Vergleich zwischen der Klettinversion und
dem Dual-DIAL-Verfahren vorzunehmen. An diesem Aerosoltyp scheiterten jedoch beide Metho-
den. Die moglichen Ursachen werden im Folgenden diskutiert. Bei der Klettkorrektur wird voraus-
gesetzt, dass der Angstrom-Exponent eine Konstante ist und keine Hohenabhingigkeit aufweist.
Diese Bedingung ist in Zirren nicht notwendigerweise erfiillt (6 = d(r)), sodass die Klettinversion
aus diesem Grund keine Losung liefert. Dem Kenntnisstand des Autors zufolge existieren auch keine
Veroffentlichungen, in welchen mittels DIAL-Verfahren Ozon innerhalb von Zirren gemessen wurde.
Obwohl gerade das Dual-DIAL-Verfahren unempfindlich gegeniiber einem selbst hohenabhéngigen
Angstrom-Exonenten ist, ist es auch mit diesem Verfahren nicht gelungen, die durch Aerosolschich-
ten hervorgerufenen charakteristischen Uber- und Unterschwinger zu eliminieren. In der Dual-DIAL
Gleichung sind, bei geeigneter DIAL Konstante C (siche Kap. , der Extinktions- und
Riickstreukoeffizient B’ ~ 0 und E’ &~ 0 vernachlissigbar (Wang et al., [1997)). Voraussetzend dafiir
ist jedoch ein wellenldngenunabhingiger Angstrom-Exponent. Ist diese Vorraussetzung nicht erfiillt,
sind die Extinktions- und Riickstreu-Koeffizienten in der Dual-DIAL-Gleichung nicht zwangsweise
vernachléssigbar und der systematische Fehler hebt sich nicht auf sondern kann im schlechtesten
Fall sogar noch groer werden. Daher wird fiir das Versagen der Drei-Wellenléngen-Methode ein
wellenldngenabhéngiger Angstrom-Exponent im Fall von Zirrusbewolkung vermutet (§ = 0())).
Den Kalkulationen von [Volger et al. (1996)) zufolge ist ein negativer Angstrém-Exponent nur fiir
Wellenldngen > 350 nm zutreffend. ,Fiir eine detaillierte Betrachtung des Wellenlédngenbereichs
250-320 nm muss die relative Feuchte der Luft in Betracht gezogen werden. Beispielsweise sind
einige Aerosole hygroskopisch und bilden somit bei zunehmender Luftfeuchtigkeit eine zunehmend
sphérische Oberflache aus, womit sich auch der Riickstreukoeffizient &ndert. Fiir eine Luftfeuchtig-
keit im Bereich um 90 % ist die Wellenldngenabhéngigkeit des Aerosolriickstreukoeffizienten Saz;e
nahezu konstant und deshalb am besten durch A° charakterisiert. Hingegen ist im Standardfall
einer Luftfeuchtigkeit um die 70 % die Abhingigkeit eher proportional zu A™'“ (Meister, 2005).
Was den Bereich von 250-320 nm betrifft, gibt es allerdings auch sehr wenige Untersuchungen dazu
(Volger et al., 1996)). Somit ist eine Wellenldngenabhéingigkeit des Angstrom-Exponenten in diesem
Bereich nicht auszuschlieflen, was das Versagen der Dual-DIAL-Methode erklidren konnte.

Unterstiitzt wird die Hypothese eines wellenldngenabhingigen Angstrom-Exponenten durch die
Messung, welche am 06.05.2011 mit fiinf Wellenlédngen (V: 303,96 nm, IV: 306,9 nm, I1I: 309,13 nm,
IT: 311,57 nm und I: 314,66 nm) durchgefiihrt wurde. Wéhrend dieser Messung lag eine Zirruswolke
in 8-13 km Hohe vor. In Abb. sind die Ozonprofile aufgetragen, wie sie sich fiir verschiedene
Kombinationen aus den fiinf Wellenléngen mit der vereinfachten DIAL-Gleichung (vgl. Gleichung
ergeben. Entscheidend sind hier die Vorzeichen der Uber- und Unterschwinger fiir verschie-
dene Wellenldngenkombinationen. Wiirde es sich um einen wellenlingenunabhéngigen Angstrom-
Exponenten handeln, so wiirden die Vorzeichen fiir unterschiedliche Wellenléingenpaare identisch
sein. Da die Vorzeichen fiir die DIAL-Wellenldngenpaare V-IV und IV-III (8-10 km: positiv, 10-12
km: negativ) entgegengesetzt zu denen fiir ITI-IT und II-I (8-10 km: negativ, 10-12 km: positiv) sind,
ldsst dies auf einen wellenldngenabhingigen Angstrom-Exponenten schlielen. Fiir die Kombinatio-
nen V-I und IV-II sind die Schwinger abgeschwiicht, was darauf schlieflen ldsst, dass die aerosolen
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Abbildung 7.2: Ozon-DIAL-Messung (06.05.2011) mit fiinf Wellenléngen zur Unterstiitzung der Hypothese
eines wellenldngenabhéngigen Angstrém-Exponenten. Die Zirruswolke befand sich in 8-13 km Héhe.

Riickstreukoeffizienten fiir diese Wellenléngenkombinationen nahezu gleich grof} sind. Diese Messung
unterstiitzt demnach die Hypothese eines wellenlingenabhingigen Angstromexponenten im Fall von
Zirrusbewolkung. Daher hat die Dual-DIAL Methode im Fall von Zirruswolken versagt.

Diese Messung stellt, dem Kenntnisstand des Autors zufolge, die erste Ozonlidarmessung mit
mehr als drei Wellenldngen dar. Eine derartige Messung mit vielen Wellenldngen angewendet auf
unterschiedliche Aerosoltypen, konnte neue Erkenntnisse in der Bestimmung der optischen Eigen-
schaften von Aerosolen hervorbringen. Daher wurde im Rahmen dieser Arbeit versucht die fiinf
Wellenldngenmethode auf Wiistenstaub aus der Wiiste Sahara anzuwenden. Jedoch wurde fiir den
Zeitraum der durchgefiihrten Lidarmessungen kein Aerosol aus der Wiiste in den Miinchner Raum
transportiert.

7.2 Statistischer Fehler

Zusétzlich zu den systematischen Fehlern sind die ermittelten Ozonprofile mit einem statistischen
Fehler belastet, welcher sich in der Varianz der Profile widerspiegelt. Der statistische Fehler setzt
sich aus folgenden Quellen zusammen ((siehe z.B. Demtréder| (2007))):

e Photonenrauschen
e thermischem Dunkelstrom

e Rauschen des Verstarkers.

Um den statistischen Fehler zu berechnen, muss aus der Varianz der Profile der Anteil des Instru-
mentenrauschens von dem Anteil der natiirlichen Variation der atmosphérischen Ozonkonzentration
getrennt werden. Dazu kann die von Kiemle et al.| (1997) beschriebene Autokorrelationsmethode
verwendet werden. Dabei wird die Autokorrelation AKF(r) der fiir ein bestimmtes Hohenintervall
ermittelten Ozondichtewerte berechnet. Das sich dabei ergebende herausragende Maximum AKF(r)
an der Stelle null entspricht der Summe aus natiirlicher Varianz o2 (r) und systembedingter Varianz

n
2(r), also der gesamten Varianz:

Os

os(r) = \JAK Fy(r) — o2(r) . (7.5)
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Die natiirliche Varianz entspricht dem atmosphérischen Rauschen und wird mittels linearer Extra-
polierung auf die Stelle 0 aus den kleinsten Fehlerquadraten der 3 kleinsten von 0 verschiedenen
Stellen der AKF(r) (also AKF(r), AKF2(r) und AKF3(r)) gebildet. Der Quotient aus dem Mittel-
wert der Ozondichte Q(r) des speziellen Hoheintervalls und der systembedingten Varianz entspricht
dem SNR: B

Q(r) 1

SNE() = 036) = ANoy (1)

(7.6)

Der Kehrwert des SNR(r) entspricht dem relativen statistischen Fehler ANp,(r) der Ozondichte
dieses Hohenintervalls. Aus der AKF(r)-Analyse fiir jedes Hohenintervall r ergibt sich das gesamte
Profil des relativen statistischen Fehlers.
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Abbildung 7.3: Aufgetragen sind die erwarteten (gestrichelt) und tatséchlichen (durchgezogen) Fehlerprofile
der Messungen vom 18.04.2011 (links) und 20.04.2011 (rechts). Der tatséchliche Fehler ist berechnet aus dem
reinen Instrumentenrauschen (o, griin). Im Vergleich dazu ist die gesamte Varianz der Profile (AKF, blau)
eingezeichnet. Die erwarteten Fehlerprofile sind fiir mittlere (Median) und leicht stérkere (Higher Quartile)
Aerosolbelastung berechnet. Die drei schraffierten Hohenbereiche entsprechen der freien Troposphére, der
Tropopausenregion und dem stratosphérischen Bereich.

Aus den in Abb. dargestellten Analysen lidsst sich folgendes erkennen. Ab einer Hohe von
~ 8 km aufwirts ist die Autokorrelationsfunktion an der Stelle 0 néherungsweise genauso grof ist
wie die systembedingte Varianz (AKFy ~ o). Demnach gilt fiir den Bereich um und oberhalb
der Tropopause, dass dort eine natiirliche Variation der atmosphérischen Ozondichte kaum vorhan-
den und daher zu vernachlissigen ist. Fiir den Bereich der freien Troposphére (hier 4-8 km) ist
hingegegen die natiirliche Variation der atmosphérischen Ozondichte nicht zu vernchlissigen. Da-
her muss im Bereich der freien Troposphére der Anteil des Instrumentenrauschens von dem Anteil
der natiirlichen Variation der atmosphérischen Ozonkonzentration mittels Autokorrelationsfunktion
getrennt werden um den korrekten statistischen Fehler der Messung zu ermitteln.

Waihrend sich die Autokorreltationsfunktion bei stark verrauschten Werten nicht mehr berechnen
lasst, kann die numerische Berechnung der Varianz von Werten mit Fehlern von iiber 100 % noch
problemlos ausgefiihrt werden. Da die gesamte Varianz (AKFy(r)) in den Abb. [7.3| mittels Varianz
und die systembedingte Varianz (o) mittels AKF-Analyse berechnet wurde, liefern die statistischen
Fehler, berechnet aus der gesamten Varianz, ein liickenloses Profil.

Zur Verifikation der numerischen Simulation aus Kap. [3| wurden die Ozonprofile der Ozonson-
de in der Simulation eingelesen und der erwartete statistische Fehler berechnet. Dabei wurde in
den unterschiedlichen Messungen die entsprechenden Messwellenldngen sowie zeitlichen und ver-
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tikalen Mittelungen beriicksichtigt. Die restlichen Simulationsparameter mit Ausnahme des Tele-
skopdurchmessers, welcher hier 0,35 m entspricht, sind Tab. zu entnehmen. Urspriinglich wurde
fiir die numerische Simulation in Kap. [3| aus den von [Vaughan et al. (1998)) vorgeschlagenen aero-
solen Riickstreuprofilen, ein Profil mittlerer Aerosolbelastung (Median) ausgewihlt. In den Abb.
befinden sich zusétzlich die erwarteten statistischen Fehler aufgetragen, welche mittels der aus
Vaughan et al.| (1998)) néchststiarkeren Aerosolbestung (Higher Quartile) berechnet wurden. Mit
der niichst-stirkeren Aerosolbelastung lieB sich eine bessere Ubereinstimmung mit den statistischen
Fehlern der Messung erzielen. Daher kann davon ausgegangen werden, dass das Aerosolprofil ,,Hig-
her Quartile“die tatséchliche Aerosolbelastung des Messvolumens besser reprisentiert als das Profil
»2Median*. Fiir den Flugzeugbetrieb spielt es keine Rolle, ob die Aerosolbelastung eher dem Profil
»Median“oder dem Profil ,,Higher Quartile“entspricht, da beide im Bereich der Tropopause keinen
signifikanten Einfluss auf die DIAL-Messung haben. Daher behalten die Aussagen aus Kap. [3] ihre
Giiltigkeit und es ist davon auszugehen, dass mit dem Ozonlidar im Flugzeugbetrieb mit einem
hohen raiimlichen Auflsungsvermoégen von 300 m vertikal und 15 km horizontal (~ 68 s) eine
Genauigkeit von nur ~ 10 % tatséchlich erreicht werden kann.

Eine Abschétzung des statistischen Fehler von Messung # 3 (04.05.2011) ist nicht moglich, da
tiefliegende Wolken die Messung beintréichtigt haben. Fiir eine Beriicksichtigung der Bewolkung
miissten sich die Wolken innerhalb des Messbereichs, also ab 4 km Hohe aufwiérts, befinden, um
die optische Dicke dieser zu ermitteln. Die Wolken befanden sich jedoch unterhalb dieser Hohe und
konnen daher nicht beriicksichtigt werden.
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Abbildung 7.4: Aufgetragen sind die erwarteten (gestrichelt) und tatséchlichen (durchgezogen) Fehlerprofile
unter Verwendung der DIAL- und der Dual-DIAL-Methode (29.06.2011). Die drei schraffierten Héhenbereiche
entsprechen der freien Troposphére, der Tropopausenregion und dem stratosphérischen Bereich.

In Abb. sind die erwarteten und tatséchlichen Fehlerprofile der Messung # 4 vom 29.06.2011
sowohl fiir die DIAL- als auch die Dual-DIAL-Methode aufgetragen. Analog zu obiger Diskussi-
on sind jeweils die tatséchlichen Fehlerprofile mit und ohne der natiirlichen Variation der atmo-
sphérischen Ozondichte des Ozonprofils berechnet. Fiir die Berechnung der erwarteten Fehlerprofile
wurde die Aerosolbelastung ,,Higher Quartile“ verwendet. Ein quantitativer Vergleich zwischen den
mit der Simualation berechneten und den tatséchlichen Fehlern findet sich fiir die in den Abb.
und [7.4] schraffierten Hohenbereiche in Tab. angegeben. Dazu wurde der Mittelwert der
statistischen Fehler innerhalb der drei Hohenbereiche kalkuliert und aus den Mittelwerten die Ab-
weichungen zwischen Theorie und Experiment berechnet.
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Tabelle 7.3: Angegeben ist die Differenz zwischen den experimentellen und theoretischen statistischen Fehlern,
berechnet aus den Mittelwerten der jeweiligen Hohenbereiche in den Abb.[7.3 und Fiir den Hohenbereich
4-8 km wurde die theoretisch berechneten Fehler mit den Fehlern verursacht durch das reine Instrumenten-

rauschen verglichen (siehe Diskussion oben).

Messung # (Datum) 4-8 km [%)] | 8-14 km [%] | 14-22 km [%]
1 (18.04.2011) 0.1 1,7 10,8
2 (20.04.2011) 7.9 2.3 14,8
4 (04.05.2011) DIAL 1.3 1.4 6.2
4 (04.05.2011) Dual DIAL 1,2 1,62 12,3

In dem Hohenbereich zwischen 4-8 km weichen die prognostizierten Fehler von den tatsédchlichen
Fehlern fiir die Messungen # 1 (18.04.2011) und # 4 (29.06.2011) im Mittel nur weniger als 1,5 %
voneinander ab. Fiir die Messung # 2 (20.04.2011) ist, in dem Hohenbereich 4-8 km, der experi-
mentelle statistische Fehler im Mittel um 7,9 % grofler als der erwartete. Eine Ursache dafiir konnte
nicht ermittelt werden.

Das Hauptaugenmerk der Lidarmessungen liegt auf dem Bereich um die Tropopause (8-14 km),
fiir welchen das hier entwickelte Ozonlidar ausgelegt ist. In diesem Bereich ist die Abweichung
zwischen den erwarteten und den gemessenen statistischen Fehlern fiir alle Messungen im Mittel
< 2,3 %. Demnach ist in diesem Bereich fiir die hier durchgefiihrten Messungen eine hochgenaue
Fehlerprognose mdoglich.

Dahingegen ist der experimentell ermittelte statistische Fehler fiir den Hohenbereich zwischen
14-22 km im Mittel ~ 10 % grofler als der theoretisch zu erwartende statistische Fehler. Als Ursache
fiir die Abweichung der statistischen Fehler in der Stratosphére wird eine héhere Extinktion in der
aerosolen Grenzschicht vermutet, als in der Theorie angenommen. Die dadurch schwicheren opti-
schen Empfangssignale fithren dazu, dass der tatséchliche statistische Fehler ~ 3-4 km frither stark
zunimmt als theoretisch berechnet. Damit ist gemeint, dass der charakteristische U-formige Verlauf
des Fehlerprofils (vgl. Abb. um ~ 3-4 km nach unten verschoben ist. Da der Messbereich der
hier durchgefiithrten Lidarmessungen erst ab 4 km Hohe beginnt, und damit oberhalb der aerosolen
Grenzschicht liegt, ist es nicht moglich die Extinktion der Grenzschicht experimentell zu ermit-
teln und in der Theorie zu beriicksichtigen. Aus der Diskrepanz zwischen den prognostizierten und
den tatséchlichen statistischen Fehlern in der Stratosphiire kénnen daher keine Schlussfolgerungen
auf die Qualitdt des hier entwickelten Ozon-DIAL Systems gezogen werden. Fiir diese Zwecke die-
nen die beiden unteren bereits diskutierten Hohenbereiche, in welchen eine gute Ubereinstummung
nachgewiesen werden konnte.



Kapitel 8

Schlussfolgerungen und Ausblick

Zusammenfassung der Arbeit

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurde ein Ozon-Differential-Absorptions-Lidar (Ozon-DIAL)
entwickelt, welches auf die flugzeuggestiitzte Vermessung der Tropopausenregion ausgelegt ist. In
dem ersten Entwicklungsschritt des Ozon-DIAL-Systems wurde eine Software entwickelt, mit wel-
cher Ozonlidarmessungen fiir unterschiedliche atmosphérische Bedingungen numerisch simuliert
werden konnen. Zweck dieser Simulation war die Festlegung der geeigneten DIAL-Wellenléngen
und bendttigten Ausgangsleistungen mit Hilfe der sich daraus ergebenden Messreichweite, Auflésung
und Genauigkeit. Als Anforderungen an Ozonmessungen im Tropopausenbereich wurde eine verti-
kale Auflésung von 300 m, eine horizontale Auflésung von 15 km und eine Genauigkeit von 10 %
festgelegt. Mit Priorisierung auf maximaler Reichweite ergab sich, dass die ,,Online“-Wellenlénge
im Bereich von 300 nm 4 5 nm und die ,,Offline“-Wellenldnge dazu 10 nm + 5 nm zu groferen Wel-
lenléingen hin verschoben sein sollte, um den gestellten Anforderungen im Bereich der Tropopause zu
geniigen. Dabei ermdoglicht erst eine mitttlere Laserleistung von c.a. 1 Watt das fiir die Vermessung
von Austauschprozessen durch die Tropopause notwendige hohe rdumliche Auflésungsvermégen.

Auf der Grundlage dieser Erkenntnisse wurde auf der Basis eines Optisch-parametrischen-Oszil-
lators (OPO) ein Frequenzkonverter entwickelt, welcher mit den Komponenten des WALES-Systems
kompatibel ist. Dazu sollte der OPO mit der Ausgangswellenlinge von 1064 nm des Nd:YAG-
WALES-Pumpmoduls betrieben werden. Theoretischen Voruntersuchungen zu Folge ist es fiir die
flugzeuggestiitzte DIAL-Anwendung am Sinnvollsten, in einem ersten Konversionsschritt den OPO
mit der zweiten Harmonischen (532 nm) des Nd:YAG-Lasers zu pumpen, um in einem anschliefen-
dem Konversionsschritt die im OPO erzeugte Strahlung ebenfalls mit der zweiten Harmonischen zu
den gewiinschten ultravioletten Wellenldngen zu mischen. Durch die experimentelle Untersuchung
unterschiedlicher OPO-Resonatorgeometrien und nichtlinearer OPO-Kristallmaterialien konnte das
am Besten geeignete Konzept erarbeitet werden. Dabei ist es gelungen, die Probleme, also laserin-
duzierte Zerstorungen der Optiken und thermische Linsen die bei den hohen mittleren Leistungen,
bedingt durch die Repetitionsfrequenz von 100 Hz, auftreten, zu beheben.

Das finale UV-OPO-Konzept wurde mit dem OPO-Kristallmaterial Kaliumtitanylphosphat (KTP)
realisiert. Beim OPO handelt es sich um einen planaren Vier-Spiegel-Ringresonator mit interner
Summenfrequenzmischung. Zur Steigerung der Effizienz befinden sich zwei KTP-Kristalle innerhalb
des OPO-Resonators. Mit diesem Konzept kann ein kontinuierlicher Durchstimmbereich von 302,3
nm bis 316,3 nm durchstimmbar abgedeckt werden und es lassen sich mittlere Ausgangsleistungen
bis iiber 1 W erzeugen.

Das Messinstrument AMALFI wurde fiir das neue Forschungsflugzeug HALO entwickelt. Auf-
grund von Verzégerungen im HALO-Projekt, konnte AMALFIT nicht vom Flugzeug aus erprobt
werden. Alternativ musste die Erprobung des Ozon-DIAL-Transmitters mit Hilfe von Bodenmes-
sungen durchgefiihrt werden, obgleich das System hierfiir nicht optimiert ist. Die vier beispielhaft
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vorgestellten Messungen wurden mit zwei unterschiedlichen Ozonmessverfahren verglichen, die am
nahegelegenen meteorologischen Observatorium auf dem Hohenpeiflenberg betrieben werden. So-
wohl mit dem Hohenpeifienberger Ozon-DIAL als auch mit Ozonsonden konnte, bei gutem zeitlichem
Uberlapp der drei Instrumente und wolkenfreier Atmosphire, eine Ubereinstimmung im Rahmen
der Messgenauigkeit des hier entwickelten Ozon-DIAL nachgewiesen werden. Mit einer statistischen
Abweichung von 20 % und einer systematischen Abweichung von -0,7 % zur Ozonsonde stellt die
Messung # 2 vom 20.04.2011 die beste Ubereinstimmung zwischen dem hier entwickelten Ozon-
DIAL und der Ozonsonde dar. Mit dieser Messung wird belegt, dass das hier entwickelte Ozon-DIAL
sich hervorragend zur Identifizierung und Charakterisierung der Ozontropopause eignet.

Anhand von Messung # 3 vom 04.05.2011 konnte gezeigt werden, dass das im Rahmen dieser
Arbeit entwickelte Ozon-DIAL in der Lage ist, dynamische Prozesse im Bereich der Tropopause
aufzuzeichnen. Diese Tatsache ist insbesondere fiir die Untersuchung von Austauschprozessen durch
die Tropopause wichtig, da es sich dabei in der Regel um dynamische Prozesse handelt.

Zusétzlich wurde anhand von Messung # 4 am 29.06.2011 gezeigt, dass der Lasertransmitter in
der Lage ist, im Multiwellenlingen-Betrieb zu arbeiten. Damit besteht die Mo6glichkeit, die Dual-
DIAL-Methode im Falle einer hoch aerosolbelasteten Atmosphére zu verwenden.

Weiter ist anzumerken, dass das Transmittersystem einwandfrei in Betrieb genommen wurde und
wahrend des gesamten Messzeitraums von iiber 2 Monaten keine technischen Defekte aufgetreten
sind. Gerade fiir den Einsatz im Flugzeug spielt diese Tatsache eine entscheidende Rolle, wenn der
Erfolg einer Feldmesskampagne sichergestellt werden soll.

Die statistischen Fehler der vier Messungen stimmen, bis auf die durch tiefliegende Wolken be-
lastete atmosphiirische Situation (Messung # 3, 04.05.2011), auf einige Prozent genau mit den aus
der Simulation erwarteten statistischen Fehlern iiberein. Damit konnte die Simulation verifiziert
werden und die Ergebnisse aus Kap. [3| behalten ihre Giiltigkeit. Demnach kann im Flugzeugbetrieb
bei einer vertikalen Aufldsung von 300 m und einer horizontalen Auflésung von 15 km (~ 68 s)
eine Genauigkeit von 10 % tatséchlich erreicht werden. Daher ist davon auszugehen, dass die ge-
stellten Anforderungen zur Vermessung von Ozon im Tropopausenbereich (vgl. mit dem neuen
Ozonlidar erfiillt werden, womit dessen Eignung im Rahmen der gegebenen Moglichkeiten bewiesen
ist.

Vorschlige fiir die Weiterentwicklungen

Theoretisch ist mit dem hier entwickelten Frequenzkonverter ein Durchstimmbereich von 295 nm bis
315 nm moglich. Die ErschlieBung des Wellenldngenbereichs bis hinunter zu 295 nm konnte jedoch
nicht ohne Zerstérung der KTP-Kristalloberflichen erreicht werden. Als Ursache hierfiir wird eine
leichte OH-Verunreinigung in der Kristallbeschichtung vermutet, welche beim, vom Kristallherstel-
ler verwendeten Beschichtungsverfahren nicht vermieden werden kann. Zukiinftig ist daher vorzu-
schlagen, dass die KTP-Kristalle von speziellen Beschichtungsunternehmen mit dem IBS- oder dem
IAD-Verfahren beschichtet werden sollten, da hierdurch ein hoherer Reinheitsgrad zu erwarten ist.
Moglicherweise konnte dadurch die Zerstorung der Kristalloberflichen bei Wellenldngen um 300 nm
vermieden werden. Dies wiirde die DIAL-Messungen mit einem kiirzeren DIAL-Wellenldngenpaar
ermdglichen, sodass mit dem damit bedingten grofieren differentiellen Ozon-Absorptionsquerschnitt
eine hohere Genauigkeit erzielt werden konnte. Im Rahmen dieser Arbeit konnte keine alternative
Kristallbeschichtung mehr getestet werden. Mit dem zur Zeit erreichbaren Wellenlédngenbereich wer-
den auflerdem die gestellten Anforderungen fiir Ozonmessungen im Tropopausenbereich vollstandig
erfiillt.
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Ausblick

Neben der Vermessung von Ozon kann der hier entwickelte UV-DIAL-Transmitter auch zur Ver-
messung von Schwefeldioxid-haltigen Luftschichten eingesetzt werden wie beispielsweise im Falle
von Vulkanschefahnen. Dazu kénnen die von Fujii et al.| (2001) und |Fujii et al. (2002]) vorgeschla-
genen Drei-Wellenldngen-Methoden verwendet werden. Das Ozonmischungsverhéltnis muss dabei
mitgemessen werden, um die Querempfindlichkeit von O3 auf die SO2-Messung herausrechnen zu
konnen. Aufgrund der Durchstimmbarkeit kann, im Gegensatz zu den in der Literatur vorgeschlage-
nen Messwellenldngen, mit dem hier entwickelten Transmitter ein, fiir die Ozonmessung notwendi-
ger, grofer Abstand zur ,, Offline“-Wellenldnge verwendet werden. Mit den drei Wellenldngen 304,22
nm, 305,5 nm und 314,8 nm kénnen beispielsweise gleichzeitig Ozon- und Schwefeldioxid vermessen
werden. Eine Abschéiitzung unter Zuhilfenahme der Absorptionsquerschnitte von SO2 und der expe-
rimentell bestimmten Systemparameter ergibt sich ab einem SOs-Mischungsverhéltnis von grofier
0,2 nmol/mol eine Messgenauigkeit von kleiner 10 %.

Ozon-Mischungsverhaltnis [umol/mol]
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Abbildung 8.1: Dargestellt sind die von der Abbildung 8.2: Darstellung der komplementéren
ESA (Wirth et al., |2001) bereitgestellten Mi- Tracer-Mischungsverhéltnisse im  Tracer-Tracer-
schungsverhéltnisse von Ozon und Wasser- Raum.

dampf eines Standardprofils in den Tropen.

Die Kompatibilitdt zwischen dem neuen Ozon-DIAL-Transmitter und den Komponenten von
WALES erlaubt eine unkomplizierte Modifizierung von dem Wasserdampf-DIAL WALES zu dem
Ozon- und Wasserdampf{-DIAL AMALFI. In Kombination mit HALO steht mit AMALFI in der
STE-Forschung ein neuartiges und einzigartiges Messinstrument mit einer Messabdeckung in der
Groflenordnung von ganzen Kontinenten mit ausreichender rdumlicher Auflésung und Genauigkeit
zur Verfiigung. Es konnen nun gezielt Tracer-basierte Tropopausenanalysen durchfiithrt werden. Zur
Veranschaulichung Tracer-basierter Analysen sind die Mischungsverhéltnisse von Ozon und Waser-
dampf in Abb. [B:I] dargestellt. Die beiden komplementéiren Tracer ergeben ein ,L* im sogenannten
Tracer-Tracer-Raum (siehe Abb. . Die Form des , L gibt Aufschluss iiber die Dicke der Tro-
popause und der Scheitelpunkt wird als chemische Tropopause definiert, welche relativ gut mit der
thermischen Tropopause iibereinstimmt (Pan et al., [2004). Die Kombination aus den beiden Lidar-
systemen bietet also erstmals die Moglichkeit mit aktiven Fernerkundungsmethoden die kleinskaligen
Austauschprozesse im Bereich der Tropopause darzustellen. Beispielsweise konnte durch die zwei-
dimensionale Lidarmessung von Wasserdampf und Ozon erstmals eine ganze Schar ,L “-férmiger
Kurven im Tracer-Tracer-Raum entlang des Flugpfades erstellt werden. Somit kann mit AMALFI
eine viel hohere Informationsdichte erreicht werden als mit den bisher verwendeten flugzeuggetrage-
nen In-situ-Instrumenten. Weiter kénnen mit den hochaufgelosten Tracer-Messungen Abweichungen
gangiger Chemie-Transport-Modelle herausdestilliert und quantifiziert werden. Somit kénnen die
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Modelle validiert und weiterentwickelt werden.

Mit dem in dieser Arbeit entwickelten Messsystem ist ein weiterer Grundstein in Richtung
Analyse und Verstédndnis der Tropopausenregion gelegt worden.
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