2 Laser-Fernerkundung

Durch Laser-Fernerkundung kénnen Parameter der Atmosphére mit Hilfe spektroskopi-
scher Methoden aus Ruckstreusignalen ermittelt werden. Im ersten Abschnitt dieses Kapi-
tels werden die zugrunde liegenden Streuprozesse behandelt. Besonders ausfihrlich wird
dabel auf die Raman-Streuung an Stickstoff- und Sauerstoffmolekilen eingegangen. Der
zweite Tell widmet sich dem Inversionsproblem, d. h. der Bestimmung der gesuchten Gré-
[3en aus den Ruckstreusignalen. In der planetaren Grenzschicht sind das Aerosol und die
Spurengase besonders konzentriert und vielféltig und aufgrund der hier typischen Turbu-
lenz auRergewdhnlich strukturiert. Das ausgesandte Licht verandert sich durch die Uberla-
gerung aller auftretenden Wechselwirkungen, dadie Atmosphére durch die Messmethode in
ihrem natirlichen Zustand angetroffen wird. Oft ist das ein Vorteil gegentiber Verfahren, die
darauf angewiesen sind, an Ort und Stelle zu arbeiten und unter Umsténden die Luft zuerst
aufbereiten zu missen. Es bleibt aber eine grol3e Herausforderung, die gewlinschte Mess-
grofe ohne bedeutende systematische Fehler durch Querempfindlichkeiten aus dem Ruick-

streusignal zu bestimmen. Darauf liegt das besondere Augenmerk dieser Abhandlung.

2.1 Streuung von Licht in der Atmosphére

Die Naturforscher fanden bis zur Mitte des 19. Jahrhunderts keine befriedigenden physika
lischen Erkléarungen fir die Leuchterscheinungen in der Atmosphére. Fragen wie: , Warum
ist der Himmel blau und die Wolke welil3, der Sonnenuntergang rot und manchmal von
einem griinen Blitz begleitet?* konnten nicht beantwortet werden. Sir Isaac Newton ver-
suchte z. B., das Blau des Himmels durch Interferenzen an kondensierendem Dampf zu

erklaren. Mit der Frage nach der Herkunft der blauen Farbe eng verbunden waren die Versu-
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che, die Ursache fur die bereits entdeckte Polarisation des Himmeldichts zu finden. Die
Antwort ist in dem Phanomen der Streuung des Lichts zu finden. Die Begriffe fir die ver-
schiedenen Wechselwirkungen bei der Streuung von Licht an Molekulen werden bis heute
in der Literatur nicht einheitlich verwendet. Hier wird die von Andrew T. Young vorge-
schlagene Nomenklatur verwendet, der in seiner Vertffentlichung ,,Rayleigh scattering*
[Young, 1982] den historischen Spuren der Forschung nachgegangen ist und daraus eine
Terminologie ableitete, die hoffentlich Ehre zukommen |&sst, wem Ehre gebuhrt. Nach der
Behandlung der Rayleigh- und der Raman-Streuung an Molekilen wird die Mie-Streuung
diskutiert. Auf ihr basiert eine analytische Losung fur atmosphérische Aerosol-Streuung.
Auch wenn diese Losung auf spezielle Geometrien der Streuer (z. B. homogene Kugeln,
unendlich lange Zylinder oder Ellipsoide) beschrankt ist, so erdffnet sie doch die Moglich-
keit, die intuitiv schwer zuganglichen Wechselwirkungsprozesse des Lichts bei der Trans-
mission durch die Atmosphare besser zu verstehen und durch vereinfachte Modelle

nachzubilden.

Zunéachst einige Worte zum Spektrum des Lichts und zu den Begriffen, die in diesem
Zusammenhang Verwendung finden. Fur die Laser-Fernerkundung wird Licht vom ultra-
violetten Bereich (zwischen 200 und 380 nm) Uber den sichtbaren Bereich (von ca. 380 bis

750 nm) bis hin zum mittleren Infrarot (bei 20 um) verwendet.
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Uv-C UV-B| UV-A VIS NIR MIR
A/ um
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v/ cml

Abb. 2-1 Lichtspektrum mit Wellenzahl- und Wellenldngen-Achse.

Einem einzelnen Streuer wird ein Streuquerschnitt zugeordnet, der im Folgenden mit o
bezeichnet wird und die traditionelle Flacheneinheit cm? tragt. Man unterscheidet zwischen
dem Absorptionsquerschnitt 04, und dem Streuquerschnitt og. Diese sind proportional zur
Wahrscheinlichkeit einer Wechselwirkung des Lichts mit den entsprechenden Partikeln in

der Atmosphére. Vor alem in der Mie-Theorie wird stattdessen haufig die dimensionslose
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Grolke der Streueffizienz Q = o/A (der Quotient aus Streuquerschnitt und geometrischer
Flache des Streuers) verwendet. Fur eine Kugel mit dem Durchmesser D gilt demnach
Q = a/(mt- D). Unter dem Extinktionskoeffizienten a versteht man das Produkt aus der Teil-
chendichte N [cm™] und dem Streuquerschnitt einer Menge gleicher Streuer,
o0 =Ng- Ogs+ Ng - 0g Die optische Dicke einer Schicht ist definiert als das Integral des
Extinktionskoeffizienten Giber die Schichtdicker:

-
T = J’Oa(r)dr. GL2-1

Die Schwéchung der Lichtintensitét | beim Durchdringen eines Mediums wird durch das
L ambert-Beer-Gesetz beschrieben:

I(r) = Io& " = I,LT. GL.2-2
lp ist die Anfangsintensitét, | die Restintensitét nach der Entfernung r und T die Transmis-

sion.

2.1.1 Streuung an Luftmolekiilen

Grundsétzlich wird unterschieden zwischen elastischer und inelastischer Streuung, wobel
sich elastisch gestreutes Licht dadurch auszeichnet, dass es die gleiche Frequenz wie die
anregende Strahlung hat. Elastische Streuung an Molekilen wird im allgemeinen Ray-
leigh-Streuung genannt. Hier herrscht begriffliche Unklarheit, denn sie setzt sich aus zwei
Anteilen, der Cabannes-Linie und den diese symmetrisch flankierenden Rotati-
ons-Raman-Linien, zusammen. Wirklich elastisch ist nur ein Teil der Cabannes-Linie, nam-
lich die Gross- bzw. Placzek-Linie, die ihrerseits von der symmetrisch zu ihr angeordneten
Brillouin-Dublette flankiert wird, welche durch Kopplung mit der kinetischen Energie des
Molekils entsteht. Also beruht genau genommen auch die Rayleigh-Streuung nicht nur auf
elastischer Wechselwirkung. Bel der Auswertung der Depolarisation von Streusignalen
linear polarisierter Laserstrahlung gewinnt dies an Bedeutung, da die gemessene Depolari-

sation von der Breite des optischen Eingangsbandpassfilters abhangig ist.

Absorption entsteht durch resonante Anregung von elektronischen, Schwingungs- und
Rotationstibergdngen in Molekilen. Im ultravioletten Spektralbereich liegen die Anre-
gungsenergien fiir elektronische Ubergange, wohingegen im infraroten vorwiegend
Schwingungen und Rotationen angeregt werden. Die Stérke der Infrarot-Absorption wird

von der Anderung des molekularen Dipolmoments bestimmt, wahrend die Intensitét der
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Raman-Streuung durch die Anderung der molekularen Polarisierbarkeit bei Veranderungen
der Kernkoordinaten definiert wird. Deshalb bringen homonukleare, zweiatomige Mole-
kile, wie N, und O,, kein Infrarot-Spektrum, dafiir aber ein Raman-Spektrum hervor
[Demtroder, 2000]. Welch ein Gliick fir uns!

2.1.1.1 Der Rayleigh-Streuquerschnitt
Der Rayleigh-Streuquerschnitt fiir ein einzelnes Molekill in der gebrauchlichen Einheit cm?
lasst sich als Funktion der Wellenlénge A folgendermalien darstellen [Buchholtz, 1995]:

241°[n2(\) - 1] 06 + 385 (A)0
NNZInZ(A) + 2] 26— 785(\g)
Die Brechzahl ngder Luft - bei einem Druck von 1013,25 hPa und einer Temperatur von
288,15 K (15 °C) - wird mit einer Parametergleichung berechnet:

or(A) = Gl.2-3

(ns—l)m08:a+ b + d Gl. 2-4

c—1/A% e—1/N\?

Konstanten A <230 nm A >230 nm
a 8060.51 0

b 2480990 5791817
c 132,274 238,0185

d 17 455,7 167 909

e 39,329 57 57.362

Tab. 2-1 Konstanten fir die Berechnung des Brechungsindex der Luft bei einem Druck von
1013,25 hPa und einer Temperatur von 288,15 K (15 °C) [Buchholtz, 1995]. Die
berechneten Werte sind in Abbildung 2-2 zusammen mit der Depol arisation dargestellt.

Der Korrekturterm in geschwei ften Klammern wird auch King-Faktor genannt. Die Depola-
risation o = 19/t als Intensitatsverhaltnis des gestreuten Lichts mit senkrecht zueinan-
der stehenden Polarisationen unter einem Beobachtungswinkel von 90° zum einfallenden
Licht. Die verwendeten Werte wurden von Bates [Bates, 1984] verotffentlicht. Sie sind in
Abbildung 2-2 zusammen mit den berechneten Brechzahlen dargestellt. In den Veroffentli-
chungen Uber Rayleigh-Streuung wurden bis Mitte der 90er Jahre sowohl die Dispersion
des Brechungsindex als auch der Depolarisation vernachléssigt. Im ultravioletten Spektral-
bereich hinterlasst das einen Fehler von bis zu 3 %. Die angegebene Formel unterscheidet

sich etwas von der sonst Ublichen Darstellung, da hier die Naherung aus Lehrblichern nicht
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angewandt wurde, dass ng fast 1 ist, und damit (n?- 1) = (n+ 1) - (n- 1) ~2(n - 1) gesetzt
werden kann. Die genaue Berechnung des Brechungsindex erspart den kleinen aber unnati-
gen Fehler von 0,05 %. Anzumerken ist noch, dass die Formel in dieser Form tatséchlich
den Streuquerschnitt fir ein einzelnes Luftmolekil beschreibt und unabhangig vom Druck
und der Temperatur des Gases ist, solange die Berechnung der Brechzahl ng und der Teil-
chendichte Ng auf den gleichen Bedingungen fufRen. Im rechten Diagramm in
Abbildung 2-2 sind die resultierenden Streuquerschnitte fir den Spektralbereich zwischen
200 nm und 10 pum dargestellt. Er nimmt alein im Sichtbaren um mehr als eine Grof3enord-
nung und im gesamten dargestellten Intervall gar um einen Faktor von 107 ab. Dadie Streu-
ung die Signalquelle fiur die Laser-Fernerkundung ist, hat das weit reichende Folgen fir

unsere M essergebnisse.
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Abb. 2-2 Linksist die Dispersion des Brechungsindex und der Depolarisation der Luft dargestellt [Buch-
holtz, 1995]. Rechtsist der Rayleigh-Streuquerschnitt nach Gleichung 2-3 gegen die Wellenlénge
aufgetragen. Der totale Volumenstreukoeffizient, auch Rayleigh-Extinktion genannt, unterscheidet
sich um den Faktor der Mol ekuildichte vom Streuquerschnitt. Die Gerade in der doppelt-logarithmi-
schen Auftragung verdeutlicht den potentiellen Zusammenhang der Grofien.

In der Literatur wird fur die Depolarisation haufig ein Wert von dg = 0,035 angegeben. Die-
ser Wert wird aber im UV-Bereich welit tUber- und im sichtbaren und Infrarot-Bereich unter-
schritten. Deshalb wird die Dispersion der Depolarisation im Folgenden immer mit
einberechnet. In der Laser-Fernerkundung werden fast ausschliefdlich polarisierte Strah-
lungsguellen verwendet. Deshalb ist das Depolarisationsverhdltnis fur polarisierte Strah-
lung 8, dem Problem besser angepasst. Es kann auf3erdem direkt aus Ruckstreumessungen
bestimmt werden. Die Anisotropie wird dann durch eine relative Anisotropie € ersetzt. Der

King-Faktor F, kann dann in folgender Form geschrieben werden:
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Fo= 1428 = 030 _ P+ 120
k 9 [B-750  U6-83,,L)

Gl 2-5

Wellenléinge /nm  Fy e o, Spol

266 1.0594 0.2675 0.0342 0.0174
532 1.0489 0.2201 0.0284 0.0144
1064 1.0463 0.2082 0.0269 0.0136

Tab. 2-2 Rayleigh-Depolarisation fir Wellenldngen des Nd:Yag-L asers.

Der Rayleigh-Volumenstreukoeffizient ag ist das Produkt aus der Teilchendichte und dem

Streuquerschnitt:

ar(A, z) = N(z) Dog(A) . Gl 2-6
Er unterscheidet sich nur um den Faktor der Molekildichte vom Streuquerschnitt. Die der
Standard-Teilchendichte entsprechende Extinktion muss den realen Druck- und Tempera-
tur-Verhaltnissen angepasst werden (ps = 1013,25 hPa, Tg= 288,15 K (15 °C):

_ N _ pls
ag(A,N) = GR’SO\)N_S = ag S()\)p_?' Gl. 2-7
S

Fir die Intensitdt der Messsignale in der Laser-Fernerkundung ist der Volumenstreukoeffi-

zient in Rickwartsrichtung, also der Rickstreukoeffizient 3, von besonderem Interesse:

Br(A) = %O(R()\) | Gl 2.8
Er unterscheidet sich um den konstanten Faktor 3/(8 11) vom Volumenstreukoeffizienten. In
Abbildung 2-3 ist er fur die Grundfrequenz des Nd:Yag-Lasers und ihrer Vielfachen bis zur
vierten Ordnung in Abhangigkeit von der Hohe Uber dem Boden aufgetragen. Die zur
Berechnung erforderliche Dichte entspricht der US-Standard-Atmosphére (Abbildung 1-4).
Aus dieser Grafik lasst sich die Signalstarke abschédtzen, mit der wir in Abwesenheit von
Aerosol, abhangig vom Spektralbereich und der Hohe, bel Lidar-Messungen rechnen kon-

nen.

Die Phasenfunktion der Rayleigh-Streuung fur unpolarisiertes Licht, also die Winkel abhén-
gigkeit der Intensitdt um ein streuendes Molekdl, hat unter Einbeziehung der Depolarisation
folgende Form:
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Abb. 2-3 Ruckstreukoeffizienten fur die Grundwellenlénge des Nd:Yag-L asers (1064 nm) und ihrer Vielfa
chen bis zur vierten Ordnung (532 nm, 355 nm, 266 nm).

_ 3 _ O
PO) = Zrry gy (130 + (L-V)(c0s8)? .y = 5. G129
Die grofte Abweichung ohne Beachtung der Depolarisation entsteht fir die Vorwarts- und

Ruckwartsstreuung und betragt etwa 1,5 %. Die Gesamtintensitét ist die Summe aus einer

symmetrischen Kreisfunktion und einem Term, welcher cos’g enthdlt (sSiehe
Abbildung 2-4). Charakteristisch fur die Rayleigh-Streuung ist die gleich starke Intensitét in
der Vorwaérts- und Rickwartsrichtung und die Anisotropie in Bezug auf die Polarisation der

Streustrahlung senkrecht zur Bestrahlungsrichtung. Dadurch entsteht ein Minimum der
Streuintensitét in 90°-Richtung.

Durch Anregung eines Molekuils durch ein in der Papierebene polarisiertes Feld entsteht die

schleifenférmige Phasenfunktion in Abbildung 2-4. Das Maximum der abgestrahlten Inten-
sitét kann auf der Aquatorlinie einer Kugel (Ebene senkrecht zur Papierebene) beobachtet
werden. Bel Anregung durch unpolarisiertes Licht entspricht die Phasenfunktion der

Summe beider Komponenten. Lediglich in Vorwérts- und Ruckwartsrichtung beobachten
wir unpolarisiertes Streulicht. Blaues Himmeldlicht ist daher am starksten polarisiert, wenn
man senkrecht zum Beleuchtungswinkel der Sonne beobachtet. Diese Winkel abhangigkeit

der Polarisation des Himmelslichts ist fur uns Menschen leider nicht ohne Hilfsmitel sicht-
bar.
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Abb. 2-4 Polardiagramm der Phasenfunktion der Rayleigh-Streuung. Das Mol ekl befindet sich im Zentrum
und wird von links beleuchtet. Liegt die Polarisation des E-Feldesin der Papierebene, entsteht die
fur einen Dipol typische 8-formige anisotrope Phasenfunktion. Auf einem Kreisin der Aquatore-
bene senkrecht zur Papierflacheist die Intensitdt maximal und gleich fir alle Winkel. Die
Abstrahl-Charakteristik von unpolarisiertem Licht entspricht der Summe beider Funktionen.

Die raumliche Phasenfunktion der Rayleigh-Streuung linear polarisierter Laserstrahlung
entsprichnt dem Rotationskorper, der entsteht, wenn die 8-férmige Funktion in
Abbildung 2-4 um den Pfeil des elektrischen Feldes gedreht wird. In sauberer, d. h. aeroso-
larmer, Atmosphére gibt es daher zwei Richtungen, aus denen ein Laserstrahl unsichtbar ist.
Das erhoht die Gefahr fir Passanten.

2.1.1.2 Absorption

Durch Absorption wird Energie beim Streuprozess in innere Energie des Streuers umge-
wandelt. Diese wird Uber kurz oder lang entweder strahlungslos oder unter Emission von
Licht grofRerer Wellenlange wieder abgegeben. Verschiedene Molekilsorten in einem Gas-
gemisch lassen sich anhand ihrer typischen Linien- und Bandenspektren voneinander unter-
scheiden. Die Anzahl der Molekile N, der gleichen Sorte x innerhalb eines Volumens kann
dann aus der Schwéchung des Lichts bei einer spezifischen Linie bestimmt werden, wenn
das Spektrum der Absorptionsguerschnitte o,(A) bekannt ist: N, = Labs.

O-X
Die Berechnung von oy (A) ist fir die Mehrzahl der interessanten Molekule nicht exakt

maoglich. Deshalb werden die meisten Querschnitte experimentell ermittelt. Einige Daten-
banken [Rothman et al., 1998, Meller et al., 1998] der Spektren von atmosphérisch relevan-
ten Substanzen werden fortlaufend entsprechend den neuesten Verdffentlichungen
aktualisiert. Inzwischen gibt es auch Online-Datenbanken, z.B. bei NIST! und am

|UP2-Bremen. Die Fernerkundung atmospharischer Spurengase, insbesondere die satelli-
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tengestitzte, wirkt seit einiger Zeit sehr stimulierend auf die Bestimmung immer weiterer
Spektren. Die Infrarot-Absorptionsspektren atmosphérisch bedeutsamer Gase wurden mit
Hilfe der 2000er Version der HITRAN-Datenbank [Rothman et al., 1998] berechnet. Sie
entstand in einem langfristigen Projekt, das Ende der 60er Jahre durch die AFCRL? initiiert
wurde. Ende 2000 ist die elfte Version erschienen. An dieser Stelle ein Dank an Miguel
Rodriguez fur sein gelungenes Darstellungsprogramm [Langlotz, 1998]. Es vereinfacht die
Suche nach alen in der Datenbank enthaltenen absorbierenden Spezies in einem Spektral-
bereich. Bei der Anpassung der Linienformen zur Berechnung von Absorptionsguerschnit-

ten und Gesamtabsorption kdnnen Lorentz- oder Voigt-Profile verwendet werden.

Die eingangs erwahnte Uberlagerung von Streuung und Absorption im Messsignal ist ein
grof3es Problem dieser Methode der Konzentrationsbestimmung. Bei der Lichttransmission
durch die Atmosphére sind insbesondere die Streu- und Absorptionseigenschaften des
Aerosols zundchst unbekannt, wohingegen die Streuung durch Molekile nach
Gleichung 2-3 berechnet werden kann. Wie in einem Absorptionsspektrometer wird auch in
der Laser-Fernerkundung ein Vergleichsstrahl benutzt. Leider kann man ihn aber nicht
durch ein leeres Gefal leiten. Deshalb nimmt man eine etwas andere Wellenldnge a's Refe-

renz.

Fehler durch Querempfindlichkeiten gegenliber anderen molekularen Absorptionen kénnen
nur ausgeschlossen werden, wenn die Spektren aller ahnlich oder hdher konzentrierten Spe-
zies bekannt sind. Das erfordert einige Recherche. In Abbildung 2-6 (obere Abbildung) sind
Spektren flichtiger Kohlenwasserstoffe (VOC) gemeinsam mit dem von Ozon dargestellt.
Die Konzentrationen der VOC liegen ca. 10 bis 100 mal tiefer als die des Ozons, die Quer-
schnitte sind zum Tell starker. Fir Ozonmessungen in verschmutzter Luft sollte man die
VOC-Linien also besser meiden. Trotz der Temperaturabhéngigkeit der Absorptionsquer-
schnitte [Molina und Molina, 1986, Bass und Paur, 1984, Vandaele et al., 1994] ist der
Messfehler bel der Konzentrationsbestimmung durch differentielle L aser-Absorptionsspek-

troskopie in der planetaren Grenzschicht vernachléassigbar klein [Frey, 1997].

1. National Institute of Standards and Technology

2. Ingtitut fur Umweltphysik

1. High-Resolution Transmission Molecular Absorption Database
2. Air Force Cambridge Research Laboratories
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Abb. 2-5 Oben: UV-Spektren von Ozon [Bass und Paur, 1984] und SO, [Vandagle et a ., 1994].
Mitte und unten: Stickstoffdioxid absorbiert sowohl im UV- als auch im sichtbaren Bereich [Har-
wood und Jones, 1994]. Die Querschnitte im Bereich zwischen 250 und 320 nm sind sehr klein, so
dass keine Querempfindlichkeiten zu Ozon, SO, und VOC zu befirchten sind. Bei Messungen des
NO, muss ein Kompromiss zwischen starker Absorption und zu hoher Sonnen-Intensitét gefunden
werden. Die verdffentlichten Querschnitte unterscheiden sich um biszu 5% [Méeller et al., 1998,
Basset al., 1976, Coquart et a., 1995, Harwood und Jones, 1994] bei der von uns gewahlten
Aborptionslinie bei 398,5 nm (untere Abbildung).
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Abb. 2-6 Absorptionspektren fllichtiger Kohlenwasserstoffe [Etzkorn et al., 1999, Trost et al., 1997].
Die obere Grafik zeigt VOC-Spektren, bei denen Querempfindlichkeiten mit Ozon [Bass und Paur,

1984] zu befurchten sind. In der unteren Grafik sind Spektren schwécher absorbierender VOC im

Bereich der maximalen Ozonabsorption dargestellt.
Das Konzentrationsverhaltnis der hier vertretenen Gase wird in erster Linie von der Zusammenset-

zung des Kraftstoffs bestimmt. Der effektive Absorptionsquerschnitt berechnet sich daher aus der
mit den Konzentrationen gewichtetetn Summe der Einzelquerschnitte. Deshalb bleibt die Anwen-

dung der Laser-Fernerkundung von VOC auf Félle beschrankt, in denen einzelne Gase in beson-
ders hohen Konzentrationen ausgestof3en werden. Diese Problemstellung ist typisch fir
Industrieliberwachung und weniger fiir atmospharenchemische oder I missionsuntersuchungen.
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Absorption durch Hydroxyl-Radikale im Bereich zwischen 285 und 300 nm kann trotz der
normalerweise sehr geringen Konzentrationen zu Fehlern bei der Ozon-K onzentrationsmes-
sung fuhren. Sauerstoff-Atome, dieim UV-Laserstrahl durch Dissoziation von Ozon entste-
hen, reagieren so schnell mit Wasserdampf unter Bildung von Hydroxyl-Radikalen, dass
diese noch einen Tell desselben Pulses absorbieren konnen [Calpini et al., 1998]. Die Linien
sind allerdings sehr schmal. Der Fehler kann ein negatives oder positives Vorzei chen haben,

je nachdem, welche Laserlinie mit einer Absorptionslinie zusammenfallt.
-1.0-

-0.8-

Absorption (Lorentz)

-0.2-

0.0- =R
60 1000

12000
Wellenlange / nm

Abb. 2-7 Wasserdampf-Absorption Uber eine Strecke von 1 km bei 60 % L uftfeuchtigkeit unter Stan-
dard-Bedingungen. Die Parameter fir die Lorentz-Linien sind der HITRAN-Datenbank entnom-
men. (Achtung! Logarithmische x-Achse.) Grof3e Bereiche sind vollkommen undurchsichtig. 8
kleine Fenster 6ffnen sich unterhalb von 2,4 um und ein grofReres um 4 pm.

Es ist sehr verlockend, den infraroten Spektralbereich, in dem es Absorptionsinien vieler
Spezies gibt, fir Konzentrationsmessungen zu nutzen. Fernerkundungs-Messungen, die
direkt in der Atmosphére unter den gegebenen Bedingungen durchgefihrt werden miissen,
unterliegen aber leider erheblichen Einschrankungen. Verfahren, deren Signalstérke von der
Ruckstreuung abhangig ist, sind im IR-Bereich auf Aerosol als Streuer angewiesen, da, wie
wir im letzten Abschnitt gesehen haben, die Rayleigh-Streuung im Infraroten sehr schwach
wird. Aulderdem ist der tatséchlich nutzbare Spektralbereich auf Stellen mit geringer Was-
serdampfabsorption beschrankt, wenn nicht nur Wasser gemessen werden soll. Wie in
Abbildung 2-7 deutlich zu sehen ist, gibt es einige solche ,, Fenster” bis 2,4 um und ein wei-
teres zwischen 3,2 und 4,5 um. Die néchsten transparenten Bereiche sind erst wieder ober-
halb von 10pum zu finden. Eine weitere Einschrankung entsteht durch die

Linienverbreiterung unter atmosphéarischen Bedingungen. Wenn sich die vorhandenen
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Abb. 2-8 Schemader Liniensuche im IR-Bereich am Beispiel von CH4 und NH3

Oben ist die pure Wasserdampf-Absorption Uber eine Strecke von 1 km bei 60 % Luftfeuchtigkeit
unter Standard-Bedingungen dargestellt. Darunter sind die Absorbtionsspektren von H,O, CH, und
NH3 abgebildet. Die linke Bande des CH, liegt genau unter dem Fenster bei 1,6 um, konnte also
flr Messungen verwendet werden. Die rechten Banden Uberlagern sich, und die linke Bande von
NH3 ist wegen der starken Wasserabsorption unbrauchbar. Nattrlich kann und muss noch genauer
gesucht werden - aber das Schema bleibt das gleiche.

Linien dadurch Uberlagern, wird uns gerade die grofe Auswahl im IR-Bereich zum Ver-

hangnis.

Der Treibhauseffekt wird, auf3er durch Wasserdampf, vor allem durch Gase beeinflusst, die

genau in den Fenstern (Abbildung 2-7) absorbieren. Nur dort kann die Absorption noch
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Abb. 2-9 Spektren der kraftigsten Absorber im 4-um-Fenster der Wasserabsorption
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gesteigert werden. Ein haufiges Argument, um die Auswirkungen der erhdhten CO,-Kon-
zentration zu verharmlosen, ist, dass die Atmosphére an der CO,-Bande im Fenster um
4 um (Abbildung 2-9) ebenfalls intransparent ist und sich damit die Absorption nicht mehr
erhohen lasst. Dabei wird aber auf3er Acht gelassen, dass sich der Bereich valliger Séttigung
verbreitert, wenn die Flanken durch steigende Konzentrationen nach auf3en verschoben
werden. Die Spektren der Strahlungsintensitéten am Oberrand der Atmosphére und der
Schwarzkorperstrahlung der Erde mit einer Temperatur von 288 K schneiden sich bel
42nm. Ab hier dominiert die Erdabstrahlung, die bei 10 um am starksten ist.
Abbildung 2-9 zeigt die Spektren der starksten, auch anthropogen erzeugten, Absorber im
4-um-Fenster der Wasserabsorption. Fir VOC-Messungen sollten L ticken in diesen starken
Banden gewahlt werden. Spektren interessanter VOC findet man insbesondere im Bereich
um 3 um [Etzkorn et al., 1999].

2.1.1.3 Raman-Streuung

Raman-Linien sind paarweise symmetrisch um die Anregungsfrequenz angeordnet. Sie
haben keine absolute Position im Spektrum, sondern eine typische Frequenzverschiebung
entsprechend der Schwingungs- bzw. Rotationsiibergangsenergie. Sie entstehen nur, wenn
sich die Polarisierbarkeit eines Molekiils firr den Ubergang andert. Das ist bei zweiatomigen
Molekilen immer moéglich. Da die Atmosphére fast ausschliefdlich aus den homonuklearen,
zweiatomigen Molekilen des Stickstoff und Sauerstoff besteht, wird die Raman-Streuung
verwendet, um Signale einer eindeutigen Streuquelle zuzuordnen [Inaba, 1976, Penney
etal., 1974, Measures, 1984]. Vibrations-Raman-Linien sind ihrerseits wiederum von
Vibrations-Rotations-Raman-Linien umgeben. Raman-Streuung wird in die Gruppe der
Inelastischen Streuvorgange eingeordnet, da hier eine instantane Frequenzverschiebung auf-
tritt.

Ey
AW ——
\\ Anti-
v, \ Stokes-
........ > ‘. Stokes ', Strahlung
N Vs\ strahlung st
Y - \
\\ f i ‘
_E|_ E

Tab. 2-3 Raman-Streuung als Drei-Photonen-Prozess.
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In der Laser-Fernerkundung werden Signale des entsprechend der Molekiileigenschaften
des Stickstoffs oder Sauerstoffs frequenzverschobenen Lichts aufgenommen, um eindeutig
auszuschliefien, dass Aerosol einen Anteil an der Ruckstreuintensitét hat. Diese konnen
dann mit den elastisch gestreuten, nicht frequenzverschobenen Signalen verglichen werden,
in denen sich Molekll- und Aerosol-Ruckstreuintenstét Gberlagern. Die Wasserdampfkon-
zentration kann bel hoher Luftfeuchtigkeit auch direkt aus Raman-Ruckstreusignalen
bestimmt werden. Fir die meisten Spurengase ist die Intensitét der Signale wegen der klei-
nen Streuquerschnitte und gleichzeitig geringen Konzentration jedoch zu schwach. Im
Gegensatz zur vibrationellen Raman-Streuung unter atmosphérischen Bedingungen, wo nur
der Raman-Effekt erster Ordnung beobachtbar ist, werden immer eine Vielzahl von Rotati-
ons-Raman-Linien angeregt. Die Intensitdten der angeregten Linien folgen der temperatur-
abhangigen Boltzmann-Verteilung der Besetzungszahl der Rotations-Niveaus. Das er6ffnet
eine direkte Moglichkeit, die Temperatur der planetaren Grenzschicht durch Laser-Ferner-

kundung zu messen.

Vor allem bei Vorbetrachtungen aber auch fir die Auswertung von Messungen sind die Fre-
guenzverschiebungen gegentiber den anregenden Laserlinien und die entsprechenden Streu-
guerschnitte, insbesondere fir Sauerstoff, Stickstoff und Wasserdampf, von grofem
Interesse. Die Linienverschiebungen von zweiatomigen Molekilen lassen sich semiklas-
sisch berechnen, wohingegen die Frage nach den Streuquerschnitten einen quantenmecha-
nischen Ansatz erfordert [Long, 1977]. Fur das Wassermolekil werden ausgehend von

Messwerten extrapolierte Daten verwendet [ Penney und Lapp, 1976].

Wie anfangs kurz erwéhnt, ist die Polarisierbarkeit eines Molekiils der Schllissel zum Ver-
standnis der Raman-Streuung. Die Elemente des Polarisierbarkeitstensors sind natirlich
von der Wahl der Koordinatenachsen abhéngig und experimentell nicht direkt zuganglich.
Es gibt aber zwei Grof3en, die invariant sind gegeniiber Drehungen eines Systems mit dem
Ursprung im Mol ekilzentrum. Das sind zum einen die isotrope bzw. mittlere Polarisierbar-
keit, also die Spur der Matrix:

~

{ay +ay,, +a,}, Gl. 2-10

Wik

und zum anderen die Anisotropie:

~_ 1 2 2 2 2 2 2
a-= é[{axx_uyy} +{ayy_azz} +{azz_axx} +6{ny+uyz+uzx}]. Gl 2-11
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Sie sind im Gegensatz zu den Tensorelementen echte Observable. Das Depolarisationsver-

haltnis frel beweglicher Molekiile kann direkt durch sie ausgedrickt werden:

32
£ = [;} : Gl 2-12
i

Damit lassen sie sich im Labor bestimmen und spéter fir Berechnungen verwenden.

Als einfaches Modell dient ein zweiatomiges Molekil in Form einer Hantel, dessen Kerne
entlang der Verbindungsachse schwingen. Thr Abstand andert sich zunachst entsprechend
einer harmonischen Schwingung. Vereinfachend wird eine Masse [ betrachtet, dieim Mas-
senschwerpunkt vereinigt ist und um diesen schwingt. Die entsprechende Ldsung der
Schrodinger-Gleichung ist bekannt und ergibt die diskreten Energieniveaus in Abhangigkeit
von der Eigenfrequenz v, i, des harmonischen Oszillators mit den Schwingungsquantenzah-
lenv (0,1, 2,..):

Evip(V) = hv,(v+1/2). Gl 2-13
In der Spektroskopie werden statt Energie oder Frequenz sogenannte Terme mit der Einheit
Wellenzahl (cm™) verwendet.

E. .(v V. -
Gyip(v) = V'hbé ) = \é'b(V+1/2) = Wyip(v +1/2) Gl. 2-14

Als Modéll fur das rotierende Molekil dient nun eine Hantel mit masseloser Verbindungs-
achse, die sich um ihren Massenschwerpunkt dreht. Die Losung der Schrédinger-Gleichung
dieses Problems ergibt die moglichen diskreten Energieniveaus in Abhéngigkeit von der
Quantenzahl J (0, 1, 2, ...) [Herzberg, 1989]:

2
Eoi(J) = h‘](z%) Gl 2-15
8 UR
Die Termenergie erhdt man wieder durch Division durch h - c.
E ... (J
G(J) = %() = BO(J+1), B = +2 . Gl.2-16
¢ 8 cuR

B wird als Rotationskonstante bezeichnet.

Die Auswahiregeln fur tatsachlich mogliche Ubergénge folgen aus den Dipol-Ubergangs-
wahrscheinlichkeiten. Da diese viel starker als Quadrupol- und magnetische Ubergange

sind, konnen letztere hier vernachléssigt werden. Fur homonukleare, zweiatomige Mole-
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kile, wie O, und N, die kein permanentes Dipolmoment aufweisen, entscheidet allein die
Polarisierbarkeit a Uber die Streuintensitét. Da die Polarisierbarkeit von der Orientierung
des Molekils zum anregenden Feld abhangt, beeinflussen Vibration und Rotation den
Streuprozess. Die induzierten Ubergangswahrscheinlichkeiten fur den harmonischen Oszil-

lator sind nur fUr

Av = 0, %1
AJ =0, %2
nicht Null [Long, 1977]. Das reine Rotations-Raman-Spektrum entsteht durch die Uber-

Gl 2-17

gange Av = 0, AJ = +2; und das Vibrations-Rotations-Raman-Spektrum erster Ordnung ent-
sprechend durch Uberginge mit Av = +1, AJ=+2. Die Linien und Banden mit hoheren
Freguenzen als die Anregung werden als Anti-Stokes- und digjenigen mit niedrigeren Fre-
guenzen as Stokes-Linien bezeichnet. Die Stokes-Rotationslinien heif3en O-Zweig, die
Anti-Stokes-Linien S-Zweig und die Vibrationslinien Q-Zweig des Spektrums. Der Uber-
gang Av = 0,AJ = Oreprésentiert die Cabannes-Linie der Rayleigh-Streuung.

Fir die Vibrations- und Rotations-Linien-Verschiebungen (in Wellenzahlen) gilt dement-
sprechend:

AV = G, (J+2) =G, (J) = 4B(J+3/2). Gl.2-18

Die Auswahliregeln sind eine notwendige, aber keine hinreichende Bedingung fir das Auf-
treten von Raman-Linien. Fir Rotations-Linien muss auf3erdem die Anisotropie ungleich
Null sein, und fr Vibrationslinien darf die Ableitung einiger Elemente der Polarisierbarkeit
nicht verschwinden. Da die mittlere Polarisierbarkeit eines Molekls nie verschwindet, gibt

es zumindest immer eine Cabannes-Linie.

Die Redlitét erfordert |eichte Korrekturen an dem Modell. Die Anharmonizitét x, des Poten-
zials tragt der Tatsache Rechnung, dass die Energiedifferenzen mit steigender Quantenzahl
v abnehmen, und Obertone (2vyip,, 3Vyip, ---) entstehen. AulBerdem verandert sich die Rota-
tionskonstante B fir den rotierenden Vibrator geringfiigig, da sich der Kernabstand mit den
Schwingungen andert. Mit zunehmender Vibrationsquantenzahl wird B kleiner, da sich der
Kernabstand entsprechend dem anharmonischen Potenzial vergréf3ert. Dazu trégt auch die
erhohte Zentrifugalkraft bel grof3en Rotationsquantenzahlen bel. Insgesamt ergibt sich fol-

gende Formel fur die Energieniveaus des rotierenden Vibrators:
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E(v,J)
hlt

~ ~ 2
Gyiba(V) + Gror, (I) = Vuin(V + 1/2) =VyipXg(V +1/2)" + ...

= GV, ) = : Gl. 2-19

+BJ(J+1)-D,FI+1)°+ ..

Die Indizes aund v stehen fir Anharmonizitét und Kopplung und die zweite Rotationskon-
stante D = (483)/\7\2,ib gleicht die EinflUsse der Zentrifugalkraft aus. Mit dieser Formel
konnen Linienverschiebungen berechnet werden, die in guter Ubereinstimmung mit experi-
mentellen Ergebnissen stehen [Long, 1977].

Die Streuquerschnitte kénnen nur mit einem gquantenmechanischen Modell berechnet wer-
den. Das klassische induzierte Dipolmoment p, = oE, wird zunéchst durch eine Uber-
gangsmoments-Amplitude [pgl,; = O¥P¢alWE, mit den Wellenfunktionen W; und W;
des Anfangs- und Endzustandes ersetzt. Der Polarisierbarkeitstensor der Ubergange

[al; = OW¢|alW,0 setzt sich aus den Elementen [a [OW|a,| WO zusammen. Das

xylfi =
elektrische Feld kann auf¥erhalb des Integrals stehen,ysolange es die gleiche Intensitat im
gesamten Molekil hat. Fur Molekile trifft das zu, da die Wellenlénge viel grof3er als das
Teilchen ist. Wenn die Grof3e vergleichbar wird, mul3 mit der Mie-Theorie weitergerechnet
werden. Die Wellenfunktionen konnen in Vibrations- ¢ und Rotationsanteil © separiert

werden:

[oylq = L O o,y |®0,0 Gl.2-20
Dabei mul3 die Anregungsfrequenz viel gréfer as die Vibrations- und Rotationsiibergangs-
frequenz, aber viel kleiner a's die elektronischen Ubergéange sein. AuRerdem darf der elek-
tronische Grundzustand nicht entartet sein. Daraus erhdt man die separierte Funktion

beziiglich fester Molekilachsen x'y'z’:

[aylq = Z Dtpvf|ax,y,\(pViDEBRflcos(xx')cos(yy’)IORiD, GL 221

oy
wobel das erste Integral ynur noch eine Funktion der Schwingungskoordinaten und das
zweite Integral eine Funktion der Rotations-K oordinaten ist. vl and R sind die Quanten-
zahlen im Zustand j. V6llig analog zur klassischen Betrachtung héngt die Polarisierbarkeit
der Ubergange ohne Anderung des Vibrationszustandes vom Gleichgewichts-Polarisierbar-
keitstensor ab. Bei Vibrations-Rotations-Ubergangen ist die Ableitung des Polarisierbar-

keitstensors bestimmend. Als Endergebnis erhalten wir die Formel fir die Intensitét von
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gestreutem Licht mit der Polarisation pg, nachdem Licht mit der Polarisation p; ein Ensem-

ble N; von Molekilen entsprechend v, J — v”, J’ angeregt hat:

Pi ~ ~ 4
o, = Kg(Vot+ Vv, gy, ) Nif(ay;, 8)1. Gl 2-22

Hierbei ist k. = th/sg, Vo die Wellenzahl, | die Intensitét des anregenden Lichts und
Vv yv, ) die Wellenzahldifferenz entsprechend des Ubergangs v, J « v”, J" (positiv
ij 6) enthalt die molekularen Polari-

sierbarkeiten der Ubergange und deren Abhéngigkeit vom Streuwinkel 8. Die zu verwen-

fUr Anti-Stokes, negativ fur Stokes). Die Funktion f(a

denden Elemente sind in Tabelle 2-4 als quadratische Mittelwerte in Abhangigkeit vom

Polarisationszustand aufgefihrt. Die gesuchten RUckstreuquerschnitte erhdt man, indem

Anfangs-Polarisation End-Polarisation f(aijie)

O zur Streuebene \\ zur Streuebene (o] 2
(v, 3)5(v7, J7)

U zur Streuebene O zur Streuebene [ O(”]Z
(v, 3)5(v, 37)

2 . 2
[aj] W, 3):(v" J,,)(Sme) +[a]

2
(v, v, I

\\ zur Streuebene \\ zur Streuebene | ( 0086)2

\\ zur Streuebene [ zur Streuebene (o] 2
U3 (v, 3);(v", )

Tab. 2-4 Winkelabhéngigkeit der Streuintensitét von den quadratischen Mittelwerten der Elemente des
Ubergangs-Pol arisierbarkeitstensors.

6 = m gesetzt wird und beide Polarisationsrichtungen addiert (entweder DI\\ + DID oder

\\I\\ + \\ID) und durch NI dividiert werden:

g—g . = k(Do + Oy, gyv, J"))4WI§O(“] (ZV,’ By 1] (ZV,, M J,,)E. Gl.2-23
Die quadratischen Mittel der Polarisierbarkeitstensorelemente sind in Tabelle 2-5 in der
anwendbaren Form [Inaba, 1976] als Funktion der mittleren Polarisierbarkeit und Anisotro-
pie fiir die verschiedenen Arten von Ubergangen aufgelistet. (a)é und (y)g sind der isotrope
und der anisotrope Anteil des Tensors, und (?’)2 und (?a’)2 sind die entsprechenden Werte
nach seiner Ableitung. Die Faktoren (v + 1) bi und vb\% folgen aus den Eigenschaften der
harmonischen Oszillator-Funktion und dienen der Konvertierung der abgeleiteten Polarisi-
erbarkeiten, wobei b, (b’ = h/(8chy)) die Nullpunkt-Amplitudeist. Sieist das quanten-
mechanische Analogon zur klassischen Vibrationsamplitude Q.
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Quantenzahlen und Streutypen

2
il v, 23,00 )

2
L] v, 23,00 )

Av=0AJ=0
Cabannes-Linie
Av=0A)=2

reine Rotations-Raman-Streuung
Av=1AJ=0

Stokes Vibrations-Rota-
tions-Raman-Streuung, Q-Zweig

Av=-1AJ=0
Anti-Stokes Vibrations-Rota-
tions-Raman-Streuung, Q-Zweig

Av=1A)==2
Stokes Vibrations-Rota-

tions-Raman-Streuung,
O+S-Zweig

Av = -1 A)=+2
Anti-Stokes Vibrations-Rota-
tions-Raman-Streuung,
O+S-Zweig

a2 4 ~2
(i) + Zéb\],\](a)
4 A2
Zng+2, REY

2 4 2 2
I +—=b O(v +1)b,
) 45 J,J(yl) D( )

o O s o [

2 2 4 ~ 4] 2
1)+ 4—5be K@) EVbV

O O
N

5

HX

a2 2
by. o 5() E(v +1)b,

04 .
Crebys 2 5(@) EVbV

s

1 ~\2

1 ~ 2
1_5bJ+ 2 2(8)

U1 A2 2
EEbJ, J(3) E(v+ 1)b’

01 a2
U U

01 7.
a2 () v+ 1B,

01 2 2
E’Ebh 2, 5(@) EVbV

Tab. 2-5 Quadratische Mittelwerte der Elemente des Polarisierbarkeitstensors al's Funktion seiner Invarianten
fur Cabannes-, Rotations- und Vibrations-Rotations-Raman-Linien zum Einsetzen in

Gleichung 2-23.

Die Placzek-Teller-Koeffizienten b; ; und b, , ; sind wegen der Summation Uber entar-
tete Zustande notwendig [Penney et al., 1974:]:

JJ+1
by, = ( )

= @I-Diraya T

3(J+1)(J+2)

220+ D(20+3) D29 "

3J(J-1)
2(23+ 1)(2J-1)

.Gl. 2-24

Nun fehlt noch eine Funktion fur die Besetzungszahl N; des Anfangszustands der Rotati-
ons- und Vibrations-Niveaus mit den Quantenzahlen v”, J’ in einem Molekilensemble, um
einzelne Linienstérken des Ruckstreusignals berechnen zu koénnen. Die Besetzungszahl
folgt einer Boltzmann-Verteilung. Fur die Vibrations-Verteilung gilt entsprechend der Ener-
gie aus Gleichung 2-14:

_exp[~(v" + 1/ 2)hcyip/ kgT] L 225

3 { exp[—(v + 1/2)hevyip/ kg T1} |

\

Ny»
N

wobei N die Gesamtzahl der Molektle ist. Fir die relative Verteilung der Rotationslinien
aler Molekile im selben Vibrationszustand v” gilt entsprechend Gleichung 2-16:
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N,  9,(2F +1)exp[-hcF(3")/kgT]
N_ = Gl. 2-26

v ZgJ(ZJ+ 1)exp[-hcF(J)/kgT] |

Der Faktor (2J+ 1) muss Wégen der Entartung des magnetischen Moments bei Abwesen-
heit eines magnetischen Feldes eingefuhrt werden. Der Kernspinwichtungsfaktor g tragt
den Spin-Entartungen Rechnung und nimmt verschiedene Werte fir gerade und ungerade
Rotationsquantenzahlen an. In Tabelle 2-6 sind die Werte fur Stickstoff und Sauerstoff auf-
gelistet. Weil der Faktor fUr gerade Rotationsquantenzahlen J bei Sauerstoff Null ist, ver-
schwindet jede zweite Linie. Bei Stickstoff haben die Linien ein Verhdtnisvon 6 : 3.

Molekiil g, fiir ungerade J g, fiir gerade J
(O 1 0
N, 3 6

Tab. 2-6 Kernspinwichtungsfaktoren fir Sauerstoff und Stickstoff [Long, 1977]..

Alsrelative Besetzungszahl N,/ N des Anfangszustands v”, J' ergibt sich:

NI _ NV"NJ"

N N
Diese kann nun direkt in Gleichung 2-23 zur Berechnung der Rlckstreuquerschnitte einge-

Gl. 2-27

setzt werden.

Nun mitssen noch die mittlere Polarisierbarkeit und die Anisotropie und ihre Ableitungen
bestimmt werden, um fur beliebige Spektralbereiche Rickstreuquerschnitte berechnen zu
konnen. Wie elngangs erwahnt, lassen sie sich durch Depol arisationsmessungen bestimmen
[Inaba, 1976, Measures, 1984, Penney und Lapp, 1976, Penney et al., 1974]. Weil anfangs
die meisten Messungen mit der 337,1-nm-Linie des Stickstoff-L asers gemacht wurden, sind
Werte fir viele Substanzen beziglich dieser Wellenlange tabelliert. Abweichungen zwi-
schen den Messungen verschiedener Autoren sind vor allem durch die Bandbreite der opti-
schen Filter und die Polarisationscharakteristik der Detektionsoptik zu erwarten. Aus den
Werten konnen entsprechend der Proportionaitét o [ (3] %‘ Streu- und Ruckstreuquer-
schnitte fir andere Wellenlangen extrapoliert werden, solénge man sich aufl3erhalb der
Resonanzbereiche fir ein Molekil befindet. In Tabelle 2-7 sind die entsprechenden Mess-
werte fur die Invarianten des Polarisierbarkeitstensors fur N, und O, aufgefuhrt [Inaba,

1976], die bisher dazu dienten, Streuquerschnitte bei 337,1 nm zu berechnen, um sie dann
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Q-Zweig

5 1 O-Zweig S-Zweig

596 597 598 599 600 601 602 603 604 605 606 607 608 609 610 611 612 613 614 615 616 617 618 619 620
Wellenlange / nm

1E-30- —T
1E-31- Q-Zweig

T .. S-Zweig

572 573 574 575 576 577 578 579 580 581 582 583 584 585 586 587 588 589
Wellenlénge / nm

Abb. 2-10 Stokes-Vibrations-Rotations-Linien von Stickstoff und Sauerstoff bei 0 °C und 532 nm.

zu interpolieren. Werden die Terme aus Tabelle 2-5 in Gleichung 2-23 eingesetzt, erhdlt

man die bendtigten Gleichungen:

Vibrations-Raman-Ruckstreukoeffizient fir die Stokes-Linie erster Ordnung, also den

Ubergang Av = +1,AJ = 0(Q-Zweig):

4.2 ~ 4
o _ (2009 by Qvy-v)) 2 1
PRam = _hxO i EEJ * 180 B THl Gl 2-28

k0T
l-e

gesamter Ruckstreukoeffizient fir die entsprechenden Vibrations-Rotations-Linien, also

die Ubergange Av = +1,AJ = +2(O- und S-Zweig):

4 2 ~ 4
ors _ (2OD'D Ovo-V)" 7 2
Ram ~ h it 0, EQJD@D% Gl. 2-29
kO
l-e

totaler Vibrations-Rotations-Raman-Rickstreuquerschnitt (Summe der reinen vibratio-

nellen und aller Rotations-Vibrations-Ubergange):

4.2 ~ 4
Q+o+s _ (201 b Qvy—v)) 2 7 =
Ram - J [ [Bj +Zé [31% Gl. 2-30

_hx )
k O
l-e
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Molekil v 9 ij 9 E&f ogam Gg;ms Gg;mo S
cmt cmt cm?/g cm?g cm?/sr cm?/st cm?/sr

N, 2329,66 04510%  06410%  2910% 05510%° 3510
0, 1556,26 02710%  1,0810%  3310% 1310% 4610%

Tab. 2-7 Frequenzverschiebung, mittlere Polarisierbarkeit und Anisotropie und die Werte fir den
Raman-Riickstreukoeffizienten von Stickstoff und Sauerstoff bei einer Anregungswellenlénge von
371,1 nm [Inaba, 1976].

Molekiil Nz 02 Hzo

Laser / nm 532,05 354,70 266,02 | 532,05 354,70 266,02 | 532,05 354,70 266,02
Laser/cm™ 18795 28192 37590 | 18795 28192 37590 | 18795 28192 37590
AV [emt 2329,66 1556,26 3654+10 (Breite der Bande)

660,45 407,52 294,67
+0,43 +0,16 0,08

03,100/ cm?sr | 0275 168 579 (0376 215 7,18 |0944 651 238
Opuy 108 /emZs |0522 318 11 148 845 283 |179 124 452

Ram
Q+0+S 1430

ARam / NM 607,33 386,65 283,60 |580,08 37542 277,51

ORgm 0332 202 69 [0525 299 100 (1,14 7.8 287
cme/sr
03 pames 1027 cmP/sr | 0370 225 7,79 |0374 213 714 [127 876 32

090 >10%°/cm%sr | 1,08 659 228 (224 127 427 |371 256 936

1027
gﬁ%‘?gh 10/ 0381 232 800 |03% 226 755 |131 9,00 32,9

Tab. 2-8 Durch Extrapolation der Werte bei 337,1 nm berechnete Raman-Ruckstreuquerschnitte der
Stokes-Linien von Stickstoff, Sauerstoff und Wasserdampf fur die SHG, THG und FHG des Nd:Yag-
Lasers..

Die Ergebnisse der Extrapolation fur die Nd:Yag-L aser-Wellenldngen enthdlt Tabelle 2-8.

Fir die Messungen in dieser Arbeit sind die Raman-Streuquerschnitte im ultravioletten
Spektralbereich zwischen 266 und 300 nm besonders interessant. Deshalb wurden sie und
die zu erwartenden Depolarisationen (nach Gleichung 2-12) fur Sauerstoff und Stickstoff
neu bestimmt. Der isotrope Teil des Polarisierbarkeitstensors wurde mit der Clau-
sius-Mosotti- (bzw. Lorentz-Lorenz-) Gleichung aus der Brechzahl n und der Anzahldichte
N der Luft berechnet [Haken und Wolf, 1994]:

3eo(n”-1)
N'(n*+2)

~

Gl. 2-31
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wobei g, die Influenzkonstante ist. Die Anisotropie wurde mit folgenden phanomenologi-
schen Gleichungen bestimmt [Chance und Spurr, 1997]:

N

g
By, = | ~601466x107° + 23922110

1 DlO_ZS[cmﬁ , Gl 2-32
186099x10° — =
)\2

N

a0, = | 7149x107° + o *[em?. Gl 233

459364x10 0
1

482716x10 0 — =
L %

Fir die ebenfalls benttigten Werte des abgel eiteten Tensors gibt es leider keine wellenlén-

genabhangigen Werte in der Literatur. Deshalb missen hier die tabellierten Werte fir
337,1 nm (Tabelle 2-9) verwendet werden. Die somit neu berechneten Ruckstreuquer-
schnitte und Depolarisationen der Raman-Linien nullter und erster Ordnung stehen fir die
Nd:Yag-Wellenlangen in Tabelle 2-10. Abbildung 2-11 zeigt die zu erwartenden Spektren

unter Einbeziehung von jeweils 40 Rotations-Niveaus bei 15 °C fur Anregungswellenlén-

gen von 532 und 266 nm.
Molekiil Ableitung (%er mittleren Polarisier- Ableitung der Anisotropie (?51’)2 in cm4/g
barkeit ()" in cm*/g
O, 1.626E-9 6.504E-9
N, 2.710E-9 3.854E-9

Tab. 2-9 Invarianten des abgeleiteten Polarisierbarkeitstensors fur fir 337,1 nm [Inaba, 1976].

Das Wasserdampf-Raman-Spektrum erster Ordnung hat bei Zimmertemperatur eine Breite
von 20 cm™ mit drei Maxima [Penney und Lapp, 1976]. Das Zentrum der Bande ist gegen-
Uber der Anregungslinie um 3654 cm! Wellenzahlen verschoben. Die gemessenen Streu-
guerschnitte sind um den Faktor 28+10% starker as die entsprechenden
N,-Raman-Streuquerschnitte und zeigten im untersuchten Bereich um 500 nm eine
A"4-Abhangigkeit von der Anregungswellenlange. Die zu erwartenden Riickstreukoeffizien-
ten fur die Vielfachen der Grundfrequenz des Nd:Yag-Lasers in Tabelle 2-8 wurden durch
entsprechende Extrapolation berechnet.

Fir die reine Rayleigh-Ruckstreuung erhdt man unter der Annahme, dass die Atmosphére
21 % O, und 79 % N, enthadlt und eine Temperatur von 15 °C hat, aus obigen Formeln
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N, 0,
Laser / nm 532,05 35470 266,02 | 53205 35470 266,02
Laser/cm™ 18795 ~ 28192 37590 | 18795 28192 37590
av /emt 2329,66 1556,26
Aram/ nM (vibr. Stokes) 607,33 38665 28360 |580,08 37542 27751
o3, | cmPlse 394103 2,40.10% 82510 | 4,67-103! 2,66-10°° 89010
Depolarisation € 0,023 0,064

% oorS | emPlsr 6,1210%2 373103 1,29.10% | 1,85103! 1,0610%° 3,53.10°%°

& | Depolarisation & 0,750 0,750
Ofam - cm?/sr 455103 27710% 954.10% | 652103 372103 124102

0,084 0,197
02 4 anmes! CM2/ST 588102 314102’ 1,07:10%0|4,9510% 2651027 9,11.10-%
Depolarisation € 0,003 0,008 0,010 0,012

gn 090 I emPlsr 1,1210%° 6,4310% 222102826910 1,6610% 7,1610%

:5 Depolarisation € 0750 0,750 0,750
o | cmPlst 599102 3,20.10%" 1,10-10%6|522.10%® 2,82.10%" 9,82.10°%'
Depolarisation € 0,011 0,011 0,012 0,031 0,035 0,044
03, | cmPlsr 9,4710% 4,1310% 120103 |38310* 1,7510% 52310

., | Depolarisation & 0,023 0,064

% oam | cmPlsr 14710 6,4310%° 1,8810% | 1,5210% 692103 2,07.10%

E Depolarisation € 0,750 0,750

<[ 6Q20%S JemPsr 1,0010% 4,7710%° 1,39.10%* | 53410 2,44.10% 7,30.10%
Depolarisation € 0,084 0,197

Tab. 2-10 Neu bestimmte molekulare Rickstreuquerschnitte und Depolarisation fir Stickstoff und Sauerst-
off fur die Wellenléngen der SHG THG und FHG des Nd:Yag-L asers.

2 st gegentiber dem um 4% kleineren

Wert von 6,08-10%8 cm? sr1 nach Gleichung 2-6 [Buchholtz, 1995].

einen Riickstreuquerschnitt von 5,83 - 10028 cm

2.1.2 Aerosol-Streuung

Ohne das Verstandnis fur die Streuung von Licht an Aerosol und Tropfen lassen sich die
meisten prachtvollen Farbenspiele in der Atmosphére, weil3 leuchtende Nebel, Wolken in
alen Farbtonen oder auch milchig-blauer Himmel nicht verstehen. Verantwortlich sind Par-
tikel, deren Grol3e etwa der Wellenlange des sichtbaren Lichts entspricht. Die Streueigen-
schaften des Aerosols lassen sich mit der Mie-Theorie und die der grof3eren Tropfen mittels

geometrischer Optik analysieren. Der folgende Abschnitt beinhaltet eine auf die anwen-
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Anregungswellenlénge: 266 nm

Ny

= 1E-304 Anti-Stokes
= Vibrations-Rotations-
5] 1 Raman

Rayleigh-Streuung

Stokes
Rotations-Raman

Stokes
Vibrations-Rotations-
Raman

Anti-Stokes

o E Rotations-Raman

248 250 252 254 256 258 260 262 264 266 268 270 272 274 276 278 280 282 284 286 288
Wellenlédnge / nm

O,

-40-
248 250 252 254 256 258 260 262 264 266 268 270 272 274 276 278 280 282 284 286 288
Wellenldnge / nm

Anregungswellenlénge: 532 nm
2E-264

L 1E-281
= 1E-30:

cm?/sr?

N»

7460 470 480 490 500 510 520 530 540 550 560 570 580 590 600 610 620
Wellenlédnge / nm

O,

-40-
460 470 480 490 500 510 520 530 540 550 560 570 580 590 600 610 620
Wellenlédnge / nm

Abb. 2-11 Raman-Spektren nullter und erster Ordnung mit jeweils 40 Rotations-Raman-Linien fur Stick-
stoff und Sauerstoff bei 15 °C fur Anregungen durch die FHG (266 nm) und SHG (532 nm) des
Nd:Yag-L asers.
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dungsbezogenen Aspekte beschrankte Erlauterung der Mie-Theorie. Sie ist ein wichtiges
Werkzeug bei der Analyse von atmospharischen Strahlungstransportvorgangen und Streu-
prozessen, weil sie die Licke zwischen der Dipolstreuung und der geometrischen Optik
schlieffen kann. Das ist so bedeutend, weil gerade in diesem Zwischenbereich besonders

viele atmosphérische Partikel, das Aerosol, existieren.

Das Verstandnis der Streuung des Laserlichts an Aerosol ist neben der molekularen Streu-
ung und Absorption der SchllUssel zur Interpretation der Laser-Fernerkundungsmessungen.
Es kann zwischen Verfahren unterschieden werden:

» deren Ziel die Erforschung des Aerosolsist,

» bei denen Aerosol gewissermal3en als Sensor fir die untersuchte Grof3e genutzt wird,
 bei denen die Uberlagerung mit der Aerosol-Streuung zu systematischen Messfehlern

fahrt, die eine Korrektur erfordern.

In der zweiten Héalfte der 70er Jahre wurde das Wissen Uber die optischen Parameter des
Aerosols und deren Variabilitdt zusammengefasst [Shettle und Fenn, 1976, Shettle und
Fenn, 1979], welches weitestgehend bis heute die Grundlage der Berechnungen bildet
[0’ Almeidaet al., 1991, Volger, 1993, Volger et a., 1996].

2.1.2.1 Mie-Theorie

Um 1908 wurde von Gustav Mie und gleichzeitig von Peter Debye eine Theorie der Streu-
ung an dielektrischen Kugeln hergeleitet, die auf der Lésung einer Randwertaufgabe der
Wellengleichung fur das magnetische und elektrische Feld mit Hilfe der Maxwell-Glei-
chungen beruht. Es wird eine el ektromagnetische Welle vor, wahrend und nach dem Durch-
gang durch eine Kugel betrachtet. Die Randbedingungen ergeben sich aus der notwendlgen
Stetigkeit der Tangentialkomponenten des el ektrischen und magnetischen Feldes E bzw. H

an den Grenzfl&chen:

> 2 2 >
nx(E2—E1) =0 Gl 2-34

- - >
I?l Xx(H>—H1) =0
und der Stetigkeit der Normalkomponenten der Felder beim Durchgang durch die Grenzfla

chen zwischen den zunédchst al's homogen angenommenen Medien:

> >
n E(£2E2—81E1) =0 . Gl 2-35

>
n E(quz—ul 1) =0
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Die Brechzahl des Streuers n; und die seiner Umgebung n, ist die Wurzel des Produkts aus
der entsprechenden Permeabilitét 1 und der Dielektrizitétskonstante €:

n = JWE. Gl.2-36
Eine Multipolentwicklung fuhrt zur L6sung des Randwertproblems. Fir die Laser-Ferner-
kundung interessiert nur die Losung fir das externe Feld der Streustrahlung. Jeder Term der
Entwicklung der Hertz-Debye-Potenziale entspricht einer sogenannten Partialwelle. Diese
besteht aus einem magnetischen Anteil mit der Amplitude g und einem elektrischen Antell
mit der Amplitude b;. In welchem Mal3 die Partialwellen zur transversal magnetischen bzw.

elektrischen Streuwelle beitragen, hangt von den Streukoeffizienten g und b; ab:

_ My (MX)P(x) = O W;(mx)

~ My (M) () = 0w (Mx)
L Um0 —m (9w (mx)
17 g, (mx) € (x) — mg; ()W, (mx)
Seitdem es schnelle Computer gibt, steht ihrer praktischen Berechnung nichts mehr im
Wege. Sie enthalten die Riccati-Bessel-Funktionen:

Gl. 2-37

Po(x) = krj(kr) Gl.2-38
&.(x) = krh™ (kr)
die aus den spharischen Bessel-Funktionen erster, zweiter und dritter Ordnung j,,, y,, und h,
zusammengesetzt werden. L etztere sind Linearkombinationen der ersteren und werden auch

sphérische Hankel - Funktionen genannt.

: T
in(kr) = /2—kr3n+1/2(kf) Gl. 2-39

k1) = [FEY 1)
hD(kr) = j (kr) +iy, (kr)

2 : :
hP (kr) = j(kr) =iy (kr)
Die Streukoeffizienten sind al's Funktion des Grof3enparameters X:

_ kD _ mkh,[D
2 A
und der relativen Brechzahl m vollstandig bestimmt.

X Gl. 2-40
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Abb. 2-12 Abhéngikeit des Extinktions- bzw. Rickstreuquerschnitts vom Partikeldurchmesser und der Brech-
zahl (siehe Abbildung 2-14) bei einer Wellenlange von 266 nm.

3|3
N s

m = Gl 2-41

K
Ko
Sieist als Verhdltnis aus der Brechzahl des Streuers n, und der des umgebenden Mediums
n, definiert. Die Brechzahl von Luft (n,) wird fur die Aerosol-Streusimulation als 1 ange-
nommen. Mit den numerisch bestimmten Streukoeffizienten fur das &uf3ere Feld (a,, b;)

werden sowohl Streu-, Extinktions und Absorptionsquerschnitte:

2 w
R _ A : 2 2
Ogca = nd Qsca - anj _ 1(21 + 1)(‘6‘]‘ + ‘bj| ) Gl. 2-42
2 ®
2 A .
Ony = T Q. = — (2] +1)Re(a, + b)), Gl 2-43
ext ext anj . a+Dh
2
Oaps = Td Qg = Ogyt —Ogcas Gl.2-44

als auch der Ruckstreuquerschnitt:

2 )\2
Oback = md Qback = 4_T[

> @i 1)(-1)/(a -b)|° 6L 245

berechnet [Bohren und Huffman, 1998]. Der Rickstreuguerschnitt unterscheidet sich nach

dieser Formel um den Faktor 41t vom tatsachlichen differentiellen Rickstreuquerschnitt.
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Abb. 2-13 Extinktions- und Rickstreuquerschnitt sphérischer Partikel as Funktion der Wellenlange.

Opack Muss aso noch durch 4rt geteilt werden, um den Intensitétsanteil zu berechnen, der in

ein Raumwinkelelement von 1 sr gestreut wird. Dieser kleine, aber in der Praxis bedeu-
tende, Unterschied hat historische Griinde [Bohren und Huffman, 1998]. Nach der Korrek-

tur hat es auch nicht mehr den Anschein, als ob der Rickstreuquerschnitt fur Partikel die

klein im Vergleich zur Wellenlange sind, grofier als der Gesamtstreuquerschnitt wére.

Fir die Simulationen zur Streuung durch Aerosol wurde eine Datenbasis der Extinktions-

und Rickstreuquerschnitte fir die Nd:Yag-Grundwellenlange, die zweite, dritte und vierte

Harmonische und jeweils die Stickstoff-, Sauerstoff- und Wasserdampf-Raman-verschobe-

nen Linien berechnet. Als Eingangsparameter werden vier typische Brechzahlspektren fir

die Aerosol-Mischungstypen ,urban®, ,landlich*, ,maritim* und , Wasser” [Segelstein,
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Real- (n) und Imaginarteil (n") der Brechzahl von Wasser [Wieliczka et al., 1989, Segelstein, 1981].

20’ N ’1E+0
199 AE-1
1.8 AE-2
17 AE-3
e 16: 1E-4 >
215 AE5 &
§ ; - D
£ 14 1E-6 B
= ] : 2
1.3 AE-7
1.2: 1E-8
IRE 1E-9
1.0 — —e e AE10
0.1 1.0 10.0 100.0

Wellenlénge / pm
Brechzahl von Wasser, urbanem, 1andlichem und maritimem Aerosol | Shettle und Fenn, 1979].

1.6+ 1.00E+0’5
1.00E-2-
= 1.57
3 T 1.00E-4;
O urban &
g 1 4< rural § 100E'6’
-?_;’ Ozean = 1.00E-8
: Wasser ST
1.3 e e 1.00E-10-—r—rm i e
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Wellenlénge / ym Wellenlénge / ym

Abb. 2-14 Brechzahl von Wasser, urbanem, landlichem und maritimem Aerosol [Wiscombe, 2001, Rothman
et al., 1998].

1981, Wieliczka et al., 1989, Shettle und Fenn, 1976, Wiscombe, 2001]) verwendet. Aul3er
bei Wasser handelt es sich um trockene Aerosole, die so nicht in der Atmosphére vorkom-
men. Naturlicherweise mischen sich auch diese Aerosole mit Wasser, wobel sich die Brech-
zahl der des Wassers angleicht. Ich verwende sie alerdings unveréndert, um die moglichen
Extreme der Streuparameter beurteilen zu kdnnen. Die Datenbasis der Querschnitte wurde
fur Durchmesser von 1 nm bis 50 um mit 1 nm Schrittweite berechnet. In Abbildung 2-12
sind als Beispiel die Spektren fur die FHG bei 266 nm dargestellt. Bis zu einer Partikel-
groie von 100 nm folgt der Anstieg der Querschnitte einem Potenzgesetz.

Die rdumliche Abstrahlcharakteristik eines Partikels wird durch die Phasenfunktion P(®)

beschrieben. Sie kann ebenfalls aus den Streuparametern berechnet werden:

)\2

PO) = 2T O (X, M)

(\Sl|2 +[S,| ). Gl. 2-46

Die Streuamplituden S; und S, werden folgendermal3en bestimmit:
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Abb. 2-15 Phasenfunktionen fur die Streuung von Licht mit einer Wellenl&nge von 532 nm an einzelnen

Kugeln aus Wasser mit unterschiedlichen Durchmessern (typische Durchmesser fiir atmosphéri-
sches Aerosol). Die Polarisation ist relativ zur Papierebene angegeben.
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wobel Pil(cose) die zugeordneten LegendreFunktionen sind. Entsprechende Phasenfunk-

T;(Ccos@) = G)Pil( cosQ), Gl. 2-47

tionen fur Wassertropfen verschiedener Grofe bei Beleuchtung mit griinem, unpolarisier-
tem Licht sind in Abbildung 2-15 in Polardiagrammen dargestellt. Fir kleine Tropfen ergibt
sich das aus der Rayleigh-Theorie bekannte Bild. Die Streuintensitéten nach vorn und hin-
ten sind gleich. Je grof3er die Tropfen werden, desto asymmetrischer wird die Phasenfunk-
tion. Es entsteht aul3erdem eine sehr strukturierte Richtungscharakteristik. Um trotz der
linearen Intensitétsskala die Ruckstreuintensitét im Bild sichtbar zu machen, wird ab einer
Tropfengrofze von 500 nm eine Vergrof3erung um den Faktor 100 in Abbildung 2-15 ver-

wendet.

Aus der Theorie geht weiterhin hervor, dass linear polarisiertes Licht an sphérischen Parti-
keln unter Beibehaltung der Polarisationsrichtung gestreut wird. Durch die Messung der
Depolarisation linear polarisierter Laserstrahlung in der Atmosphére ist daher eine Beurtel-
lung der Anwendbarkeit der Mie-Theorie moglich. Aufderdem kann durch die Depolarisa-
tion der rlckgestreuten Laserstrahlung Aerosol mit einem grof3en Anteil nichtsphérischer,

d. h. trockener oder gefrorener Partikel, erkannt werden.

Eine ausfuhrliche und gut verstandliche Herleitung der Theorie sowie Rechnerprogramme
fur Streuparameter und verschiedene Anwendungsfélle enthélt z. B. das Buch ,, Absorption
and Scattering of Light by Small Particles® von Bohren und Huffman [Bohren und Huff-
man, 1998].

2.1.2.2 Modell der Aerosol-Streuung

Messdaten der Laser-Fernerkundung kdnnen ohne Beachtung der Aerosol-Streuung nicht
interpretiert werden. Das gilt insbesondere fur die planetare Grenzschicht, in der die Vielfalt
an Beimengungen im Vergleich zu anderen Hohenbereichen der Atmosphére am gréfiten
ist. Im Rahmen dieser Arbeit habe ich ein Programm erstellt, um Streu-, Extinktions-,
Absorptions- und Ruckstreukoeffizienten fur beliebige Mischungstypen und Grofienvertei-

lungen des Aerosols berechnen zu kdnnen.
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Abb. 2-16 Extinktions- und Riickstreukoeffizienten fir die Mischungstypen ,, urban® und ,, Wasser* fur 7 ver-
schiedene GroRenverteilungen bei 266 nm.

Die Grundlage der Berechnungen bildet die Mie-Theorie. Wie die Mess- und Auswertungs-
routinen ist auch die Streusimulation in der Programmiersprache Labview geschrieben und
modular aufgebaut und kann somit direkt integriert werden. Der zeitaufwandige Schritt ist
die Berechnung der entsprechenden Querschnitte (o) mittels Mie-Theorie. Daher muss im
Vorfeld der Auswertung eine Datenbasis fur die zu erwartenden Mischungstypen, d. h.

Brechzahlspektren, entsprechend des vorigen Abschnitts berechnet werden. Das erfordert
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Abb. 2-17 Konvergenz der Extinktion, des Ruckstreukoeffizienten und des Lidar-Verhétnisses bei der Inte-
gration Uber verschiedenen GrofRenverteilungen.

einen Zeitaufwand von ca. einem halben Tag pro Mischungstyp (Rechner: 2 GHz, Intel Pen-
tium 4) und die fir Nd:Yag-Laser relevanten Farben. Der Querschnitt (o) der Extinktion,
Absorption, Streuung bzw. Rickstreuung fur eine bestimmte Partikelgrof3e (D) multipliziert
mit der Anzahl der Partikel in der entsprechenden GrofRenklasse einer vorgegebenen Vertel-
lung ergibt dann die Koeffizienten. Summiert tber alle GrolRen, erhédt man schliefdlich die
Extinktions-, Absorptions-, Streu- und RUckstreukoeffizienten fur eine Wellenlénge. Als
Beispiel sai die Formel fur den Extinktionskoeffizienten dargestellt.
1 mM(D;) O

G(}\) = m Dzi ETI- [bext(Di) mDIE Gl. 2-48

Die Formel gilt nach Austausch des Querschnitts analog auch fur die anderen Koeffizien-

ten.

Fir das Modell ist entscheidend, dass die Reihe konvergiert. Je weniger GrofRenklassen
dafUr bendtigt werden, desto schneller lassen sich die Querschnitte berechnen. Fir kleine

Wellenlangen und grof3e Partikel, d. h. grol3e GrolRenparameter, dauert die Berechnung



Streuung von Licht in der Atmosphdire

87

Mischungstyp: Wasser
Riickstreuverhiiltnis Lidar-Verhiltnis
urb |mar [lin (kR [fTr |pol | Wii urb |mar |Lin |kR |fTr | pol | Wii
266,02 || 126| 1,04| 1,06| 1,06 154|100 1,68(/52,5| 284|358 | 54,5| 14,7 |57,7| 11,9
277,51 1,29| 1,04| 1,06| 1,06| 1,61| 1,00 1,72|154,0| 30,3 | 36,7 | 555 159|609| 134
283,60(| 1,30| 1,04| 1,07| 1,07| 165|100 1,75(|54,6|31,1|37,1| 558 16,3 | 62,3 | 14,3
294,67 1,34| 1,05| 1,07| 1,07| 1,72| 1,00 1,77|/55,7| 32,6 | 37,7| 56,3|17,3|650]| 16,4
354,70|| 1,56| 1,09| 1,13| 1,12| 236|100 237|/573|36,7|386| 527|204 691|202
37542 166| 1,11| 1,16| 1,15| 2,67 1,00 2,76|(56,9| 37,2 385| 50,1|21,1|67,8| 20,0
386,65 1,72| 1,12| 117| 1,16| 2,87|100| 3,00|/56,6|373|384| 488|21,3|67,0| 20,0
407,52|| 1,84| 1,14| 1,21| 1,19| 3,28 |1,00 352|559 374|381 | 46,1|21,8|651| 19,8
532,05( 2,88| 137| 150( 148| 725|101 883|/508|37,0|373| 33,7|240|521|191
580,08| 344 | 150| 167| 165 961|101 12,17|/49,0|36,8|37,3| 30,5|24,9|47,6| 19,1
607,33 381 | 158| 1,77| 1,76 | 11,20| 1,01 | 14,41|/48,0| 36,7 | 37,4| 29,0 | 25,3 | 45,3 | 19,2
660,45 462| 1,78| 2,01| 2,02|1483|1,01| 19,82|/46,3|36,7|37,7| 26,7| 26,3 |41,2| 19,3
1064,10(| 16,18 | 4,73 | 555| 6,21 | 73,68 | 1,07 | 127,38(|39,9 | 40,0 | 42,7 | 21,6 | 33,8 | 24,6 | 19,9
Mischungstyp: urban
Riickstreuverhiiltnis Lidar-Verhiltnis
urb |mar [lin (kR [fTr |pol | Wii urb |mar |Llin |kR |fTr | pol | Wii
266,02 1,09| 1,00| 1,01| 1,02 1,02| 1,00 1,02|| 206 | 336 | 244 | 248 | 472 | 279 | 512
277,51 1,11| 1,00| 1,01| 1,02| 1,02| 1,00 1,02|| 193 | 311 | 229| 231| 451 | 260| 502
283,60( 1,12| 1,00| 1,01| 1,03| 1,02| 1,00 1,02|| 187 | 299 | 221 | 222 | 440 | 250 | 497
294,67 1,45| 1,01| 1,02| 1,03| 1,03| 1,00 1,03|| 177 | 277 | 208 | 208| 419 | 233| 487
354,70|| 1,33| 1,01| 1,04| 1,07| 1,07| 1,00 1,06|| 155| 263 | 179| 169 | 381 | 207 | 474
375,42 1,42| 1,02| 1,05| 1,09| 1,09 1,00 1,07|| 150 | 262 | 172| 158| 372 | 200| 471
386,65( 1,47| 1,02| 1,06 1,11| 1,11| 1,00 1,08|| 147| 261 | 169| 153 | 368 | 196| 470
407,52|| 1,58 | 1,02| 1,07| 1,13| 1,14 1,00 1,11 143| 259 | 163 | 144| 359 | 189 | 467
532,05|| 2,56 | 1,07| 1,22| 1,38 1,48| 1,00 1,33|| 122 | 241 | 137| 104 | 316 | 150| 453
580,08 3,14 | 1,11| 1,30| 1,53| 1,72|1,01 1,48|| 115| 230| 130 94| 299 | 137| 447
607,33 351| 1,13| 1,36| 163| 189|101 1,58|| 112 | 223 | 127 89| 291 | 131| 443
660,45|| 435| 1,18| 1,49| 1,84| 231|101 1,83|| 107 | 213 | 123 82| 279 | 120| 438
1064,10([ 15,57 | 2,21 | 3,25| 4,26 | 10,34 | 1,06 6,73|| 96| 170| 129 74| 272 | 84| 441

Tab. 2-11 Berechnete Riickstreu- und Lidar-Verhaltnise fur die Mischungstypen ,, Wasser* und ,,urban® und
jeweils 7 GroRenverteilungen (urban, maritim, landlich, kontinentale Reinluft, freie Troposphére,
polar, Wiiste) und ale emittierten und Raman-Wellenléngen des Nd:Yag-L asers.
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Mischungstyp: Lindlich

Riickstreuverhiltnis Lidar-Verhiiltnis

urb |mar [lin |kR [(fTr |pol | Wi urb |mar |lin |[kR |[fTr | pol | Wii
266,02 1,32| 1,02| 1,04| 1,06 1,08 1,00 103(| 56| 46| 62 78| 101| 56| 302
277,51 1,42| 1,03| 1,06| 1,07| 1,12 1,00 1,04|| 49| 39| 53 71| 77| 50| 254
283,60(| 149| 104| 1,07| 1,08 116 1,00 105( 45| 35| 49 68| 66| 47| 228
294,67 1,64| 1,06| 1,09 1,10| 1,26 1,00 1,07|| 40| 30| 41 62| 48| 42| 178
354,70( 2,31| 1,14 1,21| 1,19| 1,92 1,00 1,24|| 36| 27| 33 59| 30| 44| 115
375,42 255| 1,16| 1,26| 1,22| 222 1,00 1,32|| 37| 28| 33 60| 29| 46| 111
386,65|| 2,69 1,18| 1,29| 1,24| 240|101 1,37\ 37| 28| 33 59| 29| 47| 109
407,52|| 297 | 1,22| 1,35| 1,27| 281|101 147|| 37| 29| 32 50| 28| 49| 105
532,05( 525| 156| 191 161| 721|101 265|| 38| 31| 29 51| 25| 57| 91
580,08|| 6,43 | 1,76 | 2,23| 1,79|10,03 | 1,01 341|| 38| 31| 28 48| 24| 58| 89
607,33|| 7,23| 191| 245| 1,92|12,15| 1,02 4,00/ 38| 31| 28 45| 24| 58| 86
660,45|| 8,93 | 224| 295| 2,20 16,99 | 1,02 534| 37| 31| 27 42| 23| 58| 84

1064,10| 27,29 | 6,33 | 846| 558|80,55|1,06| 24,14|| 40| 36| 34 35( 32| 53| 109

Mischungstyp: maritim

Riickstreuverhiltnis Lidar-Verhiiltnis

urb |mar |[lin |kR [(fTr |pol | Wi urb |mar |lin |[kR |[fTr | pol | Wi
266,02 1,61| 1,07| 1,10 1,11| 1,59 1,00 1,82(279|155|24,7| 40,4|135|27,4| 98
277,51 1,70| 1,08| 1,12| 1,12| 1,71| 1,00 197(/28,4|16,0| 24,8 | 41,4| 135|286/ 10,0
283,60( 1,75| 1,09| 1,13| 1,13| 1,78 1,00 2,07|(28,7|16,2| 248 | 41,8|135|29,2| 10,0
294,67 1,85| 1,10| 1,14| 1,14| 1,92 1,00 2,23|129,1|16,7|24,8| 425|135 30,3 | 10,2
354,70 245| 1,19| 1,27 | 1,24| 3,04|100| 3,60(31,3|193|24,7| 43,4|13,6|35,7| 10,7
375,42 2,68| 1,23| 1,33| 1,28| 3,56 | 1,01 4,28(132,2|20,3|24,8| 429|138|375| 10,8
386,65|| 281| 1,25| 1,36| 1,31| 3,88| 1,01 4,72(132,6 | 20,8 | 24,8| 42,4|13,9| 38,3 | 10,7
407,52|| 3,09| 1,29| 1,43| 1,36| 4,56 | 1,01 556((33,1|21,5|24,6| 41,4|14,0|395| 10,9
532,05|| 562 | 1,76 | 211| 1,84|11,74| 1,01 | 13,06||326| 22,6 | 224 | 332|142 (411|124
580,08|| 6,85| 2,01| 2,48| 2,12|16,04|1,02| 18,08||32,4|23,0|222| 30,1|145|40,2| 12,5
607,33|| 7,59 | 217| 2,70| 2,30 18,82 |1,02| 21,31||324| 232|222 | 284 | 14,7 |394| 12,7
660,45| 9,34 | 256| 3,24| 2,72|2557|1,03| 29,26||31,9| 232|221 | 257|151 |37,5]|129

1064,10|| 32,14 | 847 | 10,7| 9,00 | 133,6 | 1,11 | 164,82|/28,8| 24,1 | 24,4 | 17,4| 19,3 | 24,7 | 155

Tab. 2-12 Berechnete Riickstreu- und Lidar-Verhaltnise fur die Mischungstypen landlich und maritim und
jeweils 7 GroRenverteilungen (urban, maritim, landlich, kontinentale Reinluft, freie Troposphére,
polar, Wiiste) und alle emittierten und Raman-Wellenléngen des Nd:Yag-Lasers.
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Abb. 2-18 Angstrém-K oeffizient beziiglich 266 nm fiir verschiedene Aerosol-GroRenverteilungen [Janicke,
1993] und die Mischungstypen ,,urban” und ,, Wasser".

besonders lange. Aus Abbildung 2-17 ist zu ersehen, dass ab 40 um die Summen fur ale
GroRenverteilungen mit Ausnahme der des Wisten-Aerosols konvergieren. Das bei Aus-
wertungen wichtige Lidar-Verhdltnis, der Quotient aus Extinktions- und Ruckstreukoeffizi-
ent, konvergiert mit Ausnahme des polaren Aerosols bereits ab einem Partikel durchmesser

von 20 pm.

Wenn Schétzwerte fur die Streuparameter des Aerosols gefragt sind, gibt es zwei Moglich-
keiten, diese zu gewinnen. Sie kdnnen aus den wahrscheinlichsten chemischen und mikro-
physikalischen Parametern berechnet werden [Volger, 1993, Volger et al., 1996, d Almeida
et a., 1991, Shettle und Fenn, 1979], so wie es vorwiegend auch fur diese Arbeit praktiziert
wurde. Oder es werden Messwerte einer Station mit einer langen, reprasentativen Messreihe
in der entsprechenden Region und Hohe verwendet. FUr die freie Troposphére Europas lie-
fern die Stationen auf den Alpengipfeln, z. B. dem Jungfraujoch [Nyeki et a., 1998, Wein-
gartner et a., 1999], gute Vergleichswerte. Bei der Auswertung von Signalen elastisch
rickgestreuter Laserpulse werden das Lidar-Verhdltnis %()\, r) = Eg\\ :E und das Ruick-
streuverhaltnis %()\, r = BR(A,BZ(; BrA)O\’ r)g benétigt. Die simulierten Werte fiir sieben
GroRenverteilungen nach Janicke [Janicke, 1993], vier Mischungstypen nach Shettle und
die fur diese Arbeit relevanten Wellenlangen sind in den Tabellen 2-11 und 2-12 aufgelistet

und kénnen al's Referenz fur die mogliche Schwankungsbreite der Werte benutzt werden.
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Wellenl. | Typ urban maritim | lindlich | kont. Rein. | freie Trop. | polar Wiiste
urban ||0,47 -0,14 [0,37 0,51 -0,07 [018 -0,02
266,02 | kindlich [[0,71 -0,19 0,60 0,87 0,09 (0,34 -0,03
277,51 | maritim || 0,77 -0,12 |0,67 1,01 -0,08 |09 -0,02
Wasser ||1,27 0,16 |1,06 1,74 0,07 |[110 -0,02
urban ||0,48 -0,14 (0,38 0,52 0,07 [019 -0,03
266,02 | kindlich {[0,73 -0,19 |0,61 0,90 009 |[035 -0,03
283,60 | maritim || 0,78 -011 [0,68 1,03 -0,08 [0,50 -0,03
Wasser ||1,27 017 |1,06 1,75 007 |111 -0,02
urban || 0,49 -0,14 (0,39 0,54 0,07 [0,20 -0,03
266,02 | kindlich {[0,75 -0,18 0,63 0,93 -0,09 |[038 -0,03
294,67 | maritim || 0,80 -0,10 |0,69 1,06 -0,08 |053 -0,02
Wasser || 1,28 0,20 1,05 1,76 -0,07 1,14 -0,02
urban | 0,81 0,02 [067 1,06 0,07 |[062 -0,03
354,70 lindlich | 0,98 009 [082 1,39 0,07 [084 -0,03
37542 maritim | 1,12 015 0,93 1,60 0,07 |1,00 -0,03
Wasser | 1,39 049 |1,00 1,90 005 |146 -0,03
urban [[0,82 0,03 (0,68 1,08 0,07 [064 -0,03
354,70 | kindlich {[0,99 0,10 |083 1,41 -0,07 |086 -0,03
386,65 | maritim || 1,14 017 |094 1,62 -0,07 |1,03 -0,03
Wasser |[|1,39 050 |1,00 1,90 0,05 |147 -0,03
urban || 0,84 0,05 0,69 1,11 0,07 |067 -0,03
354,70 | kindlich |[ 1,01 012 |084 1,44 0,07 [0,89 -0,03
407,52 | maritim || 1,15 019 |094 1,64 0,07 |1,06 -0,03
Wasser || 1,40 052 |0,98 1,90 0,05 |[150 -0,03
urban || 1,08 032 (081 1,48 0,06 |110 -0,03
532,05 | lindlich || 1,26 046 087 1,78 0,06 |[1,38 -0,03
580,08 | maritim || 1,39 055 0,93 1,94 0,05 |[155 -0,03
Wasser ||1,47 0,66 |0,80 1,73 0,02 [1,74 -0,03
urban || 1,09 034 [081 1,49 0,06 |112 -0,03
532,05 | ldndlich [[1,27 048 087 1,79 0,06 |[140 -0,03
607,33 | maritim || 1,43 058 |0,94 1,98 005 |[161 -0,03
Wasser || 1,46 066 0,78 1,70 002 |[175 -0,03
urban || 1,11 0,37 [0.80 1,50 0,05 [116 -0,03
532,05 | lindlich [[1,29 051 |0,86 1,80 -0,05 |[145 -0,03
660,45 | maritim || 1,43 0,60 |091 1,96 0,05 |[1,64 -0,03
Wasser || 1,46 066 |0,76 1,65 002 |[175 -0,03

Tab. 2-13 Angstrom-K oeffizienten fiir die Sauerstoff-, Stickstoff- und Wasserdampf-Raman-Linien
beziiglich der FHG, THG und SHG des Nd:Yag-Lasers fir 7 GroRenverteilungen [ Janicke, 1993]
und 4 Mischungstypen [ Shettle und Fenn, 1979].



Streuung von Licht in der Atmosphdire 91

Leider gibt es fur die Schwéachung des Lichts durch Aerosol-Streuung keine so eindeutige
Funktion wie das Rayleigh-Gesetz (ar(A) Ch “4) im Fall der Molekile. Es hat sich jedoch
ebenfalls ein Potenzgesetz [Angstrém, 1929] mit dem nach seinem Erfinder benannten
Angstrém-Exponenten & bewahrt (as(A) CA a)

a(A,) _ EM]—a B d\ﬂa
ath, g P afr,) = o (A, Gl. 2-49

Je nach der in meinem Aerosol-Modell verwendeten GroRenverteilung und Brechzahl ist
mit Koeffizienten zwischen 2 und -0,5 zu rechnen, deren Wellenlangenabhangigkeit sehr
moderat gegeniber der Abhéngikeit von der Grolenvertellung ausfalt (siehe
Abbildung 2-18). Tabelle 2-13 gibt einen Uberblick tiber die mit dem Modell berechneten
Werte, die as Referenz bel der Datenauswertung und Fehlerabschétzung, insbesondere bei

Raman-Lidar-Messungen, dienen.

2.1.3 Lichttransmission durch die turbulente planetare Grenzschicht

Die Turbulenz in der planetaren Grenzschicht erzeugt deren typische Eigenschaften, die sie
von der freien Troposphére und allen anderen Hohenschichten unterscheidet. Das hat auch
direkte Auswirkungen auf die Transmission des Lichts. Durch die turbulente Dynamik ent-
steht eine inhomogene Mischung. Es bilden sich Turbulenzzellen bzw. -strukturen mit einer
Ausdehnung in der GroRenordnung von 107 bis 10° m [Arya, 1988], die sich durch ihre
Temperatur und ihre Inhaltsstoffe unterscheiden. Als optische Turbulenz wird die Brech-
zahlfluktuation aufgrund von Temperaturfluktuationen bezeichnet. Durch sie entstehen
Fluktuationen der Stahlungsintensitét, auch Szintillation genannt, und Phasenverschiebun-
gen, die die Kohérenz des Laserlichts verringern. Durchquert ein Strahl die gleiche Stelle
eines turbulenten Mediums mit statistisch abhangigen Inhomogenitéten zweimal, tritt eine
Verstarkung des Signals auf. Diese Riickstreuverstarkung (EBSY) wurde von Belenkii und
Mironov [Banakh und Mironov, 1986] vorhergesagt. Es konnte auch gezeigt werden, dass
das so verstérkte Signal entweder stérker oder schwécher fluktuiert, und dass die Koharenz-
lange grofRer oder geringer wird in Abhangigkeit von der Art der im Modell verwendeten
Ruckstreuflache [Andrews und Phillips, 1998].

Die klassische Theorie zur Beschreibung optischer Turbulenz ist die Kolmogorov-Theorie.

Esist algemein anerkannt, dass die optische Fluktuation ihre Ursache nur in den Tempera-

1. Enhanced Backscatter
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Abb. 2-19 Strukturfunktion Dn(R) entsprechend der Kolmogorov-Theorie und verschiedene L eistungsdichte-
spektren zur Beschreibung der optischen Turbulenz [Andrews et al., 2001].

turschwankungen hat, und Feuchtigkeits- und Druckschwankungen vernachl&ssigt werden
koénnen. Weiterhin geht man davon aus, dass die Temperaturfluktuationen die gleichen
raumlichen Leistungsspektren haben wie die Geschwindigkeitsfluktuationen. Ohne an die-
ser Stelle weiter auf die Herleitungen einzugehen, mdéchte ich die daraus resultierende
Strukturfunktion D,(R) des Brechungsindex angeben [Banakh und Mironov, 1986]:

Ll
D.(R) = ECE‘ R, lo«R«Lo GL 2-50
n - . . -
Jeimp PR, R«

C,, bezeichnet den Strukturparameter bezuglich der Brechzahl, Ly und Iy die innere bzw.
auRRere Skalenlange fur Turbulenzelemente. R ist der Abstand zwischen zwei Punkten im
Raum. Strukturfunktionen sind ein Mal3 fur die Korrelation. Solange der Punktabstand nicht
grofker und nicht kleiner als die Turbulenzelemente wird, gilt das bertihmte Zwei-Drit-
tel-Gesetz auch fir die optische Turbulenz. Das daraus resultierende L el stungsdichtespek-
trum wird Kolmogorov-Spektrum ®,(k) genannt [Andrews und Phillips, 1998]:

11

(k) = 0,088 TCHk ° L ki GL2-51
0 0

Dabei ist k die skalare Wellenzahl. Besonders weil am Ende der Kolmogorov-Theorie diese
Ubersichtliche Formel fir die Strukturkonstante des Brechungsindex steht, hat sie weite

Verbreitung in Modellen und Simulationen gefunden. Anwendungen in der Astronomie, der
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optischen Telekommunikation und besonders beim Militér [Stribling, 1994] haben jedoch
gezeigt, dass sie die Struktur der Turbulenz nicht immer genau genug wiedergibt. Das gibt
Anlass zu immer neuen Vorschldgen, wie dem Tatarski- oder dem Karméan-Spektrum. Die
Laser-Fernerkundung hat mit Sicherheit einen grof3en Antell an der aktuellen Forschung,
die Ergebnisse sind aber schwer zuganglich, da es vor allem um militérische und geheim-

dienstliche Anwendungen geht.

Da dieser Aspekt der Laser-Fernerkundungsmessungen in der planetaren Grenzschicht
nicht das Hauptthema dieser Arbeit ist, mochte ich die Betrachtungen an dieser Stelle nicht
vertiefen, obwohl ich hier dasinteressanteste Feld fur zukinftige Forschung sehe, zumal im
Rahmen der Arbeit die Gerdte entwickelt wurden, mit denen Signale mit der entsprechen-
den Prazision und Geschwindigkeit aufgezeichnet werden konnen. Der Ausgangspunkt fur

mich war die Suche nach Erklarungen fur unklare Messsignal-Fluktuationen.

2.2 Laser-Fernerkundungsmethoden

L aser-Fernerkundungsverfahren werden oft mit dem Akronym Lidar (,Light Detection and
Ranging") betitelt. Damit wird zum Ausdruck gebracht, dass mittels L aufzeitmessung vom
Schuss bis zum Empfang der verwendeten kurzen Lichtpulse neben dem Messwert auch
gleich die Entfernung zwischen Messpunkt und Gerét bestimmt wird. Auf diese Weiseist es
maoglich, einen weiten Entfernungsbereich mit einem Laserschuss ortsaufgel 6st zu spektro-
skopieren. Die Herausforderung besteht dann darin, die erwiinschten Messwerte aus dem

Ruckstreusignal herauszufiltern. Dasist das Thema dieses Abschnitts.

Die technische Machbarkeit vorausgesetzt, konnte jede optische Spektroskopiemethode
auch zur Fernerkundung benutzt werden. Um systematische Fehler durch die Uberlagerung
verschiedener Wechselwirkungen des Laserpulses mit der Atmosphére zu vermeiden, muss
jedoch gut abgewogen werden, welche Methoden sinnvoll sind oder auch kombiniert wer-
den missen. In den folgenden Abschnitten liegt der Schwerpunkt auf Verfahren, die im
Rahmen dieser Arbeit auch experimentell angewendet wurden. Ausnahmen sind das hoch-
auflésende- und das Doppler-Lidar, die wegen ihrer besonderen Bedeutung fir die Erfor-

schung der planetaren Grenzschicht Erwahnung finden.
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2.2.1 Numerischer Umgang mit Riickstreusignalen

Gemessene Ruckstreusignale sind immer mit einem Rauschantell Uberlagert. Das Signal
nimmt quadratisch und exponentiell mit der Entfernung ab und ist statistischer Natur. Des-
halb nimmt mit groer werdender Entfernung das Signalzurauschverhaltnis stark ab. Auf3er-
dem Uberlagern phasenstarr zum Messsignal auftretende elektromagnetische Stérungen,
wie sie typischerweise bei Schaltvorgangen hoher Strome in Laser-Netzteilen entstehen, die
Messung. Um bei numerischen Operationen mit den diskreten Signalen ein hinreichend sta-
biles Ergebnis zu erhalten, missen diese rdumlich oder zeitlich gemittelt, das Rauschen
durch Frequenzfilter unterdriickt oder dem Problem angepasste Algorithmen angewendet
werden. Uber das Mittel der Wahl entscheidet in erster Linie, wie gut vorhandene Struktu-
ren nach seiner Anwendung erhalten bleiben, und ob die Auswirkungen auch physikalisch
nachvollziehbar sind. Wenn z. B. die Signale von 100 L aserschiissen gemittelt werden, von
denen 10 durch eine Wolke geblockt wurden, so ergibt die Auswertung eines mittleren
Ruckstreuquerschnitts keinen Sinn mehr. Die leichte Erhéhung des gemittelten Signals bel
der Wolke wirde faschlicherweise als Aerosol-Schicht interpretiert werden. Oft sind
Messfehler auf ein solches Mittlungsproblem zuriickzufUhren. Deshalb ist eine Aufnahme
von Signalen mit der bestmoglichen zeitlichen Auflésung erstrebenswert, damit vor einer
Mittlung Uber die aktuelle Variabilitét der Atmosphére und das weitere Vorgehen entschie-
den werden kann. Die Anwendung von digitalen Frequenzfiltern [Wenzel, 2000] ist sehr
effektiv, aber dann gefahrlich, wenn die Rauschquellen nicht konstant oder gar nicht
bekannt sind. In modernen Programmiersprachen wie Labview [Jamal und Pichlik, 1999,
NI, 1998] und Matlab [Misiti et a., 2000] stehen umfangreiche Bibliotheken fur die pro-
blemlose Implementierung zur Verfiigung. Da die physikalische Interpretation meist schwer
fallt, konnen die Filter nur mit den infrage kommenden Parametern getestet und dabei die
Variation der Ergebnisse als Indikator fur ihre Tauglichkeit gewertet werden. Dieses Vorge-
hen ist meist zeitaufwendig und unzuverléssig und deshalb unbefriedigend. In besonderen
Fallen, wenn es eine Uberlagerung des Messsignals mit Signalen fester Frequenzen gibt,

bringt es jedoch gute Resultate.

Zur Gléattung des Schrotrauschens verwende ich einen Algorithmus, der nur Spitzen von
einem Punkt bzw. wenigen Punkten Breite und einer Hohe relativ zur Standardabweichung
im Bereich ohne Signal erkennt, und diesen Messpunkten dann den Mittelwert der sie

umgebenden Punkte zuweist. Dadurch kénnen natirlich auch sehr schmale Strukturen
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geldscht werden, was aber erfahrungsgemél? selten passiert und von geringer Bedeutung ist,
da der Signal-zu-Rausch-Abstand in solchen Fallen ohnehin nicht ausgereicht hétte, sie zu
erkennen (siehe Beispiel Abbildung 2-20). Die Vorteile der Methode tberwiegen eindeutig.
Der Signal-zu-Rausch-Abstand wird deutlich grof3er, Signalstrukturen verandern ihre Breite
nicht, die Intensitdt schmaler Strukturen wird nur unwesentlich, im Rahmen der Rausch-
grenze, verringert, und es ist ausgeschlossen, dass neue Frequenzen im Signal entstehen
(Gefahr bel Frequenzfiltern). In Abbildung 2-20 ist ein Vertikaprofil des Aerosol-Ruck-
streukoeffizienten bei 532 nm mit zwei sehr diinnen Aerosol-Schichten bei 7,5 km und

einer Wolke am Ende des dargestellten Hohenbereichs zu sehen.

3E+6-
2E+6-
2E+6-
E+6-
5E+5§

OE+0§

logarithmiertes Lidar-Signal x r2

B e e s e
0 1000 2000 3000 4000 5000 6000 7000 8000 9000 10000 11000 12000
Hoéhe / m
Abb. 2-20 Rickstreusignal bei 532 nm am 25. 8. 1999 um 17:40 Uhr. Das Original ist grau. Die Glattung des
schwarzen Signals wurde erreicht, indem alle Messpunkte, die sich um mehr as ein Zehntel der
Standardabweichung des Mittelwerts der sie umgebenden 4 Punkte unterscheiden, auf den Mittel-
wert gesetzt wurden.

Besser ist es natirlich, dem Problem angepasste numerische Algorithmen zu verwenden,
die eine prophylaktische Glattung des Signals unnétig machen. Am haufigsten notwendig
und gleichzeitig am schwierigsten ist die Bildung der Ableitung von diskreten Messsigna-
len mit einem Rauschanteil. Sie kann durch die Berechnung der Steigung a einer an mehrere

Punkte des Signals angepassten Geraden y(x) = a- X + b gel0st werden:
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N N N
N K — . .
a= Dzi:1yl ' Zizlx' DZi:ly'
N 2 N DZ '

NOy -y 8

= — - - . Gl. 2-52

Mit dieser Methode erhdt man auch den statistischen Fehler durch die Bestimmung der
zugehorigen Standardabweichung o, der Steigung:

N N 2’
vy 5-f d

N
o, = o, Gl 2-53

y N N 2
N 2_ O
BN,

Korrekterweise muss vorausgesetzt werden, dass die Standardabweichungen der Einzel-

a = 0yU

Q
I

messungen oy, fur alle Messwerte y,(x;) identisch sind. Die Lange der verwendeten Geraden
kann auch wéhrend der Ableitung dem Signal-zu-Rausch-Verhéltnis angepasst werden, um

nicht unnétig Auflésung zu verschenken.

Die modernen Verfahren der zeitaufgel sten Frequenzanalyse (JT FAl) haben der Thematik
zum Umbruch verholfen [Wenzel, 1998]. Unter ihnen hat sich insbesondere die
Wavelet-Transformation bewdahrt [Graps, 1995]. Diese sehr variable Gruppe von kurzen
Funktionen wird herangezogen, um genauso wie in der Fourier-Transformation Korrelati-
onskoeffizienten zwischen ihnen und dem Messsignal zu berechnen. Sie sind aber im
Gegensatz zu sinusartigen Funktionen endlich. Fur die Berechnung der Korrelation mit dem
Messsignal (Wavelet-Transformation) werden sie entlang der x-Achse geschoben und
gleichzeitig gestaucht und gestreckt. Mit der diskreten Wavelet-Transformation (DWT?),
fur die 1989 Mallat [Mallat, 1989a, Mallat, 1989b] einen schnellen Algorithmus vorge-
schlagen hat, lassen sich Signale in ihre sogenannte Approximation (Tiefpass) und Details

(Hochpass) zerlegen, wobei sich das einmal ausgesuchte Wavelet selbst durch Stauchen und

1. Joint Time-Frequency Analysis
2. Discrete Wavelet Transformation
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Strecken anpasst. Die Transformation ist bel Beachtung bestimmter Bedingungen [Misiti
et a., 2000] vollstandig reversibel und verwandt zu der in der Turbulenz-Theorie Ublichen
Aufspaltung eines Signals in Mittelwert und Fluktuationsfeld [Argoul et al., 1989]. Die
Wavelet-Transformation kann sowohl als adaptiver Rauschfilter als auch zur Analyse von
Signalen verwendet werden. Fur die Filterung werden die Details und die Approximation
berechnet. Hohe Werte der Detail-K oeffizienten signalisieren eine gute Korrelation des ent-
sprechenden Wavelet-Parameters mit einer Rauschstruktur. Alle Koeffizienten, die einen
gesetzten Wert Ubersteigen, werden nun geldscht und danach wird zurticktransformiert. Das
Rauschen ist dann verschwunden, wahrend die Signal strukturen noch da sind. Die Prozedur
kann auch mehrmals hintereinander ausgeftihrt werden, indem die Approximation immer

wieder zerlegt wird und die Details gefiltert werden.
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Abb. 2-21 Funfstufiger Wavelet-Filter am Beispiel eines Rickstreusignals @ 532 nm.

2.2.2 Elastische Riickstreusignale

Das Licht eines Laserpulses wird auf dem Weg durch die Atmosphére vor allem an Molek -
len, Aerosol und grof3eren Partikeln gestreut. Ein Teil wird auch absorbiert. Wie in den vor-
angegangenen Abschnitten beschrieben, wird ein Bruchteil genau in die entgegengesetzte

Richtung, also zum Laser, zurlickgestreut. Dadurch entsteht das Messsignal, dessen Intensi-
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tat deshalb vom Rickstreukoeffizienten 3, der hauptsachlich von der Rayleigh- (Bg) und
der Aerosol-Streuung (B) herrihrt, bestimmt wird. Da zunéchst ausschliefflich Ruckstreu-
ung betrachtet wird, muss auch ausgeschlossen sein, dass Licht, welches einmal aus dem
Messpfad herausgestreut wurde, durch Mehrfachstreuung doch noch bis zum Detektor
gelangt. Diese Bedingung ist bel geeignetem Design der Empfangsoptik [Tatarov et d.,
2000] aulRer bei Messungenim Nebel und in Wolken erfillt [Bruscaglioni et al., 1998, Allen
und Platt, 1977]. Das Licht kann sowohl auf dem Weg bis zum Messvolumen (von wo es
rickgestreut wird) als auch auf dem Rickweg absorbiert oder in eine Richtung gestreut
werden, wo es nicht nachgewiesen wird. Die Schwéchung, die das Signal dadurch erfahrt,
wird durch das Lambert-Beer-Gesetz (Gleichung 2-2) beschrieben. Der darin enthaltene
Extinktionskoeffizient a setzt sich hauptséchlich aus jeweils einem Streu- und einem
Absorptionsanteil fir Molekile und Aerosol zusammen. Fir das Aerosol kdnnen beide
Summanden zum Aerosol-Extinktionskoeffizienten a5 zusammengefasst werden, da keine
schmalen Absorptionsbanden zu erwarten sind. Die molekularen Anteile missen einzeln als
Rayleigh-Extinktionskoeffizient ag und Absorptionskoeffizient oy, betrachtet werden.
Jeder dieser drei Koeffizienten kann als Produkt aus der Anzahl der beteiligten Partikel N
bzw. Molekile Ny, und dem jeweiligen Streu- (og) bzw. Absorptionsquerschnitt (op)
geschrieben werden. Die vollsténdige Formel fur die Intensitédt I(r) eines Rickstreusignals
als Funktion der Entfernung des L aserpul ses enthélt neben den Rickstreu- und Extinktions-
koeffizienten noch einige Parameter des Lasers und der Empfangsoptik, die hier in der Kon-

stante C zusammengefasst sind und in Kapitel 3 ndher betrachtet werden [Measures, 1984].

r

—2| [ar(r) + aaps(r) + ax(r)]dr

I(r) = r%E[BR(r) RG-S

clt
C=l, DTL Ch,(r) Chy(A) CAL. Gl. 2-54

Die Sichtfeldfunktion n (r) wird wird ab einer konstruktionsbedingten Entfernung unab-
hangig von r, und die spektrale Empfangseffizienz kann zunéchst durch die Beschrankung
der Formel auf nur eine Laserlinie konstant gehalten werden. Zusétzlich kann die Transmis-
sion der Empfangsoptik auch von der Polarisation oder dem Polarisationsgrad abhangen.
Weitere Bestandteile der Konstanten sind die Laserpuls-Lange t, , die Pulsintensitét |, die
Lichtgeschwindigkeit ¢ und der Empfangstel eskopdurchmesser At. Es muss davon ausge-

gangen werden, dass die Wechselwirkung einzelner Streuer unabhangig voneinander ist,
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und sich die optischen Eigenschaften der Atmosphére in der Zeit zwischen Aussendung und
Empfang nicht éndern. Das reale Signal enthdlt ausserdem die Intensitdt des Hintergrund-

lichts und den durch Mehrfachstreuung zum Detektor gelangten Photonen.

Wie ist es nun moglich, die funf Variablen in Gleichung 2-54 aus einem einzigen Messsi-
gnal zu extrahieren? DafUr missen bekannte Beziehungen zwischen ihnen existieren, oder
die Messung muss von vornherein so durchgefiihrt werden, dass einige Variablen ver-
schwinden. Welche Mdglichkeiten bestehen dafiir, wenn ausschliefdich elastische Rick-
streusignale zur Verfligung stehen?

* Rayleigh-Streuung: Der Rayleigh-Extinktions- und Ruckstreukoeffizient unterscheiden
sich durch einen festen Faktor voneinander: Bg(A) = %O(R()\).

*  Molekulare Absorption: Fir Aerosol-Messungen kann eine Laserlinie gewahlt werden,
bei der keine bedeutende molekulare Absorption auftritt, o s 8lSo aus dem Exponenten
von Gleichung 2-54 verschwindet. Wenn Spurengaskonzentrationen durch Absorption
bestimmt werden sollen, ist die Messung mindestens eines Vergleichssignals bei einer
anderen Wellenlange notwendig. Dieses Verfahren ist unter den Akronymen DIALL und
DAS?-Lidar bekannt. Zusétzlich muss hier die Wellenlangenabhangigkeit der tbrigen
Streuparameter bekannt sein, was im Fall des Aerosols Modellannahmen oder zusétzli-
che Messungen erfordert.

» Aerosol-Streuung: Es gibt keine allgemeingiltige Beziehung zwischen Extinktion und
Rickstreuung, weshalb eine definiert werden muss, damit Gleichung 2-54 aufldsbar
wird. Da diese unbekannte Funktion so grof3e Bedeutung fur die Messmethode hat, wird

sieasLidar-Verhdtnis g(r) bezeichnet:

_ ap(r) _ an(r)
9 = 5.0 " B BN D)

* Rayleigh- und Aerosol-Streuung: Da auch hier keine allgemeingultige Beziehung fur die

Gl. 2-55

Streuparameter bekannt ist, wird zunéchst einmal das Rickstreuverhéltnis B(r) definiert:

Pa(r) +Br(r) _ 8Tt (T) ‘1
Br(r) 3L9(r) Log(r)

Die Ersetzung der unbekannten Variablen der Lidargleichung durch das Lidar- und das

B(r) =

Gl. 2-56

Ruckstreuverhaltnis reduziert die Uniibersichtlichkeit. Das Lidarverhdltnis ist wesentlich

1. Differential Absorption Lidar
2. Differentielle Absorption
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schwécher vom Aerosoltyp und der Wellenlange abhangig. Um das Rickstreuverhélnis aus
einem elastischen Signal zu berechnen, muss zundchst ein Lidarverhdtnis angenommen
werden. Dafir werden Modelle der Aerosol-Streuung oder vorhandene Mess- und Erfah-

rungswerte benutzt.

Eine sehr elegante Methode beruht darauf, die unterschiedliche Mobilité von Molekilen
und Partikeln zu nutzen [Fiocco und DeWolf, 1968]. Partikelbewegung verbreitert die
Laserlinie durch den Doppler-Effekt nur unbedeutend, im Gegensatz zu den viel leichteren
Molekilen. Mit einem entsprechend schmalbandigen Laser und einem Filter kbnnen zwei
Signale - das der schmalen Aerosol-Linie und das durch die Molekilebewegung verbrei-
terte - aufgezeichnet werden [Piironen, 1994]. Mit einem ,hochauflésenden Lidar*
(HSRL1) kénnen das Lidar-Verhdtnis und das Riickstreuverhaltnis direkt gemessen wer-

den.

In den folgenden Berechnungen wird die linearisierte Lidar-Gleichung (X(r)) benutzt. Sie
wird durch Multiplikation des Signals mit dem Quadrat der Entfernung (r%) und anschlie-
fendem Logarithmieren gebildet. Intensitétsunterschiede, wie sie z. B. in Aerosol-Schich-
ten auftreten, kdnnen direkt verglichen werden.
007 S , N

X(r) = In[TJ = In[BR(r) + BA(r)] —2J’0[0(R(r) 0 (1) + ap ()] P GL2-57
2.2.2.1 Aerosol
Anfang der 80er Jahre ging die Diskussion Uber Inversions-Algorithmen der Lidar-Glei-
chung zur Berechnung der Aerosol-Streuparameter mit einem Paper von James D. Klett
[Klett, 1981] in eine neue Runde. Er zeigte, dass die L dsung, die eigentlich bereits von dhn-
lichen Problemen beim Radar bekannt war, stabiler ist, wenn die nétigen Randbedingungen
statt am Signal-Anfang am -Ende festgelegt werden. Zunachst beschrankte er sich jedoch
auf die Betrachtung einer einzigen Sorte von Streuern, was bei extrem starker Aero-
sol-Belastung auch mdglich schien. Danach wurde die Losung auf gleichzeitige Aerosol-
und Rayleigh-Streuung erweitert [Klett, 1981, Fernald, 1984, Klett, 1983, Klett, 1985,
Klett, 1986]. Obwohl sich die L ésung seitdem natiirlich nicht grundlegend gedndert hat, gab

es zahlreiche Verfeinerungen, insbesondere was die numerische Behandlung betrifft.

1. High Spectral Resolution Lidar
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Sollen mit der Messung ausschlief3dlich Aerosol-Streuparameter bestimmt werden, lasst sich
eine Laserlinie finden, bei der die Absorption durch Moleklle in der Atmosphére vernach-

lassigbar gering ist. Dann kann Gleichung 2-57 folgendermal3en geschrieben werden:

X(r) = InB(r) + InBR(r)—ZI;[g(r’) [Br(r) B(r')=1) + ag(r)]dr. Gl. 2-58

Die Unbekannten sind das Lidar-Verhaltnis g(r) und das Riickstreuverhatnis B(r). Nun wird
ein Vergleichssignal aus den bekannten Rayleigh-Streuparametern oy und 3k und einem
postulierten Lidar-Verhdtnis berechnet [Mielke et al., 1992]:

F(r) = X(r) = InBg(r) - 2J’;(g(r’) Br(r)—ag(r))dr. Gl. 2-59

Bei der numerischen L6sung des Problems dient die Konstante C, al's Parameter zur Anpas-
sung des Messsignals an die berechnete Kurve. Wird nun X(r) gemal3 Gleichung 2-57 ein-

gesetzt, ergibt sich ein transformierter Ausdruck, der ebenfalls das Lidar-Signal beschreibt:

F(r) = InB(r)—Z‘[r B(r') o(r) Bg(r)dr. Gl. 2-60
0
Jetzt soll B(r) bestimmt werden. Wenn die Gleichung nach r abgeleitet wird,
91y = L 09B()—2 B(r) mr) Ba(r) Gl 2-61
dr B(r) dr RV '

tritt zutage, dass ihre Stuktur der einer Bernoulli- bzw. homogenen Ricatti-Gleichung
[Bronstein und Semendjajew, 1998] entspricht. Die Ldsung dieser Art von Differentialglei-
chungen ist seit Uber 300 Jahren bekannt:

e (M
B(r) = Gl. 2-62

~2[1e™" Cy(r) (Bg(N]dr + C
Nun muss noch die Integrationskonstante Cr durch die Wahl geeigneter Randbedingungen

bestimmt werden. Bel Grenzschichtmessungen ist es wesentlich einfacher, Modellannah-
men Uber das Rickstreuverhdltnis in der freien Troposphare zu machen als fir die ver-
schmutzte planetare Grenzschicht. Nun wird also flr ein geeignetes Intervall um ry ein
Ruickstreuverhaltnis B(r,) festgelegt. Das kann fur die freie Troposphére entweder durch ein
Aerosol-Modell [d' Almeida et al., 1991, Shettle und Fenn, 1976, Shettle und Fenn, 1979],
durch Erfahrungswerte aus Langzeitmessungen von Reinluftstationen [Nyeki et al., 1998,
Weingartner et al., 1999] oder durch die Berechnung aus dem Signal selbst erfolgen. Dazu

muss ein Bereich zwischen ry und r, gefunden werden, in dem das Ruckstreuverhétnis kon-
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stant bleibt, was meist oberhalb der planetaren Grenzschicht, in der freien Troposphére,

maoglich ist. Wird nun der Anstieg von X(r) in Gleichung 2-58 berechnet,

Ixm = = 7y PR() = 2(ca (1) + aR(0). GL2-63

kann daraus a(r) innerhalb des Intervalls [rq,r,] bestimmt werden:

a,(r) = 1Dd x( )_mol [3R(r)D ag(r). Gl. 2-64

Diese sogenannte Slope-Methode zu Berechnung der Aerosol-Extinktion ist innerhalb der
planetaren Grenzschicht nicht anwendbar, da hier wegen der unibersichtlichen Aero-
sol-Mischung weder rdumlich noch zeitlich ein konstantes Ruckstreuverhdtnis zu erwarten
ist. Auch in der freien Troposphare muss vor der Verwendung der Methode unbedingt
gepruft werden, ob im ausgewahlten Intervall eine Aerosol-Schicht ist. Das lasst sich am

Signal direkt erkennen. Das Riickstreuverhaltnis wird dann nach Gleichung 2-56 berechnet:

_ ap(lry, 1o])
B([ryry]) = B(lro 1) o, r2])+1. Gl. 2-65

Damit die Bedingung B(r,,) = B(0) - € erfiillt wird, muss in Gleichung 2-61 zwischen r,,

und r integriert werden:

eF(r)

B(r) = SO . Gl. 2-66

-2f 17 1g(r) () er

B(rp)
Die Losung enthdlt die Rayleigh-Extinktion und den Ruckstreukoeffizienten, fir deren
Bestimmung die Dichte der Atmosphére as Funktion der Hohe nétig ist. Wenn diese Gro-
[3en nicht als Messwerte, z. B. aus Radiosondenaufstiegen, zur Verfligung stehen, wird eine
Standard-Atmosphére (siehe Abbildung 1-4) mit eventueller Anpassung an Bodenwerte
und Tropopausenhdhe angewendet. Fur das Lidar-Verhéltnis muss zunéchst eine Annahme
gemacht werden, wobei ein konstantes Profil oder verschiedene Aerosol-Modelle innerhalb
voneinander unterscheidbarer Schichten vorgegeben werden kénnen. Nachdem eine erste
L6sung berechnet wurde, wird daraus ein neues Profil des Lidar-Verhéltnisses abgeleitet,
um iterativ so lange neue L 6sungen zu berechnen, bis die Werte innerhalb gesetzter Schran-

ken konstant bleiben.
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Die bendtigte Funktion €™ wird direkt aus dem mit der Konstante C (siehe
Gleichung 2-54) angepassten Signal I(r), den Rayleigh-Streuparametern und dem
Lidar-Verhéltnis berechnet:

2 —2J' [9(r) [Be(r)—ag(r)] dr
Fn - L0 g % . Gl 2-67

C [(Bg(r)
Das Problem, zwei Unbekannte aus einem Messsignal zu berechnen, wird also gelost,
indem das Lidar-Verhdltnis zunéchst als Erfahrungswert vorgegeben wird und dann bis zur

Stabilitét iterativ neue L 6sungen berechnet werden.

2.2.2.2 Depolarisation

Wenn das ausgestrahlte Laserlicht polarisiert ist, kann dessen Depolarisation bei der Trans-
mission durch die Atmosphére Aufschluss Uber die Gestalt der Streuer in der Atmosphére
geben [Pal und Carswell, 1973].

Die Depolarisation durch Luftmolekile (dg) entsteht hauptsachlich durch die Rotati-
ons-Raman- und zu einem geringeren Teil auch durch elastische Streuung (siehe
Tabelle 2-10). Das bedeutet, dass sie von der Bandbreite des verwendeten optischen Ein-
gangsfilters abhéngt. Je nachdem, wie viele Rotationdlinien innerhalb des Bandpasses lie-
gen, kann die Depolarisation Werte von unter 1 % fur schmale Filter (schmaler als 0,2 nm)
und bis zu 4,4 % fur breite Filter (ca. 2 nm) annehmen. Berechnete Werte fir die verwende-
ten Wellenlangen kénnen Tabelle 2-10 entnommen werden. Fur ein und dieselbe Empfangs-
optik und Wellenlange ist die molekulare Depolarisation durch atmosphérische Streuung
unabhéngig von &auflleren Parametern. Bei Vergleichen der Daten verschiedener

Lidar-Geréte sollte dieser Umstand jedoch unbedingt beachtet werden.

Als hauptsachliche Ursachen fur die Depolarisation elastischer Rickstreusignale gelten
Streuprozesse an nichtsphérischen Aerosol-Partikeln (85) und Mehrfachstreuung (dy)
[Bruscaglioni et al., 1998]. Die Anzahl detektierter Mehrfachstreuereignisse kann durch ein
schmales Sichtfeld des Empfangstel eskops auf eine unbedeutende Anzahl minimiert wer-
den [Tatarov et al., 2000]. Ausnahmen, wo das nicht gelingen wird, sind dichter Nebel oder
Wolkenmessungen [Allen und Platt, 1977]. Hier wird sogar die Messung der Depolarisation
als Funktion des Durchmessers der Eintrittsblende der Empfangsoptik (die dem Sichtfeld
entspricht) zur Bestimmung der Partikeldichte verwendet [Sassen, 1991]. Die Mie-Theorie
sagt fur die Streuung an sphérischen Aerosol-Partikeln keine Depolarisation voraus [Bey-
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erle, 2000, Gobbi, 1998]. Wenn die Depolarisation die entsprechend der Mol ekl streuung
und der Gerdteparameter erwarteten Werte Ubersteigt, ist damit zu rechnen, dass nichtsph&a
rische Aerosol-Partikel die Ursache sind. Das erdffnet eine einfache Mdglichkeit, einerseits
die Gltigkeit des Aerosol-Streumodells auf Basis der Mie-Theorie zu verifizieren, und
andererseits eine weitere Eigenschaft zur Charakterisierung des Aerosols zu messen. Feste
depolarisierende Partikel entstehen durch Einfrieren feuchter Partikel oder durch Dispersion

von Staub, Sand und anderen hydrophoben Stoffen.

Parameter Benennung Formel Rechenaufwand (B, 0, &)
5 I\‘/LTS?];?%H o Ba+Br_ g” p” direkte Verwendung der
umen- De Toal @l ol Rohdaten méglich
|arisation BatPr B" P 9
0 Ricksrewer- | Ba*Br _ p" molekularer Rickstreuko- | 5(; 4 5,
B haltnis senkrecht | — =0 = oo effizient muss berechnet 5.(179)
Pr Pr werden, unstabil fir B<1,1 | R
gl Rickstrewer- | BL+ Bk _ g 3(1+ 3¢)
haltnis parallel Bﬂ{ - Bﬂ{ 3r(1+79)
g0 molekularer Rickstreuko- 5
D =i effizient muss berechnet 5
B werden, unstabil fir B<1,1 | "R
Aerasol- Depo- BE mqlgkularer Ruckstreuko- | 5 B(L+ 8g) — 5(1+3)
Oa |arisation - effizient muss berechnet RA75.)—(179)
Ba werden, unstabil fur B<1,1 R
_ o 0 ol .
5 Depolarisations- | Pa*Pr  _ p| direkte Verwendung der 5
I . " e - —_—
verhétnis B+ B2+ ph + B | Rohdaten mdglich 1+d
Aerosol- Depo- B _Ba | Mmolekularer RUckstreuko- | gy 4 5.~ ga(1+9)
OTA larisation 51 Ba effizient muss berechnel - | 75~y E—T;y
Ba+tBsy A werden, unstabil fur B<1,1 R

Tab. 2-14 Verwendete Parameter bei Lidar-Depolarisationsmessungen [Cairo et al., 1999].

In der Literatur werden eine Vielzahl unterschiedlicher Verhdtnisse als Depolarisation
bezeichnet (Tabelle 2-11). Zur Charakterisierung des Aerosols eignet sich am besten das

aus den Aerosol-Ruckstreukoeffizienten berechnete Verhaltnis.

2.2.2.3 Spurengase

Die Konzentration von Spurengasen kann mithilfe typischer Absorptionsbanden (siehe
§2.1.1.2) aus elastisch ruckgestreuter Laserstrahlung bestimmt werden. Dazu wird die
Lidar-Gleichung 2-54 nach dem Absorptionskoeffizienten o pyps = Ngas * Oaps(A) umgestellt
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und dann die Anzahl der Molekiile Ng,s im Messvolumen berechnet. Das Problem besteht
darin, dass sowohl die geréteabhangige Konstante C als auch die Aerosol-Streuparameter
unbekannt sind. Mit einem Vergleichssignal bei einer anderen Wellenlange (Aqf) kann die
Konstante eliminiert werden. Wie gut das gelingt, ist eine Frage des Gerédtedesigns (siehe
Kapitel 3). Aus dem Verhéltnis der Signale mit starker (1(r,Aqy)) und schwacher (1(r,Aqs))

Absorption kann dann die Konzentration Nggs bestimmt werden:

1 d. (A1)
N = IN— . Gl. 2-68
Gas 2 E(GAbs()\on) - 0Abs()\off)) % I()‘off’ I’)

+E|n BR()\ona r) + BA()\OW r) E

dr Brosr: 1) + Ba(Aoir 1) [

_ O(R()‘on’ I’) + GA()‘on' r) - O(R()‘off' r) _GA()‘off’ I’)
cyAbs()‘on) _oAbs()‘off)

Die erste Zeile der Gleichung birgt als einzige nur numerische Probleme. Die Ableitung des
Logarithmus des Signalverhdtnisses kann z.B. durch eine Geradenanpassung nach
Gleichung 2-52 und der statistische Fehler nach Gleichung 2-53 bestimmt werden. Der
Ruckstreuterm R in Zeile zwei wird zunéchst durch Substitution der Querschnitte 3 durch

die Ruckstreuverhdltnisse B (Gleichung 2-62) vereinfacht:

d d
d, B(AgnT) 4 d, Br(Agn 1) _ mBO\O“’ r) EB()‘off’ r

—Iln———+_—In = -
dr B(Agp 1) dr Br(Ags 1) B(Agw 1) B(Agiss 1)

R(r Ao Aof) = . G1. 2-69

Der Rayleigh-Term entféllt bel der Ableitung, da das Verhdtnis eine Konstante ist. Nach-
dem auch der Logarithmus abgeleitet ist, wird deutlich, dass der Rickstreuterm nur dann
ganzlich verschwindet, wenn das Rickstreuverhdltnis keinen Gradienten aufweist. In der
planetaren Grenzschicht tritt diese Situation nur selten ein. Insbesondere sind Schichten mit
besonderen Spurengaskonzentrationen, wie z. B. Rauchfahnen oder Speicherschichten,
auch durch ein Aerosol geprégt, das sich von der Umgebung der Schicht in seinen Streuei-
genschaften unterscheidet. Das Ruckstreuverhdltnis wurde mit verschiedenen Aero-
sol-Modellen in der Vergangenheit bereits ausfuhrlich untersucht [Vdlger, 1993, Volger
et al., 1996, Browell et al., 1985, Bukreev et a., 1996, Kovalev und McElroy, 1994]. Die
Entscheidung fur ein adaquates Modell und die Schichtung des Aerosols sollte integraler
Bestandtell der Auswerteroutine sein, da sich aufgrund sekundarer Messungen, meteorol o-

gischer Transportrechnungen oder anderer Informationen Uber den Messort meist begrin-
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dete Annahmen Uber die Art des Aerosols machen lassen. Bleibt noch die dritte Zeile in
Gleichung 2-68, die alle Extinktionskoeffizienten mit Ausnahme der Absorption enthalt.
Der Rayleigh-Anteil kann mit Gleichung 2-3 berechnet werden. Zusétzlich ist die Dichte
der Luft as Funktion der Entfernung erforderlich. Wenn keine zusétzlichen Messungen zur
Verfigung stehen, kann die Korrektur nur durch simulierte oder Erfahrungswerte ange-

bracht werden.

Unter gunstigen atmosphérischen Bedingungen kann Gleichung 2-68 jedoch so vereinfacht
werden, dass alle erforderlichen Parameter fir die Konzentrationsberechnug zur Verfligung
stehen:

1 d, Ao ") ag(Agm 1) —0g(Ag 1)

= C—In - .
& 2(OAbs()‘on) _GAbs()‘off)) dr I()‘off’ I’) cyAbs()‘on) _GAbs()‘off)

Die Anwendung des Verfahrens ist in der Richtlinie VDI 4210 [KRdL, 1999] des Vereins

Ng

Gl. 2-70

Deutscher Ingenieure geregelt und gewinnt wegen des Interesses an raumlichen Konzentra-

tionsverteilungen zunehmend an Bedeutung.

Eine Alternative ist, beide Signale einzeln auszuwerten [Immler, 1999] und sie as Glei-
chungssystem zur Berechnung des Ruckstreuverhédltnisses und der Konzentration zu
betrachten. Die Inversion der Aerosol-Streuparameter verlauft wiein § 2.2.3.1 beschrieben,
mit dem Unterschied, dass die Extinktion durch molekulare Absorption (0pg) as dritte
Unbekannte dem Integral in Gleichung 2-58 hinzugefiigt werden muss:

X(Agirr 1) = INB(Ags, 1) + INBr(Agsss 1)

=2 [9(7) Br(Actr 1) LBt 1) = 1) + Ar(Aos: 1) + Ngas(r) O aps(Aon)] dF
XA 1) = INB(A,,, 1) + INBg(Agp 1) . GL.2-71

- 2]:[g(r’) (Br(Aon ) ABAgn 1) =1) + ag(Agn I') + Ngag(M) O aps(Ag)] dr’

Die Funktion F(r) enthdlt das Messsignal (X(r)), die bekannten Parameter der Ray-
leigh-Streuung und das Lidar-Verhdtnis (g(r)). Wenn das Spurengas bel einer der beiden
Wellenlangen gar nicht absorbieren wirde, wére alles einfacher. Da das meist nicht der Fall

ist, muss zunachst eine hypothetische Konzentration (Nga(r)) verwendet werden.

F(r) = X(r)—InBR(r)—ZIO[g(r') [Br(r)—0og(r) =Nga0aps(A)] dr' Gl 2-72

Nun kann die Funktion F(r,A ) fur die schwécher absorbierte Laserlinie berechnet werden:
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r
Fhogrs 1) = INB(Aojro1)=2f Bhan ) EBofr 1) Br(opr 1) G273

Abgeleitet nach r gibt sich die Funktion als Bernoulli-Gleichung mit der Lésung fir das
Ruickstreuverhaltnis (B(Af,I)) entsprechend Gleichung 2-66 zu erkennen. Was bisher fehlt,
Ist ein Zusammenhang zwischen den Gleichungen fir die beiden Signale. Der l&sst sich mit
dem Angstrom-Gesetz [Angstrom, 1929], welches eine exponentielle Wellenléngen-Abhén-
gigkeit der Aerosol-Extinktion postuliert (siehe Gleichung 2-45), herstellen. Die Aero-
sol-Extinktion wird nun durch das Rickstreuverhdtnis (Definitions-Gleichung 2-62)
ersetzt. Wenn das Lidar-Verhaltnis fir beide Laserlinien als gleich angenommen und verein-
fachend von einer reinen A*-Abhangigkeit fir die Rayleigh-Extinktion ausgegangen wird,
so ergibt sich aus dem Angstrom-Gesetz folgende Abhéngigkeit der Riickstreuverhal tnisse:

ot P4
B(Ayn) = (B(Ag)—1) ] +1. Gl. 2-74
on

Mit dem Ruckstreuverhdtnis fr Ay, und X(Ay,,1) (Gleichung 2-71) wird nun die Konzen-
tration neu berechnet. Dazu muss Gleichung 2-71 nach r abgeleitet und nach der Konzentra-

tion Ngius(r) umgestellt werden:

neu ﬂ B()‘on’) mBR()‘on' r
Noalh) = Absﬂon) X Qo VB T B T

+ 2 E[g(r) |:BF{‘()\on’ r) E(B()\om r) - 1) + GR()\OI’]’ r)]

[ -

Jetzt stellt sich durch Vergleich zwischen der postulierten und der neu berechneten Konzen-
tration heraus, wie gut der erste Tipp war. Wenn die Differenz eine vorgegebene Abwei-
chung Ubersteigt, wird alles noch einmal gerechnet. Das muss fr jeden Messpunkt so lange
wiederholt werden, bis alle Differenzen die vorgegebene Maximalabweichung unterschrei -

ten.

Das Ergebnis sind das Rickstreuverhéltnis und die Spurengaskonzentration als Funktion
der Entfernung r. Gegeniiber dem einfachen DIAL-Verfahren hat dieses den Vorteil, dass
sowohl das Problem des schwer berechenbaren Riickstreuterms al's auch der eventuelle Feh-
ler durch eine falsche Annahme fir die Aerosolextinktion vermieden werden. Der statisti-

sche Fehler ergibt sich aus der Standardabweichung des Anstiegs, wenn die Ableitung
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durch Geradenanpassung bestimmt wird. Systematische Fehler entstehen durch falsch vor-
gegebene Lidar-Verhdltnisse (g(r)), Angstrom-Koeffizienten und Randbedingungen
(B(Agi.rg)) [Immler, 1999]. Das grofite Problem der Methode ist die Bestimmung der Kon-
stante C zur Kalibration des Signals. Das muss in der freien Troposphére erfolgen, da meist
nur dort begrindete Annahmen Uber den Aerosol-Typ gemacht werden kénnen oder ein
Intervall mit konstanten Verhaltnissen gefunden werden kann. Wie in Kapitel 3 noch ndher
erlautert wird, ist der Entfernungsbereich der Messung eingeschrankt. Das gilt insbesondere
fUr Absorptionsmessungen. Deshalb kann bei Messungen mit Wellenlangen im Absorpti-
onsbereich von Spurengasen nicht kurz nach dem Gera mit der Messung begonnen und
gleichzeitig in der freien Troposphédre gemessen werden. Dieses besondere Anliegen limi-
tiert die Anwendung der Methode bel Messungen in der planetaren Grenzschicht auf Félle,
in denen ein Bereich mit vorhersagbaren Aerosol-Verhaltnissen gefunden wird. In dem spe-
ziellen Fall, wenn gleichzeitig mit den Absorptionsmessungen auch Aerosol-Messungen bei

anderen Wellenlangen durchgefiihrt werden konnen, ist die Methode jedoch sehr nitzlich.

2.2.3 Raman-Riickstreusignale

Die Intensitét der Rickstreusignale wird bei den bisher betrachteten Methoden immer durch
die Ruckstreuung und Extinktion der Molekile und des Aerosols beeinflusst. Wie in
§ 2.1.1.3 gezeigt wurde, entsteht durch den Raman-Effekt ein Riickstreusignal, dessen Ent-
stehung wegen der Frequenzverschiebung eindeutig einer Mol ekl sorte zugeordnet werden
kann. Allerdings sind in der Atmosphéare nur Stickstoff- und Sauerstoffmolektile und mit
Einschrankungen Wasserdampf in ausreichend hoher und gleichbleibender Konzentration
vorhanden, um ein brauchbares Signal zu liefern. Tabelle 2-15 enthélt eine Ubersicht tiber
die zu erwartenden Ruckstreukoeffizienten unter atmosphérischen Standard-Bedingungen
und Uber die Verhdtnisse der Stokes bzw. Anti-Stokes-Raman- zur -Rayleigh-Streuung. Auf
der Stokes-Seite sind die Riickstreukoeffizienten um einen Faktor von ca. 10" und auf der
Anti-Stokes-Seite um ca. 10 bis 108 kleiner als die der Rayleigh-Streuung. Die viel star-
kere elastische Streuung muss durch einen Bandpassfilter unterdriickt werden. Deshalb
kommt aus technischen Grinden nur die zu héheren Wellenldngen verschobene Sto-
kes-Bande infrage. FUr die direkte Messung der Konzentration durch die eigene
Raman-Streuung eignet sich in der planetaren Grenzschicht nur Wasserdampf - und natdir-

lich Stickstoff und Sauerstoff, deren Konzentration allerdings selten erfragt wird.
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N, 0,
AL /nm 53205 | 354,7 26602 |53205 |354,7 266,02
P i 607,33 |38665 |2836 (58008 |37542 27751
am
Q Zweig 7831012 | 47710 | 164100 | 2491012 | 142101 | 47510
2| 0's Zweig 1,22.1012 1 7,4210%% | 2,56-10™ | 9,87-1013 | 5651012 | 1,880
#
0 QS Zweig 905102 | 551.10™ | 1,90-10%° | 3,48-10%2 | 1,9810™ | 6,61-10™
Q Zweig 1,17.10% | 6,2410% | 2,13.1007 | 2,64-10%° | 1,41.10% | 4,86:10°%8
=
=
2| 0 Zweig 2231010 | 1,28:101° | 4,41.10%° | 1,43.10%° | 8851010 | 3,82:10°
5
%1 0QS Zweig 1,1910% | 6,36:10% | 2,1910% | 2,7810%° | 1,50.10% | 5,24.10%®
Q Zweig 1,88-101 | 8,21:10%6 | 2,39.10™° | 2,0410%° | 9,33.10"° | 2,790
.| 08 Zweig 2921017 | 1,28:101° | 374-10%¢ | 8,11-10%¢ | 369-10%> | 1,10-104
L
=<
= . 21710 {94810 | 2,7610% | 285:10"° | 1,30-10™* | 3,89-10°*
7| OQS Zweig apitel 2-131
= 6
<
Stokes Q / Rayleigh Q 6,7010* |7,6410* |7,7110% |9,4310* |1,0010° |9,77.10
Stokes OQS / Rayleigh 0Qs | 76010 | 866:10* |867-10% 12510° |1,3210° |1,26:10°
Anti-Stokes Q / Rayleigh @ | 161:10° |13210° 111210° 774107 | 660107 574107
Anti-Stokes 0QS / Rayl. 0Qs | 18210° [14910° 112610° |1,0210° |865107 |743107

Tab. 2-15 Ruckstreukoeffizient Bray / 1/(cm sr) der Vibrations-Raman- und Cabannes-Streuung (Q-Zweig),
der Rotations-Raman-Streuung (O und S Zweig) und deren Summe fir die Rayleigh-Streuung und
Vibrations-Rotations-Raman-Streuung erster Ordnung unter atmosphérischen Standard-Bedingun-
gen (1013,25 hPa, 285,15 K, 20,946 % O, und 78,084 % N,).

Das Signalverhdltnis beziiglich der Q-Zweige ist fir schmale Filter (HWB < 0,2 nm) und das der
gesamten Linie fur breite Filter (HWB > 2 nm) zu erwarten.

Die algemein gultige Formel fir die Intensitdt eines Raman-Rickstreusignals ahnelt nattir-
lich der Lidar-Gleichung 2-54, mit dem entscheidenden Unterschied, dass nun nur der
Raman-Ruckstreukoeffizient (Bram(r)) fur die Signalstérke verantwortlich ist, und der Fak-
tor 2 im Exponenten durch die fur Hin- und Riickweg unterschiedlichen Extinktionskoeffi-

zienten (a(AL,r), A(Aggm)) ersetzt werden muss:
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[ [0 1) + 6 Y]
_ CBram(AL 1) Eéjo ) "

IRam(AL: Aram: 1) = >
h

aA,r) = ag(A, N +apA, 1) +as(A,T),

OAgam M) = Ag(Aram N + A aps(Aram 1) + OaA(Agam: 1) - Gl. 2-76
Die Messgerate-abhangige K onstante C enthdt dieselben Parameter wie bel ihrer Definition
in der Lidar-Gleichung 2-54. Zu beachten ist diesbeziiglich nur die eventuelle Abhangigkeit
der Empfangseffizienz von der Polarisationsrichtung und der Farbe des Lichts, wenn
Raman-Signale mit elastisch gestreuten verglichen werden. Der Ruickstreukoeffizient ist das
Produkt aus der Konzentration des entsprechenden Mol ekiils und seines Raman-Ruickstreu-
querschnitts, der entsprechend Gleichung 2-23 unter Einbeziehung aller im Band-
pass-Bereich des optischen Eingangsfilters liegenden Linien ermittelt werden kann
(Beispiel fur Nd:Yag-Laser in Tabelle 2-15). Die linearisierte Form (Xgam(Aram-AL 1)) des
Signals erhdlt man durch Multiplikation mit r? und anschliefendes L ogarithmieren:

2
I A, Apan, 1) OF
n Ram(AL ARam: 1) } Gl 2-77

XRam()\U )‘Ram’ I’) =1 C

= InBgram(AL: 1) —J';[cx()\L, )+ a(Agam M1dr

Das Signal enthdlt 6 Unbekannte: die Aerosol-Extinktion, den Rayleigh-Volumenstreukoef-

fizient und die molekulare Absorption jeweils fir die Raman- und die Laser-Wellenlénge.

*  Molekiilstreuung: Die Extinktion durch Molekulstreuung kann fir beide Wellenléngen
aus den Rayleigh-Streuquerschnitten (Gleichung 2-3) und der Dichte der Luft (N ()
berechnet werden. Aktuelle Radiosondendaten oder an Bodenwerte und Tropopausen-
hohe angepasste Standard-Atmosphéren-Daten fur die jeweilige Region liefern die
Dichte-Profile.

» Aerosol-Streuung: Um die Aerosol-Extinktion fur die Laser- oder die Raman-Wellen-
lange aus dem Signal berechnen zu kdnnen, muss ein funktionaler Zusammenhang her-
gestellt oder ein Aerosol-Modell bemiht werden. Die Abhéngigkeit kann entweder mit
Modellannahmen Uber das Aerosol berechnet oder lber das Angstrom-Gesetz
(Gleichung 2-49) bestimmt werden. Der Angstrom-Faktor A(A ,\) wird im Folgenden
oft verwendet.
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apn(A) +a,(A) = AL N) Doa(A)  mitA(A,N) = 1+ [)\L/)\]é Gl.2-78
*  Molekulare Absorption: Durch die Auswahl einer geeigneten Laserlinie kann molekulare
Absorption ausgeschlossen werden. Zur Konzentrationsbestimmung mittels Absorption

sind zwei Raman-Signale bei unterschiedlichen Wellenlangen erforderlich.

2.2.3.1 Aerosol
Vibrations-Raman-Ruckstreusignale ohne molekulare Absorption werden fir die Messung

der Aerosol-Extinktion (aa (A1) verwendet. Dazu muss Gleichung 2-77 nach der Aero-

sol-Extinktion umgestellt werden:

%NM(V) q
Ny~ aroCRan(\ Aram M)=0R( =R ram 1)
e = Yoy —"
d
A (A, A dr' Ram(A Aram 1) 5
dr ’ 1= - GL.2-79
dr Ram(AL) ARam ) lram AL Agam: 1) r

Die Raman-Ruckstreuguerschnitte selbst werden fir die Lésung nicht mehr benétigt. Sie
erscheinen nur in der Ableitung nach der Entfernung r als konstanter Vorfaktor der Dichte
(Np(r)) des entspechenden Molekils. Um nach dem Aerosol-Extinktionskoeffizienten der
Laser- oder Raman-Wellenldnge aufzuldsen, muss der sie verkniipfende Angstrom-Faktor
angenommen werden. Durch Messung von zwei Raman-Signalen, die farblich nicht weit
separiert sind, kann auch diese Unsicherheit der Methode ausgeschlossen und der
Angstrom-K oeffizient gemessen werden. Dafiir bietet sich die gleichzeitge Messung des
Stickstoff- und des Sauerstoff-Signals an.

Werden elastische und Raman-Signale erfasst, kann sowohl der Ruckstreu- als auch der
Extinktions-K oeffizient des Aerosols gemessen werden. Damit ist auch das Lidar-Verhdt-
nis bestimmt, das mit dem Raman-Signa alein nicht messbar ist, da der Aerosol-Riick-

streukoeffizient darauf keinen Einfluss hat.

Das grofte Problem dieses Verfahrens ist die Messung der sehr schwachen Signale bel
Tagedlicht. Auf die technisch-physikalischen Aspekte geheich in Kapitel 3 ndher ein.
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2.2.3.2 Spurengase

Die Raman-Streuung kann auch zur Konzentrationsmessung von Spurengasen, insbeson-
dere von Wasserdampf und Ozon, genutzt werden. Wasserdampf kommt unter normalen
Bedingungen in der planetaren Grenzschicht als einziges Gas fur eine direkte Messung
durch die eigene Raman-Streuung infrage. FUr Gase mit geringeren Konzentrationen kén-
nen aber Raman-Signale von Stickstoff und Sauerstoff als Vergleichssignal analog der
DIAL-Methode verwendet werden. Dafur missen entweder die Laser- oder eine der
Raman-Wellenlangen unterschiedlich stark von dem gesuchten Gas absorbiert werden.
AulRerdem sollte das Gas natiirlich das einzige sein, das bei den Wellenlangen absorbiert.
Diese Methode wird von mir als Raman-DIAL bezeichnet. Sie darf nicht mit Verfahren ver-
wechselt werden, bel denen die Laser-Wellenlange in Gaszellen vor dem Aussenden durch
den stimulierten Raman-Effekt verschoben wird, denn sie bergen die gleichen Probleme wie
die klassische DIAL-Methode.

Fir Wasserdampf-Raman-Messungen wird fr gewdhnlich eine Wellenlange aul3erhalb des
Absorptionsbereichs von atmosphérischen Gasen und als Vergleichs-Signal das der Stick-
stoff-Raman-Streuung verwendet [Veselovskii et al., 2001a, Veselovskii et al., 2001b]. Die

Konzentration kann dann nach folgender Formel berechnet werden:

! N H,O
[\ AR 1) DNy, (1) COR ) (@0 )= O 1)
N, o) = ClAy, Ag) B e

N, back
In, (AL ARam: 1) [bHaZLCo (AL)

Gl. 2-80
Die Konstante C()\NZ, )\oz) ist der wellenlangenabhangige Anteil der bereits erwéhnten

Gerétekonstante C und zur Kalibration des Instruments notwendig. Sie kann aus dem Ver-
haltnis der Signale bestimmt werden, wenn mit einer niedrigen Wasserdampf-Konzentration
zu rechnen ist. Das ist z. B. an sehr kalten Tagen der Fall. Die Raman-Rickstreuquer-
schnitte von Stickstoff und Wasserdampf und die Dichte der Luft as Funktion der Entfer-
nung muissen ebenfalls bekannt sein. Durch die Messung des Stickstoff-Signals werden die
unbekannten Rayleigh- und Aerosol-Extinktionen bei der Laser-Wellenlange im Exponen-
ten des Lambert-Beer-Gesetzes eiminiert. Die Rayleigh-Extinktion bei den beiden
Raman-Wellenlangen kann mit der Dichte und den bekannten Streuquerschnitten berechnet
werden, wéhrend die Aerosol-Extinktion als Unsicherheit erhalten bleibt, sofern nicht noch
zusétzliche Messungen, z. B. durch Sauerstoff-Raman-Streuung oder mit anderen Lasern,

durchgeflhrt werden. Insgesamt sind bei dieser Methode eine Menge zusétzlicher Angaben



Laser-Fernerkundungsmethoden 113

erforderlich, deren Fehler sich natlrlich nach den bekannten Gesetzen fortpflanzen. Die

zusétzliche Messung des Sauerstoff-Raman-Signals ist sehr empfehlenswert.

Die Raman-DIAL-Methode wird im Rahmen dieser Arbeit zur Messung der Ozon-K onzen-
tration eingesetzt. Dazu werden die Raman-Riickstreusignale des Sauerstoffs und des Stick-
stoffs aufgenommen, die mit der vierfachen Grundfrequenz des Nd:Yag-Lasers bei
266,02 nm in der Luft angeregt werden. In Abbildung 2-22 ist das entsprechende
Raman-Spektrum der Atmosphéare zusammen mit dem Ozon- und dem Schwefeldi-
oxid-Absorptionsspektrum aufgetragen. Es wurde mit einem 1-m-Gitterspektrometer und
einer Kamera mit Bildverstérker tber einen Zeitraum von 15 min aufgenommen. Da
SO,-Konzentrationen meist mehr als eine Grofenordnung niedriger liegen als die des
Ozons, und die differentielle Absorption deutlich kleiner ausféllt, ist nur in Ausnahmeféllen
mit Querempfindlichkeiten zu rechnen. Die Wasserdampf-Raman-Linie ist ebenfalls
schwach erkennbar. Zwischen der Stickstoff- und der Wasserdampf-Linie befindet sich eine
weitere, nicht zuordenbare, Linie, deren Ursprung wahrscheinlich ein Kamera-Fehler ist.
Die Anhebung des Spektrums bis 290 nm deutet auf eine unzureichende Unterdriickung des
Streulichts des elastischen Signals durch das Spektrometer hin.

Die beiden Raman-Rickstreusignae,  Xnan(A Agam )y Xpam(As Arier 1)
(Gleichung 2-77), enthalten jeweils 6 Extinktionskomponenten im Lambert-Beer-Gesetz.
Zunédchst werden sie nach der Aerosol-Extinktion umgestellt. Die Aerosol-Extinktion bei
der jeweiligen Raman-Wellenlénge wird dann mit Hilfe des Angstrém-Faktors al's Funktion
der Laserwellenlange umgeschrieben und eliminiert. Aus dem Absorptionsterm der Extink-
tion wird dann die Anzahlkonzentration des Ozons Nos(r) als Funktion der Entfernung
berechnet:

A AR DKy, = A i) Ko,
No.(r)=

- 0, 0, 0; ,.0, N, 0, 0; , N,
’ AL Aram)[Oabs(AL) + OabsAram)] —AL Aram) [Oans(AL) + O aps(Aram)]

d
Frn,()
dr N> d N, N, N2

KNZ - W _axRam()\L’ )‘Ram’ r _GR()‘L’ r) _GR()\Ram’ ),
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d
WNON) d 0,

O (@)
KOZ - Noz(r) _axRam()‘L’ )‘R;m’ N —og(AL,T) _GR()\R;m’ r,
d
d Y mlRam()\L’ )\Ram’ r)
axRam( L ARam: 1) = I 'L Arearr T) +F' Gl.2-81

Das Ergebnis sieht auf den ersten Blick etwas untibersichtlich aus, ist aber htchst erfreulich.
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Abb. 2-22 UV-Vibrations-Raman-Spektrum der Atmosphére, angeregt durch die FHG des Nd:Yag-L asers,
Ozon- und Schwefeldioxid-Absorptionsspektrum [Bass und Paur, 1984, Weitkamp et al., 1992].

Als Eingangsdaten werden nur die Dichte der Luft und der Angstrém-Faktor zwischen
Laser- und Raman-Wellenléange benétigt. Da nur die Ableitung des Signals X(r) in der
Losung vorkommt, entfallen die gerétespezifischen Konstanten (C). Das Verfahren ist
somit kalibrationsfrei! Die Raman-Streuquerschnitte wurden durch die Differenzierung eli-
miniert, da sie nicht entfernungsabhangig sind. Die Absorptionsquerschnitte fir Ozon sind
gut erforscht [Bass und Paur, 1984, Molina und Molina, 1986] und liegen einschlief3ich
Temperaturabhéngigkeit tabelliert vor. Die Rayleigh-Extinktion kann nach bekanntem

Muster aus der Dichte der Luft und den Streuquerschnitten berechnet werden.

Die Berechnung der Ozonkonzentration aus zwei Raman-Signalen kann noch vereinfacht
werden, wenn:
1. das Verhdltnis von Stickstoff- und Sauerstoffkonzentration im gesamten Entfernungs-

bereich konstant ist (damit entféllt es durch die Ableitung nach r) und
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2. das Verhaltnis der Angstrém-Faktoren zur Umrechnung der Extinktion entsprechend der

Laserwellenlange in die der beiden Raman-Linien, einsist.

Die erste Voraussetzung ist ohne Einschrankungen bis in eine Hohe von ca. 120 km erfullt.
Fir die Angstrom-Faktoren gilt das zwar nicht, der Fehler in der berechneten Ozonkonzen-
konzentration durch eine falsche Annahme ist jedoch sehr gering, zumal die Raman-Wel-
lenldngen sehr dicht beieinander liegen im Vergleich zum Abstand bis zur Laserlinie. Das
Verhdltnis der Gerétekonstanten entfallt ebenfalls, da es nicht entfernungsabhangig ist. Die

Formel zur Berechnung der Ozonkonzentration sieht dann folgendermalien aus:

N, 0

[l
1 Od, |[(Agam: 1) N o) [
No.(r)= In| —22 2| + o (Apie T) — O r(Arim 1)
3 O, )\Oz Os )\Nz r |)\OZ 0
cyAbs( Ram _OAbs( Ram 0 ( Ram? r) 0
Gl. 2-82

In dieser Form erinnert die LOsung an die des elastischen DIAL-Verfahrens, mit dem gro-
3en Unterschied, das hier der Rickstreuterm und die Aerosol-Extinktionskorrektur wegge-
fallen sind. Als einzige Korrektur ist die Rayleigh-Extinktion zu berechnen, wofir

exakterweise ein Entfernungsprofil der Luftdichte bendtigt wird.

Sobald die Ozonkonzentration bekannt ist, wird die Aerosolextinktion nach Gleichung 2-79
berechnet. Dazu muss im Zahler lediglich die nun bekannte Ozon-Absorptionsextinktion
erganzt werden. Des Weiteren werden die Wasserdampfkonzentration aus dem entsprechen-
den Raman-Signa und der Rickstreuquerschnitt bei 266 nm aus dem elastisch gestreuten
Signal unter Zuhilfenahme der Ozonkonzentration berechnet. Auf diese Weise kdnnen mit
einem einzigen Laserstrahl vier sehr bedeutsame Groélen der planetaren Grenzschicht

gemessen werden.

Die Fehlerbetrachtung wird anhand einer Auswertung simulierter Signale durchgefuhrt, die
durch eine Aerosolschicht beeinflusst sind. Die Spanne der vorzugegebenden Streuparame-
ter wurde mit dem beschriebenen Modell zur Berechnung der optischen Eigenschaften des
Aerosols bestimmt. Gleichzeitig werden auch elastische Rickstreusignale bei den
Raman-verschobenen Wellenlangen simuliert, um den Vortell der neuen Methode ermessen
zu konnen. Die der Simulation zu Grunde liegenden Aerosol extinktions- und Rickstreuko-
effizienten und die daraus berechneten elastischen und Raman-Signale sind in

Abbildung 2-23 dargestellt. Wie zu erwarten, werden die Raman-Signale innerhalb der
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Abb. 2-23 Aerosolextinktions- und Rickstreukoeffizient fir die Anregungswellenldnge des Lasers und die
beiden Raman-Signale, jeweils fir eine schwach und eine stark streuende Aerosol schicht. Unten
sind die resultierenden elastischen und die Raman-Signale fir die starke Schicht dargestellt.



Laser-Fernerkundungsmethoden 117

140.0+
130.0-

Ozonkonzentration |»,™
120.0° - %IC\\LL’ a=<())2
110.0° | ama”'DlAL’?‘0'6 )
: z e , 8=0.6]"
100.05 | — ]
%0 0_5 Raman-DIAL, 4=0.6/"\
80.0- DIAL, 4=0.9
e Raman-DIAL, 4=0.9 |
70.0=

60-0_:I'"'I""I""I""I""I'"'I""I""I""I""I
106.00 500 1000 1500 ZQOO 2500 3000 3500 4000 4500 5000

pg/ms

Ozonkonzentration /

—_
o
>
<

: Zoom
102.0-

10007 ——— -~

98.0-

Ozonkonzentration / ug/m3

96-0_-I L L L L | ':' v :I D
0 500 1000 1500 2000 2500 3000 3500 4000 4500 5000
Entfernung / m

120.0+ e s
11 5.0.; . zonkonzentration |,

L
105.0; [y aman-DIAL,éa:Ol6
100.0- L —— , ,_ 1
] f Raman-DIAL, 8=0.6/"\
95.05 :
% 0_5 DIAL, a=0.9
b Raman-DIAL, 4=0.9 ’
85.07

80-0_:I""I""I""I""I'"'I'"'I""I""I""I""I
100.50 500 1000 1500 2000 2500 3000 3500 4000 4500 5000

Hg/md

Ozonkonzentration /

Zoom

100.0° R

Ozonkonzentration / ug/m3

99-C)_:I""I""I""I""I''''I:"'"EI""I""I""I""I
0 500 1000 1500 2000 2500 3000 3500 4000 4500 5000
Entfernung / m
Abb. 2-24 Berechnung einer vorgegebenen Ozonkonzentration von 100 pg/m? aus simulierten Raman- und
elastischen Riickstreusignalen, die eine Aerosolschicht entsprechend Abbildung 2-23 enthalten.

Die beiden oberen Abbildungen entsprechen dem Fall der schwach und die unteren dem der stark
streuenden Aerosolschicht. Die Fehler der Raman-DIAL-Methode sind nur im ,,Zoom* sichtbar.
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Schicht stérker geschwéacht als aulRerhalb. In den elastischen Signalen hingegen ist die

Schicht durch erhéhte Riickstreuung zu erkennen.

Fir den Fall der elastischen DIAL-Methode erzeugt schon das recht schwach streuende
Aerosol einen Fehler von + 15 pg/m?® gegenliber den vorgegebenen 100 pg/m3 an den
Schichtgrenzen. An der stérkeren Schicht erreicht der Fehler sogar = 35 pg/m3. Dieser Feh-
ler resultiert aus dem in 8§ 2.2.2.3 beschriebenen Riickstreuterm der DIAL-Gleichung 2-68.
Erwartungsgemall ist die Raman-DIAL-Methode nicht davon betroffen. Der Konzentrati-
onsunterschied innerhalb der Schicht ist hier nur auf die Aerosol-Extinktion zurtickzuf iih-
ren. Wie aus Abbildung 2-25 zu ersehen ist, Ubersteigt der Fehler selbst bei vallig falschen

Annahmen nicht den Wert von 5 pg/ms.

Der statistische Messfehler ergibt sich aus der Standardabweichung der linearen Regression

zur Berechnung der Ableitungen der Signale.
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Abb. 2-25 Fehler bei der Konzentrationsberechnung aus Raman-DIAL-Signal en wegen falsch angesetzter
Angstrém-K oeffizienten. Selbst wenn die Streueigenschaften des Aerosols véllig falsch einge-
schétzt werden, bleibt der Fehler unter 5 pg/ms.

2.2.3.3 Temperatur

In diesem Abschnitt wird ein Laser-Fernerkundungsverfahren beschrieben, mit dem die
Temperatur durch Vergleich der Intensitét von Rotations-Raman-Linien des Sauerstoff- und
des Stickstoff-Molekils gemessen wird. Vier weitere bekannte Methoden zur Temperatur-
messung mit Lidar, die hier kurz vorgestellt werden, eignen sich weniger gut in der planeta-

ren Grenzschicht.
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Die Rayleigh-Integrations-Methode und die aus ihr abgeleitete Raman-Integrati-
ons-Methode nutzen die Proportionalitét der Lidar-Signale zur atmospharischen Molekiil-
zahldichte. Uber das Gesetz des idealen Gases |4sst sich bei Vorliegen eines hydrostatischen
Gleichgewichts unter der Annahme von Anfangsbedingungen in einer Referenzhdhe die
Temperatur ableiten. In der planetaren Grenzschicht hat jedoch die Aerosol-Streuung einen

Zu grofen Einfluss auf das Signal, um das Verfahren hier nutzen zu kénnen.

Die Brillouin-Doppler-Methode, die auch as Rayleigh-Doppler-Methode bezeichnet wird,

nutzt die Temperaturabhangigkeit der Breite der Brillouin-Banden.

Auch die DIAL-Methode kann zur Messung von Temperaturprofilen verwendet werden.
Vorgeschlagen wurde hierfir die temperaturabhéngige Absorptionsbande der Oo-Linien
nahe 770 nm. Die beiden letztgenannten Methoden sind experimentell sehr aufwendig und
die DIAL-Methode wird dartber hinaus, wie bereits beschrieben, durch Aerosol-Streuung
beeinflusst.

Fir Temperaturmessungen in der Mesosphére (70 bis 110 km Hohe) 1813t sich die Doppler-
Verbreiterung der Resonanz-Fluoreszenz von Alkali-Atomen, insbesondere der Elemente
Natrium und Kalium, nutzen. Unterhalb von etwa 70 km verhindert jedoch ihre zu geringe
Konzentration und das wegen der anderweitigen Abregungsmdglichkeiten der Molekile in

der dichteren Luft schwache Fluoreszenz-Signal die Anwendbarkeit.

Unter atmosphérischen Bedingungen sind hohere Vibrations-Niveaus als das erste kaum
besetzt und haben fir das Ruckstreusignal deshalb keine Bedeutung. Ganz anders verhdlt es
sich mit dem Rotations-Raman-Effekt. Die Besetzungszahl der Rotations-Niveaus in einem
Molekilensemble andert sich unter atmosphérischen Bedingungen bereits bei Temperatur-
unterschieden von einem Kelvin messbar. Auf die bisher beschriebenen Aerosol- und Kon-
zentrationsmessungen hat das bei entsprechendem Gerétedesign keine Auswirkungen, da
sich nur die Einhillende des S- und des O-Zweigs der Linien andert. In Abbildung 2-26 ist
das anhand des Rotations-Stokes-Zweiges der Rayleigh-Linie des Stickstoff- und des Sau-
erstoff-Molekils fur zwel Temperaturen dargestellt. Je hoher die Temperatur wird, desto
stérker wird die Intensitét der aulReren Linien. Dementsprechend werden die Linien nahe
des Maximums der Boltzmann-Verteilungskurve geschwécht, so dass die Gesamtenergie
konstant bleibt. FUr Routinemessungen der Temperatur wird die mittlere Intensitét Gber

mehrere Linien eines Bereichs um das Maximum mit einem auf3eren Bereich verglichen
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Abb. 2-26 oben links: Rotations-Raman-Ruickstreuquerschnitte fir N, und O, bei zwei Temperaturen.
oben rechts: Volumenriickstreukoeffizient der Stokes-Rotations-Raman-Linien fir Luft bei 0 °C
unten: Verhaltnis der starken Linien zwischen 533 und 534 nm zu den schwachen zwischen 535
und 536 nm fir Temperaturen von 230 bis 300 K.

[Behrendt, 2000]. Das ist sowohl im Rayleigh-Rotations-Raman-Spektrum als auch im
Rotations-Vibrations-Raman-Spektrum maoglich. In Abbildung 2-26 (unten) ist das Verhélt-
nis der starken Linien zwischen 533 und 534 nm zu den schwachen zwischen 535 und
536 nm fir einen interessanten Temperaturbereich der Atmosphére dargestellt. Leider |8sst
sich diese theoretische Eichkurve nicht direkt mit den Messwerten vergleichen. Je nach
Gerat und wird ein Kalibrationsfaktor benétigt. Dieser ist z. B.von der Form des Bandpas-
ses und der Intensitdt des durchgelassenen elastischen Streusignals abhéngig. Bei der Tem-
peraturbestimmung durch Messung der Intensitdt in  zwei Bereichen des
Rotations-Raman-Spektrumsist deshalb eine Kalibration des I nstruments notwendig. Situa-

tionsabhéngige, unverhoffte Signalveranderungen, wie sie z. B. durch Aerosol-Fluoreszenz
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entstehen kénnen, werden nicht bemerkt und kdnnen zu systematischen Fehlern fuhren. Der
Vorteil ist jedoch, dass ein entfernungsabhéngiges Temperaturprofil mit hoher zeitlicher

und raumlicher Auflésung mit einer relativ einfachen Technik gemessen werden kann.

Fir diese Arbeit wurde ein anderer Weg gewahlt, die Temperatur mittels Intensitétsvertei-
lung der Rotations-Raman-Linien zu messen. Moderne Digital-Kameras mit schnell schalt-
barem Bildverstarker sind in der Lage, beliebig viele Spektren aus einem wahlbaren (Zeit-)
Entfernungsbereich zu akkumulieren. Mit einem Spektrometer entsprechender Aufldsung
koénnen so ganze Rotations-Raman-Spektren aufgenommen werden. Die uns zur Verfligung
stehende Technik gestattet es, das nétige Signal-zu-Rausch-Verhdtnis in Mittlungszeiten

von ca. 10 min in einem Hohenfenster von 300 m zu erreichen.

In Abbildung 2-27 sind ein auf diese Weise gemessenes Spektrum und die nétigen Schritte
zur Ableitung der Temperatur dargestellt. Nach der Bereinigung des Spektrums wird die
Temperatur in der Boltzmann-Vertellung eines theoretisch berechneten Spektrums solange
variiert, bis eine optimale Anpassung an das gemessene Spektrum gefunden wird. Die
Methode bedarf somit keiner Kalibration.

Kritisch ist die Auswahl der zur Anpassung des theoretischen Spektrums nétigen Linien-
form. Die wenigsten Rotations-Raman-Linien kénnen einzeln aufgel0st werden. Das liegt
weniger an der Detektion als vielmehr am verwendeten Laser und seiner Bandbreite. Ande-
rerseits ist die Moglichkeit, einen , einfachen* Laser ohne zusétzliche Vorrichtungen zur
Einschrankung der Linienbreite verwenden zu kdnnen, von grof3em Interesse. Nach erfolg-
losen Experimenten, mit verschiedenen analytischen Formen zu einem stabilen Ergebnis zu

gelangen, hat sich die Verwendung einer gemessenen Linie sehr gut bewahrt [ Geurts, 2001].

Die Anwendbarkeit der Methode ist bis jetzt wegen der hohen Kosten fir die erforderliche
Kamera auf Messungen beschrankt, fir die ein entsprechendes Budget oder bereits vorhan-
dene Geréte, wie in unserem Fall, zur Verfligung stehen. Leider ist es technisch noch nicht
maoglich, mehrere Spektren aus verschiedenen Hohenfenstern gleichzeitig aufzuzeichnen.
Trotzdem ist dieses Verfahren wegen seines sehr direkten Ansatzes der Temperaturmes-
sung, der Kalibrationsfreiheit und der guten Identifizierbarkeit von Problemféllen bei der

Spektrenanpassung sehr empfehlenswert.
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Abb. 2-27 Beispiel fir ein Rotations-Raman-Spektrum der Rayleigh-Linie bei 532 nm.
Gemessen am 7. 3. 2001 um 0:50 Uhr (10-Minuten-Mittlung) im Héhenintervall zwischen 450 und
900 m Uber der Freien Universitét Berlin. Die Temperatur betragt 268 K.
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2.2.4 Das Doppler-Lidar

Die Doppler-Verschiebung der Lichtfrequenz durch bewegliche Streuer kann zur Messung
der radiaen, d. h. der in Richtung des L aserstrahls fallenden, Komponente des Windvektors
genutzt werden. Die Frequenz v der Farbe des rlickgestreuten Laserlichts wird um das

Doppelte der radiaen Windkomponente v, geteilt durch die Laserwellenldnge A, veschoben.

2v,
Av = o Gl. 2-83

Ausgehend von der bereits fiir das Radar! entwickelten Heterodyn-Detektion wurden die
ersten Messungen bereits 1962 [Rabinowitz et a., 1962] mit kontinuierlichen (CW-)Lasern
durchgefihrt. In diesem Fall wird das riickgestreute Licht in einem lokalen Laser-Oszillator
mit einem Anteil desselben Lichts Uberlagert, das vor dem Senden dort gespeichert wurde.
Wenn die raumliche und zeitliche Koharenz des empfangenen Lichts erhalten bleibt, kann
man die Intensitdt der Differenzfrequenz messen und daraus die Doppler-Verschiebung
ableiten. Der grof3e Vorteil der Methode besteht in der automati schen optimalen Anpassung
des Bandpasses (Af) auf die gesuchte Frequenz, was eine einzigartige Unterdriickung des
Hintergrundlichts ohne ,weiteren® Aufwand erlaubt. Das Signal-zu-Rausch-Verhdtnis

(SNR) ist bel geeignetem Gerétedesign nur durch das Schrotrauschen begrenzt [Saleh und

Teich, 1991].
SNR Nh DV IO Af Gl.2-84

Die Variablen I, n, v, Af und h sind die Intensitét des Rickstreusignals, die Quanteneffizi-

enz des Detektors, die Laserfrequenz, die Bandbreite und die Planck-Konstante. Da die ein-
schrénkenden Kohérenzbedingungen fir lange Wellenlangen einfacher erflllbar sind,
wurden vor allem Kohlendioxid-Laser bel den Wellenléngen 10,6 und 9,11 um benutzt. Die
starke Nachfrage nach einem flugzeuggestiitzten Messgerdt motivierte die Entwicklung
schmalbandiger Festkorperlaser (Ho:Yag-Laser) bei 2 um [Huffaker und Reveley, 1998].
Wegen der bevorzugten Verwendung infraroten Lichts sind die Verfahren auf Parti-
kel-Streuung als Signalquelle angewiesen. Der Einfluss optischer Turbulenz auf die Kohé-
renz ist zwar im ir geringer als im uv, wird jedoch als kritisch fir die Genauigkeit des
Verfahrens eingeschétzt [Banakh et al., 2000]. AulRerdem wird die spektral breitere Ray-

leigh-Streuung gar nicht genutzt, sondern schldgt sich nur als zusétzliche Fluktuation im

1. Radiowave Detection and Ranging
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Signal nieder. Deshalb werden in zunehmendem Mal3e auch alternative, nichtkohérente
Detektoren entwickelt. Dafir wurden insbesondere Argon-lonen- und schmalbandige
diodengepumpte Nd:Yag-Laser verwendet [Liu et a., 1997]. Zur Frequenzunterdriickung
dienen z. B. Fabry-Perot-, Faraday- oder lod-Dampf-Filter. Die Nachweisgrenze fur die
radiale Windgeschwindigkeit liegt je nach verwendetem System im Sub-Meterbereich.

2.3 Berechnung sekundiirer Grofien

Aus den Messdaten der aufgefthrten Laser-Fernerkundungmethoden kénnen direkt opti-
sche Grof3en des Aerosols (Ruckstreuquerschnitt, Volumenstreukoeffizient, Depolarisation)
sowie Spurengaskonzentrationen, Temperatur und radiae Partikel-Geschwindigkeit
bestimmt werden. Bei der physikalischen, meteorol ogischen und chemischen Interpretation
der aufgenommenen raumlich-zeitlichen Strukturen sind aber haufig auch andere in diesen
Fachgebieten Gbliche Grofden gefragt, die entweder direkt sichtbar sind, aber noch nicht als
Zahlenwert vorliegen, oder auch implizit in den Messdaten oder direkt abgeleiteten Grofzen
enthalten sind. Als wichtige Beispiele fir Messungen in der planetaren Grenzschicht seien

hier die Mischungsschichththe, die Sichtweite und die Aerosol-Grél3enverteilung genannt.

2.3.1 Die Mischungsschichthohe

Sie kann aus Ruckstreusignalen auf der Basis erhdhter Aerosol-Streuung, aus Temperatur-
messungen und Spurengaskonzentrationen bestimmt werden. Die direkte Methode unter
Verwendung der Messsignale ist natiirlich zu bevorzugen, da so Fehler vermieden und die
Zeiten zur Berechnung verkirzt werden. Trotz der direkten Berechnungsmaoglichkeit wirde
ich die Mischungsschichththe als sekundére Grof3e betrachten, da sie in den Gleichungen
fUr die Ruckstreuintensitdten und den Streuformeln nicht erscheint. Signale im sichtbaren
Spektralbereich sind fur die Bestimmug besonders geeignet, da hier die Intensitét auch bei
geringen Aerosol-Konzentrationen in der freien Troposphdre (Ruckstreuverhdltnis
B =1,2... 4 wegen der molekularen Rickstreuung noch ausreichend stark ist, um damit
rechnen zu kénnen, aber trotzdem das Aerosol bereits die Streuung dominiert. Der Intensi-
tétsgradient an der Mischungsschichthohe kann mit verschiedenen Methoden aufgespiirt
werden. Zum Vergleich habe ich zwei verschiedene verwendet. Bel der Gradientenmethode
wird das globale Minimum der Ableitung des Signals in der Form X(r) (Gleichung 2-57)

gesucht.
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. Ud O D
Min=X(r)] = Mln I r Gl. 2-85

Das ist natirlich recht einfach und entsprechend effektiv. Schwer wird es, wenn die verti-
kale Schichtung sehr strukturiert ist, was insbesondere tUber komplexem Gelande, wie z. B.
Uber Bergtdlern oder an Steilkisten, nicht so sehr in Berlin, der Fall ist. Um die dann entste-
henden vielen Schichten zu finden, bietet sich eine Analyse des Signals mit den bereits

beim Thema Rauschfilterung beschriebenen Wavel ets an.

2.3.2 Die Sichtweite

Die horizontale Sichtweite ist eine bedeutende optische Grof3e in der Meteorologie. Sie
wird zum Teil mit einfachen Mitteln, z. B. dem gelibtem Auge, bestimmt. Bei der synopti-
schen Wetteranalyse selbst dient sie zur Charakterisierung von Luftmassen (z. B. kontinen-
tal oder maritim, polar oder tropisch), der Stabilitdt der planetaren Grenzschicht, der
Niederschlagsstérke und der Ausdehnung von Nebelgebieten. Auch in Wetterberichten fir
die Seefahrt, den Flugverkehr, den Autoverkehr und bei Beschreibungen der Luftver-
schmutzung (SMOG) ist ihre Angabe fester Bestandteil. Deshalb méchte ich hier den
Zusammenhang zwischen den Observablen der Laser-Fernerkundung und den meteorologi-

schen Definitionen herstellen.

Gemal3 der Traditionen der meteorologischen Beobachtungen wird zwischen Nacht- und
Tag-Sichtweite unterschieden. In der Nacht wird die Sichtbarkeit von Lichtquellen mit
bekannter Helligkeit von einem Beobachtungspunkt aus bewertet, wohingegen tagsiiber die
Sichtbarkeit bestimmter Objekte in verschiedenen Entfernungen geprift wird. Die Nacht-

sichtweite ist entsprechend dem Lambert-Beer-Gesetz definiert:

o [F
I(r) = —(2) . Gl.2-86
r

Die Helligkeit einer Lichtquelle 15 nach einer Entfernung r (1(r)) wird durch die atmosphéri-
sche Extinktion a und den Raumwinkel, den die Lichtquelle fir den Beobachter ausfillt,
bestimmt. Wenn man den Umstand beiseite 18sst, dass hier das Licht den Weg nur einmal
durchquert und dass eine mittlere Extinktion angenommen wird, entspricht die Formel der
Lidar-Gleichung 2-54. Am Tage hingegen wird die Sichtweite durch den Kontrast zwischen
der Helligkeit eines Objekts H und seinem Hintergrund Hg definiert:
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H-Hg| _
Ho
Wird die Objekthelligkeit H durch die Differenz des Hintergrundlichts und dessen Schwé-

chung auf dem Weg zwischen Beobachter und Objekt ersetzt, erhdlt man eine exponentielle

Kontrast = = —e ) Gl. 2-87

Abhangigkeit fur die Abnahme des Kontrasts mit der Entfernung entsprechend dem Lam-
bert-Beer-Gesetz. Als Richtwert fur den nétigen Kontrast zur Unterscheidung von Objekten
von ihrem Hintergrund wird bel schwacher Blendung und scharfem Blick 2 % angenom-
men. Eingesetzt in Gleichung 2-87 und umgestellt nach der Entfernung r erhdlt man die
Koschmieder-Formel [Koschmieder, 1924] fir die Sichtweite:

In(Kontrast) _ 3,9

—_—. Gl. 2-88
a a

Fsicht =
Nach einer Verdopplung des nétigen Kontrasts auf 4 %, oder ein entsprechend schlechteres
Auge, wére die Sichtweite immerhin noch 3,2 e-Wert-Langen der Extinktion, also etwa
18 % kuirzer.

Die Extinktion a5 aus Raman-Lidar-Messungen entspricht nur bedingt der hier verwende-
ten. Naturlich muss noch der molekulare Volumenstreukoeffizient addiert werden, was aber
mit den meistens bekannten Druck- und Temperaturwerten méglich ist. Auf3erdem ist zu
beachten, dass fur die meteorologische Extinktion Uber den gesamten sichtbaren Farbbe-
reich und die gesamte Entfernung zwischen Beobachter und Objekt integriert wird. Um die
Lidar-Daten, die fur ein kleines Volumen und einen sehr schmalen Farbbereich gelten, ver-
wenden zu kénnen, miissen sie entsprechend verarbeitet werden. An genaue spektrale Infor-
mationen gelangt man nur durch Messung mehrerer Raman-Ruckstreusignale bzw.
mehrerer HSRL-Kandle. Extinktionswerte aus horizontalen Lidar-Messungen missen inte-
griert werden, um die rdumliche Information zu erhalten. Stehen nur Messungen in andere
Richtungen, z. B. Vertikalsondierungen, zur Verfigung, muss unter Zuhilfenahme topogra-
phischer Informationen die Transportstromung abgeschétzt und so ein geeignetes zeitliches
und raumliches Intervall zur Mittlung bestimmt werden. In Berlin bespielsweise, mit seiner
strdomungsmechani sch recht einfachen, ebenen Topographie, reichen sehr kurze Hoheninter-

valle.
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2.3.3 Aerosol-Grofienverteilung und Brechzahl

Es gibt verschiedene Anwendungen von Laser-Fernerkundungsdaten, die es nétig machen,
aus den originaren optischen MessgrofRen der Aerosol-Streuung die mikrophysikalischen
Parameter, wie GrolRenverteilungen der Oberfléche, der Masse, des Volumens und der
Anzahl, Gesamtteilchenanzahlen oder Brechzahlen zu berechnen. Dazu zéhlen z. B. Unter-
suchung heterogener chemischer Reaktionen, deren Verlauf vom Volumen oder der Ober-
flache des Aerosols abhangt, der stofflichen Zusammensetzung, gesundheitlicher Gefahren
oder des L ebenszyklus von Aerosol-Partikeln. Aufgrund der zusétzlichen Fehlerquellen, die
die Inversion birgt, ist dringend davon abzuraten, wenn die ermittelten Parameter danach in

Modellen wieder zur Berechnung von optischen Streuparametern dienen.

In § 2.1.2 wurde dargestellt, wie aus einer vorgegebenen GrofRenverteilung und einer mittle-
ren Brechzahl des Aerosols die Spektren der beiden Streuparameter, also des Extinktionsko-
effizienten a5 und des Ruckstreukoeffizienten 35, mit der Mie-Theorie berechnet werden
koénnen. Der Weg zuriick, die sogenannte Inversion des Problems, ist nicht so einfach. Im
Gegensatz zur Stratosphére sind in der Troposphére und erst recht in der planetaren Grenz-
schicht zu viele Parameter, einschliefdlich der analytischen Form der Verteilung, unbekannt.
Wenn wir eine mehrmodale L ognormalverteilung annehmen, haben wir folgende Freiheits-
grade:

» die Anzahl der Moden,

» die Gesamtpartikelanzahl fir jede Mode,

 den Breitenparameter fir jede Mode,

e den Medianradius fur jede Mode und

» den Real- und Imaginarteil der mittleren Brechzahl.

Bei einer von uns praktizierten empirischen Methode [Immler, 1999] wird eine Datenbank
mit den Rickstreu- und Extinktionskoeffizienten bei den verwendeten Laser-Wellenlangen
fur die wahrscheinlichsten Aerosol-Typen angelegt. Der Aerosol-Typ wird dann durch eine
Suche nach Werten in der Datenbank bestimmt, die mit den Messwerten bestmdglich tber-
einstimmen. Das Ergebnis kann natirlich kein vallig unerwartetes sein, da die Datenbank

nur die Werte der vorher berechneten Modelle enthélt.

Die mikrophysikalischen Parameter sind durch Fredholm-Integralgleichungen [Bockmann

et al., 1998] mit den optischen Aerosol-Parametern verknupft.
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BA(A,T) = J':eKB(R, m, A) (R, r)dR = J’:enrz (R, m, A) [y (R, r)dR

as(A,r) = J’::KG(R, m,A) thy(R, r)dR = J’:Zmz Qa(R, m,A) hy(R, r)dR,  G1.2-89
Sie stellen den Zusammenhang zwischen den Streuparametern a und 34 und der Grofen-
verteilung ny Uber einen sogenannten Kernel K, der vom Partikelradius R, der Brechzahl m
und der Wellenlange A abhangt, her. Das r steht fur die Entfernung. Integriert wird tber
einen sinnvollen Radiusbereich, in dem auch Partikel zu erwarten sind. Die Ldsung des
Gleichungssystems schien bisher mindestens drel Rickstreukoeffizienten und zwel Extink-
tionen bei unterschiedlichen Wellenléngen zu erfordern [Mller, 2001, Miiller et a., 2001,
Mdller et a., 2000]. In einer kirzlich erschienenen Vertffentlichung [Bockmann, 2001]
wird eine hybridisierte Inversionsmethode vorgestellt, die nur Extinktionsmessungen bei
einer und Ruckstreumessungen bei drei Wellenlangen erfordert und die ohne
Apriori-Annahmen auskommt. Damit werden auch Berechnungen mit den mir bisher zur

Verflgung stehenden Messdatensdtzen maoglich.





