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Zusammenfassung

In dieser Dissertation werden Bildungsprozesse und mikrophysikalische Eigenschaften von
Zirruswolken mittels numerischer Simulationen untersucht. Mit einem mikrophysikali-
schen Modell werden zunéchst Berechnungen der Eisbildungsprozesse unter den ther-
modynamischen Bedingungen in einer Aerosolkammer durchgefiihrt. Es erfolgt dabei eine
weitreichende Interpretation der Kammerexperimente fiir homogenes Gefrieren unterkiihl-
ter Losungstropfen und die Uberpriifung der Anwendbarkeit der verwendeten Theorien
auf reale atmosphérische Bedingungen. Anschlieend werden atmosphérische Implikatio-
nen durch Modellrechnungen unter Verwendung von Trajektorien aus einem globalen Mo-
dell untersucht. Diese Untersuchungen zeigen zum einen, dafl die Natur der bei der Zir-
rusbildung aktiven Gefriermechanismen durch Analyse von Héufigkeitsverteilungen der
relativen Feuchte auflerhalb und innerhalb von Zirruswolken aus in-situ-Messungen er-
schlossen werden kann. Zum anderen wird durch Uberlagerung synoptischer Trajektorien
mit hochfrequenten Temperaturoszillationen gezeigt, dafl die Eisinitiierung in dominieren-
dem Umfang von mesoskaliger Variabilitdt vertikaler Luftbewegungen kontrolliert wird.
Schlieflich wird demonstriert, dal wichtige Zirruseigenschaften in vergleichbarem Umfang
durch Unterschiede in den Gefriereigenschaften der Aerosolpartikel und durch moderate
Anderungen der dynamischen Variabilitit modifiziert werden kénnen.
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Kapitel 1

Einleitung

Neben der direkten Klimawirksamkeit von atmosphérischen Aerosolpartikeln durch Streu-
ung und Absorption von solarer Strahlung hat in den letzten Jahren der indirekte Effekt
von Aerosolpartikeln auf die Strahlungsbilanz und das Klima der Erde stark an Interesse
gewonnen (IPCC, 2001). Darunter versteht man den Einflufl von Aerosolpartikeln auf die
Strahlungseigenschaften und die Lebensdauer von Wolken durch Verdnderung von deren
mikrophysikalischen Eigenschaften (Baker) [1997).

Aerosolpartikel spielen bei der Bildung und Entwicklung von Wasserwolken eine wich-
tige Rolle. Sie agieren als Kondensationskeime (CN) und erlauben die Wolkenbildung bei
geringen Ubersittigungen (typischerweise < 1-2 %) in Bezug auf Wasser. Wasserwolken
bilden sich grundsétzlich immer durch Kondensation von Wassermolekiilen auf solchen
Keimen und bestehen aus unterkiihlten, praktisch reinen Wassertropfen. Twomey| (1974)
wies als Erster auf den indirekten Effekt von Aerosolpartikeln bei Wasserwolken hin.
Dieser sogenannte “T'womey-Effekt” besagt, dafl eine Zunahme der Aerosolanzahlkonzen-
tration zu héheren Tropfenkonzentrationen bei kleineren Tropfengréfien in den Wolken
fithrt. Dadurch ergeben sich hohere Albedowerte, was zu einem negativen Strahlungsan-
trieb (kiihlend) im Strahlungshaushalt der Erde fithrt. Dieser Effekt konnte eindeutig in
Feldexperimenten nachgewiesen werden (Kriiger und Grafl, 2002). Verénderte Konzen-
trationen von Aerosolpartikeln beeinflussen aber nicht nur die Strahlungseigenschaften
von fliissigen Wolken, auch ihre Lebensdauer und die Niederschlagsraten konnen stark
von den Konzentrationen und chemischen Zusammensetzungen troposphérischer Aerosol-
partikel abhéngig sein.

Anders stellt sich die Situation bei den reinen Eiswolken (Zirren) dar. Uber die Wech-
selwirkung von Aerosolpartikeln mit Zirren ist bisher nur wenig bekannt. In welchem Um-
fang Aerosolpartikel die Eigenschaften von Zirruswolken verdndern kénnen, ist jedoch eine
wichtige Fragestellung, wenn man die Wirkung von Zirren auf das Klima bestimmen will.
Bekannt ist ndmlich, daf§ Zirren den Strahlungshaushalt der Erde durch zwei gegenlaufi-
ge Effekte beeinflussen konnen (Liou, [1986)). Einerseits konnen sie erwdrmend wirken
durch Absorption und Riickstrahlung der von der Erde emittierten, langwelligen Strah-
lung (Treibhauseffekt). Andererseits konnen sie die planetare Albedo erhohen und dadurch
die Atmosphére kiihlen (sieche Abb. . Welcher Effekt dominiert hdngt hauptséchlich
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Abb. 1.1: Bildungsprozesse und Strahlungswirkung von Zirren (Ci) im Bereich der Tropopau-
se. Durch Vertikaltransport von bodennahen Emissionen sowie durch Luftverkehrsemissionen
(RuBpartikel, “black carbon”, BC) gelangen feste, zum Teil wasserlosliche Teilchen in die obere
Troposphére und unterste Stratosphire, die als effektive heterogene Eiskerne (“ice nuclei”, IN)
wirken kénnen. Die unterschiedlichen Aerosolpartikel (fliissiges Hintergrundaerosol, Kreise, und
feste Teilchen) wechselwirken durch Koagulation und bilden Mischpartikel (Immersion von fe-
sten in fliissigen Teilchen). Die Aerosolpartikel kénnen die Bildung von Eiskristallen initiieren,
welche durch Deposition von Wasser anwachsen und sedimentieren kénnen. Die Sedimentati-
onsgeschwindigkeit wichst rasch mit der Grofle der Eiskristalle an. Bei der Zirrusbildung spielt
die Dynamik vertikaler Bewegungen der Luftpakete eine wichtige Rolle (angedeutet im klei-
nen Bild unten durch Uberlagerung von synoptischen Temperaturinderungen mit mesoskaligen
Temperaturoszillationen). Den Strahlungshaushalt der Erde beeinflussen Zirren, indem sie solare
Strahlung absorbieren und reflektieren (kiithlend; der iiberwiegende Teil der solaren Strahlung
wird jedoch transmittiert), oder die von der Erde emittierte Infarotstrahlung (IR) riickstrahlen
(erwérmend). Das kleine Bild rechts oben zeigt diesen Strahlungsantrieb (“radiative forcing”,
RF) von Zirren im Infarotbereich, im solaren Bereich und den Nettoeffekt in Abhéngigkeit von
der Grofe L der Eispartikel.



von den Eigenschaften der Zirruswolken ab wie Anzahl, Gréfle und Form der Eiskristalle,
Eiswassergehalt und Bedeckungsgrad. Von optisch diinnen (bis hin zu unsichtbaren) Zir-
ren und Kondensstreifen wird fiir gewohnlich angenommen, dafl sie erwédrmend wirken,
bei dicken Zirren wird von einer kiithlenden Wirkung ausgegangen (z.B. Fu und Liou|, [1993;
Meerkotter et al., |1999; [Minnis et al., |1999)). Neben diesen Strahlungseffekten spielen Zir-
ren auch im Wasserkreislauf der Atmosphére eine Rolle (siehe Abb. [L.1]). So wird z.B.
angenommen, dafl die extreme Trockenheit der tropischen unteren Stratosphére durch die
Bildung und Sedimentation von groflen (mehrere 10 pum) Eiskristallen in optisch diinnen
Zirren zustande kommt (Jensen et al., [1996)). Weiter kénnen Zirren auch die Chemie der
Atmosphére beeinflussen, beispielsweise kénnen sie durch heterogene Chloraktivierung
einen Beitrag zur beobachteten Ozonabnahme in der unteren Stratosphére der mittleren
Breiten liefern (Borrmann et al., [1996; Solomon et al. [1997; Meilinger et al., |2001]).

Obwohl man die Bedeutung speziell von tropischen Zirren fiir das Klimasystem der
Erde erkannt hat, ist derzeit immer noch sehr wenig iiber die Bildungsmechanismen von
Eiswolken bekannt. Die Problematik besteht darin, daf3 die Bildung von Eispartikeln auf
unterschiedlichem Wege erfolgen kann. Entweder erfolgt diese durch homogene Nukleation
von Eis in unterkiihlten Losungstropfen, oder sie wird heterogen durch feste Teilchen (Eis-
oder Gefrierkerne, IN) initiiert, oder beide Prozesse treten untereinander in Konkurrenz
und tragen zur Eisbildung bei (siche Abb. [I.1)). Die festen Teilchen kénnen auch in den
Losungstropfen eingebettet sein (Mischpartikel).

Die Bedeutung des homogenen Gefrierprozesses konnte bisher anhand von mehreren
Studien gezeigt werden (z.B. Heymsfield und Miloshevich| [1993; |Jensen et al., |1998; |Lin
et al, [1998a; Field et al. 2001)). Dabei hat sich gezeigt, dafl zumindest im speziellen Fall
von Zirren, welche in orographisch induzierten Wellen bei Temperaturen unterhalb von
ca. 235 K (spontane Gefriergrenze fiir unterkiihlte Wassertropfen) gebildet werden, der
homogene Gefrierprozefl als dominant angesehen werden kann.

Allgemein ist jedoch unklar, welcher Gefrierproze (homogenes oder heterogenes Ge-
frieren) bzw. welcher Partikeltyp (fliissige Aerosolpartikel, feste Partikel oder Mischparti-
kel) die Zirrusbildung in der Atmosphéire dominiert (siche Abb.[1.2)). Es gibt Studien, die
auf den potentiellen Einflul von heterogenen Gefrierprozessen hinweisen, wobei vermu-
tet wird, dafl speziell die Rulemissionen des Luftverkehrs die Zirrusbildung beeinflussen
konnen (Jensen und Toon, [1997; Strom und Ohlsson, [1998; Kristensson et al., 2000)). Die
Beobachtungen zeigen, dafl die Zirrusbewtlkung entlang der Haupt-Luftverkehrsstrafien
in der nordlichen Hemisphére zunimmt (Boucher, [1999). Weiter haben Modellrechnungen
gezeigt, dal die alleinige Verdnderung der Konzentration von fliissigen Aerosolpartikeln
wie Schwefelsdureaerosole die Zirruseigenschaften nur geringfiigig modifiziert (Lohmann
und Kércher, 2002). Wird jedoch zuséitzlich heterogenes Gefrieren von unloslichen Aero-
solkomponenten angenommen, dann kann dies im Vergleich zur Annahme rein homogenen
Gefrierens im atmosphérischen Hintergrundaerosol zu deutlichen Verédnderungen der Zir-
ruseigenschaften, etwa bei den Eispartikelkonzentrationen, in den Zirren fithren (DeMott
et al., [1997; Jensen und Toon, 1997; |Karcher und Lohmann, 2003).

Neben dem Einflufl unterschiedlicher Gefriereigenschaften der Aerosolpartikel wird die
Situation dadurch kompliziert, dafy die mikrophysikalischen Eigenschaften von Zirren auch
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stark von der atmosphérischen Dynamik abhéngig sind. Speziell die Anzahl der gebildeten
Eispartikel in jungen Zirren wird stark von der vertikalen Windgeschwindigkeit bzw. Kiihl-
rate und der Temperatur kontrolliert (z.B. |Jensen et al., [1994b; Kéarcher und Lohmann),
2002). Aus diesem Grund spielen insbesondere mesoskalige atmosphérische Wellenbewe-
gungen (Schwerewellen) bei der Zirrusbildung eine entscheidende Rolle (illustriert durch
das kleine Bild unten in Abb. . In Erweiterung friitherer Studien (z.B. Heymsfield und
Miloshevich|, [1993; |Strom et al., 1997 |Lin et al.; [1998b)) konnten dies jiingst [Karcher und
Strom| (2003) durch eine detaillierte Interpretation von in-situ-Messungen prézisieren.

Die relative Bedeutung des indirekten Effektes von Aerosolpartikeln und des dynami-
schen Einflusses auf die mikrophysikalischen Eigenschaften und damit den Lebenszyklus
von Zirren kann derzeit nur schwer beurteilt werden. Den Finfluff von unterschiedlichen
Gefriereigenschaften (homogenes und heterogenes Gefrieren) und der atmosphdrischen
Dynamik auf die Zirruseigenschaften abzuwdgen stellt ein wesentliches Ziel der hier vor-
liegenden Arbeit dar.

In-situ-Messungen zeigen, dafl wichtige Komponenten fliissiger Aerosolpartikel im Be-
reich der Tropopause Schwefelsdure und Wasser darstellen (Sheridan et al., [1994; | Murphy
et al., |1998). Neben den Schwefelsdureaerosolen existieren aber auch andere Komponen-
ten, darunter organische Substanzen (Murphy et al., [1998) und Ammonium (Talbot et
al., 11997; |Colberg et al., 2003)). Die homogene Nukleation von Eiskristallen in fliissigen
Losungstropfen (siehe Abb. wurde in den letzten Jahren im Labor eingehend un-
tersucht (Koop et all 1997, |1998; |(Chang et al., |1999; |Chen et al. 2000; [Prenni et al.,
2001; [Mohler et al., [2003). In Abhéngigkeit von der Partikelgrofie, der chemischen Zu-
sammensetzung der Losungstropfen und der Temperatur wird homogenes Gefrieren bei
kritischen relativen Feuchten in Bezug auf Eis (im folgenden als Gefrierfeuchten bezeich-
net) zwischen ca. 145 % und 170 % initiiert. [Koop et al. (2000) konnten in einer Reihe
von Labormessungen zeigen, dal unabhéngig von der chemischen Zusammensetzung der
Partikel die homogenen Nukleationsraten bzw. die kritischen Gefrierfeuchten nur von der
Wasseraktivitdat der Aerosolpartikel (definiert als das Verhéltnis von Séattigungsdampf-
druck von Wasser iiber der Losung zu Sattigungsdampfdruck iiber reinem Wasser bei
gleichen Bedingungen) und der Temperatur abhéngig sind.

Demgegeniiber ist iiber die heterogenen Gefriereigenschaften bzw. die Gefrierfeuchten
von festen oder Mischpartikeln nur sehr wenig bekannt. Heterogene Gefrierkerne kénnen
RufBlpartikel, Mineralstaub oder teilkristalline Mischpartikel sein. Das Problem liegt darin,
daf die Eisbildungseigenschaften von Gefrierkernen abhéngig von der chemischen Struktur
und der Oberflichenbeschaffenheit stark variieren konnen, und diese mef3technisch in-situ
nur sehr schwer zugénglich sind. DeMott et al. (1999) berichtet beispielsweise von La-
bormessungen mit Ruf}, bei welchen unbehandelter Ruf} erst bei Erreichen der Séttigung
beziiglich Fliissigwasser den Gefrierprozef3 initiiert. Wird die Oberfliche der Ruflpartikel
jedoch mit mehreren Monolagen Schwefelsdure {iberzogen, bewirkt dies bei Temperatu-
ren unterhalb von ca. 220 K eine Herabsetzung der kritischen Gefrierfeuchten von ca.
10 % unterhalb der Gefrierfeuchten fiir homogenes Gefrieren. Gefrierfeuchten zwischen
135 % und 151 % im Temperaturbereich zwischen 198 K und 239 K wurden bei Mineral-
staub gemessen (Zuberi et al.;|2002). Die heterogenen Gefrierfeuchten von teilkristallinen,
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Abb. 1.2: Die Abbildung gibt einen schematischen Uberblick iiber atmosphirische Gefrierpro-
zesse, die die Eisphase in Zirren initiieren. Eisnukleation kann stattfinden bei relativen Feuchten
iiber Eis oberhalb von 100 %. Generell wird die homogene Nukleation in rein fliissigen Aero-
solpartikeln (unterkiihlte Losungstropfen) von der heterogenen Nukleation unterschieden, bei
der die Anwesenheit einer festen Oberfliche (Eis- oder Gefrierkern) die Eisbildung veranlafit.
Die untere Reihe zeigt bei Anstieg der relativen Feuchte iiber Eis das Anwachsen fliissiger Ae-
rosolpartikel (Kreise) durch Wasseraufnahme, bis bei Werten oberhalb etwa 145 % homogenes
Gefrieren (H) einsetzt. Die obere Reihe skizziert die fiir Zirren relevanten heterogenen Gefrier-
prozesse. Ein urspriinglich fast trockener Eiskern gefriert durch Bildung von Eiskeimen an seiner
Oberflache, wobei Wassermolekiile direkt aus der Gasphase auf dem Eiskern deponiert werden
(D). Alternativ kann bei Steigerung der Feuchte der Eiskern Wassermolekiile durch vermehrte
Adsorption anlagern, wodurch ein diinner Wasserfilm entsteht. Liegt ein kristallines Aerosolpar-
tikel vor, kann sich die Kristallstruktur oberhalb einer gewissen relativen Feuchte vollsténdig im
Wasser 16sen (Deliqueszenz). In jedem Fall wichst der Wasserfilm bei einem weiteren Anstieg
der relativen Feuchte an, bis in den so gebildeten Mischpartikeln Eis nukleiert. Hierbei kann der
Eiskern heterogenes Gefrieren im Immersionsmode auslosen (I), oder dieser bleibt passiv, so daf3
das Mischpartikel homogen gefriert. Gehen bei einem Anstieg der relativen Feuchte kristalline
Mischpartikel spontan in Losungstropfen iiber (vollstindige Deliqueszenz), so kann anschliefend
ein reiner Losungstropfen homogen gefrieren.
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ammonisierten Sulfataerosolen kénnen zwischen Eisséttigung und den homogenen Gefrier-
feuchten variieren (Zuberi et al., 2001). Neben den stark unterschiedlichen Gefriereigen-
schaften von heterogenen Gefrierkernen besteht ein weiteres Problem darin, daf} iiber die
rdumliche und saisonale Verteilung dieser Partikel in der Atmosphére nur sehr wenig be-
kannt ist, begriindet durch die Unkenntnis iiber Transformations- und Auswaschprozesse,
die die atmosphérischen Konzentrationen dieser Partikel entscheidend mitbestimmen.

Bei den bisher publizierten Modellstudien iiber Gefrierprozesse im Bereich der Tro-
popause wurde meist die klassische Gefriertheorie zur Berechnung der Nukleationsraten
angewandt (Jensen et al.||1994a; |Jensen und Toon, (1997; Lin et al.| 2002). Die Anwendung
dieser Theorie ist jedoch mit groflen Unsicherheiten verbunden, speziell bei heterogenem
Gefrieren. In der hier vorliegenden Arbeit kommt erstmals ein mikrophysikalisches Simula-
tionsmodell zum Einsatz, das die homogenen Nukleationsraten nicht auf klassischem We-
ge berechnet, sondern die von |[Koop et al.| (2000) entwickelte Aktivitdtsparametrisierung
verwendet (siehe oben). Zur Berechnung heterogener Nukleation wird auf eine Parametri-
sierung von Kéarcher und Lohmann| (2003) zuriickgegriffen, die eine zum Aktivitdtsmodell
fiir homogenes Gefrieren konsistente Berechnung heterogener Nukleationsraten erlaubt.
Sowohl die klassische Gefriertheorie und die Probleme bei deren Anwendung, als auch die
in dieser Arbeit verwendeten Parametrisierungen fiir homogenes und heterogenes Gefrie-
ren werden in Kapitel 2 beschrieben.

Fin weiteres Ziel dieser Arbeit ist die Bestimmung der Beziehung zwischen unterschied-
lichen Gefrierprozessen bei der Zirrusbildung und der Wahrscheinlichkeitsverteilung der
relativen Feuchte. Zu diesem Zweck wird das verwendete mikrophysikalische Boxmodell im
Lagrange’schen Sinn entlang von atmosphérischen Trajektorien betrieben, welche auf Da-
ten des ECMWF-Modells basieren. Eine Beschreibung dieses mikrophysikalischen Modells
erfolgt in Kapitel 3. Wie bereits erwahnt, werden zur Berechnung der Nukleationsraten in
den vorliegenden Zirrus-Simulationen Parametrisierungen verwendet, welche die Nukleati-
onsraten in Abhéngigkeit von der Wasseraktivitiat der Aerosolpartikel und der Temperatur
beschreiben. Die Messungen von |[Koop et al.| (2000), aus welchen diese Parametrisierun-
gen abgeleitet wurden, beziehen sich auf fliissige Aerosolpartikel im Gleichgewicht mit
der Wasserdampfkonzentration der Luft. In der realen Atmosphére, speziell bei starken
vertikalen Luftbewegungen mit hohen Kiihlraten, treten jedoch Abweichungen von diesem
Gleichgewicht auf.

Die AIDA-Aerosolkammer des Forschungszentrums Karlsruhe erlaubt derartige reale
dynamische Bedingungen unter experimentellen Bedingungen nachzuvollziehen. In Kapi-
tel 4 werden numerische Simulationen von solchen AIDA-Experimenten fiir homogenes
Gefrieren présentiert, die im Rahmen des nationalen, von der Helmholtz-Gemeinschaft
deutscher Forschungszentren (HGF) geforderten Forschungsprojektes PAZI (Partikel und
Zirren) durchgefiithrt wurden. Als drittgenanntes Ziel soll durch den Vergleich der nume-
rischen Simulationen mit den Kammermessungen tiberprift werden, inwieweit die Labor-
messungen von |Koop et al.| (2000) zum homogenen Gefrieren zur Simulation von Gefrier-
prozessen unter realen atmosphdrischen Bedingungen anwendbar sind. Diese Simulationen
dienen aber auch zur detaillierten Interpretation der Kammermessungen und sie tragen
zum allgemeinen Verstdndnis der mikrophysikalischen Prozesse bei der Zirrusbildung bei.



In-situ-Messungen von Wasserdampf und Temperatur haben gezeigt, dafl in der obe-
ren Troposphére und untersten Stratosphére haufig relative Feuchten weit oberhalb der
Eisséttigung gefunden werden (Gierens et al., [2000; |Jensen et al. 2001). Es ist jedoch
schwierig, aus in-situ-Messungen von Zirren Riickschliisse auf die kritischen Gefrierfeuch-
ten zu ziehen, bei denen sich Zirren gebildet haben. Die Nukleation von Eiskristallen findet
namlich auf sehr kurzen Zeitskalen (Minuten oder weniger) statt und flugzeuggetragene
Lagrange’sche Messungen (Messungen in Luftmassen, wo der Phaseniibergang stattfin-
det) der Zirrusbildung sind extrem schwierig durchzufiithren. Heymsfield und Miloshevich
(1995) und Heymsfield et al. (1998)) haben bereits darauf hingewiesen, dafl die maxi-
malen Feuchten gemessen in wolkenfreien Gebieten eine Untergrenze fiir die kritischen
Gefrierfeuchten bei der Zirrusbildung darstellen. In dieser Arbeit werden mit Hilfe von
mikrophysikalischen Simulationen entlang von Trajektorien Wahrscheinlichkeitsverteilun-
gen der relativen Feuchte in Bezug auf Eis innerhalb und auflerhalb von Zirren ermittelt
und daraus Riickschliisse auf Gefrierfeuchten und Bildungsmechanismen gezogen (Kapi-
tel 5). Es wird herausgearbeitet werden, von welchen Faktoren Feuchteverteilungen unter
Zirrusbedingungen kontrolliert werden.

Desweiteren wird erstmalig gezeigt, welchen Einflul unterschiedliche Gefrierprozes-
se bei der Zirrusbildung auf diese Feuchteverteilungen ausiiben. Durch den Vergleich der
modellierten Feuchtestatistik mit in-situ-Messungen der relativen Feuchte wiahrend des eu-
ropéischen Forschungsprojektes INCA (INterhemispheric differences in Cirrus properties
from Anthropogenic emissions) wird gezeigt, dafl die kritischen relativen Feuchten bei der
Zirrusbildung direkt mit Hilfe von atmosphérischen Feuchtemessungen bestimmt werden
konnen. Es wird eine Antwort auf die Frage gegeben, ob bei den untersuchten Meffkampa-
gnen homogenes oder heterogenes Gefrieren der dominante Weg bei der Zirrusbildung war,
oder ob die Zirrusbildung aus einer Kombination von beiden Gefrierprozessen resultierte.

Weiter oben wurde bereits erwéhnt, dafl ein Hauptgegenstand dieser Doktorarbeit das
Studium der relativen Bedeutung unterschiedlicher Gefriereigenschaften der Aerosolparti-
kel und der atmosphérischen Dynamik auf die Zirruseigenschaften ist. Die Ergebnisse sol-
cher Prinzipstudien werden in Kapitel 6 vorgestellt. Dabei werden die beiden Effekte von-
einander getrennt behandelt, d.h. die Untersuchung der Aerosol-Zirren-Wechselwirkung
erfolgt bei festgehaltener Dynamik, wahrend bei einer Verdnderung der Dynamik die
Gefriereigenschaften der Partikel unveridndert bleiben. Die Untersuchungen erfolgen auf
globaler und langfristiger Skala, indem ca. 10000 Langzeittrajektorien (3 Monate) betrach-
tet werden, welche im untersuchten Zeitraum die gesamte Nordhemisphéire umspannen.
Mit Hilfe dieser Technik der gebietsfiillenden Trajektorien kann dann beispielswiese die
Auftrittshaufigkeit von Zirren berechnet werden.

Der potentielle Einflul von Anderungen der Anzahlkonzentration und der chemischen
Zusammensetzung des atmosphérischen Hintergrundaerosols auf die Zirruseigenschaften
ist nicht Gegenstand dieser Studie. Die Untersuchung der Aerosol-Zirren-Wechselwirkung
in dieser Arbeit bezieht sich lediglich auf den Einflufl von einer begrenzten Zahl von hete-
rogenen Gefrierkernen. Dabei ist der Typ von heterogenen Gefrierkernen (z.B. Rufl- oder
Staubpartikel) bzw. die chemische Struktur dieser Kerne nicht nidher definiert. Weiter
wird von diesen Gefrierkernen angenommen, dafl sie zu jeder Zeit an jedem Ort vorhan-
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den sind, d.h. es erfolgt keine saisonale oder regionale Verteilung dieser Partikel in der
Atmosphiére, tiber welche nur sehr wenig bekannt ist. In-situ-Messungen (z.B. Rogers et
al., [1998) zeigen jedoch, daf die Anzahlkonzentrationen von effektiven Gefrierkernen im
Vergleich zum Hintergrundaerosol sehr gering sind. Die Untersuchungen erfolgen daher
dahingehend, daf eine geringe Zahl von festen Gefrierkernen angenommen wird, welche bei
einer vorgeschriebenen kritischen Gefrierfeuchte unterhalb der homogenen Gefrierfeuchten
gefrieren konnen. Dabei wird die angenommene Gefrierfeuchte der festen Partikel durch
in-situ-Messungen der relativen Feuchte in durch den Luftverkehr stark beeinfluiten Ge-
bieten motiviert. Das bedeutet, in der vorliegenden Studie sind heterogene Gefrierkerne
iiber ihre Anzahl, Gréfle und Gefrierfeuchte definiert. Es wird daher gezeigt werden, inwie-
weit diese Gefrierkerne abhéngig von ihrer Anzahl die mikrophysikalischen Eigenschaften
der Zirren im Vergleich zu einer rein homogenen Zirrusbildung verdndern kénnen.

Der dynamische EinfluB auf die Zirrusbildung wird gezeigt, indem entlang der un-
tersuchten (synoptisch-skaligen) Trajektorien mesoskalige Temperaturstorungen in Form
von Schwerewellen angenommen werden. Wie weiter oben bereits ausgefiihrt wurde, gel-
ten mesoskalige Wellenbewegungen in der Atmosphére als ein kontrollierender Faktor bei
der Zirrusbildung. Die Eigenschaften dieser Wellen (Amplituden und Frequenzen) werden
durch die Analyse von in-situ-Messungen motiviert. In der vorliegenden Studie wird un-
tersucht, in welchem Umfang die Zirruseigenschaften modifiziert werden, wenn gegeniiber
einer rein synoptischen Kiihlung auf den Trajektorien diese mesoskaligen Wellen mit ho-
hen mittleren Kiihlraten angenommen werden. Eine Serie von Sensitivitédtsstudien erlaubt
schlieBlich eine Bewertung des relativen Einflusses von Gefriereigenschaften der Aerosole
und atmosphérischer Dynamik.

Derartige Studien konnen derzeit nicht mit globalen atmosphérischen Zirkulations-
modellen durchgefiihrt werden. Das Wettervorhersagemodell des Européischen Zentrums
fiir mittelfristige Wettervorhersage (ECMWEF, “European Center for Medium-range Wea-
ther Forecasts”) oder das Klimamodell ECHAM (ECMWEF-Modell, HAMburg Version)
verwenden sehr unzureichende Parametrisierungen fiir die Zirrusbildung. Diese Modelle
unterstellen bereits die Bildung von Zirren, wenn die relative Feuchte Eisséttigung erreicht
bzw. erstmals in einem Modellzeitschritt iibersteigt. Desweiteren werden durch die grofie
rdumliche und zeitliche Auflésung der Prozesse in diesen globalen Modellen subskalige
Prozesse nur sehr unzureichend wiedergegeben. Wolkenauflosende Modelle sind hingegen
zu komplex um sie fiir globale Studien heranzuziehen. Die hier verwendete Methode der
gebietsfiillenden Trajektorien stellt so einen vertretbaren Kompromif dar.

Den Abschluf3 dieser Arbeit bildet die Zusammenfassung und Bewertung der Ergebnis-
se in Kapitel 7 mit einem Ausblick auf mogliche weiterfithrende Untersuchungen. Wesent-
liche Teile dieser Dissertation wurden bereits publiziert bzw. befinden sich in Begutach-
tung (Haag et all 2003alb; Kéarcher und Haag, 2003). Die hier vorgelegten Ergebnisse
wurden in enger Zusammenarbeit mit experimentellen Gruppen gewonnen (Mohler et al.,
2003; [Strom et al., 2003).



Kapitel 2

Theoretischer Hintergrund

2.1 Partikelwachstum und Sedimentation

Wachstum fliissige Aerosolpartikel  Die zeitliche Anderung der Masse m eines Lo-
sungstropfens mit dem Radius r zufolge von Kondensation von Wasserdampf ist durch

dm B 47T7’Dﬁ (poo,w - psat,w) (2 1)
dt N DLepsat,w LEMUJ 1 + R*T |
koT R*T M,
TV - v
Term 1 Term 2

gegeben. Fiir typische Temperatur- und Druckbedingungen in der oberen Troposphére
und unteren Stratosphire kann der linke Term im Nenner von Gleichung (2.1), welcher
den WarmefluB zwischen Tropfen und dem umgebenden Gas aufgrund von freiwerdender
Kondensationswérme auf der Partikeloberfliche beriicksichtigt, vernachléssigt werden, da
er um mehr als eine GréBenordnung kleiner ist als der rechte Term (siehe Tab. [2.1)).
Gleichung vereinfacht sich dann zu

dm ~ 47TrDﬁMw (poo,w - psat,w)

dt R*T '
In (2.2)) ist poo,w der Partialdruck des Wasserdampfes in der Umgebung eines Tropfen, psat, .
der Sattigungsdampfdruck von Wasser iiber der Partikeloberflache, T' die Temperatur, R*

(2.2)

Tabelle 2.1: Betrag der Terme im Nenner von Gleichung (2.1 bei einer Temperatur 7' und
einem Druck p.

T P Term 1 Term 2
210 K | 200 hPa | 1.4 x107 | 9.7 x108
220 K | 250 hPa | 3.7 x107 | 1.0 x10°
230 K | 300 hPa | 8.9 x107 | 1.1 x10°
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die universelle Gaskonstante und M,, die molare Masse von HyO. Der Faktor
PN T O FIRELO) (2.3)
C\r+ N augr N 3o ’ ’

mit dem Massenakkomodationskoeffizienten «, der mittleren thermischen Geschwindigkeit
vy der HoO-Molekiile, dem Diffusionskoeffizienten

T \"" /1013.25LP
D =0.211 (—) (M) , (2.4)

273.15K D
und der mittleren freien Weglédnge von HoO-Molekiilen in Luft

3D

Uth

A (2.5)

kontrolliert dabei den Ubergangsbereich zwischen zwei verschiedenen Wachstumsregimen.
Bei sehr kleinen Knudsenzahlen K,, = A\/r, d.h. wenn der Tropfenradius im Vergleich zur
mittleren freien Wegldnge A der Molekiile sehr grof§ ist (K, — 0,5 — 1), findet das
Wachstum der Tropfen ausschlielich diffusionsbestimmt statt (diffusives Regime, engl.
“continuum regime” ). Dabei wird jedes HoO-Molekiil das die Aerosole erreicht angelagert,
wobei der limitierende Faktor bei der Anlagerung der Transport der Teilchen zu den
Tropfen ist, welcher durch die Diffusion bestimmt wird. Bei sehr kleinen Tropfenradien
(K, > 1,0 < 1) verhalten sich die Tropfchen selbst wie Gasteilchen, und das Wachstum
findet durch Anlagerung von HyO-Molekiilen statt, die das Tropfchen entsprechend der
kinetischen Gastheorie treffen (kinetisches Regime, engl. “free molecule (kinetic) regime”).
Diese beiden Wachstumsbereiche werden durch einen Ubergangsbereich verbunden (K, ~
1), in dem sich der Wachstumsprozef§ kontinuierlich von einem Grenzfall zum anderen
dndert (Ubergangsregime, engl. “transition regime”).

Zufolge Gleichung kondensiert auf bzw. verdunstet Wasser von der Oberflache
von fliissigen Aerosolpartikeln aufgrund eines Konzentrationsgradienten des Wasserdamp-
fes Poow — Psat,w ZWischen Umgebung und Partikeloberflache, wobei

2Mwas/a)

2.6
rR*T py, (26)

Psat,w = QwPewCXP (

ist. In Gleichung ist 0,/, die Oberflichenspannung an der Grenzfliche Fliissig-
keit/Luft und p,, die Dichte von Wasser. Die Wasseraktivitit a,, = pes/pew ist das
Verhiéltnis von Séttigungsdampfdruck von Wasser p. s iiber einer Losung zu Sattigungs-
dampfdruck p. ,, iiber einer reinen (planen) Wasseroberflache. Fiir Gemische, etwa binére
H,S0,/H,0-Losungstropfen, ist a,, < 1 (Losungseffekt). Die Berechnung von a,, erfolgt
mittels thermodynamischer Modelle. Fiir reines Wasser ist a,, = 1 und Gleichung
degeneriert zur Kelvingleichung, welche die Erhchung des Séttigungsdampfdruckes iiber
einer gekriimmten Oberfliche gegeniiber dem Dampfdruck von Wasser iiber einer planen
Oberfléche beschreibt (Kritmmungseffekt).



2.1 Partikelwachstum und Sedimentation 11

Den Zusammenhang zwischen der zeitlichen Anderung der Tropfenmasse und der
Anderung des Tropfenradius liefert die Beziehung

dm dr
— =Arr?p,— 2.7
o = A (2.7)

wobei p, die Tropfendichte ist. Kombiniert man (2.1)) mit (2.7) erhélt man die Wachs-
tumsgleichung bezogen auf den Tropfenradius in der Form:

dr  DBM,
- = oo Poow — Psataw) - 2.8
0t = ReTrp, Poow ~ Prataw) (2:8)
Aus Gleichung ([2.8) geht hervor, dafl dr/dt oc 1/r ist, d.h. in einer Population von ver-
schieden groflen Aerosolpartikeln wachsen die kleinen Tropfen schneller als die groflen.

Wachstum von Eiskristallen Kondensation auf festen Oberflichen wird als Deposi-

tion bezeichnet. Um das Depositionswachstum von Eiskristallen durch Anlagerung von
H,O-Molekiilen zu beschreiben, wird Gleichung (2.2)) modifiziert:

Ar DBro M,
dd_:? = %(poo,w - psat,i) . (29>
Dabei ist pgas,; der HoO-Séttigungsdampfdruck iiber einer gekriimmten Eisoberfliche. An
die Stelle des Radius r in tritt der Faktor . Er wird als Kapazitéitsfaktor bezeichnet
und beriicksichtigt die mogliche nicht-sphérische Form von Eiskristallen.

Fiir sphérische Eiskristalle gilt k = r. Fiir nicht-sphérische Partikel hingt der Kapa-
zitatsfaktor von der Kristallform ab. Fiir die Simulation der kleinen (einige pm) Eiskri-
stalle in der AIDA-Aerosolkammer (Kapitel |4) werden sphérische Partikel angenommen.
Fiir die Simulation von grofleren (bis einige 100 pum) Eiskristallen in Zirruswolken in Ka-
pitel |§| werden hexagonale Sdulen mit einem Aspektverhéltnis A = [/d = 3 angenommen,
wobei [ die Sdulenhohe ist und d der Sdulendurchmesser. Jacobson, (1999) gibt fiir den
Kapazitédtsfaktor von Saulen folgende Beziehung an:

i | (LI -
k= 1/1— &/l [1 (1_m)] . (2.10)

Sedimentieren grofle Eiskristalle in der Atmosphére, findet eine erhohte Deposition von
Wasserdampfmolekiilen auf jener Oberflache statt, welche der Fallrichtung zugewandt ist.
Diesem Umstand wird durch den sogenannten Ventilationsfaktor ¢ in Gleichung
beriicksichtigt. Wie k ist ¢ von der Kristallform abhéngig. Pruppacher und Klett| (1997)
geben eine Parametrisierung fiir ¢ fiir sdulenférmige Eiskristalle als Funktion der Reynolds-
zahl Re und der Schmidtzahl Sc¢ = ~,/D (Verhéltnis kinematische Viskositéat der Luft v,
zu Diffusionskoeffizient von HoO-Molekiilen in Luft D) an:

¢ =1—0.00688 X +2.39402 X* + 0.73409 X° +0.73911 X* | (2.11)
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mit

¥ — R€1/2Scl/3 ‘

2.12
: (212)
Es gilt fiir die Reynoldszahl
logRe = B, + B1Y + ByY? 4 B3Y? | (2.13)
wobei Y = logBe der dekadische Logarithmus der Bestzahl ist, gegeben durch
2mipa
Be = yreak (2.14)

Die Parameter B,, By, By und Bj in ([2.13)) sind vom Aspektverhéiltnis A abhéngig (Werte
fir A = 3, siche Miiller und Peter| (1992)). In Gleichung (2.14)) ist m; die Masse eines
Eiskristalles, n, die dynamische Viskositédt der Luft und p, die Luftdichte.

Sedimentation von Eiskristallen Bestehen Zirruswolken aus grofien Eiskristallen
(> 20 pm, siehe Ende des Abschnitts) spielt Sedimentation eine wichtige Rolle. Die zeit-
liche Entwicklung der Eiskristallgroflenverteilung und des Eiswassergehaltes kann von ihr
stark beeinflufft werden. Die Fallgeschwindigkeit der Partikel ist sowohl von der Parti-
kelgréfle als auch von der Partikelform abhéngig, wobei zwei Fall-Regime unterschieden
werden.

Bei sehr kleinen Eispartikeln mit dem Radius r (Stokes-Cunningham-Regime) ist die
Fallgeschwindigkeit v, durch

o = 29 (pi = pa) C
’ 97]af1

gegeben (Pruppacher und Klett,, |1997; [Toon et al., 1989). Dabei ist g die Schwerebeschleu-
nigung und p; die Dichte von Eis. Der Cunnigham-Korrekturfaktor

C=1+ % (1.246K,, + 0.42K,, + ¢ 57/ %) (2.16)

(2.15)

1

beriicksichtigt das Schliipfverhalten der Partikel im Gas und mit Hilfe der Faktoren f;
und f5 auch die Partikelform. Fiir sphérische Eispartikel ist f; = fo = 1, fiir hexago-
nale Sdulen mit einem Aspektverhiltnis A = 3 ist f; = 1.12 und f, = 0.58248 (Miiller
und Peter| (1992)). Gleichung gilt fiir Reynoldszahlen Re < 0.01, das entspricht
Eispartikelgroflen < 10 pm.

Bei Eispartikelradien 10 ym < r < 500 pum (Oseen-Best-Regime, 0.01 < Re < 300)
gilt fiir v,:

Vs = pzadRe . (2.17)
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Abb. 2.1: Sedimentationsgeschwindigkeit von Eispartikeln in Abhéngigkeit von der Partikel-
groBe. Im Oseen-Best-Regime (siehe Gleichung ) wurden hexagonale Sdulen mit einem
Aspektverhéltnis von A = 3 angenommen. Der Radius auf der x-Achse bezieht sich dann auf
eine volumenéquivalente Sphére.

In Gleichung (2.17) ist d der Sdulendurchmesser der Eiskristalle. Fiir die Reynoldszahl
Re von hexagonalen Eissidulen gilt hier wieder die Beziehung ([2.13)).

Abbildung zeigt die mit Hilfe der Gleichungen und berechnete Sedi-
mentationsgeschwindigkeit v, fiir Eispartikel in Abhédngigkeit von der Grofle der Partikel
und fiir typische Temperatur- und Druckbedingungen in der oberen Troposphére und un-
teren Stratosphére. Aus Abb. geht hervor, dafl die Fallgeschwindigkeit hauptséchlich
stark von der Partikelgrofie abhéngig ist. Weiter besteht eine geringe Abhéngigkeit vom
Luftdruck bzw. der Hohe.

Wird eine typische vertikale Ausdehnung von Zirren in der Bildungsphase von ~ 100 m
und eine Bildungszeit von ~ 30 min angenommen, dann miifiten zufolge Abb. die
Eispartikel ~ 20 pm grofl sein, damit sie in der Bildungsphase die Strecke von 100m
durchfallen kénnen. Aus diesem Grund beginnt Sedimentation bei der Zirrusbildung dann
eine Rolle zu spielen, wenn die Eiskristallgroflen in diesen Groflenbereich gelangen. Dies
betrifft speziell optisch diinne Zirren, bei welchen wenige, aber dafiir grofle Eiskristalle
vorliegen.
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2.2 Klassische Gefriertheorie

Die Bildung von Eispartikeln kann entweder durch homogenes Gefrieren von fliissigen
Losungstropfen erfolgen oder durch feste, unlésliche Teilchen initiiert werden (heterogenes
Gefrieren). Die unloslichen Bestandteile kénnen in wéfrige Aerosolpartikel eingelagert sein
oder eine weitgehend trockene Oberfldche besitzen. Nachfolgend wird in groben Ziigen
die klassische Gefriertheorie vorgestellt, wobei nur die wesentlichsten Punkte angefiihrt
werden. Eine ausfiihrliche Herleitung dieser Theorie findet sich bei |Pruppacher und Klett
(1997)).

Homogenes Gefrieren Der Phasenumwandlung beim Gefrieren liegt eine &hnliche
Theorie zugrunde wie der Kondensation von Tropfen aus der Gasphase (Nukleation von
Aerosolen aus der Gasphase). Bei der Nukleation von fliissigen Tropfen aus der Gasphase
muB Ubersittigung (Sattigungsverhaltnis S = Peo w/Psat.w > 1) herrschen, d.h. der Parti-
aldruck des Wasserdampfes mufl grofler sein als der Sattigungsdampfdruck. Je hoher die
Uberséttigung, desto grofer ist dann die Wahrscheinlichkeit, daf8 sich ein sogenannter Clu-
ster bzw. kritischer Keim bildet, da mit zunehmender Ubersittigung der kritische Radius
fiir die Bildung eines stabilen (wachstumsfihigen) Keimes aufgrund des Kelvin-Effektes
(siehe Gleichung abnehmen kann.

Ahnlich ist nun beim homogenen Gefrierprozef eine ausreichende Unterkiihlung der
Tropfen notwendig, damit sich in der Fliissigkeit ein stabiler Eiskeim bilden kann, gefolgt
von der raschen Kristallisation des gesamten Tropfens. Dabei ist die homogene Nukleation
eines solchen Eiskeimes ein stochastischer Prozef3, d.h. die Bildung eines Eiskeimes héangt
nicht von der Anzahl der Versuche ab, sondern hat zufalligen Charakter. Die Nukleati-
onsrate J beschreibt die je Volumen- und Zeiteinheit neugebildeten Eiskeime. Pruppacher
und Klett (1997)) geben fiir die Keimbildung von Eis in unterkiihltem Wasser folgende Rate

all:
. pwk?T O-i/w 1/2 _AFact + AFg
J= 2Nc( o ) ( kT) exp |~ = (2.18)

In (2.18)) ist k& die Boltzmann-Konstante, h die Planck-Konstante und N, die Anzahl der
Molekiile in Kontakt mit der Oberfliche eines Eiskeimes. Aus Gleichung geht her-
vor, dal bei der Eisnukleation zwei Energiebarrieren {iberwunden werden miissen. Die
freie Energie oder Keimbildungsenergie AFj, ist jene Arbeit, die gegen die Grenzfléchen-
spannung o/, zwischen den beiden Phasen fest (Index ¢) und fliissig (Index w) aufge-
bracht werden muf}, um die Oberfiche eines Eiskeimes zu vergréflern. Sie ist daher von
der Oberflichenenergie und der Keimgrofe abhéingig. Unter der Annahme von sphérischen
Eiskeimen gilt:

ATr20; 1w
AF, = QT/ . (2.19)
In Gleichung ([2.19)) ist r, der kritische Keimradius:
2Mw i/w
ry = Wi (2.20)

Lypiln (T,/T,)
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Der Logarithmus In(7,/T.) ist hier ein Ma8 fiir die Tropfenunterkiihlung. 7, ist die aktu-
elle Temperatur, T, ist die thermodynamische Gleichgewichtstemperatur beim Schmelzen
(273.15 K). Eine Néherung ist hier, daf8 die latente Schmelzwérme L,, und die Dichte von
Eis p; iiber das Temperaturintervall 7, bis T, gemittelt ist. Zufolge kann ein nuklei-
erter Eiskeim weiter anwachsen, wenn sein Radius r > r, ist, bzw. muf die Unterkiihlung
mit abnehmendem Keimradius zunehmen, damit der Keim wachstumsfihig ist. Neben der
freien Energie tritt als zweite Energiebarriere beim Phaseniibergang fliissig auf fest die
Aktivierungsenergie AF,. auf. Diese Energie mufl von den Molekiilen bei der Diffusion
durch die Phasengrenze aufgebracht werden.

Der kinetische Vorfaktor vor dem Exponenten in Gleichung zeigt nur eine kleine
Abhéngigkeit von der Temperatur und hat einen relativ geringen Einflufl auf die Nuklea-
tionsraten (Pruppacher und Klett, 1997). Die grofie Schwierigkeit bei der Anwendung
der klassischen Gefriertheorie in mikrophysikalischen Simulationsmodellen ist die Bestim-
mung der beiden Energien AF, und AFj zur Ermittlung der Nukleationsrate J mit Hilfe
von Gleichung . Die freie Energie AF), 148t sich im Prinzip mit der Gleichung
berechnen. Dabei ist die wichtige Grofle die Grenzflichenspannung. Fiir reines Wasser ist
0;/w Noch gut untersucht (Pruppacher und Klett, 1997). Fiir Gemische wie z.B. binére
H,S0,/H,0-Losungstropfen gibt es jedoch keine Labormessungen fiir die Grenzflichen-
spannung o/, der extrem kleinen (einige nm) Kerne. Héufig wird daher o;/, iiber die
Grenzflachenspannungen von planen Schwefelsdurelésungen o/, und von Eis 0/, in Kon-
takt mit Luft angendhert (Tabazadeh et all |1997). Diese Grenzflichenspannungen sind
jedoch auch nur in einem begrenzten Temperatur- und Konzentrationsbereich vermessen,
weshalb fiir typische Bedingungen in der oberen Troposphére und unteren Stratosphére
die Werte extrapoliert werden miissen.

Eine weitere grofle Unsicherheit bei der Berechnung der klassischen Nukleationsraten
stellt die Bestimmung der Aktivierungsenergie AF,. dar. In vielen Arbeiten wird AF,
haufig aus der Selbstdiffusion oder der Viskositdt der Fliissigkeit berechnet (Pruppacher
und Klett, 1997)). Bei dieser Methode muf jedoch bei starken Unterkiithlungen AF,. zu
niedrigen Temperaturen extrapoliert werden, was zu einer Unterschéitzung der berech-
neten Nukleationsraten fithrt. Deshalb haben |Pruppacher und Klett| (1997) eine neue
Methode vorgestellt, bei der AF,. mit Hilfe von experimentell bestimmten Nukleations-
raten bestimmt wird. Bei dieser Methode wird dann AF,.; so angepafit, dafl die mit Hilfe
von Gleichung berechneten Nukleationsraten mit den gemessenen Raten iiberein-
stimmen (siehe dazu auch |Jensen et all 1994aj; Tabazadeh et al.| [1997)).

Heterogenes Gefrieren Im Unterschied zum homogenen Gefrieren findet bei der hete-
rogenen Nukleation von Eis die Eiskeimbildung an der Oberflache eines festen Aerosolteil-
chen statt. In der Atmosphére konnen derartige Gefrier- oder Eiskerne (IN, “ice nuclei”)
z.B. Rufipartikel oder Mineralstaub sein.

Heterogenes Gefrieren kann auf unterschiedlichem Wege stattfinden. Beim Depositi-
onsgefrieren nukleieren Eiskeime aus der Gasphase an der Oberfliche der IN durch De-
position von Wasserdampf. Kondensationsgefrieren findet statt, wenn die Luft beziiglich
Wasser iiberséttigt ist. Das IN wirkt dabei als Kondensationskern und initiiert wahrend
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der Kondensation den Gefrierprozef3. Kollidiert ein IN mit einem unterkiihlten Tropfen
und wird dabei ein Gefrierprozefl ausgelost, wird dies als Kontaktgefrieren bezeichnet.
Es bleibt als letzte Moglichkeit das sogenannte Immersionsgefrieren, bei dem ein IN in
einem Losungstropfen eingebettet ist. Bei der Bildung von kalten Zirren im Bereich der
Tropopause sind die drei erstgenannten Prozesse von untergeordneter Bedeutung. Das
Immersionsgefrieren kann in dieser Region als der dominierende heterogene Gefrierme-
chanismus angesehen werden (Kéarcher und Lohmann| 2003)).

Da bei der heterogenen Eisnukleation die Molekiile auf einer bereits bestehen Ober-
fliche deponiert werden, wird die notwendige Keimbildungsenergie herabgesetzt. Daher
sind beim heterogenen Gefrieren geringere Tropfenunterkiihlungen notwendig. Die fiir
die homogene Nukleation geltende Keimbildungsenergie AF 1, (siche Gleichung )
wird im heterogenen Fall folgendermafien modifiziert (Pruppacher und Klett} 1997)):

AFg,het = AFg,hom f (TTL,.T) . (221)

Der Faktor f (m,z) wird als Fletcher-Korrekturterm bezeichnet (Fletcher, 1962). Er ist
abhéngig von x = riy/ry mit 7y dem Radius des festen Gefrierkernes und r, dem kriti-
schen Eiskeimradius, und dem sogenannten Kontaktparameter m. Der Parameter m ist
der Kosinus des Kontaktwinkels ©:

OIN/w — OIN/i

m = cos© = (2.22)

Oi/w

In ist o/ die Grenzflichenspannung IN gegen Fliissigkeit, opny; die Spannung
IN gegen Eis und o0/, gilt fiir Eis gegen Fliissigkeit. Der Faktor f (m,x) folgt aus der
Kontaktgeometrie des Fiskeimes zum IN. Er ist ein Mafl dafiir, wie geeignet bestimmte
feste Teilchen als Gefrierkerne sind. Gerade hier liegt die beschrinkte Anwendbarkeit der
klassischen Gefriertheorie fiir heterogenes Gefrieren. Die Oberflichenbeschaffenheit und
chemische Struktur der Gefrierkerne in der oberen Troposphére und unteren Stratosphére
ist ndmlich weitgehend unbekannt. Speziell die Morphologie der Gefrierkerne spielt aber
eine grofle Rolle bei der Initiierung der Eisphase. So kann aufgrund von “aktiven Stellen”
an der Oberflache der Kerne die Gefrierwahrscheinlichkeit stark erhoht sein (Pruppacher
und Klett} 1997). Allgemein sind die verschiedenartigen Eigenschaften von Gefrierkernen
zu kompliziert, um in die klassische Gefriertheorie eingehen zu kénnen. Die Oberflichen-
spannungen o/, und oyy; fiir die Gefrierkerne sind praktisch nicht zu bestimmen. Eine
quantitative Bestimmung von heterogenen Nukleationsraten auf diesem Wege ist daher
nur unter einer Vielzahl von Annahmen und unter grolen Vorbehalten moglich.

Aufgrund der genannten Probleme beschrankt man sich bei Experimenten auf einfa-
chere Modelle, um den heterogenen Gefrierprozefl zu beschreiben. Pruppacher und Klett
(1997) weisen dabei darauf hin, dafi der heterogene Gefrierproze mit Hilfe von zwei un-
terschiedlichen Hypothesen beschrieben werden kann: Bei der stochastischen Hypothese
wird angenommen, dafl ein fester Gefrierkern im Tropfen zwar die Wahrscheinlichkeit
des Eiskeimbildung erhoht, die stochastische Natur des Prozesses aber davon unberiihrt
bleibt. Bei dieser Hypothese sollte sich also bei einer bestimmten Temperatur nach einer
gewissen Zeit die gleiche statistische Verteilung der gefrorenen Tropfen zeigen wie bei der
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homogenen Nukleation. Auf der anderen Seite geht die singulare Hypothese davon aus, dafl
jeder einzelne IN eine charakteristische Temperatur hat, bei der der Gefrierprozef initiiert
wird, d.h. der Gefrierprozef ist nur von der Gefriertemperatur der Eiskerne abhéingig. Die
Anzahl der gefrorenen Tropfen wird dadurch unabhéngig von der Zeit.

2.3 Aktivitatsparametrisierung fiir homogenes
Gefrieren

Wie in Abschnitt erwahnt wurde, besteht bei der Anwendung der klassischen Ge-
friertheorie die Schwierigkeit, in Abhéngigkeit von der chemischen Zusammensetzung der
fliissigen Aerosolpartikel Grofien wie die Grenzflichenspannung o;/,, und die Aktivierungs-
energie AF,. zu bestimmen. Zudem werden diese Gréflen meist bei relativ hohen Tempe-
raturen gemessen, weshalb bei einer Simulation von Zirren extrapoliert werden mufy und
dadurch Fehler auftreten.

Koop et al| (2000) haben in einer Reihe von Labormessungen die kritische Ubersiitti-
gung S = S — 1 in Bezug auf Eis gemessen, bei der homogene Nukleation in un-
terkiihlten Losungstropfen initiiert wird, wobei eine Vielzahl von verschiedenen binéren
und ternédren Losungen untersucht wurde. Dabei hat sich iiberraschenderweise gezeigt,
daf§ die Abhéngigkeit von s., von der Temperatur fiir alle untersuchten Aerosoltypen
dhnlich war, s. also unabhéngig von der chemischen Natur der Lésungen ist. |Koop et
al.| (2000) haben deshalb eine Parametrisierung fiir die homogene Nukleationsrate Jyom
entwickelt, in welcher Jyom nur eine Funktion der Ubersittigung und der Temperatur ist,
oder dquivalent nur von der Wasseraktivitéit der Aerosolpartikel abhéngig ist.

Das Sattigungsverhéltnis der Luft in Bezug auf Eis kann auch iiber die Wasseraktivitét
der Aerosole ausgedriickt werden:

g = Pow _ fu (2.23)
psami CLZ)

Fiir Aerosole im Gleichgewicht mit dem Wasserdampf ist a, &quivalent der relativen
Feuchte RH:

_ DPes _ RH
" Pew  100%

(2.24)

Ay

In (2.23) ist a!, die Wasseraktivitit einer Losung im Gleichgewicht mit Eis, fiir die in
Abhéngigkeit von der Temperatur 7' (in K) gilt (Koop et al., 2000):

(2.25)

- (210368 + 131.438T — 3.32373 x 107! — 41729.1 In (T))
X

v 8.3145 T
Fiir die homogene Nukleationsrate (in cm ™ s71) gilt nun:

108 (Jhom) = —906.7 + 8502Aa,, — 26924 (Aay)? + 29180 (Aay,)® | (2.26)
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mit
Aay = ay, — d’, . (2.27)
Diese Parametrisierung der Nukleationsrate in Abhéangigkeit von Aa,,
Jhom = Jhom (Aayy) (2.28)

hat nun bei der Anwendung in mikrophysikalischen Modellen den Vorteil, dafl die tempe-
ratur- und konzentrationsabhéngige homogene Nukleationsrate relativ einfach mit Hilfe
von berechnet werden kann. Ist n,., eine bestimmte Anzahl monodisperser Losungs-
tropfen mit dem Volumen V', dann gilt fiir die Anzahl der Eispartikel ni.., die im Zeitin-
tervall ¢ = 0 bis ¢ gebildet werden (Pruppacher und Klett, |1997):

Nice = Maer [1 — €XpP (_thomt)] . (229)
Der Faktor
P=1-exp(—VJyomt) x V (2.30)

wird auch als Gefrierwahrscheinlichkeit bezeichnet. Je grofler V', desto grofler die Wahr-
scheinlichkeit P der Eiskeimbildung mit anschliefender Kristallisation des Tropfen (Volu-
meneffekt). Das Produkt w = V Jyom wird als Gefrierrate bezeichnet (in s71). Die kritische
Ubersittigung s. bezogen auf Eis in Abhéingigkeit von der Temperatur und der Partikel-
groBe kann mit Hilfe von berechnet werden, wenn gilt:

4
WAL = V Jyom Al = §T3JhomAt =1, (2.31)

Lost man (2.31)) nach a,, auf, erhdlt man s., aus . Setzt man fiir At = 1 sec, dann
ist ser jene kritische Ubersiittigung, bei der ein Partikel mit der Radius r im Zeitraum von
1 sec gefriert. Setzt man At = 1 min, bezieht sich s, auf eine Gefrierdauer von 1 min.
Abbildung [2.2| zeigt das kritische Sattigungsverhéltnis S, fiir verschiedene Partikelgrofien
und Temperaturen berechnet mit Hilfe von . Als Folge des Volumeneffektes gefrieren
bei gleicher Temperatur grofie Losungstropfen homogen bei geringeren Ubersittigungen
als kleine. Weiter prognostiziert die Aktivitdtsparametrisierung von Koop et al.| (2000)),
dafl S, zunimmt, wenn die Temperatur abnimmt.

Bei den Gefrierexperimenten von Koop et al. (2000)), auf welchen die vorgestellte Akti-
vitdtsparametrisierung fiir die Nukleationsraten basiert, wurden stets monodisperse Trop-
fen im Gleichgewicht mit der HoO-Gasphase untersucht. Bei polydisperen Aerosolen und
bei starken Kiihlraten in der realen Atmosphére konnen jedoch deutliche Abweichungen
von diesem Gleichgewicht vorkommen. Trotzdem kann diese Parametrisierung sehr gut
zur Simulation von Zirrusbildung in der realen Atmosphéire angewandt werden, da sie
von der aktuellen Aktivitét a,, der Aerosolpartikel abhéngt (und nicht von der relativen
Feuchte). Dies wird anhand der Simulationen in Kapitel |4] gezeigt.
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Abb. 2.2: Kritisches Sittigungsverhéltnis Sc; in Bezug auf Eis fiir homogenes Gefrieren von
Losungstropfen nach Koop et al| (2000). Die Kurven beziehen sich auf monodisperse Partikel
mit unterschiedlichen Radien, die innerhalb 1 min gefrieren.

2.4 Anpassung fiir heterogenes Gefrieren

Eine Berechnung der heterogenen Nukleationsraten Jy in numerischen Modellen mit
Hilfe der klassischen Gefriertheorie ist mit groflen Schwierigkeiten und Unsicherheiten
verbunden (siehe Abschnitt . Basierend auf der Aktivitdtsparametrisierung von Koop
et al.| (2000) haben deshalb Kércher und Lohmann| (2003) eine relativ einfache Methode
vorgestellt, heterogene Nukleationsraten in numerischen Modellen konsistent zur Akti-
vitatsparametrisierung fiir die homogene Nukleation zu berechnen.

Prinzipiell lassen sich die kritischen Ubersittigungen bzw. Gefrierfeuchten mit Hilfe
von Messungen bestimmen (siehe Kapitel . Es braucht aber entsprechende Formulie-
rungen fir Jye, um Eisinitiierung und Eispartikelwachstum (Wolkenbildung) in numeri-
schen Modellen prognostizieren zu konnen. Hier setzt die Parametrisierung von |Karcher
und Lohmann! (2003) an: Wird das kritische S#ttigungsverhéltnis S2 bei der heteroge-
nes Gefrieren einsetzt, vorgeschrieben, kann die diesem Wert entsprechende heterogene
Nukleationsrate berechnet werden. Dies geschieht, indem die Wasseraktivitit a2°™, mit
welcher Aerosole homogen bei SP™ gefrieren, um einem Betrag da,, verringert wird, so
daf8 Gefrieren bereits bei Sht < Shom einsetzt. Dabei gilt:

aw’ + day, — al, = ap™ — al, = Aa, = const ; (2.32)

Letztere Beziehung ist durch die Messungen von Koop et al.[(2000) begriindet. Mit Shom =
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alom /gl und Sht = @bt /q! erhilt man dann aus (2.32)):

ay, = (Sp™ — S2Y) al, (2.33)
Fiir @, gilt Gleichung ([2.25)). Die heterogene Nukleationsrate ist nun gegeben durch:
Jhet (w, T) = A+ Jhom (@ + day,, T) . (2.34)

Fiir Jpom in (2.34) gilt die Gleichung . Der Faktor A ~ 30 nm beriicksichtigt die
verschiedenen Vorfaktoren in den Formulierungen fiir die Nukleationsraten fiir homogenes
und heterogenes Gefrieren (Kércher und Lohmann| 2003). Im Fall von Immersionsgefrie-
ren, wo die heterogene Nukleation an der Oberfliche eines im Tropfen eingefangenen
Gefrierkernes stattfindet, gleichzeitig aber auch homogene Nukleation in der umgebenden
Fliissigkeit stattfinden kann, lautet die Formulierung fiir die Gefrierrate wy;x:

4 (13 —r3)
3

In Gleichung ist iy der Radius des unloslichen heterogenen Gefrierkernes in einem
Losungstropfen mit dem Radius 7. Angenommen wird hier, daf§ heterogene und homogene
Nukleation voneinander unabhéingig agieren. Fiir den Grenzfall riy < r reduziert sich
(2.35) auf homogenes Gefrieren. Der Fall rjy — 7 (trockener Gefrierkern) kann als grobe
Néherung fiir Depositionsgefrieren verstanden werden, bei der sich die Keime sehr rasch
iiber die gesamte Oberflache des Gefrierkernes ausbreiten.

2
Wmix = 47TTIN Jhet +

Jhom - (2.35)



Kapitel 3

Modellsystem APSC

3.1 Allgemeines und Hauptmerkmale

Fiir die numerischen Simulationen in der vorliegenden Arbeit kommt das DLR-eigene
Modellsystem APSC zum Einsatz. Es handelt sich hierbei um einen Simulationscode, der
im Rahmen der Arbeit je nach Anwendungsform entweder als Boxmodell fiir stationére
Luftmassen oder fiir experimentell bestimmte thermodynamische Bedingungen in einer
Aerosolkammer betrieben wird (siehe Kapitel , oder im Lagrange’schen Sinn entlang
von atmosphérischen Trajektorien (siehe Kapitel 5| und @ verwendet wird. Neben mikro-
physikalischen und dynamischen Prozessen kénnen auch eine Gasphasenchemie fiir die
Aerosol-Vorlaufergase, Entrainment- und Detrainmentprozesse (Vermischung) und opti-
sche Partikeleigenschaften behandelt werden. Das Modell hat eine modulare Struktur,
d.h. die einzelnen Prozesse werden in getrennten Modulen innerhalb eines Zeitschrittes
nacheinander berechnet. Ist ¢ beispielsweise die Anzahlkonzentration der HyO-Molekiile in
der Gasphase, dann ist im Modell die zeitliche Anderung dieser Konzentration die Summe
aller Anderungen zufolge der verschiedenen physikalischen Prozesse:

i) e (@)« (@)« (@) e

Dynamik Mikrophysik Gasphasenchemie Vermischung

Dieser Modellaufbau hat den Vorteil, dafl durch einfaches Ein- oder Ausschalten von Mo-
dulen in den Simulationen die behandelten Prozesse gewidhlt werden kénnen. Fiir die
Simulationen in dieser Arbeit spielen nur mikrophysikalische und dynamische Prozesse
eine Rolle. Nachfolgend werden daher nur jene Modelleigenschaften und Modellteile be-
schrieben, welche fiir diese Arbeit von Bedeutung sind.

3.1.1 Partikeltypen

Im Modell werden grundsétzlich zwei Partikeltypen unterschieden: fliissige Aerosolpartikel
und Eispartikel, wobei der Einschlufl von festen Kernen wie Ruflpartikel in den fliissigen

21
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Aerosolen moglich ist. Fliissige Partikel sind entweder reine Wassertropfen oder Gemi-
sche bestehend aus maximal fiinf Losungskomponenten (H,O/H3SO,/HNO3;/HC1/HBr-
Gemische). Bei der Simulation von Gefrierprozessen werden dann die gefrorenen Losungs-
tropfen als eigener Partikeltyp (Eiskristalle) behandelt. Bei den Aerosolkomponenten wird
im Modell unterschieden zwischen fliichtigen Substanzen, welche durch Kondensation und
Verdunstung in die Aerosolphysik involviert sind und daher sowohl in gasférmiger als auch
partikuldrer Form vorkommen (beispielsweise HoO und HNOj bei ternédren Losungen),
weiter nichtfliichtige aber chemisch aktive Substanzen wie HySO4 in kondensierter Phase
unter Temperaturbedingungen der oberen Troposphére und unteren Stratosphére, und
daneben noch ausschliefSlich feste Substanzen wie beispielsweise Rufl. Bei den fliichtigen
Substanzen kann die Konzentration in den verschiedenen Phasen unabhéngig voneinander
initialisiert werden.

3.1.2 Groflenverteilung und Gitterstrukturen

Diskretisierung Im Fall von bindren HySO,/H,O-Losungstropfen erfolgt die Initiali-
sierung der Groflenverteilung der Aerosolpartikel als Lognormalverteilung mit den Input-
parametern trockene HoSO4-Masse, Massen-Medianradius r,, und geometrische Standard-
abweichung o, wobei eine trimodale Initialisierung mit Nukleationsmode, Akkumulations-
mode und einer Grobpartikelmode méglich ist. Die Groflenverteilung wird beginnend mit
einem Minimalradius r;, der Partikel iiber eine Anzahl Ng von Grolenbins diskretisiert,
wobei die Diskretisierung nach einem konstanten Volumenverhéltnis V. erfolgt, d.h. das
initialisierte Volumen der Partikel in einem bestimmten Groflenbin v; ist immer gleich
dem Volumen der Partikel im néchst kleineren Bin v;_; multipliziert mit den Volumen-
verhaltnis Viu:

V; = ‘/ratvifl . 1= 17 ..... y NB (32)

Das Volumen v; représentiert das mittlere Volumen der Partikel in einem Bin:

v; = U””TW _ (3.3)

In (3.3)) ist v; p; das groBtmogliche Partikelvolumen in einem Bin, v;, das kleinste Parti-
kelvolumen:

QUZ‘
1 + ‘/rat .

(3.4)

Vi hi = Vratvz',lo y  Uilo =

Die Parameter N, Vii und rp;, konnen unabhéngig voneinander spezifiziert werden,
wodurch je nach Art der Modellanwendung sehr hochaufgelost diskretisiert oder nur ein
sehr grobes Groflengitter verwendet werden kann. Je feiner das Grolengitter bzw. je groflier
die Anzahl der Bins, desto grofler der Rechenaufwand, weshalb vor allem bei Langzeit-
Simulationen auf vielen Trajektorien (siche Kapitel [flund [6]) aus Griinden der Rechenzeit
die Anzahl der Bins moglichst kleingehalten wird.
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Wie bereits weiter oben erwahnt, unterscheidet das Modell zwischen den Partikeltypen
fest und fliissig. Bei der Simulation von Gefrierprozessen gelten daher die nachfolgenden
Beziehungen gleichzeitig immer fiir die Losungstropfen und die Eispartikel. Fiir die An-
zahlkonzentration n; und die Volumenkonzentration v; der Partikel gilt in einem Bin die
Beziehung

Vi
n, =—, 3.5
5)
und unter der Annahme sphérischer Partikel mit einem Binradius r; gilt fiir die Ober-
flaichenkonzentration a;:

a; = nAnr; . (3.6)

Die totale Anzahl von festen oder fliissigen Partikeln n, im Modell ist die Summe der
Anzahlkonzentrationen iiber alle Gréflenbins:

Np
ng = an : (3.7)
i=1

Sind die Partikel aus mehreren Komponenten zusammengesetzt, wobei Ng die Anzahl
der Kompononten ist (bindre Losungstropfen, N = 2), dann ist

Nk
Vv, = qu’i s (38)
q=1

wobei v, ; die Volumenkonzentration einer Komponente ¢ im Bin ¢ ist. Fiir die Massen-
konzentration m; im Bin gilt dann

Nk
m; = qu’i y (39>
q=1
mit m,; = pgvy; der Massenkonzentration der Komponente ¢ und p, der Dichte von g.

Gitterstrukturen Das APSC-Modell erlaubt eine Simulation von Wachstums- und Ge-
frierprozessen mit drei verschiedenen Gitter- bzw. Groéflenstrukturen, welche die zeitli-
che Entwicklung der Groflenverteilung bestimmen. Je nach Problemstellung kann wahl-
weise ein diffusives quasi-stationédres Gitter, ein nicht-diffusives quasi-stationéres Gitter
(“Moving-Center”-Gitter) oder ein quasi-Lagrange‘sches Gitter (hybrides Gitter) verwen-
det werden (Jacobson, 1999). Bei allen von diesen Gitterstrukturen haben alle Partikel in
einen Groflenbin ein bestimmtes Volumen und dieselbe chemische Zusammensetzung.

Je nach Art der simulierten Prozesse haben die verschiedenen Gitterstrukturen be-
stimmte Vor- und Nachteile. In der vorliegenden Arbeit wird das Modell APSC nur zur
Simulation von Wachstums- und Gefrierprozessen genutzt, weshalb nachfolgend nur die
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Abb. 3.1: Zeitliche Entwicklung der Aerosolgrofienverteilung wihrend eines APSC-Testlaufes
fiir homogenes Gefrieren von HoSO,4/Hy0-Aerosolen. Die roten Kurven zeigen die Grofenvertei-
lung der fliissigen Losungstropfen bei Verwendung des hybriden Gitters, bei den blauen Kurven
wurde mit dem Moving-Center-Gitter gerechnet.

Eigenschaften der Groflenstrukturen bei Partikelwachstum und Gefrieren beschrieben wer-
den.

In einer quasi-stationdren Groflenstruktur wird bei Partikelwachstum das Volumen der
Partikel in einem Bin wéhrend eines Zeitschrittes real erhoht. Dieses aktuelle Partikelvolu-
men im Bin wird allerdings nach jedem Zeitschritt auf das urspriingliche mittlere Volumen
v; zuriickgesetzt und der Wachstumsanteil des Volumens wird auf die benachbarten Bins
aufgeteilt, indem in diesen Bins die Anzahl- und Volumenkonzentration der Partikel erhcht
wird. Aufgrund dieser Partitionierung von Anzahl- und Volumenkonzentration bei Par-
tikelwachstum ist die quasi-stationdre Groflenstruktur numerisch stark diffusiv, d.h. bei
Wachstumsprozessen wird die Groflenverteilung des Aerosols kiinstlich verbreitert. Aus
diesem Grund ist die quasi-stationiare Struktur bei der Simulation von Partikelwachstum
nur bedingt anwendbar.

Die Moving-Center-Struktur ist dhnlich der quasi-stationdren Struktur, jedoch mit
dem Vorteil, dafl numerische Diffusion weitgehend eliminiert wird. Bei dieser Struktur
wird das mittlere Partikelvolumen v; in einem Bin nicht festgehalten, sondern es kann
zwischen den fixen Bingrenzen v;;, und v;;; variieren. Uber- bzw. unterschreitet dann
bei Wachstumsprozessen das Volumen der Partikel die entsprechenden Werte v; 5; bzw.
V; 10 an den Bingrenzen, werden alle Partikel in jenen Bin verschoben, in dem das neue
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Partikelvolumen innerhalb seiner Bingrenzen liegt. Indem alle Partikel in denselben Bin
verschoben und nicht zwischen benachbarten Bins aufgeteilt werden, ist diese Grofien-
struktur weitgehend frei von numerischer Diffusion.

Bei einer hybriden Groflenstruktur werden fliichtige Substanzen wie HoO oder HNOj3
und nichtfliichtige Substanzen in fester (z.B. Gefrierkerne) oder kondensierten Phase (z.B.
H,S0,) getrennt behandelt. Auf die fliichtigen Substanzen wird ein Lagrange’sches Gitter
angewandt, auf die Nichtfliichtigen das quasi-stationdre Gitter. Bei Kondensation der
fliichtigen Substanzen im Lagrange’schen Gitter kénnen die Partikel zu ihrer exakten
Grofle anwachsen, ohne dafl eine Verschiebung von Partikeln in andere Groflenbins erfolgt.
Dadurch wird numerische Diffusion eliminiert.

Abbildung[3.1] zeigt die zeitliche Entwicklung der AnzahlgroBenverteilung der fliissigen
Aerosole bei ein Testlauf mit dem APSC-Modell fiir homogenes Gefrieren von
H,S0,/H,0-Losungstropfen. Bei diesem Testlauf wurde fiir die Dauer von 10 min gekiihlt
und dadurch ein Gefrierprozefl bei den Aerosolen am rechten Rand des Partikelspektrums
initiiert. AnschlieBend wird das Gas mit der gleichen Rate wieder erwiarmt, wodurch die
Eispartikel wieder verdampfen (Temperaturverlauf, siehe kleine Abb.). Die Abbildung
verdeutlicht, worin der Nachteil des Moving-Center-Gitters gegeniiber der hybriden Git-
terstruktur besteht. Wird die Moving-Center-Struktur verwendet (blaue Kurven), dann
wird nach der Bildung und dem Verdampfen der Eispartikel die urspriingliche Gréflenver-
teilung der Schwefelsdureaerosole nicht wieder hergestellt (vergleiche blaue durchgezogene
Kurve und gepunktete Kurve). Dies kommt daher, weil allgemein durch das Verschieben
von Partikeln in andere Groflenbins bei Partikelwachstum in diesem Gitter die Informa-
tion iiber die urspriingliche Grofle der nichtfliichtigen Substanzen (HoSOy, feste Kerne)
teilweise verloren geht, da das Volumen dieser nichtfliichtigen Kerne in einem Gréflen-
bin immer iiber die totale Anzahl der Partikel im Bin gemittelt wird. Bei der hybriden
Gitterstruktur (rote Kurven) bleibt hingegen dieses mittlere Volumen der nichtfliichtigen
Partikelkerne erhalten, da kein Verschieben von Partikeln in andere Gréfenbins erfolgt.
Dieses Gitter hat daher den Vorteil, daf§ die urspriingliche Gréfenverteilung der Partikel
naherungsweise wiederhergestellt wird, wenn die Eispartikel verdampft sind.

Fiir die Simulationen in dieser Arbeit wird das Moving-Center-Gitter verwendet, weil
es Vorteile bei der Simulation von Gefrierprozessen hat (siehe Abschnitt . In Kapi-
tel [0l werden Simulationen présentiert, bei denen Zyklen von Zirrusbildungen durchlaufen
werden. Der eben beschriebene Nachteil des Moving-Center-Gitters beziiglich der Gréfien-
verteilung der Aerosolpartikel wird in diesen Simulationen dadurch umgangen, indem nach
Auflésung einer Zirruswolke im Modell wieder die AnfangsgréfSenverteilung der Aerosol-
partikel reinitialisiert wird.

3.2 Physikalische Prozesse

3.2.1 Massenerhaltung und Dynamik

Massenerhaltung Die totale Anzahlkonzentration von Molekiilen ¢, o einer Substanz
q (H,O oder HySO4) muB bei gegebenen Temperatur- und Druckbedingungen erhalten
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bleiben:

Np Np
Cq»tOt = Cq7g + : :Cq7iza’er + : :Cq,i,ice : (3'10)
i=1 =1

Mikrophysikalische Prozesse bestimmen die Partitionierung der Molekiile zwischen der
Gasphase ¢, 4, der fliissigen ¢;; aer und der festen Phase ¢ ice in den Groflenbins i.

Dynamische Anderung Bei Druck- und Temperaturinderungen éndern sich die auf
das Luftvolumen bezogenen Konzentrationen infolge von Expansion oder Kontraktion des
Luftvolumens. Ausgehend von der Zustandsgleichung fiir ideale Gase erhélt man fiir diese
Anderung:

dX _<1@> 1dT) (311)

dt  \pdt Tdt

In (3.11)) gilt X fiir die Molekiilkonzentrationen ¢, 4, g aer, Cqiice Und fiir die Partikelkon-
zentrationen von Aerosolen n,e,; und Eispartikeln mjce ;.

3.2.2 Mikrophysik

Gefrierprozef3 Wird im Modell ein Gefrierprozefl eingeleitet, dann gilt fiir die zeitliche
Anderung der Eispartikelkonzentration njce; und der Konzentration der fliissigen Aerosole
Naer,i 1 einem Groflenbin 2:

dnice,i dnaer,i
= WNaer,;
dt ’ dt
Im Fall von homogenem Gefrieren gilt fiir die Gefrierrate w = v;Jhom. Fir Juom gilt
Gleichung ([2.26)), v; ist hier das Volumen der Tropfen im Bin 7. Im Fall von heterogenem

Gefrieren gilt fiir w die Gleichung ([2.35)). Integriert man (3.12)) iber einen Modellzeitschritt
At, erhélt man fiir die Anzahl der Eispartikel, die im Zeitraum At im Bin ¢ gebildet werden

(siche auch Gleichung ([2.29)))
Nice,i,At = Naer,i,t—At [1 — eXp <_WAt)] ) (313)

= —WNaer,i - (3.12)

und fiir die Abnahme der fliissigen Losungstropfen iiber einen Modellzeitschritt
Naeri,At = Naer,i,t—AtEXP <_(UAt) . (314)

In und ist Naerit—a¢ die Konzentration von Losungstropfen im Bin ¢ zum
vorherigen Modellzeitpunkt ¢t — At. Im Fall von binéren HySO,/H,O-Losungstropfen mit
oder ohne Immersion von festen Teilchen werden beim Gefrierprozefl sémtliche Molekiile
der Komponenten im Tropfen in die Eispartikel eingebunden, d.h. fiir die Anderung der
Anzahlkonzentration der Molekiile von ¢ in fliissiger und fester Phase im Bin 7 gilt:

dcq,i,aer o dcq,i,ice

dt = —WCqiaer = WCq,ijice - (315)
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Umgekehrt wird bei der Verfliissigung von Eispartikeln die Anzahlkonzentration der Mo-
lekiile von ¢ in fester Phase innerhalb eines Zeitschrittes in die fliissige Phase riickgefiihrt.
Dieser Schmelzvorgang erfolgt im Modell zu jenem Zeitpunkt, bei dem verdampfende
Eispartikel durch Abgabe von H,O-Molekiilen eine HoO-Massenkonzentration erreichen,
die dem lokalen thermodynamischen Gleichgewichtswert entspricht.

Zufolge von Gleichung ist partielles Gefrieren der Tropfen in den einzelnen
Groflenbins prinzipiell méglich. Hier spielt aber das verwendete Groflengitter eine Rol-
le (siehe Abschnitt . Wiirde beim hybriden Gréfengitter dieses partielle Gefrieren
zugelassen werden, dann wiirde dies zu einer Mittelung des nichtfliichtigen Schwefelséaure-
volumens in den Bins iiber eine unterschiedliche Zahl von Partikeln fithren, wodurch die
Information iiber das urspriingliche Schwefelsdurevolumen in den einzelnen Bins verlo-
ren gehen wiirde. Der Vorteil des hybriden Gitters (siehe Abschnitt wére dann im
Falle eines solchen Phaseniibergangs nicht mehr gegeben. Aus diesem Grund wird beim
hybriden Gitter partielles Gefrieren nicht zugelassen, sondern alle Losungstropfen in ei-
nem Bin innerhalb eines Zeitschrittes At in Eispartikel iibergefiihrt, wenn wAt = 1 ist
(siche Gleichung ) Mit dieser Vorgangsweise wird dann nach dem Verdampfen der
Eispartikel die urspriingliche Aerosolgrofienverteilung wieder reproduziert. Der Nachteil
dieser Methode ist allerdings, dafl es zu deutlichen Unterschieden bei der simulierten tota-
len Eispartikelkonzentration im Vergleich zu Simulationen mit dem Moving-Center-Gitter
mit partiellem Gefrieren kommen kann (vergleiche die gestrichelten Linien in Abb. .
Daher ist das Moving-Center-Gitter dem hybriden Gitter vorzuziehen, wenn das Haupt-
augenmerk einer Simulation auf dem Gefrierprozefl liegt.

Sedimentation In Kapitel [2] wurde bereits darauf hingewiesen, daf§ die gréflenabhéngi-
ge Anzahlkonzentration von Eispartikeln in Zirruswolken stark durch Sedimentation be-
einflufit werden kann. Fiir den Verlust von Eispartikeln je Zeiteinheit aus einer Box mit
der Hohe Az kann angesetzt werden:

dnice ; Vs (Tz) Nice,i
— = — ice,i — T ol 1
dt Az Pice, T (3.16)

Dabei ist 7 = Az/v, die Zeit, die Eispartikel mit der Grofle r; brauchen, um iiber die
vertikale Strecke Az zu fallen. Die Berechnung der groflenabhéngigen Fallgeschwindig-
keit v, erfolgt mit Gleichung @ oder Gleichung . Das Kriterium dabei ist die
Reynoldszahl (siehe Abschnitt [2.1)).

Integriert man (3.16|) iiber einen Modellzeitschritt At, erhélt man fiir die exponenti-
elle Abnahme der Eispartikelkonzentration in einem Bin i zufolge von Sedimentation im
APSC-Modell:

At
Nice,i,t = Mice,i,t—AtEXP (_T) . (317)

Dabei ist njce i die Eispartikelkonzentration im Bin ¢ zum Zeitpunkt ¢, njce—a¢ ist die
Konzentration zum Zeitpunkt ¢ — At.
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Wachstum Wiéhrend des Fliissigwasserwachstums ist die zeitliche Anderung der An-
zahlkonzentration von HyO-Molekiilen in fliissiger Phase ¢y aer im Bin ¢ durch

de ,i,aer
dt

gegeben. Dabei ist ¢, 4 die Gasphasenkonzentration von HyO-Molekiilen und ngag, ist
die Gleichgewichtskonzentration (Séttigungsdampfdruck) von HyO-Molekiilen iiber einer
planen Tropfenoberfliche. Der Faktor K; ist die groflenabhéngige Kelvinkorrektur fiir ge-
kritmmte Oberflichen (siche Gleichung ) Zur Berechnung von ng,,, verwendet das
Modell die Parametrisierung von [Luo et al. (1995)). Gleichung folgt mit Hilfe der
Zustandsgleichung fiir ideale Gase aus , multipliziert mit der Anzahl von Losungs-
tropfen n,ey; im Bin 4.

Aus Gleichung erhélt man analog fiir die Anderung der HyO-Anzahlkonzentration
in den Eispartikel bei HyO-Deposition:

= 47TriDﬁinaer,i (Cw,g - Kinsatw) (318)

dcw,i,ice
dt

In ist ngat; die Sattigungskonzentration von Wasser iiber einer planen Eisoberfliche.
Fiir ngy gilt die Parametrisierung von Marti und Mauersberger (1993)).

Der Faktor 3; (siche Gleichung (2.3)) enthélt den Massenakkomodationskoeffizienten
. Im Fall von Kondensation von Wasser ( Gleichung (3.18))) gilt im Modell ein Wert von
o = 1. Bei Deposition auf Eisoberflichen (Gleichung (3.19)) wird a = 0.5 gesetzt (Haynes
et al., 1992). Die Wahl dieses Wertes fiir « ist auch durch die eigenen Simulationen
motiviert (siche Abschnitt [4.2.4)).

Im APSC-Modell werden Eiskristalle mit einem Radius < 7.5 pum als sphérisch an-
genommen. Diese Annahme wird durch Messungen in Kondensstreifen und Zirren in der
oberen Troposphére unterstiitzt (Schroder et al., 2000). Ab einer Kristallgrofe r > 12.5 um
werden hexagonale Eissdulen angenommen mit einem Aspektverhéltnis A = 3 (siche Ab-
schnitt . Fiir den Kapazitatsfaktor x; in gilt dann die Gleichung . Um
einen glatten Ubergang zwischen der sphérischen und nicht-sphérischen Kristallform zu
gewéhrleisten wird x; bei Radien zwischen 7.5 ym und 12.5 pm linear interpoliert. Der
Ventilationsfaktor ¢; in fiir hexagonale Eissdulen mit A = 3 wird mit Hilfe der

Gleichungen (2.11)), (2.13)) und (2.14) berechnet.

= AT DBk GiNice,i (Cuw,g — Kilsati) - (3.19)

3.3 Numerische Lésungsschemata

Zur numerischen Losung der Wachstumsgleichungen und werden im APSC-
Modell Schemata verwendet, die nicht-iterativ sind, bedingungslos stabil und voll mas-
senerhaltend. Bei Deposition von Wasser auf Eispartikel wird das Schema A PC verwendet
(“analytical predictor of condensation”, |Jacobson| (1999))), bei Wachstum der Losungstrop-
fen das Schema APD (“analytical predictor of dissolution”, |Jacobson| (1999)).

Fiihrt man einen Massentransfer-Koeffizienten

ki,aer,t—At =47 Tit—At Dy ny ﬁz‘,t—At Naer,it—At (3.20)
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und den dimensionslosen Henrykoeffizienten

Cu,i,aer,t—At
Hiypng = 77— (3.21)
Ki,tht Nsatw,t—At

ein, dann schreibt sich die Gleichung ({3.18]) zum Modellzeitpunkt ¢:
dcw 3,aer,t Cuw,i,aer,t
3%y LA kl aerf— w . . 322
dt acrt=At | Cogt H;y at ( )

Das Subskript t — At bezeichnet den vorherigen Modellzeitpunkt, das Subskript ¢ wieder
den Groflenbin. Integriert man (3.22)) iiber einen Modellzeitschritt At, erhélt man fiir die
Anzahlkonzentration der HoO-Molekiile in den Losungstropfen zum Zeitpunkt ¢:

Cwiaert = Hi,t—At Cuw,g,t + (Cw,i,aer,t—At - Hi,t—At Cw,g,t)
At k'i aer,t—At
oxpy At Fuserimar) 3.23
p ( Hit—nt ( )

In Gleichung (3.23) ist die H,O-Gasphasenkonzentration ¢, 4, momentan unbekannt.
Analog erhélt man mit

k’i,ice,t—At =4 Tit—At N ﬁi,t—At Rit—At ¢z’7t—At Nice,it—At 5 (3'24)
fiir Gleichung (3.19) zum Modellzeitpunkt ¢:

dcw,i,ice,t

dt

Integration iiber At liefert die nicht-iterative Losung fiir die Anzahlkonzentration von
H,O-Molekiilen in Eispartikeln zum Zeitpunkt t:

= ki,ice,tht (Cw,g,t - Ki,tht nsati,tht) . (3-25)

Cw,ijcet = Cuw,i,icet—At + At ki,ice,t—At (Cw,g,t - Ki,t—At nsati,t—At) . (326>

In Gleichung ist die HoO-Gasphasenkonzentration c,, 5, wieder die momentan Un-
bekannte.

Bei Integration iiber einen Modellzeitschritt bleibt die totale Anzahl von HoO-Mole-
kiilen ¢y tor erhalten (Massenerhaltung):

Np Np
Cw,g,t+ E Cw,i,aer,t+ E Cw,ijcet —
i=1 i=1

Np Np
Cw,g,t—At+ E Cw,i,aer,t—At—'— E Cwijicet—At = Cuwtot - (327)
i=1 1=1

Setzt man (3.23) und (3.26) in (3.27) ein und 16st die Gleichung nach der gesuchten
H>O-Gasphasenkonzentration erhélt man

Cuw,g,t—At + Xaer + Xice
1+ Yaer + Kce

, (3.28)

Cw,gt =
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mit

Np
At K peri—
Xaer = Z {Cw,i,aer,t—At |:1 — €XDp (_H,—,tAt):| } )
it—At

=1
Np
Xice = At g (ki,ice,tht Ki,tht nsati,tht) )

i=1

Np
At kz aer,t—At
Yaer = Hz — 11— —_—— y
2 { o [ o < Hir-

=1

Np
Kce = AtE ki,ice,t—At-
=1

Gleichung gilt fiir Koexistenz von Aerosolen und Eispartikeln. Existieren keine
Eispartikel, verschwinden die Terme Xj. und Yj.. Die mit ermittelte Gaspha-
senkonzentration c,, 4, kann nun in die Gleichungen und eingesetzt werden
und die partikuldren Konzentrationen berechnet werden. Damit das numerische Verfahren
unabhéngig vom gewéhlten Zeitschritt stabil verbleibt, werden die ermittelten Konzen-
trationen numerisch zwischen 0 und ¢, ot eingegrenzt, d.h. es gelten die Bedingungen

Cuwgt = min (Cw,g,t ) Cw,tot) 5
Cwjiaer,t — INax (Cw,i,aer,t y 0) )
Cw,ijice — INaxX (Cw,i,ice,t 5 O) . (329)

Um Massenerhaltung sicherzustellen gilt dann letztendlich fiir die HoO-Gasphase zum
neuen Zeitpunkt ¢:

Np Np
Cw,g,t = Cw, tot — E Cw,iaer,t — E Cw,iicet - (330)
i=1 =1



Kapitel 4

Interpretation der
AIDA-Gefrierexperimente

4.1 Die Aerosolkammer AIDA

Die AIDA-Aerosolkammer des Forschungszentrums Karlsruhe (Mohler et al., 2003)) zeich-
net sich dadurch aus, dafl in ihr unter realistischen dynamischen Bedingungen sehr lang-
lebige (Zeitskala: Stunden bis wenige Tage) polydisperse Aerosolsysteme erzeugt werden
konnen. Weiter erlaubt ihre Thermostatierbarkeit in einem weiten Temperaturbereich (bis
—90°C) experimentelle Untersuchungen in fiir die obere Troposphére und untere Strato-
sphére typischen Druck-, Temperatur- und Feuchtebedingungen. Diese Eigenschaft macht
sie zu einem idealen Werkzeug zur Untersuchung von Gefrierpozessen in Zirren und po-
laren Stratosphéirenwolken.

Trotz bestimmter kammerspezifischer Einfliisse, welche bei den Modellsimulationen
beriicksichtigt werden miissen (siehe Abschnitt [4.1.2), haben bei Modellsimulationen von
Gefrierprozessen die AIDA-Messungen gegeniiber Flugzeugmessungen in der Atmosphére
den Vorteil, dafl wichtige Groflen wie z.B. das Wassermischungsverhéltnis und die Tem-
peratur mit hoher Prézision dort gemessen werden, wo der Phaseniibergang tatséchlich
stattfindet. Lagrange’sche Messungen mit Flugzeugen in der Atmosphére zur Beschrei-
bung von Wolkenbildung sind jedoch &duflerst schwierig, aufler vielleicht bei Bewdolkung
in stationdren Wellen. In vielen Féllen sind deshalb die resultierenden Unsicherheiten
bei wichtigen simulierten Groflen wie etwa der relativen Feuchte zu grofl, um definitive
Aussagen iiber die zugrundeliegenden Gefrierprozesse machen zu konnen.

4.1.1 Anlagentechnik, Aerosolerzeugung und
Meflgerite

Anlagentechnik Abbildung gibt einen Uberblick iiber die AIDA-Kammer und ihre
Instrumentierung. Neben den technischen Gerédten zur Kammerkiihlung und Aerosoler-
zeugung befinden sich auf drei vertikalen Ebenen um die Kammer herum eine Vielzahl

31
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von Meflgeriten zur Analytik von Spurengasen und zur physikalischen und chemischen
Charakterisierung des Aerosols.

Der Aerosolbehilter (Volumen 84 m?) befindet sich in einer umhiillenden Klimakam-
mer, in der Temperaturen von +60 bis —90°C (333 bis 183 K) eingestellt werden konnen.
Innerhalb dieser Klimakammer wird die gekiihlte Luft mit Hilfe von zwei Warmetau-
schern um den Aerosolbehélter zirkuliert, um in Phasen ohne Kiihlung eine rédumliche
und zeitliche Stabilitat der Temperatur von + 0.3 K zu erreichen. Bis —40°C erfolgt die
Kiihlung der Klimakammer durch eine konventionelle Kéltemaschine. Unterhalb —40°C
kommt fliissiger Stickstoff zum Einsatz, der in den Wiarmetauschern verdampft wird. Der
Aerosolbehélter ist aus Aluminium gefertigt und hat einen Durchmesser von 4 m und eine
Hohe von 7 m. Mit Hilfe von Vakuumpumpen unterhalb der Kammer kann die Luft un-
terschiedlich schnell aus dem Behélter auf einen Druck von minimal 0.01 hPa abgepumpt
werden.

Isolating containment i
T-Range 183 to 333 K .
P
P
Ly-o. Hygrometer P T %
2 Aerasol "“"-\ b Aerosol
FISH (ICG-1, FZJ) Ve : Generator
Chilled Mirror E | Filter
Hygrometer o =l i Samples
e P
P
FTIR Spectrometer [ ) M| K Condensation
_} A ; Particle Counter
P
P .
Beslecn 4 Con!:h:nsanon
Teilénity Delj;eai::tzur E Particle Counter
S K
_ —— ~\_| Argon Jon Laser
Aerosol Composition I |= 1 | Detector | A =488 nm
ACMg (MPIK: EIE s nt L B
D) =1 K Scattering and
Optical b Depolarisation
Expansion - i Particle b
Volume Spectrometer gl X
Vacuum Synthetic Air Vacuum Cryostat i
P 2 Supply Pump 1 Liquid Nitrogen

Abb. 4.1: Experimenteller Aufbau der AIDA-Kammer. Die vier Kreise auf der gestrichelten
Linie innerhalb des Aerosolbehélters markieren die Positionen der Temperaturmessungen, mit
deren Hilfe die mittlere Gastemperatur bestimmt wird.

Aerosolerzeugung Binire Losungstropfen werden bei den AIDA-Experimenten auf ex-
ternem Wege erzeugt (Mohler et al., [2003). Mit einer Zweistoffdiise wird eine 20 massen-
prozentige HySO,/H,O-Losung in einem Strom von syntetischer Luft zerstdubt. Anschlie-
end durchlaufen die so erzeugten Partikel ein Glasrohr, welches zu etwa einem Drittel mit
96 massenprozentiger Schwefelsdure gefiillt ist. Der deutlich niedrigere Séttigungsdampf-
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druck von Wasser iiber der konzentrierten Schwefelsdurelosung gegeniiber dem Séattigungs-
dampfdruck {iber den binédren Losungstropfen bewirkt eine Diffusion von Wasser aus den
Partikeln in die konzentrierte Schwefelsdure und dadurch eine Trocknung der Partikel.
Die Lange des Glasrohres ist dabei so dimensioniert, daf§ die Partikel bei Verlassen des
Rohres beinahe die selbe Schwefelsdurekonzentration aufweisen wie die hochkonzentrierte
Losung im Rohr. Anschlielend wird das getrocknete Aerosol direkt in die Kammer einge-
leitet. Diese Trocknung des Aerosols wird durchgefiihrt, um die etablierte Kammerfeuchte
moglichst wenig zu storen.

Mefigeriate Bei den verschiedenen AIDA-MeBkampagnen kommt eine Vielzahl von Ge-
riaten zur Bestimmung der Partikeleigenschaften und zur Spurengasanalytik zum Einsatz.
Nachfolgend wird kurz auf jene Mefitechniken eingegangen, die fiir die durchgefiihrten
numerischen Simulationen in diesem Kapitel von Bedeutung sind. Eine ausfiihrliche Be-
schreibung der AIDA-Instrumentierung findet sich z.B. bei |Mohler et al.| (2003)).

Um eine hohere zeitliche Auflésung der Feuchtemessungen von 1 s zu erhalten, stand
bei den Experimenten neben einem Frostpunkthygrometer auch ein Lyman-a-Hygrometer
(FISH) zur Verfiigung. Dieses Gerit des Forschungszentrums Jiilich (Zoger et al., [1999)
mifit den Gesamtwassergehalt in der Kammer, also die Summe aus partikuldrem Wasser
und Gasphasenwasser, wobei die Mefigenauigkeit bei ca. £ 6 % liegt.

Die Anzahlkonzentrationen und Groflenverteilungen der fliissigen Aerosolpartikel wer-
den mit Kondensationskernzihlern (CNC) und einem differentiellen Mobilitétsanalysator
(DMA) gemessen. Feste Phasen werden an der AIDA mit einem optischen Partikelspek-
trometer (PCS) detektiert, indem unterhalb des Aerosolbehilters eine Gasprobe kontinu-
ierlich durch eine vertikale Probenahmeleitung geleitet wird. An dieser Probenahmelei-
tung kann das Spektrometer Eispartikel anhand ihrer Lichtstreuung nachweisen, wenn sie
grofer als ca. 1.5 um im Durchmesser sind. Die Genauigkeit der ermittelten Anzahlkon-
zentrationen der Eispartikel liegt derzeit noch bei + 50 % (Pers. Mitteilung O. Mohler
und S. Schaefers, FZK, 2001).

Der Einsatzzeitpunkt der Eisbildung wird durch Messungen der Intensitdt und De-
polarisation von aus der Kammermitte riickwértsgestreutem Argon-Laserlicht bestimmt.
Dabei zeigt ein sprunghafter Anstieg der Depolarisation eindeutig den Einsatz der Eisbil-
dung (siehe Mahler et al| (2003) und Abb. [4.8).

4.1.2 Experimentelle Methode und kammerspezifische Einfliisse

Experimentelle Methode Abbildung zeigt den Verlauf eines typischen AIDA-
Gefrierexperimentes. Bei allen Experimenten wird zunéchst solange synthetische Luft in
die Kammer geleitet, bis der gewiinschte Anfangsdruck erreicht ist. Anschlieend werden
die getrockneten Schwefelsiurepartikel eingeleitet (Ende der Aerosolerzeugung = Null-
punkt der Zeitskala in Abb , welche mit dem verfiigbaren Wasserdampf ins Gleichge-
wicht gelangen und HySO,/HoO-Losungstropfen bilden. In der Folge wird iiber mehrere
Stunden der Druck und die Temperatur moglichst konstant gehalten. Wahrend dieser
Zeitspanne éndert sich die Grofenverteilung des Aerosols nur geringfiigig aufgrund von
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Abscheideprozessen in der Kammer. Die Kammerfeuchte wird durch eine diinne Eisschicht
an den Kammerwinden kontrolliert. Durch diese Eisbedeckung herrscht an den Kam-
merwéanden stets Sattigung in Bezug auf Eis bezogen auf die mittlere Wandtemperatur.
Der anfiangliche Gleichgewichtszustand zwischen Kammerwand und Gas erzeugt dann eine
Ausgangsfeuchte nahe Eissdttigung in der Kammer.
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Abb. 4.2: Verlauf von Druck, Gas- und Wandtemperatur und Gesamtwasser innerhalb der
AIDA-Kammer wahrend eines typischen Gefrierexperimentes. Die Zeitskala beginnt mit Ende
der Erzeugung der bindren HoSO4/HoO-Losungen. In dem Zeitraum zwischen 220 und 240 min
fiihrt der schnelle Druckabfall zu einer raschen Temperaturabnahme, zu hoher Eisiiberséittigung
des Gases und Initiierung von homogenem Gefrieren der unterkiihlten Losungstropfen.

Lokale Heizquellen (beheizte Probenahmeleitungen) fithren sowohl im Gasvolumen als
auch an den Kammerwénden zu Temperaturinhomogenitédten. Ein Mischventilator am
Kammerboden sorgt aber dafiir, dafl das Gas thermisch gut durchmischt ist und ein
moglichst homogener Temperaturzustand eingestellt wird. Bei konstanten Druckbedin-
gungen reduziert dies die Temperaturinhomogenititen im Gasvolumen auf weniger als
+ 0.1 K, wahrend der Pumpphasen auf weniger als + 0.3 K. Sowohl die mittlere Wand-
temperatur als auch die mittlere Gastemperatur (siehe Abb. werden mit Hilfe von
vier unabhéngigen Temperaturmessungen in unterschiedlichen Kammerhohen bestimmt
(siehe Abb. . Da die Thermoelemente der Temperatursensoren eine druckabhéngige
Ansprechzeit von 3-10 s haben, kénnten trotz der Durchmischung kurzfristig auch grofe-
re Temperaturabweichungen von der mittleren Gastemperatur als + 0.3 K vorkommen
(isolierte Wirbel). Im Gegensatz zum gut durchmischten Gas konnen die oben genannten
Temperaturinhomogenitidten an den Messpunkten der Wandtemperatur nur unzureichend
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erfaft werden. Aus diesem Grund liegt anfianglich bei allen Experimenten die Gastempe-
ratur knapp iiber der Wandtemperatur (siche Abb. .

Das eigentliche Eisnukleations-Experiment wird eingeleitet, indem durch Abpumpen
der Kammerluft der Druck schnell erniedrigt wird. Durch Expansion des Gasvolumens
wird dabei eine schnelle Abnahme der Gastemperatur um mehrere K erreicht (siche
Abb. ab 220 min). Obwohl durch die Druckabsenkung der Partialdruck des Was-
serdampfes erniedrigt wird, bewirkt die schnellere Abnahme des Sattigungsdampfdruckes
infolge der Kiihlung eine Eisiiberséttigung des Gases. Je nach Experiment kénnen mit
dieser Methode des Volumenkiihlens Eisfeuchten bis nahe 200 % erzeugt werden. Der-
art hohe Eisiiberséttigungen erméglichen die Initiierung von homogenen Gefrierprozessen
(vergleiche Abb. . Aufgrund der hohen Wimekapazitiat der 2 cm dicken Aluminium-
Kammerwand bleibt jedoch die Wandtemperatur wahrend dieser schnellen Kiihlung des
Gases konstant, weshalb mit Beginn der Kammerkiihlung ein mit Fortdauer der Kiihlung
zunehmender Warmestrom von den Wénden in das Gas einsetzt. Wird das Pumpen ein-
gestellt, gleicht sich dann durch diese Wéarmenachlieferung von den Wéanden die Gastem-
peratur sehr schnell wieder an die Wandtemperatur an. Nach Beendigung der Kiihlphase
wird die Kammer mit synthetischer Luft wiederbefiillt (siche Abb. 4.2 bei 320 min). Ana-
log zur Abkiihlung durch Abpumpen erfolgt dadurch eine voriibergehende Erwédrmung
des Gases, ehe sich die Gastemperatur wieder an die Wandtemperatur angleicht.

Ahnlich wie beim adiabatischen Aufsteigen und Absinken von Luftpaketen in der At-
mosphére, beispielsweise in orographisch induzierten Leewellen, verlaufen diese schnellen
Druck- und Temperaturdanderungen an der AIDA quasi-adiabatisch. Quasi-adiabatisch
deshalb, weil der Warmestrom von den Kammerwéanden die Kiithlung des Gases wéihrend
der Pumpphasen gegeniiber einer rein adiabatischen Temperaturdnderung etwas ab-
schwécht. Die maximal erzielbaren Kiihlraten sind dabei durch die Pumpleistung be-
grenzt. Derzeit sind maximale Kiihlraten von bis zu 2-3 K min~—! moglich.

Kammerspezifische Einfliisse Wie oben erwihnt, ist bei den Gefrierexperimenten
an der AIDA die Feuchte durch die Eisbedeckung an den Wénden kontrolliert. An den
Winden herrscht stets Eissdttigung bei konstant bleibender Wandtemperatur. Eine Ab-
senkung der Temperatur unter die Wandtemperatur in der Kammerkiihlphase bedeutet
daher eine Unterséttigung des Gases relativ zur Feuchte an den Wénden. In der Kiihlphase
diffundieren dann HyO-Molekiile von den Wanden in das Gasvolumen. Das Ausmaf} dieser
Wassernachlieferung von den Wénden ist eine wichtige Fragestellung fiir Modellsimulatio-
nen von AIDA-Experimenten. Die zeitliche Auflosung des Frostpunkthygrometers reicht
nicht aus, um die Verdnderung der Wasserdampfkonzentration beim schnellen Kiihlen zu
bestimmen. Da aulerdem das FISH-Hygrometer das Gesamtwasser-Mischungsverhéltnis
mifit, waren zum Zeitpunkt der Durchfithrung der hier analysierten Gefrierexperimente
keine zuverlissigen Aussagen iiber die zeitliche Anderung des Wasserdampfpartialdruckes
wéhrend der Kiithlungsphase moglich.

Abbildung zeigt den Verlauf der FISH-Messung wihrend eines Gefrierexperimen-
tes. Fiir die Modellsimulationen in diesem Kapitel dienen diese Gesamtwassermessungen
mit dem FISH-Gerét als Modell-Input. Wenn die Kammer rasch gekiihlt wird, weist das
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zuvor nahezu konstante HoO-Mischungsverhéltnis zunéchst einen starken Anstieg auf.
Dieser Anstieg resultiert aus dem oben erwédhnten Flufl von Wasserdampf von den eis-
bedeckten Kammerwéinden in das kiihlere Gasvolumen, wobei dieser HyO-Flufl auf der
selben Zeitskala ablauft wie der im vorigen Abschnitt erwdhnte Warmestrom von den
Wiénden.

In der Erwérmungsphase der Kammer nimmt der FISH-Wert wieder ab, bis zu einem
konstant bleibenden Wert bei Erreichen der Ausgangstemperatur. Fiir diese Abnahme
konnen mehrere Prozesse verantwortlich sein: Sedimentation von groflen Eiskristallen,
Abscheidung sowohl von festen als auch von fliissigen Partikeln an der Kammerwéanden
und am Mischventilator oder auch ein unvollsténdiges Sammeln der Eispartikel durch das
FISH-Instrument. Bis zu Partikelgrofien von 7 pm liegt die Sammeleffizienz bei 100 %.
Bei grofleren Eispartikeln kénnen jedoch Verluste auftreten, weil sie an der horizontalen
Probenahmeleitung quasi vorbeifallen oder hdngenbleiben. Eine Quantifizierung dieser
Prozesse ist derzeit nicht moglich, bei der Modellierung wird diese Abnahme des Gesamt-
wassers aber beriicksichtigt (siehe Abschnitt [4.2.1)).

4.2 Homogenes Gefrieren von wafirigen
Schwefelsdurel6sungen

4.2.1 Modellierung

Bei den Simulationen der AIDA-Gefrierexperimente wurde das Boxmodell APSC ange-
wandt. Eine allgemeine Beschreibung dieses Modells wurde in Kapitel |3 prasentiert. Nach-
folgend wird beschrieben, welche speziellen Modellanpassungen fiir die AIDA-Simulationen
durchgefiihrt wurden.

Die Modellsimulationen basieren auf der gemessenen Anfangsgréfienverteilung des Ae-
rosols und auf den MeBwerten von Temperatur, Druck und Gesamtwasser. Die Aerosol-
und Eispartikelgréflenverteilungen wurden iiber 80 Groflenbins mit einem konstanten Vo-
lumenverhéltnis V;,; = 1.6 diskretisiert, beginnend mit einem minimalen Partikelradius
von 1 nm. Um eine moglichst exakte Berechnung der Eispartikelkonzentration zu gewéhr-
leisten, wurde als Groflengitter das nicht-diffusive Moving-Center-Gitter verwendet. Fiir
den konstanten Zeitschritt At wurde ein Wert von 0.1 s gewihlt, welcher hinreichend klein
ist um moglichst exakte numerische Losungen zu erzielen.

Beziiglich der physikalisch relevanten Prozesse wurde Nichtgleichgewichts-Wachstum
und Verdunstung der fliissigen Aerosole und der Eispartikel berechnet (numerische Lo-
sungsschemata APD und ACP). Bei der Form der Eiskristalle wurde eine rein sphérische
Form angenommen, d.h. in Gleichung wurde £ = 1 gesetzt. FTIR-Messungen ha-
ben bestétigt, dafl die Eiskristalle in der AIDA-Kammer nahezu sphérische Form haben
(Pers. Mitteilung O. Méhler, FZK, 2001). Bei den Simulationen wird weiter ein konstan-
ter Verlust von fliissigen HoSO,/HyO-Partikeln berticksichtigt, welcher quantitativ der
beobachteten Abnahme der totalen Aerosolanzahlkonzentration bei konstanten Druckbe-
dingungen in der AIDA-Kammer entspricht. Dieser Verlust ist hauptséchlich eine Folge
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der Abscheidung von Aerosolen an den Kammerwénden (Mohler et al. [2003)). Koagulati-
on spielt nur eine untergeordnete Rolle und wird daher auch bei den Simulationen nicht
beriicksichtigt. Beziiglich der homogenen Nukleationsraten wurde die Parametrisierung
von [Koop et al| (2000) verwendet (siche Kapitel [2).

Bei den untersuchten Gefrierexperimenten ist eine moglichst genaue Simulation der re-
lativen Feuchte von grofler Wichtigkeit. Unabhéngige Messungen der H,O-Gasphasenkon-
zentration sind jedoch nicht verfiighar, sondern nur die Gesamtwassermessungen. Mit Hilfe
von Abb. wurde gezeigt, dafl das totale HoO-Mischungsverhéltnis aufgrund von Wech-
selwirkungen zwischen Gas und Kammerwénden variiert. Dieser Wandeffekt mufl bei der
Modellierung beriicksichtigt werden. In den Simulationen wird das gemessene Gesamtwas-
ser vorgeschrieben, aber die zeitabhéngige Partitionierung zwischen HyO-Gasphase, fliissi-
ger Aerosolphase und fester Eisphase explizit berechnet. In jedem Zeitschritt wird das
Mischungsverhéltnis der HyO-Gasphase entsprechend der Zunahme der FISH-Messung
wahrend der Kiihlphase erhoht,

HyO(Gesamt)pisy T —  HoO(Gasphase)apsc T -

Weiter wird entsprechend der Abnahme der FISH-Messung nach dem Gefrierprozef Eis-
wasser im Modell entfernt,

HyO(Gesamt)pisp | ——  HoO(Eisphase)apsc | -

Mit Hilfe dieses Ansatzes werden HyO-Wandfliisse (Gesamtwasser nimmt zu) und Verluste
von Eiswasser (Gesamtwasser nimmt ab) implizit beriicksichtigt und Unsicherheiten bei
der simulierten relativen Feuchte werden dadurch reduziert. In Abschnitt .1.2] wurden
die Griinde fiir die Eiswasserverluste nach der Kiihlphase bereits angesprochen: Sedimen-
tation, Abscheidung an den Kammerwénden und am Mischventilator und unvollsténdi-
ges Sammeln der Partikel durch das FISH-Instrument. In den Modellsimulationen wird
dann in jedem Zeitschritt solange Eiswasser entfernt, bis der modellierte Eiswasserge-
halt dem gemessenen FISH-Wert entspricht. Dabei erfolgt dieses Entfernen zuerst in den
grofiten Bins der Eispartikelgrofienverteilung entsprechend der Groflenabhéngigkeit der
Sedimentations- und Abscheideprozesse. Diese einfache Modellannahme erlaubt natiirlich
nicht eine realistische Berechnung der oben genannten Verlustprozesse, jedoch sind diese
Prozesse nach Beendigung der Kiihlphase fiir die vorliegenden Gefrierstudien auch nicht
von grofler Bedeutung, da der Gefrierproze selbst wahrend der Zunahme des Gesamt-
wassers initiiert wird. Inwieweit experimentelle Unsicherheiten aufgrund der Genauigkeit
der FISH-Messung die Simulationsergebnisse beeinflussen konnen wird zusammen mit
anderen Sensitivitidtsstudien in Abschnitt untersucht.

4.2.2 Fallstudie: Experiment bei 202 K

In diesem Abschnitt wird detailliert ein Gefrierexperiment mit einer Anfangs-
temperatur von 202 K bei einem Anfangsdruck von 180 hPa beschrieben (siche Abb. [4.3)).
Die Simulationszeit betrigt 40 min, beginnend 3 min vor der Kammerkiihlung.
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Abb. 4.3: Modellierte Kiihlperiode der Fallstudie mit einer Anfangstemperatur von 202 K,
einem Anfangsdruck von 180 hPa und Gesamtwasser von 11 ppmv. Die Kurven sind der Abb.
in der Zeit zwischen 217 und 257 min entnommen. Auf der neuen Zeitskala startet die Pumpphase
nun bei 180 s.

Anfangsgriéflenverteilung Aerosol Die gestrichelte Kurve in Abb. zeigt die mit
Hilfe eines differentiellen Mobilitédtsanalysators gemessene Volumenverteilung des Aero-
sols. An diese gemessene Verteilung wurde in der APSC-Simulation mit einem trockenen
Massen-Medianradius r,, = 0.16 gm und einer geometrischen Standardabweichung o =
1.75 eine logarithmische Normalverteilung angepafit und das Aerosol mit dem verfiigharen
Wasserdampf in Gleichgewicht gebracht (Kurve mit Dreiecksymbolen in Abb. .

Das Gefrieren der Aerosolpartikel erfolgt am rechten Rand der Groflenverteilung, da
die homogene Nukleationswahrscheinlichkeit mit zunehmendem Fliissig- Aerosolvolumen
zunimmt (siche Abschnitt [2.3)). Leider liefert die gemessene Grofienverteilung keine In-
formation iiber Partikelgroflen grofer als ca. 1 pm im Durchmesser. Um den méglichen
EinfluB der Groflenverteilung auf die Anzahl der nukleierten Eispartikel zu untersuchen,
wurde deshalb je eine Modellsimulation mit einer schméleren Verteilung (0=1.5), und eine
Simulation mit einer breiteren Verteilung (0=2.0) durchgefiihrt. Durch die schmale Ver-
teilung wird das gemessene totale Partikelvolumen gut représentiert, wahrend die breite
Verteilung eine bessere Anpassung an die totale Anzahlkonzentration der Aerosolpartikel
ist. Die Resultate dieser Sensitivitédtsstudien beziiglich der Groflenverteilung des Aerosols
werden in Abschnitt prisentiert.
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Abb. 4.4: Feuchte Volumenanfangsverteilungen des Aerosols fiir die Fallstudie dargestellt in
Abb. Die durchgezogenen Kurven sind Modellanpassungen der gemessenen Groflenverteilung
(gestrichelte Kurve). Die Verteilung mit den Dreiecksymbolen wurde fiir die Simulationen in
Abschnitt [4.2.2] verwendet.

Relative Feuchte Abbildung zeigt den zeitlichen Verlauf der simulierten relativen
Eisfeuchte (RHI). Wie in Abschnitt bereits erwiahnt wurde, ist vor der Kammerkiihl-
phase gasformiges Wasser im Gleichgewicht mit den eisbedeckten Kammerwéanden. Den-
noch startet die Simulation mit einer Eisfeuchte von nur 90 %. Grund dafiir sind experi-
mentelle Unsicherheiten bei der Temperatur- und Gesamtwassermessung und die leichte
Erhohung der Gastemperatur gegeniiber der Wandtemperatur (Maohler et al. 2003)).

Mit Beginn der Kiihlphase kommt es zu einer sehr raschen Zunahme der Eisfeuchte.
Bei den gegebenenen thermodynamischen Bedingungen prognostizieren die Messungen
von |[Koop et al.| (2000) einen kritischen Wert der relativen Eisfeuchte fiir homogene Eis-
nukleation von ca. 160 %. Genauer variert dieser Wert zwischen 161 % und 157 % fiir
Tropfenradien zwischen 0.1 gm und 5 pm, bei einer Dauer des Gefrierprozesses (Dauer
der Phasenumwandlung) von 1 min. Nach einer Simulationszeit von ca. 300 s wird die-
se kritische Gefrierfeuchte tiberschritten, wodurch bei einem Teil der Aerosolpartikel der
Gefrierprozef initiiert wird. In Abb. markieren das Dreiecksymbol und der Punkt den
modellierten bzw. experimentell bestimmten Einsatzzeitpunkt des Gefrierprozesses. Wie
weit die relative Feuchte die kritische Gefrierfeuchte im weiteren Verlauf iiberschreiten
kann, hidngt von der totalen Anzahl der gebildeten Eispartikel ab, was wiederum von
Temperatur, Kiithlrate und den Gefriereigenschaften des Aerosols kontrolliert wird. Allge-
mein gilt: Je niedriger die Temperatur (langsameres Eispartikelwachstum) und je hoher
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die Kiihlrate, desto ldnger kann die aktuelle Feuchte iiber der Gefrierfeuchte verbleiben
und desto mehr Eispartikel kénnen sich bilden. Diese kontrollierenden Faktoren werden
anhand von Abb. .12l noch diskutiert werden.

Nach Einsatz des Gefrierprozesses wird durch schnelles Depositionswachstum der ge-
bildeten Eispartikel die HoO-Gasphasenkonzentration verringert und dadurch eine wei-
terer Anstieg der relativen Feuchte trotz anhaltender Kiihlung der Kammer verhindert
(Temperaturabnahme bis t = 600 s, siche Abb. . Trotz der niedrigen Temperatur und
der hohen Kiihlrate bei diesem Experiment, beides wiirde eine grofle Differenz zwischen
kritischer und maximaler relativer Feuchte favorisieren, ist die maximale Eisfeuchte von
165.6 % nur um 3.5 % groBer als die kritische Gefrierfeuchte. Fillt die Feuchte nach-
folgend wieder unter die kritische Uberséttigung fiir homogenes Gefrieren, werden zwar
keine neuen Eispartikel mehr gebildet, aber das starke Wachstum der existierenden Parti-
kel wird fortgesetzt, was die schnelle Abnahme der Eisfeuchte zur Folge hat. Gleichzeitig
stattfindende Umsétze von Wasser zwischen Gasphase und den fliissigen Aerosolen ha-
ben keinen wesentlichen Einflufl auf den zeitlichen Verlauf der relativen Feuchte, da der
Fliissigwassergehalt im Aerosol sehr klein verbleibt gegeniiber der H,O-Konzentration in

der Gasphase und dem Eiswassergehalt (siehe dazu Abb. 4.11)).
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Abb. 4.5: Modellierte relative Feuchte in Bezug auf Eis. Die horizontale Linie bei 160 % mar-
kiert die kritische Uberséttigung fiir homogene Eisnukleation bei einer Temperatur von 198 K
fiir Partikel mit einem Durchmesser von ca. 0.4 ym und einer Gefrierdauer von 1 min (Koop et
al., 2000). Das Dreiecksymbol im Bereich des Maximums der Eisfeuchte markiert den Einsatz-
zeitpunkt des Gefrierprozesses in der Modellsimulation, der Punkt zeigt den Gefrierzeitpunkt
ermittelt mit Depolarisationsmessungen in der AIDA-Kammer (siehe Abb. [4.8)).



4.2 Homogenes Gefrieren von wafirigen Schwefelsdurelosungen 41

Wenn die Temperatur nach ca. 600 s aufgrund des Warmestroms von den Kam-
merwinden anzusteigen beginnt, kommt die Eisfeuchte nahe 100 % zu liegen. Zur glei-
chen Zeit fallt jedoch weiterhin der Druck, wodurch der HyO-Partialdruck reduziert wird.
Durch die Wassernachlieferung von den Kammerwénden (FISH-Messung nimmt zu) wird
jedoch diese druckinduzierte Feuchteabnahme kompensiert und ein Gleichgewicht zwi-
schen Feuchte in der Kammer und eisbedeckten Kammerwénden wird wiederhergestellt.

Es wurde fiir dieses Experiment auch eine Modellrechnung mit konstantem H;O-
Mischungsverhaltnis durchgefiihrt, bei dem der beobachtete Anstieg des Gesamtwassers
wihrend der Kiihlphase ignoriert wird. Bei dieser Simulation (Feuchteverlauf hier nicht
gezeigt) zeigte sich ein kontinuierlicher Abfall der relativen Eisfeuchte auf 70 % mit an-
steigender Temperatur, im Gegensatz zur Gleichgewichtssituation nahe Eissattigung auf
Grundlage der FISH-Messungen. Dies unterstreicht die Wichtigkeit von moglichst exakten
Feuchte- und Temperaturmessungen bei derartigen Gefriersimulationen.

Bei ca. 800 s und 1400 s fallt die Eisfeuchte knapp unter die Eissdttigung. Diese
kurzfristigen Unterséttigungen stehen in Zusammenhang mit einer geringeren Pumpge-
schwindigkeit (geringere Druckabnahme) bzw. mit dem Ende der Pumpphase und dadurch
einer erhohten Temperaturzunahme (siehe Abb. . Diese Unterséttigungen forcieren ein
teilweises Verdampfen der Eispartikel, was zur Wiederherstellung des Gleichgewichtes bei
Eissattigung fiihrt.

Partikelanzahlkonzentrationen Die Simulation startet mit einer totalen Anzahlkon-
zentration von 1460 cm~2 Schwefelsdureacrosolen. Dies entspricht der zum selben Zeit-
punkt in der AIDA-Kammer beobachteten Anzahlkonzentration. Die Volumenexpansion
mit Beginn des Pumpens bewirkt eine dynamische Abnahme der Aerosolanzahlkonzen-
tration (sieche Abb. 4.6 und Abschnitt [3.2.1]), wobei iiber die meiste Simulationszeit die
gemessene und die simulierte Partikelkonzentration sehr gut iibereinstimmen und deren
zeitliche Entwicklung weitgehend dem Druckverlauf folgt. Bei konstanten Druckbedingun-
gen vor 200 s und nach 1400 s nimmt jedoch die Anzahlkonzentration auch geringfiigig
ab. Dies ist eine Folge der Abscheideprozesse von HySO,/HyO-Aerosolen in der AIDA-
Kammer, welche bereits in Abschnitt angesprochen wurden.

Bei 345 s markiert die simulierte Aerosolanzahlkonzentration durch den scharfen Abfall
der Kurve den Zeitpunkt des Gefrierprozesses. Die Abnahme der Partikelkonzentration
betrigt hier ca. 90 cm ™3, entsprechend der Anzahl der gebildeten Eispartikel (siehe dazu
Abb. [4.7)). Bei der Kammermessung der Partikelkonzentration kann dieser scharfe Abfall
nicht beobachtet werden, da der Kondensationskernzéhler die Anzahl von Aerosolen und
Eispartikeln in Summe mif3t.

In Abb. wird der Einsatzzeitpunkt des Gefrierprozesses bei 330 s definiert. Nach
diesem Zeitpunkt wird innerhalb von ca. 20 s eine maximale Fispartikelkonzentration von
94 cm~? erreicht. Die Nukleation weiterer Eispartikel wird nachfolgend durch der Fall der
relativen Eisfeuchte unterhalb die kritische Gefrierfeuchte verhindert. Die charakteristi-
sche Zeit 1 des Gefrierprozesses bei einer Gefriertemperatur von 198 K ist umgekehrt
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Abb. 4.6: Verlauf von Druck und totaler Partikelanzahlkonzentration. Die fein gestrichelte
Kurve zeigt der Verlauf der Partikelmessung in der Kammer (Summe aus Aerosolen und Eispar-
tikeln mit einen Durchmesser von 20 nm bis 3 gum). In der Simulation (durchgezogene Kurve, nur
flissige Partikel) wird das Gefrieren von einem kleinen Teil der Aerosole durch einen scharfen
Abfall der Anzahlkonzentration bei 345 s angezeigt.

proportional der Kiihlrate dT'/dt (Kércher und Lohmann) 2002):

dT -1
Ti[s] = (78.5—[[(3‘1]) . (4.1)
dt
Setzt man die beobachtete Kiihlrate d7'/dt = 0.012 Ks™! bei 198 K in Gleichung (4.1)) ein,
erhalt man fiir 7, ~ 1 s. Diese charakteristische Gefrierzeit wurde mit der vollen Breite
bei halbem Maximalwert (Halbwertsbreite) des grolenintegrierten Nukleationspulses

N5 dn., o
J(t> - % = ZUiJhomnaer,i (42)
=1 =1

in der APSC-Simulation verglichen. Dabei stimmt der ermittelte Wert von ~ 3 s gut mit
der charakteristischen Gefrierzeit 74 tiberein.

Abbildung vergleicht die simulierte totale Eispartikelanzahlkonzentration mit der
AIDA-Messung fiir Eispartikel mit einem Durchmesser grofier als 1.5 um (durchgezogene
Kurve rechts). Bei der Kammermessung mit dem optischen Partikelspektrometer wer-
den nur Partikel > 1.5 pum als Eispartikel gezihlt, da sie unterhalb dieses Limits nicht
von grofien fliissigen Schwefelsédurepartikeln unterschieden werden kénnen (Mohler et al.,
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Abb. 4.7: Zeitlicher Verlauf der modellierter Anzahlkonzentration der Eispartikel. Der definierte
Gefrierzeitpunkt ¢, = 330 s ist im Modell jener Zeitpunkt, wo die Eispartikelkonzentration den
Wert von 10~2 cm ™3 iiberschreitet (nicht ersichtlich auf der linearen y-Achse). Die entsprechende
Gefriertemperatur Ty betrégt 197.8 K (siehe kleine Abb.).

2003). Im Modell ist der Unterschied zwischen der Gesamtzahl der Eispartikel und der
Zahl der Eispartikel > 1.5 pum sehr klein (hier nicht gezeigt).

Beriicksichtigt man bei der Simulation die mehrfach erwéhnten Verlustprozesse von
Eiswasser (siehe Abschnitt , dann nimmt die simulierte Eispartikelanzahlkonzen-
tration in dhnlicher Weise ab, wie die in der AIDA-Kammer gemessene Konzentration
(vergleiche durchgezogene Kurve links mit durchgezogener Kurve rechts in Abb. . Der
Vergleich mit der Kammermessung zeigt weiter, dafl sowohl der Einsatz des Gefrierpro-
zesses als auch die maximale Eispartikelkonzentration von der Simulation sehr gut erfafit
werden. Obwohl wie oben erwihnt die Partikelmessung mit dem optischen Partikelspek-
trometer nur fiir grofle Eispartikel sensitiv ist, stimmt die Messung der ersten Eispartikel
mit dem scharfen Anstieg des Depolarisationssignals sehr gut iiberein.

Der im Vergleich zur APSC-Simulation verzogerte Anstieg der Eispartikelkonzentra-
tion wird durch teilweises Verdampfen von Eispartikeln in der beheizten Probenahmelei-
tung zum Partikelspektrometer verursacht (Mohler et al. |2003)). Durch dieses teilweise
Verdampfen kann der Durchmesser von anfinglich sehr kleinen Eispartikeln unter das
Detektionslimit von 1.5 pum schrumpfen, wo sie dann nicht mehr von den fliissigen Ae-
rosolen unterschieden werden kénnen. Mit zunehmendem Wachstum der Eispartikel wird
dieser Effekt jedoch immer unwichtiger, weshalb es auch unwahrscheinlich ist, daf§ die
Kammermessung die maximale Anzahl der Eispartikel unterschétzt.
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Abb. 4.8: Modellierte (linke Abb.) und gemessene (rechte Abb.) Eispartikelanzahlkonzentratio-
nen. Bei der gemessenen Anzahlkonzentration wurden nur Eispartikel mit einem Durchmesser
grofer als 1.5 pm gezéhlt. Die Simulation zeigt sowohl das Resultat unter Beriicksichtigung der
Eiswasserverluste (durchgezogene Kurve), als auch den Verlauf bei Vernachlissigung der Verlust-
prozesse (gestrichelte Kurve). Der vertikale Balken kennzeichnet die experimentelle Unsicherheit
der mit dem optischen Partikelspektrometer gemessenen Eispartikelkonzentration. Die gestri-
chelte Kurve rechts zeigt die gemessene Depolarisation des riickwértsgestreuten Argon-Lasers
zur Bestimmung des Einsatzzeitpunktes des Gefrierens.

Groflenverteilungen und chemische Zusammensetzung des Aerosols Anhand
von Abb. soll zunéchst die zeitliche Entwicklung der Anzahlgrofienverteilung der
Eispartikel (Bild unten) diskutiert werden. Dargestellt ist die Anzahlkonzentration der
Eispartikel in jedem Groéfenbin. Die erste Eismode mit einem Mediandurchmesser von ca.
0.8 pm ist bei t = 330 s zu sehen. Durch sehr langsames Wachstum der frisch gebilde-
ten KEispartikel, jedoch sehr rasches Gefrieren weiterer Aerosole, bleibt bis ca. t = 350 s
die mittlere GroBle der Eispartikel nahezu unverdndert, die Anzahlkonzentration erhéht
sich jedoch um einen Faktor 10%. Danach ist der Gefrierprozefl abgeschlossen und die exi-
stierenden Eispartikel wachsen zu einer mittleren Grofle von 2.4 pm im Durchmesser. In
diesem Groéflenbereich wird das Partikelwachstum durch Diffusion kontrolliert. Dabei ist
das radiale Wachstum der Partikel umgekehrt proportional der Partikelgrofie, d.h. kleine
Partikel wachsen schneller als grofle, weshalb die Groflenverteilung der Eispartikel mit
zunehmender Zeit immer schméler wird.

Betrachtet man die Groflenverteilung des Aerosols in Abb. zeigt sich, daf} die
fliissigen Schwefelsédureaerosole mit einem Durchmesser grofler als ca. 4 pm nicht gefrie-
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Abb. 4.9: Zeitliche Entwicklung der modellierten AnzahlgréBenverteilungen der Aerosole (oben)
und der Eispartikel (unten) wéhrend des Gefrierprozesses. Die unterschiedlichen Farben kenn-
zeichnen die fortlaufende Zeit in Intervallen von 10 s. Die gestrichelte Kurve oben zeigt die
Anfangsgroflenverteilung des Aerosols.

ren. Dieser Umstand erscheint zunéchst {iberraschend zu sein, denn die homogene Ge-
frierwahrscheinlichkeit sollte mit zunehmendem Partikelvolumen ansteigen. Der Grund
ist die Diffusionslimitierung der groflen Partikel. Beim schnellen Kiihlen der Kammer
konnen dann diese Partikel im Vergleich zu den kleineren Aerosolen nicht schnell genug
das verfiighare Wasser mit ansteigender relativer Feuchte aufnehmen. Dies hat zur Folge,
daB bei Initiierung des Gefrierprozesses in einem Groflenbereich nahe 1 pm der Wasserge-
halt bzw. die Wasseraktivitat der groleren Partikel zu gering ist, d.h. diese Losungstropfen
sind zu schwefelsdurehaltig um gefrieren zu kénnen.

Mit Hilfe von Abb. welche die HyO-Massenfraktion als Funktion der Zeit und
der Partikelgrofle zeigt, kann dies nochmals verdeutlicht werden. Solange kein Gefrie-
ren auftritt erfahren mit Beginn der Kiihlung die Aerosole im mittleren Grofienbereich
ein starkes Kondensationswachstum. Bei t = 340 s gipfelt der Wasseranteil in der 1 pym
groflen Tropfen bei einem Wert von ca. 75 %. Die Tropfen mit einem Durchmesser grofier
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Abb. 4.10: GroBenaufgeloste HoO-Massenfraktion der HoSO4/HoO-Losungstropfen zum Zeit-
punkt des Gefrierens. Die gestrichelte Kurve gibt den anfinglichen Wassergehalt der Aerosole
vor der Kammerkiihlung an.

als 20 ym nehmen in dieser Zeitspanne nur sehr wenig Wasser auf, und verbleiben fast bei
ihrer anfianglichen HyO-Konzentration vor der Kammerkiihlung. Bei sehr kleinen Aero-
solen unterhalb 0.1 pm ist der Wassergehalt aufgrund des Kelvin-Effekts sehr gering. Im
Gegensatz zu den groflen Losungstropfen sind diese kleinen Tropfen jedoch nicht diffusi-
onslimitiert, sondern sie verbleiben stets im Gleichgewicht mit dem verfiigbaren Wasser
in der Gasphase, d.h. sie reagieren instantan auf Anderungen der relativen Feuchte. Auf-
grund ihrer Diffusionslimitierung verdunsten die gréfleren Aerosole Wasser auch langsamer
mit fallender Eisfeuchte nach ¢ = 340 s, wodurch die Beulen der Kurven in Abb. im

Durchmesserbereich zwischen 5-10 pm zustandekommen.

Partitionierung von Wasser Wie bereits in Abschnitt beschrieben wurde, wird
bei allen Simulationen das Gesamtwasser geméafi den FISH-Messungen vorgeschrieben,
sodafl zu jeder Zeit das totale Mischungsverhéltnis von Wasser im Modell dem gemessenen
Wert entspricht. In Abbildung ist die berechnete Partitionierung des Gesamtwassers
in Gasphase, Fliissigwassergehalt und Eiswassergehalt dargestellt, welche experimentell
nicht bestimmt werden kann.

Anfinglich befindet sich der Grofiteil des Gesamtwassers in der Gasphase. Im Ver-
gleich dazu ist der Fliissigwassergehalt der Aerosole duflerst gering. Wird die Kammer
gekiihlt, erhoht sich zunéchst der Fliissigwassergehalt durch Kondensationswachstum der
unterkiihlten Tropfen, mit Einsatz des Gefrierprozesses nimmt er jedoch wieder ab. Un-
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tersucht man diese Abnahme genauer (siehe kleine Abb. innerhalb von Abb. [£.11)), findet
man in der Zeit zwischen 340 s und 350 s eine steile Abnahme des Fliissigwassers, ge-
folgt von einer langsameren Abnahme. Der steile Abfall kommt durch den Gefrierprozef3
zustande, d.h. dieser Wasseranteil wird durch Gefrieren eines Teils der Aerosole in Eis
umgewandelt. Die nachfolgende langsamere Abnahme resultiert aus der Verdunstung von
Wasser mit fallender relativer Eisfeuchte, verursacht durch das Eispartikelwachstum.
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Abb. 4.11: Modellierte Partitionierung von Wasser. Die durchgezogenen Kurven sind die FEr-
gebnisse unter Beriicksichtigung der Eiswasserverluste nach 900 s. Die Ergebnisse ohne diese
Prozesse sind als gestrichelte Kurven eingezeichnet.

Das H,O-Mischungsverhéltnis in der Gasphase wird durch Deposition von Wasser an
den Eispartikeln zwischen 300 s und 400 s verringert. Dieser Verlust in der Gasphase wird
jedoch gleichzeitig durch die Wassernachlieferung von den Kammerwénden teilweise kom-
pensiert (siche beginnende Zunahme des Gesamtwassers), bis schliellich das Mischungs-
verhéltnis aus dem selben Grund wieder zunimmt.

Bei ca. 800 s erreicht der Eiswassergehalt seinen Maximalwert von fast 11 ppmv.
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Andererseits wurde aber die HyO-Gasphase durch das Eispartikelwachstum nur um ca.
5 ppmv verringert. Demzufolge resultiert ein grofier Teil des Eispartikelwachstums aus der
Wassernachlieferung von den Kammerwéanden, wobei dieses Wasser sehr schnell an die
Eispartikel angelagert wird. Die Zeitskala 7,5, auf welcher der verfiighare Wasserdampf
an wachsenden Partikeln deponiert wird (Zeitskala, auf der die HyO-Gasphase entleert
wird), ist durch

1

as — 4.3
Te 47 D1 Bnice (43)

gegeben. Setzt man bei einer Temperatur von 7' = 200 K und einem Druck von p =
180 hPa fiir den D ~ 0.9cm?s~! (Gleichung (2.4)), fiir 8 = 0.6 (Gleichung (2.3)), fiir den
Eispartikelradius » = 1 um, und fiir die Eispartikelkonzentration nj,. = 94 cm ™3, dann
erhélt man fiir 75,5 ~ 15 s.

Bei ca. 800 s und 1400 s fillt die Eisfeuchte knapp unter 100 % (siehe Abb. [L.5),
wodurch die Eispartikel teilweise verdampfen. Dies fiihrt wiederum zu eine Zunahme des
Gasphasenwassers bis die Kiihlphase beendet ist. Beriicksichtigt man in der Simulation die
Abnahme des Gesamtwassers zufolge der Eiswasserverluste nach 900 s, fiithrt dies zwar zu
einer viel schnelleren Abnahme des Eiswassergehaltes als durch Verdunstung alleine, einen
Einflufl auf die HyO-Gasphasenkonzentration hat dies aber nur in geringem Umfang am
Ende der Kiihlphase. Zusammenfassend sei erwéhnt, dafl die Partitionierung von Wasser,
vor allem die Umsétze von Wasser zwischen der Gasphase und der Eisphase, grofteils
durch den HyO-Wandflul bestimmt ist.

4.2.3 Experimente in anderen Temperaturbereichen

Neben der im vorigen Abschnitt présentierten Fallstudie bei 202 K wurden weitere APSC-
Simulationen von homogenen Gefrierexperimenten mit unterkiihlten HySO,4/H,O-Lésungs-
tropfen durchgefiihrt. Die Anfangstemperaturen der Experimente erstreckten sich von
194 K bis 235 K. Die Kiihlraten zum Zeitpunkt des Gefrierens betrugen zwischen
0.5 K min™! und 2.6 K min~! (siehe Tab. [4.1)). Unter der Annahme von adiabatischer
Kiihlung entsprechen diese Kiihlraten vertikalen Windgeschwindigkeiten in der Gréflen-
ordnung von 1-2 m s~ !, vergleichbar mit konvektiven Aufwinden oder den Aufwinden
in starken mesoskaligen Wellen. Im Gegensatz zur Fallstudie bei 202 K wurde bei den
iibrigen Experimenten keine Anfangsgrofienverteilung bestimmt. Bei der Initialisierung
der GroBenverteilung in den APSC-Simulationen wurde daher bei diesen Experimenten
die gemessene HySO4-Konzentration in der Kammer herangezogen, und dann der Median-
durchmesser und die geometrische Standardabweichung derart angepafit, dafi die model-
lierte totale Anzahlkonzentration des Aerosols mit der gemessenen Konzentration iiber-
einstimmt. Nachfolgend konzentriert sich der Vergleich zwischen Modellergebnissen und
Kammermessungen auf die kritischen Gefrierfeuchten, die maximalen Ubersittigungen,
die Gefrierzeitpunkte, die totale Anzahl der Eispartikel und die Ho,SO,4-Massenfraktion.
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Tabelle 4.1: Zusammenschau der simulierten Gefrierexperimente mit den Anfangstemperaturen
T, und mit den Kiihlraten (d7'/dt)yu = . Die Kiihlraten sind zum Zeitpunkt des Gefriereinsat-
zes bestimmt. Gegeniibergestellt sind die modellierten und gemessenen Gefriereinsatzzeitpunkte
toue, die Gefriertemperaturen Ty, und die HoSO4-Massenfraktionen Wiy zum Zeitpunkt pyc.
Die Zeitpunkte tn,. beziehen sich hier auf den Beginn der Kammerkiihlung. Die modellierten
Schwefelsiurekonzentrationen gelten fiir Partikel im Nicht-Gleichgewicht mit einem Durchmesser
von 1 pm, die gemessenen Werte wurden mit Hilfe von Filterprobenahmen unter der Annahme
von Wassergleichgewicht ermittelt. In den beiden letzten Spalten werden die simulierten und die
gemessenen totalen Eispartikelkonzentrationen verglichen, wobei die experimentelle Unsicherheit
+ 50 % betrégt.

To[K] APSC AIDA APSC AIDA APSC AIDA
Y v twe ™ Wiwe  The  fawe Wine  Tue  Tice Mice
[K min~!] [K min~!] [g] (%] K] 5]  [% K] [em™3 [em™3]

194.4 —0.72 0.09 190 27.0 189.9 270 222 1894 90 keine Daten

(—0.06) (268) (27.1) (189.4) (41)
202.2 —0.78 —0.57 150 24.8 197.8 160 22.6 197.6 94 108 + 54
212.6 -0.9 —0.88 152 21.2 208.0 127 23.3 208.2 34 42+21
225.9 —0.48 —0.43 268 13.4 220.7 261 152 220.7 20 8§+4
235.3 —2.58 —2.75 96 4.3 2302 72 162 231.0 346 > 40

(~2.58) (O1)  (3.9) (230.4) (245)

Eisiibersittigungen Abbildung vergleicht die modellierten maximalen Eisfeuch-
ten (ausgefiillte Kreise) und Gefrierfeuchten (offene Kreise) mit den gemessenen Gefrier-
feuchten in der AIDA-Kammer (offene Quadrate). Die durchgezogene Linie in Abb.
markiert die relative Eisfeuchte, bei der Sattigung in Bezug auf fliissiges Wasser eintritt.
Die gestrichtelte Linie kennzeichnet die kritische Eisfeuchte als Funktion der Temperatur,
bei der ein Tropfen mit einem Durchmesser von 0.5 ym in einem Zeitraum von 1 s ge-
friert. Die gepunktete Linie gilt fiir Tropfen mit einem Durchmesser von 2 ym und einer
Gefrierdauer von 1 min. Diese kritischen Feuchten wurden mit Hilfe der Nukleationsraten-
Parametrisierung von [Koop et al| (2000) berechnet (siehe Gleichung (2.31])). Im ersten Fall
(gestrichelte Linie) betrigt die kritische Nukleationsrate Jyom = 1.5 x 103 em™ 57! und
die Differenz zwischen kritischer Wasseraktivitdt und Wasseraktivitét bei Eisgleichgewicht
Aa, = a,, —a’; = 0.3204, im zweiten Fall (gepunktete Linie) ist Jyom = 4 x 10% em ™ s7!
und Aa,, = 0.305. Die beiden Linien umgrenzen niherungsweise die beobachteten Parti-
kelgroflen und Gefrierzeitskalen in der AIDA-Kammer.

Vergleicht man in den Modellsimulationen die maximalen Eisfeuchten mit den kriti-
schen Gefrierfeuchten, zeigt sich zwischen diesen Feuchten eine Differenz von ein paar
Prozenten, wobei diese Differenz mit abnehmender Temperatur zunimmt (sieche Félle bei
Temperaturen unterhalb 210 K in Abb. . Dies wird durch ein langsameres Wachs-
tum der Eispartikel mit abnehmender Temperatur verursacht, wodurch dem Anstieg der
Eisfeuchte zufolge der Kiithlung weniger schnell entgegengewirkt wird als bei hohen Tem-
peraturen. Beim warmsten Experiment mit einer Gefriertemperatur nahe 230 K kommt
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Abb. 4.12: Modellierte maximale Eisfeuchten RHI . und Gefrierfeuchten RHI,,. (ausgefiill-
te und offene Kreise) zusammen mit den gemessenen kritischen Gefrierfeuchten in der AIDA-
Kammer (offene Quadrate). Der absolute Mefifehler der Gefrierfeuchten in der AIDA-Kammer
erhoht sich von + 8 % bei einer Temperatur von 230 K auf + 12 % bei 190 K (Mohler et al.,
2003]).

trotzdem eine grofie Differenz zwischen kritischer und maximaler Feuchte zustande, weil
bei diesem Experiment die Kiihlrate sehr viel grofier war (Faktor 3-4) als bei den anderen
Experimenten (siehe Tab. , wodurch der reine Temperatureffekt kompensiert wird.

Mit abnehmender Gefriertemperatur beobachtet man die Tendenz, daf die kritischen
Gefrierfeuchten in Abb. oberhalb der gestrichelten und der gepunkteten Linie zu
liegen kommen. Dieses Verhalten ist eine Folge des Nicht-Gleichgewichtes der groflien Ae-
rosolpartikel (Durchmesser > 2 pm) mit der HoO-Konzentration in der Gasphase, was
anhand Abb. [L.I0 bereits diskutiert wurde. Bei den Modellsimulationen wurde als Gefrier-
zeitpunkt jener Zeitpunkt definiert, wo die Eispartikelkonzentration den Wert 1073 cm ™3
iiberschreitet (siche Abb. [4.7). Bei einer so geringen Partikelkonzentration wiirden nor-
malerweise die groflen Partikel aufgrund des Volumeneffektes zuerst gefrieren, was aber
aufgrund ihrer zu geringen Wasseraktivitdt nicht geschieht. Im Gegensatz dazu sind die
kleineren Aerosole im Durchmesserbereich 0.1-1 pgm nahezu im Wassergleichgewicht und
gefrieren deshalb zuerst (siche Abb. und . Je niedriger die Temperatur, desto klei-
ner sind nun aufgrund einer geringeren Wachtumsrate diese zuerst gefrierenden Aerosole
und desto hoher sind daher ihre Gefrierfeuchten aufgrund der geringeren Gefrierwahr-
scheinlichkeit bei kleinerem Volumen. Aus diesem Grund liegen nun die tatsdchlichen
Gefrierfeuchten iiber den entsprechenden kritischen Feuchten nach Koop et al.| (2000)), bei
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welchen ein monodisperses Aerosol im Gleichgewicht mit der HoO-Gasphase angenommen
wurde.

Mit Ausnahme der beiden Experimente nahe 210 K und 230 K unterscheiden sich
die modellierten Gefrierfeuchten von den gemessenen AIDA-Werten um nicht mehr als
3 %, was deutlich innerhalb der absoluten experimentellen Unsicherheit von 4+ 8-12 %
liegt. Im Fall des Experimentes nahe 210 K ist die grole Differenz zwischen modellier-
ter und gemessener Gefrierfeuchte wahrscheinlich auf heterogene Gefrierartefakte zuriick-
zufithren, wodurch der Gefrierprozefl bei einer sehr niedrigen Eisfeuchte initiiert wurde
(Mohler et all 2003). Die Differenz im Fall nahe 230 K ist schwieriger zu erklédren. Eine
Erkldrung konnte hier sein, dafl durch Temperaturinhomogenitéiten im Gasvolumen (siehe
Abschnitt [4.1.2)), verursacht durch sehr kurzzeitige isolierte Wirbel mit nahezu adiabati-
scher Abkiihlung, der Gefrierprozefl bei einer niedrigeren Temperatur als der ermittelten
mittleren Gastemperatur stattgefunden hat. Eine Bestimmung der AIDA-Gefrierfeuchte
mit niedriger Temperatur wiirde dann zu einer besseren Ubereinstimmung zwischen mo-
dellierten und gemessener Gefrierfeuchte fithren. Eine zweite Erklarung konnte die extrem
hohe Kiihlrate bei diesem Experiment liefern. Bei einer derart schnellen Kiihlung ist die
Gefrierfeuchte extrem sensitiv beziiglich des ermittelten Gefrierzeitpunktes, dessen gemes-
sener und modellierter Wert sich deutlich unterscheiden (siche Tab. [1.1)).

Die kritische Gefrierfeuchte fiir das wiarmste Experiment mit einer Gefriertemperatur
um 230 K liegt bei der Modellsimulation sehr nahe an der Linie wo Séttigung beziiglich
Fliissigwasser eintritt (sieche Abb. [£.12). Durch die sehr grofie Kiihlrate und die warme
Temperatur weisen hier die unterkiihlten Losungstropfen vor dem Gefrierprozefl ein star-
kes Kondensationswachstum auf und werden dadurch sehr stark verdiinnt. Der simulierte
H,SO,4-Massenanteil betrigt hier zum Zeitpunkt des Gefrierens im Modell nur 4.3 %.
Von der experimentellen Seite betrachtet scheint bei diesem Experiment aber keine Akti-
vierung von Fliissigwasser stattgefunden zu haben (siehe niedrige AIDA-Gefrierfeuchte).
Anhand einer zusétzlichen Simulation wurde deshalb untersucht, inwieweit das Modeller-
gebnis durch die Genauigkeit der Parametrisierung fiir den HyO-Sattigungsdampfdruck
iiber den nahezu reinen Wassertropfen beeinflu3t wird, dessen Unsicherheit im Bereich von
ein paar Prozenten liegt. In dieser Simulation wurde der Sittigungsdampfdruck um 2.5 %
verringert, wenn die relative Feuchte den Wert von 95 % iiberschreitet. Als Modellergebnis
erhélt man dann eine um 3.6 % niedrigere Gefrierfeuchte und weiter auch eine maximale
Uberséttigung knapp unterhalb der Sittigungslinie bezogen auf fliissiges Wasser. Die wei-
teren Modellergebnisse fiir diese Simulation mit reduziertem Sattigungsdampfdruck sind
in Tab. (letzte Zeile) in Klammern dargestellt.

Gefrierzeitpunkte Wie in Abschnitt bereits gezeigt wurde, wird bei den Kam-
merexperimenten der Gefrierzeitpunkt durch die sehr scharfe Zunahme der Depolarisation
eines Argon-Lasers bestimmt, wihrend in den Modellsimulationen dieser Zeitpunkt dann
gegeben ist, wenn die Eispartikelkonzentration den Wert 1072 cm ™3 iibersteigt. Dies er-
schwert einen exakten Vergleich der gemessenen und der modellierten Einsatzzeitpunkte
des Gefrierprozesses. Trotzdem werden die experimentell bestimmten Gefrierzeitpunkte

von den APSC-Simulationen sehr gut erfaft (siche Tab. [4.1]). Dasselbe gilt auch fiir die
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Gefriertemperaturen.

Eine Ausnahme bildet das kélteste Experiment mit einer Anfangstemperatur 7T, =
194.4 K. In diesem Fall ist der ermittelte Gefrierzeitpunkt in der Kammer viel spéter als
in der Modellsimulation, wodurch auch der deutliche Unterschied bei den angegebenen
Kiihlraten erkléart wird. Hierfiir konnte die experimentelle Unsicherheit bei der Gesamt-
wassermessung mit dem FISH-Instrument die Erklarung sein, welche die Modellergebnisse
deutlich beeinflussen kann (siehe dazu Abschnitt [4.2.4). Reduziert man in einer Simulati-
on den FISH-MeBiwert um 7.5 %, was noch im Bereich der experimentellen Unsicherheit
liegt, dann stimmen auch bei diesem Experiment der modellierte und der gemessene Ge-
frierzeitpunkt sehr gut {iberein (siehe Modellergebnisse in Klammern bei T, = 194.4 K in

Tab. [4.1).

Eispartikelkonzentrationen In Tab. werden auch die modellierten und die ge-
messenen maximalen Eispartikelkonzentrationen verglichen. Man beachte die sehr gute
Ubereinstimmung zwischen diesen Konzentrationen, was wiederum sehr gut die Anwend-
barkeit der Nukleationsraten-Parametrisierung von Koop et al.| (2000) zur Simulation von
homogenen Gefrierprozessen demonstriert. Bei den Experimenten von T, = 194.4 K bis
T, = 212.6 K nimmt die Kiihlrate geringfiigig zu, die Temperatur erhoht sich jedoch um
ca. 18 K. Aus diesem Grund nimmt die Anzahl der gebildeten Eispartikel ab, da schnel-
leres Eispartikelwachstum bei hoheren Temperaturen zu einer schnelleren Abnahme der
Eistiberséttigung fithrt und dadurch der Gefrierproze$ frither abgebrochen wird (Kércher
und Lohmann| 2002).

4.2.4 Sensitivititsanalysen

In diesem Abschnitt wird gezeigt, welchen Einflufl die experimentellen Unsicherheiten der
Kammermessungen von Gesamtwasser, Temperatur und der Anfangsgrofienverteilung des
Aerosols auf die Modellsimulationen haben kénnen. Dabei richtet sich das Hauptaugen-
merk dieser Sensitivitdtsstudien auf die modellierte Eispartikelanzahlkonzentration fiir
die Fallstudie mit T}, = 202.2 K, welche in Abschnitt diskutiert wurde. Weiter wird
die Sensitivitdt der Simulationen beziiglich des Depositionskoeffizienten von Wasserdampf
auf Eis gezeigt.

Mischungsverhiltnis Gesamtwasser Das totale HyO-Mischungsverhéltnis dargestellt
in Abb. hat eine Genauigkeit von = 6 %. Um zu zeigen, wie sehr diese experimentelle
Unsicherheit die Modellsimulation bei 202 K beeinflut, wurde eine Reihe von Simula-
tionen durchgefiihrt, in denen die FISH-Werte entweder um maximal 10 % erhoht oder
erniedrigt wurden. Die anderen Input-GriéBen blieben dabei unverindert. Diese Ande-
rungen des HoO-Mischungsverhiltnisses um + 10 % (siehe oberer Teil von Abb.
fithren zu einer Variabilitidt der simulierten totalen Anzahl der Eispartikel von ca. & 80 %
(siehe unterer Teil von Abb. [1.13)). Solange keine Eispartikel vorhanden sind, bewirken
hohere oder niedrige Werte des Gesamtwassers direkt eine Erhohung oder Verringerung
der H,O-Gasphasenkonzentration in den Simulationen, wodurch wiederum die kritische
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Abb. 4.13: Variation der modellierten Eispartikelkonzentration bei einer Anderung der FISH-
Messung von + 10 %. Die gestrichelten Kurven markieren die Orginalwerte der Fallstudie dis-
kutiert in Abschnitt [4.2.2]

Gefrierfeuchte frither oder spéter erreicht wird. Dies wird in Abb. durch die deutlich
unterschiedlichen Gefrierzeitpunkte ersichtlich.

Trotz der deutlichen Abhéngigkeit der simulierten Eispartikelkonzentration von der
FISH-Messung fiihrt ein hoherer (niedrigerer) FISH-Wert nicht zwangslaufig zu einer
hoheren (niedrigeren) Eispartikelkonzentration. Aufgrund der unterschiedlichen Nukleati-
onszeitpunkte findet ndmlich der Phaseniibergang der Aerosole bei verschiedenen Tempe-
raturen und Kiihlraten statt. Dies hat wiederum Auswirkungen auf den eng begrenz-
ten Bereich zwischen kritischer Gefrierfeuchte und maximaler Ubersittigung. In Ab-
schnitt wurde bereits ausgefiihrt, dafi die Anzahl der gebildeten Eispartikel aus der
Kombination von Temperatur, Kiihlrate und relativer Eisfeuchte rund um den Zeitpunkt
der maximalen Eisiibersattigung resultiert. So ergibt eine Simulation mit einer Erhohung
des FISH-Wertes um 2.5 % eine hohere Eispartikelkonzentration als eine Simulation mit
einem FISH-Wert +5 % (nicht dargestellt in Abb. [£.13). Zusammen mit der gezeigten
totalen Variabilitat der simulierten Eispartikelkonzentration unterstreicht dies aber umso
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Abb. 4.14: Variation der modellierten Eispartikelkonzentration aufgrund von Variationen der
mittleren Gastemperatur um + 0.3 K und aufgrund einer Verschiebung der Zeitskala der Tempe-
raturmessung um -10 s (fein gestrichelte Kurve unten). Die grob gestrichelten Kurven markieren
die Orginalwerte der Fallstudie diskutiert in Abschnitt

mehr die Wichtigkeit von méglichst genauen Messungen des HyO-Mischungsverhéltnisses,
wenn es gilt die Bildung von Zirren in der realen Atmosphére zu simulieren.

Temperatur Boxmodellierungen wie die vorliegenden Simulationen der AIDA-Gefrier-
experimente implizieren immer eine homogene Luftmasse. Tatséchlich liegen die Zeitska-
len, auf denen die AIDA-Kammer thermisch durchmischt wird im Bereich von wenigen
Sekunden, wodurch die Annahme eines homogenen Gasvolumens in den meisten Féllen
auch erfiillt ist. Dennoch kénnten die geringfiigigen Temperaturinhomogenitéten in der
Kammer den Gefrierprozefl beeinflussen.

Die Sensitivitat der Modellsimulationen beziiglich der gemessenen mittleren Gastem-
peratur wurde auf zwei Arten untersucht. Erstens wurde in mehreren Simulationen die
Temperatur um 4 0.3 K variiert, entsprechend der experimentellen Unsicherheit der Tem-
peraturmessung aufgrund der moglichen Inhomogenitéten im Gasvolumen (siehe Tempe-
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raturprofile im oberen Teil von Abb. . Zweitens wurde untersucht, welche Auswir-
kungen eine Verschiebung der Zeitachse der gemessenen Temperatur um — 10 s hat, d.h.
die Kammerkiihlung wiirde 10 s frither beginnen (siehe fein gestrichelte Kurve der kleinen
Abb. innerhalb von Abb. £.14). Die Zeitachse von Druck und H,O-Mischungsverhéltnis
wird jedoch nicht verschoben. Dieser Offset bei der Temperaturmessung kommt durch ei-
ne gewisse Ansprechzeit der Thermoelemente zustande, welche sich abhédngig vom Druck
von ca. 3 s bei 1000 hPa auf ca. 10 s bei 180 hPa erhoht. Die gemessene Temperatur hinkt
also der tatsdchlichen Temperatur bei den Kammerkiihlungen etwas hinterher.

Die Variabilitdt der totalen Anzahlkonzentration der Eispartikel aufgrund angenom-
mener Temperaturabweichungen von + 0.3 K (siehe Abb. unten) liegt in der selben
Groflenordnung wie die Unsicherheit der Eispartikelkonzentration zufolge von moglichen
Fehlern bei den FISH-Daten. Ebenso fiihrt ein angenommener Offset bei der Tempera-
turmessung zu einer deutlichen Abweichung der simulierten Eispartikelkonzentration vom
Referenzfall mit der gemessenen Temperatur (siehe fein und grob gestrichelte Kurve in

Abb. unten).

Tabelle 4.2: Sensitivitdt der simulierten Eispartikelkonzentration n;e fiir das Experiment bei
T, = 202.2 K beziiglich des Depositionskoeffizienten «.

o 0.05 0.1 02 05 1.0
Tice [cm™) 549 278 171 94 61
n(D, > 1.5 ym) [em™?] | 482 264 168 93 61

Depositionskoeffizient Der Depositionskoeffizient o von HoO-Molekiilen auf Eispar-
tikel geht in die effektive Diffusionsrate von HyO-Molekiilen ein (Pruppacher und Klett,
1997). Im kinetischen Wachstumsregime ist die Massenwachstumsrate direkt proportio-
nal zu «, im diffusiven Regime ist sie von a unabhéngig (siehe Abschnitt . In der
oberen Troposphére gilt das kinetische Regime typischerweise fiir sub-mikrometer grofie
Partikel. In diesem Regime wird bei kleinen Werten von « das anfingliche Wachstum von
nukleierten Eispartikeln verlangsamt.

Unter sonst unverdnderten Bedingungen konnen bei einem verlangsamten Wachstum
der frisch nukleierten Eispartikel insgesamt mehr Eispartikel gebildet werden, da der HyO-
Dampfdruck {iber eine lingere Zeit erhoht bleibt. Aus Abb. geht hervor, dafl der
mittlere Anzahlradius der frisch gefrorenen Eispartikel in der untersuchten Fallstudie bei
0.5 um liegt. Weiters ist der charakteristische Radius, welcher den Ubergangsbereich zwi-
schen kinetischem und diffusivem Wachstumsregime angibt, durch 4\/3a gegeben. Mit
einer mittleren freien Weglidnge A = 0.25 pm (Gleichung (2.5))) bei ' = 200 K und p =
180 hPa und mit o = 0.5 erhélt man fiir diesen Radius den Wert von ~ 0.7 um, d.h. eine
Sensitivitit der Modellsimulation beziiglich unterschiedlicher Werte von o kann erwartet
werden.
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Abb. 4.15: Zeitliche Entwicklung des modellierten mittleren Anzahldurchmessers unter der
Annahme von verschiedenen Depositionskoeffizienten o von Wasserdampf auf Eis. Die Linie bei
1.5 um markiert die Detektionsgrenze des optischen Partikelzdhlers in der AIDA-Kammer.

Tabelle zeigt die simulierte totale Anzahlkonzentration der Eispartikel unter der
Annahme von unterschiedlichen Werten von a. Wie erwartet erhoht sich die Anzahl der
gebildeten Eispartikel mit abnehmenden Werten von «. Bei Werten von o < 0.2 &ndert
sich die Eispartikelkonzentration um mehr als einen Faktor 2. Bei hheren Werten ist die

Sensitivitit weniger stark ausgeprigt. Dieses Verhalten wurde auch bei anderen Studien
gefunden (Lin et al., 2002]).

In Abschnitt [4.2.2) wurde erwéhnt, daf bei den Kammermessungen der Eispartikelkon-
zentration der optische Partikelzédhler nur Eispartikel mit einem Durchmesser > 1.5 pym
zdhlt. Untersucht man die Abhéngigkeit der Eispartikelkonzentration von a nur fiir Par-
tikel > 1.5 pm, findet man den selben Trend wie ohne Anwendung dieses Kriteriums (3
Zeile in Tab. . Jedoch ist bei sehr kleinen Werten von « die Partikelkonzentration
oberhalb 1.5 um etwas geringer als die totale Eispartikelkonzentration, da ein Teil der
Partikel nicht mehr iiber dieses Limit hinauswéchst. Die mittlere Grofle der Eispartikel
nimmt mit kleinerem « ab, weil der verfiighare Wasserdampf auf mehr Eispartikel verteilt
wird. Dies wird anhand von Abb. verdeutlicht, ebenso wie das langsamere Wachs-
tum der Eispartikel bei abnehmenden Werten von «. Dennoch wachsen mit Ausnahme
des Falles @ = 0.5 die Eispartikel im Mittel sehr schnell iiber die Detektionsgrenze des
optischen Partikelzdhlers hinaus.

Wire der Depositionskoeffizient die einzig unsichere Gréfle in den Simulationen, kénn-
te allein durch die Annahme von unterschiedlichen Werten von « zwischen den Grenzen
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Tabelle 4.3: Sensitivitit der simulierten Eispartikelkonzentration nice beziiglich der geometri-
schen Standardabweichung o der Anfangsgrofienverteilung des Aerosols.

o \1.3 15 1.75 2.0
Mo em ™ | 74 53 94 T4

0.2 und 1 eine bessere Ubereinstimmung zwischen modellierten und gemessenen Eispar-
tikelkonzentrationen erzielt werden (vergleiche Tab. mit Tab. 4.2)). Auf der anderen
Seite konnte bei einer Modellsimulation des Experimentes mit T, = 202.2 K bei einer An-
nahme von o = 0.05 keine Kombination von Temperatur und HyO-Mischungsverhéltnis
innerhalb deren Fehlergrenzen gefunden werden, die die simulierte Eispartikelkonzentra-
tion in Ubereinstimmung mit der Messung bringt. Aus diesem Grund wird anhand der
vorliegenden Analyse der Gebrauch von Werten a < 0.2 nicht unterstiitzt.

Aerosolgroflenverteilung In Bezug auf die totale Anzahl der gebildeten Eispartikel
wird die AerosolgroBenverteilung vor allem dann von Bedeutung, wenn der Gefrierprozef3
sehr schnell im Vergleich zum anschlieBenden Depositionswachstum der Eispartikel ist
(Kércher und Lohmann)| [2002). Dieses Regime, schnelles Gefrieren und langsames Wachs-
tum, gilt fiir alle simulierten Gefrierexperimente zusammengefafit in Tab. .1, weshalb in
den Simulationen Aerosolgréfeneffekte beim Gefrierprozefl eine Rolle spielen.

Um den Einflufl der Anfangsgroflenverteilung des Aerosols auf die simulierte Anzahl-
konzentration der Eispartikel zu untersuchen, wurde die geometrische Standardabwei-
chung o variert (siehe Abb. . Das Ergebnis kann Tab. entnommen werden. Bei
der Fallstudie mit 7, = 202.2 K wurde der Wert ¢ = 1.75 verwendet. Die Annahme
einer breiteren oder schméleren Aerosolverteilung fithrt zu einer Variabilitdt der Eispar-
tikelkonzentration die weit kleiner ist als die experimentelle Unsicherheit der Messung.
In Ubereinstimmung mit Kércher und Lohmann| (2002) ist deshalb bei den vorliegenden
Simulationen die Aerosolgroflenverteilung von untergeordneter Bedeutung im Vergleich
zu Unsicherheiten bei der Temperatur und der Feuchte.

4.3 Kurzzusammenfassung

Folgende Ergebnisse der numerischen Simulationen von AIDA-Gefrierexperimenten lassen
sich zusammenfassen:

e Die berechneten kritischen Gefrierfeuchten, die Gefrierzeitpunkte und die Eisparti-
kelkonzentrationen stimmen sehr gut mit den Kammermessungen iiberein.

e Anhand von Sensitivitdtsstudien wurde gezeigt, dafl die totale Anzahl der gebil-
deten Eispartikel sehr sensitiv durch Variationen der Temperatur und des HyO-
Mischungsverhéltnisses ist, d.h. stark von der relativen Feuchte kontrolliert wird.
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Demgegeniiber spielt die Aerosolgroflenverteilung eine untergeordnete Rolle. Wei-
ter wird der Gebrauch von Werten < 0.2 fiir den Depositionskoeffizienten o von
H,O-Molekiilen auf Eispartikel nicht unterstiitzt.

Die gute Ubereinstimmung zwischen Kammermessungen und Modellsimulationen
zeigt, daB die Aktivitdtsparametrisierung von [Koop et al.| (2000) fiir homogenes
Gefrieren von unterkiihlten Losungstropfen sehr gut zur Simulation dieses Prozesses
bei der Zirrusbildung in der realen Atmosphére angewandt werden kann.

Bei polydispersen Aerosolen und bei starken Kiihlraten in der realen Atmosphére
miissen jedoch Abweichungen der kritischen Gefrierfeuchten von den entsprechen-
den parametrisierten Werten (sieche Abb. erwartet werden, da diese Werte fiir
monodisperse Tropfen im Gleichgewicht mit der HyO-Gasphase bestimmt wurden.



Kapitel 5

Statistik der relativen Feuchte

5.1 Haufigkeitsverteilung der relativen Feuchte

Jiingere in-situ-Messungen von Wasserdampf und Temperatur in der oberen Troposphére
und unteren Stratosphéire haben gezeigt, dafl dort relative Feuchten gefunden werden, die
héufig weit oberhalb der Eissdttigung liegen (z.B. Jensen et al.; 2001). Dies hat wiederum
grofe Bedeutung fiir die Bildung und Persistenz von Zirren im Bereich der Tropopause.
Die Beobachtungen zeigen weiter, dafl in eisiibersittigten Gebieten die Wahrscheinlich-
keit einen bestimmten Wert der relativen Feuchte zu finden, quasi-exponentiell abnimmt
(Gierens et al., [1999; Spichtinger et al., 2002).

In diesem Abschnitt werden Verteilungen der relativen Eisfeuchte RHI gezeigt, die
mit Hilfe von mikrophysikalischen Simulationen entlang von atmosphérischen Trajektori-
en bestimmt wurden. Durch Annahme von unterschiedlichen Gefrierprozessen im mikro-
physikalischen Modell wird der Einflufl dieser Prozesse auf die Feuchteverteilungen unter-
sucht. Im speziellen werden jene Faktoren untersucht, die die Steigung und den “Cut-oft”
(hochstvorkommende Feuchtewerte) der Verteilungen kontrollieren, und es wird der Zu-
sammenhang zwischen diesen Verteilungen und der Bildung von Zirren hergestellt.

5.1.1 Kontrollierende Faktoren

Es wurde bereits erwiahnt, dafl die gemessenen Feuchteverteilungen einen ndherungswei-
se exponentiellen Abfall zu hohen eisiiberséttigten Werten hin aufweisen. Dabei stellt
sich die grundlegende Frage, von welchen Faktoren atmosphérische Feuchteverteilungen
kontrolliert werden. Karcher und Haag| (2003) haben zu diesem Zweck verschiedene Ver-
teilungen der Temperatur und des Wasserdampfpartialdruckes angenommen, und die aus
diesen Verteilungen resultierenden Feuchteverteilungen ermittelt. Dabei wurde die Auf-
trittswahrscheinlichkeit von Eisiibersédttigungen mit Hilfe des Séttigungsverhéltnisses in
Bezug auf Eis

RHI Poow _ XP

S = = =
100% psat,z' (T) psat,i (T)

(5.1)

29
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Abb. 5.1: Gemessene Wahrscheinlichkeitsverteilungen der Temperatur fiir die INCA-
Kampagnen in Punta Arenas (SH, gestrichelte Kurve) und in Prestwick (NH, durchgezogene
Kurve), zusammen mit den mittleren Temperaturen wihrend dieser Kampagnen in der Legende.
In den Verteilungen sind alle Temperaturwerte < 235 K enthalten. Die einzelnen Temperatur-
werte wurden auf 0.5 K - Intervalle aufgeteilt.

berechnet, wobei hier p. ., der Partialdruck des Wasserdampfes ist, pet; ist der HyO-
Séattigungsdampfdruck iiber Eis nach [Marti und Mauersberger (1993)), x ist das HyO-
Volumenmischungsverhéltnis und p der Luftdruck. Durch Annahme von bestimmten Wahr-
scheinlichkeitsverteilungen fiir ps ., bzw. x und fiir die Temperatur 7" kann dann die ent-
sprechende Wahrscheinlichkeitsverteilung fiir S mit Hilfe von berechnet werden. Der
Einflufl einer moglichen Bildung von Zirren auf die Feuchteverteilungen wird jedoch dabei
nicht beriicksichtigt.

Diese simple Methode wird hier auf in-situ-Messungen von Wasserdampf und Tempe-
ratur wihrend des Forschungsprojektes INCA angewendet. Wéihrend INCA wurden zwei
Feldmeflkampagnen durchgefiihrt: Eine in den mittleren Breiten auf der Siidhalbkugel
(SH) nahe Punta Arenas (53°S, Chile), eine in den mittleren Breiten auf der Nordhalbku-
gel (NH) nahe Prestwick (55°N, Schottland). Abbildung zeigt die Temperaturvertei-
lungen wahrend dieser Flugmeflkampagnen. Die Verteilungen sind sehr dhnlich, mit einer
mittleren Temperatur T von 224.7 K im Fall SH und 226.2 K im Fall NH. Die ermit-
telten Standardabweichungen or der Temperaturverteilungen betragen 6.2 K (SH) und
3.9 K (NH). Die gemessenen Minimumtemperaturen lagen bei ~ 210 K (SH) und ~ 216 K
(NH), jedoch war die Auftrittswahrscheinlichkeit fiir diese niedrigen Temperaturen sehr
gering. Die vorliegende Analyse soll sich auf das Gebiet der reinen Eiswolken in den oberen
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Troposphére und unteren Stratosphére beschranken, weshalb nur Temperaturen < 235 K
beriicksichtigt wurden.

Mit Hilfe dieser gemessenen Temperaturen wurden nun RHI-Verteilungen fiir die Félle
SH und NH ermittelt, indem ein konstanter mittlerer HyO-Partialdruck p, ,, angenommen
wurde. Anderungen des HyO-Partialdruckes durch trockenadiabatische Temperaturinde-
rungen wurden jedoch zugelassen:

T 3.5
Poo,w = poo,w (?) . (52)

Dieser Partialdruck des Wasserdampfes wird in Gleichung eingesetzt und RHI be-
stimmt. Der mittlere Partialdruck p,,,, wurde mit Hilfe der mittleren gemessenen Eis-
feuchten RHI bestimmt. Diese betrugen ~ 85 % (SH) und ~ 75 % (NH) (Ovarlez et al.,
2002). Die schwarze Kurve in Abb. zeigt die resultierende Wahrscheinlichkeitsvertei-
lung fiir RHI. Die einzelnen RHI-Werte wurden in 4 % - Intervalle verteilt. Es zeigt sich
ein Abfall der Kurven weit hinein in den eisiibersédttigten Bereich. Dabei ist die Wahr-
scheinlichkeit fiir hohe Eisiibersiattigungen im Fall SH etwas grofler als im Fall NH.

Zieht man zur Bestimmung der Feuchteverteilung nicht die einzelnen gemessenen Tem-
peraturwerte heran, sondern legt eine Gaufi‘sche Normalverteilung der Temperatur f(7')
zugrunde,

1
oV 2T

wobei die Parameter 7' und o7 (Werte siche oben) aus den Temperaturmessungen abge-
leitet werden, dann ergeben sich als resultierende Feuchteverteilungen die roten Kurven
in Abb. [5.2] Die angenommene Gaufiverteilung der Temperatur fithrt bereits zu einer gu-
ten Ubereinstimmung der Feuchteverteilungen mit den Verteilungen auf Grundlage der
beobachteten Temperaturen (schwarze Kurven), vor allem im NH-Fall. Im Fall SH ist die
rote Verteilung aber deutlich breiter als die schwarze. Grund fiir diese Abweichungen von
den schwarzen Kurven ist die Tatsache, dafl die gemessenen Temperaturen nicht exakt
normalverteilt sind, speziell im Fall SH. Eine etwas bessere Ubereinstimmung mit den
schwarzen Verteilungen kann erzielt werden, wenn zusétzlich zur Temperatur noch die
Wasserdampfkonzentration p.,,, variiert und normalverteilt wird (hier nicht gezeigt).

Generell gilt, dafl die Wahrscheinlichkeitsverteilungen von RHI aufgrund der expo-
nentiellen Temperaturabhéngigkeit in pgy,; durch die Variabilitdt von 7' aufgrund von
Vertikalbewegungen von atmosphérischen Luftpaketen dominiert werden (Kéarcher und
Haag) 2003). Die Variabilitit der Wasserdampfkonzentration ist von geringerer Bedeu-
tung. Wie hier mit Hilfe der schwarzen und roten Kurven in Abb. gezeigt wird, reicht
alleine die Variabilitdt der Temperatur aus, um sehr hohe Eisiiberséttigungen, welche zur
Bildung von Zirren benétigt werden, zu erzeugen.

Die griinen Kurven in Abb. entsprechen den wirklich wéhrend der beiden INCA-
Kampagnen gemessenen Eisfeuchten aulerhalb von Zirren, ermittelt mit Hilfe von in-situ-
Messungen von Temperatur und HyO-Mischungsverhéltnis (siche Abschnitt . Diese

(r-T7)°

2
207

f(T) =

exp , (5.3)
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Abb. 5.2: Auftrittswahrscheinlichkeit von RHI fiir die INCA-Kampagne in Prestwick (NH, lin-
ke Abb.), und fiir die Messungen in Punta Arenas (SH, rechte Abb.). Die schwarzen Kurven
resultieren aus den gemessenen Temperaturen (siehe Abb. . Die roten Kurven gelten fiir eine
Normalverteilung der Temperatur, mit den Parametern T' und o7 abgeleitet aus den Messun-
gen. Die griinen Kurven resultieren direkt aus den INCA-Messungen fiir die relative Eisfeuchte

auBerhalb von Zirren (siche Abschnitt [5.2)).

Verteilungen zeigen eine trockene Mode bei RHI ~ 5-10 % und eine feuchte Mode na-
he der beobachteten mittleren Feuchten RHI (siehe oben). Die trockenen Moden riihren
wahrscheinlich von sehr trockenen Luftmassen stratosphérischen Ursprungs her mit ge-
ringem Einflufl auf die gesamte Feuchteverteilung, da diese sehr rasch im unterséttigten
Bereich abfallen.

Im Fall NH wird die feuchte Mode der beobachteten RHI-Verteilung (griine Kurve) sehr
gut durch die schwarze Verteilung wiedergegeben. Der wesentliche Unterschied ist aber,
dafl bei der Beobachtung in wolkenfreien Gebieten keine Werte oberhalb von ~ 130 %
auftreten. Im Fall SH findet sich die gemessene feuchte Mode bei deutlich hheren RHI-
Werten als bei der schwarzen Verteilung, ebenso wie im Fall NH zeigt sich aber auch hier
im Vergleich zur schwarzen Verteilung ein Abschneiden der Feuchteverteilung bei einem
bestimmten Maximalwert (bei ~ 155 %). Dieser Unterschied zwischen den beobachteten
und den mit Gleichung berechneten Verteilungen ist auf den Einflufl der Zirrusbil-
dung auf die Feuchteverteilungen zuriickzufithren. Darauf wird in den Abschnitten
und noch ausfiihrlich eingegangen werden.

Die fiir die nachfolgenden INCA-Analysen wesentliche Aussage ist hier, daf§ die Tem-
peraturvariabilitdt wiahrend der INCA-Kampagnen ausreichend war, damit Eisfeuchten
weit iiber den typischen Gefrierfeuchten fiir homogenes und heterogenes Gefrieren gene-
riert werden konnen, wenn von einer méglichen Bildung von Zirren zunéchst abgesehen
wird.
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5.1.2 Trajektorien und mikrophysikalische Simulationen

Die Trajektorien, welche den Modellsimulationen in diesem Kapitel zugrunde liegen, wur-
den mit dem Trajektorienmodell FLEXTRA berechnet (Stohl und Seibert], 1998). Das
Modell wurde mit operationellen ECMWF-Daten betrieben. Zum Zeitpunkt der Simula-
tionen hatte das operationelle ECMWF-Modell eine spektrale Auflésung von T511 und 60
vertikale Modellflachen. Als FLEXTRA-Inputdaten dienten Analysedaten in 6-stiindiger
Abfolge (0, 6, 12 und 18 UTC), und dazwischen 3-stiindige Vorhersagedaten (“first guess”
um 3, 9, 15 und 21 UTC) um eine moglichst hohe zeitliche Auflosung der ECMWEF-Felder
zu gewahrleisten. Die ECMWF-Daten lagen global auf einem Langen-Breiten-Gitter mit
1° Gitterpunktsdistanz vor. Im Gebiet zwischen 120°W-30°E und 18°N-66°N standen die
Daten in hoherer Auflosung zur Verfiigung (0.5° Gitterpunktsdistanz).

Die Trajektorien wurden in der Horizontalen auf einem regelméfigen Startgitter (1°
Léngen-Breiten-Gitter) zwischen 120°W-30°E und 25°N-65°N gestartet, in der Vertika-
len alle 30 hPa zwischen 150 hPa und 450 hPa. Gerechnet wurden 14-tagige Riickwarts-
trajektorien, wobei alle Trajektorien zum selben Termin (28. November 2001, 18 UTC)
starten. Entlang der Trajektorien wurden die Groflen wie Temperatur, Druck und spezi-
fische Feuchte mit einer zeitlichen Auflésung von 1 Stunde abgespeichert. Bei den mikro-
physikalischen Simulationen (siehe unten) wurden diese Input-Daten dann zwischen zwei
Ausgabeterminen linear interpoliert.

Subskalige Prozesse, wie die Aktivitdt von mesoskaligen Schwerewellen oder Konvek-
tion, sind auf den FLEXTRA-Trajektorien nicht explizit beriicksichtigt. Diese Prozesse
werden von den FLEXTRA-Simulationen nur in dem Ausmafl widergespiegelt, wie sie von
den ECMWF-Windfeldern wiedergegeben werden. Da das ECMWEF-Modell diese Prozes-
se aber nur unzureichend auflost, wird im allgemeinen die mesoskalige Variabilitdt der
Temperatur auf den FLEXTRA-Trajektorien unterschétzt. Diese Unterschitzung ist fiir
die Untersuchungen in diesem Kapitel bedeutungslos, wird aber in Kapitel [ wieder auf-
gegriffen.

Wie bereits oben erwéhnt, bildeten diese Trajektorien die Grundlage fiir die mikro-
physikalischen Simulationen. Zum Einsatz kam dabei das Modell APSC, welches bereits
fiir die Simulationen in Kapitel |4] verwendet wurde. Das Modell wurde mit einer totalen
Anzahlkonzentration von 390 cm ™2 Aerosolpartikeln initialisiert. Der trockene Massen-
Medianradius der Gréfenverteilung r,,, betrug dabei 50 nm, fiir die geometrische Stan-
dardabweichung o wurde eine Wert von 1.8 angenommen. Dies sind typische Werte fiir
Aerosolpartikel in der Akkumulationsmode, wie sie in der oberen Troposphére gemessen
werden (z.B. Schroder et al., [2002)).

Zwei unterschiedliche Simulationen beziiglich der Aerosolpartikel wurden durchgefiihrt:
In einer Simulation bestand das obige Aerosolspektrum aus binédren HySO,/H,O-Losungs-
tropfen, welche homogen entsprechend Koop et al.| (2000)) gefrieren, in einer zweiten Si-
mulation wurde heterogenes Gefrieren von festen Gefrierkernen (IN) bei einem vorge-
schriebenen kritischen Sittigungsverhiltnis in Bezug auf Eis von S = 1.3 berechnet.
Die heterogene Gefrierfeuchte kann zwischen RHI = 100 % und Séattigung in Bezug auf
Fliissigwasser variieren (Kércher und Lohmann, 2003). Die spezielle Wahl von 130 %
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Abb. 5.3: Mikrophysikalische Simulation entlang einer ausgewihlten Trajektorie.

wurde hier durch in-situ-Messungen motiviert, welche schon in Abschnitt diskutiert
wurden. Zur Berechnung der heterogenen Nukleationsraten wurde die Parametrisierung
von [Kércher und Lohmann| (2003) verwendet (siche Abschnitt [2.4).

Im APSC-Modell wurde mit einem flexiblen Zeitschritt At gerechnet. In Abwesenheit
von Eispartikeln betrug bis zu einem Feuchtewert von RHI = 125 % der Zeitschritt 120 s.
Bei Feuchten iiber 125 % wurde At auf 2 s verringert, da im Nahbereich der kritischen
Gefrierfeuchten der Zeitschritt verkleinert werden mufl. Die Gefrierprozesse selbst wur-
den moglichst exakt mit At = 0.25 s simuliert. Nach der Bildung von Zirren auf den
Trajektorien wurde ein Zeitschritt von 20 s innerhalb der Zirren verwendet. Diese Wahl
von verschiedenen Zeitschritten hielt einerseits die Rechenzeit entlang der Trajektorien so
klein wie moglich, so dafl insgesamt viele Tausend Trajektorien betrachtet werden konn-
ten. Andererseits wurden die Wachstums- und Gefrierprozesse immer noch exakt genug
aufgelost. Der APSC-Output, wie etwa die simulierte relative Feuchte, wurde entlang der
Trajektorien in einer Auflésung von 120 s abgespeichert.

Abbildung[5.3|zeigt eine APSC-Simulation mit homogenem Gefrieren entlang von einer
typischen, synoptisch-skaligen FLEXTRA-Trajektorie. Die erste Eiswolkenbildung (blaue
Kurve) findet bei einer Temperatur (rote Kurve) nahe 230 K nach ca. 3 Tagen statt.
Aufgrund der geméfligten Kiihlrate betragt in diesem Fall die Eispartikelkonzentration
nur ca. 0.03 cm™3. Die maximale Eisfeuchte (siehe schwarze Kurve) von knapp 150 % bei
der Wolkenbildung wird durch das Eispartikelwachstum rasch abgebaut und die relative
Feuchte verbleibt fiir die restliche Lebensdauer der Wolke nahe Eissdattigung. Knapp vor
Beginn von Tag 6 verdampft die Wolke durch die Temperaturzunahme in der absinkenden
Luftmasse. Am zwolften Simulationstag steigt die Trajektorie wieder sehr schnell in hohere
Luftschichten, wodurch es zu einer zweiten Wolkenbildung kommt. Die schnellere Kiihlung
ermoglicht eine hohere Eispartikelkonzentration als im ersten Fall.

Kritisch anzumerken ist hier, dafl bei diesen Simulationen entlang der Trajektorien das
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anfinglich initialisierte HoO-Mischungsverhéltnis konstant gehalten wurde. Weiter wurde
die Sedimentation von groflen Eiskristallen nicht beriicksichtigt. Dies fithrt moglicherwei-
se zu einer Uberschitzung der Auftrittshiaufigkeit und der Lebensdauer der Zirren in den
Simulationen. Auf der anderen Seite wire es aber nicht moglich, die Zirrusbildung mit
dem APSC-Modell zu simulieren, wenn das H,O-Mischungsverhéltnis im Modell immer
neu initialisiert wird, entsprechend der vorgegebenen Werte der spezifischen Feuchte auf
den ECMWEF-Trajektorien. Grund dafiir ist die Tatsache, dafl das ECMWF-Modell keine
Eisiibersattigungen zuldft, sondern Zirruswolken in der oberen Troposphére bereits bei
relativen Eisfeuchten von 100 % kiinstlich bildet (Tiedke} 1993). Wiirde man daher immer
die aktuelle ECMWF-Feuchte im APSC-Modell verwenden, dann kénnte in den Simulatio-
nen nie ein Gefrierproze oberhalb der Eissittigung initiiert werden. Die Uberschitzung
der Zirrenhaufigkeit in den vorliegenden Simulationen hat aber keinen Einflul auf die
Schluffolgerungen, die mit Hilfe der Feuchteverteilungen aus diesem Kapitel gezogen wer-
den. Auf dieses Problem mit der Handhabung der ECMWF-Feuchte wird in Kapitel [0]
aber noch einmal eingegangen werden.

5.1.3 Zusammenhang zwischen relativer Feuchte und der Bil-
dung von Zirren

Nachfolgend werden die Hauptmerkmale der RHI-Verteilungen herausgearbeitet, die mit
Hilfe der Simulationen entlang der ECMWF-Trajektorien ermittelt wurden, und es wird
der Zusammenhang dieser Verteilungen mit der Bildung von Zirren hergestellt werden.
Dabei sind die wesentlichen Merkmale dieser Feuchteverteilungen unabhéngig vom raum-
lichen Gebiet der Trajektorien und der Zeit. Weiter sind sie unabhéngig von Details der
Mikrophysik in den simulierten Zirruswolken.

Feuchteverteilung ohne Zirrusbildung Abbildung zeigt jene Feuchteverteilun-
gen, die man mit Hilfe der FLEXTRA-Trajektorien erhélt, wenn die Mikrophysik zunéchst
vernachlassigt wird. Diese Verteilungen wurden ermittelt, indem bei konstantem H;O-
Mischungsverhéltnis die Eisfeuchte entlang der Trajektorien mit der jeweiligen Tempera-
tur und dem Druck auf den Trajektorien berechnet wurde. Es handelt sich hier um den
reinen Advektions- oder Transportfall, bei dem die Feuchte nur durch den atmosphéri-
schen Transport kontrolliert wird. Die Bildung von Zirren, dhnlich wie in Abschnitt [5.1.1]
ist hier nicht enthalten.

Bei der mittleren Verteilung in Abb. wurde die Gesamtzahl der zur Verfiigung ste-
henden Trajektorien verwendet (66440 Trajektorien). Die obere Verteilung resultiert aus
einer Untergruppe von Trajektorien (541 Trajektorien), welche nur aufsteigende Luftmas-
sen représentieren. Demgegeniiber reprisentiert die untere Verteilung (838 Trajektorien)
nur absinkende Luftmassen. Das Kriterium bei der Auswahl dieser Untergruppen war ei-
ne vertikale Distanz zwischen den Start- und Endpunkten auf den einzelnen Trajektorien
von mindestens 200 hPa. Die aufsteigenden Luftmassen stammen aus Regionen zwischen
390 hPa und 450 hPa. Die absinkenden Luftmassen stammen aus der Tropopausenregion
zwischen 150 hPa und 210 hPa.
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Abb. 5.4: Verteilungen der relativen Eisfeuchte berechnet entlang der ECMWF-Trajektorien
unter Vernachldssigung der Mikrophysik. Die mittlere Verteilung resultiert aus der Gesamtzahl
der Trajektorien. Die untere (obere) Verteilung repriisentiert ausschlielich absinkende (aufstei-
gende) Luftmassen. In den Verteilungen wurden die einzelnen RHI-Werte in 1 % - Feuchtebins
verteilt. Fiir die Vergleichbarkeit wurden die Verteilungen mit der Anzahl der Feuchtewerte im
jeweiligen 1 % - Bin normiert.

Im Fall von aufsteigenden Luftmassen mit relativ hohen anféanglichen H,O-Mischungs-
verhéltnissen in niedrigen Hohen fiihrt die Kiihlung der Luft zur Generierung von sehr
hohen RHI-Werten. Auf der anderen Seite trocknen urspriinglich schon sehr trockene Luft-
massen im Bereich der Tropopause noch mehr aus, wenn sie bei zunehmender Temperatur
in niedrigere, warmere Luftschichten absinken. Dadurch wird die Auftrittshdufigkeit von
Eisiiberséttigungen stark vermindert.

Alle Kurven in Abb. zeigen einen Abfall bei RHI-Werten iiber Eissédttigung. Die
Verteilung in den absinkenden Luftmassen zeigt dabei einen sehr schnellen quasi-exponen-
tiellen Abfall bereits im unterséttigten Bereich ab Feuchtewerten von ca. 50 %. Geht man
von absinkenden auf aufsteigende Luftmassen iiber, nimmt die Steigung der Feuchtever-
teilung stark ab. Dies unterstreicht hier die Wichtigkeit von Vertikalbewegungen in der
Atmosphire zur Generierung von Ubersittigungen. Die Tatsache, daB sich die Steigungen
der mittleren und der oberen Verteilung bei Feuchten iiber 100 % kaum unterscheiden,
zeigt weiter, dafl die Wahrscheinlichkeit einen bestimmten iiberséittigten Wert aus der Ge-
samtzahl der Feuchtewerte zu finden, hauptséchlich durch die aufsteigenden Trajektorien
kontrolliert wird.
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Abb. 5.5: Verteilungen der relativen Eisfeuchte auflerhalb von Zirren in der Schicht zwischen
150-300 hPa, abgeleitet aus kombinierten FLEXTRA /APSC-Simulationen mit homogenem Ge-
frieren (HOM) oder heterogenem Gefrieren (HET). Die Kurve ADV ist die RHI-Verteilung ohne
Zirrusbildung. Auf den Kurven HOM und HET markieren die Punkte bzw. die horizontalen Bal-
ken die Mediane der kritischen Gefrierfeuchten zusammen mit dem 1. und 3. Quartil. Die Pfeile
kennzeichnen den Cut-off der Verteilungen. Bei allen Verteilungen wurden 1 % - Feuchtebins
angenommen und die Verteilungen wurden durch die jeweilige Anzahl der Punkte im 100 % -Bin
normiert.

Feuchteverteilung mit Zirrusbildung Um den Einflul der Zirrusbildung auf die
Feuchteverteilungen zu untersuchen, wurde entweder ausschliefSlich homogenes oder aus-
schlieBllich heterogenes Gefrieren entlang der Trajektorien simuliert. Das Ergebnis der
kombinierten FLEXTRA /APSC-Simulationen ist in Abb. dargestellt. Die Abbildung
zeigt die Feuchteverteilungen im eisiibersittigten Bereich in wolkenfreien Gebieten. Als
Kriterium fiir Gebiete auflerhalb von Zirren wurde hier eine Eispartikelkonzentration von
Nice < 0.001 cm™3 angenommen.

Wie in Abschnitt bereits ausgefiihrt wurde, wurde im homogenen Modellfall (als
“HOM” bezeichnet) Wachstum und homogenes Gefrieren von unterkiihlten HySO,/H,O-
Losungstropfen simuliert. Im zweiten Fall mit heterogenem Gefrieren (“HET”) gefriert
dasselbe Groflenspektrum von festen Gefrierkernen bei einer vorgeschriebenen kritischen
Gefrierfeuchte von 130 %. Um die Simulationen in einem verniinftigen Zeitrahmen durch-
fithren zu konnen, wurde die Zahl der untersuchten Trajektorien um einen Faktor 20
reduziert, und die APSC-Laufe auf 3320 Trajektorien beschrankt. Da nur die Bildung von
kalten Zirren ohne Fliissigwasseraktivierungen untersucht werden sollte, beschrinkte sich
die Auswertung der Feuchtedaten auf Punkte mit Temperaturen 7' < 235 K (analog zur
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Studie in Abschnitt und relativen Feuchten RH < 100 % in der vertikalen Schicht
zwischen 150 hPa und 300 hPa.

Zum Vergleich mit den Resultaten mit Zirrusbildung wurde entlang dieser ausgewahl-
ten Trajektorien auch die Feuchte ohne Zirrusbildung ausgewertet (“ADV” in Abb. [5.5)).
Dieser reine Transportfall stimmt mit der RHI-Verteilung ohne Zirrusbildung fiir den
Fall aller Trajektorien (mittlere Kurve in Abb. iiberein. Wird nun die Bildung von
Zirren zugelassen, dann ist die augenfilligste Verdnderung der Feuchteverteilungen im
Vergleich zum Fall ADV, dafl im eisiiberséttigten Bereich der Verteilungen ein Cut-off in
Erscheinung tritt (Nachfolgend ist mit “Cut-oft” stets die maximal auftretende Feuchte
gemeint.). Im Fall HOM liegt dieser Cut-off bei ca. 158 %, im Fall HET bei ca. 136 %.

Diese Simulationen zeigen nun, dafl dieser Cut-off der Feuchteverteilungen auflerhalb
von Zirren in direktem Zusammenhang mit dem Einsatz des angenommenen (homogenen
oder heterogenen) Gefrierprozesses bzw. den kritischen Gefrierfeuchten steht. Der Cut-off
selbst ist ndmlich nichts anderes wie die héchst vorkommende kritische Gefrierfeuchte
unter den gesamten untersuchten Zirrusereignissen. Voraussetzung fiir diese Schluffolge-
rung ist aber eine ausreichende Variabilitdt der Temperatur auf den zugrundeliegenden
Trajektorien, d.h. der Cut-off darf nicht dadurch zustande kommen, weil eine zu geringe
Temperaturvariabilitidt (zu hohe Minimaltemperaturen) gar keine hoheren Feuchtewerte
zulafit. Wie die Verteilung ADV in Abb. aber zeigt, ist diese Voraussetzung voll erfiillt.

Zum Zeitpunkt der Zirrusbildung in den Simulationen (nj. iiberschreitet den Wert
von 1073 ecm™?) wurde der Median der kritischen Gefrierfeuchten RHI,, berechnet. Tm
Fall HOM ist RHI,,, = 151 %, im Fall HET betrigt der Wert 129 %. Wie erwartet, zeigen
die Kurven HOM und HET in Abb. einen scharfen Abfall nahe RHI,,. Die Media-
ne der kritischen Gefrierfeuchten resultieren aus einem Mittel {iber alle Zirrusereignisse
mit unterschiedlichen Kiihlraten und unterschiedlichen Gréflenbereichen der gefrierenden
Aerosole. Dies ist auch der Grund, weshalb RHI,, im Fall HET nicht exakt bei der im
Modell zur Bestimmung der heterogenen Nukleationsraten vorgeschriebenen kritischen
Feuchte von 130 % liegt. Die Varianz der kritischen Gefrierfeuchten zwischen dem 1. und
3. Quartil wird in Abb. durch die horizontalen Fehlerbalken angezeigt. Bei genauem
Hinsehen erkennt man, dafl diese Variabilitdt im homogenen Fall etwas grofler ist als im
Fall mit heterogenem Gefrieren. Dies kommt daher, weil im Fall HOM die kritischen Ge-
frierfeuchten neben der Abhéngigkeit von der Kiihlrate und des Aerosolgréofenspektrums
auch noch von der Temperatur abhéngig sind (sieche Abb. .

Anhand von Abb. wurde argumentiert, dal die Steigung der RHI-Verteilungen
hauptséchlich durch die Transporteigenschaften der Trajektorien (Vertikalbewegungen)
kontrolliert wird. Es stellt sich nun die Frage, wie dann der Unterschied zwischen den
Steigungen der Modellfille ADV, HOM und HET in Abb. zustande kommt. Die Zir-
ruseigenschaften selbst kénnen es nicht sein, da es sich hier um Feuchteverteilungen au-
Berhalb der Zirren handelt. Weiter liegen allen Féllen dieselben Trajektorien zugrunde.
Die Bildung der Zirren hat jedoch einen indirekten Einflul auf die Feuchteverteilung in
wolkenfreien Gebieten. Geht man vom reinen Advektionsfall ADV auf den homogenen
Modellfall iiber, dann befinden sich im Fall HOM alle Feuchtepunkte > 158 % inner-
halb der Zirren. Feuchtepunkte auf den Trajektorien die im Fall ADV noch beriicksichtigt
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wurden, sind jetzt in der Statistik nicht mehr enthalten. Da aber gerade diese Punkte
zu Trajektorien gehoren, die sehr hohe Ubersittigungen produzieren und dies zur Bil-
dung von Wolken fithren kann, nimmt die Steigung durch Ausschlufl dieser Punkte zu,
wenn homogenes Gefrieren zugelassen wird. Aus demselben Grund nimmt die Steigung
der Verteilung noch weiter zu, wenn man vom homogenen Fall auf heterogenes Gefrieren
tibergeht, da im Fall HET noch mehr solche Datenpunkte (alle > 136 %) aus der Stati-
stik ausgeschlossen werden. Dieser Einflul von unterschiedlichen Gefrierprozessen auf die
Feuchteverteilungen ist im Vergleich zum EinfluB der Dynamik auf den Trajektorien aber
etwas geringer (vergleiche die Unterschiede zwischen den Verteilungen in Abb. und
die Unterschiede zwischen den Kurven HOM und HET in Abb. .

Die Tatsache, das atmosphérischer Transport und in geringerem Umfang auch Wol-
kenbildung die Wahrscheinlichkeit beeinflussen, bestimmte RHI-Werte in eisiiberséttigten
Gebieten zu finden, macht einen quantitativen Vergleich der Steigungen von modellier-
ten und gemessenen Feuchteverteilungen sehr schwierig, es sei denn die meteorologischen
Windfelder und die physikalischen Prozesse bei der Zirrusbildung werden von den Mo-
dellen sehr gut erfalt und stimmen mit den Beobachtungen gut iiberein. Darauf wird in
Abschnitt noch zuriickgekommen.

5.2 Vergleich mit in-situ-Messungen

Waéhrend der beiden INCA-Kampagnen auf der Nord- und Siidhalbkugel wurde das HyO-
Mischungsverhéltnis in-situ mit einem Frostpunkthygrometer gemessen, und daraus mit
den gemessenen Temperatur- und Druckwerten die Eisfeuchte RHI ermittelt. Dabei be-
tréigt die absolute Genauigkeit der RHI-Werte innerhalb einer Standardabweichung (1 o
- Grenze) 3 %, d.h. 68 % der Feuchtewerte haben eine Genauigkeit von + 3 %. Die ent-
sprechende 3 o - Grenze betriagt = 9 % (99.7 % aller MeBwerte sind genauer als = 9 %).
Weitere Details dieser Messungen wurden von (Ovarlez et al.| (2002) beschrieben.

5.2.1 Datenbehandlung

Zur Vergleichbarkeit mit den Studien in den Abschnitten [5.1.1} und [5.1.3] wurden Da-
tenpunkte mit einer Temperatur 7" > 235 K und einer relativen Feuchte RH > 100 %
nicht beriicksichtigt. Als Kriterium zur Unterscheidung zwischen Gebieten auflerhalb
und innerhalb von Zirren wurde die mit dem CVI-Instrument (“Counterflow virtual im-
pactor”) gemessene Eispartikelkonzentration verwendet, wobei alle Feuchtepunkte mit
Nice < 0.0lcm ™3 als Werte auBerhalb von Zirren angesehen wurden. Das CVI-Instrument
verdunstet die gesammelten Eispartikel und zéhlt die Residuen, die von diesen Eispartikeln
zuriickbleiben. Die Anzahlkonzentration dieser Residuen wird dann mit der Eispartikel-
konzentration gleichgesetzt. Das Instrument sammelt Eispartikel im Durchmesserbereich
von 5-60 pum. In diesem Groflenbereich ist die iiberwiegende Zahl der Eispartikel in Zir-
ren konzentriert. Speziell bei jungen Zirren kann daher die mit dem CVI-Instrument ge-
messene Konzentration als totale Eispartikelkonzentration angesehen werden. Die untere
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Abb. 5.6: Lage der Cut-offs der Verteilungen der relativen Eisfeuchte auflerhalb von Zirren fiir
die Kampagne in Prestwick (NH) und Punta Arenas (SH) unter der Annahme von verschiedenen
Kriterien bei der Auswahl der Datenpunkte auflerhalb von Zirren.

Nachweisgrenze des Gerites liegt bei einer Eispartikelkonzentration von ~ 3 x 10~ 4cm 3.

Es wurde gepriift, ob sich bei Verwendung unterschiedlicher Wolkenkriterien die Feuch-
teverteilung dndern wiirde. Abbildung[5.6|zeigt die Lage der Cut-offs der RHI-Verteilungen
auferhalb von Zirren fiir die INCA-Kampagnen in Prestwick (NH) und Punta Arenas (SH)
unter der Annahme von verschiedenen Wolkenkriterien. Wie die Abbildung zeigt, liegen
die Cut-offs bei Annahme eines Wolkenkriteriums nahe der CVI-Nachweisgrenze bei 132 %
im Fall NH bzw. 156 % im Fall SH. Erhoht man das Kriterium fiir die Eispartikelkon-
zentration, zeigt sich im Fall NH bis zu einer Konzentration von nj, < lem™ nur eine
geringfiigige Variation des Cut-offs um 6 %. Erst bei Annahme eines Wolkenkriteriums
Nice > lem™ erhoht sich der Cut-off sprunghaft. Hier zeigt sich der Ubergang der Ver-
teilung von wolkenfreien Gebieten zur Verteilung der Feuchte innerhalb von Zirren (siche
dazu Abb. . Im Fall SH variiert der Cut-off nur geringfiigig, da sich in diesem Fall die
kritischen Gefrierfeuchten nur geringfiigig von den maximalen Ubersittigungen innerhalb
der Zirren unterscheiden (siche Abschnitte|5.2.2/und [5.2.3)). Fiir die nachfolgenden Analy-
sen der INCA-Messungen mit Riickschliissen auf die Gefrierprozesse bei der Zirrusbildung
ist hier speziell die Tatsache von Bedeutung, dafl die Lage des Cut-offs speziell im Fall
NH insensitiv gegeniiber der Wahl von sehr strengen Kriterien fiir wolkenfreie Gebiete ist.
Bei einem Kriterium von nj, < 0.0lecm™ liegt der Cut-off bei 135 %, unter der Annahme
von Njee < 0.001lem ™ bei 132 %. Dieser geringe Unterschied entspricht der experimentel-
len Unsicherheit der Messungen (siehe oben). Je strenger das Kriterium, desto weniger
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Punkte gehen aber in die Statistik der wolkenfreien Gebiete ein. Aus diesem Grund wurde
das Kriterium nje < 0.0lem=2 verwendet, um durch mehr Datenpunkte den statistischen
Fehler klein zu halten.

Das wihrend der INCA-Kampagnen verwendete Hygrometer hat eine Ansprechzeit
von 4 s (Ovarlez et al., [2002)). Die Feuchtedaten der INCA-Meffliige liegen in einer zeit-
lichen Auflésung von 1 s vor. Deshalb wurde untersucht, ob sich die Feuchteverteilung
wesentlich #ndert, wenn man nicht jeden einzelnen RHI-Wert mit nj,e < 0.0lcm™ in die
Statistik aufnimmt, sondern nur jede Punkte, fiir die das Kriterium fiir mindestens 4 auf-
einanderfolgende Sekunden erfiillt ist. Dies fithrt aber ebensowenig zu einer wesentlichen
Veranderung der resultierenden RHI-Verteilung, wie eine Mittelung aufeinanderfolgender
RHI-Werte auflerhalb von Wolken iiber 4 s, oder wie eine Mittelung von Temperatur,
Druck und HyO-Mischungsverhéltnis iiber 4 s-Intervalle und Berechnung der Eisfeuchte
aus diesen Mittelwerten.

Die einzelnen RHI-Werte wurden in 4 % - Feuchtebins verteilt, vergleichbar mit der
experimentellen Unsicherheit. Die Verwendung von 2 % oder 8 % - Bins fiihrt nur zu mehr
oder weniger glatten Verteilungen, Steigung oder Cut-off bleiben aber unveréandert.

5.2.2 Eisinitiierung

Abbildung zeigt die ermittelten RHI-Verteilungen im eisiiberséttigten Bereich aufler-
halb von Zirren wéihrend der Kampagnen in Prestwick (NH, durchgezogene Kurve) und
Punta Arenas (SH, gestrichelte Kurve). Die Verteilungen iiber den gesamten Feuchtebe-
reich wurden bereits in Abb. gezeigt. Im Fall SH liegt der Cut-off der Verteilung im
Bereich 158-162 %, im Fall NH zwischen 134 % und 138 %. Vergleicht man die Cut-offs
dieser gemessenen Feuchteverteilungen mit den Cut-offs der modellierten Verteilungen au-
Berhalb von Zirren (Abb. , dann zeigt sich eine ausgezeichnete Ubereinstimmung der
Messung SH mit dem Modellfall HOM, und der Messung NH mit dem Modellfall HET. Da
diese Cut-offs in direktem Zusammenhang mit den kritischen Gefrierfeuchten stehen, 148t
diese Ubereinstimmung die SchluBfolgerung zu, dafl der angenommene Modellfall mit ho-
mogener Bildung von Zirren geeignet ist, um den Einsatz der Zirrenbildung wahrend der
Kampagne SH zu beschreiben. Auf der anderen Seite scheint im Fall NH die Zirrenbildung
durch heterogenes Gefrieren initiiert worden zu sein. Trotz der Schwierigkeit, die Steigung
von gemessenen und modellierten Feuchteverteilungen zu vergleichen (Abschnitt ,
wird diese Interpretation noch dadurch untermauert, daf§ im Fall NH die Steigung grofler
ist als im Fall SH, analog zur grofleren Steigung des Modellfalles HET im Vergleich zum
Fall HOM.

Man konnte an dieser Stelle argumentieren, daf§ die unterschiedlichen Gefrierfeuch-
ten wihrend der beiden INCA-Kampagnen auch durch deutliche Unterschiede bei den
Minimumtemperaturen zustande gekommen sind, und nicht nur durch unterschiedliche
Gefrierprozesse bei der Wolkenbildung. Die Temperaturverteilungen wahrend der Kam-
pagnen SH und NH waren jedoch sehr &hnlich (sieche Abb. , mit Minimumtempera-
turen von 210 K (SH) bzw. 216 K (NH). Dies ist ein Unterschied, jedoch wurden diese
niedrigen Werte &uflerst selten beobachtet. Mit Hilfe von Abb. wurde weiter bereits
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Abb. 5.7: Normierte RHI-Verteilungen auflerhalb von Zirren (njce < 0.01cm*3) gemessen in
Punta Arenas (SH, gestrichelte Kurve) und in Prestwick (NH, durchgezogene Kurve). Die RHI-
Werte sind in 4 % - Intervalle verteilt. Die horizontalen Balken markieren die Lage der Cut-
offs, je nachdem ob 2 % - (Balken oben), 4 % - (Balken mitte) oder 8 % - Feuchteintervalle
(Balken unten) verwendet werden. Die Pfeile markieren die Lage der Cut-offs der modellierten

Verteilungen (Abb. [5.5)).

gezeigt, dafl die Temperaturvariabilitdt wihrend der Kampagnen SH und NH grofl genug
war, um RHI-Werte deutlich iiber den beobachteten Gefrierfeuchten erzeugen zu kénnen.

Ein weiterer Einwand wére, daf§ wihrend der Prestwick-Kampagne (NH) die offensicht-
liche Gefrierfeuchte von ~ 130 % nur dadurch zustande gekommen ist, weil bestimmte
Gefrierkerne sehr frith bei geringer Ubersittigung nahe 100 % gefroren sind, andere jedoch
erst sehr spiat nahe der homogenen Gefrierfeuchten, d.h. der Cut-off nahe 130 % nur durch
eine Kombination von Partikeln mit sehr unterschiedlichen Gefrierfeuchten zustande ge-
kommen ist. Mit Hilfe von Abb. kann dies jedoch widerlegt werden. Es wird hier im
Fall NH unterschieden zwischen Fillen wo die Konzentration von Kondensationskernen
(CN) mit einem Durchmesser > 14 nm sehr hoch (> 400 ¢cm™®) bzw. sehr niedrig (<
170 cm™3) war. Jeweils ca. 30 % der NH-Daten treffen auf diese Fille zu. Nebenbei sei
hier erwéhnt, da8 der saubere (wenig Partikel) NH-Fall eine #hnliche CN-Konzentration
aufweist, wie im Mittel CN‘s wihrend der SH-Kampagne beobachtet wurden (Minikin et
al., 2003)).

Die drei Verteilungen in Abb. sind innerhalb der experimentellen Unsicherheit
beinahe identisch, obwohl sie in Bezug auf die Anzahl von Kondensationskernen sehr
unterschiedliche Bedingungen représentieren. Von der totalen Anzahl von Kondensati-
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Abb. 5.8: RHI-Verteilungen auflerhalb von Zirren wihrend der INCA-Kampagne in Prestwick.
Die durchgezogene Kurve ist dieselbe Verteilung wie der Fall NH in Abb. Die grob ge-
strichelte (fein gestrichelte) Kurve beriicksichtigt von diesem Fall nur Fille, wo die gemessene
CN-Konzentration sehr hoch (niedrig) war.

onskernen gefrieren typischerweise weniger als 10 % der Partikel. Deshalb wurde die-
se Analyse der Feuchteverteilung dahingehend erweitert, dafl zusétzlich unterschieden
wurde zwischen sauberen (< 10 cm™) und schmutzigen Fillen (> 20 cm™) in der
Akkumulationsmode mit Partikeldurchmessern > 100 nm, und weiter zwischen hohen
(> 40 cm™?) und niedrigen (< 10 cm™3) Konzentrationen von nichtfliichtigen Partikeln.
Die RHI-Verteilungen die aus diesen verschiedenen Féllen resultieren sind beinahe iden-

tisch mit den gezeigten Fillen in Abb. und daher nicht abgebildet.

Zusammenfassend lassen diese Ergebnisse folgende Schliisse zu: Erstens kam der Cut-
off von ~ 130 % bei der Prestwick-Kampagne mit groler Wahrscheinlichkeit durch Ge-
frieren von Partikeln zustande, die alle &hnliche kritische Gefrierfeuchten aufwiesen. Das
weist unter anderem darauf hin, dafl auch das reine Hintergrundaerosol im NH-Fall relativ
zu unterkiihlten Schwefelsdureaerosolen effektivere Geriereigenschaften aufwies. Zweitens
sind die beobachteten Unterschiede bei den Partikelkonzentrationen (gesamt CN, Akku-
mulationsmode, nicht-fliichtige Partikel) zwischen der Nord- und Stidhalbkugel (Minikin
et al., 2003)) nicht der Grund fiir die festgestellten Unterschiede bei den RHI-Verteilungen
der beiden Kampagnen. Es ist viel wahrscheinlicher, dafl unterschiedliche chemische und
morphologische Partikeleigenschaften der Grund fiir die unterschiedlichen Gefrierfeuchten
in der Abb. .7 sind.
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Abb. 5.9: RHI-Verteilungen iiber Eissiittigung innerhalb von Zirren (nic > 0.0lcm™3) gemessen
wihrend INCA. Die horizontalen Balken markieren wieder die Lage der Cut-offs der Verteilungen
fiir 2 % -, 4 % - oder 8 % - Feuchteintervalle. Im Fall NH sind zum Vergleich weiters die Cut-offs
der Verteilung auflerhalb von Zirren bei ~ 135 % aus Abb. eingetragen.

5.2.3 Gefriermechanismus

Im vorigen Abschnitt wurde mit Hilfe der RHI-Verteilungen auflerhalb von Zirren die
Initiierung der Zirrusbildung im NH-Fall durch heterogenes Gefrieren erklart, im SH-Fall
durch homogenes Gefrieren. Die Betonung lag hier allerdings auf dem Einsatz der Wol-
kenbildung (geringe Eispartikelkonzentration). Um nihere Aussagen iiber die dominaten
Gefrierprozesse (homogene oder heterogene) bei der Zirrusbildung machen zu kénnen,
wurden auch die RHI-Verteilungen innerhalb von Zirren wéhrend INCA untersucht. Da-
bei galten Feuchtepunkte mit einer Eispartikelkonzentration nj. > 0.0lcm™ als Werte
innerhalb von Zirren.

Abbildung zeigt die resultierenden RHI-Verteilungen innerhalb von Zirren fiir die
Falle SH und NH. Es wurden wieder 4 % - Feuchtebins bei den Verteilungen verwendet.
Das Augenmerk liegt hier wie bei den Verteilungen auflerhalb von Zirren auf der Lage
der Cut-offs. Im SH-Fall liegt der Cut-off im Bereich 162-166 %. Bei den NH-Daten
liegt er bei 158-162 %. Diese Cut-offs innerhalb von Zirren repréisentieren die maximalen
Ubersittigungen bei der Wolkenbildung. Die Werte sollen nun mit jenen auBerhalb von
Zirren (Abb. verglichen werden.

Vergleicht man die Lage der Cut-offs im Fall SH, dann liegt der mittlere Cut-off von
~ 164 % innerhalb von Zirren ein paar Prozentpunkte iiber jenem auflerhalb von Zirren
(~ 160 %). Dieser Unterschied liegt innerhalb der experimentellen Unsicherheit (1 o -
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Fehler = 3 %), ist aber konsistent mit den APSC-Simulationen. Im Modell liegt der Cut-
off der Feuchteverteilung innerhalb von Zirren (nj, > 0.00lem™3, Verteilung hier nicht
gezeigt) ca. 1 % iiber dem modellierten Cut-off aufierhalb von Zirren. Diese Differenz zwi-
schen kritischer Gefrierfeuchte und maximaler Eisiibersdttigung von wenigen Prozenten
ist typisch fiir Bedingungen in der oberen Troposphére, wobei die Differenz mit abnehmen-
der Temperatur durch langsameres Partikelwachstum zunimmt. Dieses Verhalten wurde
bereits mit Hilfe der Simulationen der AIDA-Gefrierexperimente in Kapitel 4] beschrieben
(siehe Diskussion von Abb. [£.12). Diese Konsistenz von beobachteten und modellierten
Differenzen zwischen Gefrierfeuchten und maximalen Eisiibersédttigungen innerhalb von
Zirren wiirde der Schlufl zulassen, dafl im Fall SH das homogene Gefrieren der domi-
nante Weg bei der Zirrusbildung war. Jedoch la83t die experimentelle Unsicherheit der
INCA-Feuchtewerte (£ 3 %) eine definitive Schlufifolgerung nicht zu.

Anders stellt sich die Situation bei den NH-Messungen dar. Der mittlere Cut-off in-
nerhalb von Zirren liegt hier bei ~ 162 %, weit iiber dem Cut-off der RHI-Verteilung
auflerhalb von Zirren von ~ 134 %. Diese grofie Differenz kann nicht durch die experi-
mentelle Unsicherheit der Messungen erklart werden (3 o - Fehler von + 9 %). Weiter ist
im Fall NH nicht die Konsistenz mit der Modellsimulation gegeben. Im Modellfall HET
liegt namlich der Cut-off innerhalb der Zirren bei ~ 138 %, nur 2 % iiber dem Cut-off au-
Berhalb der Wolken. Das ist dhnlich der Modellsimulation mit homogenem Gefrieren. Aus
diesem Grund wird hier der Schlu gezogen, dafl die Modellannahme mit ausschliellich
heterogenem Gefrieren eines einzelnen Aerosoltypen im Fall NH falsch ist.

Um die NH-Beobachtungen zur erkliaren, wird hier folgende Hypothese vorgeschlagen:
Im Fall NH wird die Bildung von Zirren zunéchst durch heterogenes Gefrieren von einer
begrenzten Zahl von festen Gefrierkernen weit unterhalb der homogenen Gefrierfeuch-
ten initiiert. Dies erkléart warum der gemessene Cut-off der RHI-Verteilung auflerhalb
von Zirren nahe 130 % liegt. Jedoch waren die vertikalen Windgeschwindigkeiten bzw.
die Kiihlraten wiahrend der NH-Kampagne im Mittel hoch genug, um héaufig die relative
Feuchte trotz des initiierten heterogenen Gefrierprozesses weiter in die Ndhe der homo-
genen kritischen Gefrierfeuchten zu treiben, wo dann zusétzlich homogenes Gefrieren der
im Vergleich zu den IN viel hdufiger vorkommenden unterkiihlten Losungstropfen initiiert
wurde. Dies wiirde erkéren, warum der Cut-off innerhalb von Zirren im Fall NH im Bereich
der maximalen Eisfeuchten bei homogenen Gefrierprozessen liegt. Globale Auswirkungen
dieser Hypothese werden in Kapitel [6] nédher studiert.

Die Analyse der Haufigkeitsverteilung der gemessenen Aufwindgeschwindigkeiten und
der Eispartikelkonzentrationen wihrend INCA unterstiitzt diese Hypothese (Karcher und
Strom), [2003). Dabei hat sich gezeigt, dal abgesehen von konvektiven Einfliissen, welche
bei der SH-Kampagne nicht auftraten, diese Verteilungen sehr dhnlich sind. Bei beiden
Datensitzen (SH und NH) betrigt die mittlere Aufwindgeschwindigkeit ~ 25 cm s~!. Bei
den Eispartikelkonzentrationen wird in beiden Féllen eine maximale Auftrittshaufigkeit
von Konzentrationen zwischen 0.1-10 cm ™2 beobachtet, mit beinahe identischen Mittel-
werten von 1.2 em ™ (SH) und 1.4 em™® (NH). Diese hohen mittleren Aufwindgeschwin-
digkeiten und Eispartikelkonzentrationen sind vermutlich auf das héufige Auftreten von
mesoskaligen Schwerewellen wihrend INCA zuriickzufithren (Kércher und Strom) 2003).
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Die Unterschiede bei der Auftrittshaufigkeit von sehr niedrigen Eispartikelkonzentrationen
(< 0.1 cm™?) konnten zum Teil durch heterogenes Gefrieren erklirt werden.

Allgemein kénnte heterogenes Gefrieren die homogene Nukleation von Eiskristallen
nur unterdriicken, und dadurch auch die Anzahl der gebildeten Eispartikel deutlich ver-
ringern, wenn folgende Annahmen erfiillt sind (Karcher und Lohmann, 2003): Erstens
miissen neben den fliissigen Losungstropfen feste Teilchen (IN) existieren, und es mufl
in einem bestimmten Ausmafl eine externe Mischung der beiden Partikeltypen vorliegen.
Zweitens mufl die Aufwindgeschwindigkeit wiahrend des Gefrierprozesses konstant blei-
ben, und drittens darf die maximale Anzahl der IN eines bestimmten Grenzwert nicht
iiberschreiten. Dieser Grenzwert héngt von den kritischen Gefrierfeuchten der IN, der
Temperatur und von der Aufwindgeschwindigkeit ab. Wie im vorigen Absatz ausgefiihrt
wurde, konnten bei den mittleren Eispartikelkonzentrationen und den vertikalen Wind-
geschwindigkeiten keine groflen Unterschiede zwischen den NH- und SH-Daten gefunden
werden. Dies deutet darauf hin, daf§ die Aufwindgeschwindigkeiten wahrend der INCA-
Kampagnen immer hoch genug waren um homogenes Gefrieren zu aktivieren, und/oder
die Losungstropfen und die IN lagen als interne Mischung (Immersion der festen Kerne
in den Losungstropfen) vor.

Weiter oben wurde ausgefiihrt, da§ die SH-Daten (kritische Gefrierfeuchten und maxi-
male Ubersittigungen) anhand des homogenen Gefrierens von reinen unterkiihlten
H,S0,/H,0-Losungstropfen (Modellfall HOM) interpretiert werden konnen. Analysen der
Residuen von verdampften Eispartikeln (Seifert et al., 2003)) haben jedoch gezeigt, dafl die
Annahme von reinen Losungstropfen im Fall SH falsch ist, da auch bei diesen Messungen
wie im Fall NH deutliche Reste von heterogenen Gefrierkernen gefunden wurden. Offen-
sichtlich hatten aber diese heterogenen Gefrierkerne im Fall SH durch andere chemische
und morphologische Partikeleigenschaften als im Fall NH kritische Gefrierfeuchten nahe
der homogenen Gefrierfeuchten. In diesem Fall wiirden sie dann den Cut-off der Feuch-
teverteilung im Fall SH (Abb. und die maximalen Ubersittigungen (Abb. nicht
beeinflufit haben.

5.3 Kurzzusammenfassung

Aufgrund der in diesem Kapitel gezeigten Trajektoriensimulationen und INCA-Analysen
lassen sich folgende Hauptpunkte zusammenfassen:

e Die Steigung von Wahrscheinlichkeitsverteilungen der relativen Feuchte in eisiiber-
sittigten Gebieten in der Nédhe von, aber auflerhalb von Zirren, wird hauptséchlich
durch den atmosphérischen Transport (Vertikalbewegungen) bestimmt, und durch
Gefrier- und Wachstumsprozesse von Eiskristallen in jungen Zirren modifiziert.

e Der Cut-off der RHI-Verteilungen aufierhalb von Zirren wird durch den Einsatz des
Gefrierprozesses bestimmt. Dieser Zusammenhang erlaubt die Bestimmung der kriti-
schen relativen Feuchten bei der Zirrusbildung direkt mit Hilfe von atmosphérischen
Feuchtemessungen.
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e Durch Vergleich der Cut-offs der Feuchteverteilungen auflerhalb und innerhalb von
Zirren konnen niahere Aussagen iiber die Gefriermechanismen bei der Bildung von
Zirren gemacht werden. Fiir definitive Aussagen muf jedoch die Differenz zwischen
diesen Cut-offs grofer als die experimentelle Unsicherheit der Feuchtedaten sein.

e Der Einsatz der Wolkenbildung und die maximalen Ubersittigungen innerhalb von
Zirren konnen fiir die INCA-Kampagne in Punta Arenas durch homogenes Gefrieren
erklart werden. Dies impliziert aber nicht, dal bei dieser Kampagne ausschliefSlich
reine Losungstropfen in den Gefrierprozel involviert waren. Die Feuchtedaten der
Prestwick-Kampagne konnen nur durch eine Kombination von homogenen und he-
terogenen Gefrierprozessen erklirt werden.

e Der Einsatz der Gefrierprozesse war unabhéngig von den festgestellten Unterschie-
den bei der totalen Anzahl von Kondensationskernen (CN). Die Unterschiede bei
den beobachteten kritischen Gefrierfeuchten fiir die Féalle NH und SH sind viel
wahrscheinlicher durch unterschiedliche chemische und morphologische Partikelei-
genschaften verursacht.

Die in diesem Kapitel vorgestellte Methode, bei der Riickschliisse auf die Prozesse bei
der Zirrusbildung mit Hilfe von atmosphérischen Feuchteverteilungen gemacht wurden,
hat den Vorteil, dafl schwierige Lagrange’sche Messungen in Zirren nicht notwendig sind.
Voraussetzung fiir eine derartige Interpretation der RHI-Verteilungen ist aber eine ausrei-
chende Statistik (geniigend Feuchtepunkte) und eine geniigend grofie Temperaturvariabi-
litdt bei den durchgefiithrten Messungen. Idealerweise sollte sich auch das wéhrend einer
Kampagne gemessene Aerosol in seinen chemischen Eigenschaften nicht stark verédndern,
da ansonsten kein klarer Zusammenhang zwischen den beobachteten Cut-offs der Vertei-
lungen und den Gefrierprozessen hergestellt werden kann.
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Kapitel 5: Statistik der relativen Feuchte



Kapitel 6

Zirrus-Simulationen

6.1 Problemstellung und Ziele

Anhand der Ergebnisse in Kapitel 5| wurde deutlich, dafl das homogene Gefrieren von
reinen unterkiihlten Losungstropfen die Bildung von Zirren erkldren kann (siehe INCA-
Messungen SH). Gleichzeitig lieferten die in-situ-Messungen wiahrend INCA aber einen
Hinweis (Seifert et al [2003) dafiir, daB8 heterogene Gefrierkerne (IN) bei der Bildung von
Zirren im Bereich der Tropopause eine Rolle spielen konnen. Dies mufl kein Widerspruch
sein, wenn die heterogenen Gefrierkerne kritische Gefrierfeuchten nahe der homogenen
Gefrierfeuchten haben.

Unsere Analyse der NH-Daten legte nahe, dafl dort Gefrieren sogar noch frither (bei
~ 130 %) einsetzt. Inwieweit das heterogene Gefrieren die mikrophysikalischen Eigenschaf-
ten der Zirren beeinfluflt, ist aber nicht eindeutig klar. So kann wie unten gezeigt wird,
in Abhéngigkeit von den Gefriereigenschaften der IN und den dynamischen Bedingun-
gen die Eispartikelkonzentration in Zirren im Vergleich zu einer rein homogenen Bildung
der Zirren sowohl zunehmen als auch abnehmen, wenn heterogene Gefrierprozesse an der
Zirrusbildung beteiligt sind.

Das bereits in Kapitel |5 angewandte Konzept von mikrophysikalischen Simulationen
entlang von atmosphérischen Trajektorien wird in diesem Kapitel beibehalten. Im Gegen-
satz zu den vorangehenden Simulationen, bei denen lediglich Verteilungen der relativen
Feuchte untersucht wurden, soll hier jedoch verstéarkt auf die Zirruseigenschaften selbst
eingegangen werden. Es wird geklart, in welchem Umfang die Eigenschaften der Zirren,
wie Auftrittshaufigkeit oder Anzahl der Eispartikel, modifiziert werden, wenn unterschied-
liche Gefrierprozesse bei der Bildung der Zirren beriicksichtigt werden. Speziell der Einflufl
von aktiven IN soll gezeigt werden, d.h. es soll der Unterschied einer Zirrusbildung mit
ausschlieBlich homogenem Gefrieren zu einer Bildung von Zirren unter Beteiligung von
heterogenen Gefrierprozessen untersucht werden.

Die Aerosol-Zirren-Wechselwirkung wird bei festgehaltener Dynamik untersucht, in-
dem die thermodynamischen Bedingungen auf den zugrundeliegenden Trajektorien nicht
verdndert werden. Kéarcher und Strom| (2003) haben gezeigt, dal neben den Gefrierei-
genschaften des Aerosols die Dynamik (Vertikalbewegungen) eine entscheidende Rolle bei
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der Zirrusbildung spielt. Es wird daher auch gezeigt, wie sich die Zirruseigenschaften
verdndern, wenn zunéchst lediglich die statistische Verteilung der Kiihlraten auf den Tra-
jektorien unter Beibehaltung ihrer mittleren Amplituden und Frequenzen verdndert wird,
ohne dafl unterschiedliche Gefriereigenschaften der Partikel angenommen werden. Weiter
wird jedoch auch untersucht, in welchem Umfang die Zirruseigenschaften bei gleichen Ge-
friereigenschaften der Partikel modifiziert werden, wenn diese mittleren Amplituden und
Frequenzen der Kiihlraten verdndert werden.

In Kapitel (1] wurde bereits erwéhnt, dal derartige Untersuchungen mit globalen Mo-
dellen nicht moglich sind, da einerseits subskalige dynamische Prozesse in diesen Modellen
nur unzureichend aufgelost werden, und andererseits iiber die rdumliche Verteilung und
die zeitliche Variabilitdt von aktiven IN in der Atmosphére nur wenig bekannt ist. Die
in diesem Kapitel gezeigten Simulationen mit Hilfe von Trajektorien setzen voraus, dafl
sowohl heterogene Gefrierkerne als auch mesoskalige Wellenaktivitdten ohne Zuordnung
zu regionalen Quellen zu jeder Zeit vorhanden sind. Dabei ist die Wahl wichtiger Para-
meter, wie die der heterogenen Gefrierfeuchten oder der Amplituden und Frequenzen der
Wellen, durch in-situ-Messungen motiviert. Dies ist ein Kompromif fiir die grofirdumigen
Bedingungen in der realen Atmosphére. Die vorliegenden Simulationen miissen deshalb als
Prinzipstudien verstanden werden, welche die grundsétzlichen Aspekte der Zirrusbildung
herausarbeiten.

6.2 Beschreibung der Modellsimulationen

6.2.1 FLEXPART-Trajektorien

Bei den Simulationen in diesem Kapitel wurde das mikrophysikalische Modell APSC wie-
der entlang von Trajektorien eingesetzt, welche mit Hilfe von ECMWEF-Daten berechnet
wurden (siche Abschnitt [5.1.2). Im Unterschied zum vorigen Kapitel wurden jedoch hier
die Trajektorien mit dem Modell FLEXPART berechnet (Stohl et al., [1998)). Das Modell
FLEXPART ist ein Lagrange’sches Partikel-Dispersions-Modell, welches aus dem Trajek-
torienmodell FLEXTRA entwickelt wurde. Mit FLEXPART werden kontinuierlich Parti-
kel verlagert, d.h. es berechnet die Trajektorien einzelner Partikel. Im Gegensatz zu den
rein kinematischen Trajektorienberechnungen mit FLEXTRA, werden beim Transport der
Partikel mit FLEXPART auch Prozesse wie etwa turbulente Diffusion oder Deposition der
Partikel beriicksichtigt.

Im Fall der vorliegenden FLEXPART-Simulationen wurden insgesamt 160000 Partikel
gleichméBig in der gesamten Atmosphéire (global) verteilt. Es wurde dann die Verlage-
rung dieser Partikel iiber einen 3-Monatszeitraum berechnet (September bis November,
2000), d.h. jedes der Partikel durchléuft eine 3-Monatstrajektorie. Je nach untersuchtem
Gebiet, konnen von diesen Trajektorien dann auch nur einzelne Abschnitte betrachtet
werden. Natiirlich weisen derart langfristige Trajektorienberechnungen eine betréchliche
Ungenauigkeit auf (Endpunkte haben Ungenauigkeit von 10-20 % der Transportdistanz;
Pers. Mitteilung A. Stohl, TUM, 2003). Jedoch représentieren die Trajektorien eine gute
Klimatologie der atmosphérischen Transporte, und nur dies ist relevant fiir die folgenden
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Studien.

Die FLEXPART-Simulationen wurden global durchgefiihrt. Die wichtigen Groflen wie
Druck, Temperatur und spezifische Feuchte wurden dabei in einer zeitlichen Auflésung von
3 Stunden abgespeichert. Die vorliegende Studie beschrénkt sich auf die Nordhemisphére
zwischen 25°N und 75°N. In der Vertikalen wurde die Analyse der Daten auf den Be-
reich der Tropopause bezogen, wobei die thermische Tropopausenhohe implizit bei den
Trajektorienberechnungen mit FLEXPART berechnet wurde. Es wurde dann eine verti-
kale Schicht betrachtet, die sich von 2 km unterhalb der Tropopause bis 1 km oberhalb
der Tropopause erstreckt (Tropopausenregion). Zur Darstellung der Daten in der Hori-
zontalen wurde ein 7.5° x 7.5° Langen-Breiten-Gitter definiert. Diese rdumliche Auflésung
wurde verwendet, um sicherzustellen, dafl die Gitterboxen im 3-Monatszeitraum mit einer
moglichst groflen Zahl von Trajektorien bedeckt werden, und damit weiter keine grofien
Unterschiede zwischen zwei benachbarten Gitterboxen in dieser Trajektorienabdeckung
auftreten.

Abbildung zeigt die Abdeckung des betrachteten Gebietes mit den FLEXPART-
Trajektorien. Insgesamt wurden hier 10125 Trajektorien beriicksichtigt, welche die Grund-
lage fiir die mikrophysikalischen Simulationen bildeten. In Abb. ist die Abdeckung de-
finiert als die Summe der Aufenthaltszeit (in einer Gitterbox) aller Trajektorien, die eine
bestimmte Gitterbox innerhalb von 90 Tagen durchlaufen haben, geteilt durch 90 Tage.
Ein Wert von z.B. 1 bedeutet dann, dafl bei einem betrachteten Zeitraum von 3 Monaten
im Mittel auch iiber einen gleich langen Zeitraum Trajektoriendaten fiir eine betrachtete
Gitterbox zur Verfiigung stehen.

75N

35N
25N ; R
180W 150W 120W 90W  60W  30W OE 30E 60E 90E 120E 150E 180E

Abdeckung

<025 025-05 05-0.75 0.75-1.0 1.0-125 125-15 15-1.75 1756-20 20-225 > 225

Abb. 6.1: Ausmafl der Trajektorienbedeckung fiir das untersuchte Gebiet.

Aus Abb. geht nun hervor, daf} speziell in den mittleren Breiten die Abdeckung
mit Trajektorien sehr gut ist. Zu den subpolaren Breiten hin nimmt jedoch die Trajekto-
riendichte ab, was zu erwarten ist, da rein klimatologisch gesehen die mittleren Breiten
(Westwindzone) hier das bevorzugte Stromungsgebiet sind, d.h. dieser Nord-Siid-Gradient
in der Trajektoriendichte bleibt auch bestehen, wenn mehr als die oben genannten 10125
Trajektorien beriicksichtigt werden. Eine exakt gleichméflige Abdeckung des untersuch-
ten Gebietes mit Trajektorien kann daher nicht erzielt werden. Aufgrund der gezeigten
Trajektorienabdeckung ist daher die Belastbarkeit der Aussagen, die in diesem Kapitel
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gemacht werden, am stéarksten in den Gebieten zwischen 30°N und 60°N.

Abbildung zeigt die mittlere relative Feuchte in Bezug auf Eis (Bild oben), die
mittlere Temperatur (Bild mitte) und das mittlere HoO-Mischungsverhéltnis (Bild un-
ten) im Bereich der Tropopause, berechnet mit Hilfe der FLEXPART-Trajektorien. Diese
Groflen sind Mittelwerte, berechnet aus der totalen Anzahl von Trajektorienpunkten, die
in den oben definierten Gitterboxen in der Tropopausenregion im Zeitraum von 3 Mona-
ten zu liegen kommen. Es soll hier die grofiraumige, hemisphérische Feuchte- und Tem-
peraturverteilung auf ECMWF-Basis gezeigt werden, welche letztendlich die Gebiete mit
Zirrusbildung in den mikrophysikalischen Simulationen kontrolliert.

25N =
180W 150W 120W 90W 60w 30W OE 30E 60E 90E 120E 150E 180E

20-25 25-30 30-35 35-40 40-45 45-50 50-55 55-60 60-65 65-70 70-75

N
180W 150W 120W  90W 60W 30w OE 30E 60E 90E 120E 150E 180E
Temperatur [K]

203-206 206—-209 209-212 212-215 215-218 218-221 221-224 224-227 227-230 230-233

75N
65N
55N | .
45N
35N

25N ;
180W 150W 120W  90W 60W 30W OE 30E 60E 90E 120E 150E 180E

H,0—Mischungsverhaeltnis [ppmv]
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Abb. 6.2: Mittlere relative Eisfeuchte RHI (Bild oben), mittlere Temperatur (Bild mitte) und
mittleres HoO-Mischungsverhéltnis (Bild unten) zwischen 25°N und 75°N fiir den Zeitraum
September bis November 2000 in der Tropopausenregion (hier definiert als die Schicht von 2 km
unterhalb bis 1 km oberhalb der lokalen Tropopause).
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Betrachtet man nun die Verteilung der gemittelten relativen Feuchte, erkennt man ei-
ne sehr feuchte Tropopausenregion von Skandinavien ostwérts und nérdlich von ca. 60°N.
Dies kann durch einen im Mittel relativ kiihlen Tropopausenbereich in dieser Region
erkldart werden (siehe mittlere Temperatur, Bild mitte), bei relativ zur Umgebung ge-
ringem HyO-Mischungsverhéltnis (siehe Bild unten). Weitere feuchte Regionen sind iiber
Gronland, Nordkanada und Alaska zu finden, und weiter erkennt man eine sehr feuchte
Region iiber dem mittleren Atlantik rund um 60°W, die sich quer iiber den Atlantik bis
nach Europa hinein erstreckt. Dieses Feuchtgebiet iiber dem Atlantik wurde auch bei an-
deren Studien gefungen (z.B. Eckhardt et al., 2004), und steht in Zusammenhang mit der
hohen Auftrittshaufigkeit von Zyklonen (“storm tracks”) in diesem Gebiet. Ein weiterer
“storm track” deutet sich quer iiber dem Ost-Pazifik zwischen 180°W und 140°W an.

Allgemein kénnen hohe Werte der relativen Feuchte entweder durch niedrige Tem-
peratur oder durch hohes HyO-Mischungsverhéltnis erklért werden. Vergleicht man die
Felder in Abb. untereinander, scheint jedoch die Verteilung der relativen Feuchte
hauptsichlich durch die Temperatur kontrolliert zu sein, in Ubereinstimmung mit den
Argumenten von [Kércher und Haag) (2003)), siehe Abschnitt [5.1.1] So sind zwar beispiels-
weise von Kanada iiber den Nordatlantik bis nach Europa hinein sehr hohe Werte des
Mischungsverhéltnisses zu finden, die relativ hohen mittleren Temperaturen bewirken
aber, dafl die Werte von RHI eher moderat sind.

6.2.2 APSC-Simulationen

Im APSC-Modell wurde eine bimodale Groflenverteilung der Aerosole initialisiert. Das
trockene Groflenspektrum der Partikel bestand aus einer Mode mit einer Aerosol-Anzahl-
konzentration n,e ~ 400 cm—2, mit einem Massen-Medianradius r,, = 25 nm und mit
der Standardabweichung o = 1.45, und einer weiteren Mode mit 7, = 0.1 cm ™3, 7,,, =
0.5 pum und ¢ = 1.3. Bimodale Gréflenspektren mit einer Anzahlkonzentration von 0.1—
0.001 cm ™2 Teilchen in der zweiten Mode werden in der Atmosphire hiufig gefunden (z.B.
Schroder et al., 2002)).

Es wurden zunéchst zwei Simulationen durchgefiihrt, bei denen dieses bimodale Groéfien-
spektrum ausschliefllich aus reinen HySO,4/H2O-Losungstropfen bestand, welche homogen
nach Koop et al.| (2000)) gefrieren. Es wurde dabei unterschieden zwischen einer Simulati-
on, wo zunichst mesoskalige Temperaturoszillationen (siehe dazu Abschnitt nicht
berticksichtigt wurden (Modellfall “HOM-S"), und einer Simulation, wo der synoptischen
Temperaturanderung mesoskalige Wellen iiberlagert wurden (Modellfall “HOM”). Wei-
ter wurde eine Simulation durchgefiihrt, bei der dasselbe Partikelspektrum ausschliellich
heterogen bei einer vorgeschriebenen kritischen Gefrierfeuchte von 130 % gefriert (Modell-
fall “HET”). Der Fall HET ist jedoch unrealistisch was die totale Anzahl von heterogenen
Gefrierkernen betrifft (~ 400 cm™?). Solch hohe Konzentrationen von nicht-volatilen Par-
tikeln werden im Bereich der Tropopause nicht gemessen (Minikin et al., |2003). Deshalb
wurde auch eine Simulation durchgefiihrt, bei der angenommen wurde, daf lediglich die
zweite Mode bei r,, = 0.5 pm aus heterogenen Gefrierkernen besteht. In dieser Simulation
ist dann homogenes Gefrieren von Losungstropfen und heterogenes Gefrieren von festen
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Teilchen moglich (Modellfall “MIX”).

Beziiglich der Anzahl von aktiven IN in der Atmosphére ist wenig bekannt. In der
oberen Troposphiire scheint jedoch ein Wert von ca. 0.1 cm™? eher eine obere Grenze zu
sein (Rogers et al., [1998)). Aus diesem Grund wurden noch zwei weitere Simulationen MIX
durchgefiihrt, bei denen die Anzahl von festen Gefrierkernen in der zweiten Mode lediglich
0.01 cm™3 bzw. 0.001 cm™3 betrug. Bei den Modellsimulationen HET und MIX wurden
den Trajektorien ebenfalls wie im Fall HOM mesoskalige Schwerewellen iiberlagert.

Die Lebensdauer von Zirren entlang der Trajektorien sollte moglichst realistisch si-
muliert werden. Aus diesem Grund wurde in den Simulationen die Sedimentation von
Eiskristallen eingefiihrt. Die Abnahme der Eispartikelkonzentration zufolge von Sedimen-
tation wird dabei mit Hilfe von Gleichung berechnet. Fiir die vertikale Strecke Az
zur Berechnung der Fallzeit 7 wird eine konstante Schichtdicke (freier Parameter dieses
einfachen Ansatzes) von 1 km angenommen. Diese Schichtdicke von 1 km wurde gewéhlt,
um eine moglichst gute Ubereinstimmung der simulierten Eispartikelkonzentrationen mit
den INCA-Messungen zu gewihrleisten (siche dazu Abschnitt . Es sei hier noch ein-
mal darauf hingewiesen, daf} es sich bei den vorliegenden Simulationen um 0-dimensionale
Boxsimulationen entlang der Trajektorien handelt. Die angenommene Sedimentation ent-
spricht daher nicht einem rdumlichen Vertikaltransport von Partikeln zwischen den Tra-
jektorien, sondern sie ist lediglich ein empirischer Ansatz fiir den Sedimentationsverlust
von Eispartikeln aus der angenommenen Tropopausenschicht.

6.2.3 Relative Feuchte und Auftrittshiufigkeit von Zirren
ECMWF-Feuchte In Abschnitt wurde bereits darauf hingewiesen, dafl die Auf-

trittshaufigkeit der Zirren auf den Trajektorien moglicherweise iiberschitzt wird, wenn
das initialisierte HoO-Mischungsverhéltnis entlang der Trajektorien {iber einen lingeren
Zeitraum konstant gehalten wird, da in diesem Fall auf aufsteigenden Trajektorienab-
schnitten sehr haufig hohe Eisiibersdttigungen bis nahe die kritischen Gefrierfeuchten ge-
neriert werden. Um eine Uberschétzung von eisiiberséttigten Gebieten in den vorliegenden
Simulationen von Zirren zu vermeiden, wurde das HsO-Mischungsverhéltnis im APSC-
Modell nicht konstant gehalten, sondern in eisuntersittigten Gebieten an die vorgegebene
ECMWF-Feuchte auf den FLEXPART-Trajektorien gebunden.

Es wurde schon erwéhnt, dafli das ECMWEF-Modell keine Eisiiberséttigungen zulaft.
Um nun trotzdem mit dem APSC-Modell Zirren generieren zu kénnen, wurde im Mo-
dell das HyO-Mischungsverhéltnis nur dann mit dem aktuellen Mischungsverhéltnis auf
den Trajektorien reinitialisiert, wenn die relative Feuchte in Bezug auf Eis weniger als
95 % betrug. Vergleiche von in-situ-Messungen von Wasserdampf mit ECMWEF-Analysen
bestitigen (Ovarlez und Velthoven, (1997, da das ECMWF-Modell im unterséttigten Be-
reich sehr realistische Feuchten liefert. Uberschritt die Eisfeuchte den Grenzwert von 95 %,
wurde nachfolgend das HyO-Mischungsverhéltnis im APSC-Modell fiir mindestens 6 Stun-
den konstant gehalten. Dies wird damit begriindet, dal das ECMWZF-Modell bei weiterhin
fallender Temperatur in diesem Zeitraum jetzt Zirren bilden wiirde, jedoch keine realisti-
sche relative Feuchte mehr liefern kann. Wird im mikrophysikalischen Modell innerhalb
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dieser 6 Stunden kein Gefrierprozef3 durch erreichen der kritischen Gefrierfeuchte initi-
iert, dann wird das aktuelle Mischungsverhéltnis auf der Trajektorie reinitialisiert, wenn
die ECMWEF-Feuchte wieder unter 95 % gefallen ist. Kommt es jedoch zur Bildung einer
Zirruswolke, wird das HoO-Mischungsverhéltnis erst wieder reinitialisiert, wenn sich auf-
grund einer synoptischen Temperaturzunahme auf der Trajektorie die Wolke vollsténdig
aufgelost hat.

Definition der Auftrittshiufigkeit von Zirren Mit Hilfe der mikrophysikalischen
Simulationen in diesem Kapitel wurde die Auftrittshdufigkeit von Zirren berechnet. Diese
Ergebnisse werden in Abschnitt [6.5] préasentiert werden. Zunéchst soll hier gezeigt werden,
welche groffirdumige Verteilung der Héufigkeit von Zirren sich ergibt, wenn Gebiete mit
einer vorgegebenen ECMWF-Feuchte grofier als 95 % als Gebiete mit potentieller Zirrus-
bildung betrachtet werden. Allgemein wird in diesem Kapitel die Auftrittshaufigkeit freq
von Zirren in einer Gitterbox (siehe dazu Abschnitt folgendermaflen definiert:

N, .
- T ice,i
freq (%] = 23;1 Med 100 (6.1)
> iy Timegoy,;

In (6.1]) ist V; die Anzahl der Trajektorien, die eine Gitterbox im untersuchten Zeitraum
durchlaufen haben. Die Auftrittshaufigkeit ist dann das Verhéltnis der iiber diese Trajek-
torien summierten Zeiten Zivztl Timejce i, zu denen Zirren (n;. 7# 0) auf den Trajektorien

vorhanden waren, zur totalen Aufenthaltszeit Zfitl Timey,; der Trajektorien in einer
Gitterbox.
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Abb. 6.3: Auftrittshiufigkeit von Gebieten mit RHI > 95 % auf Grundlage der ECMWEF-
Feuchte auf den Trajektorien.

In Abb. ist die Auftrittshaufigkeit von Zirren dargestellt, die sich ergibt, wenn
Gebiete auf den FLEXPART-Trajektorien mit einer ECMWF-Feuchte grofier als 95 %
als Zirren betrachtet werden. Diese Annahme wird unterstiitzt durch Vergleiche von in-
situ-Messungen von Wasserdampf mit ECMWF-Analysen welche gezeigt haben, daf dort,
wo Eisiibersiattigungen gemessen wurden, das EMCWF-Modell auch Wolken gebildet hat
(Ovarlez et all 2000). Diese regionale Auftrittshéufigkeit von Zirren in Abb. wird
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zunéchst durch das ECMWEF-Modell vorgegeben. In Abschnitt wird gezeigt werden,
wie diese Auftrittshaufigkeit modifiziert wird, wenn mit Hilfe der APSC-Simulationen die
Mikrophysik entlang der Trajektorien berechnet wird.

6.2.4 Beriicksichtigung mesoskaliger Schwerewellen

Aufgrund der Analysen der INCA-Messungen kamen Kércher und Strom| (2003) zum
Schluf3, dafl die mesoskalige Variabilitéit des Vertikalwindes aufgrund von Schwerewellen
in der Atmosphére ein kontrollierender Faktor bei der Zirrusbildung ist. Die hohen Auf-
windgeschwindigkeiten bzw. Kiihlraten in diesen Wellen werden als Ursache fiir die hohen
Eispartikelkonzentrationen (siehe Abschnitt gesehen, die bei den Flugzeugmessun-
gen wihrend INCA beobachtet wurden.
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Abb. 6.4: Das linke Bild zeigt die Uberlagerung von 3 ausgewihlten FLEXPART-
Trajektorien (gestrichelte Temperaturverldufe) mit mesoskaligen Wellen (durchgezogene Tempe-
raturverldufe). Das rechte Bild zeigt die Haufigkeitsverteilung der Aufwindgeschwindigkeiten fiir
die FLEXPART-Trajektoriensimulationen (grob gestrichelte Kurve), fiir die APSC-Simulationen
bei Uberlagerung der Trajektorien mit mesoskaligen Wellen (durchgezogene Kurve) und fiir die
INCA-Messungen in Prestwick (NH, fein gestrichelte Kurve). In der Legende sind die mittle-
ren Aufwindgeschwindigkeiten angegeben. In den Verteilungen wurden die einzelnen Werte der
Aufwindgeschwindigkeit in 5 cm s~ !-Bins verteilt.

Mesoskalige Schwerewellen werden vom ECMWF-Modell nur sehr unzureichend auf-
gelost, d.h. die verwendeten Trajektorien reprasentieren im Mittel nur die grofrdumi-
gen Auftriebe in synoptischen Wellen. Dies fiihrt zu einer deutlichen Unterschitzung der
Eispartikelkonzentrationen in den Simulationen. Um realistische Eispartikelkonzentratio-
nen generieren zu konnen, wurden deshalb die FLEXPART-Trajektorien mit “kiinstli-
chen” mesoskaligen Wellen iiberlagert, d.h. fiir die Temperatur 7" zum Zeitpunkt ¢ auf
den Trajektorien gilt:

T (t) =T + Asin (Qt) (6.2)
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Das linke Bild in Abb. verdeutlicht diese Vorgangsweise anhand von 3 ausgewéhlten
Trajektorien. In Gleichung ist die mittlere Temperatur T die vorgegebene ECMWF-
Temperatur auf den Trajektorien (gestrichelte Linien in Abb[6.4] Bild links). Weiter sind
Q) = 27 /7, die Kreisfrequenzen der Wellen mit den Perioden 7,, und A die Amplituden.

Dieser Ansatz scheint zunédchst sehr “adhoc” zu sein. Solange es aber keine verniinfti-
gen Parametrisierungen von mesoskaligen dynamischen Prozessen in grofiskaligen Model-
len gibt, wird dies als eine M&glichkeit vorgeschlagen, um die hohen beobachteten Kiihl-
raten in den mikrophysikalischen Simulationen wiedergeben zu koénnen. Beziiglich der
Wellenperioden 7,, wurde eine Normalverteilung mit einer mittleren Periode von 1200 s
(20 min) und einer Standardabweichung von 400 s angenommen, wobei auf den Trajekto-
rien die Abfolge von unterschiedlichen Perioden stochastisch ist. Die Amplituden wurden
in zeitlicher Abfolge stochastisch zwischen 0 und 2 K gleichverteilt. Diese Werte wur-
den durch die INCA-Messungen motiviert. Werden ndmlich den FLEXPART-Trajektorien
mesoskalige Wellen mit einer mittleren Periode und mit Amplituden wie eben genannt
iiberlagert, dann erhélt man in den mikrophysikalischen APSC-Simulationen eine ganz
ahnliche Haufigkeitsverteilung der Aufwindgeschwindigkeiten wie wéihrend INCA. Wei-
ter stehen diese angenommenen Perioden und Amplituden nicht im Widerspruch zu dem,
was zur Zeit iiber Temperaturfluktuationen aufgrund von mesoskaligen Schwerewellen aus
flugzeuggetragenen Messungen bekannt ist (Gary, [2002)).

Allgemein entstehen Schwerewellen, wenn Luftpartikel in einer stabil geschichteten
Atmosphére aus ihrer Ruhelage gebracht werden. Dabei vollfithren die Luftpartikel durch
den Dichteunterschied zu den umgebenden Luftmassen eine vertikale Oszillation, wobei die
Schwerkraft die Riickstellkraft bildet. Aus diesem Grund werden derartige Schwingungen
von Luftpaketen auch als Schwereoszillationen bezeichnet. In der Atmosphére kénnen
Schwerewellen vor allem durch Konvektion oder durch das Uberstrémen von Hindernissen
(Gebirgen) angeregt werden.

Wie bereits erwihnt, ist die Vorausetzung fiir das Entstehen von Schwerewellen eine
stabil geschichtete Atmosphére. Die maximal mogliche Frequenz der Oszillationen ist
durch die sogenannte Brunt-Viiséla-Frequenz N gegeben:

5 g0o

N_98z>0. (6.3)
In ist g die Schwerebeschleunigung, 6 die potentielle Temperatur und z die Hohe.
Fiir eine stabile Atmosphére ist % > (). Zufolge ist N2 von der Stabilitit der Atmo-
sphére abhéngig. Studien {iber die statische Stabilitdt der Tropopause in den mittleren
Breiten zeigen (Birner et all, [2002; [Wirth, 2003), da8 N? in der mittleren Troposphére
typischerweise Werte in der Grofilenordung von ~ 1 x 1074 s72 aufweist, in der stabilen
Stratosphiire ist N? verhiiltnismiifiig hoch (~ 4 x 107 s72), d.h. der Tropopausenbereich
ist durch einen Sprung in der Brunt-Viiséld-Frequenz gekennzeichnet. Die genannten
Frequenzen entsprechen einer Periodendauer 7,, = 27/N von ~ 630 s (~ 10 min) bzw.
~ 310 s (~ 5 min). Zum Vergleich wurde in der vorliegenden Studie eine mittlere Periode

der Temperaturoszillationen von 20 min angenommen.
Im folgenden soll mit Hilfe der Dispersionsgleichung fiir reine Schwerewellen die hori-
zontale Wellenlédnge A, der hier angenommenen Schwerewellen mit einer mittleren Periode
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von 1200 s abgeschéatzt werden. Unter der Annahme von rein 2-dimensionalen Schwerewel-
len (z,z-Koordinatensystem) und unter Vernachlédssigung der Corioliskraft schreibt sich
die Dispersionsgleichung fiir Schwerewellen (siehe z.B. |Pichler;, [1997)):

v: (K +m?) = Nk (6.4)

In ist v die “intrinsische” Frequenz (Frequenz, die von einem Beobachter aus, der
sich mit der Grundstémung mitbewegt, beobachtet wird), k = 27 /A, ist die horizontale
Wellenzahl, m = 27/, die vertikale Wellenzahl und N die Brunt-Vaiisila-Frequenz. Unter
der Annahme k? < m? erhilt man aus fiir die horizontale Wellenlénge A, :

Mo A\ (6.5)

Die Frequenz v muf stets kleiner als die Brunt-Véisild-Frequenz sein, und zufolge ((6.5))
ist die horizontale Wellenlénge stets grofler als die vertikale Wellenldange A.. Um nun die
horizontale Wellenlénge fiir die vorliegenden Wellen mit einer mittleren Frequenz v =
27 /1200 s mit Hilfe von abschitzen zu kénnen, miissen Annahmen fiir N? und \?
getroffen werden. Beziiglich N? wird ein mittlerer Wert im Bereich der Tropopause von
~ 2 x 107* s72 angenommen (Birner et al., 2002; (Wirth| [2003)). Beobachtungen zeigen,
dal die vertikale Wellenldnge A, in der oberen Troposphére und unteren Stratosphére
typischerweise in der GroBenordnung von ~ 2-3 km liegt (z.B. Gardner et al., 1993; Allen
und Vincent), 1995), in der mittleren Atmosphére zwischen ~ 5-15 km (z.B. |Preufie} 2001)).
Berechnet man nun mit Hilfe von fiir vertikale Wellenlingen zwischen 2-15 km die
horizontale Wellenlédnge A, dann erhélt man Werte zwischen ~ 5-40 km. Diese Werte in
der Groéfenordnung von einigen 10 km koénnen als typische horizontale Wellenldngen fiir
die in dieser Studie angenommenen Schwerewellen angesehen werden.

Das rechte Bild in Abb. vergleicht die Auftrittswahrscheinlichkeit der Aufwind-
geschwindigkeiten w wihrend der INCA-Kampagne in Prestwick mit der Haufigkeitsver-
teilung von w in den FLEXPART-Simulationen und den APSC-Simulationen bei Uber-
lagerung der Trajektorien mit mesoskaligen Wellen. Wie bereits erwihnt, werden Schwe-
rewellen in den FLEXPART-Simulationen (grob gestrichelte Kurve) nicht aufgelést. Die
mittlere Aufwindgeschwindigkeit betrigt hier lediglich ~ 1 cm s~!. Demgegeniiber wurden
jedoch wihrend der INCA-Kampagnen (hier nur NH-Messungen dargestellt, fein gestri-
chelte Kurve) sehr héiufig Aufwinde von mehreren 10 cm s~! gemessen. Bei Uberlagerung
der Trajektorien mit den mesoskaligen Wellen ergibt sich nun aber eine ganz &dhnliche
Verteilung von w in den APSC-Simulationen (durchgezogene Kurve). Dies erlaubt dann
eine Simulation von dhnlich hohen Eispartikelkonzentrationen wie wéhrend der INCA-
Kampagnen beobachtet wurden.

Wie bei den Simulationen in Kapitel [5| wurde im APSC-Modell wieder mit einem fle-
xiblen Zeitschritt At gerechnet. Im Vergleich zu diesen Simulationen mufite jedoch hier
durch die Annahme von mesoskaligen Wellen At bereits unterhalb von Eissdttigung deut-
lich verkleinert werden (auf At = 4 s bei RHI > 90 %), ansonsten werden die hochfrequen-
ten Wellen im kritischen eisiiberséttigten Bereich nicht richtig aufgelost. Der Gefrierprozefl
selbst wurde wieder mit At = 0.25 s gerechnet.



6.2 Beschreibung der Modellsimulationen 89

6.2.5 Exemplarische Zirrus-Simulationen

Abbildung zeigt mikrophysikalische APSC-Simulationen entlang einer ausgewéhlten
FLEXPART-Trajektorie. Im obersten Bild (HOM-S) wurde ausschliellich homogenes Ge-
frieren gerechnet, ohne zundchst mesoskalige Wellen der Trajektorie zu iiberlagern. Bei
dieser rein synoptischen Kiihlung kommt es zu drei Eiswolkenbildungen am Tag 2 der Si-
mulation bei ca. 230 K, wobei die maximalen Eispartikelkonzentrationen (blaue Kurven)
lediglich ca. 0.01 cm™ betragen. Man beachte weiter den schnellen Abfall der Eisparti-
kelkonzentrationen. Dies ist eine Folge der angenommenen Sedimentation, die in diesen
Féllen sehr schnell erfolgt, da wenige, aber dafiir sehr grofie Eispartikel vorliegen (siehe
Abhéngigkeit der Fallgeschwindigkeit von der Partikelgrofe, Abb. [2.1]). Beim Verlauf der
relativen Feuchte im Fall HOM-S erkennt man, dafl an drei Stellen am ersten und dritten
Simulationstag die Feuchte instantan abfallt. Dies wird nicht durch Eispartikelwachstum
verursacht (keine Eiswolkenbildungen zu diesen Zeitpunkten), sondern es wird an diesen
Stellen das HoO-Mischungsverhéltnis reinitialisiert (siehe Abschnitt [6.2.3)).

Ein génzlich anderes Bild zeigt sich nun, wenn man dieser Trajektorie Wellen wie
oben beschrieben tiberlagert (HOM, Bild mitte). Durch die sehr hohen Kiihlraten auf den
hochfrequenten Wellen (rote Kurve), kann die relative Feuchte ldnger iiber den kritischen
Gefrierfeuchten fiir homogenes Gefrieren erhcht bleiben, weshalb mehr Eispartikel gebil-
det werden konnen. Man beachte die resultierenden hohen Eispartikelkonzentrationen.
Je mehr Eispartikel gebildet werden, desto kleiner verbleiben diese durch die verstérkte
Konkurrenz der Eispartikel untereinander um den verfiigharen Wasserdampf. Aus diesem
Grund fallt die Eispartikelkonzentration speziell bei der zweiten Zirrusbildung im Fall
HOM wéhrend der Lebensdauer der Wolke weniger stark ab als bei den beiden anderen
HOM-Fillen, da hier die Sedimentation sehr langsam erfolgt.

Der Unterschied zwischen den Fillen HOM-S und HOM zeigt sehr deutlich, was die me-
soskaligen Wellen in den Simulationen bewirken: eine hohere Auftrittswahrscheinlichkeit
von Zirren und im Mittel deutlich héhere Eispartikelkonzentrationen. Werden nun zusétz-
lich zur Annahme der mesoskaligen Wellen auch die zugrundeliegenden Gefrierprozesse
verdndert, fithrt dies neuerlich zu Verdnderungen bei der Wolkenbildung auf der gezeigten
Trajektorie, dargestellt im untersten Bild von Abb. [6.5] Es wurde hier sowohl homogenes
Gefrieren, als auch heterogenes Gefrieren von IN (Fall MIX) mit einer IN-Konzentration
von 0.1 cm™3 (durchgezogene blaue Kurven) bzw. einer IN-Konzentration von 0.001 cm™3
(durchgezogene griine Kurven) simuliert. Diese Simulationen machen deutlich, wie die
Bildung von Zirren durch aktive IN modifiziert werden kann. Die Verdnderungen sind
deutlich sichtbar, aber weitaus schwiicher als beim Ubergang von HOM-S zu HOM. Beim
Ubergang von HOM zum Fall MIX blieb die Dynamik unveréindert, d.h. die verinderten
Zirruseigenschaften im Fall MIX kommen nur durch die verdnderten Gefriereigenschaften
des Aerosols zustande. Der gezeigte Verlauf der relativen Feuchte im Fall MIX gilt nur fiir
die Simulation mit einer IN-Konzentration von 0.1 cm™ (durchgezogene blaue Kurve).

Bei der zweiten Zirrusbildung im Fall MIX (mit 0.1 ecm™2 IN) ist sehr deutlich das
Gleichgewicht der relativen Feuchte bei Eisséttigung innerhalb der Wolke zu sehen. Bei
1.5 Tagen wird durch die hohe Anzahl von Eiskristallen (~ 15 cm™3) mit einem mitt-
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Abb. 6.5: Mikrophysikalische Simulationen entlang einer ausgewahlten FLEXPART-Trajektorie
mit homogenem Gefrieren bei synoptischer Kiithlung (HOM-S, Bild oben), mit homogenem Ge-
frieren unter der Annahme von mesoskaligen Wellen (HOM, Bild mitte) oder mit beiden Gefrier-
prozessen unter der Annahme von Wellen (MIX, Bild unten). Die gestrichelten blauen Kurven
zeigen den Verlauf der Eispartikelkonzentrationen, wenn die Abfolge von Frequenzen und Am-
plituden der Wellen veréndert wird. Der gezeigte Verlauf der relativen Feuchte gilt jeweils nur
fiir die durchgezogenen blauen Kurven. Im Fall MIX gilt die griine durchgezogene Kurve fiir eine
Simulation mit einer IN-Konzentration von 0.001 cm™3.
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leren Anzahlradius von ~ 12 pum die Amplitude der Oszillation der relativen Feuchte
anfangs aufgrund schneller Kondensations- und Verdampfungsvorgéinge in diesem Fall
fast vollstéandig unterdriickt. Berechnet man die Zeitskala 7., auf welcher der verfiigha-
re Wasserdampf an den Eispartikeln deponiert wird (siche Gleichung (4.3))), dann erhélt
man bei 1.5 Tagen flir 7555 ~ 9 s. Mit zunehmender Lebensdauer dieser Wolke nimmt
die Eispartikelkonzentration durch die angenommene Sedimentation zunehmend ab. Wie
deutlich zu erkennen ist, wird dadurch die Oszillation der relativen Feuchte zunehmend
weniger stark geddmpft. Berechnet man 7., bei ca. 2.5 Tagen (ca. 3 Tagen) mit einer
Eispartikelkonzentration von ~ 1 em™ (~ 0.15 cm™3) und einem mittleren Anzahlradius
von ~ 17 pym (~ 20 pm) erhdlt man fiir 7,55 ~ 89 s (~ 540 s). Dies erkldrt warum die
Ostzillation der relativen Feuchte mit der Zeit ansteigt.

Bleiben die Gefriereigenschaften des Aerosols unverdndert, wird jedoch die Dynamik
auf den Trajektorien verindert, kann dies zu &hnlichen Anderungen in den Zirruseigen-
schaften fithren wie beim Ubergang von HOM zu MIX. Anhand der gestrichelten blau-
en Kurven in Abb. wird dies deutlich. Bei diesen Simulationen wurde lediglich die
willkiirliche Abfolge der Frequenzen und Amplituden der mesoskaligen Wellen, unter Bei-
behaltung der Form der statistischen Verteilungen und somit der Mittelwerte fiir Frequenz
und Amplitude der Temperaturoszillationen, verédndert, das zugrundeliegende Aerosol
blieb unveréndert. Allein diese Veréinderung geniigt aus, um sowohl die Auftrittshaufigkeit
der Zirren, als auch die Anzahl der Eispartikel in den gebildeten Zirren neuerlich zu mo-
difizieren. Im Fall MIX gilt die gestrichelte Kurve fiir den Fall mit einer IN-Konzentration
von 0.1 cm™3. Die zweite gestrichelte Zirrusbildung im Fall MIX ist einer jener Fille,
wo das heterogene Gefrieren die homogene Nukleation von Eiskristallen unterdriickt. Es
gefriert in diesem Fall nur genau die Anzahl von 0.1 ecm ™3 festen Gefrierkernen, wihrend
in den anderen Féllen auch homogenes Gefrieren stattgefunden hat.

Zusammenfassend sei hier noch einmal festgestellt, dal mit Hilfe von Abb.[6.5] deutlich
klar wird, daf} die Bildung von Zirren nicht nur durch die Gefriereigenschaften des Aerosols
kontrolliert wird, sondern mindestens in gleichem Umfang auch durch die Dynamik.

6.3 Statistik der relativen Feuchte

Analog zu Kapitel [5| sollen zunéchst fiir die vorliegenden kombinierten FLEXPART/
APSC-Simulationen die RHI-Verteilungen auflerhalb und innerhalb von Zirren bestimmt
werden, und wieder mit den INCA-Messungen verglichen werden. Der Unterschied zur
Statistik der relativen Feuchte in Kapitel |5| besteht darin, dafl nun mesoskalige Wellen
beriicksichtigt sind (in Kapitel [5| war dies nicht der Fall).

Abbildung zeigt die Feuchteverteilung fiir die drei angenommenen Modellfille
HOM, HET und MIX mit einer IN-Konzentration von 0.1 cm™ bzw. 0.001 cm~3. Be-
trachtet man zunéchst die Verteilungen bei der Simulation mit homogenem Gefrieren
(Fall HOM), zeigt sich wieder eine gute Ubereinstimmung der Lage der Cut-offs mit den
Cut-offs fiir die INCA-Messung SH (rote Pfeile). Bei der Simulation HOM in Kapitel
lag jedoch der Cut-off der RHI-Verteilung innerhalb von Zirren nur ein paar Prozent-
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Abb. 6.6: RHI-Verteilungen auflerhalb von Zirren (Bild links) und innerhalb von Zirren (Bild
rechts) im Bereich der Tropopause, abgeleitet aus FLEXPART /APSC-Simulationen mit aus-
schliefllich homogenem Gefrieren (HOM, rote Kurven), mit ausschlieBlich heterogenem Gefrieren
(HET, blaue Kurven), oder mit der Kombination von homogenem und heterogenem Gefrieren
(MIX, schwarze Kurven und griine Kurven). Die schwarzen Pfeile markieren die Cut-offs der
RHI-Verteilungen fiir die INCA-Messungen in Prestwick (NH), die roten Pfeile kennzeichnen die
Cut-offs fiir die SH-Messungen in Punta Arenas (vergleiche mit Abb. und Abb. .

punkte iiber dem Cut-off der Verteilung auflerhalb von Zirren. In Abb. unterscheiden
sich diese Cut-offs nun im Fall HOM um ~ 15 %. Diese grofle Differenz zwischen kriti-
schen Gefrierfeuchten und maximalen Ubersittigungen im Fall HOM ist hier einerseits
dadurch erkldrbar, dafl aufgrund der nun angenommenen mesoskaligen Wellen haufig sehr
hohe Kiihlraten vorherrschen, welche trotz des initiierten Gefrierprozesses die maxima-
le Ubersittigung in Wolken speziell bei niedrigen Temperaturen weit nach oben trei-
ben kénnen. Ein weiterer Grund fiir die grofle Differenz ist, daf§ bei den Verteilungen in
Abb. zur Unterscheidung der Gebiete innerhalb und auflerhalb von Zirren das strenge
Kriterium n;., = 0 angewandt wurde. Bei den Simulationen in Kapitel [5| galt als Kriteri-
um fiir Gebiete auflerhalb von Zirren eine Eispartikelkonzentration von nj. < 0.001 cm™3
(siche Abb. [5.5). Dieses Kriterium macht jedoch hier keinen Sinn, da fiir den Modellfall
MIX mit einer IN-Konzentration von nur 0.001 cm~3 das Wolkenkriterium im Bereich
der IN-Konzentration selbst ldge. Das strenge Kriterium n;, = 0 hat in Abb. Zur
Folge, dafl der Cut-off der RHI-Verteilungen auflerhalb von Zirren bei etwas niedrigeren
Feuchten zuliegen kommt, als bei einem Kriterium nie < 0.001 em™2. Dies erkliirt auch,
warum der Cut-off auflerhalb von Zirren fiir die INCA-Messungen SH (roter Pfeil links)
~ 5 % hoher ist als im Modellfall HOM.

Bei der Analyse der INCA-Feuchten innerhalb von Zirren (sieche Abschnitt [5.2.3)) wur-
de deutlich, da} die Modellannahme mit ausschlieSlich heterogenem Gefrieren falsch ist,
um die Gefrierprozesse bei der Zirrusbildung wahrend der INCA-Kampagne in Prest-
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wick (NH) zu erkliaren. Es wurde daher die Hypothese aufgestellt, dafl im NH-Fall das
heterogene Gefrieren von einer begrenzten Anzahl von IN zwar die Bildung von Zirren
bei niedrigen kritischen Gefrierfeuchten initiiert, jedoch aufgrund der hohen vertikalen
Windgeschwindigkeiten in vielen Féllen nicht das homogene Gefrieren von unterkiihlten
Losungstropfen unterdriicken kann. Ansonsten wére es nicht moéglich zu erklaren, warum
der Cut-off innerhalb von Zirren weit iiber dem Cut-off aulerhalb von Zirren im Fall der
NH-Messungen liegt (siche Abb. [5.9).

Mit Hilfe der vorliegenden Simulationen MIX (schwarze und griine Kurven in Abb.
kann die Richtigkeit dieser Hypothese iiberpriift werden. Analog zum Modellfall HET
liegt der Cut-off der RHI-Verteilung auflerhalb von Zirren in den Fallen MIX wieder bei
~ 135 %, der Cut-off innerhalb der Zirren liegt nun jedoch bei ~ 165 %. Es zeigt sich nun
eine ausgezeichnete Ubereinstimmung der NH-Messungen wihrend INCA mit diesen Mo-
dellfallen MIX (vergleiche die Lage der Cut-offs der schwarzen und griinen Verteilungen
in Abb. mit der Lage der schwarzen Pfeile). Dies bestétigt die oben angesprochene
Hypothese, da im realistischen Fall MIX feste Gefrierkerne die Bildung von Zirruswol-
ken bei Eisfeuchten nahe 130 % zwar initiieren, aufgrund der angenommenen mesoska-
ligen Wellen mit sehr hohen Kiihlraten auf den Trajektorien wird dadurch jedoch sehr
héufig die homogene Nukleation von Eiskristallen nicht verhindert, weshalb nun maxi-
male Ubersittigungen auftreten, die im Bereich der Ubersittigungen fiir den Modellfall
HOM liegen. Bei ausschlieflichem heterogenem Gefrieren liegt die maximale Ubersétti-
gung (siehe blaue Kurve im Bild rechts) jedoch weit unterhalb der gemessenen Werte.
Allgemein macht dies noch einmal deutlich, dal die Annahme einer ausschliellich hetero-
genen Bildung von Zirren nicht haltbar ist, wenn bei atmosphérischen in-situ-Messungen
Eisfeuchten nahe der homogenen Gefrierfeuchten beobachtet werden.

6.4 Statistik der Eispartikelkonzentrationen

In diesem Abschnitt wird gezeigt, wie sich die simulierten Héaufigkeitsverteilungen der
Eispartikelkonzentrationen verdndern, wenn entweder die Dynamik auf den zugrundelie-
genden Trajektorien verdndert wird, oder wenn unterschiedliche Gefriereigenschaften des
Aerosols angenommen werden.

6.4.1 EinfluB} der Dynamik

Anhand der exemplarischen Zirrus-Simulationen in Abschnitt wurde bereits deut-
lich, dafl die Annahme von mesoskaligen Wellen auf den Trajektorien zu héheren Eispar-
tikelkonzentrationen in den gebildeten Zirren fithrt. Grund dafiir sind die hohen Kiihl-
raten, welche die Zeitspanne im Vergleich zu Gefrierprozessen bei niedrigen Kiihlraten
verldngern, wéhrend der die relative Feuchte oberhalb der kritischen Gefrierfeuchte ver-
bleiben kann.

Abbildung vergleicht die Héaufigkeitsverteilungen der Eispartikelkonzentrationen
fir die Modellsimulationen ohne Wellen (HOM-S) und mit Wellen (HOM). Diese Simu-



94 Kapitel 6: Zirrus-Simulationen

012 [ T \HHHl T \HHHl T \HHHl T T TTTIT T T TTTT T TTTIIT T \HH!

F- - HOM-S 0.02 cm™?
0.10

0.08

0.06

0.04

Auftrittswahrscheinlichkeit

0.02

\1 1 | T 1 1 ‘l'\ T 1 1 | T 1 1 | T 1 1 | T

[
| ek
\HHH' 1 \HHH' 1 \HHH";LJL\UMI A LI 1 \\Hﬁ‘l N AR

0.00
107* 107® 107® 107t 10° 10' 10® 10°
Eispartikel [em 2]

Abb. 6.7: Haufigkeitsverteilungen der Eispartikelkonzentrationen fiir die Modellfdlle HOM-S
(grob gestrichelte Kurve) und HOM (fein gestrichelte Kurve). Die durchgezogene Kurve zeigt
die INCA-Messungen in Punta Arenas (SH). In der Legende sind die mittleren Eispartikelkon-
zentrationen angegeben.

lationen mit homogenem Gefrieren werden mit den INCA-Messungen in Punta Arenas
(SH) verglichen (durchgezogene Kurve), von denen angenommen wird, daf§i homogenes
Gefrieren die Zirrusbildung dominiert hat (siehe Kapitel . Vergleicht man zunéchst
den Modellfall mit rein synoptischer Kiihlung (grob gestrichelte Kurve) mit den INCA-
Messungen wird klar, warum in der vorliegenden Studie subskalige Wellen beriicksichtigt
wurden. Es sollte vermieden werden, dafl die Eispartikelkonzentrationen in den Simula-
tionen drastisch unterschéitzt werden. Wie man erkennt, ist die synoptische Verteilung
der Eispartikelkonzentration in deutlichem Widerspruch zu den INCA-Messungen. Man
beachte die geringe mittlere Konzentration von 0.02 em™ im Fall HOM-S gegeniiber
1.2 em ™2 im Fall INCA-SH.

Die Modellsimulation mit homogenem Gefrieren und mit Schwerewellen (fein gestri-
chelte Kurve) ergibt nun eine Verteilung der Eispartikelkonzentration, die den INCA-
Messungen sehr dhnlich ist. Sowohl die Messungen als auch die Simulation zeigen die
hochste Auftrittswahrscheinlichkeit bei Eispartikelkonzentrationen zwischen 1-4 c¢cm™3.
Die mittlere Konzentration im Fall HOM betriigt 3.6 cm™3. Diese Moden mit den hohen
Eispartikelkonzentrationen resultieren direkt aus der homogenen Bildung von Zirren un-
ter hohen Aufwindgeschwindigkeiten bzw. Kiihlraten. Dies zeigt der Unterschied zwischen
den Modellsimulationen HOM-S und HOM. Eine exakte Ubereinstimmung des Modell-

falles HOM mit den INCA-Messungen ist nicht gegeben, da erstens das Spektrum des
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Abb. 6.8: Das linke Bild zeigt Modellannahmen fiir den Vertikalwind mit im Mittel hoheren
Aufwindgeschwindigkeiten (Mittel 50.2 cm s~!, grob gestrichelte Kurve) oder niedrigeren Wind-
geschwindigkeiten (Mittel 22.9 cm s™!, fein gestrichelte Kurve) gegeniiber dem Referenzfall mit
einem Mittelwert von 32.2 cm s~! (durchgezogene Kurve). Das rechte Bild zeigt fiir diese Mo-
dellfélle die resultierenden Hiufigkeitsverteilungen der Eispartikelkonzentrationen. Die Werte in
den Klammern sind die mittleren Eispartikelkonzentrationen.

Vertikalwindes in der Simulation nur eine Ndherung der beobachteten Vertikalwinde ist
(sieche Abb.[6.4), und zweitens wird die Simulation durch GréSeneffekte und Sedimentati-
on beeinflut (siehe Abschnitt[6.4.3). Entscheidend ist hier jedoch, daB nun die Simulation
realistische Eispartikelkonzentrationen widerspiegelt, was die Wichtigkeit von mesoskali-
gen Wellen bei der Zirrusbildung unterstreicht.

Die INCA-Messungen zeigen ein zweites Maximum der Auftrittswahrscheinlichkeit bei
einer Eispartikelkonzentration von ~ 0.02 cm™2. Diese zweite Mode tritt auch in der Si-
mulation bei ~ 0.1 em™ in Erscheinung (Groeneffekt, siehe Abschnitt . Wie die
Verteilung bei den niedrigen Konzentrationen in den Messungen zustande kommt, ist
nicht eindeutig klar. Allgemein kénnen neben der Bildung von Zirren unter sehr nied-
rigen Kiihlraten geringe Eispartikelkonzentrationen auch von Eispartikelwachstum und
Sedimentation existierender Eispartikel oder auch von Verdiinnungseffekten in divergie-
renden Luftmassen herriihren. Kércher und Strom| (2003)) vermuten, dafl Sedimentation
wahrend der INCA-Messungen eine untergeordnete Rolle gespielt hat. Vielmehr kénn-
ten Verdiinnungseffekte und unterschiedliche Gefriereigenschaften der Aerosolpartikel die
Eispartikelkonzentrationen beeinflufit haben. Wie die Eispartikelkonzentrationen durch
unterschiedliche Gefriereigenschaften modifiziert werden, wird hier in Abschnitt ge-
zeigt werden.

Der dynamische Einflul auf die Eispartikelkonzentrationen in den Zirren soll hier auch
dadurch gezeigt werden, indem das Spektrum des Vertikalwindes bzw. der Kiihlraten in
den Simulationen mit homogenem Gefrieren verédndert wird. Im Referenzfall wurde ei-
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ne mittlere Wellenperiode 7,, von 1200 s angenommen und die Amplitude stochastisch
zwischen 0 und 2 K gleichverteilt (siche Abschnitt [6.2.4). Es wurde nun zusitzlich eine
Simulation mit homogenem Gefrieren durchgefiihrt, in welcher die Auftrittshiufigkeit von
schnellen Kiithlungen bzw. hohen vertikalen Windgeschwindigkeiten erhoht wurde (7, =
900 s, Amplitude 0-2.3 K), und weiter eine Simulation mit geringerer Haufigkeit von
schnellen Wellen (7,, = 1500 s, Amplitude 0-1.7 K). Die Standardabweichung der Wellen-
periode von 400 s blieb in diesen Simulationen unverdndert. Das linke Bild in Abb.
zeigt die entsprechenden Haufigkeitsverteilungen der Aufwindgeschwindigkeiten fiir diese
Modellannahmen.

Werden im Mittel hohere vertikale Windgeschwindigkeiten angenommen, dann fiihrt
dies zu einer deutlichen Erhshung der mittleren Eispartikelkonzentration auf 10.1 cm ™3
in den Zirren (siehe rechtes Bild in Abb. , grob gestrichelte Kurve). Bei Veringerung
der Aufwindgeschwindigkeiten nimmt entsprechend die mittlere Eispartikelkonzentration
ab (1.3 ecm™3, fein gestrichelte Kurve). Wie Abb. zeigt, wird durch die Annahme von
héheren Windgeschwindigkeiten die Haufigkeitsverteilung bei niederen Eispartikelkonzen-
trationen (zweite Mode) nicht beeinfluit. Die Mode bei den hohen Konzentrationen wird
jedoch deutlich verbreitert. Anders nimmt jedoch die Auftrittshdufigkeit von niederen
Eispartikelkonzentrationen deutlich zu, wenn die vertikalen Auftriebe weniger stark sind.
Dies unterstreicht einmal mehr, dafl hohe Eispartikelkonzentrationen in Zirren mit hohen
Aufwindgeschwindigkeiten in Verbindung stehen.

6.4.2 Einflufl der Gefriereigenschaften

Einleitend in dieser Arbeit wurde erwéhnt, dafl sich die Untersuchung des Einflusses un-
terschiedlicher Gefriermechanismen auf die mikrophysikalischen Eigenschaften von Zirren
auf die Annahme von heterogenen Gefrierkernen bezieht. Zu diesem Zweck wurde in den
Simulationen mit homogenem und heterogenem Gefrieren (Modellfille MIX) die Konzen-
tration von heterogenen Gefrierkernen zwischen 0.1 cm =2 und 0.001 cm ™2 variiert.

Abbildung zeigt die resultierenden Haufigkeitsverteilungen der Eispartikelkonzen-
trationen fiir die Modellfille MIX. Die Statistik der relativen Feuchte (siche Abschnitt
hat gezeigt, dafi durch eine Kombination von homogenem und heterogenem Gefrieren
die Feuchtemessungen wihrend der INCA-Kampagne in Prestwick (NH) erkliart werden
kénnen. Aus diesem Grund ist in Abb. nun den Modellfdllen MIX die Haufigkeitsver-
teilung der Eispartikelkonzentration fiir die INCA-Messungen in Prestwick gegeniiberge-
stellt. Diese NH-Messungen sind den SH-Messungen sehr dhnlich (vergleiche durchgezo-
gene Kurve in Abb. und schwarze Kurve in Abb. , was bereits impliziert, dafl auch
im NH-Fall haufig homogenes Gefrieren stattgefunden haben mufl. Im Unterschied zu den
SH-Messungen zeigt sich im NH-Fall jedoch noch eine dritte Mode in der Héaufigkeitsver-
teilung bei Eispartikelkonzentrationen > 10 cm 3. Diese sehr hohen Eispartikelkonzen-
trationen stehen in Zusammenhang mit Messungen in stark verschmutzten, konvektiven
Luftmassen (Kércher und Strom, [2003)).

Bei der zuvor betrachteten Hiufigkeitsverteilung der Eispartikelkonzentration im Mo-
dellfall mit ausschliefilich homogenem Gefrieren zeigte sich ein priméres Maximum bei
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Abb. 6.9: Hiufigkeitsverteilungen der Eispartikelkonzentrationen fiir die Modellfille mit ho-
mogenem und heterogenem Gefrieren (MIX) mit einer IN-Konzentration von 0.1 cm ™3 (griine
Kurve), 0.01 em~2 (blaue Kurve) oder 0.001 cm™3 (rote Kurve). Die schwarze Kurve zeigt die
INCA-Messungen in Prestwick (NH).

Konzentrationen zwischen 1-10 cm™3, und eine zweite kleinere Mode bei ~ 0.1 cm™3.

Wird nun sowohl homogenes als auch heterogenes Gefrieren mit einer IN-Konzentration
von 0.1 cm™3 simuliert (griine Kurve in Abb. , dann zeigt sich im Vergleich zum Fall
HOM ein gegensitzliches Bild. Die Haufigkeitsverteilung weist nun ein ausgeprégtes Ma-
ximum bei ~ 0.1 cm~? auf, withrend die Wahrscheinlichkeit von hohen Eispartikelkonzen-
trationen deutlich verringert ist. Dies kommt daher, weil nun die heterogenen Gefrierkerne
das homogene Gefrieren der viel zahlreicheren fliissigen Losungstropfen sehr haufig un-
terdriicken. Entscheidend ist hier die niedrige heterogene Gefrierfeuchte (~ 130 %, siehe
Abschnitt . Bei Zirrusbildungen unter geringen Aufwindgeschwindigkeiten kénnen
dann sehr haufig aufgrund von Eispartikelwachstum die viel hoheren homogenen Gefrier-
feuchten nicht mehr erreicht werden, d.h. in vielen Féllen gefriert nur die maximale Anzahl
von 0.1 cm ™ festen Gefrierkernen, wiihrend homogenes Gefrieren nicht mehr stattfindet.
Lediglich bei sehr hohen Kiihlraten kann trotz des initiierten heterogenen Gefrierprozes-
ses auch das homogene Gefrieren ausgelost werden. Im Mittel fiihrt dies zu geringeren
Eispartikelkonzentrationen (Mittelwert 2 cm™) in den Zirren.

Dieser Einflul von heterogenen Gefrierkernen wird abgeschwécht, wenn die Konzen-
tration dieser Kerne verringert wird. Die blaue (rote) Kurve in Abb. zeigt die Vertei-
lung der Eispartikelkonzentrationen, wenn die IN-Konzentration 0.01 cm™2 (0.001 cm™3)
betrégt. Wie man deutlich erkennt, nimmt die Haufigkeit von hohen Eispartikelkonzen-
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trationen in den Zirren wieder zu, wenn die Konzentration von heterogenen Gefrierkernen
verringert wird. Gleichzeitig nimmt die Wahrscheinlichkeit fiir das Auftreten geringer
Eispartikelkonzentrationen ab. Bei einer IN-Konzentration von 0.001 cm ™2 ist der Effekt,
dafl homogenes Gefrieren unterdriickt wird, kaum mehr gegeben, da ist diesem Fall die
Auftrittswahrscheinlichkeit hoher Eispartikelkonzentrationen dhnlich hoch ist wie im Fall
HOM.

Es wurde bereits erwéhnt, dafl beziiglich der Anzahl von aktiven heterogenen Gefrier-
kernen in der oberen Troposphére und unteren Stratosphére sehr wenig bekannt ist. Der
Vergleich der modellierten Haufigkeitsverteilungen in Abb. mit den INCA-Messungen
legt jedoch den Schlufl nahe, dal zumindest fiir die hier untersuchten INCA-Messungen
diese Konzentration von IN unterhalb von 0.1 cm™ lag, da die Modellsimulation mit
einer IN-Konzentration von 0.1 ¢cm™ keine gute Ubereinstimmung mit der gemessenen
Héaufigkeitsverteilung zeigt. Eine genaue Festlegung der IN-Konzentration fiir die Mes-
sungen in Prestwick (NH) ist schwierig, aber vermutlich lag sie zwischen 0.001 cm ™2 und
0.01 cm~3. In diesen Féllen stimmen némlich die simulierten Hiufigkeitsverteilungen der
Eispartikelkonzentrationen am besten mit den INCA-Messungen iiberein.

6.4.3 GroBeneffekte und Sedimentationseinflufl

In den vorliegenden Simulationen wurde eine bimodale Grofienverteilung der Aerosolparti-
kel angenommen, mit einer zweiten Mode von sehr groflen Partikeln und einer Anzahlkon-
zentration von 0.1 cm ™ (siehe Abschnitt . Anhand der Modellsimulation mit homo-
genem Gefrieren und unter der Annahme von mesoskaligen Wellen (HOM) soll in diesem
Abschnitt gezeigt werden, inwieweit neben der Dynamik und den Gefriereigenschaften der
Aerosolpartikel auch Grofleneffekte und Sedimentation die Eispartikelkonzentrationen in
den Simulationen beeinflussen.

Die durchgezogene Kurve im rechten Bild von Abb. zeigt die Haufigkeitsvertei-
lung der Eispartikelkonzentration fiir den Referenzfall mit homogenem Gefrieren, einer
bimodalen GroBenverteilung und unter der Annahme von Sedimentation der Eispartikel.
Die Verteilung zeigt zwei Moden: Eine stark ausgepriagte Mode bei hohen Eispartikelkon-
zentrationen, und eine zweite kleinere Mode bei ~ 0.1 cm~3. Wihrend die erste Mode
bei hohen Konzentrationen direkt mit der Dynamik in Zusammenhang gebracht werden
kann (siche dazu Abschnitt [6.4.1)), ist diese zweite kleinere Mode auf die angenommene
GroBenverteilung der fliissigen Aerosolpartikel zuriickzufithren. In Abhéngigkeit von der
Kiihlrate und Temperatur treten ndmlich in den Simulationen haufig Falle auf, bei denen
lediglich die sehr grofien Lésungstropfen mit geringer Anzahlkonzentration (0.1 cm™3)
jedoch hoher Gefrierwahrscheinlichkeit durch grofles Partikelvolumen homogen gefrieren,
und gleichzeitig durch Depositionswachstum der nukleierten Eispartikel das Gefrieren der
viel héufigeren kleineren Losungstropfen unterbinden. Dieser Effekt fehlt, wenn in der
Simulation mit homogenem Gefrieren die zweite Mode der Aerosolgrofenverteilung mit
der Anzahlkonzentration nu,,, = 0.1 cm™> nicht beriicksichtigt wird, und lediglich eine
unimodale Gréfenverteilung mit n,e, ~ 400 cm ™2 und dem Massen-Medianradius r,, =
25 nm (siche Abschnitt initialisiert wird. Die resultierende Hiufigkeitsverteilung
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Abb. 6.10: Haufigkeitsverteilungen der Eispartikelkonzentrationen fiir den Modellfall HOM.
Im linken Bild wurde eine unimodale Grélenverteilung der Aerosolpartikel angenommen, wobei
Sedimentation der Eispartikel beriicksichtigt (durchgezogene Kurve) oder vernachléssigt (ge-
strichelte Kurve) wurde. Das rechte Bild zeigt die entsprechenden Héufigkeitsverteilungen bei
Annahme einer bimodalen Groéflenverteilung.

der Eispartikelkonzentration (durchgezogene Kurve im linken Bild von Abb. [6.10)) ist
dann ebenfalls unimodal, mit einer etwas hoheren Auftrittswahrscheinlichkeit von hohen
Eispartikelkonzentrationen.

Dieser Grofleneffekt wird umso mehr hervorgehoben, wenn Sedimentation der Eisparti-
kel vernachléssigt wird (siehe gestrichelte Kurve im rechten Bild von Abb. . In diesem
Fall ist die Mode bei ~ 0.1 cm™2 sehr stark ausgeprigt, da ohne Sedimentation jene Zir-
rusfille, wo nur die groflen Partikel gefrieren, sehr lange existieren konnen, und dadurch
auch auf den Trajektorien nachfolgend héufig Zirrusfille mit hohen Eispartikelkonzen-
trationen verhindern (siehe geringere Auftrittswahrscheinlichkeit bei hohen Eispartikel-
konzentrationen im Fall ohne Sedimentation). Wird die Sedimentation in der Simulation
mit einer unimodalen Groenverteilung vernachléssigt (gestrichelte Kurve links), hat dies
keine grofle Auswirkung auf die Haufigkeit von hohen Eispartikelkonzentrationen, da der
genannte Grofleneffekt fehlt, jedoch die Auftrittswahrscheinlichkeit von niederen Konzen-
trationen nimmt stark zu, da grole Eispartikel (mit geringen Konzentrationen) nicht mehr
durch Sedimentation beeinflufit werden.

Die Analysen der Eispartikelkonzentrationen wéhrend INCA (durchgezogene Kurve in
Abb. zeigen eine deutlich geringere Haufigkeit von niederen Eispartikelkonzentratio-
nen als die Modellfille ohne Sedimentation. Wird jedoch Sedimentation mit Az = 1 km
(siehe Abschnitt eingefiihrt, dann erhélt man eine ganz dhnliche Haufigkeitsvertei-
lung der Eispartikelkonzentration wie bei den INCA-Messungen (vergleiche die durchge-
zogene Kurve mit der fein gestrichelten Kurve in Abb. . Dies ist letztendlich auch ein
Grund, warum Sedimentation in den vorliegenden Simulationen eingefiithrt wurde.



100 Kapitel 6: Zirrus-Simulationen

+ -+
6 0.50 [ LERELRERLY | LERELERLL | LERELRRLLY | T llllll_ 6 0‘18 mrﬁmrﬁm
é - HOM-S (65.8 pum) 1 é [ HOM-S (2.7 mg m™3) 1
S 040 b HOM (20.6 um) E S 0.15 F HOM (10.0 mg m™) -
% M MIX 1073%cm™ (21.6 um) - g - MIX 103cm™ (10.3 mg m™3) 7
- MIX 107'em™3 (24.8 um) = 0.12 [ MIX 107'em™ (7.3 mg m™®) _]
S 030f . S0 :
[ | Eowf :
0.20 | A - : .
g i : g 0.06 -
Zook J : 1 :
2 010F - ] = 0.03 [ .
s | Ik : S0 :
2 0‘00 M | £ ‘n | Ll III‘I_I]—ﬂ L1l 3 O‘OO h
107! 10° 10! 102 108 107*107* 1072 107* 10° 10* 10® 10°
Radius [um] Eiswassergehalt [mg m™3]

Abb. 6.11: Haufigkeitsverteilungen der Eispartikelradien (Bild links) und der Eiswassergehalte
(Bild rechts) fiir die Modellsimulationen HOM-S (blaue Kurven), HOM (rote Kurven), MIX mit
einer IN-Konzentration von 0.001 cm~3 (griine Kurven) und MIX mit einer IN-Konzentration
von 0.1 cm™? (schwarze Kurven).

6.4.4 Statistik von Eispartikelradien und Eiswassergehalte

Aus der Statistik der Eispartikelkonzentrationen ging hervor, daf§ ohne die Annahme von
mesoskaligen Wellen auf den Trajektorien die Eispartikelkonzentrationen in den gebil-
deten Zirren im Mittel sehr niedrig sind. Niedrige Konzentrationen von Eispartikeln in
den Zirren erlauben jedoch ein verstiarktes Wachstum der Eispartikel, solange die relati-
ve Feuchte in Zirren oberhalb der Eissédttigung verbleibt. Grund dafiir ist die geringere
Konkurrenz der Eispartikel um den verfiigharen Wasserdampf im Vergleich zu Zirren mit
hohen Eispartikelkonzentrationen.

Dieser Zusammenhang zwischen Konzentration und Gréfle der Eispartikel wurde be-
reits anhand der exemplarischen Simulationen in Abschnitt deutlich. Es zeigte sich
bei Zirrusfillen mit geringen Eispartikelkonzentrationen im Vergleich zu Féllen mit hohen
Konzentrationen ein schnellerer Abfall der Partikelkonzentration durch schnellere Sedi-
mentation der in diesen Féllen grofleren Eispartikel. Die Statistik der Eispartikelradien
fiir die Gesamtzahl der Zirrusereignisse bestétigt nun (siehe Abb. [6.11] Bild links), da im
Modellfall HOM-S (homogenes Gefrieren bei rein synoptischer Kiihlung) deutlich gréfiere
Eispartikel vorliegen als bei den Modellfdllen mit hohen Kiihlraten zufolge der ange-
nommenen Schwerewellen (HOM und MIX). Die Unterschiede zwischen den Modellfillen
HOM und MIX sind im Vergleich dazu eher gering. In den Féllen mit homogenem und
heterogenem Gefrieren (MIX) liegen im Mittel etwas groBere Eispartikel vor als im Fall
im ausschliefllich homogenem Gefrieren (HOM), da durch die niedere heterogene Gefrier-
feuchte die sehr groflen Partikel 6fter gefrieren kénnen bzw. das homogene Gefrieren der
kleinen Partikel héufig unterdriickt wird. Dieser Einflufl der heterogenen Gefrierkerne ist
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wiederum von deren Konzentration abhingig (vergleiche die in Klammern angegebenen
mittleren Radien in Abb. [6.11)).

Strom et al.| (2003) finden fiir die INCA-Messungen NH und SH &hnliche Auftrittswahr-
scheinlichkeiten fiir die Eiswassergehalte in den Zirren, mit einer maximalen H&aufigkeit
von Werten im Bereich von ~ 10 mg m~3. Das rechte Bild in Abb. zeigt die Haufig-
keitsverteilung der Eiswassergehalte fiir die vorliegenden Modellfialle HOM-S, HOM und
MIX. In Ubereinstimmung mit den Analysen von Strom et al. (2003) zeigen die Simulatio-
nen HOM und MIX die hichste Auftrittswahrscheinlichkeit bei Werten von ~ 10 mg m=3,
mit einem langsamen Abfall der Verteilungen zu niedrigen Werten hin. Wie in den Stati-
stiken zuvor, zeigt dagegen der Fall HOM-S von diesen Verteilungen eine deutliche Abwei-
chung. Die maximale Hiufigkeit liegt hier bei einem Eiswassergehalt von nur ~ 3 mg m=3.
Zusammen mit den gezeigten Verteilungen der Eispartikelkonzentrationen und Eispar-
tikelradien ist dies einmal mehr eine Bestétigung, dafl die Zirrusbildung in der realen
Atmosphére haufig unter dynamischen Bedingungen stattfindet, welche typisch fiir me-
soskalige Wellenbewegungen sind, wihrend die mikrophysikalischen Eigenschaften von
Zirren gebildet in grofirdumigen synoptischen Bewegungen ohne kleinskalige Variabilitét
in deutlichem Widerspruch zu den Messungen stehen.

6.5 Auftrittshiufigkeit von Zirren

6.5.1 Einflu} der Dynamik

In Abschnitt (Abb. wurde gezeigt, welche Auftrittshiufigkeit von Zirren sich er-
gibt, wenn zunéchst die einfache Annahme getroffen wird, daf§ Gebiete mit einer ECMWF-
Feuchte grofler als 95 % ndherungsweise Gebiete mit Zirren sind (Definition der Auf-
trittshiufigkeit, siehe Abschnitt [6.2.3)). Die Abb. wird im Bild oben von Abb.
wiederholt. Abbildung zeigt nun die berechnete Auftrittshiufigkeit von Zirren im
Bereich der Tropopause fiir den untersuchten Zeitraum September bis November 2000
unter der Annahme von ausschliellich homogenen Gefrierprozessen bei der Zirrusbildung.
Das mittlere Bild (HOM-S) zeigt den Fall mit rein synoptisch-skaligen Luftbewegungen,
das untere Bild (HOM) gilt fiir die dazu iiberlagerten mesoskaligen Wellen.

Vergleicht man zunéchst die Auftrittshaufigkeit von Zirren, welche durch das ECMWF-
Modell vorgegeben ist (Bild oben in Abb.[6.12)), mit der Modellsimulation HOM-S, zeigen
sich deutliche Unterschiede. Der Grund fiir diese Unterschiede ist die fehlende mikrophy-
sikalische Parametrisierung der Zirrusbildung im ECMWF-Modell. Wie bereits mehrfach
erwahnt, bildet dal ECMWEF die Zirren bereits bei Eissdttigung. In der vorliegenden Mo-
dellsimulation HOM-S wird dagegen die Nukleation und das Verdampfen von Eispartikeln
mikrophysikalisch realistisch wiedergegeben. Dies bewirkt iiber den Grofteil des betrach-
teten Gebietes eine leichte Zunahme der Auftrittshaufigkeit. Man kénnte annehmen, dafl
die Auftrittshdufigkeit in der ECMWEF-Analyse gegeniiber den Fall HOM-S allgemein
hoher ist (wie z.B. im Gebiet bei ca. 100°E/60°N), da ja angenommen wurde, daf sich
die Zirren nahe Eissdttigung bilden, wihrend im Fall HOM-S die Bildung der Zirren erst
bei den kritischen Gefrierfeuchten fiir homogenes Gefrieren oberhalb einer Eisfeuchte von
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Abb. 6.12: Berechnete Auftrittshdufigkeit von Zirren fiir die Modellsimulationen mit homoge-
nem Gefrieren. Im Fall HOM-S (Bild mitte) sind keine mesokaligen Wellen angenommen. Im
Fall HOM (Bild unten) sind Wellen den zugrundeliegenden Trajektorien iiberlagert worden. Zu
Vergleichszwecken wird im Bild oben die Abb. wiederholt.
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ca. 140 % erfolgt. Offensichtlich werden jedoch im ECMWEF-Modell die Eispartikel in
Zirren entweder zu schnell verdampft, oder auch zu schnell sedimentiert bzw. als Nieder-
schlag entfernt. Der vorliegende Vergleich sollte nicht dazu dienen, derartige Effekte zu
quantifizieren. Es wird lediglich die Notwendigkeit von realistischen mikrophysikalischen
Parametrisierungen fiir die Zirrusbildung in grofiskaligen Modellen aufgezeigt.

Die Modellsimulation mit homogenem Gefrieren und unter der Annahme von mesoska-
ligen Wellen zeigt gegeniiber dem Fall HOM-S eine deutlich erhéhte Auftrittshaufigkeit
von Zirren (vergleiche das mittlere und untere Bild in Abb.[6.12)). Hierfiir ist hauptsichlich
eine hohere Wahrscheinlichkeit verantwortlich, dafl bei grofirdumig aufsteigenden Luft-
massen die kritische Gefrierfeuchte fiir homogenes Gefrieren erreicht wird. Auf den vor-
liegenden synoptischen Trajektorien ist ndmlich haufig der Fall gegeben, dafl die kritische
Gefrierfeuchte in aufsteigenden Luftmassen gerade nicht erreicht wird, ehe wieder eine
Erwéarmung erfolgt. Werden jedoch die mesoskaligen Wellen den Trajektorien {iberlagert,
dann geben die schnellen Kiihlungen auf diesen Wellen sehr héufig den letzten Anstof zur
Initiierung des Gefrierprozesses.

Genau hier liegt die Bedeutung von subskaligen Prozessen bei der Zirrusbildung. Die
globalen Bewdlkungsmuster werden durch die synoptischen Bedingungen bestimmt, d.h.
ist die Atmosphére groffiraumig sehr trocken, dann kénnen auch Schwerewellen keine Zir-
ren hervorbringen (vergleiche dazu auch die grofiraumige Struktur der mittleren relativen
Eisfeuchte in Abb. mit den grofirdumigen Bewolkungsstrukturen in den Féllen HOM-S
und HOM). Existieren jedoch aufgrund der synoptischen Bedingungen eisiiberséttigte Ge-
biete, was relativ hiufig der Fall ist (z.B. Jensen et al., [2001)), dann kann die Zirrusbildung
sehr haufig durch subskalige Prozesse initiiert werden.

Indirekt wird die Auftrittshdufigkeit der Zirren in Abb. auch durch die Sedi-
mentation beeinfluft. Wie anhand von Abb. und Abb. gezeigt wurde, liegen
im Fall HOM-S im Mittel wenige jedoch sehr grofle Eispartikel in den Zirren vor. Dies
bedeutet, dal im Fall HOM-S die Zirren schneller sedimentieren als im Fall HOM mit
hohen Eispartikelkonzentrationen bei kleineren Eispartikelgréfen. Dies hat eine im Mit-
tel geringere Lebensdauer der Zirren zur Folge und dadurch auch eine Verringerung der
Auftrittshaufigkeit.

Die Auftrittshdufigkeit von Zirren im Fall HOM (unteres Bild in Abb. gilt fiir
die nachfolgenden Studien als Referenzfall, d.h. es wird gezeigt werden, wie sich die Auf-
trittshaufigkeit von Zirren relativ zum Fall HOM verédndert, wenn entweder die Dynamik
auf den Trajektorien oder die Gefriereigenschaften der Aerosolpartikel verdndert werden.

Der dynamische Einflufl auf die Zirrusbildung wurde bereits durch die stark unter-
schiedliche Auftrittshaufigkeit von Zirren in den Modellfdllen HOM-S und HOM deutlich.
Der Einflul der Dynamik wird hier aber auch gezeigt, indem entweder nur die stocha-
stische Abfolge der Frequenzen und Amplituden der mesoskaligen Wellen verdndert wird
(deren statistische Verteilung wird beibehalten), oder wenn weitergehend auch das Spek-
trum der Wellen bzw. der Aufwindgeschwindigkeiten verdndert wird, indem im Mittel
stdrkere oder schwichere Vertikalwinde angenommen werden. Abbildung zeigt die
Verdanderung der Auftrittshaufigkeit im Modellfall HOM fiir diese angenommenen Félle
mit verdnderter Dynamik auf den zugrundeliegenden Trajektorien.
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Abb. 6.13: Anderung der Auftrittshiufigkeit von Zirren fiir die Modellsimulation mit homo-
genem Gefrieren, wenn lediglich die stochastische Wellenabfolge verdndert wird (Bild oben),
oder wenn hohere (Mittel 50.2 cm s~!, Bild mitte) oder niedrigere (Mittel 22.9 cm s~1, Bild
unten) vertikale Windgeschwindigkeiten angenommen werden. Die relative Anderung ist auf den

Referenzfall HOM bezogen (Abb. Bild unten).
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Wird lediglich die stochastische Wellenabfolge veréndert (Bild oben in Abb. ,
dann nimmt die Auftrittshiufigkeit von Zirren in einigen Gebieten zu, in anderen Gebieten
nimmt sie ab. Diese Anderungen sind dadurch erklirbar, dal durch die Verdnderung der
Wellenabfolge die Gefrierzeitpunkte verschoben werden, und dadurch das Gefrieren der
Partikel bei geringfiigig anderen Temperaturen und Kiihlraten stattfindet als im Referenz-
fall HOM. Wie erwéhnt, hat dies keine eindeutige (positive oder negative) Verinderung
der Auftrittshaufigkeit der Zirren zur Folge. Weiter sind die Verdnderungen vom Betrag
her iiber den Grofiteil des Gebietes eher moderat. Dennoch wird bereits anhand dieser
Simulation mit verdnderter Wellenabfolge klar, wie sensitiv die Gefrierprozesse beziiglich
von Verdnderungen der Dynamik sind.

Im mittleren Bild von Abb wurde das Spektrum des Vertikalwindes in der Si-
mulation zu im Mittel hoheren Aufwindgeschwindigkeiten verschoben, im unteren Bild
wurden schwichere Vertikalwinde angenommen als im Referenzfall HOM. In welchem
Umfang die mittleren Wellenperioden und die Amplituden der Wellen in diesen Simulatio-
nen verandert wurden, wurde bereits in Abschnitt beschrieben. Die entsprechenden
Haufigkeitsverteilungen der Aufwindgeschwindigkeiten sind in Abb. dargestellt.

Im Gegensatz zu einer Verdnderung der Wellenabfolge fiithrt nun eine Verdnderung
des Wellenspektrums zu einem eindeutigen Trend in der Auftrittshiufigkeit der Zir-
ren. Herrschen im Mittel stirkere Aufwinde im untersuchten Gebiet, dann bewirkt dies
iiberwiegend eine Zunahme der Auftrittshaufigkeit. Bei schwécheren Aufwinden bzw. bei
langsamerer Kiihlung nimmt die Auftrittshaufigkeit vorwiegend ab. Quantitativ sind die
Anderungen grofer als im Bild mit verdinderter Wellenabfolge. Diese Verdnderungen der
Auftrittshaufigkeit haben die selben Ursachen wie die Unterschiede in den Modellféllen
HOM-S und HOM. Erstens kann bei stérkeren (schwécheren) Aufwinden die kritische
Gefrierfeuchte fiir homogenes Gefrieren ofter (seltener) erreicht werden, d.h. allgemein
nimmt die Wahrscheinlichkeit fiir die Initiierung von Gefrierprozessen mit zunehmenden
(abnehmenden) Kiihlraten auf den Trajektoien zu (ab). Weiter ist im Fall mit hohen Auf-
windgeschwindigkeiten die Eispartikelkonzentration in den gebildeten Zirren hoher als im
Fall mit niederen Windgeschwindigkeiten (siehe Abb. . Da eine hohe Eispartikelkon-
zentration zu kleineren Gréflen der Eispartikel in den Zirren fiihrt, wirkt die Sedimentation
der Eispartikel in der Modellsimulation HOM w = 50.2 cm s~! im Mittel weniger schnell
als im Fall HOM w = 22.9 cm s~!, was die Lebensdauer und damit auch die Auftritts-
wahrscheinlichkeit der Zirren erhoht.

6.5.2 Einflull der Gefriereigenschaften

In Abschnitt wurde bereits ausgefiihrt, dafi ein wesentlicher Einflul der hetero-
genen Gefrierkerne darin besteht, dafl sie haufig das homogene Gefrieren der fliissigen
Losungstropfen aufgrund ihrer niederen Gefrierfeuchten unterdriicken kénnen. Die Stati-
stik der Eispartikelkonzentrationen (siche Abb. hat gezeigt, dafl dieser Einflul bei
einer IN-Konzentration < 0.01 cm ™2 jedoch nur noch sehr schwach ist, speziell unter der
vorliegenden Annahme von sehr hohen mittleren Kiihlraten.

Beziiglich der erhthten Auftrittshiufigkeit von Zirren bei einer Erhohung der mittleren
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Abb. 6.14: Relative Anderung der Auftrittshiufigkeit von Zirren im Vergleich zur Modellsi-
mulation mit homogenem Gefrieren, wenn heterogene Gefrierkerne mit einer Konzentration von
0.001 cm~3 (Bild oben), 0.01 cm ™3 (Bild mitte) oder 0.1 cm~3 (Bild unten) angenommen werden.
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Aufwindgeschwindigkeiten im Fall mit homogenem Gefrieren (Abb. und Abb.
wurde festgestellt, daf§ dies in Zusammenhang mit einer hoheren Wahrscheinlichkeit fiir
das Erreichen der kritischen Gefrierfeuchten in aufsteigenden Luftmassen steht. Ahn-
lich kénnte nun angenommen werden, dafi die Auftrittshdufigkeit der Zirren zunimmt,
wenn zusétzlich zu den fliissigen Losungstropfen eine begrenzte Anzahl von aktiven Ge-
frierkernen an den Gefrierprozessen bei der Zirrusbildung beteiligt ist, da ja die niedere
Gefrierfeuchte dieser Kerne von ~ 130 % weitaus ofter erreicht wird als die homogenen
Gefrierfeuchten oberhalb von ~ 140 %. In Ubereinstimmung mit friiheren Studien (z.B.
Jensen und Toon, [1997) wird dieses Verhalten in der vorliegenden Arbeit gefunden.

Abbildung zeigt die Anderung der Auftrittshiufigkeit der Zirren relativ zur Mo-
dellsimulation mit ausschlieflich homogenem Gefrieren, wenn heterogene Gefrierkerne an
der Zirrusbildung beteiligt sind. Wie eben erwdhnt, nimmt die Auftrittshdufigkeit der
Zirren im betrachteten Gebiet im Mittel zu, wenn eine Simulation mit homogenem und
heterogenem Gefrieren (MIX) durchgefiihrt wird. Dies gilt jedoch nur, wenn die Anzahl der
festen Gefrierkerne begrenzt bleibt. So zeigt die Simulation mit einer IN-Konzentration
von nur 0.001 cm™® (Bild oben in Abb. eine im Mittel deutliche Zunahme der
Auftrittshiufigkeit, wihrend bei einer IN-Konzentration von 0.01 cm™ (Bild mitte) die
Zunahme bereits deutlich abgeschwiicht wird. Die GréBenordnung dieser Anderungen liegt
im Bereich der Anderungen aufgrund einer verinderten Dynamik (bei Annahme von
starkeren oder schwécheren Aufwinden, sieche Abb. . Wird nun die Konzentration
der heterogenen Gefrierkerne weiter erhéht (0.1 cm™3, Bild unten), dann geht der Einfluf3
der IN auf die Auftrittshdufigkeit der Zirren in einen deutlich negativen Trend iiber. So
nimmt im letztgenannten Fall MIX mit 0.1 cm™ IN die Auftrittshiufigkeit der Zirren
vorwiegend ab. Der Grund fiir dieses Verhalten wurde bereits mehrfach angesprochen.
Mit zunehmender Konzentration der heterogenen Eiskerne wird das homogene Gefrieren
zunehmend unterdriickt, auch wenn hohe mittlere vertikale Windgeschwindigkeiten vor-
liegen. Aufgrund dieses Ergebnisses unterstiitzt die vorliegende Studie die héiufig getétigte
Aussage, dafl heterogenes Gefrieren die Hiaufigkeit von Zirren im allgemeinen erhoht, nur,
wenn die Anzahl der heterogenen Gefrierkerne limitiert bleibt. Ein weiterer Grund fiir
die geringere Auftrittshiufigkeit im Fall mit 0.1 cm=3 IN ist, da8 die Eispartikelkonzen-
tration im Mittel deutlich geringer und die mittlere Grofle der Eispartikel daher grofier
ist als in den beiden anderen Fillen MIX (siehe Abb. und Abb. [6.11)), weshalb die
Sedimentation im Fall mit 0.1 cm ™2 IN im Mittel schneller erfolgt.

6.6 Kurzzusammenfassung
Die Untersuchungen in diesem Kapitel lassen sich folgendermaflen zusammenfassen:

e Die Statistik der relativen Feuchte in diesem Kapitel bestétigt, dafl wihrend der
INCA-Kampagne in Prestwick (NH) heterogenes Gefrieren von IN die Bildung von
Zirren lediglich initiiert hat, jedoch h&ufig nicht das homogene Gefrieren von un-
terkiihlten Losungstropfen unterdriickt hat.
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e Die Uberlagerung der untersuchten Trajektorien mit mesoskaligen Wellen fithrt zu
einer Erhohung der Auftrittshiufigkeit von Zirren und zu héheren mittleren Eispar-
tikelkonzentrationen in den Zirren im Vergleich zu einer rein synoptischen Kiihlung.

e Die Zirruseigenschaften werden in groflen Umfang von der Dynamik kontrolliert.

e Durch verdnderte Gefriereigenschaften konnen die mikrophysikalischen Eigenschaf-
ten der Zirren modifiziert werden.



Kapitel 7

Zusammenfassung

7.1 Ziele und Methodik

Die Ziele der vorgelegten Dissertation waren (Kapitel 1):

1. Uberpriifung der Anwendbarkeit neuer Labormessungen zum homogenen Gefrieren
unterkiihlter Aerosolpartikel auf reale atmosphérische Bedingungen bei der Initiierung der
Eisphase in Zirruswolken (Gefrierprozesse);

2. Bestimmung des Zusammenhangs zwischen Gefrierprozessen und der Haufigkeits-
verteilungen der relativen Feuchte (Feuchtestatistik);

3. Abwéagung der relativen Bedeutung unterschiedlicher Gefriereigenschaften des Ae-
rosols und der atmosphérischen Dynamik auf Eigenschaften von Zirruswolken (indirekter
Aerosoleffekt und Dynamik).

Zur Analyse umfangreicher Messungen der Eisbildung in einer Aerosolkammer und
flugzeuggetragener Messungen von relativer Feuchte und Zirruswolken im Bereich der
Tropopause sowie fiir weiterfithrende Prinzipstudien wurde ein komplexes mikrophysika-
lisches Simulationsmodell geeignet modifiziert und eingesetzt (Kapitel 2 und 3).

7.2 Ergebnisse und Bewertung

Gefrierprozesse (Kapitel 4) Erstmals wurde, in enger Zusammenarbeit mit Ex-
perimentatoren, anstelle der klassischen Gefriertheorie die von Koop et al.| (2000) ent-
wickelte Aktivitdtsparametrisierung fiir homogenes Gefrieren von fliissigen Losungstrop-
fen zur Untersuchung der Zirrusbildung angewendet (Haag et al., 2003a; Mohler et al.|
2003). Der Vergleich der Simulationen mit den Messungen in der Aerosolkammer AIDA
des Forschungszentrums Karlsruhe zeigte eine gute Ubereinstimmung der kritischen Ge-
frierfeuchten der Schwefelsdurelosungen, der Gefrierzeitpunkte und der Anzahl der nuklei-
erten Eispartikel. Die tatsdchlichen Gefrierfeuchten der Partikel weichen jedoch bei poly-
dispersen Aerosolen, hohen Kiihlraten (~ 1 K min™") und tiefen Temperaturen (~ 200 K)
von den entsprechenden kritischen Feuchten nach [Koop et al.| (2000) ab. Dies wird durch
Nichtgleichgewichts-Effekte zwischen den fliissigen Losungstropfen und der H,O-Gas-

109
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phasenkonzentration erklért.

Die AIDA-Simulationen dienten auch zur vertieften Interpretation der Kammermes-
sungen. So konnte beispielsweise die experimentell nicht bestimmbare Partitionierung der
Gesamtwassermessung in der Kammer in Gasphase, Fliissigwassergehalt und Eiswasser-
gehalt anhand einer konkreten Fallstudie ermittelt werden. Weiter wurde anhand von
Sensitivitédtsstudien die kritische Rolle von Temperatur und Feuchte bei der homogenen
Nukleation von Eis in unterkiihlten Aerosolpartikeln aufgezeigt.

Die numerischen Simulationen der AIDA-Gefrierexperimente fiihrten schlieflich zu
einem vertieften Verstindnis der homogenen Initiierung der Fisphase. Das verwendete
mikrophysikalische Modell mit den zugrundeliegenden Theorien zur homogenen Eisnu-
kleation und zum Wachstum kleiner Eiskristalle ist in der Lage, Zirrusbildung unter rea-
len atmosphirischen Bedingungen zu simulieren. Somit bildeten diese Simulationen die
Grundlage fiir die weiterfithrenden Studien zur Statistik der relativen Feuchte und zum
indirekten Aerosoleffekt in Zirren.

Feuchtestatistik (Kapitel 5) Die relative Bedeutung homogener und heteroge-
ner Gefrierprozesse bei der Zirrusbildung ist zur Zeit nicht hinreichend genau verstanden.
Hauptschwierigkeit hierbei ist die simultane in-situ-Messung wichtiger Zirrusparameter
(relative Feuchte, Groenverteilung und Gefriereigenschaften des Aerosols, Eispartikel-
konzentration, Kiihlraten) in einzelnen Luftpaketen zum Zeitpunkt der Eisbildung, die
sehr rasch (Minuten) ablauft.

Es wurde durch Trajektoriensimulationen gezeigt, dafl ein direkter Zusammenhang
zwischen den Gefrierprozessen und der Haufigkeitsverteilung der relativen Feuchte iiber
Eis besteht (Haag et al., 2003b; Karcher und Haag), 2003} [Strom et al., 2003). Die hochsten
Feuchten der Verteilung in wolkenfreien Gebieten werden alleine durch den Einsatz des Ge-
frierprozesses bestimmt. Dies erlaubt eine ndherungsweise Bestimmung der kritischen Ge-
frierfeuchten, bei denen sich Zirruspartikel bilden, direkt mit Hilfe von in-situ-Messungen
der relativen Feuchte. Ferner ist es moglich, durch Vergleich der kritischen Gefrierfeuchten
mit den maximalen Ubersittigungen innerhalb von Zirren Riickschliisse auf die dominan-
ten Gefriermechanismen zu ziehen.

Die vorgeschlagene Methode kann angewendet werden, wenn die Temperaturvariabi-
litdt wahrend einer Mekampagne hinreichend grof§ ist und die Aerosolpartikel sich in
ihren eisbildenden Eigenschaften wéhrend der Messungen nicht stark verdndern. Fine sol-
che Situation war wihrend INCA gegeben. War im Fall der Messungen iiber Punta Arenas
homogenes Gefrieren der dominante Eisbildungsprozef3, traten iiber Prestwick homogene
und heterogene Nukleation in Konkurrenz. Unter Annahme der bei INCA vorherrschen-
den Kiihlraten und Temperaturen wurde durch Vergleich von Messung und Modell gefun-
den, daf die Eisbildung durch wenige (< 0.01 cm™2) heterogene Gefrierkerne eingeleitet,
meistens homogenes Gefrieren jedoch nicht unterdriickt wurde. Diese Arbeit fiihrte erst-
malig den Nachweis, daf$ solch komplexe Gefriermechanismen in Zirren ablaufen kénnen
und daf$ anthropogene Emissionen von FEiskernen (z.B. Rufipartikel) die Zirrusbildung in
nordlichen mittleren Breiten beeinflussen konnten.

Indirekter Aerosoleffekt und Dynamik (Kapitel 6) Erstmals wurde mittels nu-
merischer Simulation systematisch untersucht, in welchem Umfang wichtige Zirruseigen-
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schaften durch Unterschiede in den Gefriereigenschaften der Aerosolpartikel einerseits und
durch moderate Anderungen der dynamischen Variabilitit andererseits modifiziert werden
konnen (Haag und Kércher, zur Veroffentlichung vorgesehen, 2004). Hierzu wurden mit
gebietsfiillenden Trajektorien Prinzipstudien mit freien Modellparametern durchgefiihrt,
da regionale und saisonale Verteilungen wichtiger Kenngréflen wie Gefriereigenschaften
der Aerosole oder Frequenz und Amplitude mesoskaliger Schwerewellen nicht hinreichend
genau bekannt sind. In den Simulationen wurden Wind-, Temperatur- und Wasserdampf-
felder der oberen Troposphére und untersten Stratosphére der Nordhemisphére mittlerer
Breiten fiir den Zeitraum September bis November 2000 des ECMWF verwendet.

Die Simulationen mit fixierten Aerosolparametern und rein synoptischer Kiihlung der
Luftpakete prognostizieren sehr geringe mittlere Eispartikelkonzentrationen in Zirren (ca.
0.01 cm™2). Dies ist in deutlichem Widerspruch zu den wihrend INCA gemessenen Eispar-
tikelkonzentrationen, welche vornehmlich bei 0.1-10 cm ™2 lagen. Diese hohen Werte wer-
den jedoch von den Simulationen in Kombination mit homogenem Gefrieren wiedergege-
ben, wenn mesoskalige Temperaturoszillationen mit Amplituden bis zu 2 K und Perioden
um 15-25 min den synoptischen Trajektorien iiberlagert werden. Die Perioden sind kon-
sistent mit horizontalen Wellenldngen in der Groflenordnung von einigen 10 km.

Die aus den schnellen Temperaturdnderungen resultierenden Fluktuationen der relati-
ven Feuchte alleine bewirken jedoch meist keine homogene Eisbildung, solange das Luft-
paket im Mittel noch eisunterséttigt ist. Somit ist in der Regel eine grofiskalige, synopti-
sche Kiihlung ndotig, um eistibersdttigte Regionen zu erzeugen; mesoskalige Schwerewellen
losen dann die Zirrusbildung aus und bestimmen die Anzahl und Grdfse der Eispartikel in
jgungen Zirren. Unter der Annahme von Wellenaktivitdt erhoht sich die berechnete Auf-
trittshaufigkeit von Zirren um ~ 5-10 % im Vergleich zur Auftrittshaufigkeit unter synop-
tischen Bedingungen. Griinde dafiir sind: eine hohere Wahrscheinlichkeit, dafl die kritische
Gefrierfeuchte in aufsteigenden Luftmassen erreicht wird, wenn hohere Aufwindgeschwin-
digkeiten vorliegen; geringere Sedimentationsverluste vieler kleiner Eiskristalle gegeniiber
weniger grofler Partikel in synoptisch-gebildeten Wolken; ein mit dem Verdampfen der
Eiskristalle verbundener, kinetischer Effekt, der die Partikellebensdauer verldngert und in
globalen Modellen haufig unberiicksichtigt bleibt.

Eine beachtliche Sensitivitat der Zirrusbildung beziiglich dynamischer Bedingungen
konnte auch gezeigt werden, indem die Eigenschaften der mesoskaligen Wellen variiert
wurden. Alleine eine Verédnderung der zufilligen Abfolge der Wellenereignisse unter Bei-
behaltung der mittleren Amplitude und Frequenz reicht aus, um die Auftrittshaufigkeit
der Zirren, wenn auch geringfiigig, zu modifizieren. Einen viel grofleren Einflufl hat eine
Verschiebung (um jeweils ca. 40 % um den angenommenen Mittelwert von ca. 32 cm s71)
des Spektrums des Vertikalwindes hin zu stéarkeren oder schwécheren mittleren Aufwind-
geschwindigkeiten. Dies fiihrt zu einer deutlichen Erhéhung bzw. Verringerung der Auf-
trittshéufigkeit von Zirren, sowie zu signifikanten Anderungen von Eispartikelgrofe und
-anzahl. Ein solches Szenario kinnte bei zukiinftigen Bewertungen der Auswirkungen von
Klimadinderungen (die z.B. Anderungen in der Wellenaktivitit in der Troposphire zur
Folge haben) auf Zirren eine wichtige Bedeutung erlangen.

Die Simulationen mit fixierter Dynamik und variablen Gefriereigenschaften haben ge-
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zeigt, daBl die Eispartikelkonzentrationen in Zirren im Mittel verringert werden, wenn feste
Gefrierkerne an der Zirrusbildung beteiligt sind und mit den fliissigen Partikeln in Kon-
kurrenz treten. Dies wird durch die heterogene Initiierung der Eisbildung bei niedrigen
Gefrierfeuchten verursacht, was dazu fithren kann, dafl das homogene Gefrieren der viel
zahlreicheren fliissigen Losungstropfen unterdriickt wird. Ob und wie oft es dazu kommt,
héngt von der Anzahl und Grole der Eiskerne, ihrer Gefrierfeuchte, der Temperatur und
der Kiihlrate ab. Starke, den im letzten Paragraphen beschriebenen dynamischen Ande-
rungen vergleichbare Effekte, zeigen sich erst bei Eiskernkonzentrationen deutlich oberhalb
0.01 em ™3, die durch die INCA-Messungen allerdings nicht unterstiitzt werden.

In Abhéngigkeit von ihrer Konzentration konnen heterogene Gefrierkerne die Auf-
trittshaufigkeit der Zirren im Vergleich zur rein homogenen Zirrusbildung erhéhen oder
verringern. Bleibt die Konzentration der Eiskerne gering (< 0.01 em™2), wird die Auf-
trittshaufigkeit im Mittel erhoht, da in eisiiberséttigten Gebieten die niedrigen Gefrier-
feuchten der Eiskerne weitaus ofter erreicht werden als die homogenen Gefrierfeuchten.
Bei einer angenommenen Eiskernkonzentration von 0.1 cm ™ nimmt jedoch die mittlere
Auftrittshaufigkeit im Vergleich zum Fall mit ausschliefilich homogenem Gefrieren ab, da
mit zunehmender Konzentration der heterogenen Gefrierkerne der homogene Gefrierpfad
vergleichsweise haufig unterdriickt wird. Diese Arbeit liefert damit erstmals quantitative
Information iber Eiskerneigenschaften (Gefrierfeuchte und Anzahl), die in Kombination
mit mesoskaliger dynamischer Variabilitit zu einem signifikanten indirekten Aerosoleffekt
i Zirren mittlerer Breiten fihren.

7.3 Ausblick

Als Ausblick sind mehrere weiterfithrende Arbeiten denkbar. Beispielsweise konnten das
Depositionswachstum kleiner Eispartikel und heterogene Gefrierprozesse (Rufl, Mineral-
staub, ammonisierte Sulfate) in der Aerosolkammer AIDA gemessen und mit dem hier ver-
wendeten Modellansatz interpretiert werden. Zukiinftige Zirrusmessungen im Bereich der
Tropopause (z.B. in den vorgesehenen EU-Projekten TROCCINOX und SCOUT) kénn-
ten durch Analyse der relativen Feuchtestatistik analog zur INCA-Kampagne im Hinblick
auf Gefrierprozesse analysiert werden. Weiter konnte untersucht werden, wie genau sich
die Gegenwart effektiver Fiskerne auf den Lebenszyklus von Zirren auswirkt. Dieses Pro-
blem kann allerdings nur unter akkurater Beriicksichtigung von Sedimentationseinfliissen
bzw. mit einem mehrdimensionalen, wolkenauflosenden Modell angegangen werden. Es
wird vorgeschlagen, die modellbasierten Ergebnisse zum indirekten Aerosoleffekt in Zir-
ren in zukiinftigen in-situ-Messungen zu iiberpriifen. Es besteht ein dringender Bedarf,
die bestehenden Parametrisierungen der Zirrusbildung in globalen atmosphérischen Zir-
kulationsmodellen im Hinblick auf Konkurrenzeffekte zwischen fliissigen Aerosolpartikeln
und heterogenen Eiskernen zu erweitern. Vermutlich noch gréflerer Forschungsbedarf liegt
aber bei der Entwicklung verbesserter Parametrisierungen fiir subskalige dynamische Pro-
zesse in globalen Modellen. Hier ist es dringend nétig, mehr Kenntnis iiber Quellen und
Eigenschaften mesoskaliger Temperaturoszillationen in eisiibersittigten Gebieten zu ge-
winnen.
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Symbole und Abkiirzungen

Haufig verwendete Symbole

Symbol Definition SI-Einheit
Ao, @ Wasseraktivitat, Wasseraktivitdat bei Eissdttigung —

a; Oberflichenkonzentration der Partikel im Groéfenbin ¢ m? m—3
A Amplitude Temperaturwellen K

Cq.tot Totale Anzahlkonzentration der Molekiile der Substanz ¢ m™3

Cu ot Totale Anzahlkonzentration der HoO-Molekiile m~3

Cq.g Gasphasenkonzentration der Molekiile der Substanz ¢ m3
Cq.i,aer Anzahlkonzentration der Molekiile von ¢ in Tropfen m~3

Cuw,i aer Anzahlkonzentration der HyO-Molekiile in Tropfen m=3
Cq.isice Anzahlkonzentration der Molekiile von ¢ in Eis m3

Cu i jice Anzahlkonzentration der HyO-Molekiile in Eis m3

d, D, Partikeldurchmesser m

D Diffusionskoeffizient von Wasserdampf in Luft m? s7!

g Schwerebeschleunigung m s~ 2

h Planck-Konstante = 6.6252 x 10734 J s~}

J Nukleationsrate m3 7!
k Boltzmann-Konstante = 1.3804 x 10723 J K~}

ko thermische Leitfihigkeit der Luft Jm st K1
i aeri—nt  Massentransferkoeffizient fiir Losungstropfen g1
Eijcet—nt  Massentransferkoeffizient fiir Eispartikel st

K;, K;;_a: Kelvinkorrektur fiir Séttigungsdampfdruck —

K, Knudsenzahl —

l Saulenhohe Eiskristall m

L., L,, latente Warme Kondensation, Schmelzen J kg!
m, m;, ms Masse eines Tropfen, Eiskristall, geloste Substanz kg

m; Massenkonzentration der Partikel im Gréflenbin ¢ kg m—3
M,,, My,  Molare Masse von Wasser, geloste Substanz kg mol~!
Nice, Mice;  Anzahlkonzentration der Eispartikel (total, im Bin) m™3

Taers Maeri Anzahlkonzentration der Losungstropfen (total, im Bin) m
n; allg. Anzahlkonzentration der Partikel im Grolenbin @ m-
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Nsatw Sattigungskonzentration HoO-Molekiile {iber Tropfen m3
Neati Sattigungskonzentration HyO-Molekiile iiber Eis m™3
Ny Totale Anzahlkonzentration der Partikel m™3
Np Anzahl der GroBienbins im APSC-Modell —
P Luftdruck Pa
De,w H,O-Sattigungsdampfdruck iiber einer ebenen
Wasseroberflidche Pa
De,s H,O-Sattigungsdampfdruck iiber einer ebenen
Losung Pa
Doo,w Partialdruck des Wasserdampfes in der Luft Pa
Dsat,ws Psat,i H2O-Séttigungsdampfdruck iiber gekriimmten
Tropfen(Eis)oberfliche Pa
r, T Partikelradius, Binradius m
Tg, TIN Keimradius, IN-Radius m
Tm Massen-Medianradius m
R* Universelle Gaskonstante = 8.3145 J mol~! K~}
S, Ser Sattigungsverhaltnis, kritisches Sattigungsverhéltnis —
Ser kritische Ubersittigung —
At APSC-Modellzeitschritt s
Az Sedimentationsstrecke Eispartikel m
t (Modell) Zeit S
T Lufttemperatur K
v; mittleres Partikelvolumen im Groflenbin ¢ m?
Vg Sedimentationsgeschwindigkeit Eispartikel m s !
\ Volumenkonzentration der Partikel im Grofenbin 4 m? m~3
Uth mittlere thermische Geschwindigkeit der Molekiile m s !
Viat Volumenverhéltnis der diskretisierten Groflenverteilung ——
w vertikale Windgeschwindigkeit m s
« Massenakkomodationskoeffizient —
B, B Knudsen-Korrekturfaktor —
Ya Kinematische Viskositit der Luft m? s}
Na Dynamische Viskositat der Luft kg m~t st
K, K; Kapazitétsfaktor m
A mittlere freie Weglénge der Molekiile m
Puw; Pp;
Pas Pi Dichten von Wasser, Losungstropfen, Luft, Eis kg m—3
o geometrische Standardabweichung Groflenverteilung —
Ti/a Grenzflachenspannung Eis zu Luft Jm™2
Os/a Grenzflichenspannung Losung zu Luft Jm™2
Tifw Grenzflichenspannung Eis zu Wasser Jm™2

Ti/s Grenzflachenspannung Eis zu Losung J m
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TINJw Grenzflachenspannung IN zu Wasser Jm™2

OIN/i Grenzflichenspannung IN zu Eis J m~2

T Sedimentationszeit Eispartikel s

Tir Zeitskala Gefrierprozefl S

Toas Zeitskala Abnahme der HyO-Gasphase bei Wachstum S

Tw Wellenperiode s

o, ¢; Ventilationsfaktor —

X H,O-Volumenmischungsverhéltnis pmol mol~*
W, Wnix Gefrierrate s !

Q Kreisfrequenz Schwerewellen S~
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Abkiirzungen

AIDA Aerosol Interactions and Dynamics in the Atmosphere

APSC Advanced Particle Simulation Code

CN Condensation Nuclei

CNC Condensation Nuclei Counter

CVI Counterflow Virtual Impactor

DMA Differential Mobility Analyser

DLR Deutsches Zentrum fiir Luft- und Raumfahrt

ECMWF European Center for Medium-range Weather Forecasts

FISH Fast In-situ Stratospheric Hygrometer

FTIR Fourier Transform Infrared Spectroscopy

FZK Forschungszentrum Karlsruhe

F7J Forschungszentrum Jiilich

IN Ice Nuclei (Gefrier- oder Eiskern)

INCA INterhemispheric differences in Cirrus properties
from Anthropogenic emissions

NH Nordhalbkugel

PAZI Partikel und Zirren

PCS Optical Particle Spectrometer

ppmv parts per million by volume (Mischungsverhéltnis in Volumenteile
je 10% Gesamtvolumenteile); SI Einheit: gmol mol™

RH Relative Humidity (relative Feuchte)

RHI Relative Humidity with respect to Ice (relative Feuchte
in Bezug auf Eis)

SCOUT Stratospheric-Climate links with emphasis on the Upper Troposphere
and lower stratosphere

SH Stidhalbkugel

TROCCINOX TROpical Convection, Clrrus, and Nitrogen OXides experiment
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