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Vorwort

Mit dem Start des Envisat Umweltforschungssatelliten am 1. Mérz 2002 wird ein neues
Kapitel der atmosphérischen Fernerkundung aufgeschlagen: Eine seiner Nutzlasten ist das
Michelson Interferometer fiir Passive Atmosphirische Sondierung (MIPAS). Erstmals wird
von einer Weltraumplattform aus Horizontsondierung der atmosphérischen Emission mit-
tels eines spektral hochauflésenden Michelson Interferometers moglich. Die Vorarbeiten zur
Fernerkundung der atmosphérischen Emission mit Michelson Interferometern gehen bis in
die frithen Achtziger Jahre zuriick, und ich hatte das Gliick, von Anfang an an der Entwick-
lung entsprechender Auswertemethoden beteiligt zu sein, und so vielfiltige Aspekte dieses
Arbeitsbereichs kennenzulernen. '

Zu Beginn der atmosphirischen Infrarotspektroskopie steckte die Auswertemethodik noch
in den Kinderschuhen. Zwar existierte eine weitgehend geschlossene Darstellung der dies-
beziiglichen Theorie und deren Anwendung auf die Fernerkundung der Atmosphire schon
seit spitestens 1976 [{327); es sollte jedoch noch tiber zwei Jahrzehnte dauern, bis die dort pub-
lizierten Methoden auch Eingang in die atmosphirische Spektrometrie fanden. In Hinblick
auf die damals verfiigbaren Rechenkapazitdten war die Theorie ihrer Zeit voraus, und in der
Realitéit musste man sich mit einfachen ad-hoc—Methoden der Datenauswertung begniigen.
Einhergehend mit der Verfiigbarkeit immer leistungsfahigerer Rechner wurde es immer besser
moglich, die rigorose Theorie in der Praxis — auch im Kontext spektroskopischer Messungen
— unmittelbar umzusetzen. Fiir heutige Anwender der Auswertemethodik sind die Umwege
und Erschwernisse, die sich durch den Zwang zu den ad-hoc-Methoden ergeben haben, oft
kaum noch nachzuvollziehen. Die vorliegende Arbeit enthilt Beispiele aus jeder Phase dieser
Entwicklung.

Diese Arbeit enthiilt vieles, was schon in wissenschaftlichen Zeitschriften veroffentlicht wurde.
BEs wurde jedoch versucht, nicht einfach diese Veréffentlichungen, die meist ergebnisorien-
tiert- waren, hier kurzgefaflt zu reproduzieren, sondern die zu Grunde liegende methodische,
insbesondere die rekonstruktionstheoretische Komponente, besonders deutlich herauszuar-
beiten. In diesem Sinne war es mein Anliegen, nicht nur Rechenschaft iiber die Arbeit der
vergangenen Jahre abzulegen, sondern auch Neueinsteigern in diesem Forschungsgebiet einen
umfassenden Uberblick iiber die Methodik und deren Anwendung zu geben. Dies scheint um
so notwendiger, da die Atmosphérenforschung mittels Fernerkundung eine interdisziplinire
Wissenschaft ist, die zwischen Physik, Meteorologie, Chemie und Mathematik angesiedelt
ist, und kaum ein Neueinsteiger das Basiswissen aus jedem dieser unterschiedlichen Bereiche
mitbringt. Um dem Leser dieser Arbeit unabhéngig von seinem wissenschaftlichen Hinter-
grund das Verstindnis dieser Arbeit ohne exzessives Heranziehen von weiterer Literatur zu
ermdglichen, wurden die einfiihrenden und aligemeinen Teile dieser Arbeit bewufit ausfiihr-
lich gehalten.

Fernerkundungsexperimente sind Groflexperimente, die nicht von einzelnen Personen allein
gehandhabt und ausgewertet werden kdnnen; deshalb werden sie in Gruppenarbeit, oftmals
sogar in einem internationalen Rahmen, durchgefiihrt, und zahlreiche Wissenschaftler ha-
ben, mittelbar und unmittelbar, zu den Ergebnissen dieser Arbeit beigetragen. Beitrige von -
Mitarbeitern und Kooperationspartnern sind durch Zitate gekennzeichnet, und wenn es um
der Klarheit willen notwendig schien, auch explizit als solche gekennzeichnet. Besonders her-
vorheben méchte ich die Leistungen derjenigen ehemaligen Mitarbeiter, die ihr Fachwissen



in unsere Arbeit eingebracht hatten, aber gezwungen waren, ihre eigene wissenschaftliche
Laufbahn zu beenden, und so die Friichte ihrer Arbeit nicht selbst ernten konnten.
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Zusammenfassung

Die Rekonstruktionstheorie der Fernerkundung umfasst die Methodik, mithilfe derer aus
indirekten Messungen von entfernter Stelle Informationen {iber unbekannte Parameter des
zu erkundenden Mediums hergeleitet werden. Die Anwendung auf die atmosphérische In-
frarotspektrometrie fithrt zur inversen Losung der Strahlungsiibertragungsgleichung der At-
mosphiire. Deren erfolgreiche Inversion hingt ab von (1) einem geeigneten Vorwirtsmodell
zur Simulation der atmosphiirischen Strahlungsiibertragung, (2) einem geeignet definier-
ten Parametervektor, (3) einem optimierten Messvektor, (4) einer angemessen formulier-
ten Zwangsbedingung, und (5) einem stabilen Inversionswerkzeug. Rekonstruktionsschemata
fiir verschiedene Fernerkundungsexperimente werden diskutiert am Beispiel von Spektrome-
tern, die die Emission der Erdatmosphiire in Horizontsondierungsgeometrie messen, und von
Emissions- und Absorptionsspektrometern, die unter positiven Elevationswinkeln in bezie-
hungsweise durch die Erdatmosphére blicken.

Im Bereich der Rekonstruktionstheorie wurden die folgenden Fortschritte erzielt und die
folgenden neuen Erkenntnisse erarbeitet:

¢ Ein Anforderungsprofil fiir ein optimiertes Strahlungsiibertragungsmodell zum Einsatz
in Verbindung mit Inversionsprogrammen wurde entwickelt. Dieses Modell vereint Re-
chengeschwindigkeit und hohe Genauigkeit. Die durch dieses Modell beschriebenen
physikalischen Prozesse umfassen alle fiir die Anwendung atmosphérischer Infrarot-
spektrometrie wichtigen Phinomene, einschlieBlich Brechung, Absorption, Emission,
Streuung, unter Beriicksichtigung von Kopplung von Ubergiingen und Stérung des
lokalen thermodynamischen Gleichgewichts.

e Dieobjektive Auswahi der zur Auswertung zu beriicksichtigenden Messpunkte kann zur
Reduktion des Rekonstruktionsfehlers und zur Effektivierung des Rekonstruktionspro-
zesses beitragen. Je mehr Messpunkte beriicksichtigt werden, um so mehr Information
triigt zur Rekonstruktion der gesuchten Grofie bei. Andererseits hiingen viele Messwerte
von mehr als nur dem einen gesuchten Parameter ab. Unsicherheiten dieser Stérparame-
ter konnen den Rekonstruktionsfehler erhhen. Der Versuch, diese Stérparameter auch
aus der Messung zu rekonstruieren, fithr{ oft zu einer unpraktikabel groflen Anzahl von
Rekonstruktionsparametern. Deshalb wurde eine objektive Methode zur optimierten
Auswahl der Messpunkte entwickelt. '

e Fiir Horizontsondierungsmessungen méBiger spektraler Auflosung wurde gezeigt, dass
die dirckte Lésung des Inversionsproblems instabil ist, wenn das Hohenprofil der
gesuchten atmosphirischen Zustandsgrofie mithilfe von Stufenwerten an Stelle von
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Schichtmittelwerten diskretisiert wird. Wenn Stufendarstellung bevorzugt wird, ist Re-
gularisierung erforderlich, wihrend die Inversion im Schichtmittelwertmodell in der
Regel stabil ist.

- Die Losbarkeit schlecht gestellter Inversionsprobleme im Rahmen von Rekonstrukti-
onsaufgaben aus der Fernerkundung durch geeignete implizite oder explizite Regula-
risierungsmafinahmen wurde demonstriert. Als explizite Regularisierungsmafinahmen
wurden insbesondere glittende Zwangsbedingungen untersucht und fiir gut befunden.
Unter impliziter Regularisierung verstehen wir die Reduktion des Parametervektors

_ durch geschickte Diskretisierung von Héhenprofilen atmosphérischer Parameter.

¢ s wurde gezeigt, dass die simultane Auswertung mehrerer Spektren einer Horizont-
sondierungssequenz der sequentiellen Auswertung keinesfalls immer tiberlegen ist, wie
gemeinhin angenommen wird. Insbesondere im Fall spektral nur maBig aufgeldster
Messungen verschwindet der Vorteil der simultanen Auswertung hinsichtlich der Ge-
nauigkeit, und der Rechenzeitvorteil der sequentiellen Auswertung kommt zum Tragen.,

Die entwickelte Methodik wurde auf folgende Experimente angewendet:

e Das MIPAS (Michelson Interferometer for Passive Atmospheric Sounding) Ballonexpe-
riment; hierbei handelt es sich um die ersten Horizontsondierungsmessungen mit einem
hochauflésenden Emissionsspektrometer im winterlichen Polarwirbel. Hierdurch konn-
ten Vertikalprofile von Spurengasen, die fiir die Ozonforschung relevant sind, erstmals
in der Polarnacht nachgewiesen werden.

¢ Das MIPAS Flugzeugexperiment; mit dem MIPAS-FT (Flugzeug Transall) Geriit wur-
den die ersten wissenschaftlich auswertbaren hochaufgelosten spektroskopischen Mes-
sungen unter positiven Elevationswinkeln durchgefiihrt. Dies erméglichte die Messung
von Sidulengehalten atmosphéarischer Spurengase als Schnitt langs der jeweiligen Flug-
route, unabhingig vom Sonnenlicht.

¢ Das bodengebundene MIPAS Experiment; mit dem MIPAS-LM (Labormodell} Gerit
wurden Zeitreihen verschiedener stratosphirischer Spurengase im Polarwinter mittels
Absorptionsspektrometrie gemessen. Erstmals wurde die Bedeutung der Variabilitit
der troposphirischen Anteile zanm Gesamtsaulengehalt untersucht.

o Mit hochauflésenden Spektrometern wurden erstmals Zeitreihen stratosphirischer Spu-
rengase auch withrend der Polarnacht gemessen, indem der Mond als Hintergrundquelle
fiir Absorptionsmessungen verwendet wurde. '

Die folgenden Erkenntnisse iiber Prozesse in der Atmosphére wurden durch Anwendung der
Rekonstruktionstheorie auf diese Experimente gewonnen:

o Die herausragende Rolle des ”Chlornitrats” als Reservoirgas fiir reaktive Chlor- und
Stickstoffverbindungen in der arktischen winterlichen Stratosphiire wurde erstmals em-
pirisch quantifiziert. Auflerdem wurden LErkenntnisse iiber den zeitlichen Verlauf der
wichtigsten Chlorreservoirs wahrend des arktischen Polarwinters gewonnen.
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o Das Absinken des arktischen stratosphirischen Polarwirbels wurde bestitigt durch
Messungen chemisch langlebiger Substanzen. Dieses Absinken der Luft bewirkt gerin-
ge Mischungsverhéltnisse organischer Chlorverbindungen auch in der niedrigen Strato-
sphire, und damit einen erhéhten Anteil an reaktivem oder in Reservoirgasen gebun-
denem Chlor.

e Die Liosung von HNQOj; in Partikeln oder Trépfchen polarer Stratosphirenwolken, sowie
Denitrifizierung und Dehydrierung wurden nachgewiesen.

e Es wurde gezeigt, daB die gemessene Konzentration von Distickstoffpentoxid in der
néchtlichen Stratosphire mit dem heutigen Verstindnis der chemischen Prozesse in
Einklang steht.

e HOCI wurde in der néchtlichen Stratosphére durch direkte Messung nachgewiesen, und
die Konsistenz der Messung zu Modellrechnungen im Rahmen des Messfehlers gezeigt.

e Die Bildung des Chlormonoxid-Dimers in der Nacht wurde indirekt durch Messung
 niedriger Konzentrationen von molekularern Chlormonoxid bestitigt. Ubereinstim-
mung zu Modellrechnungen wurde im Rahmen der Messgenauigkeit festgestellt.

Nach den wissenschaftlichen Erfolgen der bisherigen infrarotspektroskopischen Fernerkun-
dungsexperimente kommt dieses Messprinzip auch beim MIPAS-ENVISAT Weltraumexpe-
riment der European Space Agency (ESA) zur Anwendung. Hierbei handelt es sich um das
erste spektral hochauflésende Michelson Interferometer, das in Horizontsondierungsgeome-
trie Infrarot—Emissionsmessungen von einer Weltraumplattform aus durchfithren wird. Ein
speziell fiir dieses Experiment entwickeltes Auswertekonzept wird vorgestellt und im Ver-
gleich zu alternativen Auswertestrategien diskutiert. Die Hauptmerkmale unseres Konzeptes
sind ein von der Messung unabhingiges Hohengitter zur Darstellung der zu rekonstruie-
renden Zustandsparameter, der moderate Einsatz von Regularisierung und die optimier-
te Auswahl der zur Auswertung herangezogenen Messwerte. Diese Strategieiiberlegungen
miindeten in einen Prozessor zur Datenauswertung, der zahlreiche wissenschaftlich relevante
Spezialanwendungen unterstiitzt, die bei der Rekonstruktion der Vertikalprofile von weit tiber
30 Spurengasen notwendig sind, insbesondere die Rechnungen auflerhalb der Giiltigkeitsbe-
reichs des lokalen thermodynamischen Gleichgewichts, die Beriicksichtigung von Kopplung
von Ubergingen, die Simulation des Strahlungsbeitrags von Aerosolen, sowie vielfiltige Re-
gularisierungsansitze. In einem Blindtest auf Basis simulierter Messungen hat sich unser
Auswerteprozessor bestens bewihrt. Aufgrund seiner flexiblen Spezifikation ist er nicht nur
auf MIPAS-Daten anwendbar, sondern er unterstiitzt auch die Auswertung von Daten spek-
trometrischer Experimente anderer Messgeometrie und spektraler Aufidsung,.
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Remote Sensing of the Earth’s Atmosphere by Means of Infrared Spectroscopy:
Retrieval Theory and Application (Abstract)

Remote sensing retrieval theory covers the methodology used to infer information on un-
known parameters of the object under investigation from indirect remote measurements.
Application of infrared spectrometry of the atmosphere leads to the inverse solution of the
atmospheric radiative transfer equation. Its successful inversion depends on (1) a suitable
forward model for simulation of atmospheric radiative transfer (2) the appropiate definition
of the retrieval parameter vector, (3) an optimized vector containing the measurements, (4)
the appropriate formulation of a constraint, and (5) a tool for stable numeric inversion. Ex-
periments with limb emission spectrometers as well as uplooking emission and absorption
spectrometers serve as examples for discussion of application of relevant retrieval schemes.

With respect to retrieval theory, the following progress is reported and the following findings
were gained:

¢ An optimized radiative transfer model for application within a retrieval program was
developed. This model is both accurate and efficient. It includes all radiative processes
relevant to application to atmospheric infrared spectrometry, including refraction, ab-
sorption, emission, scattering, line-coupling and non-local thermodynamic equilibrium.

¢ Objective selection of spectral gridpoints used for data analysis reduces the retrieval
error and reduces computer resources needed. The more spectral data are considered,
the more information is used for the retrieval of the target parameter. This is coun-
terbalanced by the fact that radiance at the considered gridpoints depend on further
.parameters which may be uncertain and thus contribute to the error budget. Tentative
retrieval of all these parameters from the measurement leads to an impracticable large
number of unknowns. Therefore, an objective method for an optimized selection of
spectral data was developed.

e It was shown that for limb measurements of medium spectral resolution the uncons-
trained solution of the inverse problem is instable if the vertical profile of the target
parameter is represented on a discrete level model instead of a discrete layer model.
Regularization is needed for level models, while retrieval of parameters represented by
layers typically are stable. '

e Solvability of ill-posed inversion problems in the context of remote sensing retrieval
problems by implicit or explicit regularization was demonstrated. For explicit regula-
rization in particular a smoothing constraint was investigated and coansidered useful.
Implicit regularization we understand is the reduction of the size of the parameter
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vector by appropriate discrete representation of vertical profiles of atmospheric state
parameters,

e It was shown that the global fit analysis of a limb sequence of spectra is not at all always
superior over sequential onion peeling analysis, as commonly believed, In particular in
the case of medium spectral resolution measurements the advantage of gobal fit with
respect to accuracy disappears and the efficiency of onion peeling becomes significant,

Methods developed were applied to the following experiments:

o The MIPAS (Michelson Interferometer for Passive Atmospheric Sounding) balloon-
borne instrument; these were the first high spectral resolution limb emission measure-
ments in a winter polar vortex. Vertical profiles of some trace gases relevant to ozone
research were retrieved under polar night conditions for the first time.

e The MIPAS aircraft instrument; the MIPAS-ET (Aircraft Transall) instrument recor-
ded the first scientifically useful high resolution spectroscopic measurements under po-
sitive elevation angles. These allowed retrieval of zenith columan amounts of atmospheric
constituents sampled along the flight trajectory independent of solar illumination,

o The ground based MIPAS instrument; The MIPAS-LM (Laboratory model) was used
for measurement of time series of various stratospheric trace gases in polar winter by
absorption spectrometry. For the first time, the variability of the tropospheric part of
the zenith column amount wds investigated. '

o High resolution spectrometers were used for lunar absorption measurement of time
series during polar night.

The following knowledge on processes in the atmosphere was gained by application of retrie-
val theory on experiments mentioned above:

e The important role of chlorine nitrate as a reservoir for reactive chlorine and nitrogen
compounds in the winter arctic stratosphere was quantified for the first time. Further-
more knowledge was gained on the temporal development during polar winter of the
most important chlorine reservoirs.

¢ Subsidence of the arctic polar vortex was confirmed by measurement of long-lived
tracers. Downwelling of air masses causes low volume mixing ratios of organic chlo-
rine compounds in the lower stratosphere, along with increased reactive chlorine and
“chlorine reservoirs, '

o Evidence for sequestering of nitric acid in particles or droplets in polar stratospheric
clouds as well as denitrification and dehydration was found.

e It was shown that measured concentrations of dinitrogen pentoxide in the nighttime
stratosphere are consistent with our knowledge on atmospheric nitrogen chemistry.
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e HOCI in the nighttime stratosphere was measured, and consistence of measurements
with model calculations were shown to be consistent with in the measurement error
margin.

e The formation of the ClO dimer during night was proven indirectly by measurements of
low amounts of molecular ClO. Consistence with model calculations was shown within
the error bars.

After these sucessful infrared spectroscopy remote sensing experiments, the measurement
principle is also used by the MIPAS-ENVISAT space-borne experiment of the Furopean
Space Agency (ESA). This is the first high spectral resolution Michelson interferometer ever
which records limb infrared emission spectra from a space-borne platform. A dedicated ana-
lysis strategy for this experiment is presented and discussed with a focus on comparison to
alternative analysis strategies. The main features of our concept are the representation of
retrieval parameters on an altitude grid which is independent from the tangent altitudes
of the measurement, moderate application of regularization, and an optimized selection of
measurement gridpoints for analysis. These strategic considerations led to a data processor
which supports numerous special applications of scientific relevance which are necessary for
the analysis of much more than 30 trace species, in particular calculations for non-local ther-
modynamic equilibrium conditions, inclusion of line coupling, modeling of aerosol radiative
transfer, as well as various options of regularization. In a blind test on the basis of synthetic
measurements our data processor proved to be reliable. Due to its flexible specification it is
not only applicable to MIPAS data but also supports application to data from spectroscopic
experiments of different measurement geometry and spectral resolution.
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Luft ist eine komische Sache.
Du kannst sie nicht sehen.

P. J. Crutzen

1. Einleitung

Fernerkundung ist eine geeignete Moglichkeit, sich Information iiber einen Zustand an einem
Ort zu verschaffen, ohne selbst an diesem oft unbequemen und unwirtlichen, jedoch meist
~ schwer zugiinglichen Ort verweilen zu miissen oder dort ein Messgerit betreiben zu miissen.
Vielmehr liefert die Messung einer Feldgrofle an einem Ort Information iiber eine andere
Feldgrofe an einem anderen Ort: Ein alltdgliches Beispiel fiir Fernerkundung im weitesten
Sinne ist das menschliche Auge, das in der Lage ist, dem Gehirn mitzuteilen, aus welchem
Sektor des Gesichtfeldes wie viel Licht welcher Wellenldnge empfangen wird. Das Gehirn re-
konstruiert aus diesen ”Messwerten” die Anordnung der betrachteten Objekte. Die "lausige
optische Qualitiit des menschlichen Auges”, die schon Hermann von Helmholtz bemingelte,
wird zumindest fiir qualitative Anwendungen durch die praxisorientierte Echtzeitnachberei-
tung der Daten im Gehirn mehr als ausgeglichen. Fiir die Erkundung der Zusammensetzung
der Atmosphire ist das Auge jedoch denkbar ungeeignet: ”Luft ist eine komische Sache. Du -
kannst sie nicht sehen”, stellt Nobelpreistriger Crufzen hierzu sehr prignant fest [98]. Fiir
die alltsigliche Anwendung ist die Atmosphére eher eine Stérquelle als ein zu untersuchendes
Medium. Infolgedessen hat die Evolution den Spektralbereich, in dem das Auge sensitiv ist,
dahin gehend optimiert, dass die empfangene Strahlung die Atmosphire méglichst ungehin-
dert durchdringt. Nur vergleichsweise wenige atmosphérische Effekte erschliefien sich dem
Auge:

Das Blau des Himmels und das Gelb der Sonne wird durch Regleigh-Streuung an Molekiilen
verursacht, Der kurzwellige {blaue) Anteil des Lichtes wird dabei stirker gestreut als der
langwellige gelbe und rote. Besonders markant &uflert sich dies aufgrund des langen Licht-
wegs durch die Atmosphire bei tief stehender Sonne. Der Farbton des Sonnenuntergangs
wird auflerdem noch durch die Absorption durch Ozon in der Chappuis—Bande bei 0,6 ym
mitbestimmt. Geringe Absorption von sichtbarem Licht wird auflerdem verursacht durch
H,CO, BrO, OCIO, NOj, NO,, sowie das Sauerstoff Dimer OO,

Auch weist die iiber Lichtbrechung verursachte Abplattung der tief stehenden Sonne auf
Dichtegradienten in der Atmosphiire hin. Ferner machen Luftspiegelungen den Zustand der
gasformigen Atmosphire insofern sichtbar, als dabei an Grenzflichen zwischen Luftschichten
verschiedener Dichte die Totalreflexion des Lichtstrahls verursacht wird.

Ansonsten wird die Atmosphire entweder nur mittelbar gesehen (die Bewegung von Objekten
im Wind erlaubt zum Beispiel Riickschliisse iiber die Windrichtung und Geschwindigkeit},
oder es werden feste oder fliissige Bestandteile der Atmosphire gesehen, etwa Wolken oder



Aerosole, oder durch solche Teilchen verursachte optische Erscheinungen wie Regenbdgen
oder Halos. '

Um die Zusammensetzung der gasformigen Atmosphéire vollstindig, von Phénomenen wie
den oben beschriebenen abgesehen, zu sehen, muss auf andere Spektralbereiche ausgewichen
werden: den ultravioletten, den infraroten, den Submillimeterwellen und Mikrowellenbereich.

Strahlungsmessungen in all diesen Spektralbereichen bediirfen eines ausgefeilten Auswer-
teschemas, um die bestmdégliche Rekonstruktion von Informationen iiber die Atmosphéare
zu ermoglichen. An Stelle der subjektiven und intuitiven Nachbereitung der unmittelba-
ren Messdaten im Gehirn, wie sie flir "Messungen” mit dem Auge stattfindet, ist fiir die
wissenschaftliche Anwendung eine weitgehend objektive und quantitative Datenanalyse un-
abdingbar. Von der Methodik dieser Informationsverwertung, der Rekonstruktionstheorie®
(engl.: retrieval theory) soll diese Arbeit handeln. Um diese Arbeit in einen anwendungsbe-
zogenen Kontext einzubetten, geben wir erst einen kurzen Uberblick iiber physikalische und
chemische Zusammenhénge in der Stratosphire. Dort ist die Verwendung der Fernerkundung
besonders adidquat, da direkte Messungen aufwindig, oft prinzipiell unmdglich, jedoch kei-
nesfalls flichendeckend sind. Es folgt eine kurze Einfiilhrung in die optische Fernerkundung
im Allgemeinen und in die Anwendung der Fourier-Spektrometrie? im speziellen. Danach
widmen wir uns der Rekonstruktionstheorie und versuchen zu verstehen, wie ein optimales
Rekonstruktionsschema konzipiert wird, SchlieBlich diskutieren wir an Hand zahlreicher Fall-
beispiele, wie wir die Rekonstruktionstheorie fiir verschiedene Anwendungen in die Praxis
umgesetzt haben, und was wir dabei tiber die Atmosphiire, insbesondere die Stratosphire
gelernt haben. Einen besonderen Schwerpunkt bildet die Auswertestrategie, die wir fiir das

Michelson Interferometer for Passive Atmospheric Sounding (MIPAS) Experiment entwickelt
haben. ' '

1Der Begriff Rekonstruktionstheorie ist nicht sehr etabliert. In der Mathematik spricht man von "Inver-
sionstheorie”. In der Atmosphirenwissenschaft ist aber zum Beispiel eine Temperaturinversion nicht etwa
der Prozess der Rekonstruktion eines Temperaturprofils aus indirekten Messungen, sondern er beschreibt
vielmehr ein Temperaturprofil, das durch mit der Hohe zunehmende Temperaturen gekennzeichnet ist. Auch
der Ausdruck "Datenreduktion” stiftet Verwirrung, da Datenreduktion in der Informationstechnologie etwas
villig anderes ist. Aus diesem Dilemina heraus wurde, ausgehend von der Universitit Oxford, der Begriff
retrieval theory als neue Wortschéipfung in diesem Zusammenhang etabliert. Da es im deutschen Sprach-
gebrauch unseres Wissens keinen fquivalenten Ausdruck gibt, versuchen wir den englischen Begriff durch
"Rekonstruktionstheorie” sinngemB anzunihern,

*Wenngleich sich im englischen Sprachgebrauch der Begriff spectroscopy durchgesetzt hat, wollen wir hier
von Spekirometrie reden, nachdem es sich win quantitative Messungen handelt. '

2



Fast alle Projektionen von weitrdumigen Umwelt—
verdnderungen durch internationale Wissenschaftler,
die weder politisch noch privatwirtschaftlich
gegingelt waren, waren richtig.

Hartmut Grassl

2. Wissenschaftlicher und technischer
Hintergrund

2.1 Prozesse in der Stratosphire

Als Stratosphiire wird das Stockwerk der Atmosphire zwischen circa 10 und 50 km Hohe
bezeichnet. Im Gegensatz zur darunter liegenden Troposphiire, wo die Temperatur aus ther-
modynamischen Griinden mit der Hohe abnimmt, nimmt man in der unteren Stratosphire
im Allgemeinen ein héhenkonstantes Temperaturprofil an. In der oberen Stratosphére nimmt
die Temperatur mit der Héhe zu. Wichtigste Energiequelle hierfiir ist kurzwelliges Sonnen-
licht, das durch Ozonmolekiile absorbiert wird, und der Atmosphire als Warme zugefiihrt
wird. Oberhalb von etwa 40 km — die genaue Hohe hiingt vom jeweiligen Gas und seinen
enérgetischen Zustinden ab — ist die Luftdichte so gering, und infolgedessen die Zeitspanne
zwischen zwei intermolekularen Stoflen so grofi, dass das Gleichgewicht zwischen der kineti-
schen Energie der Molekiile und ihren Vibrationsenergien zusammenbricht. In noch grofleren
Héhen gilt das auch fiir die Rotationsenergie und die elektronische Anregung. Die absorbierte
Strahlung wird in diesen Héhen nicht mehr vollstindig in Warme umgewandelt.

Die Stratosphire enthilt nur etwa ein Viertel der Luftmasse der Atmosphire. Auflerdem fun-
giert ihre Untergrenze, die Tropopause, als mehr oder weniger wirksame Sperre fiir konvektive
Massentransporte, Dadurch, und weil vorhandenes Wasser ausfriert und sedimentiert, bleibt
die Stratosphire sehr trocken. Aus diesen Griinden sind die Prozesse in der Stratosphire
fiir das Wettergeschehen auf der Erde von untergeordnetem Einfluss. Ihre gri8te Bedentung
erlangt die Stratosphére durch die in ihr ablaufenden photochemischen Prozesse, wobei Ozon
(03) eine besondere Rolle spielt:

Im so genannten Chapman-Zyklus [51] wird molekularer Sauerstoff durch kurzwelliges Licht
gespalten. Der entstehende atomare Sauerstoff verbindet sich mit reichlich zur Verfiigung
stehendem molekularem Sauerstoff zu Ozon. Hierzu ist aus Griinden der Impulserhaltung
ein neutraler Sto8partner M notwendig (R 2).



Oz+hf —» O0+0 (A<0,24um) (R 1)
Oy +O+M - Oz4+M (R 2)

netto: 30, — 20; (R 3)

Hierbei sind h das Plancksche Wirkungsquantum, 6,626x10* Js und f die Frequenz des
dissoziierenden Lichtes.

In einer gegenldufigen Reaktion (R 4) werden von Ozonmolekiilen angeregte Sauerstoffatome
abgespalten, die sich wiederum zu Sauerstoffmolekiilen verbinden. Je nach Wellenlinge des
dissoziierenden Lichtes kénnen sich diese im Grundzustand (O(®P)) oder in einem angeregten
Zustand (O(*D)) befinden:

Os+hf = OCP)+0; (0,31um < X < 0,8um) (R 4)

Das O(*D) wandelt seine iiberschiissige Energie entweder durch Stofie in Warme um, strahlt
sie als airglow ab, oder beteiligt sich an Reaktionen, wie der NO-Bildung aus N,0O, der
OH-Bildung aus Wasserdampf, oder der Aufspaltung von Fluorchlorkohlenwasserstoffen
(FCKWs), sofern diese nicht direkt photodissoziiert oder mit Hilfe von OH gespalten wer-
den. Der GrofBteil des atomaren Sauerstoffs wird jedoch gemif Reaktion (R2) wieder in
Ozon iibergefiihrt. Ein Teil reagiert jedoch mit O, und trigt so zu einem der Reaktionskette
(R1-3) gegenliiufigen Ozonabbau bei:

O+03—>02;¥'02 (R 6)

Gemis dieses vereinfachenden Modells determinieren die Absolutkonzentration von moleku-
larem Sauerstoff und die Verfiigbarkeit von Sonnenstrahlung der jeweiligen Wellenlinge die
Gleichgewichtskonzentration des Ozon als Funktion der Héhe in einer statischen Atmosphiire.

Bereits 1974 wiesen Stolarski und Cicerone darauf hin, dass Chloratome einen katalytischen
Abbauprozess der Ozonschicht [370] bewirken kénnen {ClO,—Zyklus):

ClO+0 —» Cl+0, (R 8)
netto: O3 +0 —= 0240, _ (R 9)



Der Katalysator Chlor wird hierbei nicht verbraucht. Molina und Rowland erkannten in die-
sem Zusammenhang die Bedeutung der halogenierten Kohlenwasserstoffe und warnten vor
einer méglichen Zerstérung der Ozonschicht auf diesem Wege [276]. Anthropogene haloge-
nierte Kohlenwasserstoffe steuern etwa drei Viertel zum stratosphérischen Gesamtchlorgehalt
bei. Da die halogenierten Kohlenwasserstoffe einige Jahre brauchen, um in die Stratosphére
zu gelangen, und aufgrund der katalytischen Reaktion nicht verbraucht werden, war sofort

klar, dass es sich um ein langfristiges Problem handelt.

Auch NO und NO, kénnen eine katalytische Ozonzerstérung bewirken (NO,-Zyklus)

[213](94], zum Beispiel entsprechend dem folgenden Zyklus:

NO+0O; - NO;+0,
NO;+0O — NO+0O,

netto: 03+ 0 — 0,4+ 0,

oder modifiziert:

N02 +03 —> NO3 +02

Entsprechendes gilt auch fiir H [13][180}:

H+03 —» OH+O,
OH+0 — H+O0O,

netto: Oz + 0O —» 0O+ Oy

Auch ein Reaktionszyklus fiir Brom ist relevant (423][9]:

Br+0; — BrO+0.
BiO+0O — Br+0,

netto: Oz + O = 0+ 0,

(R 10)
(R 11)

(R 12)

(R 13)
(R 14)

(R 15)
(R 16)

(R 17)

(R 18)
(R 19)

(R 20)



All diese Zyklen laufen gekoppelt ab. Der im Folgenden beschriebene CIOQCIOwaklus ist

besonders schnell und wirksam, weil er ohne atomaren Sauerstoff auskommt¢ [275):

2 x (CI + 05
2C10+M
CIOOCI + Af
ClIOO+M

AN

CIO + 0,)
CIOOC! + M
Cl + CI0O

Cl+0;+ M

netto: 20,

4

30,

Ahnliches gilt fiir den gekoppelten ClO-BrO-Zyklus [402}:

Ci+ 0Oy
Br + Oy
ClO + BrO
ClIO0+M

L+l d

ClO+ O,
BrO + 0,
Br + C1OO
Cl+0,+M

netto: 20,

\:

30,

(R 26)
(R 27)
(R 28)
(R 29)

(R 30)

Auch eine Reaktionskette unter Mitwirkung von HO,, das bei der Methanoxidation entsteht,

tragt zur Ozonzerstérung bei:

BrO + HO,
HOBr + hf
Br+ 03

HOBr + O,
Br+ OH
BrO + O,

AN

netto: Oz + HO,

(R 31)
(R 32)
(R 33)

(R 34)

Weitere katalytische Ozonzelstorungszyklen sind in einem Ubersichtsartikel von Lary [238]

zusammengefasst

Die bei der Ozonzerstdrung wirksamen Katalysatoren kénnen voriibergehend in Reservoir-
substanzen gebunden und so zeitweise fiir die Ozonzerstérung deaktiviert werden. Die wich-
tigsten Reservoirgas bildenden Reaktionen sind:
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NO,+OH+M — HNO;+M (R 35)
NO,+CIO+M — CIONO,+M (R 36)
Cl+CH; — HCl+CH; (R 37)

NO; +NO; — NOp (R 38)
HO, + CI0 — HOCI+ O, (R 39)

Einige dieser Reservoigase sind nur nachts stabil und werden bei Sonnenlicht mehr (HOCl)
oder weniger (HNQO;) schnell photolysiert, zum Beispiel:

HNO; +Af — NO,+OH (R 40)
N,Os +hf — NOz +NO; (R 41)
CIONQ; + Af — Cl+NO; (R 42)
HOCI+hf — OH4Cl (R 43)

Verschiedene Prozesse kénnen die reaktiven Substanzen von den Reservoirsubstanzen wieder
abspalten und die Ozonzerstorungskatalysatoren somit reaktivieren. Die Wirksamkeit der
Reaktivierungsreaktionen steuert im Allgemeinen den Grad der Zerstorung der Ozonschicht.

Der Abbau des stratosphiirischen Ozons ist insofern beunruhigend, als die Wirkung der
Hartley und Huggins—Absorptionsbanden zwischen 0,2 und 0,34 pm gemindert wird, und
vermehrt ultraviolette Sonnenstrahlung die untere Atmosphire und den Erdboden erreichen
kann. Dies ist von zweifacher Relevanz: Zum einen wird von einer direkten Organismen
schiidigenden Wirkung ausgegangen. Zum anderen 16st die in tiefere Schichten eindringende
Strahlung dort photochemische Prozesse aus und beeinflusst damit chemische Kreisldufe.

Sowohl die Mischungsverhéltnisse von Ozon, wie auch der meisten anderen an der strato-
sphirischen Ozonchemie beteiligten Spezies konnen durch Methoden der Fernerkundung,
insbesondere im infraroten Spektralbereich, nachgewiesen werden. Neben chemischen Pro-
zessen haben auch Vertikal- und Horizontaltransporte einen mafigeblichen Einfluss auf die
lokale Konzentration von Ozon und anderen Spurengasen. Diesen Einfluss von chemisch
bewirkten Konzentrationsinderungen zu separieren, ist ein besonderes Problem bei der In-
terpretation von Spurengasmessungen. Hierfiir ist die Messung chemisch weitgehend inerter
Substanzen niitzlich, deren Konzentrationsverteilungen Riickschliisse auf Transporte zulésst.
Viele solcher ” tracer” konnen mittels der Infrarotspektrometrie nachgewiesen werden {112].

2.1.1 Das antarktische Ozonloch

Im Jahre 1984 publizierte Chubachi [55][506] als erster Aufzeichnungen von antarktischen Mes-
sungen, die eine temporiire Abnahme des Ozons in der Stratosphire wihrend der Siidwin-
termonate August bis Oktober zeigte. Auch Farman und Kollegen [131] fanden in ihren
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Messungen einen signifikanten Ozonabbau und erklarten ihn durch Reaktivierung von Chlor
und NO, aus Reservoirsubstanzen und katalytischen Ozonabbau. Zuerst mag es paradox
erscheinen, dass gerade iiber dem winterlichen Siidpol, der weder vom solaren UV-Licht be-
vorzugt wird, noch nahe an der Quelle der anthropogenen Ozon zerstorenden Substanzen
liegt, das ausgeprigteste ” Ozonloch” auftritt.

Am Anfang des Siidwinters, etwa im Juni, bildet sich iiber der Antarktis durch diabatisches
Absinken ein stratosphirischer Luftwirbel aus, der horizontale Transporte zwischen mittle-
ren Breiten und dem Polargebiet in weiten Hohenbereichen wirksam unterbindet. Mangels
Durchmischung mit wirmeren Luftmassen von auflerhalb des Wirbels kiihlt sich die Luft
withrend des Polarwinters stark ab. Als Folge bilden sich polare Stratosphirenwolken (PSCs)
aus Salpetersiuretrihydrat (NAT, PSC-Typ 1) oder Wassereis (PSC-Typ 2). An diesen Teil-
chen laufen heterogene (= Mehrphasen-) Reaktionen ab, die aus den Reservoirgasen HOCI,
Cl, und CIONO herausldsen [96]{395](348][260], zum Beispiel:

CIONOygag) + HaOgery — HOC(Gas) + HNOg(est) (R 44)
CIONOygas) + HCliresty —  Clo(gas) + HNO3geeyy (R 45)
N205(Gas) + HCl(res[) — CllONO(Gas) + HNOa(fest) (R 46)
HOCl{Ga_g) + HCliresty —  Cla(as) + HaOgesty (R -47)

Auch an Sulfataerosolen kénnen heterogene Prozesse ablaufen, die zur Chloraktivierung bei-
tragen. Die Reaktionsgeschwindigkeit hingt vom Aerosoltyp ab.

In der Zeit, in der der Wirbel noch stabil ist, also einen geschlossenen Reaktor bildet, aber
schon wieder etwas Sonnenlicht fiir photochemische Reaktionen vorhanden ist, wird der
Ozonabbau in Gang gesetzt: Die Zwischenprodukte HOCI, Cl; und CIONO werden photo-
dissoziiert und die katalytischen Reaktionen 21-24 laufen in verstirktem Mafle ab, wihrend
die Reaktionszyklen 7-18 in der Antarktis eine untergeordnete Rolle spielen. Da der ClO-
ClO-Zyklus bei grofier Kélte besonders effektiv ist, dominiert er den Ozonabbau in der ant-

arktischen Stratosphire: Ihm werden etwa 70% des antarktischen Ozonabbaus zugeschrieben
[312].

Andererseits binden Eispartikel NO, und HNOj3 [96}, zum Beispiel gemid8 Reaktionen 4446,
oder durch

N2Os(aas) + HaO(gesty — 2HNOj3(gesty- (R 48)

Der infolgedessen verminderte NQ;—Gehalt behindert die Bildung des Reservoirgases
CIONQO; gemif Reaktion 36. Dies fiihrt indirekt zu einer Erhéhung der Konzentrationen
der reaktiven Chlor-Substanzen: Chlor kann nicht mehr in Reservoirgase gepuffert werden,
sondern steht dem katalytischen Ozonabbau zur Verfiigung. Entsprechendes gilt fiir Brom.
Diese voriibergehende Pufferung von NO, {(NO + NO,) in HNO;, Denoxifizierung genannt,
ist ein besonders typisches Merkmal des antarktischen Ozonabbaus. Wenn grofie Kilte lange
genug andauert, werden die Partikel so grof, dass sie sedimentieren und damit HNOj3 sogar
endgiiltig aus der Stratosphére entfernt oder zumindest in tiefere Schichten transportiert
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wird [129][128][130] [11]{339]{340]. Dieser Vorgang heifit Denitrifizierung. Ohne diese hete-
rogene Chemie, allein iiber die katalytischen Zyklen, ist die polare Ozonzerstérung nicht
erklérbar.

Wenn kaum noch Ozon vorhanden ist, gerdt Reaktion 21 ins Stocken und NO reagiert statt
wie in Reaktion 10 folgendermafien [266][322][309]:

'NO + ClO = NO, + Cl (R 49)

Dies fiihrt zu einem Uberschuss an atomaren Cl gegeniiber ClO und bewirkt, dass Cl gemiB
Reaktion 37 in das Reservoirgas HCI {ibergefiihrt wird.

Am Ende des antarktischen Polarwinters, etwa im Oktober oder November, 16st sich der Po-
larwirbel im Zuge einer Erwarmung der Stratosphire auf, und die ozonarme Luft vermischt
sich mit der Luft der mittleren Breiten und bewirkt auch hier verringerte Siulengehalte an
Ozon. Aber auch in den Siidsommermonaten Januar und Februar bleibt der Ozonsiulen-
gehalt in der siidpolaren Stratosphiire etwa 20% unter den Werten wie sie in den Sechziger
Jahren gemessen wurden [214][312]. Die reaktiven Substanzen werden in der erwiirmten Stra-
tosphire wieder in Reservoirgasen gebunden.

Konzentrationen der meisten in der arktischen Ozonchemie wichtigen Substanzen wur-
den mittels Fernerkundungsmessungen gemessen. Bodenstationen, Satelliten und Flugzeuge
dienten als Messplattformen. Die entscheidende Rolle des CIQ bei der Chemie des antark-
tischen Ozonlochs wurde beispielsweise nachgewiesen durch simultane Messungen von CIO
und Ozon, Es wurde dabei eine klare rdumliche und zeitliche Korrelation der Ozonzerstérung
mit der ClO-Konzentration festgestellt [411}. Schwerpunktmiflig kleinskalige dynamische
und chemische Phiinomene wurden mit dem CRISTA (Cryogenic Infrared Spectrometers
and Telescopes for the Atmosphere) Experiment untersucht, das mit seiner hervorragenden
raumlichen Auflosung hierfiir besonders geeignet ist [295][175)(174].

Wenn die zeitliche und réumliche Ausdehnung des antarktischen Ozonlochs weiter zunimmt,
ist nicht auszuschlieBen, dass sich aufgrund heute unbekannter oder unterbewerteter Wech-
selwirkungen oder Riickkopplungen die relative Bedeutung der heute verstandenen Prozes-
se verschiebt, oder heute noch unbekannte Prozesse wichtig werden. Mit dem ENVISAT-
Satelliten [126] hat die European Space Agency (ESA) am 1. Mirz 2002 eine Messplattform
in eine polare Erdumlaufbahn gebracht, die mit Instrumenten bestiickt ist, die geeignet sind,
derartige Prozesse zu studieren. Ein solches Instrument ist Michelson Interferometer for Pas-
sive Atmospheric Sounding (MIPAS), mit dem sich eine Vielzahl der relevanten Spurengase
messen lassen. Bei der Konzeption der Auswertestrategie waren wir in grofflem Mafle be-
teiligt [61}[79)[80][70}{69][76]{81}{73}[114][120]{116]{156][148]{157){153][144][165][166}[207][208)
[195](215){235]{246]{244][253]{269](273][272]|246}[227][225][226][320][344}[355)[367][363].

2.1.2 Die Ozonchemie der arktischen Stratosphire

Die Ixistenz des antarktischen Ozonlochs fiihrt direkt zu der Frage, ob und in welchem
MafBe sich derartige Prozesse auch in der Nordpolarregion abspielen kdnnen [431]. Auch
in der winterlichen arktischen Stratosphire wurde ein signifikanter Ozonabbau registriert
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- [425]{409][127], wenn auch nicht in dem MaBe wie in der Antarktis. Viele der Mechanis-
men, die die antarktische Ozonzerstorung steuern, sind auch in der Arktis relevant, und
manche dieser Prozesse wurden sogar im Zusammenhang mit der arktischen Ozonzerstérung
erstmals beschrieben (z.B. {12]{339]{340]). Aufgrund der geographischen Gegebenheiten ist
der arktische Polarwirbel jedoch nicht so kalt, stabil und ortsfest wie sein antarktisches Ge-
genstiick, Transporte durch die Wirbelgrenze sind in der Arktis deswegen hiufiger. Aufgrund
der hheren Temperatur ist in der arktischen Stratosphire der ClO-BrO-Zyklus (R 26)
wichtiger als in der Antarktis. Die Kondensationstemperatur fiir Stratosphirenwolken wird
viel seltener erreicht, und die heterogene Chemie erreicht nicht die Effektivitit wie in der
Antarktis. Als Medium fiir heterogene Reaktionen sind insbesondere in der Arktis ternére
Losungen (Wasser, Schwefelsdure und Salpetersiure) relevant [391}[48}{380}[103]. Polare Stra-
tospharenwolken vom Typ 1 werden zwar beobachtet, haben aber nicht die Relevanz wie in
der Antarktis. Allerdings kann die aktuelle Temperatur im Bereich von Lee-Wellen hinter
Gebirgen lokal deutlich unter die synoptische Temperatur absinken. Chloraktivierung und
N,Os—Hydrolyse knnen also durchaus stattfinden, wenn die kritische PSC—-Temperatur im
synoptischen Mafistab nicht erreicht ist [49){102]. Denitrifizierung wird im Polarwirbel des
Nordwinters eher selten festgestellt, allenfalls lokal [410)(294](378], und entsprechend wer-
den oft hohe CIONOy-Mischungsverhiltnisse gemessen {74]. Auch der CIONO,—Zyklus kann
zam Ozonabbau beitragen [397}; seine Bedeutung ist jedoch umstritten und hiingt mafigeb-
lich davon ab, zu welchen Produkten CIONQO; mit welcher Wahrscheinlichkeint photolysiert
wird: :

ClONOg + hf - Cl+ N03 (R 50)
NOz+ hf — NO+4+ 0O, (R 51)
Cl+0; — ClIO+ 0, | (R 52)
NO+0O3 = NO;+ Oy (R 53)
CIO+NO,+M — CIONO, +M (R 54)
netto: 203 — 30, (R 55)

Im Nordwinter des Jahres 2000 wurden erstials besonders grofie Eisteilchen (Durchmesser
10 bis 20 pm) nachgewiesen, die schnell sedimentieren, und genug HNO; enthalten, um
wirksam zur Denitrifizierung beizutragen [262][281}{158].

Der Ozonabbau in der arktischen Stratosphire ist um so gréfer, je kilter die Stratosphire
im jeweiligen Polarwinter ist; im Winter 1999/2000 betrug der Ozonverlust in 18 km Héhe
etwa 60%.

Beim Zusammenbruch der arktischen Vortex im Friihling ist das Gleichgewicht der Chlor-
reservoirgase von HCl zu Gunsten von CIONQO, verschoben. Die Luft des Polarwirbels ver-
mischt sich mit der Luft der mittleren Breiten, und trigt so auch zur langfristigen Abnahme
des stratosphéirischen Ozons in mittleren Breiten bei. )

Im Rahmen der Konzeption, Durchfiihrung, und Unterstiitzung der Auswertung infra-
rotspektroskopischer Messungen von Oz, HoO und HDQO, der Reservoir- und Senken-
gase HNOj;, CIONQO,;, N,Os, HCl, HOC! und HF, der Radikale ClO und NOj, der
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Quellgase CH4, N,0O, CFC-11, CFC-12, HCFC-22, CF4, CCly, und einiger Aerosolpa-
rameter konnten wir einen Beitrag zur Erforschung der arktischen Ozonchemie leisten
[74]{83](88][6][163][421][420][419][288][414][291][372][121]. Auch zu diesem Themenbereich
wird das MIPAS-ENVISAT Projekt voraussichtlich einen wertvollen und umfangreichen
Datensatz liefern. Im Rahmen der Auswertung dieser Daten sind wird bei etlichen For-
schungsantrigen —— teilweise federfiihrend — beteiligt [63]{365][118](204][245}{248]{32].

2.1.3 Ozonabbau in mittleren Breiten

Der Ozonsiulengehalt nimmt in den mittleren Breiten seit 1979 um etwa 7% pro Jahrzehnt
ab [312]. Auch hier kann der Ozonabbau durch pure Gasphasenchemie quantitativ nicht er-
kliart werden. Vielmehr wird den Sulfataerosolen eine bedeutende Rolle zugewiesen, auf deren
Oberfliiche heterogene Reaktionen ablaufen, wie die Hydrolyse von NoOg und CIONO,. Vul-
kanausbriiche konnen durch ihre Sulfatinjektionen in die Stratosphire dort die chemischen
Prozesse auch in den mittleren Breiten empfindlich storen, insbesondere in Verbindung mit
dem vorhandenen anthropogenen Chlor [349]. Die Bedeutung der Junge-Aerosolschicht ist
hier offenbar wichtiger als bisher angenommen. Wie in der polaren Ozonchemie aktivieren
Reaktionen 44-47 Chlor entweder direkt, oder indem sie NO,, binden,

Eine weitere wichtige Rolle fiir die Ozonreduktion in mittleren Breiten spielen Transporte,
insbesondere in Hohenbereichen unter etwa 16 km. Im Zuge der Auflisung der polaren Vortex
vermischt sich die Polarluft mit der Luft mittlerer Breiten. Sowohl ozonarme Luft als auch fiir
die Ozonchemie wichtige Spurenstoffe werden in mittlere Breiten transportiert. Insbesondere
dem Transport des Chlorreservoirs CIONO, aus der nordpolaren Stratosphire in mittlere
Breiten wird in diesem Zusammenhang eine grofie Bedeutung beigemessen. Auch zu diesem
Thema erhoffen wir uns wertvolle Daten vom MIPAS-ENVISAT Experiment. Die Abnahme
des Ozons in mittleren Breiten ist quantitativ noch nicht verstanden, wird jedoch zunehmend
mit langfristigen Anderungen der dynamischen Situation in Verbindung gebracht [183].

2.1.4 Stratosphérisch—troposphérischer Grenzbereich

Die Ozonabnahme in der untersten Stratosphire beruht auf den gleichen chemischen Re-
aktionen wie die Ozonchemie in der polaren Vortex. Jedoch ist in diesem Bereich mehr
Wasserdampf vorhanden, und die Luft in der untersten Stratosphére ist — von der Polar-
region abgesehen —— kiilter als es den typischen Bedingungen der mittleren Stratosphére im
Polarwirbel entspricht. Bereits bei 205 Kelvin — der genaue Wert ist druckabhingig — be-
ginnt Wasser auszufrieren. Die dadurch héufig auftretenden Teilchen in der festen Phase sind
wichtig fiir heterogene Reaktionen 44-48. Als zusitzliche Quelle fiir HO;, das gemiB Reak-
tionszyklus 15-17 zur Qzonzerstdrung beitrigt, kommen organische Substanzen wie H,CO
in Frage. : '

In der oberen Troposphiire wird dagegen eine Zunahme der Ozonkonzentration beobachtet
[425]. Es ist noch nicht geklirt, welcher Mechanismus diesem Phinomen zu Grunde liegt.
Die Ozonbildung in der verschmutzten, also mit NO angereicherten, freien Troposphire wird
durch die folgende Reaktionskette erklért:
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NO +HO, — NO, -+ OH (R 56)
NO; +hf — NO+O (R 57)
O+0;+M — O3+M, . (R58)

wobei HO; aus Methanoxidation entsteht: .
CH4 + OH — CHj 4 HO,. (R 59)

Unklar ist, warum nicht ein gréferer Anteil des NO, im Reservoirgas HNO; gebunden ist
[159](224][297). Es wird iiber eine schnelle Riickreaktion spekuliert, die NO, wieder freisetzt
[52]. Méglicherweise spielen auch Aerosole als Medium fiir heterogene Reaktionen eine Rolle
[191}. Auch CO trigt als HO,~Quelle zur Ozonbildung bei:

OH+CO+0, — HO,+ CO, (R 60)

2x (HO,+NO+M ~» OH + NO,) (R 62)

2% (NOz +hf+0; = O3+ NO) (R 63)

netto: CO+20; —» COz3+ 04 (R 64)

Der Ozonabbau beginnt mit der Ozonphotolyse und benétigt dann Wasserdampf:

O3+hv = O('D)+0; (X< 310nm) (R65)

H,0+0('D) — 20H (R 66)

OH + 03 4 H02 - 02 (R 67)

HO;+0;3 — OH+ 0, (R 68)

Die Verfiigbarkeit von UV-B Strahlung und Wasserdampf spielen offenbar eine entscheiden-
den Rolle fiir die Ozongleichgewichtsreaktion.

Flugzeuge tragen in der oberen Troposphire durch NO,~Emissionen signifikant zum NO,~
Budget (NO, und seine Reservoirgase) bei {228] und sind aufierdem eine Quelle fiir HZO
Kondensationskerne und das Aerosol bildende, weil hygroskopische, SO,. Dadurch kann die
Ozonproduktion in diesemn Hohenereich erhht werden [34). AuBierdem kénnten in Bodennihe
emittierte Verbindungen wie NO., CO, CyHg, C;Hy und SO, konvektiv in die Nihe der
Tropopause transportiert werden und zu verstirkter Ozonproduktion beitragen [20].

Um die chemischen Prozesse im Héhenbereich der oberen Troposphire und unteren Stra-
tosphére zu verstehen, ist es auch notwendig die Austauschprozesse zwischen Stratosphire
und Troposphére zu studieren. In letzter Zeit wird die Barrierefunktion der Tropopause ver-
mehit in Frage gestellt, und auch die Erklarung der Trockenheit der unteren Stratosphire
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durch ” Gefriertrocknung” wird zunehmend — zumindest quantitativ — angezweifelt {192].
Bekannte Mechanismen der Austauschprozesse sind Tropopausenbriiche im Bereich zwischen
polaren Gebieten und mittleren Breiten [317], absinkende Kaltlufttropfen in der oberen Tro-
posphire (sog. cut-off lows) [209], und tropische Konvektionszonen {so genannte tropical
pipes) [305]. Wenn sich, wie vermutet, die thermische Struktur im Tropopausenbereich auf-
grund der gestorten Ozonchemie dndert, wird das Auswirkungen auf die Transport- und
Austauschvorginge haben, was seinerseits Riickwirkungen auf chemische Prozesse in die-
sem Bereich haben wird, Wenn sich auch viele der relevanten Substanzen mit Methoden
der Fernerkundung, insbesondere im infraroten Spektralbereich, messen lassen, so stellt die
Erforschung der Tropopausenregion doch besondere Anforderungen an ein derartiges Expe-
riment. Insbesondere die folgenden Probleme stellen eine besondere Herausforderung dar:

¢ Viele der zu studierenden Prozesse sind so kleinskalig, dass es fraglich ist, ob die bisher
realisierte riumliche Auflésung eines Fernerkundungsexperiments ausreicht.

e Einige der relevanten Gase, wie O3 und HNOQ, besitzen ein Konzentrationsmaximum in
der Stratosphiire, das je nach Messgeometrie das Signal aus dem Tropopausenbereich
maskiert.

¢ Das Signal von Wolken und Wasserdampf tendiert dazu, die Signale von anderen Spe-
zies zu {iberdecken.

Allerdings ist der Bereich der oberen Troposphéire und unteren Stratosphire auch fiir in
situ Messungen nicht optimal zuginglich. Um zu priifen, welche Fernerkundungsmethoden
am geeignetsten fiir die beschriebene Problemstellung sind, waren wir in eine internationale
Studie der ESA zu diesem Thema involviert [217}.

2.1.5 Der Strahlungshaushalt der Atmosphire

Auf die Bedeutung der Ozonschicht auf die Temperaturverteilung in der Stratosphéire wurde
bereits in Kapitel 2.1 hingewiesen. Die Strahlungsbilanz der Atmosphiire wird im Wesent-
lichen geprigt durch die Absorption solarer ultravioletter Strahlung durch O3, sowie durch
Absorption und Emission terrestrischer Strahlung durch die infraroten Banden von CO, O,
und H,0 {315]. Die Re-emission infraroter Strahlung durch die Atmosphére reguliert den so
genannten Treibhauseffekt.

- Die Wechselwirkungen zwischen Ozonabbau und Klima sind vielfiltig {312]:

¢ Die anthropogene Komponente des Treibhauseffekts beschreibt die Wirkung der Zu-
nahme von Spurengasen mit Infrarotbanden (insbesondere CO,, CHy, N2O, CFCs) auf
das Klima auf der Erde. Durch die Erhéhung der Konzentrationen der Treibhausgase
verschiebt sich das effektive Emissionsniveau des Gesamtsystems Erde-Atmosphire in
héhere und damit kiltere Schichten. Gemifi der Planck-Funktion reduziert sich die
Gesamtabstrahlung an Energie, bis durch verstirkte Abstrahlung der erwdrmten Luft
ein neues Strahlungsgleichgewicht erreicht wird. Die aufgrund zunehmender Emissi-
vitat verstirkte Abstrahlung der Stratosphire fiihrt zu ihrer Abkiihlung, Wie wir in
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den Kapiteln 2.1.1 und 2.1.2 gesehen haben, wird Ozon um so effektiver abgebaut,
je kilter die Atmosphére ist. Der Treibhauseffekt kann so die Ozonzerstérung weiter
verschlimmern, selbst fiir den Fall riickldufiger Chlorkonzentrationen.

o Umgekehrt ist eine sonnenbeschienene ozonreiche Atmosphire wirmer als eine ozon-
arme, da sie solare ultraviolette Strahlung besser absorbieren kann. Eine Abnahme
der Stratosphérentemperatur wird beobachtet und diesem Mechanismus zugeschrie-
ben [425].

- » Da Ozon selbst ein sogenanntes Treibhausgas ist, kann der Ozonabbau die Erwérmung
durch anthropogene Treibhausgase teilkompensieren [100).

¢ Die bei reduziertem Ozongehalt weiter in die Atmosphire eindringende ultraviolette
Strahlung kann das Treibhausgas CH4 photodissozoiieren [252).

o AuBerdem kann diese ultraviolette Strahlung in einer photochemischen Reaktion aus
Wasserdampf und Ozon OH-Radikale bilden, die Schwefeldioxid in Schwefelsiure um-
wandeln. Diese dient als Kondensationskern fiir Wolken, die die Erdalbedo erhéhen
[396].

¢ Durch die Schidigung vom Phytoplankton durch ultraviolette Strahlung wird die Pho-
tosynthese und damit das COz—Aufnahmevermﬁgen der Meere reduziert.

Die Problematik um die Zunahme anthropogener Treibhausgase involviert auch die Me-
sosphire: Da die Energiebilanz der Mesosphiire weitestgehend von CQO,—Emissionen in der
15—pm—Bande gesteuert wird, ist im Zuge der globalen Klima#inderungen mit einer massi-
ven Abkiihlung in diesem Héhenbereich zu rechnen. Oxidation des Treibhausgases CH4 zu
Wasser kionnte die beobachtete Zunahme sogenannter ”leuchtender Nachtwolken”! erkliren
[383]. Wenn Methan die einzige Quelle fiir mesosphiirisches Wasser ist, lassen sich weder
die hohen Wasserkonzentrationen noch die méglicherweise dadurch verursachten niedrigen
Ozonkonzentrationen im unteren Mesosphirenbereich erkliren [97]{379]{95].

Das MIPAS-ENVISAT Experiment soll mit seinen simultanen mesosphérischen Messungen
der Emissionen von COjy, O3, H,0, NO,, CH4 und méglicherweise auch OH einen vertieften
Einblick in die Energiebilanz und Chemie der Mesosphire ermdoglichen [336).

Die Ubersetzung ”nachtleuchtende Wolken” fiir das englische Wort noctilucent clouds wire instruktiver,
hat sich jedoch in der deutschen Sprache nicht durchgesetzt. Diese Art Wolken besteht nicht nur nachts. Sie
sind aber nur zu sehen, wenn das durch sie reflektierte Sonnenlicht nicht durch direktes Sonnenlicht oder
Dimmerungslich{ maskiert wird. Um den nétigen Helligkeitskontrast zu erreichen, muss die Sonne also so
tief stehen, dass ihre Strahlen die leuchtende Nachtwolke gerade noch erreichen, wihrend tiefere Teile der
Atmosphiire bereits abgeschattet sind.
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2.2 Passive Fernerkundung

Passive Fernerkundung verwendet nur natiirliche Signalquellen, und grenzt sich so von den
so genannten aktiven Fernerkundungsmethoden ab, bei denen eine anthropogene Strahlungs-
quelle, zum Beispiel ein Laser, zum Messsystem gehort. Wir beschriinken uns hier auf die
Diskussion passiver Fernerkundungsmethoden, bei denen elektromagnetische Wellen die In-
formationstriger sind, selbst wenn der Rekonstruktionsformalismus, der im Kapitel 3 disku-
tiert wird, allgemeinere Giiltigkeit hat.

2.2.1 Die Frequenzb.ereiche

Wie wir weiter oben gesehen haben, ist die Strahlung im sichtbaren Spektralbereich zur Iern-
erkundung atmosphérischer Spurengase nur eingeschrinks geeignet. Nur Oz, HyO und NQO»,
ferner OCIO und BrO, haben hier nennenswerte Absorptionsbanden. Deshalb wird meist auf
andere Spektralbereiche ausgewjchen, oder Messungen im sichtbaren Spektralbereich werden
durch Messungen in anderen Spektralbereichen ergénzt.

Strahlung im ultravioletten Spektralbereich wird besonders durch Streuprozesse, sowie durch
Absorptionsbanden inshesondere von Ozon beeinflusst. Die Hartley-Banden zwischen 0,2 und
0,3 m und die Huggins—Bande bei 0,34 pm verdienen in diesem Zusammenhang besonde-
re Erwihnung, Das Dobson-Spektrometer [37] misst zum Beispiel Sonnenstrahlung in zwei
ultravioletten Spektralbereichen unterschiedlicher Ozon-Absorption. Aus dem Intensitiits-
verhiltnis kann die Ssulendichte des Ozons abgeleitet werden. Wird als Lichtquelle statt der
direkten Sonne ihr Streulicht aus dem Zenith verwendet, kénnen aulerdem mittels der so ge-
nannten Umkehrmethode auch Vertikalprofile der Ozonkonzentration rekonstruiert werden.
Seit 1970 werden BUV (backscatter ultraviolet) Geriite auch auf Satelliten (erstmals Nimbus
4) zur Ozonmessung eingesetzt. Auch O, und N, haben ultraviolette Banden. Hiufig wer-
den Messungen im sichtbaren und ultravioletten Spektralbereich kombiniert durchgefiihrt,
so zum Beispiel beim Global Ozone Monitoring Experiment (GOME) [41].

Im nahen und mittleren infraroten Spektralbereich zwischen 0,8 und etwa 40 pm (250
bis 12500 em™!) hinterlassen Molekiile mit variablem elektrischen Dipolmoment mit ihrem
Vibrations-Rotations-Spektrum ihren Fingerabdruck; wihrend die Hauptbestandteile der
Atmosphire, Ny und O, in diesem Spektralbereich, von Quadrupoliibergingen und stof-
induzierten Banden abgesehen, transparent sind. Dadurch erweist sich der infrarote Spek-
tralbereich als besonders geeignet fiir die Fernerkundung von Spurengasen wie H,0, O,
CHjy, N,O, HNO;, CO, NO, N3O, CIONO,, N,O5, HCI, HF, SFg, COF3, C,all,, CoHg, HOC,
FCKWs und anderen. Da das Maximum der Planck-Funktion bei atmosphiirischen Tempe-
raturen im mittleren Infrarot liegt, sind dort nicht nur Messungen atmosphirischer Absorp-
tion, sondern auch ihrer Emission bei ausreichender Signalstirke moglich. Hauptvorteil der
Emissionsmessungen ist die Unabhingigkeit von der Sonne als Hintergrundstrahler. Dadurch
werden Messungen in der Nacht und im polaren Winter moglich. Aufgrund niedriger Werte
der Planck Funktion ist im nahen Infrarot zwischen 0,8 und 3pm (3333 bis 12500 cm™?)
keine Emissionsspektrometrie thermischer Strahlung méglich. Der Anwendungsbereich von
atmosphirischen Emissionsmessungen beschriinkt sich-hier auf Resonanzfluoreszenzbanden.
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Im fernen Infrarot jenseits 40 pm (250 cm™) und im Submillimeterbereich {Wellenzahlen
kleiner als 10 cm™) werden Spektrallinien durch Rotationsbanden leichter Molekiile mit
permanentem Dipolmoment verursacht. Auch diese Spektralbereiche sind fiir die Ferner-
kundung einer Vielzahl atmosph#rischer Spurengase geeignet, insbesondere H,O, O,, OH,
CO, HCl, HF, HBr, N,O, HCN, HOCI, HO,, HNQj3, und ClO. Zusitzlich ist hier auch
molekularer Sauerstoff detektierbar. Zwar besitzt dieses Molekiil kein permanentes elektri-
sches Dipolmoment, jedoch sind aufgrund der hohen Sauerstoffkonzentration auch die an
sich schwachen Linien seines magnetischen Dipolmoments relevant. Auch der 3P; — 3P,
Ubergang des atomaren Sauerstoffs ist detektierbar. Es ist offensichtlich, dass Messungen in
diesem Spektralbereich eine ideale Ergéinzung zu Infrarotmessungen darstellen, da mit der
Kombination beider Methoden praktisch die gesamte Palette fiir die chemischen Prozesse
relevanter Spezies abgedeckt werden.

Auch das Mikrowellenspektrum in Wellenldngenbereichen gréfler I mm (Wellenzahlen kleiner
10 cm ™!, Frequenzen kleiner ca. 300 GHz) wird durch Rotationsbanden gebildet. Die wichtig-
sten Gase mit Banden in diesem Bereich sind H;0, Os, Hy0,, ClO und HNOj3. Hauptvorteil
dieses Spektralbereichs ist, dal Wolken fiir Mikrowellen vergleichsweise transparent sind.
Auch in diesem Wellenldngenbereich wird mit Emissionsspektrometrie gearbeitet.

2.2.2 Messgeometrien
2.2.2,1 Die Horizontsondierung

Bei der Horizontsondierung wird die Atmosphére von einer hoch fliegenden Messplattform
(Stratosphiirenballon, Stratosphérenflugzeug, Satellit) unter verschiedenen negativen Eleva-
tionswinkeln ¢, abgetastet (Abb. 1). Die Hohenauflésung des Experiments ist primir durch
die Messgeometrie gegeben. Da der Hauptteil des gemessenen Signals aus dem Bereich der
Tangentenhohe zp,, , stammt, fiihren die Messungen unter verschiedenen Elevationswinkeln
unmittelbar zu einem Vertikalprofil der gesuchten Zustandsgrifie, sofern die Atmosphére im
entsprechenden Spektralbereich nicht optisch dicht ist, als horizontal homogen angenommen
werden kann, und ihren Zustand wihrend der Zeit der Messung nicht dndert.

Horizontsondierungsmessungen sind im Absorptions- und Emissionmodus iiblich. Bei Ab-
sorptionsmessungen ist die Messgeometrie durch die Beobachterposition und die Position
der auf- oder untergehenden Sonne determiniert. Anstelle der Sonne kénnen auch der Mond
oder Sterne als Hintergrundstrahler dienen. Solche Messungen werden auch Okkultations-
messungen genannt. Beil der Emissionsmessung hat der Experimentator die Freiheit, die
Messgeometrie nach seinem wissenschaftlichen Interesse zu wihlen. Da die Wegstrecken des
Lichtstrahls in der Atmosphére sehr lang sind (bis zu ca. 2200 km fiir den Bereich unter
100 km Hohe bei einer Tangentenhéhe von 8 km) ist die Horizontsondierung auch sensitiv
auf niedrig konzentrierte Spezies. Das gréfite technische Problem bei der Horizontsondierung
ist die Notwendigkeit der genauen Kenntnis des Elevationswinkels. Das gemessene Signal
hingt sehr stark von a,, ab, und diese GroBe ist nicht immer hinreichend genau bekannt.
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Abbildung 1: Die geometrischen Verhiltnisse bei der Horizontsondierung. Durch Varia-
tion des Elevationswinkels o« werden von der Beobachterhéhe z,,, Spektren
bei verschiedenen Tangentenhdhen z,, gemessen. '

2.2.2.2 Die Aufwirtsbeobachtung

Von einem bodengebundenem Messgerdt wird die ldngs eines durch einen positiven Ele-
vationswinkel bestimmten Sehstrahls einfallende Strahlung gemessen. Im Gegensatz zur
Horizontsondierung durchiiuft der Sehstrahl unabhiingig vom Elevationswinkel immer al-
le Hohenbereiche der Atmosphére. Somit impliziert die Messgeometrie unmittelbar keine
Hohenauflésung. Allerdings dndern sich mit der Variation des Elevationswinkels die relativen
Beitrige der Hohenbereiche zum Gesamtsignal. Bei hoch aufidsenden spektralen Messungen
enthilt auch die Form der gemessenen Spektrallinien Information iiber die Héhenverteilung
des absorbierenden oder emittierenden Gases (siehe Kapitel 2.3.5). Um stérende Einfliisse
der unteren Atmosphire — insbesondere durch Wasserdampf — zu minimieren, wird das
Messgerit oft erhéht positioniert, etwa in einer Bergstation oder einem Flugzeug.

2.2.2.3 Die Nadirsondierung

‘Bei der Nadirsondierung blickt das Messgeriit von erhéhter Position {Flugzeug, Satellit)
in Richtung Erdboden. Dadurch ist die horizontale Auflésung hervorragend, wihrend die
Vertikalauflosung in der Regel reduziert ist und nicht geometrisch gegeben ist, sondern nur
durch die Frequenzabhingigkeit der Sensitivitit der gemessenen Signale auf atmosphérische
Zustandsparameter in bestimmmten Hohen. Die Nadirsondierung ist die einzige Geometrie,
bei der die Emissivitit des Bodens eine Rolle spielt: Vom Boden ausgestrahlte und vom
Boden reflektierte Strahlung sind bei der Auswertung zu beachten (siehe Kapitel 3).
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2.2.3 Die spektrale Auflésung

Eine besondere Bedeutung bei der Bewertung von Fernerkundungsinstrumenten fiir den in-
fraroten Spektralbereich kommt der spektralen Aufissung zu. Mit Filterradiometern, wie man
sie zum Beispiel beim LIMS (Limb Infrared Monitor of the Stratosphere) Experiment [335)
auf dem Nimbus 7 Satelliten verwendet hat, wurden Strahldichten in verschiedenen spektra-
len Kanilen von etwa 30 bis 150 cm™ spektraler Uberdeckung gemessen. Die Kanile waren
so gewihlt, dass sie jeweils ein Bandensystem des interessierenden Gases, oder mindestens
einen groflen Teil davon, abdeckten. Gase, die weitrdumig das Infrarotspektrum dominieren
(NQ,, Hy0, O3, HNO3, CO, ?) konnten analysiert werden, Viele Molekiile, die nur einzelne
Spektrallinien in einem Wald von Linien anderer Gase aufweisen, konnten nicht detektiert
werden.

Das Gaskorrelationsradiometer [347] bedient sich einer eleganten Methode, nur das Signal
interessierender Spektrallinien zu messen. Als Filter wird eine Kiivette benutzt, die mit
einer bekannten Menge des zu messenden Gases gefiillt ist. Der Vergleich des gefilterten at-
mosphérischen Signals mit dem Signal, das nur durch eine leere Kiivette modifiziert wird,
liefert Information iiber die Gaskonzentration in der Atmosphére. Eine Verfeinerung die-
ses Ansatzes basiert auf Druckmodulation in der Gaszelle [382]. Diese Technik wurde zum
Beispiel im SAMS (Stratospheric and Mesospheric Sounder) Experiment [105] und seinem
Nachfolger, ISAMS (Improved Stratospheric and Mesospheric Sounder) [381] verwendet. Die
typische Auflésung von SAMS liegt bei etwa 0,01 cm~, Auch beim MOPITT-Instrument
(Measurement of Pollution in the Troposphere)[106] handelt es sich um ein Gaskorrelati-
onsradiometer, das neben druckmodulierten Kiivetten auch so genannte langenmodulierte
Zellen [104] verwendet, bei denen der optische Weg des Lichtes durch die Kiivette withrend
der Messung verdndert wird. Gaskorrelationsradiometrie gestattet jedoch keine mehrdimen-.
sionale Messung atmosphirischer Spektren, sondern nur die integrale Messung der jeweiligen
Differenzspektren.

Gitterspektrometer erzielen eine spektrale Aufiésung von etwa 1 cm™!. Das geniigt, um
gut separierte Spektrallinien oder Q-Zweige aufzulésen und erhoht die Anzahl simultan
messbarer Substanzen betrichtlich. Kleine oder nahe beieinander liegende Linien werden
jedoch zu einem Mischsignal verschmiert. Beim CRISTA (Cryogenic Infrared Spectrometers
and Telescope for the Atmosphere) Experiment [295][321]{296] wurde die spektrale Auflsung
bewusst auf Werte der obengenannten Grofienordnung reduziert, um bei guter Signalstirke
dennoch eine hohe Messfrequenz und damit auch bei Messungen aus einer Erdumlaufbahn
eine gute raumliche Auflésung zu erreichen.

Das CLAES Cryogenic Limb Array Etalon Spectrometer Gerdt [326] ist ein Fabry—Perot-
Spektrometer und erreicht eine spektrale Auflésung von 0,18 cm~1. Es wurde erfolgreich auf
dem UARS (Upper Atmosphere Research Satellite) eingesetzt. Aus Griinden der Zeitersparnis
wurde bei diesemn Gerit im operationellen Betrieb nicht das gesamte Spektrum schrittweise
abgetastet, sondern es wurden nur spektrale Strahldichten an ausgewihlten Frequenzstiitz-
stellen gemessen.

2Hier interessiert nicht COg, da dessen Hohenprofil bekannt und bis etwa 80 km hhenkonstant ist.
Vielmehr kann aus dem Signal der COp-Bande die Temperatur im Bereich der Tangentenhhen hergeleitet
werden.
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Durch die Fourier-Spektrometrie mit Michelson-Interferometern [265) wurde es méglich,
breite Spektralbereiche gleichzeitig zu messen und dabei einzelne Spektrallinien zu separie-
ren. Die meisten im Infrarot absorbierenden oder emittierenden Gase wurden damit detek-
tierbar, sofern das Signal hinreichend stark ist, und nicht starke Signale anderer Gase die
Signatur der gesuchten Linie {iberdecken. Durch die weitere Verbesserung der spektralen
Auflssung zu Werten um 0,0025 cm™! wurde die Form der einzelnen Spektrallinien immer
besser sichtbar, Da diese Information iiber die Hohenverteilung von Spurengasen enthalt
(siehe Kapitel 2.3.5) ist dies auch fiir die Auswertung relevant.

Abbildung 2 zeigt den Ausschnitt des atmosphérischen Infrarotspektrums im Wellenzahlbe-
reich von 778-782 em~! in Abhingigkeit von der spektralen Auflésung, um deren Auswirkung
auf den Informationsgehalt der Messung zu verdeutlichen. Bilder a bis e zeigen, wie die Se-
parierbarkeit von Linien einzelner Gase mit zunehmender spektraler Auflésung besser wird.
Bei Bild a, das vom Informationsgehalt einer Radiometermessung entspricht, kann nur das
Gesamtsignal aller im betrachteten Spektralbereich emittierenden Gase gesehen werden; eine
Zuordnung des Signals auf Einzelkomponenten ist nicht moglich. Das Signal der Auflésung
1,0 e ! zeigt zwar spektrale Struktur; die Unterscheidung von Spektrallinien verschiedener
Gase ist dennoch nicht moglich, Bei der Auflésung von 0,18 cm™! kénnen einzelne Spektral-
linien aufgeldst werden, zum Beispiel die starke CO, Linie bei 781,15 cm™!; eng beieinander-
liegende Linien, zum Beispiel die Os—Linien bei 780,3 und 780,5 cm~! werden zu einer Linie
verschmiert, sind jedoch gut vom Signal anderer Gase zu separieren. Die spektrale Linien-
form ist hier noch durch die Geritefunktion dominiert, und die Druckverbreiterung (Kapitel
2.3.5) der Linien ist nicht zu sehen. Die Auflssung von 0,05 cm™! (Abbildung d) erlaubt eine
fast perfekte Separation der Spektrallinien. Die Linienform ist jedoch weiterhin iiber weite
Bereiche durch die Geritefunktion dominiert. Nur im Sockelbereich der Linien ist Druckver-
breiterung zu erahnen, Fine weitere Verbesserung ist im Absorptionsspektrum der Auflésung
0,01 cm™! zu erkennen (Abbildung e). Beziiglich der Separierbarkeit der Signale wird der
Vorteil der nochmals erhdhten Aufiésung (0,0025 cm™!) bei der bodengebundenen Absorp-
tionsspektrometrie durch die stirkere Druckverbreiterung der Linien troposphirischer Gase
teilweise zunichte gemacht. Deutlich erhoht ist jedoch der Informationsgehalt der druckver-
breiterten Linienflligel beziiglich der Hohenverteilung der Spurengase. ‘

2.2.4 Fouriertransformations—Infrarotspektrometrie .als Werk-
zeug fiir atmosphirische Fernerkundung

2.2.4.1 Ein Uberblick iiber giingige Methoden

Atmosphirische Fernerkundung im mittleren infraroten Spektralbereich, insbesondere mit
Fourier-Spektrometern wird im Absorptions- und Emissionsmodus, und in allen drei oben
diskutierten Geometrien betrieben. Erstmals wurde bereits 1969 auf dem Nimbus 3 Satel-
liten ein Michelson-Interferometer zur Erdbeobachtung aus dem Weltraum eingesetzt. Das
Infrared Interferometer Spectrometer (IRIS) hatte eine spektrale Aufiésung von 5 cm™1. Die
in Nadirblickrichtung gemessenen Spektren lieflen immerhin die Banden von CQ, CHy, N,O,
03, CO;, HDO und HyQ erkennen und separieren [181]. Dié Nadirsondierung der Atmo-
sphére ist immer eine Mischform aus Absorptions- und Emissionsspektrometrie, da die Erde
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Abbildung 2: Atmosphirische Spektren bei verschiedenen spektralen Auflésungen. Ab-
bildung (a) reprisentiert die Messung eines Filterradiometers, das die
Strahlung nur als integralen Wert messen kann. Abbildungen (b), (c¢) und
(d) zeigen simulierte Emissionsmessungen der spektralen Auflésung von

. 1em 10,18 cm™Y, und 0,05 cm™?, wie sie vom CRISTA [321][295], CLAES
[326], und MIPAS [123] Experiment in Horizontsondierung fiir eine Tan-
gentenhshe von 15 ki gemessen werden. Abbildung (e) zeigt ein Okkul-
tationsspektrum der Auflésung 0,01 em™! zur Tangentenhéhe 15 km, wie
es das ATMOS Instrument [133][178] messen wiirde. Ein vom Boden aus
gemessenes Absorptionsspektrum zu einem Elevationswinkel von 5° und
einer spektralen Auflosung von 0,0025 cm™! wird in Abbildung (f) gezeigt.
Absorptionsspektren solcher Auflosung werden zum Beispiel von der al-
pinen Forschungsstation am Jungfraujoch in den Berner Alpen seit 1984
gemessen {429].

als Hintergrundstrahler und die Atmosphire eine dhnliche Temperatur haben. Zusitzlich
wird bei kiirzeren Wellenliingen auch am Boden reflektierte solare Strahlung gesehen. Das
Tropospheric Emission Spectrometer (TES) Gerit ist derart konzipiert dass es zusitzlich zur
Horizontsondierung auch Nadirsondierung ermdéglichen soll [16]. Sein Einsatz ist auf polar
umlaufenden Satelliten vorgesehen.

Die individuelle Auswertung von Spektrallinien aller Gase, die im Bereich von 600 bis
4700 cm™! separierbare und hinreichend starke Signaturen haben, erméglichte das ATMOS
(Atmospheric Trace Molecule Spectroscopy) Instrument [133}[178]. Mit diesem besonders er-
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folgreichen Experiment, bei dem die atmosphérische Absorption von Sonnenlicht unter Hori-
zontsondierungsgeometrie gemessen wurde, wurden zahlreiche atmosphérische Spurenstofie
erstmals detektiert. ATMOS wurde seit 1985 im Rahmen von Spacelab und Space Shuttle
Fliigen eingesetzt. Emissionsspekirometrie im mittleren Infrarot in Horizontsondierung wur-
de durch das Ballonexperiment SIRIS etabliert [35]. Viele erfolgreiche Fliige hatte das MIPAS
Ballonexperiment [290], fiir das wir die Strategie und Werkzeuge zur Rekonstruktion der at-
mosphérischen Parameter entwickelt [58}[60] und erfolgreich zur Anwendung gebracht haben
[85]{74](83][88]. Auch das MIPAS-Gerist, das von der ESA als Nutzlast fiir ENVISAT ge-
baut wird, basiert auf dem Prinzip der Horizontemissionsspektrometrie [135][123]{136]{139].
Um eine befriedigende Signalempfindlichkeit zu erreichen, werden Emissionsspektrometer
auf ca. 200 Kelvin, die Detektoren auf etwa 70 Kelvin gekiihlt. MIPAS ist das erste gekiihite
Fourier-Transformationsspektrometer auf einer Weltraumplattform,

Bodengebundene Absorptionsspektrometrie hat eine vergleichsweise lange Tradition: Be-
sonders bemerkenswert sind die langen Zeitreihen von Spurengasen, die seit 1984 auf
dem Jungfraujoch in den Berner Alpen mit einem hoch auflosenden Fourier-Spektrometer
gemessen wurden [429]. Seit 1990 betreibt das Institut fiir Meteorologie und Klimafor-
schung der Universitiit Karlsruhe und des Forschungszentrums Karlsruhe (IMK) in Kiro-
na, Schweden, mit bodengebundenen Gerdten Fernerkundung mit Absorptionsspektrome-
trie [7][30){415]{414]{28]. Auch zu diesen Experimenten konnten wir Auswertestrategien und
Werkzeuge bereitstellen [60]{8][368]. Mit dem MIPAS-FT Gerit [21] wurden von einem Flug-
zeug Spektren der thermischen Emission der Stratosphére unter positiven Elevationswinkeln
gemessen. Das Nachfolgerit, MIPAS-STR, wird auf einem Stratosphérenflugzeug eingesetzt
und erméglicht auch Horizontsondierung [24}[202].

2.2.4.2 Der Ablauf der Datenverarbeitung

Die in dieser Arbeit diskutierten Experimente wurden mit Fouriertransform—Spektrometern
des Michelson-Typs durchgefiihrt. Solche Geriite messen atmosphérische Spektren nicht di-
rekt, sondern sie messen die Intensitéiten rekombinierter interferierender Strahlen als Funkti-
on der optischen Wegdifferenz des Interferometers, so genannte Interferogramme. Die Daten-
verarbeitungsschritte von den Interferogrammen zu den kalibrierten Spektren werden iibli-
cherweise als ” level-1-Prozessierung” bezeichnet, withrend die Rekonstruktion geophysikali-
scher Parameter aus den kalibrierten Spektren ” level-2-Prozessierung” genannt wird.

Das spektrale Signal r an einer spektralen Stiitzstelle m wird aus dem phasenkorrigierten
Interferogramm I durch Fouriertransformation gewonnen,

Amazx ' : :

r(m) = Re (Z I(n) x e"‘giﬂ"‘fﬂ"’“") (1)
n=1

wobei 4, die Anzahl der Interferogrammstiitzstellen ist.

Bevor Spektren zur Verfiigung stehen, aus denen atmosphiirische Parameter rekon-
struiert werden kénnen, miissen die Primirdaten nachfolgend beschriebene level-1—
Verarbeitungsschritte durchlaufen, deren Reihenfolge auch abweichend sein kann:
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1. Nichtlinearitatskorrektur:

Da insbesondere photoleitende Detektoren nicht immer hinreichend linear auf die ein-
fallende Signalstiirke reagieren, bietet es sich an, das gemessene Signal mit einer Kor-
rekturfunktion zu restaurieren. Wenn eine solche Korrektur iiberhaupt durchgefiihrt
wird, begniigt man sich in der Regel mit einem einfachen Koeflizienten-Anzatz [336].

2. Phasenkorrektur:

Die Fourier-Transformation liefert fiir ein Interferogramm, das um den Nullpunkt der
optischen Wegdifferenz des Interferometers (zero optical path difference, OPDg) ach-
sensymmetrisch ist, ein reellwertiges Spektrum. Im Idealfall fallt der Nullpunkt mit
dem Zentralmaximum des Interferogramms zusammen. Aufgrund von Rauschen und
anderen stérenden Einfliissen ist dieses Maximum nicht immer ohne weiteres eindeutig
bestimmbar. Wére bei einem aufgrund von Rauschen nicht exakt symmetrischen In-
terferogramm OPD, exakt bekannt, wire der Imaginérteil des Spektrums zwar nicht
Null, aber er enthielte kein Abbild des atmosphérischen Signals. Eine falsche Annahme
der OPDy im Interferogramm fithrt zu verzerrten, meist asymmetrischen Spektrallini-
en, und der Imaginirteil des Spektrums korreliert mit dem Realteil. Jeder Wert des
Spektrums ist folglich eine komplexe Zahl. Der Winkel in der komplexen Zahlenebene,
den ihr Ortssvektor mit der realen Achse bildet, heifit Phase:

e(m) = — arctan Im(r{m))

Re(r(m)) ®

Die Drehung um diesen Winkel, die das komplexe Spektrum auf ein reellwertiges ab-
bildet, heifit Phasenkorrektur, und kann alternativ auch im spektralen Raum iiber
ein Faltungsprodukt realisiert werden [142]. Es kann vorkommen, dass die Phase des
Spektrums eine Funktion der Wellenzahl ist, z.B. durch nicht perfekt kompensierte
Dispersion an optischen Komponenten oder durch Laufzeitunterschiede in der analo-
gen elektronischen Signalverarbeitung [400]. Sofern’ das Spektrum phasenverschobene
Eigenstrahlung von Geritekomponenten, insbesondere vom Strahlteiler, enthilt, be-
steht das Ziel nicht darin, den Imaginérteil des Spektrums zu eliminieren, sondern nur
den atmosphirischen Anteil aus dem Imaginérteil des Spektrums zu beseitigen. Mit
anderen Worten: Es wird nicht angestrebt, den Ortsvektor des Signals so zu drehen,
dass seine Spitze auf der reellen Achse imm Phasenraum liegt, sondern so, dass dieje-
nige Komponente, die das atmosphérische Signal darstellt, parallel zur reellen Achse
verlduft. Algorithmen hierfiir wurden entwickelt und beschrieben von Revercomb [318],
Weddigen [413], Hopfner [196] und Trieschmann [399)].

Eine misslungene Phasenkorrektur kann sowohl die Form von Spektrallinien verzer-
ren, als auch die Nulllinienkalibrierung erschweren. Deshalb ist es bei der level-2-
Auswertung gelegentlich niitzlich, eine Parametrisierung der Linienformfehler und eine
Nulllinienkorrektur als optionale Anpassungsparameter zur Verfiigung zu haben.

3. Apodisierung

Ist das Signal bei der maximalen Wegdifferenz des Interferogramms (mazimum op-
tical path difference, OPD,,q,) noch nicht auf Null abgefallen (mit anderen Worten:
Kann das Interferometer die wahre Struktur des gemessenen Spektrums nicht hinrei-
chend auflésen), zeigt die Fourier-Transformation Uberschwinger (so genannter Gibbs—
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Effekt). Da das Beenden der Interferogrammaufnahme bei der OPD,;,, einer Multipli-
kation des unendlich langen idealen Interferogramms mit einer Rechteckfunktion ent-
spricht, folgen die Uberschwinger im Spekrum den Nebenextrema einer “i:—szunktion,
der Fourier-Transformierten der Rechteckfunktion. Um diese ﬂberschwi:xgel' ZU Ver-
meiden, wird das Interferogramm mit einer so genannten Apodisierfunktion multipli-
ziert, die das Signal zur OPD,,,; hin kontinuierlich ausblendet. Dies bewirkt zum einen
eine Reduktion der Uberschwinger im Spektrum, zum anderen aber auch eine Redukti-
on der spektralen Auflésung der Messung. Eine optimale Apodisierfunktion findet hier
den bestméglichen Kompromiss. Bewiihrt hat sich bei unseren Arbeiten die Apodisie-
rung nach Norton und Beer {282]. Je besser das Spektrometer das gemessene Signal
auflosen kann, um so weniger stark muss apodisiert werden. Bei Messungen mit grofler
OPD,,.., die selbst die Form atmosphirischer Linien noch auflosen, ist keine Apodi-
sierung nétig: Die Intensititswerte im Bereich der OPD,,,, sind ohnehin bei Null,

Die Apodisierung ist dquivalent mit der Faltung des Spektrums mit der Fourier—
Transformierten der Apodisierfunktion. Dies bewirkt nicht nur eine Reduktion der
spektralen Aufiésung, sondern auflerdem eine Transformation des Spektrums in einen
nicht-~orthogonalen Vektorraum. Dies fiihrt zu Korrelationen der spektralen Strahi-
dichtewerte untereinander. Die einzelnen Messwerte sind also nicht mehr unabhéngig
von einander. Dadurch begriindete Schwierigkeiten bei der level-2-Auswertung werden
uns in Kapitel 3 begegnen.

. Fouriertransformation

Mittels Fourier-Transformation (Gl. 1) werden aus phasenkorrigierten Interferogram-
men Spektren gewonnen, Wenn man die so genannte Fast Fourier Transformation
[93] nutzen will, miissen zusitzliche Stiitzstellen mit dem Wert Null eingefiihrt wer-
den, bis n,.; eine Zweierpotenz ist. Diese zusitzlichen Stiitzstellen ohne Informa-
tionsgehalt zerstéren jedoch die statistische Unabhingigkeit benachbarter Stiitzstel-
len im Spektrum. Das fithrt bei der Auswertung der Spektren mitunter zu Pro-
blemen (siehe Kapitel 3). Aus diesemn Grunde favorisieren wir alternative Fourier—
Transformationsalgorithmen, die die Unabhiingigkeit der einzelnen Messwerte erhalten,
oder notfalls eine a posteriori Transformation des Spektrums auf die Basisvektoren des
spektralen Vektorraums.

. Radiometrische Kalibrierung;:

Die durch Fourier-Transformation gewonnenen Rohspektren miissen beziiglich der
Nulllinie und der Strahldichteskala kalibriert werden. Fiir Emissionsmessungen gilt das
Folgende: Seien ratmos pechuw. gweltr. i spektralen Intensitéiten der Wellenzahl v, wie
ste fiir den Blick in die Atmosphiire, auf einen Schwarzkorper bekannter Temperatur
Tichwarz, und in den kalten Weltraum gemessen wurden. Die kalibrierten Strahldichten
der atmosphirischen Messung konnen dann berechnet werden als: -

gotmos __ BV(TSChwarz) ( atmos __ ,rweltr.) (3)
b7 )

v T nschwarz .. pweltr. V'V
TU TV

wobei B,(Tichwarz) der Wert der Planck-Funktion (Gleichung 14) fiir die
Schwarzkorpertemperatur Tyenwar; ist. Gelegentlich wird der Schwarzkorper bei redu-
zierter spektraler Auflésung gemessen, um das Rauschen zu reduszieren (siehe z..
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Ref. [74]). Befindet sich ein Emissionsspektrometer innerhalb der Atmosphire, ist kein
Weltraumspektrum ohne atmosphirisches Signal verfiigbar. In diesem Fall behilft man
sich entweder mit Mehrpunkteichung auf Basis von zwei oder mehr Schwarzkérpern
verschiedener Temperatur (siehe z.B. Ref. [196}), oder man eliminiert das atmosphiiri-
sche Signal aus der Kalibrationsmessung. Letzteres bietet sich besonders an bei Bal-
lonmessungen, wo an Stelle des Weltraumspektrums ein atmosphérischen Spektrum
verwendet wird, das zur Minimierung des atmospharischen Signals unter einem grofien
Elevationswinkel aufgenommen wurde. Die verbleibenden atmosphérischen Linien sind
von kleiner Intensitdt und schmal, und deshalb gut als solche zu erkennen. Fiir den
Arbeitsschritt der Elimination der atmosphérischen Linien aus Eichspektren hat sich
die Bezeichnung ”Rasur” eingebiirgert [74]. Einzelne Schritte der Kalibrierung kénnen
auch vor der Fourier-Transformation, im Interferogrammraum durchgefiihrt werden.

Fiir Absorptionsmessungen wird das gemessene Signal 73t™°* einfach durch ein Welt-
raumsignal ¢ dividiert, um Transmissionspektren zu erhalten (siehe z.B. Ref. [2]),
oder es wird in relativen oder auf 1 normierten Transmissionsspektren gearbeitet (siehe
z.B. Ref. [7]) . ' '

Da die Kalibrationsmessungen selbst nicht frei von Messfehlern sind, ist es bisweilen
notwendig, die Nulllinienverschiebung der Spektren beziehungsweise die Signalskalie-
rung wihrend der level-2-Auswertung zu korrigieren.

6. Frequenzkalibrierung:

Fiir Fehler in der Wellenzahlzuordnung (Frequenzkalibrierung) des spektralen Signals
gibt es im Wesentlichen drei Griinde:

(a) Ungenauigkeiten.in der Laserfrequenz, die zur Bestimmung der optischen Weg-
differenz benutzt wird.

b) Bei Messungen von relativ zum zu sondierenden Objekt schnell bewegten Mess-
g
plattformen (Satelliten, Space Shuttle) kommt es zu Doppler—Verschiebungen.

(¢} Verschiebung des Maximums der Apparatefunktion zu niedrigeren Wellenzahlen
durch das endliche Gesichtsfeld des Interferometers [403].

Abgesehen von der Doppler-Korrektur ist es iiblich, Fehler in der Frequenzkalibrierung
im Rahmen der level-2-Auswertung zu korrigieren. An Hand von Kiivettenmessungen
bekannter Spektrallinien kann die Frequenzkalibrierung auch im Rahmen der level-1-
Auswertung durchgefiihrt werden.

7. Koaddition:

Um das Signal/Rauschverhiltnis zu verbessern ist es iiblich, mehrere Spektren, die
unter gleichen Bedingungen gemessen wurden, zu mitteln. Dieser Schritt kann auch im
Interferogrammraum durchgefiihrt werden. Der Name ” Koaddition” soll ausdriicken,
dass die Spektren in Phase vektoriell addiert werden sollen und nicht etwa spektral
integriert.

Diese als level-1-Auswertung bezeichneten Arbeitsschritte gehen der Rekonstruktion von at-
mosphérischen Zustandsparametern aus kalibrierten Spektren (level-2-Auswertung) voraus.
Wie wir schon angedeutet haben, ist diese Trennung nicht immer rigoros einzuhalten: Oft
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sind die GréfBen aus der level-1-Auswertung nur ungenau bekannt. In diesem Fall versucht
'man wihrend der level-2-Auswertung die unsicheren Grofien simultan mit den atmosphdri-
schen Parametern zu rekonstruieren. Je mehr solcher Parameter zusiitzlich anzupassen sind,
um so mehrdeutiger wird allerdings die Lésung des Rekonstruktionsproblems.

Neben den Primirdaten werden im Rahmen der level-I-Prozessierung auch so genannte Me-
tadaten bereitgestellt. Dabei handelt es sich um Zusatzinformation, die zur Auswertung der
Primirdaten notwendig ist. Auch fiir die Metadaten besteht gelegentlich die Notwendigkeit
der a posteriori Korrektur im Rahmen der level-2-Auswertung. Metadaten von besonderer
Relevanz sind:

e Die Messgeometrie (line of sight, LOS); diese wird bestimmt durch die Beobachterpo-
sition und den Beobachtungswinkel in Azimuth und Elevation. An Stelle des Elevati-
onswinkels kann im Falle der Horizontsondierung auch die Tangentenhohe zur Charak-
terisierung der Geometrie herangezogen werden.

o Die Geolokation, d.h. die Koordinaten der Projektion eines ausgezeichneten Punk-
tes des Sehstrahls, z.B. des Tangentenpunktes auf die Erdoberfliche; bei Kenntnis der
Beobachterposition und Messgeometrie besteht die einzige Schwierigkeit in der Berick-
sichtigung der atmosphirischen Refraktion fiir die aktuelle Dichteverteilung.

o Die Apparatefunktion (instrument line shape, ILS); hierbei handelt es sich um die cha-
rakteristische Linienform, mit der ein Messgerit eine in Wirklichkeit monochromatische
Linie sieht. Die ideale ILS eines Fourier-Transformationsspektrometers mit endlichem
Hub und infinitesimaler Gesichtsfeldblende ist eine fswi‘—a‘f——Funktion. Abweichungen der
realen ILS ergeben sich unter anderem durch die nicht—infinitesimale Gesichtsfeldblen-
de und hubabhingige Modulationseffizienz. Die reale ILS muss vor oder nach dem
atmosphirischen Experiment vermessen werden [188].

e Das spektrale Rauschen; dieses kann aus dem Imaginérteil des Spektrums hergeleitet
werden.

e Das Gesichtsfeld (field of view, FOV) des Messgerits; dieses muss vor oder nach dem

atmosphirischen Experiment in beiden Dimensionen vermessen werden.

Die level -2-Auswertung wird in den Kapiteln 3 und 4 im Detail diskutiert.
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2.3 Die atmosphirische Strahlungsiibertragung

“Wenn sich auch der Informationsgehalt einer Fernerkundungsmessung in rein mathemati-
scher Idiomatik darstellen lasst [329], bleibt es doch unbefriedigend, wenn man nicht die
physikalischen Zusammenhiinge versteht, die den Informationsgehalt einer solchen Messung
bewirken. Hierzu bedienen wir uns der Strahlungsiibertragungsgleichung. Dieser Formalis-
mus geht zuriick auf Chandrasekhar [50). In einer fiir uns geeigneten Schreibweise lautet diese
Gleichung fiir eine nicht streuende Atmosphare im lokalen thermodynamischen Gleichgewicht
(local thermodynamic equilibrium, LTE) in integraler Form:

lp
5(V, Lpeobacnter) = 8{vy lo)r (v, Beobachter,ly) + f B, T(1))o2 (v, )T (v, L peosachter, Ddi
'Beobach!er
(4)

Hierbei sind s(v, Ipeosachter) die spektrale Strahldichte fiir die Wellenzahl v am Ort des Be-
obachters unter der angenommenen Messgeometrie; s(v,ly) die spektrale Strahldichte einer
Hintergrundquelle fiir die Wellenzahl »; B die Planck-Funktion bei der Wellenzahl v fiir
die Temperatur T (siehe Gleichung 14); o%°!(1,1) der Volumenabsorptionskoeffizient und
7(v, 11, 1) die Transmission zwischen zwei Punkten !, und 1, fiir die Wellenzahl ». Der Verlauf
des Sehstrahls wird entsprechend der atmosphirischen Refraktion gekriimmt angenommen,.

Der erste Term dominiert in der Absorptionsspektrometrie, der zweite in der Emissionsspek-
trometrie. Fiir die Nadirsondierung, die wir hier nicht diskutieren wollen, enthilt s(v,ly)
den Bodenreflexionsterm atmosphérischer Strahlung. Da dieser von der atmosphirischen
Strahlung selbst abhiingt, wird die Lésung der Strahlungsiibertragung fiir diesen Fall etwas
unhandlich. :

Jeder von einem atmosphirischen Parameter bewirkte physikalische Prozess, der durch die
Physik der Strahlungsiibertragung einen Effekt auf das gemessene Signal hat, ist prinzipiell
zur Rekonstruktion des verursachenden Parameters geeignet. In den folgenden Abschnitten
werden Mechanismen diskutiert, die zum Verstindnis der verschiedenen Fernerkundungsan-
wendungen besonders relevant sind. Eine detailliertere Darstellung, in der auch zahlreiche
Spezialfélle diskutiert werden, findet sich in [434].

2,3.1 Die Transmission

Die Transmission 7(v, l;,l5) berechnet sich als

maz 4y :
T(Il, 4, lg) = @Xp — (Z / Ua,g(V; l) aﬁ;}u)dl) , (5)

g:l ll

wobei gpq, die Anzahl der zu beriicksichtigenden Gase, 0,4,y der Volumenabsorptionskoef-
fizient des Gases g, und m, der Siulengehalt des Gases g sind. Diese Gleichung stellt den
Zusammenhang dar zwischen der Konzentration des Targetgases (via Séulengehalt) und dem
gemessenen Signal; deswegen nimmt sie eine Schliisselrolle in der Fernerkundung ein. Dies
gilt gleichermagen fiir die Absorptionsspektrometrie (erster Term in Gleichung 4) wie fiir die
Emissionsspektrometrie (zweiter Term in Gleichung 4).
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2.3.2 Das Linienspektrum

Absorption und Emission findet an diskreten Hequellien f statt, die von den Energiedif-
ferenzen der Zustinde des absorbierenden oder emittierenden Molekiils vor und nach dem
Absorptions- oder Emissionsvorgangs, E" — E’, abhéngen:

E' —E' = hf (6)

Diese Zustinde heifen auch oberes und unteres Anregungsniveau des Ubergangs. Uberginge
von. Relevanz betreffen die Rotationszustinde (Mikrowellen und Submillimeterwellen), und
Vibrations-Rotationszustéinde (mittleres Infrarot). Weiter im kurwelligen Bereich verursa-
chen Elektroneniiberginge die Emission oder Absorption von Strahlung. Quantenphysikali-
sche Auswahlregeln, die von der Symmetrie des betrachteten Molekiils abhéingen, determi-
nieren, zwischen welchen Zustinden Ubergénge vorkommen kénnen.

Die Rotationsenergie E, cines als starrer linearer Rotator angeniherten Molekiils ist

h2
Eeot = 811'—2.[(J + (J + 1))1 (7)

wobei I das Trigheitsmoment des Molekiils beziiglich der jeweiligen Rotationshauptachse,
und J die jeweilige Rotationsquantenzahl sind. Die Vibrationsenergie des Molekiils ist fiir
einen Vibrationszustand, gekennzeichnet durch die Vibrationsquantenzahl K, in harmoni-
scher Niherung '

m~m+)7my ' (8)

. k(ml -+ mz)
Ly = \f W’ (9)

wobei m; und m, die Massen der beteiligien Atome sind, und k die Federkonstan-
te des Oszillators, gegeben durch das interatomare bindende Potential. Im Vibrations—
Rotationsspektrum kennzeichnen 'die AK der Vibrationsfreiheitsgrade die Bande, und AJ
deren Feinstruktur. Bei AJ = —1 spricht man vom P-Zweig, bei AJ =1 vom R-Zweig, und
bei AJ = 0 — bei linearen Oszillatoren verboten — vom Q-Zweig. Eine vertiefende Dar-
stellung findet der interessierte Leser unter anderen in den Referenzen [237](210](172][398).

mit

Doch ist ein Molekiil als Rotor nicht starr und als Oszillator nicht harmonisch, weswegen
obige Gleichungen ein Vibrations-Rotationsspektrum nicht exakt beschreiben. Deswegen ist
es auch durch ausgefeilte Modelle heute noch nicht méglich, die genauen Energiediflerenzen
der Rotations- und Schwingungszustinde komplizierterer Molekiile unter Beriicksichtigung
aller nichtlinearen Effekte fiir hohe Quantenzahlen vorherzusagen, insbesondere, wenn sich
Bandensysteme iiberlagern und es zu Resonanzen kommt. Beziiglich der genauen Linienposi-
tionen verlisst man sich, soweit verfiigbar, auf im Labor mit hoher Prizision und Auflésung
gemessenen Referenzspektren, und benutzt die quantenmechamschen Modelle, umn die Zuord-
nung der gemessenen Linien zu den quantenmechanischen Ubergiéngen zu bewerkstelligen.
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Ungeachtet aller Effekte hsherer Ordnung ist die Position jeder Spektrallinie genau determi-
niert und nicht zeitlich variabel. Dadurch hinterldsst jedes Gas mit elektrischem Dipolmo-
ment im atmosphérischen Spektrum seinen Fingerabdruck in Form seines charakteristischen
Musters an Absorptionslinien (Abb. 3). Dies macht die Infrarotspektrometrie zu einem ge-
eigneten Werkzeug zur Untersuchung der molekularen Zusammensetzung der Atmosphire,
Dieser Untersuchungsmethode kommt zugute, dass die Hauptbestandteile der Atmosphére
(N2 und O,) kein elektrisches Dipolmoment besitzen und damit fiir Infrarotstrahlung weitge-
hend transparent sind und die Signaturen der interessierenden Spurengase nicht {iberdecken.
Ein besonderes Merkmal der Infrarotspektrometrie ist — im Vergleich zur Massenspektro-
metrie, wie sie im Zusammenhang mit in situ Experimenten oft angewandt wird — dass

symmetrische und asymmetrische Varianten eines Isotopomers unterschieden werden kénnen
(Z.B. 180160160 und 160180160)_

2.3.3 Die Linienintensitit

Da auf Basis der Quantenphysik berechnete Intensitiiten von Spektrallinien eines Gases auf-
grund vielerlei unberiicksichtigter Wechselwirkungen und erforderlicher Néherungen nicht
genau genug sind, werden diese Intensitéiten im Labor mit hoher Genauigkeit fiir wohldefi-
nierte Temperaturwerte und Ty gemessen. Fiir eine aktuelle Temperatur 7' wird die Linien-
intensitit Ay, 4, eines Ubergangs zwischen des Zustinden 41 und j, berechnet als

: QTy) ”Iﬁ‘:’% 1 it
e ks — gkp

Aj i (T) = Ay, 4, (To) x % x — X .
31:}‘)( F1.42 ) Q(T) ' e“kiTo 1— ek’;gTo

(10)

Hierbei sind E” das untere Anregungsniveau des Ubergangs und Q(T) die Rotations—
Vibrations-Zustandssummen, Bei kleinem F” ist die Temperaturabhiingigkeit der Linie ge-
ring, bei grofiem E" entsprechend grofier. In der Born-Oppenheimer Approximation kénnen
die Rotationszustandssummen abgespalten werden:

QT) = R(T) + V(T) (11)

Fiir R(T) gilt ndherungsweise:
T,
R(T) = RT)() (12)
0
Die Vibrationszustandssummen V(T) sind definiert als
: ® g
V(T) = bjersT, - (13)
=0 ,

wobei j den Vibrations-Rotationszustand kennzeichnet, b; der zugehdrige Entartungsfaktor
ist, und F; die Energie des Zustands j. In der Praxis wird die Vibrationszustandssumme
durch ein temperaturabhingiges Polynom dritter Ordnung approximiert.

Tm Falle der Absorptionsspektrometrie beschreibt Gleichung 10 vollstindig die Tempera-
turabhéingigkeit des Signals, von Effekten der Lichtbrechung abgesehen (Abb. 4). Die so
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Abbildung 8: Das Linienspektrum des Gases CO, im Bereich 770 bis 830 cm™t, Der Q-
Zweig der (11101¢-10002) Bande ist bei 792 cm™" deutlich zu sehen. Die
markanten Linien bei kleineren Wellenzahlen sind die P-Zweig-Linien, die
bei groferen Wellenzahlen die R-Zweig-Linien. Die weniger markanten
Linien dazwischen gehoren zu anderen CO,-Banden. Das atmosphiri-
sche Spektrum enth#lt in diesem Spektralbereich auch Signaturen von
CCly, H,0, O3, HNOj3, CyHg, CoH,, CIONO,, CFC-11, HCFC-22 und
COF,. Bei der hier gewihlten Beobachtungsgeometrie (Horizontsondie-
rung, Tangentenhohe 50 km) sind diese zusitzlichen Gase jedoch nicht
sichtbar.

genannte Rotationsanalyse, bei der mehrere Rotationsiibergéinge mit unterschiedlichen E”
einer Vibrations—Rotations—Bande analysiert werden, ermdglicht hier eine von der Gasmas-
se unabhingige Bestimmung der Temperatur [357]. Im Falle der Emissionsspektrometrie
sind die Zusammenhinge aufgrund der iiberlagerten temperaturabhéngigen Quellfunktion
(Kapitel 2.3.4) komplizierter; dennoch ist die Abhéngigkeit des Signals von den ihrerseits
temperaturabhiingigen Linienabhéingigkeiten ein wichtiger Mechanismus, der dazu beitrigt,
aus gemessenen Spektren die Temperatur des emittierenden Gasvolumens zu rekonstruieren
{siehe Kapitel 4.8).

Wenn kein lokales thermodynamisches Gleichgewicht angenommen werden kann, hingt
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Abbildung 4: Die Temperaturabhiingigkeit der Intensitiit einer N2O-Absorptionslinie
Es handelt sich um die P12-Linie der #;—Bande, gesehen bei einer spek-
tralen Auflésung von 0,05 em™1,

die aktuelle Linienintensitit nicht von der thermodynamischen (=kinetischen) Tempera-
tur ab, sondern von den die betreffenden Anregungszustinde betreffenden Temperaturen.
Wenn man annimmt, dass die Rotationszustdnde und — je nach der Elektronenkonfigura-
tion des Molekiils — Elektronenspinzustiinde im lokalen thermodynamischen Gleichgewicht
sind, sind das die so genannten Vibrationstemperaturen. Durch Messung von Vibrations—
Rotationslinien kénnen Riickschliisse auf Prozesse gezogen werden, die die Energieverteilung
auf die verschiedenen Anregungszustéinde steuern [150]{153][255).

2.3.4 Die Quellfunktion

Sofern lokales thermodynamisches Gleichgewicht angenommen werden kann, also die Energie
auf alle Freiheitsgrade eines Molekiils thermisch verteilt ist, berechnet sich die spektrale
Strahldichte B eines Schwarzkérpers der Temperatur 7" an der Wellenzahl v nach der Planck— .
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Funktion:

2hcd

B T) =
1) exp(pes) — 1

(14)

¢ sei hier die Lichtgeschwindigkeit und kp die Boltzmmann-Konstante. In der Emissionsspek-
trometrie stellt die Planck-Funktion — neben der Temperaturabhingigkeit der spektralen
Absorptionskoeffizienten (siehe Kapitel 2.3.3) — einen wichtigen Zusammenhang zwischen
der Temperatur des emittierenden Gases und dem gemessenen Signal dar, der fiir die Tempe-
ratursondierung von Bedeutung ist. Fiir eine optisch dichte Atmosphiire, wie sie im Zentrum
starker Absorptionsbanden oft anzutreffen ist, vermittelt die Planck-Funktion die einzige
Méglichkeit, aus Messungen die Temperatur des emittierenden Gases zu rekonstruieren.

Bricht das lokale thermodynamische Gleichgewicht zusammen (non-local thermodynamic
equilibriumn, Non-LTE), dann wird die Quelifunktion fiir den Ubergang zwischen zwei Anre-
gungszusinden j; und j, eines Molekiils angegeben als

2.3
S, T) = 2hc*v (15)

- exp(%g—%) -1’

wobei r; das Verhiltnis der Bevélkerung des Zustandes j unter realen Bedingungen zur
Bevélkerung dieses Zustandes unter lokalen thermodynamischen Gleichgewichtsbedingungen
darstellt. Durch Strahldichtemessungen der nicht im lokalen thermodynamischen Gleichge-
wicht befindlichen Atmosphiire kénnen Erkenntnisse {iber diesbeziigliche Prozesse gewonnen
werden (siehe Kapitel 4.8).

2.3.5 Druckverbreiterung und Dopplerverbreiterung

Zur Beschreibung der Druckverbreiterung einer Spektrallinie im Infraroten geniigt mit ge-
wissen Finschrinkungen (siehe unten) die LorentzProfilfunktion [249]

Xfporentz

Grorentz(f — fo) = 2uorm (f— fo): + o2 (16)
Lorentz
mit der druckabhiingigen Lorentz-Halbwertsbreite
T
Crorentz — Lorentz,0 X “1")"” X (“B)n: (17)

Po T

wobel anor, €ine Normierungskonstante, fo die Zentralfrequenz der Linie, und orporent. die
druckabhangige Halbwertsbreite der Linie sind. py und Tj sind der Druck und die Temperatur,
bei denen die Referenzlinienbreite aorentzp im Labor gemessen wurde. n sollte nach der
kinetischen Gastheorie 0,5 sein. Es wurden jedoch erheblich abweichende Werte gemessen
[101]{304]. B

Diese Druckabhingigkeit erlaubt, ein gemessenes Signal einem bestimmten Druck, und nach
Anwendung der hydrostatischen Approximation einer Hohe zuzuordnen. In der Praxis wird
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dieser Ansatz erschwert, weil durch die Wirmebewegung der Molekiile und den damit ver-
bundenen Doppler-Effekt die Spektrallinie ebenfalls verbreitert wird. Die entsprechende Pro-
filfunktion lautet:

2
1 _ (:I—!Q) )
Doppler (18)

— - —
IDappler(f ~ fo) ADoppter VT

mit der temperaturabhingigen Doppler-Halbwertsbreite

7 /2!;: T
C poppler = ”&q ”B , _ (19)
g

kp ist die Boltzmann-Konstante, T die Temperatur, p, dic Molekiilmasse des Gases g,
und ¢ die Lichtgeschwindigkeit. Die tatsiichliche Linienform fiir einen bestimmten Druck
und eine bestimmte Temperatur ergibt sich aus der Faltung der Lorentz- mit der Doppler—
Profilfunktion und heifit Voigi—Funktion: :

o ~( (r—v'y I
Oforentz € " Doppler !
Gvoig\V — 1) = / dv 20
e ( ) ﬂﬁaDOPPler 0 (V' - V0)2 + a%orentz , ( )

wobei ¢/ eine Laufvariable fiir die Integration ist. Der Absorptionskoeffizient eines Gases wird
berechnet als die Summe der Beitrége aller Linien, wobei der Beitrag einer Linie an einer
Spektralstiitzstelle » das Produkt der Linienintensitiit mit dem Wert der Profilfunktion ist.
Abbildung (5) zeigt die Druckabhiingigkeit einer NoO-Linie.

Gemessene Linienformen sind nicht immer im Einklang mit den im Rahmen der so genannten
impact Theorie vorhergesagten, insbesondere weil Stofle eine zeitliche Dauer haben, und
nicht, wie in diesem Formalismus angenommen, unendlich kurz sind. Je nach Entfernung vom
Linienzentrum absorbieren Gase mehr (super—Lorentz) oder weniger {sub-Lorentz) als nach
dem einfachen Druckverbreiterungsmechanismus zu erwarten wiire, Da noch keine Theorie
in der Lage ist, die beobachteten Inkonsistenzen quantitativ vollstindig zu kliren, behilft
man sich in der Praxis mit empirischen Formfaktoren (so genannten y—Faktoren), die mit
dem Voigt-Profil komponentenweise multipliziert werden.

Der Sehstrahl durchlduft verschiedene Atmosphiirenschichten mit verschiedenen Driicken
und ‘Temperaturen und somit verschiedenen Voigt—Funktionen. Die Form des resultieren-
den Mischsignals nennen wir ”atmosphirische Linienform”. Diese wird vom Messgerit noch
durch die Geritefunktion modifiziert. Die Druckzuordnung eines atmosphirischen Signals
{iber den Druckverbreiterungsmechanismus ist demnach nur méglich, wenn die Druckver-
breiterung nicht von der Doppler—Verbreiterung dominiert wird, und das Messgerit die Li-
nienform hinreichend auflésen kann. Erste Schritte zur Anwendung einer solchen Methode
auf bodengebundenen Infrarotabsorptionsmessungen sind in einer Arbeit von Stiller und
Kollegen dokumentiert {368]; mittlerweile entwickeln sich derartige Verfahren, einhergehend
mit dem Einsatz immer héher auflésender Spektrometer, zum Standard ([307][92][186] und
Kapitel 4.7).
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Abbildung 5: Die Druckabhiingigkeit einer NO-Absorptionslinie. Es handelt sich wie-
der um die P12-Linie der »;—Bande, gesehen bei einer spektralen
Auflsung von 0,05 em™.

2.3.6 Kopplung von Ubergiingen

Wiihrend der Stofiprozesse von Molekiilen kommt es zur Ubertragung von Drehimpuls. Da-
durch werden die Rotationsenergieniveaus der Molekiile modifiziert und es kommt zu Ener-
gieiibertragungen zwischen energetisch benachbarten Ubergingen. Dies impliziert verinderte
Intensit#tsverhiiltnisse der Linien untereinander. Diese Effekte wurden beschrieben von, un-
ter anderen, Armstrong [10], Bulanin und Mitarbeiter [39], Strow und Mitarbeiter {374] [375], -
oder Hartmann [184] [185] als line mizing oder line coupling. Da uns kein Idiom bekannt ist,
unter dem dieses Phiinomen in der deutschen Literatur veréffentlicht ist, wollen wir es hier
»Kopplung von Ubergingen” nennen. Da die Energieniveaus bei Q-Zweigen, also AJ =0,
besonders eng beieinander liegen, sind die Kopplungseffekte hier besonders ausgeprégt. Um
die Modellierung dieser Effckte im Zusammenhang mit unseren Arbeiten hat Funke wich-
tige Beitriige geleistet [156]. Abbildung 6 zeigt die Wirkung dieses Effekts bei einem CO,
Q-Zweig.

Die Kopplung von Ubergiingen ist offensichtlich druckabhéngig, da hoher Druck die Stofi-
wechselwirkungen zwischen Molekiilen verstirkt. Da es hier zu druckabhiéingigen Ener-
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Abbildung 6: Der line-mizing Effekt beim COy Q-Zweig der 720 cm~'-Bande. Der
Druck betriagt 250 hPa, die Temperatur 250 K.

gieiibertragungen zwischen Ubergingen kommt, erdffnet die Kopplung zwischen Ubergingen
die Méglichkeit der Rekonstruktion des atmosphirischen Drucks selbst dann, wenn aufgrund
unzureichender spektraler Auflésung des Messgeriits die Druckverbreiterung der Spektrallini-
en nicht mehr aufgeldst werden kann. Ein solches Verfahren wurde von Hartmann vorgeschia-
gen (Privatmitteilung, 1997), und wird derzeit durch Niro am Laboratoire de Photophysique
Moleculaire der Universitit Paris-Sud in Kooperation mit uns bearbeitet.

. Die oben beschriebene Stérung der Energieniveaus durch andere Molekiile fiihrt auch zur
Druckverschiebung, bei der sich das Zentrum einer Spektrallinie ldngs der Frequenzachse ver-
schiebt. Auch dieses Phiinomen ist nur bei grofen Driicken — also in der Tropopausenregion
und darunter — relevant. Uber erfolgreiche Ansiitze, dieses Phiinomen zur Rekonstruktion
von Druckprofilen zu verwenden, ist uns nichts bekannt,. '

2.3.7 Kontinua

Neben Spektrallinien enthilt das Infrarotspektrum auch schwach wellenzahlabhingige Si-
gnale, so genannte Kontinua. Wir unterscheiden ”unechte Kontinua”, wie sie zum Beispiel

34




durch die Uberlagerung der Linienfliigel weit entfernter Spektrallinien entstehen, oder durch
dichte Banden schwerer Molekiile {z.B. Fluorchlorkohlenwasserstoffe}, bei denen die Rotati-
onsstruktur der Bande nicht aufgelést werden kann, oder ”echte Kontinua”, wie sie durch
Absorption oder Emission durch feste oder fliissige Teilchen entstehen.

2.3.7.1 Das H,O-Kontinuum

Bei Gasen, die im infraroten Spektralbereich viele starke Linien aufweisen, liefert der ge-
meinsame Beitrag weit entfernter Linien einen nennenswerten Beitrag zum Signal an einer
betrachteten Frequenzstiitzstelle. Dies gilt aufgrund der starken Linien besonders fiir H20,
aber auch fiir andere Gase wie CO,. Lorentzformige Druckverbreiterung beschreibt die wah-
re Linienform in grofiem Abstand vom Linienzentrum nur ungenau, es gibt Sub- und Super-
LorentzFormen. Die Linienform der HyO-Linien in grofer Entfernung vom Linienzentrum
ist nicht restlos geklart. Der gemeinsame Beitrag der Linienfliigel spekiral weit entfernter
Wasserdampflinien wird {iberschiitzt, wenn mit Lorentz—formiger Druckverbreiterung gerech-
net wird, wihrend die Beitréige in der Nihe des Linienzentrums unterschitzt werden (z.B.
(384][385][386)(389){390]). Leider erklért kein verfiighares Modell den Effekt quantitativ hin-
reichend genau, so dass bei Strahlungsiibertragungsreclinungen die HO-Linien nur in einem
Bereich von 425 em™! um die Linienzentren explizit berechnet werden und das Signal der
fernen Linienfliigel durch einen empirischen Kontinuumsbeitrag parametrisiert wird. Unter
dem Wasserdampfkontinuum versteht man demnach die Differenz des wahren Signals zu dem
nach Lorentz in £25 cm~'-Intervallen um die Linienzentren berechneten.

Als weitere Erklarung fiir H,O Kontinuumsabsorption wurde eine Zeit lang die H,O-
Dimerbildung angeboten [376](377). Dieser Ansatz konnte jedoch die gemessene Kontinu-
umsabsorption quantitativ nicht befriedigend erkliren.

Ein Vergleich verschiedener Modellansétze fiir das H,O-Kontinuum wird diskutiert in Ref.
[3]. Wegen der Unsicherheiten, mit denen die H,O-Kontinunmsmodellierung behaftet ist,
wird dieses Kontinuum ungern verwendet, um direkt daraus atmosphérische Zustandsgrofien
herzuleiten. Andererseits ist eine angemessene Modellierung oder Parametrisierung dieses
Effektes unerlisslich, um systematische Fehler bei der Auswertung von Spektren in den
betroffenen Spektralbercichen zu vermeiden (Abbildung 7).

2.3.7.2 Ny— und O,—Kontinua

Durch kollisionsbedingte Stérungen der Symmetrie kann Ng kurzzeitig ein clektrisches Di-
polmoment erhalten. Die so erzeugten sehr breiten Spektrallinien iiberlagern sich zu einem
mindestens 10 cm~! breiten Kontinuum im Bereich der 4,3 pm COz-Bande.

Auch O, verursacht ein kollisionsbedingtes Kontinuum {Abbildung 8), auf dessen Bedeutung
fiir die atmosphirische Fernerkundung erstmals Timofeev und Tonkov [388] hingewiesen
haben. Da dieses bei etwa 1600 cn ™! im Bereich der 6,3 pm Wasserdampfbande liegt, ist es
nicht einfach, dieses Kontinuum in Messungen vom Wasserdampfkontinuum zu unterscheiden
[137].
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Abbildung 7: Das Wasserdampf-Kontinuum Es handelt sich um atmosphirische Emis-
sionsspektren fiir 10 km Tangentenhohe. Die gréfleren Strahldichten wur-
den mit, die niedrigeren ohne das HO-Kontinuum gerechnet.

Eine spekiral stérker strukturierte Komponente zu diesem Kontinuum wird durch metasta-
bile Dimere von Ny und O, verursacht [277].

2.3.7.3 Pseudokontinua schwerer Molekiile

Wie man aus Gleichungen (7) und (8) leicht sieht, sind Spektren schwerer komplizierter Mo-
lekiile sehr dicht, zum einen weil die Rotationsiibergiinge energetisch nahe beieinander liegen,
zum anderen, weil es sehr viele Freiheitsgrade gibt, deren Banden sich iiberlagern. AuBer-
dem sind die einzelnen Spektrallinien dieser Gase vergleichsweise breit, da ihr grofler Wir-
kungsquerschnitt zu vielen Kollisionen und damit ausgepriigter Druckverbreiterung fiihrt.
Im Spektrum von Gasen wie halogenierten Kohlenwasserstoffen, CIONQ, oder N,Qg kénnen
deswegen fiir typische atmosphirische Driicke keine einzelnen Linien mehr aufgeltst werden,
sondern nur die Grobstruktur der Bandensysteme. Man spricht hier von ”Pseudokontuma”.
In der Modellierung atmosphérischer Spektren kann mit diesen Banden auf zweierlei Art um-
gegangen werden: Intweder werden im Labor gemessene Absorptionswirkungsquerschnitt-
spektren auf die aktuellen atmospharischen Verhéltnisse interpoliert; oder man verwendet
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Abbildung 8: Das Spektrum des molekularen Sauerstoff. Die Abbilduné zeigt
den Strahldichtebeitrag des O Kontinuums sowie seiner Quadru-
poliibergiinge in Emissionsspektren der Tangentenhohen 10, 12, 14, 16, 18,
20 und 30 km (abnehmendes Signal mit zunehmender Tangentenhéhe).

so genannte "Pseudolinien”, mittels derer das Signal wie fiir ein Linienspektrum berech-
net wird. Die Pseudolinien haben jedoch mit den wahren Vibratons-Rotationsiibergingen
nichts zu tun, sondern sind willkiirlich gew#hlte Linien an unphysikalisch gewé&hlten Positio-
nen, deren Intensititen, untere Anregungsniveaus und Verbreiterungsparameter so gesetzt
sind, dass die gemessenen Wirkungsquerschnittspektren fiir verschiedene Temperaturen und
Driicke bestmoglich beschrieben werden, Sie dienen lediglich der eleganten Interpolation der
Wirkungsquerschnitte auf aktuelle Druck- und Temperaturwerte. Im Laufe unserer Arbeiten
haben wir mit beiden Ans#tzen Erfahrungen gesammelt.

2.3.7.4 Partikel-Kontinua

Im Gegensatz zu den oben beschriebenen unechten Kontinua, die letztlich auf Linienspektren
zuriickzufiihren sind, spricht man bei der schwach wellenlingenabhiingigen Absorption und
Emission dureh Partikel von ”echten” Kontinua. Als Partikel kommen Eisteilchen, Wolken-
tropfchen, Schwefelsiiureaerosol (Abb. 10}, NAT, terndre Losungen, vulkanisches Material,
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Abbildung 9: Das Bandensystem von CFC-11. Die obere Kurve zeigt ein Spektrum
unter Beriicksichtigung der CFC-11 Bande, die untere Kurve eine reines
Linienspektrum, Die breitbandige Emission ist deutlich von der Liniene-
mission der anderen Gase zu unterscheiden. Die grofien markanten Linien
sind HyO-Linien. Bei etwa 855-860 cm ! sind HNO;-Linien zu sehen; die
Linien bei 830-840 cm™! sind O3 und CO,-Linien. Die Tangentenhshe
betragt 10 km.

Staub, Seesalzaerosol u.v.m. in Frage. Bei Strahlungsiibertragungsrechnungen wird ihr Bei-
trag meist durch die Anpassung tabellierter Wirkungsquerschnittspektren an die aktuellen
atmosphérischen Verhiltnisse beriicksichtigt. Da all diese Teilchen bis zu einem gewissen
Grad auch Streuprozesse verursachen, werden sie im Kapitel 2.3.8 ausfiihrlicher behandelt.

2.3.8 Streuung

Da Partikel je nach ihrer GréBe auch im infraroten Spektralbereich nicht nur absorbieren
und emittieren, sondern auch nennenswert streuen, muss die Streuung bei atmosphirischen
Strablungsiibertragungsrechnungen gelegentlich explizit beriicksichtigt werden [206],

Licht kann sowohl in den Sehstrahl hinein- als auch herausgestreut werden, Die Behandlung

38



IlIi]III(IIQIIIIlléllllIIIIIIilIllllllllllllll!ll'll!IIlllI

1500 ' —

1000

500

Strahidichte ( aW / {em?® st cm™) )

0 I||IIIIII!II£IIIII||I'|ll|IIII|IllllllilllllllllllllllIlll|l

800 900 100G 1100 1200 1300 1400
: Wellenzoht {em™")

Abbildung 10: Das Aerosolkontinuum. Es handelt sich um Schwefels'&iureéerosol, das
durch den Ausbruch des Vulkans Mount Pinatubo in die Stratosphire
gelangt ist [121). Die Tangentenhohe ist 12 km.

der Streuung aus dem Sehstrahl ist vergleichsweise einfach: Absorptionskoeffizient und Ex-
tinktionskoeffizient miissen — anders als im streuungsfreien Fall — unterschieden werden.
Der Quellterm B(v, T(1))o!* (v, ) enthilt nach wie vor den Volumenabsorptionskoeffizienten,
wihrend die Transmission 7{¥, loss, [) nicht mehr aus den Absorptionskoeffizienten, sondern
aus den Extinktionskoeffizienten berechnet wird, die auch den Beitrag der Streuung zur
Lichtschwiichung enthalten. :

Schwieriger ist die Behandlung der Streuung in den Sehstrahl hinein. Fiir jeden Ort lings des
Sehstrahls muss iiber das lokale Strahlungsfeld, gewichtet mit der Streufunktion, integriert
werden. Die exakte Beschreibung dieses Problems verlangt zudem die Beriicksichtigung von
Mehrfachstreuprozessen. Die Beriicksichigung der Einstreuung im Rahmen spektral hoch auf-
geloster Strahlungsiibertragungsrechnungen ist derzeit nur unter erheblich vereinfachenden
Annahmen praktikabel.

Die durch Partikel verursachte Extinktion ist wellenlingenabhéingig. Ihr Spektrum wird de-
terminiert von der Grofienverteilung, der Phase, der chemischen Zusammensefzung und der
Form der Partikel. So konnten aus atmosphirischen Messungen Aussagen {iber die Gréflen-
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verteilung und chemische Zusammensetzung des durch den Ausbruch des Vulkans Pinatubo
in die Stratosphire gelangten Aerosols hergeleitet werden [121]. Diese Arbeiten waren aller-
dings dadurch erschwert, dass das damals verfiigbare Strahlungsiibertragungsmodell nicht
zwischen Absorption und Extinktion unterschieden hatte. Weiterfiihrende Arbeiten unserer
Gruppe hierzu sind doknmentiert in [208]. ‘
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Physik ist eine messende Wissenschaft. Parallel zum "Wie” und
oft vor dem ”Warum” fragt sie nach dem ”Wie viel”.

Helmut Vogel
Gerthsen Physik

3. Rekonstruktionstheorie ...

3.1 Grundlagen

Unter Rekonstruktionstheorie {engl. retrieval theory) wollen wir die Methodik verstehen,
geméB der aus Fernerkundungsmessungen Informationen iiber die Targetgrofien unseres In-
teresses rekonstruiert werden. Um eine Rekonstruktionsaufgabe erfolgreich 1dsen zu kénnen,
bedarf es sowohl Kenntnisse der Physik, durch die das gemessene Signal von der Targetgrofie
abhiingt, als auch mathematischer Methoden, mit denen die Targetgrofien aus dem gemes-
senen Signal rekonstruiert werden konnen. Wihrend die Physik durch Naturgesetze diktiert
ist, und die notwendige Mathematik hinlinglich bekannt ist, bestehen gewisse Freiliciten
beim Bau eines Rekonstruktionswerkzeuges an der Schnittstelle zwischen Mathematik und
Physik, insbesondere dort, wo physikalische Felder, meist in Form kontinuierlicher Vertei-
lungen von Zustandsgrofen, auf endlich-dimensionale mathematische Vektoren abgebildet
werden,

Die physikalische Modellierung der MessgréBe y als Funktion der Targetparameter x heifit
im iiblichen Sprachgebrauch *direktes Problem” (siehe auch Kap. 2.3), withrend die Re-
konstruktionsaufgabe als solche auch ”inverses Problem” genannt wird.! Im Folgenden soll
insbesondere auf letzteren Aspekt genauer eingegangen werden. Die Rekonstruktionstheo-
rie fiir geophysikalische Fernerkundungsprobleme im Allgemeinen [264] und atmosphérische
Fernerkundung mit optischen Methoden [327]{45][46](330] im Speziellen ist mittlerweile gut
verstanden. Es sei ¥aessung €I Mpez—dimensionaler Vektor, der die gemessenen Gréfien
Ym,Messung €nthilt. In der atmosphérischen Infrarotspektrometrie, die uns hier vordringlich
interessiert, ist der Messvektor entweder ein Strahldichte- oder Transmissionsspektrum, das
aus einzelnen spektralen Strahldichten respektive spektralen Transmissionswerten besteht.
Je nach Anwendung kann der Messvektor auch eine Sequenz mehrerer Spektren enthalten,
die unter verschiedenen Messgeometrien aufgenommen wurden. Weiterhin sei f eine Funkti-
on, die beschreibt, wie sich atmosphirische und andere bestimmende Gréfien x und u auf

1Hier und im Folgenden halten wir uns an die folgende Konvention: Kleinbuchstaben repréisentieren
Skalare, fettgedruckte Kleinbuchstaben stellen Vektoren respektiive vektorwertige Funktionen dar, und fett-
gedruckte GroBbuchstaben sind Matrizen
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einen Satz Messwerte y abbilden.
y = f(x,u) ' (21)

Unter x wollen wir den n,;.,—dimensionalen Vektor der unabhiingigen Variablen verstehen,
die im Rahmen der Inversion von f unbekannt sind und die rekonstruiert werden sollen,
wihrend u bekannte Parameter sind, die bei der Inversion konstant gehalten werden, selbst
wenn sie mit einer gewissen Unsicherheit behaftet sind. Die Funktion f ist im Aligemeinen
nichtlinear, wird aber zweckmifligerweise linearisiert:

y = £(x0,0) + 5= (x ) (22

Die Dimension M., des Vektors der Messwerte y ist in der Spektrometrie im Allgemeinen ‘
grofier als die des Parametervektors x. Wir fassen die partiellen Ableitungen 8f/9x zur
Mmaz X Nmee—dimensionalen Jacobi—Matrix K zusammen und erhalten:

¥ = y{x) + Ki(x — x3), (23)

wobei das Subskript ¢ fiir den besten vorhandenen Schitzwert der Parameter steht, fiir
die Spektren berechnet und Ableitungen entwickelt werden. Aufgrund Mmpmez > Tipes iSt
das Inversionsproblem iiberdeterminiert und wird derart minimiert, dass die quadratische
Norm der Differenz zwischen y und ¥ areqsung, gewichtet mit der Inversen der my,ap X Mumaz
dimensionalen Kovarianzmatrix der Messung S, minimal wird:

HYMessung - Y(x)”g-l - IIYMessuny — (y{x) + Ky{x — xx‘))"?'—l = minimal. (24)
¥ v

Die Schitzung fiir den Zustandsgrofienvektor im Rahmen einer Newton’schen Iteration fiir
den ¢ plus ersten Iterationsschritt lautet

Xip1 = X + (K?S;lKi)—lK?SJI(YMessung — y(x1))- (25)

Die Diagonale von 8, enthélt die Unsicherheit jedes einzelnen Messwertes, ausgedriickt in Va-
rianzen, wihrend die iibrigen Elemente die jeweiligen Korrelationen zwischen den Messwerten
beschreiben. Superskript T bezeichnet transponierte Matrizen.

Um zu vermeiden, dass bei stark nichtlinearen Problemen wihrend eines Iterationsschrittes
der Giiltigkeitsbereich der linearen Approximation verlassen wird, filhrten Levenberg [241]
und Marquardt [254} einen Dampfungsterm ein,

Xit1 = X+ (K?S;IAKI + AI) _1K?S;1(y}\4essung - Y(Xi))' (26)

Hier ist A ein vom Benutzer gewihlter Dampfungsparameter, und I ist die Einheitsmatrix.?
Die durch den Term AI hervorgerufene Didmpfung hat keinen Einfluss auf die Lésung, denn
im Fall von Konvergenz wird dieser Beitrag Null®, und die Lésung ist identisch zu der Losung
iiber Gleichung (25).

*Die Wahl der Einheitsmatrix hat sich fiir diesen Zweck bew#hrt; es sind jedoch auch andere Matrizen
denkbar, zum Beispiel die in Gleichung (29) eingefiihrten

#Zwar wird ¥ Messung — ¥ (%) aulgrund von Rauschen niemals Null, aber das Produkt K?S!",1 (¥ Messang —
¥(x;)) wird Null, sobald Konvergenz erreicht ist
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Falls die Losung instabil wird, weil das Rauschen zu grofi wird, oder die einzelnen bestim-
menden Gleichungen aus dem Gleichungssystem (23) voneinander nahezu linear abhingig
werden, bietet es sich an, eine Nebenbedingung

B(x —xp) =71 27)

zu stellen, um Gleichung (25) oder (26) eindeutig losbar zu machen. xp ist hierbei ein vom
Benutzer festgelegter a priori Satz von Zustandsgrofien. Diese Nebenbedingung kombiniert
mit Gleichung (24) ergibt

”yMessung - (Y(xi) + K,‘(X - xl’))”ggi + 'Y“B(x - XO) — 1'“2 = mintmal. (28)

Instruktive Arbeiten hierzu sind zum Beispiel [231] oder [338]. Bei praktischen Anwendungen
ist oft r = 0 angemessen. Anwendung auf Gleichung (25) ergibt dafiir

Xiy1 = Xo + (K?SJIKI. + 7BTB)_1K?S;1((YMessung — y(x:)) — Kilxo — x:)). (29)
Die Formulierung der Parameteriinderung bezogen auf x; an Stelle xq lautet,
Xit1 = Xi + (KTS 1K + 7BTB) (KTS;I (yMessung - y(x;)) + 'YBTB(XB - X,‘)). (30)

Alternativ kann auch in Gleichung (27) xp = 0 gesetst werden, also die Nebenbedingung an
Stelle auf die leferenz zwischen Ergebnis und Startprofil auch auf das Ergebnis angewendet
werden:

Xiy1 = Xi + (K?‘SJIKi +~B"B) _I(KTS;I(YMessung y(x:)) — vBBx;). (31)
Ein héiuﬁg gemachter Fehler ist die folgende Anwendung:
Xitr — X + (K;PSJIKt + "YBTB)_I(K?SJI(yMeasuﬂg - Y(xi)))- (32)

Hier wirkt die Nebenbedingung nur auf (x;;1 — x;) und verliert sich im Laufe der Iteratio-
nen. Damit wirkt sie nur als Iterationsdimpfung dhnlich dem Levenberg-Marquardt Ansatz
(Gl. 26). Die regularisierende Wirkung geht verloren, und es wird Konvergenz zur exakten
aber mitunter instabilen Losung erreicht. In [327] werden Beispiele fiir diese Fehlanwendung
genannt; als weiteres Beispiel ldsst sich [320] anfiigen.

Hiiufig verwendet werden in der Fernerkundung die Nebenbedingung nach Tikhonov und
Phillips (387)[303] oder eine stochastische Nebenbedingung [327]. Auch wenn Gleichung (29)
strukturell Gleichung (26) sehr dhnlich sieht, so ist doch zu beachten, dass der Einfluss der
Nebenbedingung — bei richtiger Anwendung von Gleichung (29), (31), oder (30), nicht aber
Gleichung (32) ~— auch bei Konvergenz nicht verschwindet, sondeln die Nebenbedingung
einen beabsichtigten Einfluss auf die Lésung hat.

Der einfachste Operator, der zur Regularisierung taugt, ist eine Einheitsmatrix. Mit x¢ = 0
in Gleichung (30) zwingt die Nebenbedingung

10 .- 00 Ty
o1 ... 00 To

Box=1 . . . . . : = 0, (33)
00 - 01/ \ za..
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die Losung bei Anwendung von Gleichung (31) in Richtung Null, wihrend mit x, # 0 dle
Lésung bei Anwendung von Gleichung (30) an das Startprofil gebunden wird.

Die Nebenbedingung nach Tz'khonov und Phillips wird in der Fernerkundung meist verwen-
det in einer Variante, die die Glattheit von Profilen atmosphirischer Zustandsparameter
erzwingt, indem Differenzen benachbarter Profilstiitzpunkte klein gehalten werden:

i -1 0 .- 0 O 1
¢6 1 -1 ...0 O Tg

Bix=| . . . . . . . = 0. (34)
0 0 0 -+ 1 -1/ \ &nu

Auch ein Diampfen der zweiten Ableitungen ist moglich:

1 -2 10 .- 0 00 z

6 1 -21...0 00O Zy _
Byx=1}| ., . .. . . .. . = Q. (35)

0 0 00 -+ 1 -21/\ 2.4

Der Regularisierungsparameter « regelt die Stirke der Wirksamkeit der Nebenbedmgung
Abbildung 11 zeigt die Abhiingigkeit der Lisung in Abhiingigkeit von +y fiir Horizontsondie-
rungsmessungen.

Fiir die Anwendung der so genannten stochastischen Zwangsbedingung, dass die Losung von
der a priori Information zo, die in der Regel durch ein klimatologisches Mittel der gesuchten
Zustandsgrofien x,, gegeben ist, méglichst wenig abweichen soll erglbt sich durch Anwendung
Bayes'scher Statistik (siche z.B. [327])

Xip1 = Xo + (K;‘PS K+ S;pm,.,) 1K,TS!jl((y,\;e,,su,,y —y(x:)) — Ki(xo — %)), (36)
beziehungsweise, ausgehend vom aktuellen Schitzwert x;
Xip1 = X+ (KTS lK + Sgwiwe) I(Kngi (YMessung - y(xi)) + Sa;rm“( Xg — x!’))s (37)

Hierbel ist Sgpriori di€ Npmas X Mmer Kovarianzmatrix der Unsicherheit der a priori Infor-
mation, xp, tiber den Parametervektor. Die Losung stellt das optimal gewichtete Mittel aus
dem direkten Messergebnis und der a-priori-Information dar, wobei die Wichtung quadra-

tisch invers zur jeweiligen Unsicherheit erfolgt. Bei diagonal angenommenem S} priors Wird

die Aquivalenz in der Wirkungsweise zu Gleichungen (29) und (30) bei Anwendung des
By—Operators deutlich. . ,

Die in 4lteren Werken von Rodgers (siehe z.B. {327]) favorisierte Aquivalentumformung von
Gleichung (36)

Xig1 = Xo + SaprioriK; (KiSaprioriK] + Sy) (¥ Messung — ¥(%:)) — Ki(xo — x1))  (38)

ist nur fiir Radiometermessungen mit 1.y < Mypar effizient, aber fiir die Auswertung von
Spektren mit Mpey > Ny unangebracht, da Matrizen wesentlich grofierer Reihen- und
Spaltenzahl invertiert werden miissen.
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Abbildung 11: Abhingigkeit der Lsung vom Regularisierungsparameter « fiir Horizont-
sondierungsmessungen: Die Lisungen des Rekonstruktionsproblems fiir
ein O;—Hohenprofil auf Basis des Ly—Regularisierungsoperators {oberes
Bild) bezichungsweise des L;-Regularisierungsoperators (unteres Bild)
hi#ngen mafgeblich vom Regularisierungsparameter « (Scharparameter)
ab. Grofie Werte fiir -y fithren zu einer Losung nahe des a prior: Profils
(gepunktete Linie), wihrend kleine Werte fiir v zwar Losungen nahe am
wahren Profil {dicke durchgezogene Linie) zulassen, die jedoch Instabi-
lititen aufweisen kénnen. Es ist zu erkennen, dass es einen optimalen
Wert des Regularisierungsparameters gibt, fiir den die Losung vom Refe-
renzprofil nur gering abweicht.
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Dem Gestalter eines Rekonstruktionsschemas fiir ein spezielles Rekonstruktionsproblem
bleibt der folgende Entscheidungsspielraum: '

1. Die Wahl eines zuverldssigen Vorwirtsmodells zur Losung des nichtlinearen Problems
y = f(x,u) und zur Berechnung der Jacobimatrix K;. Dieses Modell muss bei ge-
eigneter Wahl der Parameter x und u das gemessene Spektrum méoglichst perfekt
beschreiben und die partiellen Ableitungen dy,,/8z, bereitstellen. Da in der gesamten
level-2-Auswertung der Lowenanteil der Rechenzeit bei der Vorwirtsberechnung der
Spektren und der partiellen Ableitungen anfillt, ist hier rechnerische Effizienz beson-
ders wichtig.

2, Eine vorteilhafte Definition des Parametervektors x. Dies umfasst einerseits die Ent-
scheidung, welche Parameter aus der Messung rekonstruiert werden sollen, und welche
als bekannt vorausgesetzt werden sollen, also welche Gréfilen dem Vektor x und wel-
che dem Vektor u zugeordnet werden sollen; andererseits ist in diesem Zusammenhang
eine Entscheidung zu treffen, wie die in Wirklichkeit kontinuierlichen Verteilungsfunk-
tionen der Zustandsgrofien auf den diskreten Parametervektor x abgebildet werden.
Die Definition des Parametervektors basiert auf dem Wissen, welche physikalischen
Prozesse, die das Spektrum beeinflussen, von den Targetparametern derart gesteuert
werden, dass die Rekonstruktion der Targetparameter moglich wird. Aufierdem soll

- die Dimension von x nicht den Rahmen des rechnerisch Praktikablen sprengen, und
Rekonstruktionsfehler aufgrund von Unsicherheiten von u sollen vermieden werden.
Weiterhin muss entschieden werden, ob die Parameter x direkt rekonstruiert werden
sollen, oder Funktionen derselben, zum Beispiel In(x).

3. Eine optimierte Auswahl, welche Messwerte yp, (i.e. spektralen Stiitzstellen) bei der
Auswertung beriicksichtigt werden sollen, und welche nicht. Geeignete Stiitzstellen sind
solche, an denen die Messwerte y,, maximal von den Targetparametern z,, abhingen,
und gleichzeitig minimal von schlecht bekannten Konstanten u abhiingen. Durch Ver-
wendung einer optimalen Auswahl der Messwerte y,, wird der Rekonstruktionsfehler
von X minimal.

4. Eine geeignete Auswahl der Regularisierungsmethode, falls eine solche angewendet wer-
den soll. Die jeweiligen Regularisierungsparameter sind so zu wihlen, dass sie Insta-
bilitdten bei der Losung eventuell schlecht gestellter Inversionsprobleme verhindern,
aber die Zwangsbedingung nicht iiberbewerten.

5. Die Wahl eines geeigneten mathematischen Werkzeuges fiir die Inversion.

Wihrend die Rekonstruktionstheorie in wissenschaftlichen Kreisen praktisch uneinge-
schrinkt akzeptiert wird, herrscht iiber die optimale Umsetzung der Theorie im Rahmen
des oben beschriebenen Entscheidungsspielraums durchaus oft erhebliche Uneinigkeit, und
viele diesbeziigliche Entscheidungen scheinen gelegentlich aufgrund von Gewohnheiten und
- Vorurteilen an Stelle von quantitativen Erwiigungen zu fallen. Dieser theoretische Teil der
vorliegenden Arbeit soll Kriterien und diagnostische Werkzeuge bereitstellen, solche Ent-
scheidungen zu objektivieren, und zeigen, inwieweit die vom Gestalter des Rekonstruktions-
schemas getroffenen Entscheidungen voneinander abhingen,
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3.2 Diagnostik

Die beiden wichtigsten diagnostischen Schritte im Rahmen rekonstruktionstheoretischer Pro- .
bleme sind die Fehlerabschétzung und Abschiitzung der riumlichen Auflésung der Rechnung,

insbesondere der Hohenauflésung. Je nach Nomenklaturkonvention wird letzteres auch der

Fehlerrechnung zugeschlagen, denn die Differenz zwischen der wahren Zustandsgrifie an ei-

nem Ort in der Atmosphiire und der riumlich verschmierten Messung kann als Beitrag zum

Rekonstruktionsfehler als so genannter ” Gliattungsfehler”4, betrachtet werden. Die Bestim-

mung der Freiheitsgrade des Rekonstruktionsproblems sowie des Informationsgehalts der

Messung — wenngleich gelegentlich auch in der Rubrik ”Diagnostik” behandelt - werden

in den Kapiteln 3.3.2.2 beziehungsweise 3.3.3 diskutiert.

3.2.1 Die analytische Fehlerrechnung

Nach Rodgers [328] setzt sich der Rekonstruktionsfehler S; des Paramectervektors x zu-
sammen aus dem durch das Rauschen der Messwerte verursachten Rekonstruktionsfehler
Sz, Rauschen, durch den Fehler des zur Inversion verwendeten Modells und seiner Parameter
S, sowie durch den oben erwihnten Glattungsfehler S, grattung:

Sa: = S:::,Rauschen + Sz,u + Sz,GI‘dttung (39)

Alle Fehler werden hier durch ihre Kovarianzmatrizen charakterisiert, in deren Diagonale die
Varianzen (o2 ,,) stehen, wihrend die Elemente auBerhalb der Diagonalen die Korrelationen
zwischen den o, beschreiben. In den folgenden Abschnitten werden die einzelnen Fehlerkom-
" ponenten diskutiert. Weitere Abschnitte sind den charakteristischen Korrelationen der Feh-
lerterme gewidmet, sowie einer kritischen Diskussion der so genannten x2-Fehlerrechnung,
bei der der Rekonstruktionsfehler aus dem Betrag des so genannten Residuenspektrums
(¥ Messung — ¥(Xi)) berechnet wird.

3.2.1.1 Das Rauschen der Messwerte

Jede Messung ist mit einem Messfehler o, behaftet, der im Rahmen der Fehlerrechnung meist
durch die dazugehorige Varianz a,% dargestellt wird. Im Rahmen der linearen Néherung wird
der durch den Messfehler bewirkte Rekonstruktionsfehler o, abgeschitzt als

Oz

Oy Rauschen = %Uy- (40)

Im Fall der Spektrometrie hat man es mit mehreren Messwerten x, zu tun. Die Gesamt-
heit der Messfehler dieser Messpunkte heifit Rauschen. Die Varianzen der Einzelmessun-
gen (spektralen Stiitzstellen) werden in der Diagonalen der Kovarianzmatrix S, dargestellt.
Eintriige auflerhalb der Diagonalen charakterisieren Korrelationen zwischen den Einzelmes-
sungen. Aus S, kann in Konsistenz mit der nach quadratischer Norm bestapproximierten

4diese von der englischen Bezeichnung "smoothing error” herrithrende Bezeichnung ist insofern ir-
refithrend, als dieser Fehler den gesamten durch Regularisierung verursachten Fehler beschreibt, also nicht
nur dessen glittende Komponente.
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Schitzung des Ergebnisses gem#8 Gleichung (25) der durch das Rauschen implizierte Fehler
des Rekonstruktionsergebnisses S; pauschen berechnet werden als

Sa:,Rauschen = (KTSJIK)_I- (41)
Wird regularisiert, gilt entsprechend:
Sa,kausehen = (K'S; K + R)'K'S'K"(K"S 'K + R)™* (42)

R. ist hier der jeweilige Regularisierungsterm, zum Beispiel yYBTB im Falle einer Tikhonov-
Regularisierung wie in Gleichung (34). Wenn die Einzelmessungen als statistisch unabhingig
voneinander betrachtet werden, sind die Elemente von S, aufierhalb der Diagonalen Null. Nu-
merische Filterung von einem Satz von Messwerten mit urspriinglich unabhéngiger Informa-
tion (Apodisierung von Interferogrammen, Kapitel 2.2.4.2) fithrt zu korrelierten Messwerten.
Die entsprechende Kovarianzmatrix berechnet sich aus dem Wert des Rauschen des unapo-
disierten Signals (noise equivalent spectral radiance, NESR), dem Stiitzstellenabstand Av
und der Apodisierfunktion APO als

8ij = NESR? x )~ Av? x (APOy X APOy_agii-p). (43)

Wenn im Falle von Fourier-Transformationsspektrometrie so genanntes zero-padding an-
gewendet wird (siehe Kapitel 2.2.4.2), wird die Kovarianzmatrix S, singulir, und Glei-
chung (41) kann nicht mehr angewendet werden. Wenn das Rauschen im betrachteten Spek-
tralbereich iiberall gleich grof§ ist und eine Wichtung der Elemente von K untereinander
entfallen kann, schitzen wir S, unter Vermeidung der Inversion von S, ab als

S: = (K'K)'K"S, K(K"K) ™%, (44)
beziehungsweise, wenn regularisiert wird, als
S =(K'K+R)'K"S,K(K'K +R)™.. (45)

Im Falle einer singuléren Kovarianzmatrix S,, und frequenzabhingigem Rauschen hilft Glei-
chung (44) nicht unmittelbar weiter, denn die Wichtung der Elemente von K miisste wie-
derum nach S; ! erfolgen. In der Praxis hat es sich bew#hrt, das Rauschen als lokal konstant
anzunehmen, und fiir Teilbereiche des Spektrums Gleichung (44) zu verwenden. Sollen ver-
schiedene Teilbereiche, die durch unterschiedlich starkes Rauschen charakterisiert sind, zur
Auswertung herangezogen werden, koénnen die Teilbereiche untereinander mit guter Niihe-
rung als untereinander unkorreliert betrachtet werden. Weitere Losungsvorschliige zum Um-
gang mit singuldren Kovarianzmatrizen sind in Kapitel 3.3.5 dargestellt.

3.2.1.2 Moedell- und Parameterfehler

Sowohl Modellfehler wie auch Parameterfehler sind im Spektrum korreliert, Die Rekonstruk-
tionsfehler Ax, ; des Parameters «,, aufgrund de1 Fehlerquelle j des Modells oder der Para-
meter werden linear approximiert als

A:ELJ'
Azyj ' -
ij = . = (KfsglK)—lKTSy I(Yfehlerhaft,j - ywahr); (46)

A:Eﬂmn:,j
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bezichungsweise, wenn regularisiert wird,

Aml,j

_ Az (1T rm1 wlprr@—1yy
Ax; = : = (K"S; 'K + R) K8, (¥ senternast,j — Ywanr)- (47)

\ AZq,...;

Dabei sind n,,; die Anzahl der anzupassenden Parameter, yyqn, ist €in mit einem als feh-
lerfrei angenommenen, méglichst vollstindigen Strahlungstibertragungsmodell berechnetes
Referenzpektrum, und ¥ genernase s €in Spektrum, das mit dem gleichen Modell und den glei-
chen Parametern gerechnet wurde, aufler dass Parameter j um eine Standardabweichung
gestort wurde, bzw. der physikalische Effekt § bei der Rechnung vernachldssigt wurde. Typi-
sche Fehlerquellen, deren Auswirkung auf die Rekonstruktion von Spurengasvertikalprofilen
durch diesen Formalismus beschrieben werden, sind Temperaturunsicherheiten, Unsicherhei-
ten in der Konzentration von Gasen, deren Linien in den auszuwertenden Spektralbereich hin-
" einragen, fehlerhaft angenommene Elevationswinkel, die Vernachlédssigung von Ubergangs-
kopplungen, oder die manchmal unangemessene Annahme von lokalem thermodynamischen
Gleichgewicht.

Die spektral korrelierte Natur dieser Fehler j fiihrt zur folgenden Kovarianzmatrix S;:
Seu; = Ax;AX] . (48)

Es ist zu beachten, dass sich Rekonstruktionsfehler, die auf zueinander unkorrelierten Para-.
meterfehiern beruhen, als Varianzen (bzw. Kovarianzmatrizen) addieren, wihrend bei Mo-
dellfehlern aufgrund ihrer vorhersagbaren Natur die Standardabweichungen linear addiert
werden. Der Gesamtrekonstruktionsfehler aufgrund von i,,,, Modell- und jp. Parameter-
fehlern wird also beschrieben als

imaz imaz Imaz

S timaz dmar Z Ax? Z Ax; + Z: B0 (49)
1 1 1 .

Sind verschiedene unsichere Parameter teilweise korreliert — wie zum Beispiel bei Hohen-
profilen atmosphérischer Parameter iiblich — dann berechnet sich 8., als

Sou; = (KTK) 'KTK,S, KL K(K"K) ™, (50)

oder mit Regulérisierung
So; = (KTK + R)T'K'K S K/ K(K'K =R)™. (51)
K, ist eine Matrix der Dimension My,0; X Jmaes und enthilt die partiellen Ableitungen des

Spektrums nach den jpgg unsicheren Parametern u;, 8f/0u. 8, ist die Kovarianzmatrix der
Parameter u;.

Nachteile der in diesem Abschnitt beschriebenen Behandlung von Modell- und Parameter-
fehlern werden in Abschnitt 3.5 ausfiihrlich diskutiert.
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3.2.1.3 Glattungsfehler

Um die riumliche Auflgsung einer Messung zu beschreiben, bedient man sich der Auflésungs-
matrix (engl.: averaging kernel matriz) A:

A = (K"S;'K + R)'K"S; 'K. (52)

Die Spalte n der nymge X mee—dimensionalen Aufiésungsmatrix gibt das Hohenprofil an, auf
das das gewihlte Rekonstruktionsschema eine Deltafunktion an der Héhenstufe n abbildet.
Die Zeilen beschreiben, wie sich ein Punkt der Losung aus Beitrigen aus verschiedenen
Héhen zusammensetzt [330). Wenn keine Regularisierung erfolgt, ist die Auflssungsmatrix
die Einheitsmatrix.

Es gibt viele Moglichkeiten, die Héhenauflésung einer Fernerkundungsmessung durch einen
skalaren Wert zu charakterisieren, zum Beispiel i{iber die Halbwertsbreite einer Zeile oder
Spalte der Auflssungsmatrix. Eine Darstellung, die die Unabhingigkeit von zwei Punkten
im Parameterraum zum Mafl nimmt, ist die Modulationstransferfunktion M; jede Spalte
m,, dieser Matrix ist definiert als die Fourier-Transformierte der entsprechenden Zeile a,
der Auflosungsmatrix A. Die Hohenanflésung an der Héhenstufe n ist dann definiert als die
reziproke Halbwertsbreite von a, bezogen auf den Initialwert [46].

Aus der Auflssungsmatrix kann bei Kenntnis der typischen Héhenauflosung, dargestellt
durch die klimatologische Kovarianzmatrix S; timater. der mittlere durch Regularisierung
bewirkte Rekonstruktionsfehler abgeschitzt werden:

Sciittung = (A — DS; stimata. (A — DT (63)

I ist die Nypae X Nnee Binheitsmatrix. Sgisrung beschreibt den Rekonstruktionsfehier durch
Glattung im Falle einer Regularisierung wie in Gleichungen (29} und (34), beziehungsweise
den Fehler durch die Anbindung der Losung an a priori Wissen wie in Gleichung (36). Wird
nicht regularisiert, ist Sgyaung offensichtlich Null, denn dieser Formalismus beschreibt nur
Glattungsfehler durch den Rekonstruktionsformalismus, nicht jedoch solche, die durch eine
mdoglicherweise zu grobe Diskretisierung des Parametervektors x, oder durch die limitierte
Hohenauflosung des Messgeridtes bewirkt werden.

Wenn R = 87} 10001, Sesebzt wird, gilt

Sz,Rauschen + Sm,Gl&ttuﬂg = (KTs;;lK + S;i-umatof_)MI- ‘(54)

Um auch die Reduktion der Héhenauflgsung durch Diskretisierung mit der Auflésungsmatrix
beschreiben zu kénnen, fiihren Carlotti und Carli die so genannte H-Matrix der Dimension
Tefein X Tmag €N [46), die die Interpolationsvorschrift der Parameter vom grober diskretisieren-
den ny,,,—dimensionalen Vektorraum zu einem feiner diskretisierenden 7 .;,,—dimensionalen
Vektorraum enthailt:

X fein = Hx © (55)

Die Losung x des Inversionsproblems nach Transformation in das fein diskretisierende Ko-
ordinatensystems ergibt sich dann, unter Annahme eines beliebigen homogenen 1,00 X oz
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Regularisierungsterms R als
Xit1,fein = Xi fein + HHTKTS;'KH + R) "H K"S, (¥ pessung — ¥i + K(zi — 72)). (56)
Die fifein X Ngein Auflésungsmatrix ist dann im Allgemeinen
Agoin = HAH", (67)

withrend sich die Auflésungsreduzierung aufgrund der groben Diskretisierung im fein diskre-
tisierenden System mit

Afein = HHT: . (58)

darstellen lisst. Gleichung (58) liegt A. = I zu Grunde, da hier keine explizite Regularisierung
betrachtet werden soll, sondern nur der Nettoeffekt des grob diskretisierenden Koordinaten-
systems.

Effekte, die dadurch zu Stande kommen, dass die im fein diskretisierenden System explizit
evaluierte Jacobi-Matrix im fein diskretisierenden nicht identisch ist mit KH”, liegen jen-
seits der linearen Theorie und kénnen nur durch Testrechnungen mittels Delta~Storungen
einzelner Parameter im fein diskretisierenden Koordinatensystem untersucht werden. Dieser
Fall tritt vor allem dann ein, wenn die Schichtdicke im groben Koordinatensystem so grof§
ist, dass bereits dadurch Nichtlinearititen bedingt werden.

3.2.2 Fehlercharakteristik

In Standardwerken zur Fehlerrechnung (z.B. [328}) wird zwischen Zufallsfehlern und systema-
tischen Fehlern unterschieden. Fiir die Anwendung von Daten, die aus Fernerkundungsmes-
sungen rekonstruiert wurden, reicht diese pauschale Unterscheidung jedoch meist nicht aus.
Es muss im Einzelfall gepriift werden, in welcher Doméne Fehler als korreliert oder unkorre-
liert zu betrachten sind. Dies soll an Hand des folgenden instruktiven Beispiels verdeutlicht
werden:

Der durch. Temperaturunsicherheiten implizierte Rekonstruktionsfehler ist als eine Kompo-
nente des Zufallsfehlers zu sehen, wenn Zeitreihen analysiert werden. Wenn jedoch der Fehler
der NO,—Konzentration ([NO]+{NQO,]) berechnet werden soll, sind die durch Temperaturun-
sicherheiten implizierten Rekonstruktionsfehler als systematische Fehler zu sehen, denn ihre
Anteile sind zwischen diesen Gasen vollstéindig korreliert, Ein und derselbe Fehler kann also je
nach Verwendung der Daten als systematischer Fehler oder als Zufalisfehler zu Buche schla-
gen, abhingig davon, welche mittelbare GréBe aus den unmittelbar rekonstruierten Griofien
hergeleitet wird.

Die Korrelationscharakteristik der wichtigsten Fehlerquellen bei verschiedenen Anwendungen
ist in Tabelle 1 in Matrixform dargestellt. Bei Zeitreihen geiten z.B. alle Fehlerquellen, deren
Beitrige in Betrag und Vorzeichen zeitlich konstant sind, als systematisch, wihrend mit der
Zeit zufillig variierende Fehlerquellen dem Zufallsfehler zugeschlagen werden. Trends und pe-
riodisch variierende Fehlerquellen nehmen eine Sonderstellung ein. Bei der Berechnung von
‘Bilanzen iiber Gasfamilien aus einer Messung, z.B. Chlorbilanz, NO,—Bilanz u.s.w., schla-
gen alle hier diskutierten Fehlerquellen systematisch zu Buche, aufler den spektroskopischen
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Tabelle 1: Fehlercharakteristik bei typischen Anwendungen
Anwendung
Fehlerquelle Zeitreihen Bilanz iiber | multispektrale | Integration v.
. Gasfamilien | Auswertung Saulendichten
Konzentrationen zufillig systematisch | systematisch | verschieden
‘interferierender Gase
Temperatur zufillig systematisch | systematisch | verschieden
Elevationswinkel zufillig systematisch | systematisch | zufillig
Radiometrische zufillig systematisch | systematisch | systematisch
Kalibrierung
Spektroskopische Daten | systematisch | zufillig zufillig systematisch

Daten, da diese fiir die verschiedenen Gase aus unabhéngigen Messungen stammen. Das
gleiche gilt fiir die Mittelung der Rekonstruktionsergebnisse fiir ein Gas aus Ergebnissen fiir
verschiedene Banden, hier ” multispektrale Auswertung” genannt. Sollén aus rekonstruierten
Vertikalprofilen durch Integration der Dichte iiber die Hohe Zenitsdulendichten berechnet
werden, hiingt die Charakteristik der Rekonstruktionsfehler aufgrund atmosphérischer Zu-
standsparameter wie Temperatur oder Konzentrationen interferierender Gase maBgeblich
von deren Fehlerkorrelationen iiber die Héhe ab.. ‘

Es zeigt sich, dass fiir quantitative wissenschaftliche Arbeit mit rekonstruierten Gréflen eine
Aufschliisselung der Rekonstruktionsfehler in ihre Komponenten notwendig ist. Die alleinige
Angabe des Gesamtfehlers oder die Aufspaltung in Zufallsfehler und gesamten systemati-
. schen Fehler der Daten sind fiir quantitative Anwendungen wie etwa die Erzeugung von
level-3-Datenprodukten (synoptische Karten u.s.w.) wenig hilfreich.

3.2.3 Die Fehlerrechnung auf Basis des Residuenspektrums

An Stelle der analytischen Berechnung des Rekonstruktionsfehlers aus seinen Komponenten
Sz Rauschens Sz, Parameters Sz,Modett WA B¢ glinung Wird die Rekonstruktionsfehlerabschitzung
gelegentlich auf Basis der Residuen ¥ gesiduum = Ymess — ¥(xi) durchgefiihrt. Wenn keinerlei
systematische Fehler vorliegen, also spektrales Rauschen die einzige Fehlerquelle ist, gilt fiir
eine Rekonstruktionsaufgabe mit n,,,, anzupassenden Parametern:

T -1
2 _ yResiduumSy Y Residuum
XErwartungswert -

=1, (59)

Mz Mmax

beziehungsweise, wenn mit Regularisierung gearbeitet wird,
st 0 ¥ Resid
. [y?lesiduum; (x - XO)T] [ 6 R i} [ X f :{:m

XErwartungswert = : = 1! (60)
Mz

Theoretisch konnte aus diesem Zusammenhang S, hergeleitet werden, um damit die Feh-
lerrechnung gemiB Gleichung (41) durchzufiihren. Da in der Realitiit aber immer Parame-
terfehler vorliegen, die zum Teil zu verstdrkten Residuen fiihren, enthilt der so berechnete
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Fehler Teile des Parameterfehlers, ohne diesen vollstindig zu beschreiben. Die so berechne-
te Fehlergrofle ist also weder identisch mit S, rauschen, n0ch mit Sz rauschen + Sz, Parameter-
Insbesondere bei Anwendungen wie in Tabelle 1 dargestellt, sind Fehlermafie mit unklaren
Korrelationseigenschaften unbrauchbar, da die Aufspaltung des Gesamtfehlers in die ver-
schiedenen zufilligen und systematischen Fehleranteile zur Abschitzung des Gesamtfehlers
einer mittelbaren Messgrofie unabdinglich ist.
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3.3 Realisierung

3.3.1 Das Strahlungsiibertragungsmodell

Die Aufgabe des Strahlungsiibertragungsmodells ist es, die in Kapitel 2.3 diskutierten Strah-
lungsiibertragungsprozesse derart zu simulieren, dass zu einem Satz atmosphiirischer Zu-
standsgréfien (Druck-, Temperatur- und Gasmischungsverhilénisprofile) fiir eine gegebene
Messgeometrie ein Spektrum berechnet werden kann, wie es das Messgeriit sehen wiirde. Das
Strahlungsiibertragungsmodell liefert also den Vektor y; in den Rekonstruktionsgleichun-
gen (25), (29), (34), (30), (31) und (36). AuBerdem wird das Strahlungsiibertragungsmodell
bendtigt, um die partiellen Ableitungen 8y/dz; zu berechnen, die in den eben erwithnten
Gleichungen als K zusammengefasst sind. Im Zusammenhang mit Radiometermessungen ver-
wendete man in der Regel Bandenmodelle, die das Strahlungssignal parametrisierten anstatt
direkt berechneten, denn Modelle, die die Strahlung im Linie—fiirLinie Modus simulieren,
wurden als "zum Einbinden in die Inversion nicht geeignet” {134} erachtet. Die Zeiten haben
sich gefindert: Die Leistungsfihigkeit heutiger Rechner erlaubt inzwischen durchaus die Ver-
wendung so genannter Linie-fiir-Line (engl. line-by-line, LBL) Programme im Rahmen eines
Inversionsprozesses. Neben der korrekten Modellierung der Strahlungsiibertragung wird von
solchen Modellen auch erwartet, dass sie instrumentelle Effekte beschreiben, z.B. dle endliche
spektrale Auflosung oder das endliche Gesichtsfeld des Messgerétes,

Eine erste Generation von LBL-Modellen der Institutionen NCAR (National Center of At-
mospheric Research, AFGL (Air Force Geophysics Laboratory), der Unversitit Denver und
dem Meteorologischen Institut der Universitdt Miinchen wurde 1986 durch die Interna-
tionale Strahlungskommission (International Radiation Commission, IRC) einem ausfiihr-
lichen Vergleichstest unterzogen [137]. Wiihrend die damaligen Modelle beziiglich ihres Lei-
stungsumfangs noch starken Einschrénkungen unterlagen, wurde durch Kreuzvalidierung die
grundsitzliche Funktionalitidt dieser Programme aufgezeigt.

Fiir die Arbeiten am IMK wurden lange Zeit zwei Programme verwendet, die auf den oben
genannten aufbauen:

Zum einen verwendeten wir das AFGL-Produkt FASCODE (Fast Atmospheric Signature
Code) {91]. Von allen verfiigbaren LBL-Programmen war es das schnellste und am wenig-
sten speicherplatzintensive. Neben rudimentiven LBL-Strahlungsiibertragungsrechnungen
unterstiitzte es die atmosphirische Refraktion und die Parametrisierung eines Strahlungs-
kontinuums. Die damals verfiigbare Version FASCOD?2 konute keine Pseudokontinua schwe-
rer Molekiile berechnen, so dass diese Option am IMK nachtriiglich implementiert wurde.
Die Nachfolgeversion FASCOD3 {90] zeichnet sich durch einen erweiterten Leistungsumfang
aus: BEs werden Non-LTE, Kopplungen von Ubergéingen, Pseudokontinua schwerer Molekiile
und Mehrfachstreuung an Partikeln unterstiitzt. Da dieses Modell aber nicht so stabil ge-
laufen ist wie sein Vorgéinger, wurde es bei den Arbeiten am IMK nur in Ausnahmefillen
eingesetzt.

Zum anderen wurde das IMK-eigene Programm SCAIS (Simulation Code for Atmospheric
Infrared Spectra) [8] verwendet. Dieses Modell basiert auf Vorarbeiten aus dem Meteorologi-
schen Institut der Universitéit Miinchen [31){316][57] und zeichnet sich aus durch besonders
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sorgfiltige Behandlung der Linienfiiigel weit entfernter Spektrallinien. Ein weiterer Vorteil
ist, dass Absorptionskoeffizienten abgespeichert werden konnen, und bei Rechnungen fiir
gednderte Mischungsverhiltnisprofile aber unverénderte Druck- und Temperaturprofile wie-
derverwendet werden kénnen. Wihrend seines Einsatzes am IMK wurde der Leistungsum-
~ fang von SCAIS sukzessive gesteigert: Parametrisierung des H;O-Kontinuums [3]; Parame-
tristerung der Aerosolabsorption und Emission [4}; Berechnung von Pseudokontinua schwerer
Molekiile [299}; Kopplung von Ubergiingen {156]. Im Rahmen eines internationalen Vergleichs
hat sich SCAIS als sehr zuverlissig erwiesen [427]428}.

Satellitenexperimente wie etwa MIPAS-ENVISAT (Kap. 4.8) stellen jedoch mit ihrer rie-
sigen Datenrate nicht nur an die Genauigkeit, sondern auch an die rechnerische Effizienz
der Strahlungsiibertragungsmodelle erhéhte Anforderungen. Keines der bisher verfiigbaren
LBL-Programme war auch nur ansatzweise in der Lage, die von MIPAS-ENVISAT erwar-
tete Datenflut zu bewiltigen. Deshalb gab die ESA die Entwicklung eines speziellen auf
Rechengeschwindigkeit optimierten Programms (Optimized Forward Model, OFM) in Auf-
trag, bei der wir in der Konzeptphase beteiligt waren {319]. Dieses Modell erreicht seine
hohe Rechengeschwindigkeit unter anderem durch einen stark reduzierten Leistungsumfang
(kein Aerosolkontinuum, kein Line-Mixing, kein Non-LTE, keine Pseudokontinua schwerer
Molekiile, Approximation sphiirischer Symmetrie u.v.m.).

Da am IMK zur Prozessierung der MIPAS-ENVISAT Daten ein leistungsfahiges LBL—
Programm ultimativer Genauigkeit gebraucht wird, wurde ein neues Modell, das Karlsruhe
Optimized and Precise Radiance Algorithm (KOPRA}) konzipiert [363}[358]. Es ist charakte-
risiert durch

¢ hohe Rechengeschwindigkeit im Vergleich zu dhnlich leistungsfahigen Programmen;

¢ benutzergesteuerte Rechengenauigkeit. Diese wirkt sich aus auf die Auswahl der zu
beriicksichtigenden Spektrallinien und die numerische Berechnung der Absorptionsko-
effizienten [232][234][235][205][110};

e analytische Berechnung der partiellen Ableitungen dy/0z; {207}{197]. Dies erspart die
Berechnung der Jacobi-Matrix iiber Differenzquotienten, die ungenauer ist und mehr
Rechenzeit braucht;

¢ die Integration der Strahlungsiibertragungsgleichung iiber den Weg durch die inhomo-
gene Atmosphire erfolgt iiber den Ansatz von Curtis {99] und Godson 168}, der durch
Verwendung massengewogener atmosphérischer Zustandsgrofien ein relativ grobes In-
tegrationsgitter lings des Weges ohne grofien Genauigkeitsverlust erlaubt {190};

¢ Pseudokontinua schwerer Molekiile (siehe Kapitel 2.3.7) werden druck- und temperatu-
rabhingig berechnet [435]. Basis hierfiir sind im Labor unter wohldefinierten Bedingun-
gen gemessene Spektren der Absorptionswirkungsquerschnitte [404](405]{406][407}[408}; -

o die atmosphirische Refraktion wird nach dem Verfahren der infinitesimalen Verriickung
[189] effektiv und genau modelliert. Dieses Verfahren erlaubt eine unkomplizierte
Beriicksichtigung der Ellipsoidform der Erde und ihrer Atmosphére [190];

o Abweichungen vom lokalen thermodynamischen Gleichgewicht (Non-LTE) kénnen
beriicksichtigt werden (siche Kapitel 2.3.3 und 2.3.4) [147};
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e Kopplung zwischen Ubergingen kann beriicksichtigt werden {156]{146] (siche Kapi-
tel 2.3.6);

¢ beim Extinktionsbeitrag des Aerosols wird zwischen Streuung und Absorption unter-
schieden (siehe Kapitel 2.3.8) [203];

- die Berechnung der O, Ng, CO; und H,O-Kontinua wird unterstiitzt (siehe Kapi-
tel 2.3.7) [110};

¢ Horizontalgradienten atmosphérischer ZustandsgroBen werden beriicksichtigt [190];

o instrumentelle Effekte {die charakteristische Linienform des Instruments, das Gesichts-
feld des Instruments) werden simuliert, und numerische Apodisierung wird unterstiitzt
[187]. '

Die Notwendigkeit des Leistungsumfangs fiir die genaue Rekonstruktion von Spurengaspro-
filen wird in Referenzen {363} und {359] diskutiert. KOPRA wurde erfolgreich gegen Refe-
renzprogramme validiert [166]{167). Daneben wurden sowohl im Rahmen der Arbeiten einer
von uns geleiteten Remote Sensing of the Upper Atmosphere Arbeitsgruppe der IRC (73],
als auch als Teil des von uns koordinierten und von der Europiischen Union finanzierten
Forschungsprojektes AMIL2DA (Advanced MIPAS Level 2 Data Analysis) [64] weitere Va-
lidierungsaktivitaten durchgefilhrt. Erste Ergebnisse bestitigen die Zuverliissigkeit unseres
Strahlungsiibertragungsprogramms (siche Kapitel 4.8.5). Neben seinem Einsatz am IMK ist
KOPRA Teil des level-2-offline-Prozessors beim Deutschen Fernerkundungsdatenzentrum
(DFD) {86}{144]. ‘

3.3.2 Der Parameterraum
3.3.2.1 Grundsitzliches

Bei der Definition der Basis des Parametervektors x zeigt sich das Geschick des Archi-
tekten eines Rekonstruktionsschemas, denn sowohl die Stabilitit der Lésung wie auch die
Effektivitat der Prozessierung hiingen davon mafBigeblich ab. Ein Spektrum wird von einer
Vielzahl unterschiedlicher instrumenteller und atmosphérischer Parameter beeinflusst. Die
atmosphérischen Parameter sind zudem noch kontinuierliche Funktionen der Hohe. Aufgabe
des fiir das Konzept eines Rekonstruktionsschemas verantwortlichen Wissenschaftlers ist es,
eine endliche Anzahl zu rekonstruierender Parameter auszuwiihlen, die das Rekonstruktions-
problem méglichst gut charakterisieren. Dies umfasst insbesondere die Diskretisierung von
Hshenprofilen {43}, sowie die Entscheidung, welche Parameter aus den Messwerten rekonstru-
iert werden sollen, und welche als bekannt angenommen werden sollen, sei es, weil sie a priori
gut bekannt sind, oder weil sie in einem vorhergehenden Rekonstruktionsschritt bereits mit
guter Genauigkeit bestimmt wurden, oder weil ihr Einfluss auf den betreffenden Spektral-
bereich ohnehin gering ist. Je grofier die Anzahl der Freiheitsgrade eines Rekonstruktions-
problems ist (i.e. je mehr Parameter gleichzeitig rekonstruiert werden sollen), um so besser
passen in der Regel Messung und Simulation zusammen. Dies ist wiinschenswert, denn je-
de systematische Abweichung aufgrund falsch gewihlter Parameter und konstant gehaltener
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Parameter u verzerrt das Gewicht der einzelnen Messwerte y,,, untereinander, aufgrund der
quadratischen Norm in Gleichung (25). Es ist also anzustreben, so viele Parameter zur Re-
konstruktion ”freizugeben”, dass systematische Residuen véllig verschwinden. Andererseits
treten bei Rekonstruktionsaufgaben mit zu vielen Freiheitsgraden vermehrt linear beinahe
voneinander abhiéngige Spalten in der Jacobi-Matrix K auf, so dass das Ergebnis immer be-
liebiger wird. Als Kompromiss kann, sofern keine Beschrénkungen seitens rechentechnischer
Resourcen zu befiirchten sind, die Zahl der anzupassenden Parameter grofl gesetzt werden,
und die Stabilitdt der Lisung des Rekonstruktionsproblems durch Nebenbedingungen wie
in Gleichung (36) erzwungen werden. Im Sinne der sequenziellen Auswertung (engl. sequen-
tial estimation) kann zum Beispiel die in einem vorangegangénem Rekonstruktionsschritt
gewonnene Schiitzung eines Parameters z; als a priori Information gemif Gleichung (36)
verwendet werden, wenn in einem neuen Rekonstruktionsschritt die Parameter z; und 2
aus einem anderen Teil der Messwerte simultan rekonstruiert werden sollen. Der geschitzte
Rekonstruktionsfehler fiir 2, aus dem ersten Schritt steuert dabei tiber die Kovarianzmatrix
Sa priori, Wie stark die lineare Zwangsbedingung die neue Losung fiir z; an die alte bindet.

Im Folgenden sollen einige der typischen Probleme in Verbindung mit der Definition des
Parametervektors diskutiert werden, wie sie bei unseren Arbeiten auftraten. Zuvor soll je-
doch ein geeignetes Werkzeug zur Bewertung der Definition des Parameterraums vorgestellt
werden,

3.3.2.2 Die Zahl der Freiheitsgrade des Rekonstruktionsproblems

Nicht immer enthdlt die Jacobi-Matrix K unabhéingige Information iiber alle Parameter z,,
des gewihlten Parameterraums. Hier hilft die Singulérwertzerlegung, eine Verallgemeinerung
der Eigenwertzerlegung fiir nicht—quadratische Matrizen, weiter:

K = UAg VT : (61)

wobel U eine my,, X p-Matrix, V eine n,,,, X p—~Matrix, Ag eine p x p-Diagonalmatrix,
und p der Rang von K ist. Ak enthilt die Singulirwerte A, der Jacobi-Matrix. Ist der Rang
der Jacobimatrix kleiner als die Zahl der zu rekonstruierenden Parameter, existieren weniger
Singularwerte groBer Null als zu rekonstruierende Parameter, und KTK ist singulér. Sind
einige der Singuldrwerte zwar grofler Null, aber "sehr klein”, deutet dies auf ein instabiles
Inversionsproblem hin. Die Anzahl der unabhangig rekonstruierbaren Parameter entspricht
der Anzahl der ”groflen” Singulirwerte. '

Um Willkiir vorzubeugen, tut eine Quantifizierung der Begriffe ”sehr klein” und ”grofi” not.
Zu diesem Zweck wird K vor der Singulirwertzerlegung invers mit dem Rauschen und direkt
mit der Streuung der a priori Information gewichtet:

S;¥KS? . = UAVT (62)
Y K H

a priors

-1
wobei 8, ? fiir nichtdiagonale Matrizen iiber die Eigenwertzerlegung berechnet werden kann:

[
B3

Sy = LAsLT = S; = LAg™ LT (63)
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Die inverse Wichtung mit dem Rauschen ist unmittelbar einsichtig: Je weniger Rauschen
die Messung enthélt, um so weniger konnen kleine Eigenwerte das Ergebnis destabilisieren.
Offen bleibt die Frage, in welchem Mafe Instabilititen toleriert werden kénnen. Die Antwort
ist durch die Giite des a priori Wissens gegeben: je weniger iiber das zu erwartende Ergebnis
bekannt ist, um so instabiler darf die Lésung sein, um trotzdem noch zu niitzen: Grifen, -
deren natiirliche Variabilitit kleiner als der Rekonstruktionsfehler ist, sind faktisch nicht
messbar [330].

Die Zah! der Freiheitsgrade eines Rekonstruktionsproblems ist die Zah! der Singulirwerte
in Gleichung (62), die deutlich gréBer als 1 sind. Um dies weiter zu quantifizieren, schiigt
Rodgers [330] folgendes MaB fiir die Zahl der Freiheitsgrade, also den effektiven Rang von
K, vor:

fimaz /\2
n

Pepf = Z T+ A2 (64)

n=1

Pess ist die maximale Zahl unabhéngiger Parameter, {iber die die Messung Information
enthilt. Wenn npy., grofler als pesy ist, ist der gewihlte Parameterraum fiir die direkte Losung
des Inversionsproblems ohne Nebenbedingung ungeeignet. Die Anzahl der Freiheitsgrade des
Rekonstruktionsproblems hiingt offenbar direkt von der vorhandenen a priori Information
ab und ist daher kein absolutes Maf,

Unabhingig von der a priori Information definiert Steck die Anzahl der Freiheitsgrade des re-
konstruierten Parametervektors fiir beliebige Regularisierungsoperatoren durch Umdeutung
von Gleichung (62):

S; 7KRI = UAx VT, (65)

und nachfolgende Anwendung von Gleichung (64) {351}.

3.3.2.3 Nichtlineare Transformationen der Parameter

Gelegentlich scheint es vorteilhaft zu sein, an Stelle der unmittelbaren Parameter z, die
Rekonstruktionsgleichung fiir Funktionen dieser Parameter zu lésen. Weit verbreitet ist die
formale Rekonstruktion von In(z,). Dies fithrt dazu, dass die Variablen z, niemals negativ
werden kénnen (Vgl. [186]). Bei physikalischer Betrachtungsweise ist diese Begrenzung des
Lésungsraums durchaus sinnvoll. Zu Problemen kommt es allerdings, sobald die rekonstru-
ierten Paratheter statistisch untersucht werden sollen {siehe Kapitel 3.4).

3.3.2.4 Anwendung auf Horizontsondierung

3.3.2.4.1 Die Darstellung der Profile

Bei der Horizontsondierung ist die Héhenauflésung primér durch die Messgeometrie gege-
ben. Eine Messsequenz aus n Tangentenhshen liefert diskrete Profile atmosphirischer Para-
meter an n Hohenstiitzstellen. Eine bessere Hohenaufidsung wire nur erreichbar, wenn die
spektrale Auflosung des Messgeriits hoch genug ist um Druckverbreiterung aufzulsen. Dies
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ist jedoch in der Regel zumindest bei Horizontsondierungsmessungen im infraroten Spektral-
bereich nicht der Fall. Ein zu feines Tangentenhdhenraster fiihrt jedoch nicht per se zu einer
besseren Hohenauflosung, denn durch die in diesem Fall fast identischen Spalten der Jacobi-
Matrix K wiirde die Losung des Inversionsproblems instabil werden, und die notwendige
Regularisierung wiirde dem Gewinn an Hoéhenauflésung entgegenwirken.

Die natiirliche Wahl der Hohenstiitzstellen der zu rekonstruierenden Profile ist gegeben
durch die Tangentenhéhen der Messsequenz. Die Profile kénnen durch Mittelwerte der Zu-
standsgréflen, die den Bereich zwischen zwei benachbarten Tangentenhshen reprisentieren,
dargestellt werden. Dies entspricht der Natur der Horizontsondierungsmessung, denn die
Messgeometrie liefert eine Sequenz von Spektren, die sich um die Beitriige der zusitzli-
chen Atmosphirenschicht bis zur jeweils nichsttieferen Tangentenhthe unterscheiden. Eine
eventuelle Profilform zwischen den Tangentenhéhen wird durch die Messgeometrie nicht auf-
gelost, allenfalls durch die Linienform, sofern diese spektral aufgelést wird. Eine angemessene
Reprisentation der Profile erfolgt zum Beispiel durch Stufenprofile, bei denen die gemessene
Zustandsgrofie zwischen zwei benachbarten Tangentenhéhen konstant bleibt, und sich dann
sprunghaft ndert. Eine solche Darstellung nennen wir ”Schichtdarstellung”, Mit dieser Dar-
stellung gelangen uns {85) und anderen [178] stabile Rekonstruktionen von Spurengasprofilen
aus Horizontsondierungsmessungen ohne die Anwendung von Regularisierung.

Da die Schichtdarstellung der wahren Natur der Atmosphire nicht gerecht wird, bevorzugen
die meisten Forschergruppen die ”Stufendarstellung”. Hier wird das Profil an Hohenstu-
fen, zum Beispiel den Tangentenhéhen, dargestellt, wihrend die Werte zwischen den Stufen
durch eine Interpolationsvorschrift gegeben sind. Solche Profile sind per definitionem frei
von Spriingen. Allerdings héingt jeder Wert an einer Stufe vom Wert an der jeweils dariiber-
liegenden Stufe ab, denn das Horizontsondierungsexperiment ”sieht” nur das Integral der
ZustandsgroBe lings des optischen Wegen des Lichtstrahls zwischen zwei benachbarten Tan-
gentenhdhen. Da der Wert der ZustandsgriBe fiir den Oberrand der Atmosphire nicht defi-
niert ist, bzw. der Gradient des Profils oberhalb der grofiten Tangentenhshe nicht bekannt
ist, miissen hieriiber @ priori Annahmen getroffen werden. Falsche solche Annahmen in-
itiieren aufgrund der gegenseitigen Abh#ngigkeit der Werte an benachbarten Stufen einen
Folgefehler, der zu einer instabilen Losung des Inversionsproblems fiihrt, sofern keine Regu-
larisierung angewandt wird [75]. Dies ist konsistent mit den Ergebnissen von Steck [350], der
im Rahmen seiner Dissertation durch Singuldrwertzerlegung des Inversionsproblems gezeigt
hat, dass die Zahl der Freiheitsgrade des Rekonstruktionsproblems, d.h. die Zahl der un-
abhiingigen Parameter, die pro Spurengas aus einer Horizontsondierungssequenz abgeleitet
werden konnen, mit guter Genauigkeit gleich der Anzahl der Tangentenhshen ist. Um ein
Profil im Stufenmodell darzustellen, bendtigt man jedoch bei gegebenen n Tangentenhshen
n + 1 Hohenstiitzstellen; diese Information ist durch die Messung jedoch nicht gegeben.

Der MIPAS-ENVISAT Datenprozessor der ESA wurde entgegen unserem Rat mit Stu-
fendarstellung ohne Regularisierung konzipiert [319]. Da die von uns vorhergesagten
Instabilititen in den Losungsprofilen bei Testrechnungen tatsichlich aufgetreten sind,
musste eine Regularisierungsmechanismus nach Tékhonov entsprechend Gleichung (34)
nachtriiglich eingebaut werden. Die Autoren dieses Algorithmus hatten diesbeziiglich mit
ihrem eigenen Ballonexperiment keine Probleme, denn dabei handelte es sich um spektral
hoch auflésende Messungen im fernen Infrarot [42){45]. Die in den Spektren vorhandene
Héheninformation iiber die gut aufgeldste Druckverbreiterung der Linien stabilisierte die
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Losung. Die direkte Ubertragung dieses Ansatzes auf MIPAS-ENVISAT musste aufgrund
der geringeren spektralen Aufldsung zunéchst scheitern, wenn oberhalb der obersten
Tangentenhthe nur schlechte Startwerte zu Verfiigung standen,

3.3.2.4.2 Sequenzielle versus simultane Auswertung

Eine Sequenz aus Horizontsondierungsmessungen ist dadurch charakterisiert, dass das ge-
messene Signal nicht von atmosphiirischen Zustandsgréfien unterhalb der Tangentenhshe
abhingt, sondern nur vom Zustand der Atmosphére in Hohen, die vom Sehstrahl durchlau-
fen werden. Dies erméglicht eine sequenzielle Auswertung von oben nach unten: Im ersten .
Schritt wird der atmosphérische Zustand x,, oberhalb der gréften Tangentenhohe z,, 5, 8us
der Messung zur grofiten Tangentenhohe, y(zinn) rekonstruiert. Wenn der atmosphérische
Zustand z,_; zwischen der groften und zweitgroBten Tangentenhohe rekonstruiert wird,
kann der Zustand oberhalb der gréften Tangentenhohe, x,,, der das Signal gem#B Gleichung
(4) ebenfalls beeinflusst, als bekannt vorausgesetzt und konstant gehalten werden. Auf diese
Art kann man sich bis zur tiefsten Tangentenhéhe vorarbeiten und ein komplettes Profil
rekonstruieren. Diese Methode hat den einleuchtenden Namen onion peeling [170}[334}{261].
Der Parametervektor x wird in jedem der Einzelschritte optimal klein gehalten; in vielen
Fillen besteht er nur aus einem Element z(n), das genau eine Zustandsgréfie innerhalb ei-
ner Schicht beschreibt. Weiterhin zeigt diese Methode ein giinstiges Konvergenzverhalten,
da die partiellen Ableitungen 8y,,,, /0%, nicht durch grobe Fehler in den angenommenen
Zustéinden z,.; bis z,,,, in hoheren Schichten verfilscht werden, da diese Zusténde aus
vorhergehenden Iterationsschritten bereits bekannt sind.

Rekonstruktionsfehler von z, bewirken durch Kompensationseffekte Folgefehler entgegen-
gesetzten Vorzeichens beziiglich z,_;. Eine Methode, die diese Fehlerfortpflanzung zu ver-
meiden trachtet, wurde von Carlotti unter dem Namen global fit publiziert [46). Bei dieser
Methode wird die gesamte Horizontsondierungssequenz simuitan ausgewertet. Der Parame-
tervektor x enthilt das komplette diskrete Profil der atmosphirischen Zustandsgrofie; der
Messvektor enthiilt die auszuwertenden Messdaten aus allen Tangentenhthen. Die Jacobi-
Matrix K enthilt alle partiellen Ableitungen 8y n/0Zi=1. npm.., wihrend die Ableitungen
OYmmn/0%iz1..n—1 aus geometrischen Griinden Null sind. Mit 7,4, wird hier die Gesamtzah!
der von unten nach oben nummerierten Tangentenhthen bezeichnet. Die onion-peeling-
Methode verwendet im Gegensatz dazu nur die Ableitungen 8y ,n/0%y; die zusitzliche Eva-
luierung der Ableitungen dy,, »/02; mit ¢ > n begriindet die Uberlegenheit der global-fit-
Methode, denn diese zusiitzlichen Ableitungen enthalten unter Umsténden Information, die
geeignet ist, die onion-peeling-Fehlerfortpflanzung zu unterbinden. Die mogliche Zahl der
Freiheitsgrade wird nicht ausgeniitzt, und die dadurch gewonnene Redundanz an Informati-
on mindert den durch Rauschen verursachten Rekonstruktionsfehler S; rauschen-

Wenn jedoch nur eine Spektrallinie ausgewertet wird, deren Druckverbreiterung nicht spek-
tral aufgelést werden kann, dann zeigt sich diese Linie in Spektren verschiedener Tangen-
tenhéhen nahezu in derselben Form, ndmlich der charakteristischen Linienform des Mess-
instruments. Infolgedessen sind auch die Spalten der Jacobi-Matrix, d.h. die Ableitungs-
spektren zu den verschiedenen Hohen in oder oberhalb der Tangentenhéhe, linear abhingig
voneinander. Durch das Hinzufiigen linear abhéngiger Gleichungen wird jedoch keine zusétz-
liche Information in Gleichung (25) gebracht, und global fit bictet gegeniiber onion peeling
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keinen Vorteil. Der zusitzliche Aufwand fiir das Evaluieren der zusétzlichen Ableitungen
OYmafOz; mit ¢ > n ist dann nicht gerechfertigt. Dieser Zusammenhang erkldrt, warum in
(58] bei Testrechnungen mit onion peeling und global fit stets die gleichen Losungsprofile
gefunden wurden.

AuBerdem sind bei friihen Iterationsschritten die partiellen Ableitungen 8y,,,, ,/0%, fiir tiefe
Schichten durch falsche Annahmen der Zustandsparameter in gréBeren Hohen verfaischt, was
schlechtere Konvergenz begriindet. Zusétzlich hat das global-fit-Verfahren die Eigenschaft,
dass es fiir mogliche systematische Fehler der Parameter in tieferen Hohen eine Fehlerfort-
pflanzung nach oben bewirkt. Dies ist bei onion peeling ausgeschlossen.

Vorteile bietet die global-fit-Methode, wenn entweder die Druckverbreiterung spektral auf-
gelést werden kann, oder wenn mehrere Spektrallinien unterschiedlichen Sittigungsgrades
simultan ausgewertet werden. Da in der Realitdt immer nur endliche rechentechnische Res-
sourcen vorhanden sind, sollte die Entscheidung zwischen global fit und onion peeling immer
durch einen Vergleich bei konstant gehaltenen Rechenkapazitidten gefunden werden. Dabei
kann onion peeling seinen Nachteil durch fehlende zusiitzliche Ableitungen mindestens teil-
weise dadurch kompensieren, dass ein grofierer Teil der Messwerte in der vorgegebenen Zeit
analysiert werden kann, Diese redundante Information kann den Primérfehler verkleinern
und so zu stabileren Losungen fithren. Leider wurde im Zusammenhang mit dem MIPAS-
ENVISAT Experiment eine diesbeziigliche Entscheidung seitens der ESA ohne eine solche
Untersuchung zu Gunsten von global fit getroffen.

Auch Rodgers bescheinigt der onion-peeling-Methode Gleichwertigkeit zur global-fit-
Methode [330]. Seine Argumentation beriicksichtigt jedoch nicht den Fall der spektralen
Messung, bei der das Rekonstruktionsproblem fiir jede einzelne Tangentenhdhe {iberdeter-
miniert ist.

Einen Kompromiss zwischen global fit und onion peeling vermittelt Gleichung (36) im Sin-
ne von sequential estimation [327): Der Ablauf einer Profilrekonstruktion beginnt wie beim
onion—peeling Verfahren. Bei der Auswertung der zweithéchsten Schicht wird das Ergebnis
aus dem ersten Schritt als a priori Information verwendet, und die Lésung des Zustandspara-
meters fiir die héchste Schicht mit einer quadratisch invers zu seinem Rekonstruktionsfehler
gewichteten Zwangsbedingung daran gebunden.

3.3.2.4.3 Die simultane Rekonstruktion von Temperatur und Elevationswinkel

Ein typisches Problem bei der Horizontsondierung ist die Unkenntnis des Elevationswin-
kels o beziehungsweise der zugehérigen Tangentenhéhe. Da alle weiteren level-2-Irgebnisse
von richtigen Annahmen iiber die Elevationswinkel der Beobachtung abhéngen, kommt dieser
Rekonstruktionsaufgabe zentrale Bedeutung zu. Erschwerend kommt hinzu, dass in der Regel
das Temperaturprofil simultan rekonstruiert werden muss, um Folgefehler der Temperatur
auf die Elevationswinkel zu vermeiden. Fiir Absorptionsexperimente wird diese Problematik
in der Literatur ausfiithrlich diskutiert: Entweder werden zur Rekonstruktion der Elevati-
onswinkel temperaturinsensitive Spektrallinien verwendet, (siehe z.B. Ref. [{323] und darin
enthaltene Referenzen), oder die Rekoustruktion der Elevationswinkel und der Temperatur
erfolgt simultan mit Hilfe der so genannten Rotationsanalyse, die Spektrallinien unterschied-
licher Temperaturabhiingigkeit verwendet, um eine eindeutige Losung des Rekonstruktions-
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problems zu erreichen [362]. Dabei wird meist auf Linien des Gases CO; zuriickgegriffen, da
dessen Mischungsverhéltnis gut bekannt und in weiten Bereichen der Atmosphire nahezu
héhenkonstant ist. Das Profil von Ny ist zwar noch weniger variabel, aber da dieses (Gas kein
permanentes elektrisches Dipolmoment besitzt, sind seine Ubergiinge zu schwach.

Fiir das entsprechende Rekonstruktionsproblem im Falle von Emissionsmessungen liegt deut-
lich weniger verwertbare Literatur vor. Es muss zwischen zwei Fillen unterschieden werden:
Bei den meisten Emissionsexperimenten ist der relative Unterschied zweier benachbarter
Elevationswinkel eine konstante Grofie und nur die absolute Elevation der Horizontsondie-
rungssequenz ist eine Unbekannte (z.B. beim Tropospheric Emission Sounder (TES)) [16].
IFiir diese Klasse von Rekonstruktionsproblemen ist die so genannte Zweifarbenmethode [160]
tauglich, die Messungen in Spektralkanilen unterschiedlicher Opazitit verwendet. Bei ande-
ren Experimenten sind auch die Differenzen zwischen je zwei benachbarten Elevationswinkeln
mit starken Unsicherheiten behaftet. Da das gemessene spektrale Signal y sehr stark von o
abhéngt, ist es prinzipiell moglich, « direkt aus den Spektren zu bestimmen. Bei Geriten,
die die Druckverbreiterung (Kapitel 2.3.5) auflssen und so eine Rekonstruktion der Driicke
aus den Linienbreiten erlauben, ist dieses Rekonstruktionsproblem relativ einfach, da die
Tangentenhthenzuordnung iiber die hydrostatische Approximation

' RLuftT
9(2) n (

erreicht werden kann, wobei g die Schwerebeschleunigung ist, Rz.s¢ die Gaskonstante fiir
Luft, und (2p, pg) Druck und Hohe eines bekannten Referenzpunktes.

)—.2’0—-—2 (66)

Von Horizontsondierungsinfrarotspektrometern mit derzeit realistischem spektralem
Auflosungsvermogen kann die Druckverbreiterung nicht hinreichend gut gesehen werden,
so dass die ganze Information liber & aus der Intensitiit der Spektrallinien gewonnen wer-
den muss. Die Intensititen hingen ab von der Temperatur und vom Partialsiulengehalt des
Gases. Der Partialsiulengehalt m, eines Gases g lings des Lichtwegs zwischen zwei durch
Tangentenhthen definierte Schichtgrenzen hingt ab vom Druck p, vom Volumenmischungs-
verhilltnis ¢, und von der Linge (I2 — ;) des Lichtwegs in der betrachteten Schicht:

i3 ) '
Mg = fh eoll) NA”}’;““"’ ;’,((?) dl, (67)

wobei Nayogdadre die Avogadrozahl und R die universelle Gaskonstante ist. Fiir als homogen
angenommene Atmosphérenschichten ergibt sich unter Verwendung gemittelter Zustands-
grofen p, T und &,

() (69
Die Weglinge (I —{;) kann durch geometrische, und der Druck p durch hydrostatische Ope-
rationen auf den Rekonstruktionsparameter « zuriickgefithrt werden. Es bleiben pro Tan-
gentenhohe n drei unabhingige Parameter: T,,, ¢,, und a,. Wenn nur Linien des Gases CO,
verwendet werden, reduziert sich die Zahl der unbekannten Parameter auf zwei, denn das
Mischungsverhéltnis von CO, ist gut bekannt und weitgehend héhenkonstant. Die verblei-
benden anzupassenden Parameter T' und o« sind untereinander stark korreliert, denn sowohl
die Temperatur wie auch die Teilchenzahl beeinflussen die Intensitit einer Spektrallinie. Die
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Arbeit von Ref. [1] liefert einen allgemeinen Anhaltspunkt iiber ein angemessenes Verfahren
zur Aufstellung eines losbaren Inversionsproblems: Es wird dort vorgeschlagen, verschiedene
CO,-Linien unterschiedlicher Temperaturabhéingigkeit zu verwenden, um gleichzeitig Infor-
mation iiber die Elevationswinkel und die Temperatur aus den Spektren zu gewinnen.

3.3.2.4.4 Die horizontale Variabilitit atmosphérischer Zustandsgréfien

Wihrend die Zustandsgrofien der wahren Atmosphire durchaus eine horizontale Varia-
bilitdt aufweisen, nehmen die meisten Inversionsverfahren eine horizontal homogene Atmo-
sphire an. Da die horizontale Variabilitit um Gréflenordnungen geringer ist als die vertika-
le, da aufgrund der Erdkrimmung die Sichtlinien durch die Atmosphiire nur eine begrenzte
Lédnge haben, und da der Informationsgehalt der Messungen iiber die horizontale Variabi-
litdt der Zustandsgrofien ohnehin gering ist, ist die Niiherung der lokalen horizontalen Ho-
mogenitét oft ein geeigneter Ansatz, um die Anzahl der anzupassenden Parameter gering zu
halten. Fiir Fille starker horizontaler Variabilitit konnten wir jedoch zeigen, dass die horizon-
tal homogene Niherung relevante Rekonstruktionsfehler verursacht [59]. Daranfhin von der
ESA angeregte weiterfiihrende Untersuchungen zeigten, dass horizontale Inhomogenititen
insbesondere beziiglich der Temperatur von Bedeutung sind [44]. In der Folge wurden ver-
“ schiedene Verfahren entwickelt, um die horizontalen Inhomogenititen bei der Rekonstruktion
der atmosphiirischen Parameter zu beriicksichtigen. Carlotti et al. schlagen vor, sémtliche
Messungen eines Orbits simultan auszuwerten und die Information iiber die horizontale Va-
riabilitat der Zustandsgréfien aus den Uberschneidungen der verschiedenen Sichtlinien quasi
tomographisch zu gewinnen [47]. Dieses Verfahren ist die Anwendung der global-fit Idee auf
das von uns urspriinglich vorgeschlagene sequenzielle tomographische Verfahren [59]. Durch
die simultane Rekonstruktion aller Profile eines Orbits wird bei diesem Verfahren die Zahl
der zu rekonstruierenden Parameter allerdings unhandlich gro8. Damit scheidet diese Idee
fiir die operationelle Auswertung vorldufig noch aus. Dudhia et ol. (Privatmitteilung 2000)
verwenden einen Kalman-Tilter in Verbindung mit der sequential-estimation-Methode, Die-
se Methode ist sehr robust, neigt aber dazu, Inhomogenitéten stark herauszuglitten. In
unseren eigenen Arbeiten wird vorgeschlagen, die horizontalen Inhomogenititen in linea-
rer Niherung zu beschreiben (Horizontalgradienten). Aus externen Quellen wird moglichst
gutes a priori Wissen iiber die Horizontalgradienten beschafft. Durch die Verwendung des
optimal-estimation—-Ansatzes wird in der Messung vorhandene Information iiber die horizon-
talen Inhomogenititen angemessen verwertet. Enthalten die Messungen nur unzureichende
Information iiber die Horizontalgradienten, werden ‘diese wenigstens in der Vorwirtsrech-
nung benutzt [71}[215]. Ein dhnliches Verfahren wurde fiir den Microwave Limb Sounder
[412] entwickelt [242].

3.3.2.5 Anwendung auf andere Geometrien

Bei der Auswertung von Spektren mifliger spektraler Auflésung aus bodengebundenen oder
anderen aufwirts blickenden Messungen wird in der Regel keine Information iiber die Héhen-
verteilung des zu rekonstruierenden Gases gewonnen, da die Druckverbreiterung der Spek-
trallinien von der instrumentspezifischen Linienform dominiert wird. In diesem Fall gibt man
sich mit der Rekonstruktion des Zenitsiulengehaltes des Gases zufrieden. Dies wird entspre-
chend der folgenden Grundidee erreicht: Bin a priori Profil des Gases wird derart skaliert,
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dass das Residuenspektrum minimal wird. Der- Parametervektor x in Gleichung (25) re-
priasentiert in diesem Fall das Profil des auszuwertenden Gases nur durch einen variablen
skalaren Faktor, mit dem das Vertikalprofil multipliziert wird. Der Zenitsiulengehalt wird
anschlieBend durch Integration des Konzentrationsprofils {iber die Héhe gewonnen.

Auch bei dieser Anwendung, deren Grundidee darin besteht, die Zahl der anzupassenden
Parameter auf 1 zu reduzieren, um ein eindeutig losbares Inversionsproblem zu erhalten,
gibt es gewisse Freiheiten im Detail: Anstatt eines Skalierungsfaktors kann zum Beispiel
ein hohenkonstanter Summand ermittelt werden. Dieses Vorgehen bietet sich an, wenn es
sich bei der zu rekonstruierenden Zustandsgrofie um die Temperatur handelt. Auch kann
der Skalierungsfaktor nur auf Teile des Vertikalprofils eines Gases angewendet werden. Dies
ist sinnvoll beispielsweise bei Spurengasen, deren troposphérisches Mischungsverhiltnis gut
bekannt ist, und bei denen sich das wissenschaftliche Interesse auf die stratosphérische Va-
riation konzentriert. Eine besonders elegante eindimensionale Parametrisierung von Gasen
ist der so genannte Absinkparameter d (engl. downwelling factor oder subsidence parameter)
[394]. Mit diesem Parameter kénnen Referenzmischungsverhsltnisprofile amplitudenkonser-
vativ gestaucht oder gestreckt werden, um Absink- oder Aufsteigvorgiange von Luftmassen
zu simulieren:

co(2) = ey, (2(1 + d)) (69)

Diese. Parametrisierung bietet sich bei inerten Spurenstoffen an, deren Hohenverteilung
primiér durch Vertikaltransporte und weniger durch chemische Prozesse bestimmt wird.

In all diesen Fillen erspart einem die geschickte Definition des Parametervektors die Anwen-
dung von Regularisierungsparametern und die Berechnung vieler partieller Ableitungen.

Bei Messungen geniigend guter spektraler Auflésung ist auch die direkte Rekonstruktion von
Profilen atmosphirischer Zustandsgréfen moglich (siehe Kapitel 4.7). Hierbei wird meist
nicht die Diskretisierung (i.e. der Parameterraum) an den Informationsgehalt der Messung
angepasst, sondern fein diskretisiert, und die Losung durch Nebenbedingungen stabilisiert.
Bei entsprechend starker Regularisierung ist dieses Verfahren auch auf Messungen schlechte-
rer spektraler Auflésung anwendbar. Der Vorteil, diagnostische Werkzeuge wie die averaging
kernel matriz zu haben, wird durch den Aufwand der zusétzlich erforderlichen partiellen
Ableitungen % erkauft,

3.3.3‘ Der Raum der Messwerte

Die Gesamtheit aller in einem Rekonstruktionsschritt herangezogenen Messwerte fassen wir
zusammen als den Vektor der Messwerte. Die Definition des Raums der Messwerte umfasst
zwel Fragestellungen:

1. Soll das gesamte Rekonstruktionsproblem simultan oder sequenziell geldst werden in
Hinblick auf zu rekonstruierende Parameter beziehungsweise verschiedene Messgeome-
trien?

2. Welche Messwerte sollen analysiert und welche ignoriert werden?
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Fine ausfiihrliche Diskussion der ersten Fragestellung hat schon im Zusammenhang mit der
Diskussion des Parameterraums stattgefunden (Kapitel 3.3.2.1 und 3.3.2.4.2), und die Im-
plikationen fiir den Raum der Messwerte im jeweiligen Rekonstruktionsschritt sind trivial.
Interessanter ist die zweite Fragestellung. Eine nahe liegende Maglichkeit wiire, alle verfiigba-
ren Messwerte eines Experiments simultan auszuwerten, Bei kontinuierlich messenden In-
strumenten ist dies unrealistisch, so dass einzelne zeitliche Abschnitte des Experiments se-
quenziell ausgewertet werden miissen, zum Beispiel einzelne Horizontsondierungssequenzen.
Auch innerhalb einer Horizontsondierungssequenz stellt sich die Fiage nach der sequenziel-
len (onion peeling) oder simultanen (global fity Auswertemethode (siehe Kapitel 3.3.2.4.2)
mit offensichtlichen Auswirkungen auf den jeweiligen Messvektor eines einzelnen Rekon-
struktionsschrittes. Die Frage nach der Definition des Messraumes bezieht sich in der Spek-
trometrie jedoch auch auf die spektrale Auswahl der Messwerte. Die Auswertung Fourier—
spektroskopischer Messungen basiert immer auf einer Folge von zusammenh#ngenden Fre-
quenzstiitzstellen. Die Analyse von einzelnen Strahldichten hat zwei gravierende Nachteile:
Erstens gibt es eine Reihe von typischen Fehlerquellen beziiglich der spektralen Linienform,
die bei der Auswertung konsekutiver Frequenzstiitzstellen durch systematische Abweichun-
gen im Residuenspektrum sichtbar werden, wihrend sie bei der Auswertung einzelner Fre-
quenzstiitzstellen unentdeckt bleiben. In giinstigen Féllen konnen sich diese Fehler bei der
Auswertung konsekutiver Stiitzstellen sogar beziiglich der Linienintensitéit teilkompensieren.
Zweitens ist die Losung des Vorwirtsproblems fiir einzelne Frequenzstiitzstellen ineffektiv, da
ohnehin fiir einen zusammenhiingenden Frequenzbereich Spektren berechnet werden miissen,
damit diese dann mit der instrumentellen Linienform und der Apodisierfunktion gefaltet wer-
den konnen.

Fiir die Auswertung konsekutiver Frequenzstiitzstellen bleiben zwei Moglichkeiten: Entweder
es wird das komplette Spektrum als ganzes simultan ausgewertet, oder man beschrinkt sich -
auf so genannte Auswertefenster (engl. microwindows), die typischerweise eine oder mehrere
Linien des zu rekonstruierenden Gases enthalten. '

Die Auswertung des Spektrums als ganzes nutzt am besten die durch die Messung bereitge-
stellte Information aus. Diese Methode hat jedoch auch gravierende Nachteile:

o Durch die Abhiingigkeit des Spektrums von vielen Parametern wird die Dimension des
Parametervektors x entweder unhandhabbar gro$, oder es werden viele dieser Parame-
ter konstant gehalten; in letzterem Fall tragen deren Unsicherheiten zum Rekonstruk-
tionsfehler des gesuchten Parameters bei.

¢ Bei der simultanen Analyse des kompletten Spektrums werden auch Frequenzbereiche
beriicksichtigt, in denen die Qualitét der spektroskopischen Referenzdaten ungeniigend
ist.

¢ Bei der simultanen Analyse des kompletten Spektrums werden auch Banden beriick-
sichtigt, bei denen die Lisung des Vorwirtsproblems Probleme verursacht, zum Beispiel
weil fiir sie kein lokales thermodynamisches Gleichgewicht angenommen werden kann,
oder weil die Kopplung zwischen Ubergiingen beriicksichtigt werden muss.

e Das spektrale Rauschen kann bei groffen Frequenzbereichen nicht mehr als lokal kon-
stant angenommen werden.
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e Vielerlei wellenzahlabhingige Phanomene, z.B. Kalibrationsfehler, das Kontinuumsi-
gnal oder die Frequenzverschiebung aufgrund des nicht-infinitesimalen Gesichtsfeldes
konnen in kleinen Auswertefenstern als lokal konstant angenommen werden, wihrend
sie in breitbandigen Spektren aufwiindig modelliert werden miissen.

¢ Die Losung des Vorwirtsproblems und die Evaluierung der vielen particllen Ableitun-
gen benotigt erhebliche rechentechnische Ressourcen.

Die Vorteile des Ansatzes der Verwendung kleiner Auswertefenster ist offensichtlich: Es
kénnen diejenigen Teilbereiche aus der Gesamtheit der Messungen herausgepickt werden,
die die meiste Information iiber den gesuchten Parameter enthalten, und am wenigsten von
schlecht bekannten Parametern oder schlecht modellierbaren Strahlungsiibertragungsprozes-
sen beeinflusst sind. Zu diesem Zweck haben wir ein Verfahren entwickelt, das die spektralen
Grenzen der Auswertefenster derart optimiert, dass der gesamte Rekonstruktionsfehler aus
spektralem Rauschen (Gleichung 41) und Parameter- und Modellunsicherheiten (Gleichun-
gen 46 und 47) minimal wird [70]. Der Gléttungsfehler ist in diesem Zusammenhang nicht
von Belang, da dieser nicht unmittelbar von der Definition der Auswertefenser abhiingt. Aus
praktischen Griinden erfolgt die Optimierung der Auswertefenster fiir jede Messgeometrie
separat, auch wenn diese spéter beispielsweise zur simultanen Auswertung einer Horizont-
sondierungssequenz herangezogen werden sollen. :

In den Messvektor werden in der Regel verschiedene Auswertefenster zusammengefasst, Die
optimale Auswahl von 7., Auswertefenstern aus einem Satz vorher individuell optimier-
ter Auswertefenster basiert auf der Minimierung des auf die Fensterkombination bezogenen
Rekonstruktionsfehlers

Rmaz -1

Statal,nma, = (Z S;j‘l) +
n=1

Jmar f Nmazx Tnax fimax Nmaz T
> ((Z Son Y S;,iij,n) ((Z San) 'Y S;,};ij,n) +  (70)
n=1 n=1 n=1

j=1 n=}l
Nmax Nmazx imazx Nmaz ﬂmaa. imaz T
—14y-1 -1 —1y—1 -1
( § : Sz,n) § : S:c,n E :Axf,ﬂ ( E : S:c,n E : Sa:,n § :Axinﬂ .
n=1 : n=1 i=1 n=1 n=1 i=1

wobei der Index j Parameterfehler und ¢ Modelifehler reprisentiert.

Auch wenn dieser Formalismus fiir Multi-Parameter—Rekonstruktionsprobleme giiltig ist,
erfolgt die Optimierung der Auswertefenster in der Regel beziiglich einer einzelnen Kompo-
nente des Parametervektors, des so genannten Targetparameters,

Bei der simultanen Rekonstruktion hochkorrelierter Parameter, zum Beispiel Temperatur
und Elevationswinkel, ergeben sich Probleme: Ein einzelnes Auswertefenster enthilt in
der Regel nicht genug Information, um die eindeutige Rekonstruktion beider Parameter
zu ermoglichen. Erst die Kombination von mindestens zwei Auswertefenstern mit komple-
mentéirem Informationsgehalt fiihrt zu einer eindeutigen Losung, ensprechend dem Schnitt
von zwei nicht parallelen Losungsgeraden im Parameterraum. Hier behelfen wir uns, in-
dem wir die Optimierung der einzelnen Auswertefenster fiir jeden der Parameter individuell
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durchfithren, und erst bei der optimalen Zusammenstellung der Auswertefenster den mehr-
parametrischen Rekonstruktionsfehler heranziehen. Die Optimierung erfolgt dann beziiglich
einer Verkniipfung der Fehler der beiden Parameter, zum Beispiel

2

(= )+(” ) (71)

Wa

wobei wy und ws Wichtungsfaktoren sind.

Im Kontext der Fourier-Spektrometrie wurde hier erstmals eine Methode entwickelt und zur
Anwendung gebracht, mit der die Definition der Auswertefenster gemifB objektiver Kriteri-
en optimal erfolgt. Vorher wurden die Auswertefenster von Experten durch das Betrachten
gemessener Spektren aufgrund von Erfahrung, aber nicht ohne Einfluss einer gewissen Sub-
jektivitiit festgelegt. Unser Verfahren stellt den Versuch dar, diese Erfahrung und Kriterien
in Algorithmen zu formulieren.

Unsere Methode ist verwandt mit der von Rodgers propagierten Bewertung der Einzelmes-
sungen nach ihrem Informationsgehalt [329]. Dieser ist gem#B Shannon und Weaver [346) de-
finiert als die Entropie der Wahrscheinlichkeitsdichtefunktion. Fiir Gauf--verteilte Zustands-
parameter z kann der Gewinn an Information durch eine Messung gegeniiber dem vor der
Messung vorhandenen a priori Wissen dargestellt werden als

1
108 Sz} ~ log ”Saprmrt” (72)

und wird, sofern 2 als Basis des Logarithmus gewihlt wird, in bit ausgedriickt,

In Rodgers' Originalarbeit [329] wird S; gauschen als diagonal angenommen, und das von ihm
vorgeschlagene Verfahren liefert einzelne Stiitzstellen mit maximalem Informationsgehalt, an
Stelle der gewiinschten Auswertefenster bestehend aus konsekutiven Frequenzstiitzstellen.
Auflerdem werden in der von Rodgers vorgeschlagenen Anwendung keinerlei systematische
Fehler als Bewertungskriterien zugelassen.

In einer von Dudhia und Bennet {18} vorgeschlagenen Weiterentwicklung der Methode wird
an Stelle von 8 reuschen die, wie von uns vorgeschlagen, berechnete Kovarianzmatrix des
Gesamtrekonstruktionsfehlers verwendet. Die Unterschiede reduzieren sich damit auf die
Tatsache, dass unsere Methode den Rekonstruktionsfehler als absolute Gréfie minimiert,
wihrend die Methode nach Dudhia und Bennet die Minderung des Fehie1s gegeniiber dem
a priori Wissen bewertet.

In Kapitel 3.5 werden wir ein verallgemeinertes Verfahren vorstellen, das das Problem der
unsicheren Parameter umgeht und dazu fiihrt, dass jede zusitzliche ausgewertete Stiitzstelle
das Ergebnis verbessert, in dem sie der Lisung Information zufiihrt, auch wenn die entspre-
chende Stiitzstelle stark von unsicheren Parametern betroffen ist. Sobald dieses von uns ent-
wickelte Verfahren auf Basis der verallgemeinerten Kovarianzmatrix zur Anwendung kommt,
entschiirft sich zwangsléufig die Problematik um die optimalen Auswertefenster, weswegen
Linien interferierender Gase nicht mehr notwendigerweise aus dem Auswertefenster heraus-
geschnitten werden miissen, Das Problem der optimalen Auswertefenster reduziert sich damit
auf ein dkonomisches: Man wird versuchen, diejenigen Spektralstiitzstellen auszuwiihlen, die
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pro Rechenzeit- oder Speicherplatzkosten die meiste Information liefern. Da die neue Me-
thode jedoch rechentechnische Nachteile hat — die'S,-Matrix ist in diesem Fall aufierhalb
der Diagonalen stark besetzt und nicht einmal blockdiagonal — muss sich erst noch zeigen,
fiir welche Fille sich die Amwendung anbietet. Bis dahin wird man noch auf konventionelle
Auswertefenster angewiesen sein, die, wie hier beschrieben, zu optimieren sind.

3.3.4 Geeignete Zwangsbedingungen

Wenn die Jacobi-Matrix K zwei oder mehr Spalten enthilt, die voneinander nahezu linear
abhiingig sind, ist das Inversionsproblem schlecht gestellt und die Lésung wird instabil. Dies
entspricht der Tatsache, dass der Freiheitsgrad der Losung groBer ist als der der Messung.
In der Regel wird die Lésung durch Anwendung einer linearen Zwangsbedingung stabili-
siert {Gleichungen 34-27). Durch die Formulierung der Zwangsbedingung kann bei der Ent-
wicklung eines Rekonstruktionsschemas entscheidender Einfluss auf die Losungen genommen
werden. Wir beschriinken uns bei der Diskussion von Zwangsbedingungen auf solche, die im
Rahmen unserer Arbeiten eine Rolle spielen. An Stelle einer vollstandigen Abhandlung aller
Regularisierungsmethoden konzentrieren wir uns auf jene Untergruppe von Verfahren, die
sich als Nebenbedingung wie in Gleichung (27) formulieren lassen. Diese Methoden haben
den Vorteil, dass ihre Wirkung durch analytische diagnostische Werkzeuge quantitativ ein-
wandfrei charakterisiert werden kann. Beziiglich weiterer Regularisierungsmethoden sei auf
die Literatur verwiesen [15}{250].

3.3.4.1 Glattheit als Zwangsbedingung

Die Zwangsbedingung nach Tikhonov {387 mit dem in Gleichung (34) dargesteliten
Gliattungsterm hat den Vorteil, dass die Ldsung nicht ihrem Betrage nach, sondern nur
ihrer Form nach beeinflusst wird. Dieses Verfahren ist also angebracht, wenn es darum geht,
instabile Lésungen glatt zu halten, denn erstens sind wahre Vertikalprofile von Zustand-
sparametern — zumindest im Vergleich mit numerischen Instabilitdten — auch mehr oder
weniger glatt, und zweitens niitzt auch eine glatte Losung, die als Gleitmittelung tiber die
Wahrheit zu verstehen ist, mehr als eine stark strukturierte Losung, deren Struktur reine
numerische Instabiliit ist und mit der wahren Struktur nichts zu tun hat. In letzterem Fal-
le wire der Gesamtfehler durch einen iiberméchtigen Term S, payschen dominiert, wihrend
S Glittung Klein bleibt. Da der Glittungsterm in Gleichung (34) selbst eine singulire Matrix
ist, fiihrt die Inversion bei Abwesenheit von brauchbaren Messwerten zu keiner Lésung des
Inversionsproblems. Dies ist ein grundsitzlicher Unterschied zu der im folgenden Abschnitt
besprochenen stochastischen Regularisierung. Wir haben die Tikhonov-Regularisierung mit
der ersten Ableitung des Profils als zusitzliche Straffunktion (Glittungsoperator) mit Erfolg
auf Profilrekonstruktionen aus emissionsspektroskopischen Messungen unter positiven Eleva-
tionsmessungen angewendet (siehe Kapitel 4.5). AuBerdem ist diese Art der Regularisierung
fiir die MIPAS-ENVISAT-Auswertung vorgesehen.
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3.3.4.2 Stochastische Regularisierung

Die stochastische Regularisierung, auch optimal estimation genannt (Gleichung 36) liefert
als Ergebnis einen Kompromiss aus der direkten Inversion der Messung und der a priori
Information. Jede dieser Informationsquellen geht mit dem Gewicht ihrer inversen Kovari-
anzmatrix ein. Durch die Anbindung des Ergebnisses an die a prieri Information hat dieses
Regularisierungsverfahren auch eine glittende Wirkung, sofern die a priori Profile glatt sind.
Da der Regularisierungsoperator eine regulidre Matrix ist, hat das entsprechende Inversions-
- problem auch eine Losung, wenn keine Messwerte vorhanden sind; es wird dann die a priori
Information auf die Losung abgebildet. Diese Eigenschaft des Verfahrens birgt die Gefahr,
dass die Lésung bei zu gering angenommener Varianz unrealistisch nah an der a priori Infor-
mation liegt, statt die gemessenen Daten widerzuspiegeln. Andererseits ist dieses Verfahren
die Methode der Wahl, wenn es darum geht, Ergebnisse einer unabhéngigen Messung der zu
rekonstruierenden Grofien ins Rekonstruktionsergebnis einflielen zu lassen. Es wurde gezeigt,
dass Gleichung (36) in Gleichung (34) iibergeht, wenn die Elemente aulerhalb der Diagona-
len von S, priori entsprechend groff gewihlt werden, so dass K, priori tendenziell singular wird
[354]. Bei dem von uns konzipierten Ansatz fiir den offline-Prozessor fiir die Auswertung
von MIPAS-Satellitendaten wird von diesem Ansatz Gebrauch gemacht (siehe Kapitel 4.8.).

3.3.4.3 Die Stirke der Regularisierung

Wird zu schwach regularisiert, wird die Losung des Inversionsproblems instabil, wihrend
bei zu starker Regularisierung das Ergebnis unangemessen stark von der gewihlten Neben-
bedingung abhiingt. Bei Verwendung der optimal-estimation-Methode erfolgt die Wichtung
der konkurrierenden Forderungen, dass das Residuum zwischen gemessenen und simulierten
Messungen klein sein soll, und die Nebenbedingung méglichst gut erfiillt sein soll, implizit
iiber die gegenseitige Wichtung der S, und S, priers Kovarianzmatrizen. Diese Wichtung ist
optimal, sofern die zu messende Gréfic Teil des statistischen Ensembles ist, [iir das die Kova-
rianzmatrix S priori gilt. Die Entdeckung unerwarteter Ereignisse wird durch diese Methode
allerdings erschwert, denn unerwartete Ereignisse sind in der Regel nicht Teil des durch die
Kovarianzmatrix S, priori beschriebenen statistischen Ensembles.

Bei der Regularisierung nach Tikhonov ist der Parameter v vom Benutzer zu wihlen. In der
Literatur liegen positive Erfahrungen mit der sogenannten *L-Kurven-Methode” vor [182}.
Hier werden fiir variierendes -y die beiden Anteile der zu minimierenden Funktion (Gleichung
28), die die Erfiillung der Nebenbedingung und die Anpassung der Modellparameter an
die Messung beschreiben, doppelt logarithmisch gegeneinander aufgetragen. Der Punkt der
starksten Kriimmung dieser L-férmigen (daher der Name) Kurve korrespondiert mit dem
optimalen Regularisierungsparameter +. Ein Algorithmus zur Bestimmung der Ecke der L-
Kurve ist in Ref. [338] beschrieben. Alternative Moglichkeiten zur Optimierung der Stiirke
der Regularisierung sind {351):

Bei Horizontsondierungsexperimenten entspricht die erwartete Zahl der Freiheitsgrade der
Losung (gemif Gl 64) etwa der Anzahl der Tangentenhhen. Es wird also -y derart justiert,
dass pesy etwa der Zahl der TangentenhShen entspricht.
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Fiir verschiedene wissenschaftliche Untersuchungen kénnen Ergebnisse nur verwendet wer-
den, wenn der Rekonstrukionsfehler (ohne den Glittungsfehler) oder eine seiner Komponen-
ten kleiner als ein bestimmter Schwellwert ist. 4 wird derart eingestellt, dass die geforderte
Genauigkeit gerade erreicht wird. Die Hohenauflésung ergibt sich dann als abhingige GriSe.

Ein plausibles Kriterium ist die Forderung, dass die Summe aus dem Glattungsfehler und
dem durch Rauschen verursachten Fehler minimal sein soll. Auch diese Bedingung ergibt
ein eindeutiges «y fiir einen vorher gewdhlten Regularisicrungsoperator, Hat der Regulari-
sierungsoperator die Struktur einer probabilistischen Kovarianzmatrix, dann wird das Feh-
lerminimum genau fiir die klimatologische Kovarianzmatrix erreicht, und die Rekonstruk-
tionsgleichung geht in optimal estimation iiber. Leider ist mcht immer eine zuverlissige
klimatologische Kovarianzmatrix verfiigbar.

3.‘3.4.4 Implizite Regularisierung

Offensichtlich ist die Notwendigkeit der Regularisierung eng verkniipft mit der Wahl des
Parameterraums, in dem die Rekonstruktionsaufgabe gelést werden soll. Je feiner die Dis-
kretisierung der Profile der Zustandsparameter x ist, also je besser die Héhenauflésung ist,
mit der diese Profile dargestellt werden kénnen, und je groBer damit die Zahl der Freiheits-
grade® der Losung ist, um so eher tendiert die Lésung zur Instabilitit, und um so notwendiger
wird Regularisierung. Solange die Evaluierung der Elemente der Jacobi-Matrix rechnerisch
sehr anfwiindig ist, ist es unzweckméfig, das Inversionsproblem erst mit vielen Freiheitsgra-
den zu formulieren, um diese dann durch Regularisierung wieder zu reduzieren. In solchen
Fillen ist es giinstiger, eine grobe Diskretisierung im Parameterraum zu withlen, und Glei-
chung (25) ohne Verwendung einer Zwangsbedingung zu l6sen. Da die Annahme eines Pro-
filverlaufs zwischen den Héhenstiitzstellen im Grunde auch eine Art Zwangsbedingung ist,
nennen wir diese Herangehensweise ”implizite Regularisierung”. Diese Herangehensweise zur
Stabilisiecrung der Lésungen wurde bei allen bisherigen MIPAS-Ballonexperimenten (siche
Kapitel 4.1-4.4) sowie bei der Auswertung bodengebundener Absorptionsmessungen (siche
Kapitel 4.6-4.7) verwendet und hat erheblich zur Reduzierung der benotlgten Rechenzeit
auf ein ertrigliches Maf§ beigetragen.

Zur besseren Diagnostik kann eine derartige implizite Regularisierung mit Hilfe von Glei-
chungen (55) und (56) auch explizit im hoch aufgeldsten Parametergitter emuliert werden.
Soll zum Beispiel die regularisierende Wirkung eines groben Stufenmodells untersucht wer-
den, ist, um ein annihernd dquivalentes Ergebnis zu erreichen, im hoch aufgelésten Para-
metergitter als Regularisierungsterm eine Blockmatrix mit Elementen der Struktur yL{ L,
zu verwenden. Die jeweiligen Regularisierungsparameter v werden so grof} gesetzt, dass die
Profilsegmente, die mit den Matrixblocken korrespondieren, ihre Form im Inversionsprozess
beibehalten. Da diese Formulierung im Vergleich zur impliziten Regularisierung ineffektiv
ist, lohnt sich ihre operationelle Anwendung in der Praxis nicht. Zu Testzwecken ist diese
Formulierung jedoch hilfreich, da analytische diagnostische Werkzeuge wie averaging kernels
zur Verfiigung stehen.

SHier ist der formale Freiheitsgrad der Lisung gemeint, nicht der "optimale” aus Kapitel 3.3.2.2,
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3.3.4.5 Ist Regularisierung reversibel?

Fiir jedes R ungleich Null ist die Lésung des Rekonstruktionsproblems eine Mischung aus
der — sofern existierenden — direkten Losung und einer irgendwie gearteten a priori In-
formation. Fiir bestimmte Anwendungen kann es gelegentlich niitzlich oder notwendig sein,
den a priori Beitrag wieder aus der Losung zu entfernen, ohne das Rekonstruktionsproblem
fiir ein anderes R neu zu 16sen. Sofern im gewihlten Parameterraum eine nicht regularisierte
Losung existiert, erfolgt die Entfernung des a priori Beitrags der Losung durch

XohneRegularisierung — ( :;,}?.auschen - R)_I(S;,}lauschenx - RXo) (73)

Wenn das Rekonstruktionsproblem jedoch schlecht gestellt ist existiert die Inverse der ersten
Klammer in Gleichung (73) nicht. Man kann allerdings eine a priori Information, xp 4, durch
eine andere, Xq3, ersetzen [330]:

1 “1yq-1
XneueRegularisierung = (Sz,Rauschen - Ry + Rb) (Sz,Rauschenx - Raxﬁ,a + beo,b)' (74)

In diesem Sinne ist Regularisierung durchaus reversibel,

3.3.5 Geeignete Inversionswerkzeuge

Von den typischen Eigenschaften der zu invertierenden ny,.; X 70— Matrix
(K7S,'K; + R) (75)

~ hiingt ab, welches mathematische Verfahren am giinstigsten zur Inversion verwendet wird.
Durch Regularisierung oder geschickie Definition des Parametervektors ist diese Matrix in
der Regel regulir, und die Losung stabil. AuBerdem ist sie zumindest bei einfachen Rekon-
struktionsaufgaben von nicht allzu grofer Dimension, da es sich um eine nmqp X Mymag—Matrix,
und nicht etwa um eine Mypee X Mmaz—~Matrix handelt. Bei der Wahl des Inversionsalgorithmus
kann man daher in solchen Fallen nicht allzu viel falsch machen. Bei der Analyse gemessener
Daten hatten wir mit Standardverfahren wie sie in Bibliotheken erhiiltlich sind, wie dem
Gaufi-Jordan—Verfahren [310] nie Probleme. Der Aufwand der Matrixinversion war immer
vernachlissigbar klein gegeniiber dem der Berechnung der Spektren und Ableitungen. Bei
groflen Parametervektoren komplexerer Rekonstruktionsaufgaben kann die Matrixinversion
“durchaus einen relevanten Teil der Rechenzeit beanspruchen. Hier lohnt es sich, sich die zu
invertierende Matrix genauer anzuschauen, um auch hier Rechenzeit zu sparen: So werden
zum Beispiel beim allgemein anwendbaren Gaufi-Jordan—Verfahren Operationen redundant
ausgefiihrt, weil dieses Verfahren die Symmetrie der zu invertierenden Matrix und ihre positi-
ve Definitheit nicht ausniitzt. Verfahren wie die Cholesky—Zerlegung [311} sind hier giinstiger.
Falls die Losung aufgrund mangelhafter Regularisierung instabil werden sollte, kann auf die
Singuldrwertzerlegung ausgewichen werden (siehe z.B. [311]). In Fillen hoher Konditions-
zahlen aufgrund hoher Dynamikumféinge der Eintrige in der K-Matrix hat es sich auflerden
bewihrt, den Dynamikumfang vor der Inversion durch eine geeignete Transformation zu
begrenzen, um diese nach der Inversion wieder riickgiingig zu machen.

Viel entscheidender sind Uberlegungen zur Methode der Matrixinversion im Kontext der
Inversion der Kovarianzmatrix S,. Hier handelt es sich um eine my;,o; X myp.,—Matrix, deren
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Gro8e von der Anzah! der zu analysierenden spektralen Messwerte abhéingt. Diese Matrix
kann bei der Analyse grofier Spektralbereiche sehr gro und ihre Inversion damit besonders
rechenzeitrelevant werden. ‘

Oft 14sst sich eine Matrix als die Summe einer leicht zu invertierenden Matrix und dem dya-
dischen Produkt zweier Vektoren oder Matrizen darstellen, zum Beispiel im Zusammenhang
mit unserem verallgemeinerten Inversionansatz, der in Kapitel 3.5 beschrieben wird:

$t =8, +DD" (76)

Um eine Matrix einer solchen Form zu invertieren, bietet sich sich der Woodbury-Formalismus
(vgl. [311)) an:

§:~' = (8, + DD")! =8, - [5;'D(1+ D'S;'D)"'DTS;!]. (77)
Dieser Ansatz macht sich zunutze, dass S, eine viel ausgepriigtere Diagonale hat als S}.

Ein weiteres Problem ist, dass S, singuldr werden kann. Dies ist in der Fourier-Spektroskopie
dann der Fall, wenn vor der Fourier—Transformation der Interferogramme zero padding ange-
wendet wurde (siche Kapitel 2.2.4.2) und die Stiitzstellendichte im Spektrum damit hher ist
als dem Informationsgehalt des Spektrums entspricht (oversampling). In solchen Fallen kann
Regularisierung auch zur Inversion von Sy nétig sein. Wenn man deren Inversion nicht, wie
in Gleichung (44) vorgeschlagen, zur Génze umgeht, muss man die Inversion in die "lineare
Hiille” der Messungen verlegen, also in den kleinsten Untervektorraum des Messvektorrau-
mes, der alle Messvektoren enthilt; dies kann zum Beispiel der durch die Eigenvektoren
aufgespannte Vektorraum sein.

Hase schldgt hierfiir eine explizite Realisierung vor, bei der die Kovarianzmatrix in der linea-
ren Hiille der Messungen invertiert wird, und die Inverse anschliefiend auf die Stiitzstellen,
die sich durch das Anwenden des zero padding ergeben, interpoliert wird (Privatmitteilung
1999). Das zero padding wird mit der Interpolationsmatrix M mit den Elementen M;; dar--
gestellt:

TLS(v; — vy)
M ;= Bt Rt 2 78
o I LSRechteek(O) ( )
Yzeropedding = My (79)

Das Substitut fiir die inverse Kovarianzmatrix in dem Vektorraum mit durch zero padding

e f . -1 . .
erweiterter Dimension, S, ... ading) ergibt sich dann als

;}zeropadding = M(MTM) - S{fl (MTM) - IMT' (80)

Corli und Ridolfi tun dies implizit, indem sie Sy,,;,opaddgny' mittels abgeschnittener Sin-
guliirwertzerlegung [422)[239](143][369]{171][311] invertieren, und nur soviele- Eigenvektoren

zur Konstruktion von S;’ iewmddmg beriicksichtigen, wie dem Rang von Sy, ;eropadding €ntspricht
[14].

Da S, in der Regel zeitlich invariant ist, bietet es sich an, ihre Inversion aus dem Prozessie-
rungszyklus herauszunehmen und mit einer tabellierten inversen Matrix S ! zu arbeiten.
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3.4 Mittelung rekonstruierter Daten

Wenn der Informationsgehalt einer Fernerkundungsmessung iiber eine bestimmte Zustands-
grofBe nicht ausreicht, um ein signifikantes Ergebnis fiir eine Einzelmessung zu erhalten, ist
es mitunter sinnvoll, Ergebnisse aus verschiedenen Messungen zu mitteln (Breitenmittel,
Monatsmittel fiir bestimmte Regionen oder Ahnliches). Notwendige Bedingungen, um der-
artige Mittelwertbildungen sinnvoll erscheinen zu lassen, sind ein linearer Zusammenhang
zwischen Signal und Zustandsgrifie, sowie ein konstanter Exrwartungswert fiir jeden Wert im
Ensemble.

3.4.1 Der Einfluss der Nebenbedingung

Da die Einzelergebnisse nicht nur Information aus der Messung enthalten, sondern iiber die
Nebenbedingung der Rekonstruktionsgleichung (Gleichung 29} auch a priori Information,
diirfen die Einzelergebnisse nicht einfach mit dem Gewicht der inversen Ergebniskovarianz-
matrix gemittelt werden; die in jedem Einzelergebnis enthaltene, immer gleiche a priori
Information wiirde mit zu hohem Gewicht zum Mittelwert beitragen. '

Dieser Sachverhalt gewinnt zunehmend an Bedeutung, da die optimal estimation Methode
und andere regularisierende Methoden immer mehr Verbreitung finden. Dennoch wurde das
Problem der Mittelung statistisch abhéngiger Fernerkundungsdaten in der Literatur unseres
Wissens nie diskutiert, bis wir dieses Problem im Zusammenhang mit dem TES Experi-
ment zur Sprache brachten. In der Folgezeit wurden Ldsungsansiitze entwickelt [330], die
jedoch alle vertieftes Wissen iiber die angewendete Nebenbedingung erfordern. Dies ist inso-
fern von Bedeutung, da Fernerkundungsdaten oft {iber das Internet zur Verfiigung gestellt
werden, und von Atmosphirenforschern verwendet werden, die sich weder der Tiicken der
statistischen Abhéngigkeit der Daten bewusst sind, noch hinreichende Informationen iiber
die angewendeten Nebenbedingungen haben, mit Hilfe derer die Daten generiert wurden.

Die Grundidee der Mittelung besteht darin, die im Gesamtensemble der Messungen ent-
haltene redundante Information zu nutzen, um die zufillige Komponente des Rekonstrukti-
onsfehlers zu reduzieren. Die Verschlechterung der raumlichen oder zeitlichen Auflosung der
rekonstruierten Ergebnisse wird dabei in Kauf genommen.

Um den Fehlerreduktionsmechanismus durch die Mittelung zu verstehen, kann das Reduk-
tionsproblem fiir das Gesamtensemble der Messungen, i, an der Zahl, formuliert werden:

& = %o + (K78, 'K + R) K78, 'y ~ F(xo)); (81)

K ist hier die (Thmazte) X Nmez—Matrix, die die i, Jacobi-Matrizen der Einzelmessungen
enthalten. gy ist die mypazte X Mpazt.—Kovarianzmatrix der Messfehier. Wenn man die Iin-
zelmessungen als untereinander unkorreliert annimmt, also einen bias des Messsystems aus-
schlieBt, handelt es sich um eine blockdiagonale Matrix mit den Kovarianzmatrizen der
Einzelmessungen als Diagonalelementen. Die Charakterisierung der a priori Information
durch den Regularisierungsoperator bleibt unverdndert, denn die a priori Information wird
nicht dadurch besser, dass man sie 6fter anwendet. y ist der Vektor, der die Gesamtheit
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der Messungen enthiilt, Aus Griinden der Ubersichtlichkeit nehmen wir noch an, dass al-

le Einzelmessungen durch die gleiche Kovarianzmatrix S, charakterisiert seien. Das Strah-

lungsiibertragungsproblem fiir das Ensemblerekonstr uktlonspl oblem kiirzen wir ab als F ()
= (F(o), F(m0) - - - F(20))". Gleichung (81) wird nun umgeformt:

X = X+ (..K"S;'"K+R)" ZKTS - Kx,) (82)
- I(KTS K+ R ZKTS (vi — Kxa) (83)
= —Z [xﬂ + (K'S, 1K+ R) KT8,y — Kxa)]. (84)

Die letzte Zeile dieser Umformung stellt die Schitzung des Mittelwertes als Mittel der Ein-
- zelergebnisse dar, wobei das Gewicht der Nebenbedingung um den Faktor 1/¢, reduziert
werden muss.

Ohne die Anpassung des Gewichtes der Nebenbedingung erhielte man

1

= ;Z xq + (K'S;'K + R) ' KS, (i — Kaa)] (85)
[

ie
wobei die Nebenbedingung offensichtlich iiberbewertet wird.

In der Praxis wird es nicht méglich sein, alle Einzelergebnisse unter Verwendung einer an-
gepassten Nebenbedingung erneut zu rekonstruieren. Man erinnert sich stattdessen daran,
dass die Regularisierung reversibel ist (Kapitel 3.3.4.5), und verwendet Gleichung (74) um
das Gewicht der Nebenbedingung im Mittelwert zu reduzieren:

- = i + 1 S |
X = (Sz Rauschen : R) (Sa: Rauschen®™ — ez- Rxﬂ)' (86)
e

Zur Illustration dieser Problematik mége die folgende Fallstudie dienen: Das Gas HON soli
mit einem satellitengetragenen Fourier—Spektrometer der Art wie in Kapifel 4.8 beschrie-
ben in Horizontsondierung nachgewiesen werden. Der Rekonstruktionsfehler ist durch den
Zufallsfehler dominiert {361}. Die durch das Rauschen in den Spektren verursachte Fehler-
komponente des Mischungsverhéltnisses in 17 km Hohe wird bei einer Hohenauflésung von
3 km auf 0,48 ppbv geschiitzt. Dies entspricht 300% des Wertes, der in der Gegend von 0,16
ppbv angenommen wird, Wihrend die Einzelmessungen aufgrund der groflen Fehler nutzlos
sind, kénnen zum Beispiel Monatsmittel fiir Europa mit einem deutlich kleineren Fehlerbal-
ken he1gele1tet werden. In ein Monatsmlttel fiir Furopa gehen etwa 900 BEinzelmessungen ein.
Dadurch wird die Zufallskomponente des Messfehlers um Faktor 30 auf etwa 10 % reduziert.

Nehmen wir nun an, der wahre Mittelwert lige bei .10 ppbv, bei einer natiirlichen Variabi-
litéit von 0,09 ppbv (I-o Standardabweichung) Die a priori Annahme sei 0,16 ppbv bei einer
Standardabweichung von 100% oder 0,16 ppbv. Die Rekonstruktion mit optimal estimation
liefert einen Fehlerbalken von 0,152 ppbv (Abbildung 12). Das direkte Mittel der Einzeler-
gebnisse ist 0,153 ppbv, bei einer Streuung von 0,05 ppbv. Dieser Mittelwert wird von der a
priori Information dominiert. Die angemessene Mittelwertbildung gemiB Gleichung (86) er-
gibt 0,1006 ppbv, was aufgrund der grofien Zahi der verwendeten Einzelmessungen sehr nahe
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beim wahren Wert liegt. Die Unsicherheit des Mittelwertes betragt 0.016 ppbv, wihrend ein
aktueller Einzelwert mit einer Unsicherheit von 6,091 ppbv reprisentiert wird. Dieser Wert
wird duch die natiirliche Variabilitiit dominiert. Selbstverstindlich haben Mittelungsprozesse
auch Auswirkungen auf die erreichbare Hohenauflosung., Aus Griinden der Ubersichtlichkeit
wurde dieser Effekt in unserer Fallstudie jedoch nicht beriicksichtigt.

3.4.2 Nichtlineare Inversionsprobleme

Ein weiteres Problem stellen nichtlineare Inversionsrechnungen dar. Ein verbreitetes Beispiel
ist die Rekonstruktion der Logarithmen atmosphérischer Zustandsparameter an Stelle der
Zustandsparameter selbst, Dieser Ansatz wird haufig verwendet, uin physikalisch sinnlose
negative Losungen auszuschlieBen (vgl. z. B. [186] oder [107]). Wihrend solche impliziten
Zwangsbedingungen physikalisch und technisch durchaus sinnvoll sind, kann es hinsichtlich
statistischer Datenanalyse zu Problemen kommen. Zur Illustration dieser Problematik soll
das folgende Beispiel dienen: Wir wollen untersuchen, ob ein Gas, das aufgrund seiner schwa-
chen Signatur im Spektrum in einer Einzelmessung nicht nachweisbar ist, in der Atmosphire
vorkommt. Dazu werden zahireiche Einzelauswertungen gemittelt. Ist dieses Gas nicht in der
Atmosphire vorhanden, liefert ein lineares Inversionsverfahren bei zufallsverteilten Messfeh-
lern fiir Einzelmessungen mit positivem Messfehler positive Mischungsverhéltnisse, und fiir
Einzelmessungen mit negativem Messfehler negative Mischungsverhiltnisse.® Letztere sind
zwar fiir sich allein betrachtet sinnlos, kompensieren aber bei der Mittelung die ebenfalls
fehlerhaften positiven Mischungsverhiltnisse, so dass das erwartete Ergebnis ” Null” erreicht
wird. Im Falle der logarithmischen Auswertung resultieren jedoch aus den Einzelauswertun- -
gen immer positive Ergebnisse, und auch bei einem grofien Datensatz wird der Mittelwert
immer um etwa einen halben linearen Fehlerbalken zu positiven Werten hin verschoben blei-
ben. Selbst wenn der Datennutzer sich der Problematik bewusst ist und Kenntnis davon hat,
dass die Daten iiber eine logarithmische Rekonstruktionsmethode gewonnen wurden” lassen
sich Probleme nicht véllig vermeiden: Das Rekonstruktionsverfahren reagiert auf ein negati-
ves Signal mit dem Betrage nach grofen negativen Logarithmen. Diese entsprechen positiven
Mischungsverhéltnissen, die allerdings sehr nahe bei Null liegen. Da die Mischungsverhalt-
nisse selbst nicht negativ werden konnen, wird keine Ubereinstimmung zwischen Messung
und Rechnung erreicht, und wie negativ die Logarithmen wirklich werden, hingt einzig und
allein vom Konvergenzkriterium ab. Dadurch bleibt noch eine erhebliche Unsicherheit be-
stehen, selbst wenn die Mittelung mit den Logarithmen an Stelle der Mischungsverhéltnisse
durchgefiihrt wird. g

5Dies gilt nur bei sireng linearen, also nicht iterativen Inversionsverfahren, Sobald das Vorwiirtsmodell
mit negativen Mischungsverhiltnissen aufgerufen wird, ist diese Linearitit nicht mehr gewiihrleistet. Dies ist
jedoch keine ernsthafte Einschriankung, da Fehlerrechnung und Mittelung ohnehin Linearitit voraussetzten.
Es reicht also, wenn im letzten Schritt einer Iteration negative Mischungsverhiiltnisse zugelassen werden.

Twas heutzutage, wo iiber das Internet auf eine Vielzahl von Daten anonym, das heiBt ohne Kontaktauf-
nahme mit den Urhebern der Daten, zugegriffen werden kann, nicht gewiihrleistet ist
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Abbildung 12: Numerisches Experiment zur Mittelung aus 900 zufallsverteilten si-

mulierten HCN-Messungen. Oben werden die wahren Werte gezeigt,
wihrend unten die mit optimal estimation rekonstruierten Ergebnisse
dargestellt sind. Der wahre Mittelwert betrigt in diesem Beispiel
0.1 ppbv’ (durchgezogene Linie), bei einer natiirlichen Variabilitit
von 0,09 ppbv (Fehlerbalken ganz links). Das a priori angenommene
Mischungsverhiltnis ist 0,16 ppbv (gestrichelt-gepunktete Linie) mit
einer Unsicherheit von 0,16 ppbv oder 100% (zweiter Fehlerbalken von
links}). Das korrekt berechnete Mittel betrdagt 0,1006 ppbv (gestrichelte
Linie) und kann im Bild kaum vom wahren Mittel unterschieden werden.
Seine Unsicherheit betrdgt 0.016 ppbv (dritter Fehlerbalken von links)
und enthélt sowohl den Messfehler als auch die natiirliche Variabilitit.
Die unmittelbare Mittelung der Einzelergebnisse ergibt 0,153 ppbv
(gestrichelte Linie), bei einer Streuung von 0.05 ppbv. Der Fehlerbalken
ganz rechts stellt die Unsicherheit einer Einzelauswertung gemif optimal
estimation dar (0,152 ppbv). Alle Fehlerangabe verstehen sich als 1-o
Standardabweichungen.
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3.5 Ein verallgemeinertes Verfahren

Ein gravierender Nachteil jedes least-squares-Ansatzes besteht darin, dass seine Losung nur
Giiltigkeit hat, wenn das Modell f mit seinen als bekannt angenommenen Parametern u die
Wirklichkeit perfekt beschreibt. Sobald man es mit Unsicherheiten der Modellparameter u
zu tun hat, ist x keine Lésung des Rekonstruktionsproblems im strengeren Sinne, wenn auch
der Fehler von x durch Gleichungen (41-53) korrekt beschrieben wird.

Gemif Gleichungen (25), (29), (34) und (36) erfolgt die Wichtung der zu den verschie-
denen spektralen Stiitzstellen gehorenden Elemente der Jacobi-Matrix K mit der inversen
Kovarianzmatrix des Messfehlers, also S !, Diese Wichtung ist optimal fiir den Fall, dass
keine Parameterfehler vorliegen. Diese Annahme ist jedoch unrealistisch. Sofern Parameter-
fehler vorliegen, sollten diese bei der Wichtung der spektralen Stiitzstellen beriicksichtigt
werden, da sie sich an verschiedenen spektralen Stiitzstellen unterschiedlich stark und mit
unterschiedlichem Vorzeichen niederschlagen. Durch geschickte Auswahl und Wichtung von
Stiitzstellen kann unter Umstéinden erreicht werden, dass sich Fehlerbeitriige an verschiede-
nen spektralen Stiitzstellen insgesamt kompensieren: So kénnen zum Beispiel eine Spektralli-
nie mit positiver und eine mit negativer Temperaturabhiingigkeit der Linienintensitat derart
zur Auswertung kombiniert werden, dass sich Fehlerbeitriige durch die Temperaturunsicher-
heit herausheben und der Gesamtrekonstruktionsfehler dadurch minimal wird. Zu diesem
Zweck miisste S, ersetzt werden durch eine Kovarianzmatrix S;, die die Gesamtunsicherheit
des Spektrums einschlieflich Rauschen und dem Abbild der Parameterunsicherheiten auf den
y—Vektor beschreibt:

jmnz

S; = Sy + Z(yfehlerhaft,j - Ywahr)T(y,fehlerhaft,j - Ywahr) = Sy + DDT; (87)
1

Derartige Kovarianzmatrizen wurden bereits in einem anderen Rekonstruktionszusammen-
hang verwendet und als "effektives Rauschen” bezeichnet [306]. Durch die Verwendung der
verallgemeinerten inversen Kovarianzmatrix S;;"1 an Stelle von S;l in den Rekonstrukti-
onsgleichungen (25), (26), (29), (30) oder (31) wird die gleiche Losung erreicht, die man
erhalten wiirde, wenn man alle unsicheren Parameter u; simultan mit den Targetparametern
&, unter Verwendung der Nebenbedingung nach optimal estimation rekonstruieren wiirde,
obwohl die Parameter u; formal nicht als anzupassende Variable behandelt werden. Das
heiBt, dass nicht nur die einzelnen Spektralstiitzstellen korrekter gegeneinander gewichtet
werden, sondern dass die in der Matrix S} enthaltene Korrelationsinformation geeignet ist,
die Fehlerterme S; weitgehend zu unterdriicken, wenn die Messung nur geniigend unabhéngi-
ge Information iiber x und u enthiilt. Der kombinierte Rekonstruktionsfehler aus Rauschen
und Parameterunsicherheiten ergibt sich fiir, eine Losung von x ohne Nebenbedingung zu

S* = (KT(8, + DDT)"'K)™". (88)

Um die Aquivalenz unserer Methode und der Multiparameterrekonstruktion von x und u
gemiB optimal estimation zu zeigen, gehen wir der Einfachheit halber von einer nicht-
iterativen Formulierung von Gleichung (36) aus, und wenden die optimal-estimation-
Nebenbedingung nur auf u, nicht jedoch auf x an. Die Lésung dieses kombinierten Re-
konstruktionsproblems bezeichnen wir als X beziehungsweise 1i.

7



(37%)- (89)

(KTS; K, — KTS; 'K, (KTS; 'K, + §;1) K78, 'K,)
— (KIS, 'K, + S} — KT8, 'K, (KTS, 'K,)'KTS; 'K,) KIS, 'K, (KIS, K,) ™,

- (KIS, 'K, — KIS 'K (KIS 'K, + S,;j‘)”inS!;lI{m)"1 K78, 'K, (KIS, 'K, + S,
(KIS, 'K, + 874 — KT8, 'K, (KTS, K,)'KZS;'K,) ™"

KT\ o
KZ‘ v (Ymess — ¥(Xo0, wp))

Fiir den Targetparametervektor % ergibt dies

%~ x0 = (K{S;'K, - K78, K (K[S; 'K, + ;1) 'KTS;'K,) "

(K~ K8, K (KUS) Ky + 870) 7K 8 (Yimens — ¥ (30, 00)

(K7 (8, ~ 8, KuS,u(KYS; ' KuSo + ) 'KIS; 1) K,)

(X7 (8,7 — S, KuSou(Ki S, ' KuSey + 1) 'KLS, %)) (Yimess — ¥(%0 o))

(KT (87! ~ 8, K,824(S2,KTS; K, 82, +1)782,KTS, ) Km)_l
(x2 (5" -8

T
T
T
x

v v
K7 (8;" - S;"K,S81.(S1.KTS; 'K, 81, + 1)7'si.KTS; )
( mess —.Y(xoauo))
. . — _ . o -1
= (K7 (S,' —8,'D(D”S,;'D + 1)'D”S; ') K,)
(Kf (Sgl - Sy_ID(DTS;—lD + I)mdDTS;l)) (Ymess - Y(XOs uO))
= (KZ(S, + DDT)'K,) ™ KZ(S, + DDT) " (¥pmess — ¥ (0, uo))

= X — Xp,
= X=X
q.e.d.

A

Bei der letzten Umformung handelt es sich um die Auwendung der Sherman—Morrison—
Formel, beziehungsweise ihrer Verallgemeinerung auf Vektoren, der Woodbury Formel [311].
Der Zusammenhang zwischen der Methode der verallgemeinerten Kovarianzmatrix und der
auf u und x angewendeten optimal-estimation-Methode wird noch offensichtlicher, wenn
man die in der Spektrometrie weniger verbreitete Formulierung gemifi Gleichung (38) be-
trachtet,

Im Folgenden untersuchen wir die Eigenschaften dieser neuen Methode an Hand einer Fall-
studie: Das Vertikalprofil von Ozon soll aus simulierten Horizontsondierungsspektren im
Spektralbereich von 779,175 bis 780,900 em™! rekonstruiert werden. Die simulierten Mes-
sungen werden mit kiinstlich generiertem Rauschen einer NESR von 21,4 nW/(cm?sr cm™!)
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iiberlagert. Tangentenhthen zwischen 8 und 50 km bei einer Stufung von 3 km werden
beriicksichtigt. Die spektrale Auflésung ist 0,025 cm~!, Das Hohengitter der rekonstruierten
Profile entspricht dem Tangentenhthengitter. Als einziger Parameter wird die Temperatur
bei der Inversionsrechnung systematisch um 3 Kelvin zu hoch angenommen.

Die Rekonstruktion des Ozonprofils ohne Beriicksichtigung der Temperaturunsicherheit fiihrt
zu erheblichen Fehlern (Abb. 13), withrend bei Beriicksichtigung der Temperaturunsicher-
heit in der Kovarianzmatrix der Messwerte das Ausgangsprofil von Ozon nahezu perfekt
rekonstruiert wird.

Diesem Gewinn an Genauigkeit stehen folgende Nachteile gegentiber:
1. Die Matrix S} ist im Gegensatz zu Sy in der Regel nicht als blockdiagonale Matrix
approximierbar. Dies bedingt erhhten Speicherbedarf und erhohten Aufwand bei der

Matrixinversion. Letzteres Problem kann jedoch durch Anwendung der Woodbury
Formel umgangen werden (Vgl. [311] und Kapitel 3.3.5).

2. Die Ergebnisse sind nur noch durch ihre Gesamtfehler charakterisiert. Die Aufschliisse-
lung nach Fehlerquellen ist nicht mehr moglich.
Dennoch glauben wir, dass die Wichtung nach S} an Stelle von Sy eine Verbesserung ge-

geniiber den giingigen Rekonstruktionsmethoden darstellt.

Weitere Details zu diesem Ansatz finden sich in Ref. [77].
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Abbildung 13: Ergebnisse des numerischen Experiments zur Rekonstruktion eines Verti-
kalprofils von Ozon bei systematisch falsch angenommener Temperatur.
Die durchgezogene Linie ist das Referenzprofil, das zur Generierung der
synthetischen Messungen verwendet wurde. Die gepunktete Linie ist das
nach dem Standardverfahren rekonstruierte QOzonprofil, und die gestrichel-
te Linie ist das Resultat des neuen Verfahrens. Rechts sind die relativen
Rekonstruktionsfehler dargestellt als aktuelle Abweichung des Ergebnisses
vom Referenzwert (diinne Linien) und gem#f Gleichungen (41) und (88).
Bei der neuen Methode enthilt der abgeschitzte Rekonstruktionsfehler den
Beitrag der Temperaturunsicherheit, wiihrend fiir die alte Methode nur das

Rauschen der Messung beriicksichtigt ist.
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Gesagt ist nicht gehort,

gehort ist nicht verstanden,
verstanden ist nicht einverstanden,
einverstanden ist nicht angewandt,
angewandt ist nicht beibehalten.

4:. Ce und PraXiS Konrad Lorenz

Die meisten Messungen, an deren Auswertung wir beteiligt waren, wurden mit Geriiten des
Typs MIPAS (Michelson Interferometer for Passive Atmospheric Sounding) {139} durch-
gefiihrt. Hierbei handelt es sich um ein Doppelpendelinterferometer (DPI)[40], bei dem der
Spiegelvorschub nicht wie beim klassischen Michelson-Interferometer durch lineare Bewe-
gung eines Spiegels, sondern durch Pendeln von Spiegelecken um eine Drehachse realisiert
wird (Abb. 14). Der Prototyp dieses Gerstes wurde von der Firma Kayser-Threde in Koope-
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Abbildung 14: Prinzipskizze des Doppelpendelinterferometers {aus [134]).

ration mit dem Meteorologischen Institut der Universitit Miinchen gebaut und am IMK wei-
terentwickelt {177]. Es handelt sich um ein ungekiihltes Absorptionsgerit, das in den Jahren
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1990 bis 1993 unter dem Namen MIPAS-LM fiir solare Absorptionsspektrometrie in Kiruna,
Nord-Schweden, eingesetzt wurde. Nachdem die prinzipielle Funktionalitét des Geriitetyps
bewiesen war, wurde am Meteorologischen Institut der Universitit Miinchen das gekiihlte
Emissionsspektrometer MIPAS-B entwickelt [290], das wihrend vier Fliigen von einem Stra-
tosphirenballon aus Messungen in Horizontsondierung durchgefiihrt hat. Beim vierten Flug
wurde das Gersit durch Absturz zerstort. Sein Nachfolgemodell, MIPAS-B2 [292] ist heute
noch im Einsatz. Parallel zu den Ballonaktivitiiten wurde das aufwiirts blickende Emissi-
onsspektrometer MIPAS-FT entwickelt, das fiir Messungen von einem fiir Forschungszwecke
abgestellten Bundeswehrflugzeug des Typs Transall eingesetzt wurde [21]. Sein Nachfolgemo-
dell, MIPAS-STR kann sowoh! aufwirts wie auch in Horizontsondierung messen und wird auf
dem russischen Stratosphiirenflugzeug Geophysica eingesetzt [24][202][199]. Im Gegensatz zu
den oben erwihnten Geriiten handelt es sich bei dem MIPAS-ENVISAT-Gerit, das von der
ESA fiir den Weltraumeinsatz gebaut wird, um ein konventionelles Michelson-Interferometer
mit linearem Spiegelvorschub [123]{124][122]{139]{140}]. Neben diesen MIPAS-Experimenten
haben wir auch externe Experimentatoren bei der Datenauswertung unterstiitzt [285)[288].

Um die im vorigen Kapitel erarbeiteten Rekonstruktionsgrundsiitze auf die seit 1984 geplan-
ten MIPAS-Ballonmessungen anwenden zu kénnen, wurde im Rahmen der Dissertationsar-
beit v. Clarmann 1986-1989 der Prototyp eines Rekonstruktionswerkzeuges geschaffen, das
in erweiterter Form bis vor kurzem am IMK und auBerhalb verwendet wurde [58]. Das unter
dem Namen RAT (Retrieval of Atmospheric Trace Gases) [60] bekannte Programmpaket ist
durch folgende Merkmale charakterisiert:

Die Messgeometrien Horizontsondierung, Aufwirtsbeobachtung, und bedingt auch Nadir-
sondierung werden unterstiitzt. Im Modus der Horizontsondierung (Emission oder Okkul-
tation) hat der Benutzer die Wahl zwischen den Rekonstruktionsmethoden onion peeling
[261}{334}{170] und global fit [45]. Ein Rekonstruktionsschema nach Mill und Drayson {268)
hatte sich nicht bewiihrt und wurde deshalb aus dem Programmpaket wieder entfernt. Zu
Testzwecken existieren Implementierungen, die das endliche Gesichtsfeld des Messgeriits si-
mulieren, und eine Regularisierung nach optimal estimation [327) oder Tikhonov [387][163]
unterstiitzen. Unabhiingige geometrische Variable sind neben der Beobachterhthe wahlweise
der Elevationswinkel oder die Tangentenhohe. ' ‘

Die simuitane Auswertung mehrerer spektraler Auswertefenster mit maximal 2000 Fre-
quenzstiitzstellen wird unterstiitzt. Die Dimension des Parametervektors ist auf 16 begrenzt,
wobei es dem Benutzer iiberlassen bleibt, ob ein Hohenprofil an bis zu 16 Hohenstiitzstel-
len oder 16 unabhingige Variable an einer Hohenstiitzstelle oder als Sdulengehalt simultan
rekonstruiert werden. Die folgenden Parameter kdnnen mit RAT rekonstruiert werden:

o die Volumenmischungsverhiltnisse von 35 wichtigen atmosphérischen Spurengasen
o additive und multiplikative radiometrische Kalibrationskonstanten;

¢ Frequenzkalibrationskorrektur;

|

reale spektrale Auflésung;

Tangentenhdhe (bei Horizontsondierung);

Elevationswinkel;
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Temperatur einer Hintergrundstrahlungsquelle;

Emissivitit einer Hintergrundstrahlungsquelle;

Geometrische Dicke und Obergrenze von Cirruswolken;

Aufldsungsverschlechterung durch Dejustage;

Intensitiit eines iiberlagerten Kontinuumsstrahlers

Zur Lésung des Vorwirtproblems der Strahlungsiibertragung wurden wahlweise die Pro-
gramme FASCOD2 [91], FASCOD3 [90], oder SCAIS (8] angesteuert.

Auch der Modus der Aufwirtsbeobachtung wird fiir Absorptions- und Emissionsspektrome-
trie unterstiitzt. In der Regel werden aus derartigen Messungen nur Gesamtsiulengehalte
des Targetgases hergeleitet. Dies wird in RAT realisiert, indem das Schitzprofil mit einem
zu optimierenden héhenkonstanten Faktor skaliert wird. Alternative Vorgehensweisen, die
auch die Form des Schétzprofils veridndern, werden in Kapitel 4.6 diskutiert.

Die Anwendung von RAT auf Nadirsondierungsprobleme ist nur mit Einschrinkungen
moglich. Zwar ist das Programm in der Lage, den Erdboden als Hintergrundstrahler einer
bestimmten Temperatur und Emissivitit zu beriicksichtigen, nicht aber den Bodenreflexi-
onsterin.

Nachdem der RAT-Algorithmus iiber zehn Jahre lang als zuverlissiges und flexibles Werk-
zeug zur Auswertung von Fernerkundungsexperimenten am IMK und auflerhalb gedient hat,
und bis heute an die wechselnden Bediirfnisse verschiedenartiger Experimente angepasst wur-
de, ist jetzt ein Punkt erreicht, wo die evolutionér entstandene Datenstruktur die Beriicksich-
tigung tiefgreifender Anderungen kaum noch zuldisst. Aus diesem Grunde wurde an einem
véllig neuen Konzept fiir ein Rekonstruktionswerkzeug gearbeitet, das eine Schnittstelle zu
dem Vorwiirtsmodell KOPRA besitzt. Da das Konzept fiir dieses Rekonstruktionswerkzeug
von uns insbesondere in Hinblick auf das MIPAS-ENVISAT Experiment entworfen wurde,
-wird es im Kapitel 4.8.4 vorgestellt.

In den folgenden Kapiteln werden wir beschreiben, wie wir die Grundsitze der Rekonstruk-
tionstheorie aus Kapitel 3 auf verschiedenartige Experimente angewendet haben.

Im Jahre 1989, dem Jahr des ersten MIPAS-Ballonexperiments, wurde das Deutsche Ozon-
forschungsprogramm ins Leben gerufen [431]. Die Entdeckung des antarktischen Ozonlochs
lag gerade vier Jahre zuriick [131], und es war keineswegs klar, ob ein &hnlich starker Ozonab-
bau auch in der Nordhemisphiire zu erwarten war, Auch die Ausdiinnung der Ozonschicht
iiber mittleren Breiten wurde beobachtet, konnte jedoch nicht schliissig erklart werden, Vor
diesem Hintergrund sind die im Folgenden beschriebenen Experimente zu sehen.
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4.1 MIPAS-B-89

4.1.1 Das Experiment

Das MIPAS (Michelson Interferometer fiir Passive Atmosphiérische Sondierung) Ballongerit
ist ein Emissionsspektrometer, das in der Horizontsondierungsgeometrie (Abbildung 1) die
infrarote Strahlung der Atmosphire misst. Das Interferometer selbst beruht auf dem Prinzip
des Doppelpendelinterferometers (Abbildung 14). Die charakteristischen technischen Daten
des Instruments und des Messszenarios des Fluges im Mai 1989 sind in Tabelle 2 zusammen-
gefasst.

Tabelle 2: MIPAS-B-89

Parameter Wert

Spektrale Auflésung (unapodisiert, nominell) | 0,05 cm™?

Spektrale Auflésung (apodisiert, real) 0,11 em™!

Spektrale Uberdeckung ' 691-954 cm~?!

Gesichtsfelddurchmesser 17 Bogenminuten

Messzeit pro Interferogramm 3,4 s (einseitig)

Spektrales Rauschen 1x107"W/(cm? sr cm™?)
unapodisiert, fiir Einzelspektrum ‘

Flughéhe 32,7 kin

Tangentenhéhen 7,0; 8,0; 16,8; 21,0; 27,2; 32,0 km

Der Flug in der Nacht vom 17, bis 18. Mai 1989 von Aire-sur-I’Adour, Frankreich, war als
technologischer Flug gedacht, um die Durchfiihrbarkeit atmosphirischer Emissionsspektro-
metrie im mittleren Infrarot mit einem solchen Gerdt zu demonstrieren. Diese Technologie -
war damals noch sehr neu, und es hatte vorher erst ein vergleichbares Experiment gege-
ben {35]. Bei seinem ersten Einsatz war das MIPAS-Messgeriit technisch noch nicht voll
ausgereift: Das Signal/Rausch—Verhiltnis blieb hinter den Erwartungen zuriick, die Sichtli-
nienstabilisierung versagte weitgehend, und es stand nur ein Spektralkanal von 691-954 cm—}
zur Verfiigung. '

4.1.2 Das Rekonstruktionsproblem

Zwar existierte damals schon der Auswertealgorithmus RAT (Retrieval of Atmospheric Trace
Gases), der speziell fiir die Auswertung dieses Experimentes entwickelt worden war [58], aber
aus folgendem Grund konnte das Computerprogramm nicht auf alle Messungen angewendet
werden: Wegen des schlechten Signal/Rausch-Verhaltnisses bei hohen Tangentenhdhen mus-
ste in erheblichem Umfang redundante Information aus den Spektren genutzt werden, und
demzufolge der auszuwertende Messvektor entsprechend groff ausgelegt werden. AuBerdem
waren die Flevationswinkel der Messungen aufgrund eines Versagens des Lagestabilisierungs-
systems nicht bekannt, so dass diese simultan mit der Temperatur aus den Spektren bestimmt
werden mussten. Insbesondere letzteres Problem lduft in der Regel auf ein schlecht gestelltes
Rekonstruktionsproblem hinaus,
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Aufgrund dieser Erschwernisse entschieden wir uns, fiir grofe Tangentenhéhen (21,0, 27,2,
32,0 km), wo die Signalstirke trotz Koaddition von ca. 60 Einzelspektren klein ist, fiir die
simultane Auswertung der kompletten gemessenen Spektren an Stelle von kleinen Auswer-
tefenstern, um die bestmogliche und eindeutigste Information iiber die tatsiichlichen Eleva-
tionswinkel der Messung zu rekonstruieren. Da wir an den Rindern des gemessenen Spek-
trums stets Probleme mit systematischen Residuen hatten, die entweder durch die reduzierte
Genauigkeit der radiometrischen Kalibrierung oder durch unzutreffende Modellierung eines
Strahlungskontinuums im Vorwértsmodell hervorgerufen wurden, verwendeten wir den Spek-
tralbereich von 795-940 cin™!. Dieser Ansatz der breitbandigen Auswertung zwang uns zur
simultanen Auswertung aller Gase, die im untersuchten Spektralbereich Signaturen haben.
Die Notwendigkeit, die Konzentrationen aller zum Spektrum relevant beitragenden Gase si-
multan mit der Temperatur und den Elevationswinkeln zu ermitteln, um zu vermeiden, dass
die Messung von unzutreffenden a priori Annahmen beeinflusst wiirde, implizierte einen
entsprechend grofen Rekonstruktionsvektor. Aufgrund von Beschriankungen der Speicherka-
pazitit der damaligen Rechner war die direkte Anwendung des auf kleine Auswertefenster
ausgelegten Rekonstruktionsalgorithmus RAT auf die kompletten Spektren nicht praktika-
bel. Wir wichen auf das folgende Alternativkonzept aus: Um die Parameterzahl pro Re-
konstruktionsschritt klein zu halten, wurde sequenziell mit dem onion-peeling-Verfahren
gearbeitet. Der Rekonstruktionsparametervektor x; zu jeder TangentenhGhe bestand aus
den Volumenmischungsverhiltnissen von O3, HNO;, CFC-12, CFC-11, H;0, der Tempera-
tur, der Korrektur der Kalibration der Strahldichte-Nulllinie und der effektiven spektralen
Auflssung. Letztere wurde fiir Spektren zu hohen Tangentenhthen direkt als Halbwertsbrei-
te gut separierter Spektrallinien gemessen, wobei die Tatsache ausgeniitzt wurde, dass die
Voigt-Halbwertsbreite in hohen Atmosphirenschichten wesentlich kleiner als die spektrale
Auflosung des Interferometers ist. Nachdem bei der Messung zu tiefen TangentenhShen das
Geriit jedoch per Telekommando nachjustiert worden war, war dort die Bestimmung der
Auflésung im Rahmen der allgemeinen Parameterbestimmung nach Gleichung (26) notwen-
dig.

Um das Rekonstruktionsproblem stabil zu halten, wurde der relative Gradient des Startpro-
fils (%vmr/km) zwischen benachbarten Tangentenhdhen erhalten, was einer Rekonstrukti-
on der Teilsdulengehalte der Gase zwischen benachbarten Tangentenhthen entspricht (vgl.
Abschnitt 3.3.2). Pro Tangentenhéhe wurde fiir die Minimierung der Abweichung zwischen
Messung und Modellrechnung eine Richtungsmengenmethode angewendet, bei der vorerst im
Parameterraum lings jeder Koordinate einzeln minimiert wird. In der néchsten Iterations-
schleife wird eine der Achsen des Koordinatensystems, lings der die Optimierung stattfindet,
derart gedreht, dass sie parallel zur Resultierenden der Parameterdnderungen des ersten Ite-
rationszyklus liegt. Die neuen Achsen sind jetzt nicht mehr orthogonal, aber in der Regel
noch linar unabhiingig. Im nichsten Iterationszyklus wird wieder lings jeder der neuen Ko-
ordinatenachsen optimiert. Diese so genannte Richtungsmengenmethode nach Powell [308]
vermeidet, dass die Losung des mehrdimensionalen Optimierungsproblems langs einer vie-
le Iterationszyklen beanspruchenden Zickzack-Linie im Parameterraum gefunden wird. Die
Minimierung langs jeder Richtung erfolgte mit' der Parabelmethode nach Brent [36]; die-
se Herangehensweise bot sich fiir die aus oben diskutierten Griinden gebotene interaktive
Herangehensweise an, da der Anwender nicht mit den grofien Residuenvektoren und Jacobi-
Matrizen hantieren muss, sondern nur mit den Parametern, deren Inkrementen, und den
zugehdrigen Residuumsbetrigen.
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Fiir tiefere Tangentenhshen (7,0, 8,0 und 16,8 km) war das Signal/Rausch-Verhiltnis der
gemessenen Spektren deutlich grofer. Deshalb war es hier moglich, unser Rekonstrukti-
onsprogrammpaket RAT in der Option onion peeling in Kombination mit der Levenberg-
Marquardt-Methode (Gl. 26), angewendet auf ausgewihlte Auswertefenster, zur automati-
sierten Auswertung zu verwenden. Die Auswertefenster waren: 925-940 cm™! fiir die Tempe-
ratur, 840-855 cm™! fiir CFC-11, 920-924 cm™? fiir CFC-12, 860-875 cm—! fiir HNOj, und
der Bereich um 810 em™! fiir Oy, Simulierte Spektren sind den Messungen in Abblldung 15
gegeniibergestellt.
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Abbildung 15: Gegenliberstellung simulierter und gemessener Spektren fiir MIPAS-B-
89. Deutlich ist das im Vergleich zu den atmosphérischen Signaturen grofe
Rauschen bei den héchsten Tangentenhthen zu erkennen.

Bei den Tangetenhthen 21,0 km und darunter war der Elevationswinkel ein weiterer Re-
konstruktionsparameter; in 8 km und darunter wurden auch die Héhe und Dicke einer nach
Ref. [222] standardisierten Cirrus—Wolkenschicht rekonstruiert [62]. Bei noch tieferen Tan-
gentenhhen von ca. 4 bis 5 km, bei denen aufgrund des Versagens des Lagestabilisierungs-
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system unabsichtlich gemessen wurde, deckte das Wolkensignal das Spektrum derart zu, das
keine Auswertung von Spurengasen mehr mdglich war,

4.1.3 Ergebnisse

Obwohl das MIPAS-B-89 Experiment nur als technologisches Experiment gedacht war, lie-
ferte die Auswertung durchaus glaubhafte Ergebnisse fiir die vier ausgewerteten Spurengase
03, HNO;, CFC-11, und CFC-12, die neben CO, den Hauptbeitrag des Signals im betrach-
teten Spektralkanal liefern. Die Ergebnisse sind in Abbildung 16 dargestellt. Die Uberein-
stimmung mit anderen Messungen ist als gut zu bezeichnen. Abweichungen sind aufgrund
der groflen Fehlerbalken nicht signifikant.

Die Arbeiten zum MIPAS-B-89 Experiment sind publiziert in den Referenzen [84]{62)[85).

4.2 MIPAS-B-90

4.2.1 Das Experiment

Beim Flug des MIPAS-B Geriites am 4./5. Mai 1990, ebenfalls von Aire-sur-1’Adour, wurde
erstials in zwei Spektralkanilen gleichzeitig gemessen: Kanal 1 reichte von 760 bis 980 cm™?,
und Kanal 2 iiberdeckte den Bereich von 1170 bis 1400 cm™!. Dieses Ballonexperiment war
charakterisiert durch noch groSere Probleme bei der Funktion des Lagestabilisierungssy-
stems, sowohl was die Kenntnis als auch die Konstanz des Elevationswinkels betrifft. Im
Laufe der Auswertearbeiten wurde klar, dass von Abweichungen zwischen erwarteten und
wahren Tangentenhéhen von etwa 2 km ausgegangen werden muss. Die wichtigsten Daten
sind in Tabelle 3 zusammengefasst. Weitere technische Daten sind in Ref, [290] publiziert.

Tabelle 3: MIPAS-B-90

Parameter _ Wert

Spektrale Aufissung (unapodisiert, nominell) | 0,038 cm™!

Spektrale Auflésung (apodisiert, real) 0,076 em™!

Spektrale Uberdeckung Kanal 1 790-952 cm~!

Spektrale Uberdeckung Kanal 2 1184-1382 cm

Gesichtsfelddurchmesser 17 Bogenminuten

Messzeit pro Interferogramm 4,6 5 (einseitig)

Spektrales Rauschen Kanal 1 8 x 1078 W/(cm? sr em™)
unapodisiert, fiir Einzelspektrum

Spektrales Rauschen Kanal 2 -1 3,5 x 107%W/(cm?® sr cm™1)
unapodisiert, fiir Finzelspektrum

Flughéhe 33 km

Tangentenhéhen 38,9; 30,3; 24,9; 20,4; 19,9; 18,6; 18,2, 17,3,

. 16,1; 14,4; 14,1; 13,3 km
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Abbildung 16: Rekonstruierte Profile fiir O3, HNO3, CFC-11 und CFC-12. Die Uberein-
stimmung zu Messungen und Klimatologien anderer Autoren {179]{112]
ist gut.

4.2.2 Das Rekonstruktionsproblem

Die Auswertung des ersten Kanals (die zeitlich gesehen als erste erfolgt, da die darin enthal-
tenen COz-Banden fiir die Validierung beziehungsweise die Rekonstruktion von Temperatur -
und Elevationswinkeln prinzipiell geeignet sind) erfolgte im Rahmen einer Diplomarbeit von
Schmidt [341]. Hier wurden, ausgehend von einer Standardabweichung des Elevationswinkels
von 0,033° — das entspricht je nach Tangentenhéhe 190 bis 440 m — Mischungsverhéltnispro-
file der folgenden Gase rekonstruiert: O3 (804-816 cm~!), HNO; (864-876 cmm~*), CFC-12
(915-925 cm™1), CFC-11 (842-854 cm ™), Dabei wurde in vielerlei Hinsicht versucht, die Ele-
vationswinkel derart zu korrigieren, dass ein selbstkonsistenter Datensatz zu rekonstruieren
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war. AuBerdem wurde die folgende Modifikation der onion-peeling-Rekonstruktionsmethode
erprobt, die die Lésung auch bei fehlerhaften Anniahmen iiber die Elevationswinkel und klei-
nen Tangentenh6henabstéinden stabiler machte: Anstatt alle Messungen sequenziell von der
héchsten zur tiefsten Tangentenhthe auszuwerten, wurde die Auswertung in zwei unabhéingi-
gen Schritten durchgefiihrt, wobei jeweils nur jede zweite Tangentenhohe beriicksichtigt wur-
de. Es wurden so von jeder Zustandsgrofie zwei Vertikalprofile rekonstruiert, eines basierend
auf Messungen zu geradzahligen Tangentenhdhen, und eines auf Basis der Messungen der
ungeradzahligen. Jeder Profilwert repriisentiert eine dickere Schicht und ist damit weniger
sensitiv auf Messfehler im Spektrum und falsche Annahmen iiber die Tangentenhéhe. Konsi-
stenz der beiden Profile ist ein Indiz fiir die erfolgreiche Losung des Rekonstruktionsproblems.

Nachfolgend wertete Zorn im Rahmen ihrer Diplomarbeit [433] den zweiten Spektralkanal
hinsichtlich Oz, CHy, N2O und N»Ojy aus. Leider waren die Ergebnisse fiir Oz nicht konsistent
mit denen aus dem ersten Spektralkanal. Daher mussten sowoh! die bis dahin ausgewerte-
ten Spurengasprofile und Annahmen iiber die Elevationswinkel wieder verworfen werden.
Da der zweite Spektralkanal keine nennenswerten CO,—Linien enthélt, die zur Korrektur
des Elevationswinkels geeignet wiren, wurde, dhnlich wie beim MIPAS-B-89 Flug der kom-
plette Spektralkanal simultan ausgewertet, um eine selbstkonsistente Losung fiir O3, CHy,
N2O; N;O;, die Temperatur, die Nulllinienkalibrationskorrektur und die Elevationswinkel
zu erhalten. Zwar wurde im Rahmen der Diplomarbeit Konvergenz zu einer vorerst selbst-
konsistenten Loésung erzielt; bei einer Nachbearbeitung der Ergebnisse, bei der auch die
Mischungsverhéltnisse von HoO, HNOj, CIONO,; und CF4 mit einbezogen wurden, wurde
jedoch gezeigt, dass das bisherige Ergebnis nicht dic optimal erreichbare Anpassung zwi-
schen gemessenen und gerechneten Spektren darstellt. Allerdings divergierte die Losung bei
den nachfolgenden Iterationsschritten zu unplausiblen Werten und wurde deshalb verwor-
fen. Wenn sie auch nicht die exakte Losung darstellen, sind die Ergebnisse aus [433] die
brauchbarsten, und im Rahmen der angegebenen Fehler als realistisch anzuschen.

4.2.3 Ergebnisse

" Die Ergebnisse fiir Ozon sehen verniinftig aus: Das Maximum des Mischungsverhiltnisses
liegt im erwarteten Hohenbereich, und sein Betrag entspricht etwa dem klimatologischen
Mittel fiir mittlere Breiten wihrend der Nacht. Nur im Hohenbereich von etwa 40 km und
dariiber liefert die Auswertung von MIPAS-Spekiren etwa 30% weniger Ozon als erwartet
(Abbildung 17).

Die Ergebnisse fiir die Quellgase CII4 und N,O entsprechen beziiglich der Form der rekon-
struierten Vertikalprofile recht gut dem fiir derartige Gase erwarteten nach oben abnehmen-
den Verlauf, Betragsmifig liegt das NoO-Profil unter den klimatologischen Werten. Wéren
nicht die CHy~Ergebnisse, die sich gut mit den klimatologischen Daten decken, kinnte dies
ein Hinweis auf dynamische Prozesse in der Stratosphire sein: ein derartiges Vertikalprofil
wiirde in der polaren Stratosphiire als typisches Kennzeichen fiir Absinken von Luftmassen
gedeutet werden. Da sich Absinkvorgiinge jedoch auf CHy genauso auswirken wiirden, muss
von einem systematischen Rekonstruktionsfehler ausgegangen werden.

Von besonderem Wert ist das ausgewertete NoOg—Profil. Bis zu diesem Zeitpunkt lag nur eine
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Abbildung 17: Die rekonstruierten Messungen aus Spektren des 2. Spektralkanals des
MIPAS-B-90 Experiments.

vergleichbare Messung fiir die néchtliche Konzentration dieses Gases vor {230), die durch die
MIPAS Messung bestitigt wurde. Die starke niichtliche Zunahme gegeniiber Werten fiir die
sonnenbeschienene Stratosphére, wie sie berechnet [33] und gemessen [331][393]{392] wurden,
ist konsistent mit der in Kapitel 2.1 diskutierten Reaktion 38 und 41.

Die Arbeiten zum MIPAS-B-90 Experiment sind dokumentiert in den Referenzen
[341][433]{290].

4.3 MIPAS-B-92

4.3.1 Das Experiment

Bei den beiden Fliigen im Winter 1992 handelt es sich um den ersten Einsatz des MIPAS
Balloninstruments in der Arktis. Im Rahmen der EASOE (Buropean Arctic Sratospheric
Ozone Ezperiment) Messkampagne [313] wurden zwei Ballonfliige von Esrange bei Kiruna,
Schweden, durchgefithrt {291]. Der erste Flug fand am frithen Morgen des 13. Januars 1992
statt, der zweite in der Nacht vom 14. auf 15. Marz 1992. Der zweite Flug endete mit
einem Absturz und der villigen Zerstérung der Ballongondel. Daten zum Instrument und
Messszenario sind in Tabelle 4 gegeniibergestelit.
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Tabelle 4: MIPAS-B-92

Parameter Wert Januar Wert Mirz

Spektrale Auflésung 0,040 cm™! 0,040 cm~*
(unapodisiert, nominell)

Spektrale Auflésung 0,069 cm™* 0,073 em™1
(apodisiert, real)

Spektrale Uberdeckung Kanal 1 770-970 cm™! 770-970 cm !

Spektrale Uberdeckung Kanal 2
Gesichtsfelddurchmesser
Messzeit pro Interferogramm
Spektrales Rauschen Kanal 1

unapodisiert, fiir Einzelspektrum

Spektrales Rauschen Kanal 2

unapodisiert, fiir Einzelspektrum

Flughohe
Tangentenhothen

1180-1380 cm™!

17 Bogenminuten

4,6 s (einseitig)
1-3x107%W/(cm? sr cm™!)

7 x 107°W/(cm? sr em™!)

31,0 km .
28,8 km
25,6 km
22,1 km
16,7 km
15,5 km
13,1 km

1180-1380 cm ™!

17 Bogenminuten

4,6 s (einseitig)

1~ 3x1078W/(cm? sr em™)

7 x 107°W/{cm? sr em™1)

33,0km
31,7 km
28,8 kin
25,1 km
18,9 km
16,1 km
14,5 km
11,3 km

Das spektrale Rauschen im Kanal 1 ist stark wellenzahlabhiingig.

4.3.2 Das Rekonstruktionsproblem

Uber die Temperaturverteilung wurde aus lokalen Radiosondenmessungen a priori Infor-
mation gewonnen, und fiir den Januar—Flug zus#tzlich aus Analysedaten des National Me-
teorological Center und Messungen des Microwave Limb Sounder auf dem UARS Satelli-
ten [411). Von diesen Initialwerten ausgehend wurden die jeweiligen Temperaturprofile mit
Hilfe der in Tabelle 5 aufgelisteten Auswertefenster rekonstruiert. Gute Selbstkonsistenz
und gute Ubereinstimmung mit den a priori Profilen lisst den Schluss zu, dass dieses Mal
das Lagestabilisierungssystem gut funktioniert hat. Durch Anwendung der onion-peeling-
Inversionsmethode (siehe Kapitel 3.3.2.4.2) und Auswahl geeigneter Auswertefenster, die nur
eindeutig zuzuordnende spektrale Signaturen enthielten (Tabelle 5), konnte das Rekonstruk-
tionsproblem fiir den ersten Spektralkanal in eine Sequenz von meist nur eindimensionalen
Inversionsprozessen zerlegt werden. Dabei war zu beachten, dass durch elektronische periodi-
sche Einstrahlungen auf das Interferogramm Teile der Spektren durch Storsignale (spikes)
iiberlagert waren. Bei der damals noch ohne Unterstiitzung durch antomatisierte Optimie-
rungsverfahren durchgefiilhrten Selektion geeigneter Auswertefenster wurde sichergestelit,
dass derartige Stérungen nicht in die ausgewithlten Spektralbereiche fielen. Die Sequenz der
Rekonstruktionsschritte war (1) Kontinuumsemission, (2) Temperatur, (3) HNOs, (4) O,
(5) CIONOs, alle im ersten Spektralkanal, Da das Ergebnis der Temperatur die a priori
Information iiber die Temperatur gut bestéitigte, konnte eine Iteration der ersten beiden
Schritte vermieden werden. Da die 14—Bande des CIONQ; auflerhalb ihres Q-Zweiges bei
791,02 cm ™! nur schwach strukturiert ist, und alle verwendeten CIONQO,—Signaturen stark
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von COy— und Oz-Linien iiberlagert sind, lie§ sich eine Mehrparameter—Inversion nicht ver-
meiden: Simultan mit der Rekonstruktion von CIONQO, wurde auch eine lokale Korrektur der
Os;—Werte und des Hintergrundkontinuums in einem etwas erweiterten Spektralbereich von
779 bis 781 cm™! durchgefiihrt . Ein Vergleich der Arbeiten Ref. [74] und [291] zeigt, dass
diese erweiterte spektrale Uberdeckung des Auswertefensters wichtig ist, um eine eindeutige
Trennung des Hintergrundkontinuums vom ClONQ,—Signal zu gewiihrleisten, Dieses Kon-
tinuum war im Jahre 1992 besonders ausgepragt und wird durch den hohen Aerosolgehalt
der Stratosphire infolge des Ausbruchs des Vulkans Pinatubo erklirt. In Ref. [291] wur-
de das CIONO,-Mischungsverhéltnis iiberschiitzt, weil nur die unmittelbare Umgebung des
Q-Zweiges der CIONO, v4~Bande zur Auswertung herangezogen wurde (779,9-780,3 cm™!).

Tabelle 5: MIPAS-B-92 Auswertefenster

Targetparameter | Auswertefenster [cm™?]

Kontinuum 779,0-781,0; _

935,4-936,4; 937,4-938,4; 939,0-940,0; 941,0-942,0;
942,8-943,8; 944,6-945,6; 946,47947,3; 950,0-950,8,;
951,6-952,4; 953,2-954,2; 955,0-955,8; 956,5-957,4
Temperatur 810,8-811,8; 812,3-812,65; 813,9-814,15; 817,0-817,3;
818,5-818,9; 820,15-820,5; 938,4-939,0; 940,3-940,8;
942,2-942,7; 943,9-944,5; 945,8-946,3; 949,2-949,8;
940,0-950,0

Os 779,0-779,5; 780,7-780,9; 787,0-788,0; 779,5-779,7;
804,8-805,2; 805,2-805,6; 806,4-807,4; 808,0-808,6;
808,8-800,3; 814,2-814,7; 814,7-815,5; 817,5 818,0;

818,2-818,7;
HNO, 864,0-876,0
CIONO, 779,9-780,3 bzw. 779,5-781,0
CFC-12 920,9-928 4 '
CFC-11 836,0-854,0
HCFC-22 - | 828,5-829,5
1 CCLy 792,0-806,0
CFy 1278,0-1287,0

Als niichstes wurden chlorhaltige Quellgase ausgewertet, wobei stets eine lokale Korrektur
fiir das Hintergrundkontinuum mitbestimmt wurde [83]. Da die spektralen Signaturen der
chlorhaltigen Quellgase in weiten Bereichen sehr flach und unstrukturiert sind (Pseudo-
Kontinua), spielt die eindeutige Zuordnung des jeweiligen Signalanteils an das Targetgas be-
zichungsweise an das Hintergrundkontinuum eine besondere Rolle. Fiir die MirzMessungen
wurde dieses Problem gelost, wiahrend fiir die Januar-Messungen keine selbstkonsistente
Losung gefunden wurde. Die gewidhlten Auswertefenster sind in Tabelle 5 zusammengefasst.
Da das Signal der chlorhaltigen Queligase zu groflen Tangentenhéhen hin stark abnimmt,
konnten die Profile nur fiir die unteren Tangentenhohen rekonstruiert werden.

Bei der Rekonstruktion von CFC-12 (CF,Cly) wurden auch HpO und NH; variabel gehal-
ten. Zwar waren die Ergebnisse fiir diese interferierenden Gase nicht signifikant, aber die
simultane Rekonstruktion half, systematische Fehler der Targetgréfien aufgrund von Unsi-
cherheiten der interferierenden Gase zu vermeiden. Im gewihlten Auswertefenster wurden
die Arbeiten durch die schlechte Qualitit der zu jener Zeit verfiigbaren spektroskopischen

92



Daten im Bereich der 214y Bande von HNO; erschwert, Wihrend das geinessene Spektrum
unterhalb von 920 cm™! in seiner Feinstruktur kaum etwas mit dem ” best fit’ berechneten
Spektrum zu tun hat, da offensichtlich die Positionen der HNQ3—Signaturen nicht stimmten,
enthielt die verfiighare spektroskopische Datenbank [332] fiir HNOs-Ubergiinge jenseits von
920 cm™! {iberhaupt keine Daten {Abbildung 18). Um systematische Fehler in den rekonstru-
ierten CIFC-12-Profilen zu vermeiden, musste der HNO;~Beitrag zum Signal parametrisiert
werden. Inzwischen ist dieses Manko der spektroskopischen Datenbank behoben [301) {300].

Strahldichte
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| 1 1
o 915 918 921 924 927 930
Wellenzahl (cm ")

Abbildung 18: Systematische Residuen aufgrund fehlender bzw. falscher spektroskopi-
scher Daten von HNOj; in Bereich des R—-Zweiges seiner 214 Bande.

Auch im Fall von CFC-11 {(CFCls), das im Bereich seiner v4~Bande bei 850 cm™! aus-
gewertet wurde, wurde HoO gleichzeitig invertiert, ohne dass jedoch fiir die verschiedenen
HyO-Linien im Intervall eine konsistente Losung gefunden wurde. Bei der Rekonstruktion
des HCFC-22 (CHF;Cl) Profils im Bereich seiner #p—Bande bei 829 ¢cm™! wurde zusétzlich
das interferierende CyHg angepasst. Im Fall von HyO und Oy stelite es sich als unerheblich
fiir das HCFC—-22-Ergebnis heraus, ob diese Gase simultan invertiert oder entsprechend dem
Ergebnis vorhergehender Rekonstruktionsschritte konstant gehalten wurden.

Bei der Auswertung der v3-Bande von CCl, wurde das Problem des Hintergrundkontinu-
ums durch eine lokale sinusformige instrumentelle Stérung des spektralen Signals verscharft. .
Um Residuenspektren mit tolerierbar kleinen Abweichungen zu erhalten, musste erst eine
Signalkorrektur mittels einer geeigneten Parametrisierung durchgefiihrt werden.

SchlieBllich wurden im zweiten Spektral'kanal CFy, H,0, N,O, CHy und N;Oj ausgewer-

93



tet {83][421). Zur CF4—Analyse diente seine v3/2v4-Bande. Die Interferenzgase CHs, N»O,
CIONO,, HNO; und H;O wurden zusammen mit dem Targetgas variiert. Aufgrund von Sétti-
gungseffekten bei der tiefsten Tangentenhthe konnte hier keine eindeutige Losung gefunden
werden. Dafiir war es méglich, das Profil bis in eine Héhe von 31,7 km zu rekonstruieren.

Da die weitere Auswertung im zweiten Spektralkanal auf der Basis kleiner Auswertefenster
keine zufrieden stellende Losung lieferte, wurde der komplette Spektralbereich von 1180 bis
1380 cin~? simultan invertiert, wobei kleine Bereiche, die von der oben diskutierten techni-
schen Stérung betroffen waren, ausgeblendet wurden. Anzupassende Variable in jeder Tan-
gentenhéhe waren neben der Temperatur und dem Hintergrundkontinuum die Mischungs-
verhaltnisse von HoQ, Oz, NoO, CHy, HNQ;, N2Og und CIONQ,. Fiir die Gase, die schon
im Kanal 1 analysiert wurden, ergab sich im Rahmen der Fehlerbalken eine verniinftige
Ubereinstimmung.

Ein besonders interessantes Rekonstruktionsproblem ergab sich fiir die Analyse des strato-
sphiirischen Aerosols, die im Rahmen der Dissertation von Echle [108] durchgefiihrt wurde:
Ziel war die Bestimmung mikrophysikalischer Aerosolparameter (Teilchendichte und Grofen-
verteilung) sowie der chemischen Zusammensetzung des Aerosols. Da kein Strahlungsiiber-
tragungsmodell vorhanden war, das das Signal als Funktion dieser Parameter direkt berech-
nete, konnte die Inversion nicht in einem Schritt durchgefiihrt werden, sondern musste in
zwei sequenzielle Einzelschritte zerlegt werden [121):

In einem ersten Schritt wurden aus den gemessenen Spektren gemifB Formalismus (26) die
Extinktionskoeffizienten des dem Aerosol zugeschriebenen Hintergrundkontinuums an ver-
schiedenen Stellen im Spektrum bestimmt. Um das Aerosolsignal von Linienfliigeln von Mo-
lekiiliibergéingen unterscheiden zu kénnen, wurden dic Auswertefenster derart gewéhlt dass
sie immer mindestens eine Linie der in diesem Bereich dominierenden Gase enthielten. Die
vorhandenen Gasmengen wurde in den Rekonstruktionsprozess einbezogen. Derjenige Anteil
des Kontinuums, der nicht durch Linienfliigel der emittierenden Gase zu erkléren war, wurde
dem Aerosol zugeschrieben. Die gewiihlten Auswertefenster sind {iber den Bereich von 753
bis 1390 cm~? verteilt und spiegeln damit den spektralen Verlauf der Aerosolextinktion iiber
einen weiten Spektralbereich wider.

In einem zweiten Schritt wurde erneut ein Inversionsschema angewandt, wobei die im vori-
gen Schritt bestimmten Extinktionskoeffizienten als Messwerte uminterpretiert wurden. Das
Vorwiirtsmodell war bei dieser Anwendung ein Algorithmus, der die Extinktionskoeflizien-
ten nach der Theorie von Mie [267] als Funktion der chemischen Zusammensetzung und der
mikrophysikalischen Parameter des Aerosols berechnete. Dieser zweite Inversionsschritt lie-
ferte den Gewichtsanteil der Schwefelséiure in den Aerosoltropfchen, sowie die Volumendichte
und Oberflichendichte unter der Annahme einer monomodalen Groflenverteilung. Eine un-
abhéingige Analyse des mittleren Radius und der Breite der Aerosolgréflenverteilung war
nicht moglich aufgrund von Korrelationen in der entsprechenden Jacobi-Matrix, die zu ei-
nem schlecht gestellten Inversionsproblem fiihrte.

Da das verfiigbare Strahlungsiibertragungsprogramm FASCODE [90] fiir horizontale Licht-
wege in einem kugelsymmetrischen Medium keine Streuung rechnen kann, musste dieser
Effekt nachtraglich korrigiert werden: Mit dem spektral niedrig aufiésenden Strahlungsiiber-
tragungsalgorithmus MODTRAN [221] wurde der Beitrag der Streuung zur Extinktion er-
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mittelt, und die Rekonstruktion der Aerosolparameter mit den um die Streuung korrigierten
Bxtinktionskoeffizienten wiederholt.

4.3.3 Ergebnisse

Der stratosphirische Polarwinter 1991/92 war charakterisiert durch hohe stratosphérische
Aerosolkonzentrationen aufgrund des Ausbruchs des Vulkans Pinatubo. Im Januar — wenige
Tage vor dem ersten der beiden MIPAS Ballonfliige — traten in der kalten unteren Strato-
sphire PSCs auf [132](337){414] und fithrten zu heterogenen Reaktionen, die letztlich zum
Ozonabbau fiihrten [279]. Als sich ab Februar die untere Stratosphére wieder erwirmte, wur-
de das Chlor wieder in Reservoirsubstanzen gebunden. Hier lieferte MIPAS--B einen wichtigen
Beitrag zum Verstindnis der Reservoirgaschemie: Wihrend, wie fiir die Periode der Chlo-
raktivierung erwartet, in der unteren Stratosphére nur geringe CIONOz-Mischungsverhalt-
nisse gemessen wurden, wurde bis zum Mirz eine extreme Zunahme dieses Reservoirga-
ses festgestellt- [74] (siehe Abb. 19). Dieses bestiitigten auch bodengebundene Messungen
[5][288]. Auch die Abnahme von HNOj; zum Mérz hin (Abbildung 20) ist mit verstdrkter
CIONO,-Bildung konsistent (vgl. Reaktionen 40 und 36). Die von MIPAS-B gemessenen
ClIONO,-Mischungsverhiltnisse waren so hoch, dass offenbar der komplette anorganische
stratosphirische Chlorbestand in CIONO, gebunden sein musste. Dies ist konsistent mit
den extrem niedrigen HCl Saulengehalten, die mit bodengebundenen Infrarotabsorptions-
spektrometern gemessen wurden [5)[17](286][414]. Dies ist nur dadurch zu erkléren, dass die
CIONQ,-Bildung im polaren Friihling deutlich schneller ablguft als die HCl-Bildung. Dies
war damals noch weitgehend unbekannt und konnte von den damaligen Modellen nicht ein-
mal ansatzweise reproduziert werden. Skeptiker warfen uns sogar vor, der von uns gemessene
CIONQ,-Gehalt wiirde in der betreffenden Hohe den Gesamigehalt an anorganischem Chlor
iibersteigen. Wir konnten dies widerlegen, indem wir eine Bilanz aller relevanten organi-
schen Chlorverbindungen (CFC-11, CFC-12, HCFC-22, CFC-113, CCly, CH;3Cl, CH3CCls)
aufstellten [83]. Konzentrationen der Gase, die mit MIPAS nicht gemessen werden konn-
~ ten (CFC-113, CH;3Cl, CH3CClg) wurden aus in situ Messungen hergeleitet und mit Hilfe
des von beiden Experimenten gemessenen CFC-12 als tracer an die von MIPAS sondier-
te Luftmasse assimiliert. Es zeigte sich, dass aufgrund von diabatischer Kiihlung und der
damit verbundenen Absinkprozesse die Mischungsverhiiltnisse der organischen Chlorkompo-
nenten derart niedrig waren, dass mit diesen hohen CIONO,-Werten durchaus eine sinnvolle
Gesamtchlorbilanz aufgestellt werden konnte (Abb. 21).

Auch die aus den Daten des zweiten Spektralkanals rekonstruierten Vertikalprofile von N,O
und CH, bestitigen die Absinkvorgiinge in der polaren Vortex [421]. Wie bei allen stabi-
len Queligasen, deren Konzentration in der Stratosphire nach oben hin abnimmt, deuten
niedrige Mischungsverhiltnisse auf Absinkvorgéinge hin.

Die Stratosphéire im Winter 1991/92 war charakterisiert durch hohe Aerosolkonzentrationen
infolge des Ausbruchs des Vulkans Pinatubo am 15. Juni 1991, der grofie Mengen S0; in
die Stratospire beférderte. Echle und Kollegen konnten nachweisen, dass es sich um 65—
70 prozentige Schwefelsiure handelte [119}{121]. Weiterhin konnte gezeigt werden, dass die
Aerosoldichte oberhalb von 16 km stark abnahm. Dies ist zum einen konsistent mit der
Tatsache, dass die Luft in der polaren Vortex bis Miirz 1992 schon stark abgesunken war;
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Abbildung 20: HNO3-Profile am 13. Januar (links) und 15. Miirz (rechts) 1992 iiber
Nordeuropa. Die gestrichelten Linien sind etwa orts- und zeitgleiche Mes-
sungen von Murcray et al. [280].

zum anderen hatte sicher auch schon eine gewisse Sedimentation stattgefunden.

Die Schwefelsiuretrépfchen sind ein ideales Medium fiir die heterogene Hydrolyse von N,Os
(Reaktion 46 oder 48). Die niedrigen gemessenen NoOs—Mischungsverhiltnisse unterhalb
von 20 km bestiitigen, dass derartige Reaktionen unterhalb von 20 km verstiirkt abgelaufen
sind (Abb. 22){421}). Aber auch oberhalb der ausgeprigten Aerosolschicht haben offenbar
derartige heterogene NyOgz—Abbaureaktionen stattgefunden.

Die Arbeiten zum MIPAS-B-92 Experiment sind publiziert in den Referenzen [74] [291] [83]

96



22

20

18

16

Hohe in km

14

12

Abbildung 21:

I LS
- .‘."
= *
L. ; =
- )
L ; ‘:!:)
» .‘ iy
f— ‘ I
: o]
A o
+
B 0o
! IS
=
|||||| P SRS (DU TOOC T TN Tl S S TR SUUNY SO R ST S tnt SO S S ST W i A TT SOU0% VR WO Tl
0 1 2 3

Chlorpartitionierung in ppb

Gesamtchlorbilanz fiir den 15, Méarz 1992. Die Mischungsverhaltnisse der
einzelnen Komponenten sind durch den Horizontalabstand der jeweils be-
grenzenden gestrichelten Linien dargestellt. Die linke durchgezogene Linie
stellt das gesamte organische Chlor dar, die rechte das Gesamtchlor. Der
Horizontalabstand zwischen den durchgezogenen Linien reprisentiert das
gesamte anorganische Chlor. Die Multiplikatoren ergeben sich aus der
Anzahl der Chloratome in der jeweiligen Verbindung. Trotz der unerwar-
tet hohen CIONQ,Mischungsverhiltnisse lisst sich eine selbstkonsistente
Gesamtchlorbilanz aufstellen.

[421] {119} {121].
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Abbildung 22: N,Oy-Profil fiir die Nacht vom 14. zum 15. Mérz 1992. Die niedrigen
Mischungsverhaltnisse im unteren Hohenbereich werden durch Hydrolyse
von N;Os am Pinatubo-Aerosol erkldrt. Die Werie in hdheren Schichten
entsprechen gut den gemifl dem Tagesgang erwarteten Werten.
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4.4 MIPAS-B-2

4.4.1 Das Experiment

Nach dem Absturz des ersten MIPAS-B Gerites wurde am IMK ein neues Ballongerit ge-
baut [292]. Wenn auch die technische Realisierung aufgrund der Erfahrungen mit dem alten
Gerit hinsichtlich vieler Details vollig neu konzipiert wurde, wurde das Grundprinzip des
Doppelpendelinterferometers beibehalten. Die technischen Daten sind in Tabelle 6 zusam-
mengefasst. Besonders zu erwidhnen ist, dass weitere Spektralkanile verwendet wurden. Das
neue Ballongerit wurde seit 1995 mehr oder weniger regelmifig auf Messkampagnen einge-
setzt, so zum Beispiel am 11. Februar und 24. Mirz 1995 in Kiruna [294]. Die technischen
Daten fiir den ersten Flug dieses Instruments sind in Tabelle 6 zusammengefasst.

Tabelle 6: MIPAS—B 2, Flug 1
+ Parameter Wert

Spektrale Auflssung (unapodisiert, nominell, | 0,033 cm™!
fiir infinitesimales Gesichtsfeld)

Spektrale Auflésung (apodisiert, real, 0,069 cm™!
fiir reales Gesichtsfeld)

Spektrale Uberdeckung Kanal 1 763-981 cmt

Spektrale Uberdeckung Kanal 2 1136-1351 em™?

Spektrale Uberdeckung Kanal 3 1576-1691 cm™!

Spektrale Uberdeckung Kanal 4 1832-1904 em™!

Gesichtsfelddurchmesser 17 Bogenminuten

Messzeit pro Interferogramm ' 10,0 s (zweiseitig)

Spektrales Rauschen Kanal 1 2 x 1078W/(cm? sr em™1)
unapodisiert, fiir Einzelspektrum

Spektrales Rauschen Kanal 2 1 x 107%W/(cm? st cm™?)
unapodisiert, fiir Einzelspektrum

Spektrales Rauschen Kanal 3 6 x 1079W/(cm? sr cm™1)
unapodisiert, fiir Einzelspektrum

Spektrales Ranschen Kanal 4 (defekt) (6 x 1078 W/(cm? sr ecm™))
unapodisiert, fiir Einzelspektrum

Die aktuellen Werte des spektralen Rauschens smd in den Kanilen
1-3 um ca. Faktor 2 kleiner, im Kanal 4 um etwa Faktor 50.

4.4.2 Das Rekonstruktionsproblem

Die hinsichtlich der Auswertbarkeit der Daten wesentlichste Verbesserung betraf die Lage-
stabilisierung [345] und die Kenntnis der Messgeometrie [256]. Die zuverlassige Information
iiber die Tangentenhohen absolut und relativ zueinander vereinfachte die Auswertung, da
diese Gréfien nicht, wie bei vielen Messungen mit dem alten Ballongerit, aus den Spektren
rekonstruiert werden mussten.

Auch das Signal/Rausch—Verhéltnis des Instruments war verbessert worden. Dies ermdglich-
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te die Analyse von Gasen, die nur schwach zum Spektrum beitragen, wie HOCI und ClO,
 und die Rekonstruktionsfehler fiir CIONQO; wurden derart reduziert, dass die Unsicherheit
der spektroskopischen Referenzdaten den Gesamtfehler dominiert [88]. Das Auswerteverfah-
ren gleicht dem der vorhergehenden Ballonexperimente. Der neu hinzugenommene dritte
Spektralkanal erlaubte die Auswertung von NO,,

Eine Liste der ausgewerteten Gase, der entsprechenden Auswertefenster, sowie die entspre-
chenden Referenzen sind in Tabelle 7 zusammengefasst.

Tabelle 7: Auswertefenster und Referenzen fiir MIPAS-B-2

Targetgas Referenzen Auswertefenster f
CIONO, v, Clarmann et al. [83] | 779,69-780,69 cm™*
Raff [314) 804,00-810,00 cm~"!
Oethaf et al. [293]
C10 1 v. Clarmann et al. [83] | 833,01-833,58 cm™*
834,32-834,70 ¢!
HOCI v. Clarmann et al. [83] | 1226,32-1226,70 cm™".

1227,04-1227,77 cm ™!
1228,18-1228,6 cm™!
1230,40-1233,32 cm ™!

CH, Stowasser et al. [373] | 1216,00-1230,00 cm™1
Oelhaf et al. [293] '

H,O Stowasser et al. [373] | 1589,00-1610,00 cm™"
Oelhaf et al. [293] | 1210,00-1245,00 cm™!

HDO Stowasser et al. [373] | 1335,10-1335,90 cm™

1350,00~1350,60 ¢cm~?
1603,50-1604,50 cm™?

N2Os Wetzel et al. {420] 1220,00-1270,00 cm™!
Oelhaf et al. [294]
Raff [314]
NO, Wetzel et al. [420] 1585,00~1615,00 cm *
Raff [314]
Ocelhaf et al. 293}
HNOy4 Wetzel et al. [420] 802,00-804,00 cm *
Temperatur | Raff [314] 801,42-801,69 cm™!

810,11-811,13 cm™?
812,30-812,64 cm ™
941,30-947,00 cm ™
948,50-951,50 cm ™

- 1 952,50-956,70 cm ™
HNO, Raff [314] 864,00-874,00 cm !

Oelhaf et al. [293]
N;0 Raff [314] | 1585,00-1615,00 cmn~!
Ocelhaf et al. [293] 1257,00-1267,00 cm ™!

Da es sich bei dem neuen Geriit um ein radiometrisch gut balanciertes Gerdt handelt, ist
die Bestimmung der Signal-Nulllinie problematisch. Die Emission des Strahlteilers tragt
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nennenswert zum Eigenstrahlungsbudget des Gerites bei. Da diese um etwa m/2 phasenver-
schoben zu den anderen Stér- und Nutzsignalanteilen ist [401], ist eine einfache Korrektur
der Bigenstrahlung des Gerits durch Subtraktion eines Kalibrationsspektrums, das gegen
den kalten Weltraum gemessen wurde, im spektralen Raum nicht méglich. Die Methode
der komplexen Kalibrierung {318}, bei der die Eigenemission des Gerétes im Interferogramm
subtrahiert wird, kann nicht verwendet werden, da bei Ballonmessungen im so genannten
Weltraumspektrum noch atmosphirische Linien enthalten sind, die im Interferogrammraum
nicht einfach ”"rasiert” werden konnen (siehe Kapitel 2.2.4.2). Auflerdem setzt diese Metho-
de voraus, dass die Phase zwischen Kalibrationsmessungen und atmosphérischen Messungen
konstant bleibt. Diese Phasenkonstanz ist jedoch bei MIPAS-B nicht immer gewihrleistet,
zumal die Kalibrationsmessungen bei kiirzerer optischer Wegdifferenz gemessen werden, was
gelegentlich zu einem Neustart des Geriites in diesem verinderten Modus fithrt. Um trotz der
Erschwernis durch die Strahlteileremission die Phase der atmosphiirischen Messung korrigie-
ren zu konnen und den Strahlteileranteil zu eliminieren, wurde eine statistische Methode
entwickelt, die die Korrelation zwischen dem Imaginsrteil des Spektrums und dem atmo-
sphirischen Signal minimiert {399). Das Problem der Nulllinienkalibration wurde dadurch
jedoch nicht vollstindig gelost. Als Ursachen der verbleibenden Nulllinienunsicherheit kom-
men insbesondere Streulichtprobleme und mit der Zeit nichtlineare Temperaturdrift im Gerat
zwischen zwei Kalibrationsmessungen in Frage [220).

Um das Problem bei der level-2-Auswertung zu losen, wurde an Stelle des Hintergrund-
kontinuums (das sich zum Exponenten in Gleichung (5) addiert), eine Nulllinienkorrektur,
" (die zum Spektrum addiert wird) als Rekonstruktionsparameter zusammen mit den Target-
groflen angepasst. Eine simultane Rekonstruktion der Nulllinienkorrektur und des Hinter-
grundkontinuums wiirde als schlecht gestelltes Inversionsproblem keine eindeutige Loésung
haben. Um diesbeziigliche Mehrdeutigkeiten der Losung des Inversionsproblems zu vermei-
den, wird der Beitrag des Hintergrundkontinuums als Teil der additiven Nulllinienkorrektur
approximiert [314)[420], was aufgrund der Nichtlinearitst offensichtlich nur n&herungsweise
. gilt. Der resultierende Fehler Ax in den TargetgréBen kann iiber Gleichung (46) fiir eine
Rekonstruktionsaufgabe ohne Regularisierung folgendermafien quantifiziert werden:

Ax = (KnglK) _1KTS;1 (Ywuhr - YIehlerhaft)s 4 (91)

wobei Vuanr das Spektrum mit explizit beriicksichtigter Hintergrundstrahlung ist, und
Y fenternase das Spektrum, bei dem die Hintergrundstrahlung durch die Nulllinienkorrektur
kompensiert wird. Besonders ungiinstig ist hier, dass aufgrund der Nichtlinearitét der Strah-
lungsiibertragungsgleichung die Differenz der beiden Spektren Yyane und ¥ septernase genau
dort ungleich Null ist, wo auch die Jacobi-Matrix K Werte ungleich Null annimmt. Dadurch
wird eine heimtiickische Kompensation dieses Fehlers durch Folgefehler in der Targetgrofie
ermdglicht, der im Residuum nicht unbedingt sichtbar sein muss.

Der bei den Messungen seit 1995 gegeniiber den Vorjahren stark reduzierte Aerosolgehalt der
Atmosphire wirks sich giinstig aus, da dadurch der Fehler durch die Approximation des Hin-
tergrundkontinuums als Teil der additiven Nulllinienkorrektur vergleichsweise klein bleibt. Zu
beachten ist jedoch, dass es neben dem Aerosol auch andere Ursachen fiir das Kontinuums-
signal gibt, zum Beispiel den Beitrag von Fliigeln von Spektrallinien von Gasen unbekannter
Konzentration, So kinnen zum Beispiel unerwartet hohe CIONOz-Konzentrationen in den
zur Rekonstruktion des Temperaturprofils herangezogenen Auswertefenstern ein erhohtes
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Kontinuumssignal bewirken, das, wenn es nur als additiver Strahlungsbeitrag angenshert
wird, zu erheblichen Rekonstruktionsfehlern fiihrt [314).

4.4.2.1 Ergebnisse

Die Ergebnisse des Polarwinters 1994/95 lieferten ein selbstkonsistentes Bild iiber die
Vorgénge in der polaren stratosphéirischen Vortex: Im Februar 1995 wurden in Héhen iiber
22 ki groBe CIONO,-Mischungsverhiltnisse gemessen [88] (siche Abb. 23). Dies deutet dar-
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Abbildung 23: Das CIONO;-Profil vom 11./12. Februar 1995 hat ein Maximum bei
22 ki, withrend die Mischungsverhéltnisse unter 20 km klein sind, Dies
ist konsistent mit Modellrechnungen mit dem Chemie-Transport-Modell
REPROBUS {240]. Die Messungen von Payan am 22. Mérz zeigen hnlich
grofle CIONO;-Mischungsverhiltnisse (298],

auf hin, dass sich die Bestinde dieses Reservoirgases in gréfieren Hohen nach einer kurzen
Aktivierungsphase der reaktiven Substanzen frithzeitig erholt hatten. Dies ist konsistent mit
den niedrigen gemessenen ClO-Werten (sieche Abb. 24). Die These der friithen Chlorakti-
vierung wird durch Messungen niedriger CIONO,-Séulengehalte im Januar durch bodenge-
bundene Messungen [27}[284]{287] unterstiitzt. In tieferen Bereichen der Stratosphire waren
die Verhéltnisse genau umgekehrt: Hohe ClO-Mischungsverhiltnisse und niedrige CIONQO,-
Werte lassen auf weiterhin bestehende Chloraktivierung entsprechend der Reaktionen 44-47
schliefen. Die mit MIPAS-B-2 nachts gemessenen ClO-Mischungsverhiltnisse sind aufgrund
des Tagesganges dieses Radikals freilich bedeutend niedriger als bei Tageslicht durchgefiihrte
Messungen mit anderer Instrumentierung, die etwa in den selben Zeitraum fallen [424)[426]:
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Abbildung 24: Das ClO-Profil vom 11./12. Februar 1995 im Vergleich zu Rechnun-
gen mit dem Chemie—Transport—-Modell REPROBUS {240]. Aufgrund des
ausgeprigten Tagesgangs von ClO liefern unsere Nachtmessungen bedeu-
tend niedrigere Werte als die zum Vergleich dargestellten Tagmessungen
[424)[426).

Nachts ist ein grofler Teil des ClO im Dimer Cl,0; gebunden, so dass ein direkter Vergleich
dieser Messungen mit MIPAS nicht moglich ist. Die Temperaturen entlang der Riickwirts-
trajektorie der untersuchten Luftmasse lassen den Schluss zu, dass es innerhalb von 10 Tagen
vor dem Experiment keine PSCs gegeben hat {223]. In den sechs Wochen nach den MIPAS-
B-Experiment kam es auch in den unteren Atmosphirenschichten zur Wiederherstellung
der CIONQOs-Bestinde: Am 22. Mirz wurden mit MIPAS-B im Héhenbereich um 20 km
CIONQOy—Werte im Bereich von 3 ppbv gemessen [314], die darauf hindeuten dass in die-
sem Hohenbereich nahezu das gesamte verfiigbare Chlor in Chlornitrat gebunden war. Auch
Messungen mittels eines Okkultationsspektrometers zeigten am 22 Maérz in tiefen Schichten
deutlich vergrofierte CLONO,-Besténde [298].

In etwa 28 km Hohe wurden mit MIPAS hohe HOCI Mischungsverhiltnisse gemessen (siehe
Abb. 25). Diese werden durch Reaktion 39 erklirt. In tieferen Hohen konnte HOCI leider nicht
signifikant nachgewiesen werden, da dort starke Methanlinien das HOCI-Signal iiberdecken,
auch wenn dort hohe HOCI-Mischungsverhiiltnisse erwartet werden.

Weiterhin wurden im Héhenbereich um 20 km im Februar niedrige Werte von HNQOj3, CIONQ,
und Gesamt-NO,, gefunden [294][420]. Dies deutet auf Denitrifizierung hin, zumal bei der
Mirz—Messung in niedrigen H6hen ungewthnlich viel HNO; gemessen wurde. HNQO; kénnte
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Abbildung 25: Das HOCI-Profil vom 11./12. Februar 1995 im Vergleich zu Rechnungen
mit dem Chemie-Transport-Modell REPROBUS [240].

an PSC-Partikeln adsorbiert, sedimentiert, und in niedrigeren Hohen wieder verdampft sein
[314].

Ebenfalls fiir den Zeitpunkt der Februar—Messung wurde Dehydration nachgewiesen [373]:
Das unerwartet kleine gemessene HDO/H,O Verhiltnis wird dadurch erklirt, dass deute-
riertes Wasser sich bevorzugt an Eispartikel anlagert.

Arbeiten zu spiiteren Messungen des MIPAS-B-2 Experimentes sind hier nicht mehr be-
schrieben, da die Auswertung dieser Daten zunehmend ohne unsere Unterstiitzung erfolgt
ist. Eis bleibt zu erwihnen, dass bis einschliellich der Messkampagne 1999 die Auswertung
mit dem in Kapitel 4 beschriebenen Algorithmus erfolgt ist. Die Messkampagne im Sommer
1998 diente zur Validierung der in Italien mit unserer Mithilfe entstandenen operationelien
Auswerteprogramms fiir das MIPAS Satellitenexperiment [319] (siehe Kapitel 4.8.3). Seit
1999 wird zur Auswertung des MIPAS Ballonexperimentes ein Auswerteprogramm benutzt,
das auf dem durch unsere Gruppe entwickelten Vorwiirtsmodells KOPRA basiert und Regu-
larisierung unterstiitzt.

Die Arbeiten zum MIPAS-B- Experiment sind dokumentiert in den Referenzen [256] [345]
(399] [294] (202} [89] [88] [420] [419] [257] [314] [373] [417) [418] [371].

Da ab 2003 das MIPAS-Satellitenexperiment viele Aufgaben des MIPAS-
Ballonexperimentes tibernchmen wird, stellt sich die Irage nach der Zukunftsperspek-
tive. des letzteren. Zum einen ist geplant, das Ballonexperiment zur Validierung des
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Satellitenexperiments zu benutzen. Dies bietet sich aus folgenden Griinden an:

e Die Charakteristik der mit dem Ballonexperiment und dem Satellitenexperiment ge-
messenen Spurengasverteilungen ist hinsichtlich der rumlichen Auflésung sehr &hnlich.
Dies vereinfacht den Vergleich von Ergebnissen beider Experimente.

e Im Gegensatz zum Satellitenexperiment schwebt der Ballon lange Zeit in der selben
Luftmasse. Dadurch werden lingere Messzeiten moglich, die zu einem verbesserten
Signal/Rausch—Verhéltnis fiithren. Dies erhtht die Signifikanz der Validierung.

Es sind jedoch die folgenden Probleme zu beachten:

e Die Auswertung beider Experimente basiert auf der gleichen Strategie, den gleichen
spektroskopischen Referenzdaten, mitunter sogar auf den gleichen Computerprogram-
men. Eventuelle Fehler in diesem Teil der Prozessierungskette bleiben also unentdeckt.

e Der zu vergleichende Datensatz ist so klein, dass die statistische Signifikanz der Validie-
rung fraglich ist, insbesondere wenn beide Geréte nicht exakt das gleiche Luftvolumen
sondieren und es dadurch zu weiteren Unsicherheiten kommt (so genannter mismatch-
Fehler).

Eine dankbarere wissenschaftliche Nische fiir kiinftige Ballonmessungen sind Messungen die
zum Satellitenexperiment komplementir anstatt redundant sind und die typische Charakte-
ristik eines Ballonexperiments ausniitzen; :

¢ Die lange Verweilzeit des Ballons in der selben Luftmasse und die dadurch erméglichten
lingeren Messzeiten fiibren zu einem verbesserten Signal/Rausch—Verhiltnis. Dadurch
werden Substanzen mit besonders schwachen Signaturen detektierbar.

e Das lange Verweilen in der selben Luftmasse erméglicht auBerdem die Analyse von
Tagesgingen kurzlebiger Spurengase.
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4.5 MIPAS-FT

4.5.1 Das Experiment

Bei dem Gerit MIPAS-FT handelt es sich um ein gekiihltes Emissionsspektrometer, das
von einer zum Forschungsflugzeug umgebauten Transell-Bundeswehrmaschine von einer un-
gefdhren Beobachterhdhe von 7 km unter einem Winkel von etwa 5 Grad schréig nach oben
in die Atmosphiire blickt. Das MIPAS-FT-Geridt war von 1991 bis 1995 regelméflig auf
Messfiigen in die arktische Polarregion im Rahmen von Ozonforschungskampagnen einge-
setzt. Der Vorteil eines flugzeugetragenen Instruments besteht zum einen darin, dass die
Messungen aufgrund der Flughohe nicht durch den grofien Wasserdampfgehalt der atmo-
sphirischen Grenzschicht beeinflusst werden; zum anderen wird die Messung der rdumlichen
Variation von Spurengasen ermdoglicht.

Der Spektralbereich betrug beim Ersteinsatz des Geriites 750 bis 1250 em™ und wurde
fiir nachfolgende Messkampagnen gelegentlich modifiziert. Eine spektrale Auflosung von
0,18 cm™! (apodisiert) wurde erreicht. Details zur technischen Realisierung und experimen-
tellen Durchfiihrung finden sich in den Referenzen [21], [22], [176] und [413].

4.5.2 Das Rekonstruktionsproblem

Zur Auswertung der MIPAS-FT-Spektren wurde unser Computerprogramm RAT benutzt
(siche Kapitel 4 und [60)). Unsere Aufgabe bei diesem Experiment war, diese fiir Ballonex-
perimente entwickelten Auswertestrategien und -werkzeuge an die Besonderheiten der Mess-
geometrie des flugzeuggetragenen Experiments anzupassen. Insbesondere musste folgenden
Figenarten des MIPAS-FT-Experiments Rechnung getragen werden:

e Durch die gegebene spektrale Auflésung und Beobachtungsgeometrie ist nur die Rekon-
struktion von Zenitsiiulendichten moglich, da die Messungen in der Regel nicht genug
Information zur Rekonstruktion von Vertikalprofilen von Spurengasen enthalten. Da
aber der Strahlungsbeitrag einer Gassiiule {iber die Temperaturverteilung auch von der
Hohenverteilung des Gases abhingt (siehe Gleichung 4), ist das Rekonstruktionspo-
blem beziiglich Siulendichten nicht eindeutig. Die damit verbundenen Unsicherheiten
wurden allerdings von Hépfner [196] als gering abgeschiitzt.

¢ Aufgrund von Unsicherheiten bei der Kalibrierung der Spektren was es nétig, sowohi
die Nulllinienkorrektur als auch die Kalibration der Strahldichteskala als simultane
Rekonstruktionsparameter zuzulassen (siche auch Kapitel 2.2.4.2). Dieser Anforderung
wurde bei der Konzeption der Auswertewerkzeuge Rechnung getragen.

¢ Bisweilen zeigten die MIPAS-FT-Spektren ausgepriigte Kontinuumsbeitrige. s konn-
te gezeigt werden, dass diese durch Cirrus—Wolken im Sehstrahl verursacht werden
kénnen [62]. Um Cirrus-Wolken bei der Datenauswertung Rechnung tragen zu kénnen,
wurde das Auswertewerkzeug RAT [60] derart umstrukturiert, dass es ein strah-
lungsiibertragungsmodell fiir Cirren [222] unterstiitzt, und Dicke und Obergrenze von
Cirrus—Wolken optional als Rekonstruktionsparameter behandelt werden kénnen.
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e Aufgrund der Temperaturverteilung in der Atmosphire hiingt die Sdulendichte eines
Gases von der Vertikalverteilung des Gases ab. Die Rekonstruktion von Siulendichten
von Spurengasen durch Skalierung der Schiatzwertprofile und anschliefende Integration
des Profils iiber die Hohe ist fiir Quellgase nicht sinnvoll. Stattdessen wurde der Absink-
parameter (Gleichung 69) als Rekonstruktionsgrofie bereitgestellt, der es ermoglicht,
den Grad der Streckung oder Stauchung eines Profils durch Aufwirtsbewegungen oder
Absinkvorgénge zu beschreiben.

¢ In der Diplomarbeit von Buggle [38] wurde gezeigt, dass in einer Sequenz Spek-
tren, die unter verschiedenen Elevationswinkeln aufgenommen wurden, durchaus In-
formation iiber die Hohenverteilung des Gases (hier: HHNO;) enthalten ist. Da die
im Rahmen dieser Diplomarbeit untersuchten ad-hoc-Verfahren zur Rekonstruktion
von HNO;—Vertikalprofilen nicht stabil arbeiteten, wurde die Moglichkeit einer direk-
ten Rekonstruktion von Vertikalprofilen aus Aufwirtsmessungen mittels Tikhonov-
Regularisierung (Gleichungen 31 und 34) bereitgestellt {162].

4.5.3 Ergebnisse

An der atmosphérenwissenschaftlichen Auswertung des MIPAS-FT Experimentes waren wir
nur marginal beteiligt. Deshalb wird hier auf eine ausfiihrliche Diskussion der Ergebnisse im
Rahmen der Ozonproblematik verzichtet. Da all diese Ergebnisse jedoch auf den von uns ent-
wickelten Rekonstruktionsstrategien und Werkzeugen beruhen, soll im Folgenden zumindest
auf die entsprechenden Originalarbeiten verwiesen werden:

Uber Kondensation von HNOQj in polaren Stratosphirenwolken in der arktischen polaren Vor-
tex in den Wintern 1992 und 1994/95 berichten [198]{200]{201}. Riickschliisse iiber dynami-
sche und chemische Prozesse aus Korrelationen und Variabilitdten von Oz und Reservoirgas—
Siaulengehalten sowie Modellrechnungen werden gezogen in [21}{23][164]{54][302][161]. Auch
NO; wurde beobachtet [163].

4.5.4 Das Nachfolgeexperiment MIPAS-STR.

Nachdem die Messgeometrie des MIPAS-FT-Experimentes aufgrund der ausschlieSlichen
Aufwirtsbeobachtung und der begrenzten Flughthe des Trigerflugzeugs nur Messungen mit
eingeschrinktem Informationsgehalt erlaubt, wurde am IMK mit dem Auslaufen der MIPAS-
FT—Aktivititen der Bau eines MIPAS-Gerétes flir ein hoch fliegendes Flugzeug vorangetrie-
ben [24].

Urspriinglich war das Stratosphirenflugzeug Strato-2C als Messplatform vorgesehen; spiter
musste jedoch auf das russische Flugzeug Geophysica ausgewichen werden. Der Nutzen eines
hoch fliegenden Flugzeugs besteht darin, dass einerseits, dhnlich wie beim Ballonexperiment,
Horizontsondierung betrieben werden kann, und so Vertikalprofile von Spurengasen rekon-
struiert werden konnen; andererseits kénnen durch gezielte Variation der Flughéhe auch
aus Spektren, die bei Aufwirtsblickrichtung gemessen wurden, Vertikalprofile von Spuren-
gasen hergeleitet werden. Inzwischen wurden die ersten Testfliige und Messkampagnen der
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Geophysica mit MIPAS absolviert und teilweise ausgewertet [202]. Auch hierfiir wurde das
Strahlungsiibertragungsprogramm KOPRA in Verbindung mit einem vereinfachten regula-
risierenden Rekonstruktionsalgorithmus verwendet.
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4.6 MIPAS-LM

4.6.1 Das Experiment

Beim MIPAS-LM-Geriét handelt es sich um den Prototyp des Gerdtetyps des Doppelpen-
delinterferometers. Es wurde bei Kayser—Threde in Miinchen gebaut und von Gulde und
Trieschmann im Rahmen ihrer Diplomarbeit [177) an die Bediirfnisse der wissenschaftli-
chen Anwendung angepasst. Dieses Geriit wurde hiufig in Kiruna zu bodengebundener Ab-
sorptionsspektrometrie eingesetzt und hat von 1990 bis 1993 Zeitreihen der Sidulengehalte
stratosphérischer Spurengase geliefert. Danach wurde es abgeldst durch ein kommerzielles
Bruker-Gerdt hoherer spektraler Auflésung.

Die spektrale Auflésung des MIPAS-LM-Spektrometers betrigt unapodisiert 0.016 cm™?,
und 0,029 cm™! nach Apodisierung mit der so genannten ”starken” Apodisierung von Norton
und Beer [282]. Das atmosphérische Absorptionsspektrum wurde in zwei Kanélen von 750
bis 1250 cm™! und 2450 bis 4100 ¢m™! gemessen. Der dazwischen liegende Spektralbereich
wurde ausgespart, da er auf Grund der bodengebundenen Messungen, bei denen immer durch
die unteren, feuchten Schichten der Atmosphére geblickt werden muss, auf Grund der 6,3~um
H,O-Bande zur Auswertung stratosphiirischer Gase wenig brauchbar ist.

4.6.2 Das Rekonstruktionsproblem

Anders als bei der Emissionsspektrometrie, bei der das gemessene Signal durch die Wer-
te der Planck-Funktion bei atmosphérischen Temperaturen limitiert ist, sind in der Ab-
sorptionsspektrometrie auch kiirzerwellige Spektralbereiche nutzbar; so kénnen mit solarer
Absorptionsspektrometrie auch HCl mit seinen R{1)- und P(5)-Linien der 1+—0-Bande bei
2925,9 cm ! beziehungsweise 2775,8 cm ™!, und HF mit seiner R(0) Linie der 14-0-Bande bei
4038,96 cm™! nachgewiesen werden. Zu beachten sind bei der solaren Absorptionsspektro-
metrie zum einen solare Linien! (z.B. eine Vielzahl CO-Linien oberhalb von 1488,18 cm™?,
diverse OH-Linien um 800 em™, ferner Si, Mg [169]); zum anderen wird ein grofier Teil
der Information iiber stratosphiirische Gase iiberdeckt durch das starke und stark druck-
verbreiterte Signal interferierender troposphérischer Spurenstoffe wie H,0, NoO oder CHy.
Aufgrund des groflen Interferenzproblems kommt einer geeigneten Reihenfolge der Rekon-
struktion verschiedener Spurengasgehalte, beziehungsweise auch der simultanen Analyse ver-
schiedener GGase eine besondere Bedeutung zu.

Die spektrale Aufldsung von 0,029 cmm™! (apodisiert), die die Druckverbreiterung nur un-

zureichend auflost, erlaubt es im Allgemeinen nicht, aus der Linienform Vertikalprofile zu
rekonstruieren, wie es z,B. in der Mikrowellenradiometrie [233][236}, oder mittlerweile auch
in der hoch auflésenden Infrarotspektrometrie [307}[92}(324] tiblich ist.

Stattdessen ist es bei der Auswertung von Spektren miBiger Auflésung iiblich, die Héhen-
profile mit einem zu rekonstruierenden Skalar zu multiplizieren und das resultierende Kon-

1Das Problem der solaren Linien ist, dass ihre Position im atmosphiirischen Spektrum aufgrund von Dopp-
lerverschiebungseffekten variabel ist und sie deshalb nur schwer modelliert oder korrigiert werden kénnen.
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zentrationsprofil iiber die Hohe zu integrieren, um so die Zenitsiulendichte zu berechnen
(siehe Kapitel 3.3.2). Dieser Ansatz wurde fiir Substanzen gewihlt, deren Mischungsverhélt-
nis mafgeblich durch chemische Reaktionen bestimmt wird, wie O3, HNOj3, oder CIONOQ,.
[7][6](8][5)[414]). Die Zuverldssigkeit unserer Auswertewerkzeuge fiir derartige Anwendungen
wurde durch einen Blindtest nachgewiesen [428].

Fiir Gase, deren Profil primir durch vertikale Transportvorginge bestimmt wird (HF, N,O,
CHj,, Fluorchlorkohlenwasserstoffe) ist dieser Ansatz nicht geeignet; bei derartigen Gasen
ist die Form des Vertikalprofils bekannt, und Schwankungen der Zenitsiulengehalte héngen
nur von der Stauchung oder Streckung der Vertikalprofile durch Absink- oder Aufsteig-
vorginge ab. Genaun dieser Mechanismus wird durch den Absinkparameter [394} beschrie-
ben. Da bei Verwendung dieses Absinkparameters die Zah! der Freiheitsgrade des Ergebnis-
ses nicht erhéht wird, bleibt diese Grofie der Messung durch niedrig auflosende Messgeriéte
zuginglich. Da atmosphirische Vertikalbewegungen nicht gasabhiingig sind, wird sogar der
gleiche Absinkparameter fiir verschiedene inerte Gase erwartet. Anwendungen dieser Metho-
de auf MIPAS-LM-Spektren sind dokumentiert in den Referenzen [8][5){414].

Insbesondere fiir HCI zeigte sich, dass die oben beschriebene Skalierung von Schitzprofilen
ofters zu systematischen Residuen fijhrte, die weder durch verdnderte HCl-Zenitsdulengehal-
* te noch durch verinderte Konzentrationen interferierender Gase zu beheben waren, sondern
offenbar durch die Linienfliigel des HCl-Ubergangs selbst verursacht wurden. Dies deutete
darauf hin, dass die MIPAS-LM-Spektren trotz der mifligen spektralen Auflésung durchaus
eine gewisse Information iiber die Hohenverteilung dieses Gases enthalten {6]. Um diese Infor-
mation aus den Spektren zu extrahieren, wurde unser Auswertewerkzeug derart modifiziert,
dass zwei Freiheitsgrade des HCl Profils rekonstruiert werden kénnen, némlich die Skalie-
rungsfaktoren fiir den troposphirischen und den stratosphiirischen Ast des Profils. Eine noch
feinere Diskretisierung schien aufgrund der vergleichsweise niedrigen spektralen Auflésung
unangemessen, zumal sie das Rekonstruktionsproblem destabilisiert hétte. Eine feine Diskre-
tisierung, um dann durch Regularisierung die Zahl der Freiheitsgrade des Inversionsproblems
wieder zu reduzieren, kam nicht in Frage, da die zusiitzlich erforderlichen partiellen Ableitun-
gen mit dem damals zur Verfiigung stehenden Strahlungsiibertragungsmodell SCAIS (siehe
Kapitel 3.3.1 und Referenz [8]) zu impraktikabel hohen Rechenzeiten gefiihrt hiitten. Die
"implizite Regularisierung” durch ein grobes Inversionsgitter war also der gebotene Weg.

Abweichungen der instrumentellen Linienform von der theoretisch erwarteten i‘?fFunktion
konnen Folgefehler auf die Hohenverteilung des Targetgases bewirken. Deshalb ist es not-
wendig, die instrumentelle Linienform genau zu kennen. Wir wihlten einen Ansatz, bei dem
die Selbstapodisierung im Interferogramm linear parametrisiert wird. Die Brauchbarkeit die-
ses Naherungsansatzes wurde inzwischen durch aufwindige Messungen bestitigt [188]. Der
Selbstapodisierungsparameter wird mit Hilfe von Ozonlinien bestimmt, wobei das Ozonprofil
im optimalen Fall durch Ozonsondenmessungen bekannt ist,

Fs lag nun bereits 1993 der bescheidene aber funktionstiichtige Prototyp eines Algorithmus
zur Bestimmung von Vertikalverteilungen von Spurengasen aus bodengebundenen spektra-
len Absorptionsmessungen vor, als praktisch die gesamte Fachwelt noch versuchte, Residuen
in Linienfliigeln durch Fluktuationen der instrumentellen Linienform zu erkldren. Da uns
jedoch damals keine hochaufgeldsten Spektren zur Verfiigung standen, konnten wir das Po-
tential, das in der Profilrekonstruktion steckte, nicht aufzeigen. Jedoch wurde mit der neuen
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Methode demonstriert, dass (1) kleinere Residuen erreichbar waren, (2) der troposphéri-
sche Gehalt an HCI in den damals {iblichen Referenzprofilen unterschitzt wurde und (3) bei
der reinen Zenitsdulenauswertung Schwankungen des troposphirischen HCl-Gehalts stra-
tosphiirische Schwankungen maskieren kénnen [368]. Anfangs ist der Ansatz, aus boden-
gebundenen solaren Absorptionsmessungen Vertikalinformation iiber Spurengasverteilungen
zu gewinnen, auf massiven Widerstand in der Fachwelt gestofilen. Nach anfanglichem Zogern
wurde der Gedanke jedoch aufgegriffen und auf spektral hoch aufgeléste Messungen ange-
wandt [307){92][324][186). Heute ist dieses Vorgehen bereits zum Standard geworden.

4.6.3 Ergebnisse
4.6.3.1 Stratosphiirische Ozonchemie

Als MaBzahl zur Diagnose der Chloraktivierung in der Stratosphire (siche Reaktionen 45,
46, oder 47) hat sich das Verhiltnis der Siulengehalte von HF und HCI etabliert. Dieses
Verhiltnis spiegelt chemische HCl-Verluste wider, wihrend sich Anderungen der Saulenge-
halte durch Vertikalbewegungen auf HCl und HF auswirken und sich somit bei der Quoti-
entenbildung niherungsweise herauskiirzen [53]. Fiir eine so genannte ”ungestorte” Strato-
sphire liegt das Verhiltnis bei etwa 3 (fiir ca. 1990, wobei ein Trend von etwa —0,2 pro Jahr
zu beachten ist, der auf unterschiedlichen Anreicherungsraten von Fluor und Chlor in der
Stratosphire beruht), wihrend es in Phasen ”gestorter” stratosphirischer Chemie auf Werte
um etwa 1 absinkt. Derartige Anzeichen fiir Chloraktivierung wurden mit MIPAS-LM fiir
Februar 1990 [7}, und fiir Januar 1992 und Februar 1993 {414][5] iiber Kiruna, Nordschweden
gemessen. Letztere beiden Arbeiten bestétigen auch den riesigen stratosphérischen CIONQOy—
Gehalt, der mit dem MIPAS Ballongeriit im Mérz 1992 in dieser Region gefunden wurde.

Die Abnahme des HNOs;-S#ulengehalts konnte fiir einige Messtage (18./19 Januar 1992;
28. Januar und 10./11. Februar 1993) eindeutig der Losung in polaren Stratosphiirenwol-
ken zugeschrieben werden {414]. Modellrechnungen der HNO;-Gleichgewichtsdampidriicke
als Funktion der Temperatur und HNO3—, HoO- und HyS0,~Mischungsverhiltnisse zeigen,
dass der stratosphiirische HNO;Verlust am 18. Januar 1992 und am 10. Februar 1993 nur
durch Losung an Salpetersiure—Trihydrat—Partikeln zu erkléren ist, wéhrend fiir die anderen
Messungen auch so genannte ”ternére Losungen” aus HySO4, HyO und HNO;3 zur Erklirung
in Frage kommen. '

Unsere Methode, den atmosphirischen HCl-Gehalt in seine troposphérischen und strato-
sphirischen Anteile aufzuspalten, wurde primér entwickelt, um die Maskierung stratosphéiri-
scher HCl-Variationen durch troposphiirische Variationen zu vermeiden. Dennoch fithrte
diese Methode auch zu interessanten Ergebnissen iiber troposphérische HCl-Variationen
" [415]: Kompakte Korrelationen von HCl mit CH;O reflektieren, dass beide Spezies in der
Troposphire auf dhnliche Art reaktiv sind und &hnliche Quellen und Senken haben. Die Stei-
gung der HCly,,,/CHyO-Regressionsgeraden hingt offenbar stark davon ab, ob die sondierte
Luftmasse aus arktischen, polaren, oder mittieren Breiten stammt. Fiir alle Messungen fol-
gen die HCl,,,,/CH,O-Wertepaare dieser Systematik, aufer fiir den 28. Januar 1993. Zu
diesem Termin wurde extrem wenig troposphirischer HCI gemessen. Auflerdem zeigen be-
nachbarte in situ Ozonmessungen reduzierte Ozonwerte in der Grenzschicht. Dies kdnnte auf
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troposphérische Ozonzerstérung nach heterogener HCl-Reaktion auf Aerosolen hindeuten,

4.7 Hoch auflésende bodengebundene Spektrometer

4,71 Das Experiment

In der Vergangenheit war die spektrale Auflésung von FT-IR-Spektrometern, die als Feld-
messgerite tauglich waren, begrenst auf Werte dhnlich wie beim MIPAS-LM Gerit, wihrend
eine bessere spektrale Auflésung ausschliefllich Laborgeriiten oder Geridten im stationiiren
Einsatz vorbehalten war (siehe z.B. Referenz [429]). Dies #nderte sich Anfang der Neun-
ziger Jahre, als das Bruker IFS-120M Gerét auf den Markt kam, das Auflésungen bis zu
0,0035 cm ™! ermdoglichte. Nachdem die Tauglichkeit dieser neuartigen Gerite im Kampagnen-
einsatz bewiesen war {[288}[286] und viele andere), scheint dieser Geréitetyp (beziehungsweise
entsprechende Nachfolgegeriite) bei der Infrarot—-Gruppe des Network for Detection of Stra-
tospheric Change (NDSC) zu einer Art Standard geworden zu sein.

4.7.2 Aspekte des Rekonstruktionsproblems

Die verbesserte spektrale Auflisung ist fiir die Datenauswertung in zweierlei Hinsicht inter-
essant;

1. Das atmosphérische Spektrum wird voll aufgelést, d.h., die Werte des Interferogramms
I(n) (siehe Gleichung 1) sind fiir grofle n praktisch auf Null abgesunken. Dies bewirkt,
dass keine Apodisierung notwendig ist, da im Spektrum keine Uberschwinger auftreten.
Um so wichtiger ist die Kenntnis der realen instrumentellen Linienform (ILS), da diese
nicht mehr durch eine Apodisierfunktion iiberlagert wird. Um die exakte Messung der
ILS und deren numerische Parametrisierung hat sich Hase sehr verdient gemacht [188].
Der von uns bereits fiir das MIPAS-L.M-Geriit vorgeschlagene, eindimensionale Ansatz
einer mit der optischen Wegdifferenz linearen Variation der Modulationseffizienz wurde
dabei als brauchbar bestitigt — vorausgesetzt, die Phase wurde richtig bestimmt.

2. Die Information, die in den Linienfliigeln {iber Druckverbreiterung enthalten ist (siehe
Kapitel 2.3.5), erlaubt die Rekonstruktion von Vertikalprofilen, sofern die instrumen-
telle Linienform hinreichend genau bekannt ist. Von Teilen der alten FT-IR Forscher-
generation noch mit Misstrauen bedugt, ist dieser Ansatz inzwischen auf dem Weg,
zum allgemeinen Standard zu werden. '

Seitens der Auswertealgorithmen stellte die verbesserte spektrale Auflésung zumindest fiir
die Anwendung auf die Rekonstruktion von Sdulengehalten keine neuen Probleme; das Re-
konstruktionswerkzeng RAT wurde in Verbindung mit dem Strahlungsiibertragungsmodell
FASCOD2 [91} zur Analyse von Spektren des Alfred Wegner Instituts fiir Polar und Meeres-
forschung [288][285] verwendet, wihrend die hauseigenen Spektren von RAT in Kombiantion
mit dem Strahlungsiibertragungsmodell SCAIS ausgewertet wurden [28]{29]{27][26][25] (siehe
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Kapitel 3.3.1). Auch die getrennte Rekonstruktion von troposphérischem und stratosphéri-
schem HCI, wie in Kapitel 4.6 beschrieben, wurde auf die Bruker-Spektren angewendet,
wenngleich sie den Informationsgehalt der hochaufgeldsten Spektren auch nicht voll ausniitzt,

Aufgrund der oben erwihnten Problematik der Uberlagerung des Signals des Targetgases
durch Fliigel storender Linien kommt der sorgfiltigen Auswahl von Auswertefenstern bei
der bodengebundenen Atmosphirenspektrometrie eine besondere Bedeutung zu. Im Rah-
men der Standardisierung der Auswertemethodik der NDSC-Gruppen wurden Listen der
"beliebtesten” Auswertefenster veroffentlicht. Diese sind von Wissenschaftlern durch visuelle
Inspektion (i.e. genaues Hingucken) von Spektren ausgew#hlt worden, jedoch ohne die Aus-
wertefenster durch eine umfassende Fehlerbetrachtung zu optimieren. Gizaw Mengistu Tsidu
hat in seiner master thesis daraufhin unsere Methodik zur Optimierung von Auswertefenstern
(siehe Kapitel 3.3.3) benutzt, um die Auswertefenster fiir ein typisches NDSC-Messszenario
zu optimieren [263]. Es zeigte sich, dass die methodisch generierten Auswertefenster den
traditionellen in Hinblick auf die Genauigkeit der Auswertung iiberlegen waren. Insbeson-
dere wurde die Temperaturabhingigkeit der Stérgaslinien bei der traditionellen Auswahl
offensichtlich nicht angemessen beriicksichtigt.

Solare Absorptionsspektrometrie ist in der Polarnacht aus offensichtlichen Griinden nicht
méglich. Da gerade die Entwicklung der Spurengasverteilungen in der Polarnacht fiir die
stratosphiirische Ozonchemie von Interesse ist, hat Notholt in dieser Zeit Messungen mit
dem Mond als Strahlungsquelle durchgefiihrt, die teilweise von uns ausgewertet wurden
[285]. Wiihrend bei der solaren Absorptionsspektrometrie der Strahlungsbeitrag der Atmo-
sphire gegeniiber dem solaren Signal vernachlissigbar gering ist, ist die Intensitit der vom
Mond reflektierten Sonnenstrahlung wesentlich niedriger, so dass die Emission der Atmo-
sphiire durchaus einen nennenswerten Beitrag zum gemessenen Gesamtsignal leisten kann.
Aus diesem Grund wurde die Auswertung dieses Experiments — zumindest fiir CIONO,,
mit dessen Auswertung wir betraut waren — nicht auf Basis von Transmissionsspektren
durchgefiihrt, sondern auf Basis von Strahldichtespektren, zu denen atmosphérische Linien
durch Emission und Absorption beitragen kénnen.

4.7.3 Ergebnisse

In Ubereinstimmung ergeben die Messungen von Blumenstock und Kollegen {28][29){27]
[26]{25] und Notholt und Kollegen [288][286][285] folgenden zeitlichen Verlauf der Entwick-
lung der Chlorreservoigase HCl und CIONO, wihrend des nordpolaren Winters: Am Anfang
des Polarwinters (November) herrschen noch ungestérte Verhdltnisse mit hohem HCI/HF-
Verh#ltnis; um diese Zeit spielt CIONQO; noch eine deutlich geringere Rolle als HCIL Im Laufe
des Winters (Dezember, Januar, Februar) werden die Chlorreservoirgase mehr oder weniger
stark heterogen prozessiert (vgl. Reaktionen 44-47). Diese Chloraktivierung spiegelt sich in
entsprechend kleinen gemessene HCl/HF- und CIONQ;/HF-Verhiltnissen wider. Im Mérz
erholen sich die Reservoirgasbestinde wieder, wobei die CIONQO,-Besténde schneller wieder
aufgebaut werden. Diese Beobachtung ist auch konsistent mit MIPAS-B Messungen, vor al-
lem im Mirz 1992 [74]. Seit 1993/94 wurde eine Zunahme der Intensitit der Chloraktivierung
beobachtet.
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4.8 Das MIPAS Satellitenexperiment

4.8.1 Das Experiment

Das MIPAS Satellitenexperiment wurde der European Space Agency (ESA) im Jahre 1988 im
Rahmen eines Ausschreibungsverfahrens von Professor H. Fischer (Institut fiir Meteorologie
und Klimaforschung, Universitét Karlsruhe und Forschungszentrum Karlsruhe) vorgeschla-
gen {141]. Es handelt sich um ein in Horizontsondierung messendes Emissionsspektrome-
ter, analog zum MIPAS Ballonexperiment. Seine wissenschaftliche Zielsetzung besteht in
der kontinuierlichen und flichendeckenden Messung ozon- und klimarelevanter Spurengase
einschlieBlich der kompletten NO,~Familie und vielen wichtigen chlorhaltigen Spezies. Au-
Berdem konnen viele dynamische Tracer gemessen werden. Die wissenschaftlichen Ziele sind
in Ref. [336] zusammengestellt und umfassen neben der stratosphérischen Ozonchemie auch
‘stratosphiirische Erwiirmung, Energichaushalt der oberen Atmosphiire und den Forschungs-
bereich obere Troposphére/untere Stratosphire.

Die ESA brachte MIPAS an Bord des ENVISAT-Erdbeobachtungssatelliten in eine sonnen-
synchrone polare Erdumlaufbahn[123]{124). Die Flughohe betriigt etwa 800 km. Bei einer
Nadirgeschwindigkeit von 24000 km/h dauert ein Orbit 101 Minuten. MIPAS ist so kon-
struiert, dass Beobachtungen seitwiirts zur Flugbahn und etwa antiparallel zur Flugbahn
mdoglich sind, wobei durch die Azimut-Feinregelung verhindert wird, dass MIPAS direkt in
die Sonne blickt, und ermdglicht wird, dass die polare Region sondiert werden kann, selbst
wenn sie nicht direkt tiberflogen wird. Die Beobachtungsrichtung riickwirts zur Flugrichtung
wurde als Standard gewihlt, da derartige Messungen leichter anszuwerten sind, withrend der
seitliche Beobachtungsmodus der Beobachtung spezieller Ereignisse vorbehalten bleibt (Vul- .
kanausbriiche 0.4.). Eine Standard-Horizontsondierungssequenz umfasst Messungen an 17
verschiedenen Tangentenhthen zwischen 6 und 68 km und dauert etwa 75 Sekunden, in
denen sich der Subsatellitenpunkt etwa 500 km weiterbewegt. Alle zwei bis vier Horizont-
sondierungssequenzen ist eine Kalibrationsmessung gegen den kalten Weltraum vorgesehen,
die einschlielich aller Einstellzeiten weitere 15 Sekunden beanspruchg.

Im Gegensatz zum Balloninstrument handelt es sich bei dem satellitengetragenen MIPAS
nicht um ein Doppelpendelinterferometer, sondern, aus patentrechtlichen und technischen
Griinden, um ein klassisches Michelson-Interferometer mit linearem Spiegelvorschub. Die
optimal erreichbare spektrale Auflssung ist 0,025 cm—*, wihrend die Industriespezifikation
fir die reale Aufissung auf 0,035 cm™! festgesetzt ist. Dies resultiert in einer apodisier-
ten Aufldsung von etwa 0,05 cm™!. Der Spektralbereich von MIPAS reicht von 4,1 pm bis
14,6 ppm, Die Grenzen der einzelnen Spektralkanile und die dazugehorigen Schiitzungen der
erreichbaren NESR-Werte sind in Tabelle 8 zusammengefasst [367].

Weitere Fehlerquellen sind die Nulllinienunsicherheit (spezifiziert als 2x NESRg) und die
Unsicherheit der Kalibrierung der Strahldichteskala (2%). Die Unsicherheit der Elevation
der Sehstrahlen werden angegeben mit 1800 m absolut, 900 m zwischen der héchsten und
tiefsten Tangentenhthe einer Horizontsondierungssequenz, und 300 m zwischen benachbarten
Tangentenhohen, bezogen auf die Tangentenhshe, mit einer Vertrauensgrenze von 95%.

Der Start von ENVISAT erfolgte am 1. Mérz 2002. Die ersten wissenschaftlich nutzbaren,
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Tabelle 8: Die MIPAS Spektralkanile

Kanal | Spektrale | NESRp NESR
Uberdeckung (apodisiert)

em™} W/(cm? st em™t) | W/(cm? st em™?)

A 685-970 27,5-70 16,69-42,49

AB 1020-1170 | 17 10,32

B 1215-1500 | 12 7,28

C 1570-1750 | 3,7 2,25

D 1820-2410 | 4,2 2,55

von der ESA freigegebenen Daten werden (von Optimisten) ein halbes Jahr nach dem Start
erwartet. Bis dahin, in der so genannten commissioning phase, sind aufwindige Kalibrations-
und Validierungsprogramme vorgeschen. Die Lebensdauer von MIPAS wird auf 5 Jahre ver-
anschlagt.

4.8.2 Das Auswertekonzept

Die Anforderungen an die MIPAS-Datenauswertung sind vielseitig: Zum einen werden in
»Quasi-Echtzeit”? Ergebnisse iiber Druck, Temperatur und Vertikalprofile der sechs so ge-
nannten key species Hy0, Oz, CHy, NoO, HNO3 und NO, flichendeckend erwartet. Zum an-
deren werden von wissenschaftlichen Anwendern Datensétze der gleichen Zustandsparameter
benotigt, wobei hier die Anforderungen an die Genauigkeit grofer sind, wihrend die Quasi-
Echtzeitforderung bedeutungslos ist. Aulerdem besteht seitens wissenschaftlicher Anwender
das Tnteresse an weiteren Daten, etwa den Vertikalprofilen von Spurengasen, die nicht in der
" Liste der key species enthalten sind.

Wiihrend die level-1-Prozessierung der MIPAS-Daten noch zentral von der ESA erledigt
wird, konnen die verschiedenen Anforderungen an die level-2-Prozessierung nicht durch
einen einzigen Prozessor erledigt werden. Die Politik der ESA zur level-2-Auswertung ist
die folgende: Das Quasi-Echtzeit-Datenprodukt wird unter Verantwortung der ESA mittels
dem "online” oder "near real time” Prozessor generiert. Die gleichen Zustandsgréfien werden,
ebenfalls bei vollstindiger globaler und zeitlicher Uberdeckung, jedoch mit weniger rigoroser
Quasi-Echtzeit-Anforderung, beim Deutschen Fernerkundungs-Datenzentrum (DFD) der
DLR im so genannten "Nationalen Ground Segment’ mittels des " offline-Prozessors” be-
rechnet. Daneben werden viele wissenschaftliche Institute, darunter das IMK, ihre eigenen
Auswertewerkzeuge aufbauen, mit denen sie weitere Datensétze ihres wissenschaftlichen In-
teresses erzeugen werden. Der Zugriff zu den hierfiir notwendigen MIPAS-Spektren wird
durch Forschungsvorschliige in Antwort auf Ausschreibungen seitens der ESA (sog. announ-
cement of opportunities) geregelt: Positiv begutachtete Vorschlige sichern einem Institut
den Datenzugriff. Wir sind — teils als Koordinator — an einer Vielzahl solcher Forschungs-
vorschisge beteiligt [72][63]{365)[118][204][245][248}{32]. Daneben haben wir auch am online-

2Unter ¥ Quasi-Echtzeit” wird verstanden, dass die Datenauswertung mit konstantem geringen Zeitversatz
(etwa 3 Stunden) zur Messung erfolgt. Von Echtzeit unterscheidet sie sich durch den Zeitversatz. Gegeniiber
nicht operationeller Auswertung zeichnet sich Quasi-Echtzeitauswertung dadurch aus, dass die Datenpro-
zessierung so schnell sein muss, wie neue Messwerte anfallen, um einen Datenstau zu vermetden.
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Prozessor mitgearbeitet und die auswertestrategische Spezifikation fiir den offfine-Prozessor
geliefert. Unser Ziel ist dabei, die aus den Vorliuferexperimenten, inshesondere MIPAS-B
{siehe Kapitel 4.1 und folgende), gewonnene Erfahrung beziiglich optimierter Auswertestra-
tegien in das MIPAS-ENVISAT Experiment einflieen zu lassen.

4.8.3 Der MIPAS Online-Prozessors

Da die Gesamtheit der mit MIPAS messbaren Gase im Quasi—Echtzeit-Modus nicht aus-
wertbar ist, wurde eine Liste von 5 key-species, H,O, O3, HNO3, CHy und N,O, aufgestellt,
deren Profile neben denen von Druck und Temperatur mit hochster Prioritdt bereitgestellt
werden sollen. Diese Liste stellt einen Kompromiss zwischen Realisierbarkeit und dem, was
wissenschaftlich wiinschenswert wire, dar. Diese Liste wurde spiter nach einer Empfehlung
der MIPAS Scientific Advisory Group um ein weiteres Gas, NO,, erweitert.

Der Prototyp des Algorithmus fiir den level-2-Prozessor des MIPAS-ground-segments wurde
von einem internationalen Konsortium entwickelt, zu dem auch das IMK gehorte. Die wis-
senschaftliche Leitung dieses Projekts oblag Bruno Carli aus dem Istituto di Ricerca sulle
Onde Elettromagnetiche "Nello Carrara” (IROE). Dieser Prototyp wurde von der ESA an
Dornier weitergegeben, die iiber eine Kaskade von Unterauftriigen fiir die Bereitstellung des
endgiiltigen Prozessors verantwortlich zeichnen.

4.8.3.1 Beschreibung des MIPAS Online-Prozessors

Die Quasi-Echtzeit-Anforderung an den Online-Prozessor impliziert die Notwendigkeit zahl-
reicher Manahmen zur Rechenzeitoptimierung, gegebenfalls auf Kosten der Genauigkeit und
der wissenschaftlichen Flexibilitit.

Die beiden wesentlichen Bausteine des MIPAS online Prozessors sind das so genannte Opti-
mized Forward Model (OFM), das die Vorwirtslésung der Strahlungsiibertragungsgleichung
bewerkstelligt, und das so genannte Optimized Retrieval Model (ORM), das die inverse
Loésung berechnet [319]. Beim OFM handelt es sich um ein Linie-fiir-Linie Modell, das ne-
ben den berechneten Strahldichten auch die Elemente der Jacobi-Matrix bereitstellt. Rechen-
zeitersparnis wird unter anderem dadurch erreicht, dass nicht jeder Sehstrahl einer Horizont-
sond_ieruhgssequenz separat gerechnet wird, sondern Groflen, die fiir alle Geometrien einer
solchen Sequenz relevant sind, wie die Absorptionskoeffizienten, nur einmal fiir die gesamte
Sequenz berechnet werden. Aus rechenzeitékonomischen Griinden wurde auf die Beschrei-
bung diverser physikalischer Bffekte wie Non-LTE-Strahlung (Kapitel 2.3.4), Kopplung von
Ubergéingen (Kapitel 2.3.6), kontinuumsartige Strahlungsbeitriige schwerer Molekiile (Kapi-
tel 2.3.7.3), oder Horizontalgradienten atmosphérischer Zustandsgrofien verzichtet. An Stelle
der expliziten Berechnung der Absorptionskoeffizienten kénnen diese auch aus einer vorher
berechneten Tabelle eingelesen werden, wobei die abgeschnittene Singulirwertzerlegung zur
. Datenreduktion des temperatur- und druckabhiingigen Datenfeldes benutzt wird [108].

Die Auswertung wird in der bewihrten Reihenfolge durchgefiihrt, dass erst der Druck an
der Tangentenhohe und die Temperatur bestimmt werden, und anschliefend die Profile
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der Spurengase. Die Rekonstruktion der Profile wird mit dem global-fit-Verfahren {Kapitel
3.3.2.4.2 mit Levenberg-Marquardt-Dampfung (Gleichung 26)) durchgefithrt, wobei ein Stu-
fenmodell (Kapitel 3.3.2.4.1) benutzt wird. Manahmen zur Regularisierung (Kapitel 3.3.4)
waren vorerst nicht vorgesehen; nachtriglich wurde jedoch ein Term #hnlich dem Tikhonov
Glattungsoperator (Gleichung 34) eingefiithrt, um die Losung zu stabilisieren. Zus#tzliche
Rekonstruktionsparameter sind neben den Mischungsverhiltnissen der Spurengase auch ei-
ne tangentenhéhenunabhéngige Nulllinienkorrektur sowie der Kontinuumsstrahlungsbeitrag.
Im Falle der Rekonstruktion von Druck und Temperatur wird die absolute Sichtlinie (d.h.
der Abstand einer Referenz-Tangentenhdhe von der Erdoberfliche) als bekannt vorausge-
setzt, wihrend die relativen Abstinde zwischen benachbarten Tangentenh6hen rekonstru-
iert werden, Aus den rekonstruierten Temperaturen und Tangentenhdhenabstinden werden
hydrostatisch die Driicke berechnet. Da keine zuverldssige geometrische Hoheninformation
vorliegt, werden die rekonstruierten Profile der Temperatur der Mischungsverhsltnisse der
Spurengase als Funktion des Drucks bestimmt.

4.8.3.2 Unsere Beitrige zum MIPAS Online—Prozessor

In der frithen Phase der Prozessor-Konzeptionierung haben wir durch Mitarbeit in der MI-
PAS Data Processing and Algorithm Development (DPAD) Gruppe zur Spezifikation des
level-2-Prozessors beigetragen. In dem aus dieser Arbeit hervorgegangenen Report {138} wur-
den unter anderem offene Fragen und Probleme sowie Lésungsvorschlége aus dem Bereich der
Strahlungsiibertragungsmodellierung und Rekonstruktionsstrategie identifiziert. Die folgen-
de Auflistung beschriinkt sich auf Teilthemen, die wir mafigeblich in die Gruppe eingebracht
haben:

¢ Die Curtis-Godson—Approximation [99][168], bei der Atmosphérenschichten durch das
massengewogene Mittel ihrer Zustandsgréflen reprisentiert werden, ist fiir die Inte-
gration der Strahlungsiibertragungsgleichung zu favorisieren. Die Dicke der einzelnen
Schichten ist zu optimieren (siche auch Kapitel 3.3.1).

e Das Frequenzgitter, auf dem die Absorptionskoeflizienten berechnet werden, ist zu
optimieren. :

e Es muss eine Intensititsschwelle gefunden werden, gemif der schwache Ubergiinge bei
der Absorptionskoeflizientenberechnung unberiicksichtigt bleiben diirfen.

e Is wird favorisiert, verschiedene Kontinua (siehe Kapitel 2.3.7) nicht explizit zu be-
rechnen, sondern empirisch als zusétzliche Rekonstruktionsgrofie aus den Spektren ab-

zuleiten,

. {&ufwﬁndig zu modellierende Phiinomene wie Non-LTE-Srahlung oder Kopplung von
Ubergiéingen sollen durch geschickte Wahl der Auswertefenster umgangen werden.

¢ Die Bedeutung von Horizontalgradienten atmosphirischer Zustandsgréfien soll néher
untersucht werden. Ein Losungsansatz wurde vorgeschlagen [59).
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o Die so genannte analytische Berechnung der partiellen Ableitungen fiir die Jacobi-
Matrix ist dem Ansatz tiber Differenzenquotienten aus rechenzeitdkonomischer Sicht
itberlegen.

Bei Diskussionen in der DPAD-Gruppe, insbesondere mit den italienischen Partnern, die Er-
fahrungen mit Fourier-Spektrometrie im fernen Infrarot haben {42}, wurde deutlich, welche
Bedeutung es hat, die Auswertestrategie auf ein spezielles Instrument hin zu entwickeln, und
wie eingeschrinkt sich Erfahrungen mit einem speziellen Instrumententyp verallgemeinern
lassen:

e Bei den oben erwihnten Experimenten in fernen Infrarot wird die Linienform gut
aufgelost. Als Folge sind die spektralen partiellen Ableitungen 88,/8x%,,.,. fir Mo-
dellhéhen n grofer oder gleich der Tangentenhdhe ¢ linear unabhéingig und enthalten
so Information {iber die Hohenverteilung des Spurengases. In diesem Fall ist die Losung
des Rekonstruktionsproblems auch fiir Stufenmodelle stabil (siehe Kapitel 3.3.2.4.1),
und die global-fit-Methode (Kapitel 3.3.2.4.2) nutzt fiir die Auswertung deutlich mehr
Information als die onion-peeling-Methode, da die gleiche Zahl von unbekannten Para-
metern durch mehr Gleichungen bestimmt sind. Fiir Instrumente wie MIPAS gilt dies
nur sehr eingeschriinkt.

o Fiir hochaufgeléste Spektren wie im fernen Infrarot iiblich, ist die Apodisierung (siche
Kapitel 2.2.4.2) belanglos, da die atmosphérische Linienform ohnehin aufgeldst wird.
Im Gegensatz dazu ist Apodisierung bei MIPAS wichtig, da ansonsten Uberschwin-
ger neben starken Linien Signale unerwiinschterweise in Auswertefenster hineintragen
wiirden.

e DBei den Messungen im fernen Infrarot war das spektrale Rauschen offenbar im ge-
samten Spektralbereich gleich groB, so dass der Term S; ! in Gleichungen (24) und

- folgenden obsolet wird. Bei MIPAS dagegen wird die Abnahme des Signals zu groflen
Wellenzahlen hin durch gesteigerte Detektorsensitivitidt teilkompensiert, so dass die
Wichtung der quadrierten Jacobi-Matrix mit S; ! eine maBgebliche Rolle spielt, wenn
Spektrallinien aus lang- und kurzwelligen Auswertefenstern gleichzeitig analysiert wer-
den sollen.

Etwa zeitgleich zur DPAD-Aktivitdt konnten wir durch wissenschaftliche Studien zur Pro-
zessorspezifikation beitragen. Ein zentrales Themen unserer Arbeiten war hier das Problem
der simultanen Rekonstruktion von Druck- und Temperaturprofilen {82}[61][78]{79][80}. Die
Grundidee ist dabei die so genannte ” Zweifarbenmethode”, bei der eine temperatursensitive
und eine temperaturinsensitive CO;—Spektrallinie verwendet werden, um iiber Druck und
Temperatur unabhingige Information zu erhalten (siche Kapitel 3.3.2.4.3).

Ein weiterer wichtiger Aspekt unserer Arbeit war die Auswahl geeigneter Auswertefenster.
Frithere Arbeiten zu diesem Thema basierten auf visueller Inspektion von Spektren und ad
hoc Abschitzungen der zu erwartenden Rekonstruktionsfehler [289]{112]{113}[111}. Wir ent-
wickelten eine Methodik, die die optimierte Definition eines Auswertefensters in Abhéngigkeit
von verschiedenen Fehlerquellen automatisiert, objektiv, und voll reproduzierbar durchfiihrt
(Kapitel 3.3.3). Mit dieser Methodik stellten wir eine Datenbank von Auswertefenstern fiir
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die Analyse von MIPAS-Standard-Datenprodukten zur Verfiigung, die neben den spektra-
len Grenzen der Auswertefenster auch Abschitzungen der Auswirkungen der verschiedenen
Fehlerquellen auf die rekonstruierten Spurengasprofile fiir jede Hohe enthélt. Aus diesen
Einzeleintriigen kann fiir jedes beliebige Ensemble von Auswertefenstern gemif Gauf’scher
Fehlerrechnung oder dem Formalismus der Gleichung (70) der Gesamtrekonstruktionsfehler
fiir das jeweilige Spurengas abgeschitzt werden. Im Mittelpunkt bei der Auswahl der Aus-
wertefenster stand die Idee, die operationelle Auswertung einfach zu halten, indem Spek-
tralbereiche, in denen Non-LTE Strahlung eine nennenswerte Rolle spielt, zu vermeiden.
Zu diesem Zweck wurden im Rahmen einer internationalen Kooperation fiir typische atmo-
sphirische Situationen Héhenprofile der Vibrationstemperaturen aller relevanten Banden der
Hauptgase bereitgestellt, und entsprechende Strahldichtespekren berechnet. Aus der Diffe-
renz zwischen reinen LTE Spektren und Spekiren mit Non—LTE Beitrigen konnte der durch
Vernachldssigung der Non-LTE-Strahlung entstehende Rekonstruktionsfehler quantifiziert
werden, beziehungsweise die Auswertefenster derart optimiert werden, dass die Vernachlissi-
gnung gerechtfertigt ist {247)[246)[65][243]{244]. Aus der Datenbank der Auswertefenster wird
fiir jede Horizontsondierungssequenz eine optimierte Auswahl von Auswertefenstern getrof-
fen. Diese Auswahl wird in Form einer so genannten Okkupationsmatrix dargestellt. Es han-
delt sich hierbei um eine logische Matrix, deren Zeilen die TangentenhShen reprisentieren,
und deren Spalten die Auswertefenster darstellen. Wenn ein Matrixelement ” true” gesetzt
ist, heifit das, dass das betreffende Auswertefenster in der jeweiligen Héhe verwendet wird.
Der Algorithmus zur Generierung der Okkupationsmatrix [68] wird gefiittert mit der jewei-
ligen "Korruptionsmatrix”; dies ist eine Matrix, die beschreibt, in welcher Tangentenhthe
in welchem MIPAS-Kanal Spektren vorliegen, bzw. fiir welche Fille die Messungen gestort
(engl.: corrupted, daher der Name der Matrix) sind. Im ersten Schritt werden alle Matri-
xelemente der Okkupationsmatrix, die einem ” corrupted”-Eintrag der Korruptionsmatrix
entsprechen, unwiderruflich auf ” false” gesetzt. Die Grundidee des Auffiillens der Okkupa-
tionsmatrix ist die folgende: Erst wird gepriift, fiir welche Tangentenhéhe fiir die aktuelle
Okkupationsmatrix der Rekonstruktionsfehler der Targetgrofie am grofiten ist (so genann-
te Ykritische Hohe”). Fiir diese Hohe wird das Auswertefenster gesucht, dessen zusiitzliche
Verwendung den Rekonstruktionsfehler am wirksamsten verkleinert. Dieses Auswertefenster
wird, von der aktuellen Hohe ausgehend, fiir den gesamten zusammenhiéingenden Hohen-
bereich "#rue” gesetzt, in dem es noch zu einer Verkleinerung des Rekonstruktionsfehlers
beitragt. Anschliefend wird fiir jede Zeile der Okkupationsmatrix gepriift, ob durch ” false”
setzen eines Auswertefensters der Rekonstruktionsfehler fiir die jeweilige Hohe reduziert wer-
den kann. Dann wird fiir die neue Okkupationsmatrix die kritische Hohe bestimmt, und die
Schleife beginnt von vorne, bis entweder keine signifikante Verbesserung des Rekonstrukti-
onsfehlers mehr erzielt werden kann, keine weiteren Auswertefenster mehr zur Verfiigung
stehen, oder die Anzahl der ausgewihlten Auswertefenster den Wert erreicht hat, den der
Auswerteprozessor gerade noch handhaben kann, Um zu einer praktikablen Auswahl von
Auswertefenstern zu kommen, kénnen Fenster, die mit geringerem Rechenaufwand bei der
Auswertung verbunden sind, bevorzugt werden.

4.8.3.3 FErste Erfahrungen mit dem MIPAS Online-Prozessor

Zahlreicher Testrechnungen mit dem Prbtof,yp des MIPAS Online-Prozessors, deren Er-
gebnisse inzwischen zumeist im Rahmen der Treffen der MIPAS Scientific Advisory Group
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prisentiert wurden, erlauben die folgende Zwischenbilanz: Die grundsiitzliche Funktionalitit
des Prozessos ist gewihrleistet; einige Details verdienen jedoch Beachtung:

e Instabilititen der Losung als Folge der unbekannten Verteilung der atmosphirischen
Zustandsparameter oberhalb der héchsten Tangentenhthe in Verbindung mit einem
Stufenmodell (Kapitel 3.3.2.4.1) traten tatsichlich auf und duBerten sich bisweilen in
stark oszillierenden Héhenprofilen der rekonstruierten Zustandsparameter. Oft sind
diese Probleme nicht offensichtlich geworden, weil die Testfille derart konstruiert wa-
ren, dass der Startwert der Iteration mit dem Referenzprofil beziiglich der Gradienten

. konsistent war: Das Startprofil war meist gleich dem Referenzprofil, oder eine Skalie-
rung davon. Als spéter bei aligemeineren Tests die inhiirente Instabilitit offensichtlich

- wurde, begegnete man diesem Problem durch den nachtréglichen Einbau eines optional
anzuwendenden Regularisierungsverfahrens.

¢ Bei dem Regularisierungsverfahren hat man sich fiir den Glattungsoperator nach Tik-
honov (Gleichung 34) entschieden. Bei der Implementierung wurde jedoch an Stelle
der richtigen Formulierung entsprechend Gleichung (29) der Term yBTBx; unterschla-
gen, und der Regularisierungsoperator nur innerhalb der zu invertierenden Klammer
“angewendet {Gleichung 32). Dies fithrt im Rahmen der Newton'schen Iteration dazu,
dass die Nebenbedingung in Laufe der Iteration verschwindet, und die Losung nicht
zur erwiinschten regularisierten Ldsung, sondern zur unerwiinschten weil instabilen
exakten Losung konvergiert® {327). Die gewahlte Implementierung ist eher eine Itera-
tionsddmpfung shnlich dem Verfahren von Levenberg und Marquardt (Gleichung 26),
mit regularisierender Wirkung, sofern nicht vollstéindig ausiteriert wird.

e Die Eigenschaft der global—fit-Methode, bei vorhandenen Unsicherheiten konstant ge-
haltener Parameter eine Fehlerfortpflanzung bei den Targetgrofien von unten nach
oben zuzulassen, wurde bestétigt. Aufgrund diesbeziiglicher Probleme wird diskutiert,
den Auswertebereich nach unten hin bis etwa 13 km zu begrenzen. Messungen im
wissenschaftlich besonders interessanten Ubergangsbereich zwischen Troposphiire und
Stratosphire wiirden dadurch operationell nicht ausgewertet werden.

4.8.4 Der IMK-Prozessor zur MIPAS-Datenauswertung

Die operationelle Datenauswertung der ESA wird nur Héhenprofile von Druck, Temperatur,
H,0, O3, HNQ;, CHy, NoO und NO; als online— und offline-Datenprodukte liefern. Im Ge-
gensatz dazu ist es am IMK geplant, ohne den Anspruch der vollstindigen rdumlichen und
zeitlichen Uberdeckung, die gemesserien Spektren fiir alle relevanten Spurengase (O3, Hy0,
CHy4 N2O, HNQOj, NO, NO,, CIONO,, N,Os, HOCI, CFC-11, CFC-12, HCFC-22, CCly,
ClO, CFy, SFg, CO, OCS, NHjz, HCN, C;H;, or CyHg, eventuell auch CFC-113, HCFC~
123, HCFC-141b, und HCFC-142b und andere) fiir typische wissenschaftlich interessante
Zeitriume und Regionen auszuwerten, Zu diesem Zweck wurde am IMK ein eigener MIPAS-
Datenprozessor entwickelt. Dessen grundsétzliche Strategie zur Losung des Rekonstruktions-

IDies ist leicht zu sehen: Der Ausdruck K*S;!(¥afessung — ¥:) geht bei Konvergenz, also wenn sich

¥ Messung Und y; einander annshern, gegen Null, und der Term 4BTB in der zu invertierenden Klammer
wird damit wirkungslos. '
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problems wurde vom Deutschen Femerkundungsdatenzentrum (DFD) am Deutschen Zen-
trum fiir Luft- und Raumfahrtangelegenheiten (DLR) fiir deren offline-Datenprozessor iiber-
nommen.

Bei der Konzeption und Entwicklung der Auswertestrategie und -werkzeuge wurde
bestméglich auf die mit den in den vorhergehenden Kapiteln diskutierten Experimenten
gewonnene Erfahrung zuriickgegriffen, und die bewihrten Methoden weiterentwickelt, Bei
der Kodierung des Prozessors wurde auf groBtmogliche Flexibilitét geachtet, sowohl um auf
Grund kiinftiger Erfahrung moglicherweise gednderte Auswertestrategien mdéglichst unkom-
pliziert umsetzen zu konnen, als auch um die Anwendbarkeit des Prozessors auch auf andere
Experimente aufiler MIPAS zu gewihrleisten {173]. Im Folgenden werden die wesentlichen
Bausteine unseres Prozessors beschrieben.

4.8.4.1 Das Vorwirtsmodell

Das am IMK entwickelte Strahlungsiibertragungsmodell KOPRA {363){235]{207] benotigt bei
stark erweitertem Leistungsumfang gegeniiber dem OFM erstaunlich kurze Rechenzeiten.
Daher ist es fiir die Anwendung im Rahmen der Auswertung von Satelliendaten geeignet
und ist der zentrale Baustein unseres Prozessors. Die Vorteile von KOPRA gegeniiber dem
OFM umfassen:

» Horizontalgradienten atmosphérischer Zustandsparameter konnen beriicksichtigt wer-
den [363]. Alternativ dazu unterstiitzt das Programm auch Strahlungsiibertragungs-
rechnungen auf Basis' 3-dimensionaler Vertetlungen der Zustandsparameter.

e Effekte der Kopplung von Ubergiingen kénnen beriicksichtigt werden [145][156],
o Non-LTE-Strahlung kann beriicksichtigt werden (siche Kapitel 2.3.4, Gl. 15).

e Die Refraktionsberechnung kann auf eine ellipsoidférmige Erde angewendet werden
[189]. :

. Iis wird die Berechnung von pseudokontinuierlicher Strahlung schwerer Molekiile un-
terstiitzt (siche Kapitel 2.3.7.3).

¢ Die individuelle Behandlung verschiedener Isotopomere eines Gases wird unterstiitzt.

e Es ist eine flexible Schnittstelle gegeben, die Kompatibilitit sowohl zu Schicht— wie
auch zu Stufenmodellen unterstiitzt (siche Kapitel 3.3.2.4.1).

e Absorptionskoeffizienten werden mittels optimierter Numerik berechnet, was bei glei-
cher Rechenzeit eine verbesserte Genauigkeit erlaubt [232][235][234].

e Die Entscheidung, welche Ubergiinge fiir das zu berechnende Spektrum wichtig sind,
wird automatisch fiir den aktuellen Fall getroffen.

e Einfachstreuung kann in der Strahlungsiibertragung berticksichtigt werden.
e Der Benutzer kann iiber entsprechende Steuerparameter Genauigkeit und Effizienz

gegeneinander abstimmen {207)].
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4.8.4.2 Die Auswertestrategie

Als erster Schritt in der Folge der level-2 Auswerteoperationen erfolgt, wie auch beim online-
Prozessor, die Rekonstruktion der Profile von Druck und Temperatur, sowie die Korrektur
des Elevationswinkels der Sichtlinie. Danach werden die Profile der Spurengase rekonstruiert.
Unser Prozessor unterstiitzt die sequenzielle und die simultane Auswertung verschiedener
Gase. Hier wird man Gase, die gut separierbare Signaturen aufweisen, zuerst auswerten, und
hierfiir optimierte Auswertefenster verwenden [117], da in diesen Fillen wenig Vorwissen iiber
die Konzentrationen anderer Giase notwendig ist. Die aufwiindigere simultane Auswertung
bleibt Gasen vorbehalten, die keine gut separierten Signaturen aufweisen und bei denen
interferierende Gase nicht vorab an Hand gut separierbarer Signaturen ausgewertet werden
konnen.

Zur Darstellung aller Héhenprofile von atmosphiérischen Zustandsgrofen verwenden wir ein
festes Hohengitter, das von der aktuellen Lage der Tangentenhthen unabhéingig ist. Grund
dafiir ist, dass sich die Tangentenhthen im Laufe der Anpassung der Elevationswinkel von
Iterationsschritt zu Iterationsschritt dindern. Wiirde man das Hohengitter, auf dem die at-
mosphirische ZustandsgroBen rekonstruiert werden sollen, an die aktuellen Tangentenhdhen
koppeln, wiirden sich dadurch die Basisvektoren des Parameterraumes von Iterationsschritt
zu Iterationsschritt dndern: Sobald sich aufgrund der Sichtlinienkorrektur die Tangentenhéhe
andert, miisste das Temperaturprofil an anderen Hohenstiitzstellen dargestellt werden. Da
dies die Konvergenz beeintrichtigt, haben wir uns, anders als friiher iiblich, fiir ein festes
Koordinatensystem entschieden, das von den aktuellen TangentenhShen unabhéngig ist.

Wenn eine Tangentenhdhe allerdings zwischen zwei Stufen im Modell fillt, bewirkt dies eine
Verschlechterung der erreichbaren Héhenauflésung der rekonstruierten Profile. Aus diesem
Grund fiel die Entscheidung fiir ein Hohengitter, das deutlich feiner ist als der typische
Vertikalabstand zwischen je zwei Tangentenhthen (1 km Gitterweite gegeniiber 3 km Tan-
gentenhohenvertikalabstand). Damit wird aber die Anzahl der zu rekonstruierenden Para-
meter so groB, dass Regularisierung (sieche Gleichung 29 und folgende) erforderlich wird,
denn die Darstellung der Hohenprofile erfolgt damit auf einem feineren Hohengitter, als der
Hohenauflésung der Messung entspricht. Die Regularisierung impliziert, dass die komplette
Jacobi-Matrix im Sinne von global fit in die Losung einflieft. Damit steht auch die kom-
plette analytische Diagnostik zur Verfiigung (siehe Kapitel 3.2}, die fiir die wissenschaftliche
Datenprozessierung noch wichtiger ist, als fiir die operationelle. Wenn aber ohnehin regula-
risiert wird, kann man die typischen Nachteile, die mit einem Schichtenmodell {siche Kapitel
3.3.2.4.1) verbunden sind (unstetige Vertikalprofile) vermeiden, da im Falle von Regulari-
sierung auch ein Stufenmodel!l stabile Ergebnisse liefert. Unser selbstkonsistentes Konzept
beruht also auf der Rekonstruktion in einem feinmaschigen tangentenhthenunabhéngigen
Stufenmodell [86].

Bei der Wahl des Regularisierungsverfahrens muss unterschieden werden, ob @ priori Infor-
mation aus unabhingiger Quelle vorliegt, oder ob nur klimatologisches Vorwissen iiber die
Rekonstruktionsparameter zur Verfiigung steht. Zwar empfielt Rodgers [327] die Verwendung
klimatologischen a priori Wissens als ”virtuelle Messung” in Gleichungen (36), (37), oder
(38) (optimal estimation), setzt aber dabei voraus, dass die aktuelle Messung zur gleichen
statistischen Gesamtheit gehort wie die Klimatologie. Dies birgt aber die Gefahr, dass be-
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sondere Werte der zu rekonstruierenden Parameter, deren Existenz bis dato unbekannt war,
und die das erste Mal auftreten, wegregularisiert werden. So war das antarktische Ozonloch
schon lange in Satellitendaten sichtbar, bevor es endlich entdeckt wurde, da die betreffenden
Ergebnisse wegen Inkonsistenz mit dem a priori Wissen als fehlerhaft eingestuft und nicht
weiter beachtet worden sind? [251]. Da MIPAS jedoch auch bisher unbekannte Phénome-
ne zu entdecken in der Lage sein soll, die gelegentlich gerade dann auftreten, wenn man
am wenigsten damit rechnet {194), stehen wir der optimal-estimation-Methode in solchen
Fillen skeptisch gegeniiber und favorisieren stattdessen eine Regularisierungsstrategie, die
das Ergebnis nur beziiglich ausgewihlter Eigenschaften, nicht aber beziiglich den Werten ih-
rer Komponenten nach an das Vorwissen anbindet. Der Regularisierungsoperator nach Tik-
honov (Gleichung 34) erfiillt diese Bedingung. Hier wird nicht angenommen, dass die neue
Messung Teil des klimatologischen Ensembles ist, aus dem die a-priori-Information stammt,
sondern nur, dass die neue Messung Charakteristika, zum Beispiel Glattheit eines Vertikal-
profils, mit dem klimatologischen Ensemble gemeinsam hat. Fir Grofen, fiir die tatséchlich
unabhéngige Messungen vorliegen, wird dagegen optimal estimation seinem Namen gerecht
und fiihrt zur optimalen Losung.

Steck hat auf unsere Anregung hin im Rahmen seiner Dissertation [350] nachgewiesen, dass
die beiden Verfahren optimal estimation und Tikhonov formal quasi dquivalent sind, und hat
gezeigt, dass die inverse Parameterkovarianzmatrix S;1 im optimal-estimation-Ansatz (Glei-
chung 36, 37, oder 38) niiherungsweise in den Tikhonov-Glittungsoperator yL{ L, iiberfiihrt
werden kann. Diese formale Aquivalenz kann genutzt werden, wenn gleichzeitig in einem
Rekonstruktionsschritt ein Teil der Parameter gemif optimal estimation, und ein anderer
Teil mit dem Tikhonov-Glittungsoperator regularisiert werden soll {354].

Beziiglich der Auswertefenster und der Generierung der Okkupationsmatrizen soll hier auf
den gleichen Ansatz zuriickgegriffen werden, den wir bereits fiir den online-Prozessor vorge-
schlagen haben (Kapitel 4.8.3.2).

Die Prozessorimplementierung lisst zu, die Rekonstruktionsszenarien frei zu definieren
beziiglich der Position in der Auswertesequenz, der Rekonstruktionsparameter, und der Re-
gularisierungsparameter. So ist der qualifizierte Benutzer in der Lage, auf unvorhergesehene
Probleme flexibel zu reagieren. :

4.8.4.3 Die Rekonstruktion des Temperaturprofils, des Druckprofiles, und der
Sichtlinienkorrektur

Entsprechend unserer allgemeinen Strategie werden die Profile von Druck und Tempera-
tur auf einem tangentenhéhenunabhingigen Hohengitter mit 1 km Gitterpunktabstand dar-
gestellt. Fiir die Rekonstruktion des Temperaturprofils wird zur Regularisierung nur ein
Glattungsoperator, jedoch keine Anbindung der Ergebnisse an die a priori Temperaturen im
Sinne von optimal estimation verwendet. Im Gegensatz dazu werden die Elevationswinkel
gemiB optimal estimation bestimmt, da hieriiber unabhéngige Messungen verfiigbar sind: Als

41In diesem viel zitierten Beispiel wurde allerdings das @ priori Wissen nicht iiber die optimal-estimation-
Methode in die Lisung des Inversionsproblems hineingetragen, sondern der Vergleich der Ergebnisse mit den
a priori Annahmen erfolgte nach der Lésung des Rekonstruktionsproblems.
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a priori Information wird die ESA engineering Information verwendet, die aus Sternkame-
ramessungen stammt. Der Druck wird — mit optionalen nicht hydrostatischen Korrekturen
— ausgehend von einem Druck—Hoéhe-Temperatur—-Wertetripel aus externer Quelle hydro-
statisch fiir das aktuelle Temperaturprofil nachgefiihrt, ist also keine unabhéngige zu rekon-
struierende Grifle. Weitere anzupassende Grofen sind Horizontalgradienten der Temperatur,
Kontinuumsstrahlung, und eine Nulllinienkalibrierungskorrektur der Strahldichtespektren.

Uin ein ausreichend determiniertes Inversionsproblem zu definieren, miissen atuch mindestens
zwei Signaturen unterschiedlicher Temperaturabhéngigkeit oder unterschiedlicher Opazitit
simultan ausgewertet werden [1){229)[362}[61). Alle unsere Arbeiten zu dieser Problematik
[82}{78}{61][79][80][65][76] basieren auf dieser Idee und tragen der Tatsache Rechnung, dass
die Auswahl der zur Auswertung herangezogenen Auswertefenster von entscheidender Be-
deutung ist. Wir selektieren die optimalen Auswertefenster, indem wir den kombinierten
Fehler

= J%Ty2 4 (Cay2
B = (4 (22) c
minimieren, wobei ¢r und ¢, die Unsicherheiten der Temperatur beziehungsweise des Ele-
vationswinkels in Abhéngigkeit von der Auswahl der Auswertefenster sind, und wr und
w, die Genauigkeitsanforderungen, mit denen die aktuellen Unsicherheiten invers gewichtet
werden. Dieses Verfahren beriicksichtigt implizit die Notwendigkeit spektraler Signaturen
unterschiedlicher Temperaturabhingigkeit oder unterschiedlicher Opazitit.

Die Elevation des Sehstrahls wird durch eine auf der ENVISAT-Plattform befindliche Stern-
kamera gemessen. Diese a priori Information iiber die Sichtlinie ist jedoch, wie auf Seite 114
beschrieben, mit Unsicherheiten behaftet: Um diese a priort Information dem Rekonstrukti-
onsschema zuginglich zu machen, wird die Kovarianzmatrix des Elevationsfehlers benotigt.
In einer ersten Version des Prozessorkonzeptes wurden die Anpassungsparameter entspre-
chend den Elevations-Spezifikationen gewiihlt: Eine Grofle beschreibt die absolute Elevation
der gesamten Horizontsondierungssequenz, und weitere Grofien beschreiben die relativen Ver-
tikalabstdnde benachbarter Tangentenhéhen zueinander. In diesem Fall ist die Blevations—
Kovarianzmatrix diagonal, entsprechend den angegebenen Unsicherheiten; allerdings ist ei-
ne entsprechende Koordiantentransformation zwischen den Rekonstruktionsparametern und
den Vorwirtsmodellparametern nitig, denn letztere miissen die absoluten Elevationen jedes
einzelnen Sehstrahls sein. In spiteren Versionen des Prozessorkonzepts wird diese Koordi-
natentransformation wihrend der Prozessierung vermieden, indem sie direkt auf die Ko-
varianzmatrix angewendet wird: Die von der ESA angegebenen Unsicherheiten werden in
Unsicherheiten jedes einzelnen Sehstrahls umgerechnet. Die Rekonstruktionsparameter sind
dann direkt die in der Vorwirtsrechnung bendtigten absoluten Elevationen.

Aus ESA engineering Information sind die folgenden Unsicherheiten fiir das Pointing gegeben
(die auf Tangentenhthen bezogenen Grofen sind noch in Elevationswinkel umzurechnen;
der Anschaulichkeit halber verwenden wir hier weiterhin die auf Tangentenhdhen bezogenen

Grofien):
o} ., =(900 m)®
o2 (150 m)?
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Hierbei sind o,,,, die absolute Unsicherheit der Elevation, und o,,,, die Unsicherheit der
relativen Elevation zwischen zwei benachbarten Tangentenhthen.® Die folgende, von Ressel
(Privatmitteilung, Mérz 1999) formulierte Koordinatentransformation iibertrigt die von der
ESA gegebenen Sperzifikationen in den von uns gewihlten Parameterraum:

Mit
a(nmam) =, pr:‘ori(nma:z:) + Acgps, (93)

wobei Aay, der — statistisch durch o, ,, beschriecbene — absolute Tangentenhdhenfehler
der Horizontsondierungssequenz als Ganzes ist, und

ara(n) = a(n+1) - afn). (94)

Fiir 1< 1 € Nypae—1 ergibt sich folgende Transformation:

arer(1) -1 1 0 0 a(l)
ore(2) 0 -1 1 0 a{2)
; = ' ; (95)
Uyel (nmaa: - 1) -1 1 a(nmuz - 1)
aabs 0 G 1 a(nmam)
oder in anderer Nomenklatur
z’-el = UZQ (96)
Daraus ergibt sich fiir die Unsicherheiten:
ac‘rel(l)
oaref(z}
= US,U”. (97)
Ua,,;(nmuz—l)
aaabs
Damit ergibt sich fiir die Kovarianzmatrix der Tangentenhthen:

Sq = Udsaasa(UMI)T (98)

mit Sagsall # J) = 0;
SC!ESA(jij) = Ug,,i&(lﬁo m)2; fiir .7 < Imae

Sass,a (jmaw:jmaa:) = 023585(900 m)g.

Der Druck soll nicht als unabhiingige zu rekonstruierende Grofie gehandhabt werden, sondern
hydrostatisch, ausgehend von einem (Héhe, Druck, Temperatur)-Wertetripel aus externer

5Da die ESA-Spezifikation (absolut 1,8 km, top—to-bottom 0,9 km, benachbarte Spektren 0,3 km, 95%—
confidence limit) keiner Gauf-Verteilung gehorcht, lassen sich Inkonsistenzen nicht ganz vermeiden
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Quelle fiir die aktuell rekonstruierten Temperaturen berechnet werden. Lediglich eine nicht-
hydrostatische Korrektur soll optional, mit starker hydrostatischer Nebenbedingung mittels
der optimal-estimation—Methode rekonstruiert werden.

Durch das hydrostatische Nachfiihren des Druckprofils zwischen zwei aufeinander folgenden
Iterationen wirkt sich die Temperatur auch mittelbar auf das Spektrum aus. Dieser Beitrag
ist in der partiellen Ableitung 8y /0T nicht enthalten, sondern muss, soll er beriicksichtigt
werden, gesondert berechnet werden (Privatmitteilung Schreier und Schimpf, 1999):

(99)

51&
Sy

_ Oy -y
_ﬁJrZ,:@'

Diese Nachdifferentiation ist jedoch rechenaufwindig, so dass es okonomischer erscheint,
darauf zu verzichten, und stattdessen wenige zusitzliche Iterationsschritte in Kauf zu neh-
men, die sich durch schlechtere Konvergenz aufgrund ungenauerer Temperaturableitungen
ergeben,

Simultan zur Rekonstruktion des Temperaturprofils und der Korrektur der Elevationswinkel
werden auch die Extinktionskoeffizienten einer empirisch zu bestimmenden Kontinuums-
strahlung dargestellt. Aufgabe dieses empirischen Kontinuums ist, alle Kontinuumsbeitrige
verschiedener Ursachen, die in der Regel nur ungenau kausal zu modellieren sind, zu kompen-
sieren, um zu verhindern, dass falsch angenommene oder modellierte Kontinua Folgefehler
fiir die rekonstruierten Spurengasprofile bewirken. Da alle bekannten Kontinua nur unter-
halb von 30 km Hohe relevant sind, wird der Wert des empirischen Kontinuums oberhalb
auf Null gesetzt., Dariliber wird stattdessen eine hohenunabhingige Nulllinienkalibrations-
korrektur rekonstruiert. Sowoh! die Nulllinienkalibrationskorrektur als auch das empirische
Kontinuum sind, im Gegensatz zu den atmosphirischen Zustandsgrofien, auswertefenster-
abhéingige Groflen. Dies bedeutet, dass um so mehr Groflen zu rekonstruieren sind, je mehr
Auswertefenster verwendet werden.

Weitere zu rekonstruierende Parameter sind Horizontalgradienten der Spurengase. Fiir de-
ren Darstellung ist ein gréberes Héhengitter vorgesehen, dessen Gitterweite noch optimiert
werden muss. Uber die Horizontalgradienten wird fiir die key species aus dem online-
Datenprodukt unabhiingige Information vorliegen. Uber zentrierte Differenzenquotienten
konnen diese Gradienten einfach ermittelt werden. Da dabei keine Information aus dem
gerade auszuwertenden Spektrum einfliefit, kann diese Information als unabhéngige Infor-
mation aus einer externen Messung behandelt werden, und die Anwendung der optimal-
estimation—Methode ist zuldssig. Wenn die Messung selbst kaum Information iiber die Gra-
dienten enthilt, kann so stark regularisiert werden, dass die jeweiligen Werte beim Startwert
festgehalten werden. Dann wird gegeniiber dem online-Produkt immerhin eine Verbesserung
des Ergebnisses durch Beriicksichtigung der Horizontalgradienten in der Vorwértsrechnung
erreicht, selbst wenn diese nicht aus der aktuellen Messung rekonstruiert werden.

Ein Anwendungsbeispiel fiir die simultane Rekonstruktion der Messgeometrie und des Tem-
peraturprofils ist in Kapitel 4.8.5 dargestelit.
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4.8.4.4 Die Rekonstruktion der Spurengasprofile

Wenn Temperatur- und Druckprofil, sowie die Elevationswinkel bekannt sind, kénnen die
Mischungsverhiltnisse der Spurengase rekonstruiert werden. Wann immer moglich soll die
Auswertung der Spurengase entkoppelt (sequenziell oder parallel) erfolgen, d.h. die simultane
gekoppelte Rekonstruktion mehrere Spurengasprofile in einem Rekonstruktionsschritt soll
vermieden werden, da die involvierten Matrizen sonst unhandlich grofl werden.

Wie das Temperaturprofil wird das zu rekonstruierende Profil des Spurengases in einem
tangentenhShenunabhingigen Hohengitter mit 1 km Gitterpunktsabstand als Volumenmi-
schungsverhiltnis dargestellt, Neben den Mischungsverhéltnissen werden die Extinktionsko-
effizienten der im vorigen Abschnitt diskutierten Kontinuumsstrahlung, die Nulllinienkali-
brationskorrektur, sowie optional die Horizontalgradienten der Mischungsverhiltnisse rekon-
struiert.

Zur Regularisierung unterstiitzt unser Prozessor die Verwendung beliebiger Nebenbedingun-
gen, sofern diese in Form einer ny,q; X ftyne; Matrix formuliert werden kénnen. Da fiir die mei-
sten Spurengase jedoch nur klimatologische a priori Information vorliegt, wird in der Regel
der Glittungsoperator nach Tikhonov verwendet werden. Zusiitzlich zur Regularisierung mit
dem Tikhonov Glittungsoperator erster Ordnung (Gleichung 34) wird auch der Tikhonov-
Glattungsoperator zweiter Ordnung (Gleichung 35) unterstiitzt. Auch eine Mischanwendung
beider Operatoren ist vorgesehen. Da sich die Frage, ob giinstiger gegen das Startprofil oder
gegen ein hohenkonstantes Profile geglittet wird, nicht allgemein giiltig losen lisst, ist eine
gemischte Form vorgesehen der Art: ' '

Xip1 = X; + (KT8, K + vBTB) KIS, (Ymess — ¥(xi)) — yBTB(xi — #x0).  (100)

Durch Variation von f ist der stufenlose Ubergang zwischen beiden Varianten moglich. Wei-
terhin bewshrt es sich, die Tikhonov-Regularisierung hthenabhingig zu spezifizieren. Dies
wird realisiert durch Verwendung vektorieller anstatt skalarer Parameter $ und «. Nur wenn
in Ausnahmefillen unabhingige zeit- und ortsgleiche Messungen der gesuchten Gréfien vor-
liegen, wird optimal estimation verwendet werden. '

Klimatologische Vertikalprofile, die als Schiitzwert fiir die Inversion verwendet werden, sind
in einer Datenbank abgelegt. Da das Ergebnis einer Inversionsrechnung insbesondere bei
Verwendung von Nebenbedingungen um so besser ist, je besser das Startprofil ist, werden
die klimatologischen Profile beziiglich Vertikalbewegungen von Luftmassen korrigiert. Dies
geschieht durch Anwendung des subsidence parameters (Gleichung 69}, der aus N,O und
CH, Profilen des offline-Datenprodukts fiir den aktuellen Fall ermittelt und auf die klima-
tologischen Profile der anderen Gase angewendet wird.

Mit dem IMK-Prozessor sollen auch Spurengase ausgewertet werden, deren Konzentrationen
unterhalb der Nachweisgrenze von MIPAS liegen. Um signifikante Ergebnisse zu erhalten,
muss iiber eine entsprechend grofie Zahl von Beobachtungen gemittelt werden (siehe Kapitel
3.4). Um die Statistik nicht zu verfélschen, miissen in solchen Fillen die Rekonstruktions-
werkzeuge — also sowohl das Inversionsprogramm wie auch das Strahlungsiibertragungs-
modell — in der Lage sein, auch mit negativen Mischungsverhiltnissen von Spurengasen
umzugehen. Wenn ein Gas in der Atmosphiire nicht vorhanden ist, und die spektralen Mes-
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sungen an den flir dieses Gas relevanten Stiitzstellen mit gleicher Wahrscheinlichkeit mit
positivem oder negativem Fehler behaftet sind, sind entsprechend positive und negative
Spurengasmischungsergebnisse als Ergebnis zu erwarten. Wihrend die negativen Einzeler-
gebnisse physikalisch unsinnig sind, sollte der Mittelwert der Stichprobe Null ergeben. Hitte
man im Inversionswerkzeug eine Vorrichtung, die negative Mischungsverhiltnisse verhindert,
erhielte man zwar physikalisch sinnvollere Einzelergebnisse; der Mittelwert wiire jedoch sy-
stematisch zu positiven Mischungsverhiltnissen hin verschoben, und wiirde die Existenz
eines Gases vortduschen, das in Wirklichkeit in der Atmosphire nicht vorhanden ist. Aus
dem gleichen Grund, um Artefakte bei der statistischen Weiterverwendung der Ergebnisse
zu vermeiden, ist an Stelle der verbreiteten Rekonstruktion des Logarithmus des Mischungs-
verhiltnis, der immer positive Mischungsverhiltnisse garantiert, in unserem Prozessor die
direkte lineare Rekonstruktion der Mischungsverhiltnisse vorgesehen (siehe Kapitel 3.3.2.3).
Da jedoch dem Betrage nach zu grofie negative Mischungsverhiltnisse von einem Strah-
lungsiibertragungsmodell nicht richtig verarbeitet werden konnen, und die stark nichtlineare
Abhiingigkeit der Strahldichte von negativen Mischungsverhiltnissen zur Divergenz der Ite-
rationsgleichung der Art nach Gleichung (25) fiihrt, ist ein Pfadbegrenzer notwendig, der
verhindert, dass Mischungsverhiltnisse wahrend der Iteration zu weit in den negativen Be-
reich springen koénnen.

Itiir Spurengase, deren Zustandsverteilungen nicht dem thermodynamischen Gleichgewicht
gehorchen, sind Schnittstellen fiir besondere Auswerteansitze vorgesehen: Filr diesen Fall hat
Funke nachgewiesen, dass es vorteilhaft ist, an Stelle der Rekonstruktion atmosphérischer Zu-
standsparameter {Vibrationstemperaturen der involvierten f}bérgénge) aus den gemessenen
Spektren, diese durch ein eingekoppeltes Modell (z.B. [148]) zu berechnen, dessen unsichere
Parameter (Reaktionskonstanten, Initialverteilungen der Zustiinde etc.) rekonstruiert werden
[152){150]. Dieser Ansatz bietet aus rekonstruktionstheoretischer Sicht folgende Vorteile:

¢ Die Anzahl der zu rekonstruierenden Parameter ist kleiner: Es gibt weniger unsichere
Modellparameter als Vibrationstemperaturen; das Problem ist daher besser determi-
niert. '

e Das eingekoppelte Modell wirkt dadurch als physikalisch sinnvolle Regularisierung des
Rekonstruktionsproblems. Dieser Ansatz ist daher angemessener als die numerische
Regularisierung von z.B. Vertikalprofilen von Vibrationstemperaturen, aus denen dann
in einem nachgeschalteten Schritt die Modellparameter berechnet werden kénnen. In
letzterem Fall pflanzen sich die Glattungsfehler {Gleichung 53) der Vertikalprofile der
Vibrationstemperatur unmittelibar auf die Modellparameter fort.

e Da sich viele der Modellparameter zeitlich nicht dndern, kénnen diese aus beliebig
vielen Messungen zu unterschiedlichen atmosphérischen Bedingungen mit verbesserter
Signifikanz rekonstruiert werden. Die unterschiedlichen atmosphirischen Bedingungen
der jeweiligen Messungen werden vom Modell beriicksichtigt. Ein geeigneter Ansatz,
zeitlich invariante Parameter aus einer Vielzahl von Messungen zu unterschiedlichen
atmosphiérischen Bedingungen zu rekonstruieren, ohne den Rechner mit unpraktikabel
groflen Mengen gemessener Spektren iiberladen zu miissen, ist die sequenzielle Anwen-
dung der optimal-estimation-Methode {(Gleichung 37): Aus einer Horizontsondierungs~
sequenz werden die Modellparameter mit vorerst noch grofien Rekonstruktionsfehlern
bestimmt. Diese Zwischenergebnisse dienen als a priori Information fiir den néchsten
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Schritt. Durch Hinzufiigen von immer besserer a priori Information wird der Rekon-
struktionsfehler von Schritt zu Schritt kleiner.

Anwendungsbeispiele des Prozessors auf die Rekonstruktion von Spurengasprofilen werden
in Kapitel 4.8.5 diskutiert.

4.8.5 Die Validierung der Prozessoren

Bei der Vielzahl der existierenden MIPAS-Prozessoren — neben den zwei hier beschriebenen
betreiben noch etliche europiische Forschungseinrichtungen ihren eigenen wissenschaftlichen
MIPAS-Prozessor — ist es nicht verwunderlich, wenn fiir den gleichen atmosphérischen Pa-
rameter am gleichen Ort zur gleichen Zeit aus den MIPAS-Messungen verschiedene Werte
rekonstruiert und verdffentlicht werden. Darunter wiirde jedoch das Vertrauen der wissen-
schaftlichen Gemeinschaft in die MIPAS-Daten leiden, und jede wissenschaftliche Arbeit,
die auf MIPAS-Datenprodukten aus verschiedener Quelle basiert, wire durch Artefakte
aufgrund von Dateninkonsistenzen erschwert. Um derartigen Schwierigkeiten zu begegnen,
fordert die European Commission ein von uns vorgeschlagenes und koordiniertes Projekt, im
Rahmen dessen an einer griindlichen Prozessorvalidierung gearbeitet wird [64].

Neben dem IMK tragen noch Ozford University, das Rutherford Appleton Laboratory (RAL),
das Deutsche Zentrum fiir Luft und Raumfahrt (DLR) und das Istituto di Ricerca sulle Onde
Elettromagnetiche ”Nello Carrara” (IROE) mit einem eigenen Prozessor bei. IROE vertritt
hier den onlineProzessor, und DLR den offline-Prozessor. Grundidee ist hier nicht, die
Prozessoren konzeptionell einander anzugleichen, sondern vielmehr, die Verschiedenartigkeit
der Methoden beizubehalten und die Charakteristika der Algorithmen besser zu verstehen,
geeignete Anwendungsbereiche zu definieren, und eventuelle Fehler zu beheben.

Zum gegenwirtigen Zeitpunkt stehen noch keine gemessenen Spektren von MIPAS-
ENVISAT zur Verfiigung. Die Validierung der Prozessoren findet deshalb gegenwirtig
schwerpunktmiifig auf Basis synthetischer Daten statt. Die grundsétzliche Funktionalitét
und Robustheit des IMK-Prozessors sowie einiger weiterer an diesem Validierungsprojekt
beteiligten Prozessoren wurde an Hand real gemessener MIPAS-B Daten bestitigt. Die
“Charakteristik dieses Instruments weicht jedoch so weit von der des MIPAS-ENVISAT ab,
dass derartige Tests kaum zu einer quantitativen Validierung der Prozessoren geeignet sind,
insbesondere weil bedeutende Prozessierungsparameter fiir beide Anwendungen unterschied-
lich zu setzen sind. Eine Prozessorvalidierung primér auf Basis gemessener atmosphirischer
Spektren ist dariiberhinaus mit folgendem grundsitzlichen Problem verkniipft: Der Zustand
. der realen Atmosphire ist insbesondere beziiglich aller relevanten Spurengasverteilungen nie
genau genug bekannt, um die Ergebnisse solcher Prozessortests zweifelsfrei beurteilen zu
kénnen: Ein plausibles und mit keiner anderen Messung im Widerspruch stehendes Ergeb-
nis wird akzeptiert werden, auch wenn seine Giiltigkeit nicht bewiesen ist. Im Gegensatz
dazu ist bei der Verifikation eines Prozessors auf Basis synthetischer Messungen immer der
Vergleich mit den Referenzzustandsparametern moglich, auf deren Basis die synthetischen
Messungen erzeugt wurden, Um eine aussagekriftige Prozessorvalidierung zu garantieren,
miissen derartige Tests realititsnah durchgefiihrt werden, das heifit, die simulierten Mes-
sungen miissen mit allen in der Realitdt erwarteten Fehlern liberlagert sein, und die Tests
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miissen als Blindtests durchgefiihrt werden, um zu verhindern, dass der Anwender die Pro-
zessierungsparameter so lange nachjustiert, bis das Ergebnis zu den Referenzdaten passt.
Da Fehler in den verwendeten Vorwirtsmodellen die Ergebnisse der Prozessorvalidierung
beeinflussen wiirden, miissen diese im Vorfeld gesondert validiert werden. All diese Kriterien
werden vom Validierungsprojekt AMIL2DA erfiillt. Hierbei handelt es sich um ein von uns
koordiniertes EU-Projekt mit Teilnehmern aus GroSbritannien, Spanien, Italien, Frankreich,
Finnland und Deutschland.

4.8.5.1 Die Kreuzvalidierung der Vorwirtsmodelle

Als erster Schritt wurde die Kreuzvalidierung der jeweiligen Strahlungsiibertragungsmodelle
durchgefiihrt. Es wurde eine Serie von Testfdllen definiert, fiir die die Teilnehmer Strahl-
dichtespektren rechneten. Aus den Diskrepanzen zwischen den Spektren konnten Schlussfol-
gerungen iiber die Wichtigkeit verschiedener Modellierungsoptionen (Druckverschiebung,
Kopplung von Ubergéingen, non-LTE) gezogen werden, und verschiedene Fehlfunktionen
in den Modellen identifiziert werden. Die Testreihe begann mit einfachen Fillen, die an la-
borspektroskopische Experimente angelehnt waren: Erst wurde die Transmission einer mit
einem Gas gefiillten Kiivette bei verschiedenen Driicken und Temperaturen simuliert. Bei
den einfachsten Réchnungen beschrinkte man sich sogar auf nur eine ausgewihlte Spek-
- trallinie. Die Testfille wurden nun zunehmend komplexer: Erst wurden mehrere Uberginge
eines Gases beriicksichtigt, danach auch Gasgemische. Spiter wurden die Programme auf
atmosphirische Szenarien angewendet, wobei insbesondere die Modellierung der folgenden
Effekte getestet wurde: Modellierung der Strahlungsiibertragung durch eine inhomogene At-
mosphére; atmosphirische Refraktion, non-LTE, Kopplung von Ubergéingen, Kontinuum-
semission, die quasikontinuierliche Emission schwerer Molekiile, sowie das Gesichtsfeld des
Messgerites. Das sukzessive Vorgehen von einfachen zu schwierigen Fiillen hatte den Vorteil,
dass die grundsitzliche Funktionalitat und Charakteristik eines Modells bereits verstanden
war, wenn Spezialeflekte untersucht wurden. Somit konnten die Ursachen der Abweichungen
leichter eingegrenzt und nachgewiesen werden.

Im Folgenden seien zwei Beispiele aus dieser Testsequenz niiher diskutiert: In Beispiel 1 wird
die Transmission durch eine mit NO (1,449 x 10!® Molekiile/cm?), NO 1,449 x 10! Mo-
lekiile/cm?) und Oj (2, 897 x 10?° Molekiile/cm?) sowie einem transparenten ” Hintergrund-
gas” gefiillten Kiivette simuliert. Der Druck war 20 hPa, die Temperatur 250 K. Die Spektren
wurden fiir einen Spektralbereich von 18301840 cm ™! fiir ein infinitesimales Gesichtsfeld und
ohne Anwendung einer Geriitefunktion berechnet. Grundsitzlich wurde gute Ubereinstim-
mung der berechneten Spektren untereinander festgestellt, wihrend an Hand verschiedener
untergeordneter Abweichungen die unterschiedlichen Implemetierungsdetails offenbar wur-
den (Abbildung 26): IMK (KOPRA) berechnet eine hohere Kontinuumsabsorption als QU
(RFM), da die Fliigel weiter entfernter Linien aufierhalb des nominellen Spektralbereichs
beriicksichtigt werden. IROE2 (OFM) berechnet die spektrale Linienform nur an wenigen
Frequenzstiitzstellen pro Ubergang explizit und interpoliert dazwischen linear. Auerdem
wird Selbstverbreiterung vernachlissigt. Die Beriicksichtigung der Selbstverbreiterung fiihrt
zu deutlich verbesserter Ubereinstimmung (IROE1). Das RAL-Spektrum gleicht dem OU-
Spektrum bis ins kleinste Detail, da beiden das gleiche Programm zur Berechnung der Ab-
sorptionskoeffizienten zu Gronde liegt [416]. Die Abweichungen des DLR-Spektrums sind
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begriindet in der Tatsache dass der Algorithmus von Hui und Kollegen [211] an Stelle des Al-

gorithmus von Humlicek [212] zur Approximation der Voigt-Linienform verwendet wird. Au-

Berdem wird die Temperaturabhingigkeit der Linienintensitaten im DLR-Strahlungsiibertra--
gungsprogramm anders modelliert: An Stelle der Gamache-Parametrisierung zur Berechnung

der Zustandssummen [333] wird hier eine alternative Parametrisierung {283} verwendet.

Im zweiten hier vorgestellten Beispiel wurden atmosphérische Strahldichtespektren vergli-
chen (Abbildung 27). Es wurde die Geometrie der Horizontsondierung angenommen, die
Tangentenhohe betrug 40 km. Die Rechnungen wurden fiir den Spektralbereich 1215,00-
1217,00 cm™! durchgefiihrt. Die Gase H,0, CO;, O3, N2O, und CHy waren zu beriick-
sichtigen. Neben der atmosphiirischen Strahlungsiibertragung sollte auch die Charakteristik
des MIPAS—-Geriites hinsichtlich Gesichtsfeld und Linienform modelliert werden. Es zeigte
sich, dass die Spektren sehr sensitiv auf die Diskretisierung der Integration des Strahlungs-
feldes iiber das Gesichtsfeld sind. Eine weitere Quelle fiir Unterschiede ist auch hier die
unterschiedliche Beriicksichtigung der Fliigel spektral weit entfernter Linien, die zu einer
unterschiedlichen. Signalstirke des Hintergrundkontinuums fiihrt, insbesondere im Vergleich
zwischen IMK (KOPRA) und Oxford (RFM). Durch die Nichtlinearitdt der Strahlungsiiber-
tragungsgleichung wird der Anschein erweckt, dass auch einzelne Spektrallinien im betrach-
teten Intervall unterschiedlich modelliert werden Diesbeziigliche Residuen sind jedoch ein
Sekundéareffekt.

Dieser Modellvergleich auf Basis der hier beschriebenen sowie 27 weiteren Testfadllen wird
als erfolgreich bewertet, weil er zeigt, dass nach der Identifikation und Korrektur von Kodie-
rungsfehlern in einigen Modellen gute Ubereinstimmung hinsichtlich der Modellierung der
Strahlungiibertragungsphysik herrscht. Die Relevanz von Effekten wie Non—LTE oder Kopp-
lung von Ubergsngen wurde nachgewiesen durch Vergleich mit Ergebnissen von Modellen, die
diese Effekte nicht enthalten. Abweichungen wurden vor allem durch unterschiedliche Diskre-
tisierung und Interpolationsverfahren im Frequenz- und Ortsraum erklirt. Insbesondere bei
der Integration des Strahldichtefeldes iiber das Gesichtsfeld des Messgerites wurden solche
Effekte bislang unterschitzt. Auch verschiedene Kriterien, weiche vom nominellen Spektral-
bereich weit entfernte Spektrallinien zur Berechnung der Absorptionskoeffizienten beitragen
sollen, fiilhrten zu Unterschieden in den Spektren.
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Abbildung 26: Simulierte Kiivettenspektren fiir ein Gasgemisch im Vergleich. Die durch
verschiedene Strahlungsiibertragungsmodelle simulierten Transmissionen
fiir ein Gemisch ans NQ, -N,O und Q3 weisen im Detail Unterschiede
auf, die durch verschiedene Spezifikationen der unterschiedlichen Modelle

erkliart werden.
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Abbildung 27: Simulierte atmosphérische Spektren im Vergleich, Die durch verschiedene
Strahlungsiibertragungsmodelle simulierten Strahldichtespektren zeigen
Unterschiede, die in erster Linie durch verschiedene Diskretisierungen der
Integration des Strahlungsfeldes iiber das Gesichtsfeld des Instruments
verursacht werden,
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4.8.5.2 Validierung der Rekonstruktionsprozessoren im Blindtest

Nach erfolgreicher Kreuzvalidierung der Strahlungsiibertragungsmodelle wurden syntheti-
sche Messungen auf Basis vorerst geheim gehaltener atmosphirischer Zustandsparameter
simuliert. Diese synthetischen Messungen, denen kiinstliches Rauschen entsprechend der
MIPAS-Spezifikation sowie ein Nulllinienkalibrationsfehler iiberlagert wurde, wurden von
den Gruppen des Konsortiums mit den verschiedenen Prozessoren in einem Blindtest ausge-
wertet. Der Vergleich der rekonstruierten atmosphirischen Zustandsparameter mit den den
synthetischen Spektren zu Grunde liegenden Daten (im Folgenden: Referenzdaten) mach-
te Probleme der jeweiligen vom Konsortium verwendeten Rekonstruktionsstrategien sicht-
bar. Dieses Rechenexperiment unterscheidet sich grundlegend von den héufig durchgefiihrten
Sensitivititsstudien, bei denen nur fiir die Targetgréfe ein vom Referenzprofil abweichendes
Startprofil verwendet wird, denn hier waren die Konzentrationen simtlicher Spurengase, alle
Vibrationstemperaturen, sowie die verwendete Datenbank der spektroskopischen Parameter
unbekannt. Es war nur bekannt, dass es sich um eine ”Messung” in 80° Nord am 80. Tag
‘des Jahres handelt. In diesem Sinne war ein umfassender Test der Robustheit der Rekon-
struktionsstrategien gewahrleistet. Die simulierten Messungen wurden am IAA durch Funke
und Martin-Torres generiert; die Rekonstruktionsrechnungen mit dem IMK-Prozessor ha-
ben Steck und Linden durchgefiihrt.

Fiir einen ersten Vergleich wurden die Spurengase Os, H,0, HNQO;, CH,, N2O und NO,
ausgewihlt. Es wurde mit zwei Testserien gearbeitet, einer, bei der die Beobachtungsgeome-
trie und das Temperaturprofil genau bekannt waren (Testserie 1), und eine zweite, bei der
diese GroBen aus den Spektren zu rekonstruieren waren® (Testserie 2). Bei der Generierung
der synthetischen Messungen wurde Non-LTE beriicksichtigt und eine vulkanische Aerosol-
schicht angenommen. Zwar hat der Test etwas von seiner Rigorositit eingebiifit, da im ersten
Durchgang fehlerhafte simulierte Messungen verwendet wurden (unrealistische Vibrations-
temperaturen fiir N3O, sowie synthetisches Rauschen der falschen spektralen Auflosung), und
der zweite Durchgang auf Basis berichtigter synthetischer Messspektren erst durchgefiihrt
wurde, nachdem die angenommenen atmosphérischen Zustandsparameter bereits offengelegt
waren. Dennoch waren beide Teile des Tests sehr aufschlussreich.

Im Folgenden werden nur die mit dem IMK-Prozessor erzielten Ergebnisse diskutiert. Die
verwendete Strategie war eine weitgehend sequentielle Auswertung der verschiedenen Spuren-
gase in der folgenden Reihenfolge: O3, H,O, HNO3, CHy, NyO, und zuletzt NO2. Die Rekon-
struktion des Temperaturprofils und der Tangentenhohenkorrekturen war den Auswertungen
der Gase in Testserie 2 vorgeschaltet. Die nachfolgend diskutierten Ergebnisse der Spurenga-
se beziehen sich auf Testserie 1. Die zur Losung des Rekonstruktionsproblems durchgefiihrten
Strahlungsiibertragungsrechnungen wurden unter Annahme von LTE-Bedingungen gerech-
net. Allfallige Non-LTE Effekte sollten innerhalb der hier verwendeten Strategie durch die
Auswahl non-LTE-unempfindlicher Auswertefenster umgangen werden.

®Die Tests auf Basis bekannter Temperaturen und Tangentenhthen wurden durchgefiihrt, um dem gesam-
ten Konsortium eine Teilnahme an diesem Experiment zu ermiiglichen. Nur ein Teil der Teilnehmer plant,
diese Gréfen aus den MIPAS—Messungen selbst auszuwerien. Ein anderer Teil der Teilnehmer plant, hierfiix
die Ergebnisse des Online Prozessors zu verwenden und hat den eigenen Prozessor deshalb gar nicht zur
Rekonstruktion von Temperatur und Meligeometrie konzipiert.
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Abbildung 28: Aus simulierten Messungen rekonstruierte Temperaturprofile: Die gestri-
chelte Linie stellt das Referenzprofil dar, die gepunktete das Startprofil,
und die durchgezogene Linie das Ergebnis. Im rechten Bild sind die Fehler
dargestellt: Die symmetrischen Linien geben den fiir den vom Rauschen
verursachten Fehleranteil an. Die dicke durchgezogene Linie ist die reale
Differenz zwischen den Referenzwerten und den rekonstruierten Werten.

4.8.5.2.1 Rekonstruktion der Temperatur und LOS

Die zur Generierung der simulierten Messungen verwendeten Temperaturen weichen mas-
siv vom verwendeten Startprofil ab, das mit dem MSISE Atmosphirenmodell [193] fiir den
entsprechenden Tag und die entsprechende Geolokation generiert wurde. Dennoch sind die
Abweichungen der rekonstruierten Temperatur von der ”wahren” in fast allen stratosphéri-
schen Hoéhen kleiner 1 K, und sie sind konsistent mit dem geschiitzten Rekonstruktions-
fehler, der nur das spektrale Rauschen reprisentiert (Abbildung 28). Uber Temperaturen
unterhalb von etwa 4-5 km Héhe enthalten die Messungen trotz des nicht-infinitesimalen
Gesichtsfeldes des Instruments keinerlei Information, da die tiefste Tangentenhéhe 6 km ist.
Deshalb wurde hier nur das Startprofil parallel verschoben. Ein dhnlicher Mechanismus gilt
fiir Hohen oberhalb von etwa 60 km: Oberhalb von 68 km gibt es keine Messungen mehr, die
héhenabhiéingige Information enthalten wiirden, und zwischen 50 und 68 km ist das Signal
der CO,Linien sehr schwach. Deswegen bewirkt die Regularisierung auch hier eine vom
Startprofil nur wenig abweichende Profilform. Eine markante Destabilisierung des Profils
zu tieferen Schichten als Folge eventueller Fehlerfortpflanzung wird durch die angewandte
Tikhonov-Regularisierung erfolgreich unterdriickt. Die Stiarke der Regularisierung wurde von
Steck und Linden so eingestellt, dass das resultierende Temperaturprofil etwa 18 Freiheitsgra-
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de (unabhingige Profilpunkte) enthélt, Dies entspricht dem erwarteten Informationsgehalt
einer Messung an 18 Tangentenhshen.

Als einzigem von allen zum Vergleich angetretenen Prozessoren gelingt dem IMK-Programm
auch die Rekonstruktion der absoluten Tangentenhohen. Da diese iiber die hydrostatische
Approximation jedoch von mindestens einem bekannten, einer geometrischen Hihe zugeord-
neten Druckwert abhingt, schlagen sich Fehler im angenommenen Druckprofil vollstandig
auf die rekonstruierte Tangentenhéhe nieder. In diesem Beispiel weichen Referenzdruck und
angenommener Druck um drei Prozent voneinander ab, Dies kann die beobachteten Abwei-
chungen vollstandig erkldren. Die resultierende Unsicherheit der absoluten Tangentenhthen
von etwa 300 m sind dennoch ein markanter Gewinn gegeniiber der a priori Unsicherheit
von 900 m. Die relativen LOS-Unsicherheiten sind iiber weite Héhenbereiche im Bereich von
einigen zehn Metern — dies ist daran zu erkennen, dass die rekonstruierten Tangentenhéhen
gegeniiber den ”wahren” versetzt sind und nicht um diese herum oszillieren (Abb. 29). In
der realen Datenauswertung kénnen wir davon ausgehen, dass der Druck zumindest an einer
Héhe innerhalb des MIPAS-Messbererichs durch aktuelle Analysedaten auf besser als drei
Prozent bekannt ist.

4.8.5.2.2 Die Rekonstruktion des O;—Profils

Um durch Rauschen verursachte Instabilitéiten gering zu halten, die sich als Oszillati-
on des Ergebnisses um das wahre Profil duflern wiirden, wurde die Regularisierung so stark
gewihlt, dal die Losung nur aus 14 unabhéngigen Profilpunkten besteht, die durch die Mess-
geometrie gegebene Hohenauflésung von MIPAS wurde also bewusst nicht voll ausgenutzt.
Wissenschaftlich von besonderem Interesse ist das Ozonprofil im Bereich seines Maximums:
Durch die feine Héhendiskretisierung des Ozonprofils konnten die Hohe der beiden Maxima
sowie des dazwischenliegenden Minimums genau ermittelt werden (Abbildung 30). Mit der
herkémmlichen Diskretisierung, die jeder Tangentenhshe der Messung eine Profilstiitzstelle
zuordnet, wire das nicht méglich gewesen. Die groen relativen Fehler unterhalb von 10 km
sowie oberhalb von 50 km sind durch die geringen absoluten Mischungsverhédltnisse bedingt
und damit ein reines Normierungsproblem, Es gibt keinerlei Evidenz dafiir, dass non-LTE
eine dominierende Fehlerquelle sein konnte.

4.8.5.2.3 Die Rekonstruktion des H,O—Profils

Die Schwierigkeit in der Rekonstruktion von Wasserdampfprofilen liegt im groflen Wer-
tebereich sowie der scharfen Struktur im Hygropausenbereich begriindet. Im Hohenbereich
zwischen 18 und 68 km wird das ”wahre” Profil gut rekonstruiert {Abbildung 31). Wihrend
bis 55 km ein giinstiges Startprofil gefunden wurde, war die Atmosphére zwischen 60 und
75 km deutlich feuchter als angenommen. Dennoch wurde in dem Hohenbereich, der durch
(synthetische}) Messungen abgedeckt wurde, das "wahre” Profil gut rekonstruiert, und zu
substantiellen Abweichungen kommt es erst oberhalb der hichsten Tangentenhohe. Proble-
me gibt es dagegen im Bereich der Hygropause: Das Startprofil ist durch eine ausgeprigte
Hygropause in 12 ki Héhe charakterisiert, die als a priori Anteil im rekonstruierten Profil
erhalten bleibt, obwohl das Referenzprofil hier wesentlich glatter ist. Der Tangentenhdhenab-
stand von 3 km ist offenbar nicht ausreichend, um derart scharfe Strukturen aufzuldsen, wenn
nicht in Ausnahmeféllen der Unterrand des Gesichtfeldes zu einer Tangentenhohe zufillig mit
solch einer Struktur zusammenfillt. :
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Abbildung 29: Aus simulierten Messungen rekonstruierte Tangentenhéhen: Die gestri-
chelte Linie stellt das Referenzprofil dar, die gepunktete das Startprofil,
und die durchgezogene Linie das Ergebnis. Im rechten Bild sind die Tan-
gentenhohenabweichungen dargestellt: Die symmetrischen Linien geben
den fiir den vom Rauschen verursachten Fehleranteil an. Die dicke durch-
gezogene Linie ist die reale Differenz zwischen den Referenzwerten und
den rekonstruierten Werten. Diese Abweichungen sind begriindet durch
unzutreffende a priori Information iiber den Druck in einer Referenzhohe,
die zum Aufbau eines hydrostatischen Druckprofils verwendet wird. Fiir
reale Anwendungen werden kleinere Abweichungen erwartet, da mit zu-
verlédssigerer a priori Information iiber den Druck gerechnet wird.

4.8.5.2.4 Die Rekonstruktlon des HNO;—Profils

Das Mischungsverhéltnis von HNO3 wird im gesamten relevanten Hohenbelelch gut re-
konstruiert, obwohl Startprofil und Referenzprofil in der Form wie auch in den absoluten
Mischungsverhéltnissen stark voneinander abweichen (Abbildung 32). Oberhalb von etwa
40 km sind die HNO3;—Mischungsverhiltnisse so gering, dass dieses Gas nicht mehr messbar
ist. Deshalb besteht das rekonstruierte Profil auch nur aus knapp 13 unabhéingigen Werten.
Uber den ganzen Hohenbereich sind die Abweichungen zwischen rekonstruiertem und wah-
rem Profil durch das Rauschen der Messung zu erkldren. Zwischen 10 und 40 km sind die
Fehler so gering, dass sie bei realen Anwendungen durch die weitaus grofiere Unsicherheit
der spektroskopischen Parameter dominiert werden. (Abbildung 32).
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Abbildung 30: Aus simulierten Messungen rekonstruierte Ozonprofile: Die gestrichelte
Linie stellt das Referenzprofil dar, die gepunktete das Startprofil, und
die durchgezogene Linie das Ergebnis. Im rechten Bild sind die relati-
ven Fehler dargestellt: Die symmetrischen Linien geben den fiir den vom
Rauschen verursachten Fehleranteil an. Die dicke durchgezogene Linie ist
die reale Differenz zwischen den Referenzwerten und den rekonstruierten
Werten.

4.8.5.2.5 Die Rekonstruktmn des N,O— —Profils

Die Rekonstruktion der NoO-Profile gelingt im Héhenbereich von 10 bis 60 km im er-
warteten Rahmen (Abbildung 33). Die Abweichungen in gréferen Hohen deuten auf einen
non-LTE-Effekt hin. Bei troposphiirischen Tangentenhohen sind die Spektren in dem Spek-
tralbereich, der fiir die Auswertung von N,O geeignet ist, stark gesittigt und damit wenig
sensitiv auf Variationen des Targetgases. Auflerdem iiberlagern sich in diesem Spektralbe-
reich die Linien vieler Gase, und die mangelnde Information iiber die Mischungsverhéltnisse
der interferierenden Gase beeintriachtigt die Losung. Um troposphérische Mischungsverhélt-
nisse zuverlissig zu rekonstruieren, ist also in diesem Spektralbereich die simultane Auswer-
tung mehrerer Gase mit iiberlagerten spektralen Signaturen angeraten. Dieses Herangehen
wird vom IMK-Prozessor unterstiitzt, ist jedoch nicht Teil unseres auf stratosphérische An-
wendungen optimierten Standardszenarios.
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Abbildung 31: Aussimulierten Messungen rekonstruierte Wasserdampfprofile: Die gestri-
chelte Linie stellt das Referenzprofil dar, die gepunktete das Startprofil,
und die durchgezogene Linie das Ergebnis. Im rechten Bild sind die relati-
ven Fehler dargestellt: Die symmetrischen Linien geben den fiir den vom
Rauschen verursachten Fehleranteil an. Die dicke durchgezogene Linie ist
die reale Differenz zwischen den Referenzwerten und den rekonstruierten
Werten.

4.8.5.2.6 Die Rekonstruktion des CH;—Profils

Auch die Rekonstruktion des CH4—Profils gelingt innerhalb der Stratosphére mit der erwar-
teten Genauigkeit (Abbildung 34). Fiir die Ergebnisse in der Mesosphiire und Troposphire
gilt das fiir N;O Gesagte. Es fillt auf, dass die Abweichungen bei CHy und N,O entge-
gengesetzte Vorzeichen haben, was auf Kompensationseffekte hindeutet, da die wichtigsten
Banden dieser beiden Gase etwa im gleichen Spektralbereich liegen. In diesem Sinne sind
CH,4 und N,O vordringliche Kandidaten zur simultanen antatt sequenziellen Rekonstruktion.

4.8.5.2.7 . Die Rekonstruktion des NO;—Profils

NO; wird im Hohenbereich zwischen 15 und 50 km etwa mit der erwarteten Genauigkeit
rekonstruiert. Die grofien relativen Fehler in gréfieren Hohen sind eine Folge der Normierung
auf die kleinen absoluten Mischungsverhéltnisse. Ihr systematischer Charakter kann durch
einen gewissen Non-LTE-Beitrag in den simulierten Messungen erklidrt werden, der bei der
Rekonstruktion nicht beriicksichtigt wurde.
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Abbildung 32: Aus simulierten Messungen rekonstruierte Profile von HNQOj: Die gestri-
chelte Linie stellt das Referenzprofil dar, die gepunktete das Startprofil,
und die durchgezogene Linie das Ergebnis. Die symmetrischen Linien ge-
ben den fiir den vom Rauschen verursachten Fehleranteil an. Die dicke
durchgezogene Linie ist die reale Differenz zwischen den Referenzwerten
und den rekonstruierten Werten. Im rechten Bild ist die tatsdchliche Diffe-
renz zwischen Ergebnis und Referenzprofil dem auf Grund des Rauschens
der Messung erwarteten Fehler gegeniibergestellt.

4.8.5.2.8 Bewertung des Blindtests

Der Blindtest war insofern sehr realititsnah, weil den Anwendern sdmtliche zur Generie-
rung der synthetischen Messungen angenommenen atmosphéarischen Parameter unbekannt
waren. Das Konsortium wusste weder, mit welchem Modell, geschweige denn welcher Diskre-
tisierung die Referenzrechnungen durchgefiihrt wurden, noch welche spektroskopische Da-
tenbasis verwendet wurde. Alle physikalischen Effekte wie Non-LTE und Kopplung von
Ubergiingen, sowie instrumentelle Effekte wie ILS oder FOV sind beriicksichtigt worden. Die
Referenzspektren waren mit realistischem Rauschen und Nulllinienkalibrationsfehlern iiber-
lagert worden. In einem Teil der Fille waren auch das Temperaturprofil, sowie die exakte
Messgeometrie entsprechend der spezifizierten Unsicherheit des Lagestabilisierungssystems
unbekannt. Lediglich die angenommenen Werte fiir Messort und -zeit waren bekannt, und
ermoglichten den Teilnehmern des Blindtests, aus klimatologischen Daten verniinftige Start-
werte und a priori Information zu extrahieren.

Obwohl der IMK—Prozessor in seiner Standard-Option — d.h. keine Beriicksichtigung von
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Abbildung 33: Aus simulierten Messungen rekonstruierte Profile von N2O: Die gestrichel-
te Linie stellt das Referenzprofil dar, die gepunktete das Startprofil, und
die durchgezogene Linie das Ergebnis. Im rechten Bild ist die tatséchli-
che Differenz zwischen Ergebnis und Referenzprofil dem auf Grund des
Rauschens der Messung erwarteten Fehler gegeniibergestellt.

Non-LTE oder Kopplung von Ubergiingen; keine besonders aufwiindige Diskretisierung; kei-
ne Binkopplung eines Mie-Modells — verwendet wurde, konnten in allen Tests verniinftige
Ergebnisse erzielt werden. Besonders erfreulich ist, dass die Fihigkeit, die absolute LOS zu
rekonstruieren, in diesem Blindtest verifiziert wurde. Allerdings zeigte sich, dass der IMK-
Prozessor durch seinen Rechenzeit—" overhead”, der durch seine Flexibilitat erzwungen wird,
fiir solche Standardanwendungen nicht der schnellste ist.

4.8.5.3 Weitere Validierungsschritte

Nachdem Probleme bei der Vorwirtsmodellierung und der Inversion behoben sind, wer-
den die Prozessoren — sofern im Zeitplan des AMIL2DA-Projektes verfiigbar — auf reale
MIPAS-Spektren angewandt. Kriterien fiir die erfolgreiche Prozessierung sind hier

e Konsistenz beziiglich der rekonstruierten Zustandsparameter unter den verschiedenen
Prozessoren;

e Selbstkonsistenz verschiedener rekonstruierter Zustandsparameter untereinander;
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Abbildung 34: Aus simulierten Messungen rekonstruierte Methanprofile: Die gestrichel-
te Linie stellt das Referenzprofil dar, die gepunktete das Startprofil, und
die durchgezogene Linie das Ergebnis. Im rechten Bild ist die tatséchli-
che Differenz zwischen Ergebnis und Referenzprofil dem auf Grund des
Rauschens der Messung erwarteten Fehler gegeniibergestellt.

e Fehlen auffiilliger systematischer Merkmale in den Residuenspektren.

Systematische Residuen in den best—fit-Spektren konnen auf folgende Probleme bei der Mo-
dellierung und Auswertung hindeuten:

e Liniendaten: Inkonsistenzen der Intensititen zweier Spektrallinien des gleichen Ga-
ses, fehlerhafte Linienpositionen oder fehlerhafte Druckverbreiterungsparameter, sowie
fehlende Linien erzeugen entsprechende Residuenspektren. Fehler in den Linieninten-
sitidten einzelner Banden werden dagegen durch fehlerhaft rekonstruierte Konzentra-
tionen kompensiert und erzeugen kein Residuum. Der Aspekt der spektroskopischen
Referenzdaten wird vom Laboratoire de Photophysique Moléculaire in Paris bearbeitet.

e Non-LTE: Residuen werden sichtbar, wenn zur Auswertung eines Gases Linien ver-
schiedener Schwingungsiibergiinge verwendet werden. Bei einzelnen Linien oder Linien
aus der gleichen Vibrations-Rotations—Bande wird Non-LTE durch fehlerhafte Kon-
zentrationen des untersuchten Gases kompensiert. Fiir non-LTE-bezogene Untersu-
chungen wurde mit dem Instituto de Astrofisica de Andalucia ein kompetenter Partner
gewonnen.
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Abbildung 35: Aussimulierten Messungen rekonstruierte Profile von NO,: Die gestrichel-
te Linie stellt das Referenzprofil dar, die gepunktete das Startprofil, und
die durchgezogene Linie das Ergebnis. Im rechten Bild ist die tatséichli-
che Differenz zwischen Ergebnis und Referenzprofil dem auf Grund des

o Uberregularisierung: Im Falle zu gro gewihlter Regularisierungsparameter wird das
modellierte Spektrum nicht optimal an das berechnete Spektrum angepasst. Grofle
Werte der Residuen sind die Folge.

e Spektrales Rauschen: Dem Betrage nach grofie Residuen ohne erkennbare Systematik
deuten darauf hin, dass das Rauschen in den gemessenen Spektren unterschitzt wurde.

e Instrumentenfunktion: Fehler in der Instrumentenfunktion erzeugen typische Residuen,
die insbesondere in der Umgebung scharfer Spektrallinien zu sehen sind. Diesbeziigliche
Untersuchungen werden am Deutschen Zentrum fiir Luft und Raumfahrt durchgefiihrt

Eine weitere Hilfe stellt die Validierung der MIPAS-Datenprodukte gegen unabhingige
ENVISAT-Messungen mit GOMOS und SCIAMACHY dar, die in diesem EU-Projekt durch
das Finnish Meteorological Institute respektive die Universitdt Bremen repréisentiert werden.
Diese Messungen haben insbesondere den Vorteil, dass Non—-LTE im Vergleich zu MIPAS ein
deutlich geringeres Problem ist. Bis in die jiingste Vergangenheit beschriinkte sich die Validie-
rung durch Fernerkundungsexperimente gewonnener geophysikalischer Parameter auf einen
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eher qualitativen Vergleich der aus verschiedenen Experimenten gewonnenen Datenprodukte.
Um eine objektive und quantitative Aussage zu ermdglichen, ob die aus verschiedenen Mes-
sungen stammenden Hohenprofile im Rahmen ihrer Rekonstruktionsfehler konsistent sind,
schlagen Rodgers und Connor vor, die gegenseitige Validierung der Profile auf den x*—Test
ihrer Differenz zuriickzufiihren [330]: Erst werden beide Profile auf ein gemeinsames Hohen-
gitter transformiert, und die in der Losung enthaltene a priori Information wird gemif
Gleichung (74) vereinheitlicht, Die Kovarianzmatrix der Differenz ergibt sich als

Say + Sz, + (Ay — AR)S, priori(As —~ A2)T. - (101)

S:, und S,, beschreiben die Rekonstruktionsfehler der zu vergleichenden Profile; der dritte
Term stellt die aufgrund unterschiedlicher everaging kernel Matrizen Ay und Aj vorerst
nicht gegebene Vergleichbarkeit der Profile her.

Neben der Validierung der Auswertewerkzeuge und der MIPAS-Daten soll das AMIL2DA~
Projekt auch zu einer gemeinsamen Konvention zur Berechnung und Darstellung der ver-
schiedenen Rekonstruktionsfehler fiithren. Der Vorteil einer solchen Konvention ist, das eine
Institution besser auf Datenprodukte einer anderen Institution zuriickgreifen kann, um e;ge—
ne Datensitze zu vewollstandlgen

4.8.6 Wissenschaftliche Anwendungen von MIPAS

Viele der Gase, die zur Lésung der Probleme der Dynamik und Chemie der Atmosphire
relevant sind, kénnen zwar mit MIPAS gemessen werden, stellen jedoch eine Herausforde-
rung an die Rekonstruktionstheorie dar, weil der Rauschabstand ihrer Signaturen klein ist,
die Signaturen von interferierenden Gasen stark iiberlagert sind, oder die zu messenden
rdumlichen Strukturen derart kleinskalig sind, dass sie von MIPAS kaum aufgelést wer-
den. Derartige Probleme werden wir in den niichsten Jahren zu losen versuchen, einerseits
mit optimierten Rekonstruktionsmethoden, andererseits durch geeignete Mittelung der Er-
gebnisse vergleichbarer atmosphérischer Szenarien. Um das wissenschaftliche Potenzial der
MIPAS-Daten abschiitzen zu kénnen, wurden die Nachweisbarkeitsgrenzen (entsprechend
100 Prozent Gesamtfehler bei einer Vertrauensgrenze von 1 o) aller wichtigen, mit MIPAS
detektierbaren Spurengase entsprechend dem in Kapitel 3.2 diskutierten Formalismus zur
linearen Fehlerrechnung durchgefithrt [361]. Die Ergebnisse sind in den Abbildungen 36 bis
41 zusammengefasst,

Die nachfolgenden Kapitel iiber Forschungsgebiete, zu denen MIPAS einen Beitrag leisten
wird, sollen einen Uberblick geben iiber die Moglichkeiten und Probleme, die bei der Daten-
auswertung auf uns zukommen werden, und iiber methodische Ansitze, mit denen wir die
Probleme l6sen wollen.

Die Arbeiten zum MIPAS ENVISAT Experiment sind dokumentiert in den Referenzen
[59}{61]{63][65)(69](76)[66}(67)[70)[68][71}{72][73][76][79}{80}[86]{87}{114)[{115][116)[118][111]
[356][365][366][360][363][364){235}|204}[207}[320}{152][149]{151){154][155][156]{269}[270][271]
[272](273] [215}{355](353][354](352}{195].
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Abbildung 36: Nachweisbarkeitsgrenzen organischer Chlorverbindungen. Diese Gase
bringen das zur Ozonzerstérung notwendige Chlor in die Stratosphiire
(siehe Kapitel 2.1). Die durchgezogene Linie bezieht sich auf den Ge-
samtfehler. Die gepunkteten Linien stellen die durch das Rauschen der
Messung verursachten Fehleranteile dar, die gestrichelten Linien die Feh-
leranteile durch unsichere Parameter. Die Dreiecke stellen das klimatolo-
gische Hohenprofil des jeweiliges Gases dar, auf dem die Abschitzungen
basieren. In Fillen, in denen der Anteil des rauschverursachten Fehlers
iberwiegt, kann riumliche und zeitliche Mittelung zur Reduktion des
Gesamtfehlers beitragen (siehe Kapitel 3.4.).

4.8.6.1 Zeitreihen chlorhaltiger Reservoirgase

Zeitreihen chlorhaltiger Reservoirgase (CIONO, und HOCH) sollen gemessen und mit Mo-
dellrechnungen verglichen werden. Insbesondere sind die erwarteten Unterschiede zwischen
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Abbildung 37: Nachweisbarkeitsgrenzen so genannter non-methane hydrocarbons und ih-
rer Oxide. Diese Gruppe von (Zasen spielen in der Ozonchemie im Bereich
der oberen Tropopause eine wichtige Rolle (siche Kapitel 2.1.4). Die Be-
deutung der Kurven entspricht Abbildung 36.

der Nord- und Siidhemisphiire von Interesse. Leider kann HCl mit MIPAS nicht gemessen
werden, da seine Grundschwingungsbande zu weit im kurzwelligen Infrarot liegt, und auf-
grund der dort niedrigen Werte der Planck-Funktion sein Signal fiir Emissionsmessungen
zu schwach ist. CIONO, hat starke, gut messbare Signaturen, so z.B. bei 780,3 cm™". Seine
Auswertung ist dennoch anspruchsvoll, weil seine Bande stark von anderen Gasen iiberlagert
ist, und die Unterscheidung seines Signals vom Aerosolkontinuum mitunter Schwierigkeiten
bereitet {74].

Von besonderem Interesse ist der Nachweis der Chloraktivierung im polaren Frithling (Reak-
tionen 44-47 in Kapitel 2.1). Unter Chloraktivierung verstehen wir die Zunahme der Gesamt-
menge des reaktiven Chlors [Clyeartiv] auf Kosten der Gesamtmenge des in Reservoirgasen
gebundenen Chlors [Clgeservoir]. Leider kann [Clreagein] mit MIPAS nicht direkt gemessen
werden, da seine wichtigsten Komponenten, nimlich atomares Cl, ClO;, Cl,, und CIOOCl
der Messung durch Infrarotspektrometrie teils iiberhaupt nicht, teils nicht mit hinreichender
Genauigkeit zuginglich sind. Immerhin kann ClO gemessen werden, falls es im Zustand der
Chloraktivierung in erhghter Konzentration vorliegt [88]{219]{218]. Aus der Erhéhung von
[C10) sind dann Riickschliisse auf die gesamte Chloraktivierung moglich.
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Abbildung 38: Nachweisbarkeitsgrenzen von Stickstoffverbindungen. Die zur Ozon-

. zerstorung relevanten Quell- und Reservoirgase sowie die reaktiven Stick-
stoffverbindungen sind dargestellt. Die Bedeutung der Kurven entspricht
Abbildung 36.

Die Chloraktivierung kann {iber den Zusammenhang

auch indirekt nachgewiesen werden. Die Geamtmenge des atmosphiirischen Chlors [Cl ‘
in der untersuchten IHothe kann abgeschitzt werden, wenn man das ”Alter der Luft” in

[Clgesamt] - [Clorg] - [ClReservm’r} = [Clreaktiu}

(102)

gesamt]

der betrachteten Hohe kennt (siche Abschnitt 4.8.6.4). Unter dem Alter der Luft wird die
Zeit verstanden, die vergangen ist, seit das betrachtete Luftpaket die Troposphire verlas-
sen hat (siehe Abschnitt 4.8.6.4). [Clyesame] wird dann dem — in der Regel bekannten —
troposphérischen Gesamtchlorgehalt des entsprechenden Jahrgangs gleichgesetzt [343](342].
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Abbildung 39: Nachweisbarkeitsgrenzen von HO;—Verbindungen und in dessen Chemie

involvierter Spezies. Die Bedeutung der Kurven entspricht Abbildung 36.
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Abbildung 40: Nachweisbarkeitsgrenzen anorganischer Halogenverbindungen. HCI ist

nicht mit Infrarot—Emissionsspektroskopie messbar. CIONO; ist aufgrund
seiner doppeldeutigen Rolle bei den Stickstoffverbindungen dargestellt.
Zusitzlich ist in dieser Abbildung Methylbromid dargestellt. Die durch-
gezogene Linie bezieht sich auf den Gesamtfehler. Die Bedeutung der
Kurven entspricht Abbildung 36.

Die Gesamtmenge des organischen Chiors berechnet sich

(Clorg} = 2[CF;Cl] + 3[CFC5] + [CHF;Cl] + 4{CCly] + [CHC1) + 3[CHsCCle] + 3(CaFsCly

(103)

Alle Komponenten aufler Methylchloroform (CH3CCly) sind mit MIPAS messbar [361]. Wenn
filr einen Zeitpunkt im Polarwinter kollokierte Profile aller Komponenten — zum Beispiel
aus einer in situ Messung — zur Verfiigung stehen, kann [Clg] durch Korrelationsanalyse
beziehungsweise durch Anwendung des Absinkfaktors (siehe Kapitel 4.6.2) aus einer aktu-
elien Profilmessung eines inerten Quellgases (z.B. CF,Cl; oder N,O) bestimmt werden {83},
allerdings unter Vernachlissigung von Mischungseffekten (Vgl. Kapitel 4.8.6. 2). Von den
Chlor-Reservoirgasen sind mit MIPAS CIONO, und HOCI messbar. Wenn man noch HCH
aus externen Messungen kennt, kann mittels Gleichung (102) die Menge des reaktiven Chlors
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Abbildung 41: Die Bedeutung der Kurven entspricht Abbildung 36. Diese Zusammen-
stellung umfasst vor allem Tracer (SFg, CFy und CO,) sowie Schwefel-
verbindungen (SFg, OCS und 80,).

abgeschiitzt werden. MIPAS wird also wichtige Beitrige zur Erforschung der Chloraktivie-
rung leisten. Jedoch ist MIPAS nicht in dem Sinn ”autark”, dass man damit das gesamte
Problem der Chloraktivierung umfassend ohne externe Information behandeln kénnte.

4.8.6,2 Stickstoffbilanz

NO, soll unter normalen und gestérten Bedingungen gemessen werden, um die Relevanz
der an der Stickstoffchemie beteiligten Reaktionen besser zu quantifizieren. MIPAS auf EN-
VISAT erlaubt eine Beobachtung der polaren Vortex {iber einen langen Zeitraum. Einige
relevante Gase sind wegen ihrer geringen Signalstéirke schwierig zu messen (z.B. HNOy),
andere wegen ihrer schwach strukturierten Bande, die sich schwer von der Kontinuumshin-
tergrundstrahlung unterscheiden liasst (N2Og). Fiir CIONO, gilt das oben gesagte.

Trotz aller Detailprobleme sind alle relevanten gasférmigen Spezies der Stickstofffamilie mit
MIPAS messbar, so die NO,~Familie NO und NOg, und die NO,Familie, bestehend aus
NQO_,und den Reservoirgasen HNQj3, CIONQ,, HNO, und N,Oj. Einzig die Quantifizierung
der an PSC-Partikel angelagerten NO,~Verbindungen mit MIPAS ist problematisch. Alle
Probleme in der NO, Bilanz, die durch die Unsicherheiten auftreten, die mit der genauen
Messung von stratosphirischem NO verbunden sind (non-LTE und ungiinstige averaging
kernels), kénnen elegant umgangen werden, wenn nur Nachtmessungen herangezogen werden:
Da nachts praktisch kein NO vorhanden ist, kann fiir Nachtmessungen

[NOy] = [NOg) (104)
angenommen werden.

Durch die Fihigkeit, alle fiir die Stickstofibilanz relevanten Spezies zu messen, ist MIPAS
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priadestiniert fiir Prozessstudien zur Denoxifizierung und Denitrifizierung, Unter Deno-
xifizierung wird die Entfernung der NO,~Spezies und der mit ihnen im chemischen Gleich-
gewicht stehenden photochemisch wenig stabilen Reservoirgase N3O und CIONO; aus der
Gasphase zu Gunsten festern HNO; verstanden, also das Auftreten chemischer Verluste {ne-
gativer chemischer Produktionsraten P} innerhalb eines Luftpaketes als Funktion der
Zeit t. Von Denitrifizierung sprechen wir, wenn d/dt([NOy] + [NOy psc]) kleiner Null ist, was
durch Ausfallen der PSC-Partikel erfolgt.

In differentieller Darstellung lassen sich solche zeitlichen Anderungen formulieren als (hier
am Beispiel NO, dargesteilt):

[Nox] chem < 0 (105)

Die eckigen Kiammern bezeichnen Mischungsverhéltnisse. Eine negative lokale zeitliche
Anderung von [NO s ( NO" } lisst jedoch keinen unmittelbaren Schluss auf chemische Pro-
zesse innerhalb eines Luftpakets zu, da der Einfluss von Transportprozessen beriicksichtigt
werden muss:

%[Nox]:%[No$] {NOX]+v [NOX]+w [NOX] Penems (106)

wobei u, v, und w die Windgeschwindigkeitskomponenten lings der Koordinaten z, y und
z sind. Wihrend man also mit Einzelstichproben, wie sie zum Beispiel ein bodengebunde-
nes Experiment liefern kann, nur die lokalen Ableitungen %{NO,:] ermitteln kann, liefert
ein Satellitenexperiment durch seine globale Uberdeckung auch die Information iiber die
Gradienten von [NQO,], die als Differenzenquotienten von Messungen an benachbarten Geo-
lokationen leicht abgeschiitzt werden konnen. Mit Hilfe der Windgeschwindigkeiten aus der
meteorologischen Analyse wird die Berechnung der Horizontaltransporte maglich,

Allerdings unterscheidet Gleichung (106) in der vorliegenden Form nicht zwischen advekti-
ven und turbulenten Transporten, und die horizontale Auflosung von MIPAS lisst nur die
Abschitzung' der grofiskaligen advektiven Transporte unmittelbar zu. Zur Charakterisierung
dieses Problems bedient man sich der Reynolds—Zerlegung des Transportterms in mittlere
(advektive) Komponenten {~) und Stérungen (turbulente Komponenten) ('}, Mit

u=1u+ u’ (107)
v=70+7 (108)
w=14+uw (109)
[NO,} = [NO.] + [NO,J | (110)
- kommt man zur folgenden Formulierung von Gieichung (106):
d s 0 s
E[NOE} =y Pchem = B?[N()x] {NOX] + 'U 6 {NOx] + ’UJ [NOX] +
5 6 (111)
Yy | N ! T 4 ant 1]
amu[ Ox] + 6y'U [NOx} + 3Zw {Nox}:
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in der die Terme @4, [NO,], .Z[NO,] und @£ [NO,] den advektiven Transport beschreiben,

wihrend die Terme Zu/[NO,J, ;%v’[N Oy} und Z£w'[NO,)’ den mittleren turbulenten Trans-
port beschreiben. Da die Mittelwerte der Produkte von Stérungen schlecht handhabbar sind,
fithrt man die Parametrisierungen

a[NOL

i }_—
w'[NO,) = - K, FT (112)
——— A[NO,]
VNOL) = ~K, 3y (113)
und
— e O[NOy)
NNOL) = - K,
w[NOy} K P (114)
ein und erhilt
d 8 e 0  _ 0
E[NO,E] = Pchem = -é-t'[NOE] + u%[NOx] + U%[Nox] + 'LU“é;[NOx] (115)

oNOJ &

[NOy] & ., 8[NO4] 8
or 8z ° Oy ByKy 0z Oz K.

Da die turbulente Mischung etwa fiinf Gréflenodnungen effektiver ist als die molekulare,
konnen die Diffusionskoeffizienten K., K, und K, als unabhiingig vom betrachteten Gas
angesehen werden. Dadurch konnen sie bestimmt — oder falls bekannt, verifiziert — werden,
indem man Gleichung (115) auf ein Gas anwendet, das in der betrachteten Zeitskala chemisch
inert ist, und dennoch starke Gradienten aufweist, z.B. FCKWs. Gleichung (115) beschreibt
dann nur die Massenerhaltung und kann nach den Diffusionskoeffizienten aufgelést werden,
die danach auf reaktive Gase angewendet werden kénnen,

Wenn die Zeitskala der betrachteten chemischen Prozessierung gréfler ist, als die Zeitskala,
in der die Gradienten der Mischungsverhiltnisse der betroffenen Gase und die Windfelder als
zeitlich invariant angesehen werden kénnen, ist iteratives Vorgehen mit entsprechend kleinen
Zeitschritten notwendig — wenn man nicht gleich ein Transportmodell heranziehen will.

Vertikaltransporte kénnen ohne Zuhilfenahme eines Transportmodells korrigiert werden, in-
dem man an Stelle der absoluten Mischungsverhiiltnisse der interessierenden Gase ihre durch
[N2O] normierten Mischungsverhiiltnisse betrachtet. Da NoO in kleinen Zeitskalen inert ist
und im Idealfall ein mit der Héhe streng monoton fallendes Mischungsverhiltnis aufweist,
werden dadurch die Vertikaltransporte korrigiert: Dies entspricht einer Transformation der
Ergebnisse in ein System mit {N,Oj als *Hohenkoordinate”. Da Vertikaltransporte [NO,]
und [N2O] gleichermafien betreffen, spielen in diesem System Vertikaltransporte keine Rolle,

Eine wichtige Unsicherheit bei derartigen Abschétzungen sind auch hier Mischungspro-
zesse, wie sie zum DBeispiel am Rand des Polarwirbels auftreten, Diese werden zum Bei-
spiel als wichtige Ursache von Diskrepanzen zwischen gemessenen und modellierten NO,~
Mischungsverhéltnissen angesehen.
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Eine elegante Methode zur Unterscheidung von Denitrifizierung und Mischungsprozessen
verwendet, dhnlich wie oben beschrieben, Korrelationen zwischen [NO,} und inerten Ga-
sen [125]: Wird [NO,) gegen ein solches inerten Gases, z.B. [N2O] aufgetragen, ergibt sich
eine kompakte Korrelation, die jedoch in der Regel nicht linear ist. In der Initialvertei-
lung entspricht jedem N,O-Wert eine Hohe. Das [NO,]/[N;O}-Verhiltnis ist konservativ
beziiglich Vertikaltransporten. Da Mischung von Luftmassen aus urspriinglich unterschied-
lichen Hohenbereichen jedoch ein linearer Prozess ist, wihrend die Korrelation nicht linear
ist, liegt das [NO,)/[N2O}-Verhiltnis nach Mischungsereignissen nicht auf der Korrelations-
kurve, sondern auf deren Sekante, die die typischen [NoO}-Werte der vermischten Luftpakete
verbindet. Wenn also ein [NO,}/[N2O]-Wertepaar nicht auf der Korrelationskurve liegt, kann
nicht unterschieden werden, ob Mischung oder Denitrifizierung vorliegt. Um dieses Problem
zu losen,. wird statt der [NO,]/[NoO]-Korrelation die Korrelation zwischen [NO,] und ei-
ner Linearkombination der Mischungsverhiltnisse verschiedener inerter Gase gebildet, Die
Koeffizienten der Linearkombination werden der Art gew#hlt, dass die Korrelation der Line-
arkombination mit [NO,] linear ist. In diesem Fall fallt auf Grund der Linearitét jede Sekante
der Korrelationskurve (hier: Korrelationsgeraden) immer mit der Kurve selbst zusamimen,;
Wertepaare ausserhalb der Korrelationsgeraden kénnen demnach nicht durch Mischungspro-
zesse erklirt werden, sondern sind ein eindeutiges Anzeichen von Denitrifizierung — sofern
alle Wertepaare zu Luftmassen der selben Initialverteilung gehéren, und nicht Luftmassen
herantransportiert oder eingemischt werden, die von vornherein eine andere Zusammenset-
zung hatten. Durch seine globale Uberdeckung der Messungen kann letzteres mit MIPAS
gut beurteilt werden; die grofe Zahl der Datenpunkte wird erlauben, die oben beschriebene
Korrelationsanalyse mit grofler Signifikanz durchzufiihren.

4.8.6.3 Heterogene Prozesse

Die Bedeutung heterogener Prozesse soll durch MIPAS besser als bisher quantifiziert werden.
Anlagerung von HNQO; an polare Stratosphirenwolken, Denoxifizierung und Denitrifizierung
sollen, wie im vorigen Abschnitt beschrieben, nachgewiesen werden. Auflerdem soll die Rolle
von heterogenen Prozessen an Vulkanaerosol, insbesondere im Vergleich zur polaren hete-
rogenen Chemie an Stratosphirenwolken, quantifiziert werden. Weiterhin soll der Nachweis
heterogener Chloraktivierung an Stratosphédrenwolken in Lee-Wellen, wo die aktuelle Tem-
peratur in kleinskaligen Bereichen deutlich unter der synoptischen Temperatur liegen kann,
versucht werden. Hier wird vor allem mit Problemen begziiglich unzureichender réumlicher
Auflosung gerechnet,

Die Messbarkeit der involvierten Gase wurde bereits in den Abschnitten 4.8.6.1 und 4.8.6.2
diskutiert. Daneben kénnen mit MIPAS auch Wolken und Aerosole klassifiziert und quanti-
fiziert werden. Die Methode hierfiir wurde erst fiir Vulkanaerosol entwickelt {121)[115] und
spiater auf polare Stratosphirenwolken iibertragen [432].

4.8.6.4 Das Alter der stratosphiirischen Luft

Das Alter der stratosphirischen Luft — also die Zeit, die vergangen ist, seit ein Luftpaket von
der Troposphiire in die Stratosphire gelangt ist [343] — ist von Bedeutung im Zusammen-
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hang des troposphérisch-stratosphéirischen Austauschs, und um das Gesamtchlorvorkommen
in der Stratosphéire abzuschtzen. Zur Altersbestimmung eignen sich stabile troposphérische
Gase mit bekannter Zunahmerate, wie CO,, SFg, oder dem relativen Mischungsverhiltnis
verschiedener Fluorchlorkohlenwasserstoffe. Wihrend CO, fiir diesen Zweck ausscheidet, da
- es zur Bestimmung der Temperatur und dem Elevationswinkel herangezogen wird und so
nicht unabhéingig rekonstruierbar ist, ist SFg nicht mit hinreichender Sensitivitdt messbar.
Der Vergleich verschiedener Chlor-Quellgase ist messtechnisch noch am wenigsten problema-
tisch, verlangt aber ein vergleichsweise aufwiindiges Schema zur Rekonstruktion des Luftal-
ters aus den unterschiedlichen Vertikalverteilungen. Zudem sind diese organischen Chlorver-
bindungen von Interesse, weil mit ihnen Riickschliisse auf das gesamte zur Ozonzerstorung
verfiighare ClO, geschlossen werden kann (vergleiche Kap. 4.3.3).

4.8.6,6 Die Auflosung der polaren Vortex

" Das Einfliefen von Vortex-Luft in mittlere Breiten im Zuge der Auflésung des Polarwirbels
spielt eine besondere Rolle im Verstindnis der langfristigen Ozonabnahme in mittleren Brei-
ten. Die Filamentstruktur des Vortexrandes ist jedoch mit MIPAS ridumlich im Allgemeinen
nicht auflésbar; bei den eklatanten Unterschieden zwischen Vortexluft und Luft mittlerer
Breiten ist das Einmischen polarer Luft dennoch nachweisbar. Erhéhte Mischungsverhilt-
nisse typischer Polarluftgase dienen als Indikator fiir Mischungsprozesse und als tracer fiir
polare Luftpakete. Auch der Vergleich der Absinkfaktoren (vgl. Gleichung 69) von typischen
Polarluftgasen einerseits und typischen Gasen der Luftmassen mittlerer Breiten andererseits
ist in diesem Zusammenhang aufschlussreich.

4.8.6.6 Chemie und Dynamik im Tropopausenbereich

Der Bereich der oberen Troposphire und unteren Stratosphire ist wegen Transportprozes-
sen durch die Tropopause, Verunreinigungen der Atmosphire durch Flugzeugemissionen,
sowie potentieller heterogener Ozonchemie an Zirruswolken von besonderer wissenschaftli-
cher Relevanz. Eine lange Liste von Spurengasen ist in diesemn Héhenbereich von Interesse:
Die Treibhausgase HoO, CHy, N2O und halogenierte Kohlenwasserstoffe sind sowohl fiir sich
selbst interessant wie auch als tracer fiir Vertikalbewegungen. Organische Verbindungen wie
CzHﬁ, CgH4, CgHz, C3H3, CH3COCH3 (Azeton), und cho (Formaldehyd), StiCkStOHVGI‘-
bindungen wie NO, NOy;, HNO;, HNOy4, NyO5, CH3CO3NO, (PAN, Peroxyacetylnitrat),
sowie die Wasserstoffverbindungen HO2 und H50; sind im Zusammenhang mit chemischen
Prozessen relevant. Die Fernerkundung der Atmosphiire im Tropopausenbereich mittels Ho-
rizontsondierung im infraroten Spektralbereich ist jedoch durch eine Vielzahl von Problemen
charakterisiert:

e Die Wahrscheinlichkeit einer wolkenfreien Sichtlinie ist reduziert. gegeniiber strato-
sphérischen Beobachtungen,

¢ Da die Sichtlinie die Konzentrationsmaxima stratosphirischer Spurengase passiert, ist
die Sensitivitat der Messung in niedrigen Hohen eingeschriinkt.
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e Hohe Konzentrationen der meisten Gase, starke Druckverbreiterung der Spektraili-
nien sowie ausgepriigte Kontinuumssignale sorgen fiir stark tiberlappende Signale zu
Ungunsten deutlich separierbarer Spektrallinien.

o Die Mischungsverhiltnisse vieler relevanter ”exotischer” (d.h. in der atmosphérischen
Infrarotspektrometrie nicht etablierter) Gase sind so klein, dass deren Nachweis allen-
falls im statistischen Ensemble, jedoch nicht fiir die Einzelmessung mdoglich ist.

e Die Skalen der relevanten Vorginge — seien es Flugzeugemissionen auf Hauptluft-
fahrtstrafien oder tropospharisch-stratosphirische Austauschprozesse — sind rdumlich
so klein, dass sie mit MIPAS nicht aufgelost werden kénnen.

Viele dieser Probleme, die durch die resultierenden groBien Zufallsfehler der rekonstruierten
Daten verursacht werden, lassen sich durch geeignete statistische Nachbereitung losen [361].
Insbesondere kommt zu diesem Zweck riumliche und zeitliche Mittelung in Betracht, unter
Beriicksichtigung des in Kapitel 3.4 gesagten. Untersuchungen zur Optimierung der Héhen-
auflssung durch angemessene Regularisierung und Wahl eines geeigneten Abtastrasters der
Atmosphire sind im Gange [273].

4.8.6.7 Die obere Atmosphire

In MIPAS steckt ein grofies Potential zur Erforséhung der Mesosphére und unteren Thermo-
sphire. Zu den interessantesten Fragestellungen gehdren:

e Wie ist die Temperaturstruktur und Energiebilanz der oberen Atmosphére? Die Strah-
lungskiihlung liisst sich aus CO; und NO Emissionen abschétzen, wihrend OH Riick-
schliisse auf chemisch bedingte Erwirmung zulésst [274}{430].

¢ Konnen die geringen Ozonkonzentrationen in der oberen Atmosphire durch das Vor-
handensein héherer Wasserdampfmischungsverhéltnisse erklirt werden, als durch Me-
thanoxidation zu erwarten wire [97)[379}(95]7 Welche anderen Wasserdampfquellen
kommen in Frage? Spielen extraterrestrische Quellen eine Rolle [216]?

Weitere interessante Forschungsthemen der oberen Atmosphire sind die Kohlenstoffbilanz
(CO und COy), Vertikalbewegungen in der Mesosphiire [33], sowie die Reaktion der oberen
Atmosphiire auf erhthte Mischungsverhéltnisse von Treibhausgasen [325], sowie die Zunah-
me von H,O, auch in Verbindung mit so genannten leuchtenden Nachtwolken. Auflerdem
sind die Strahlungsprozesse in der hoheren Atmosphére, wo das lokale thermodynamische
Gleichgewicht keine Giiltigkeit mehr hat, selbst ein interessanter Forschungsgegenstand.

Diese Analyse mesosphirischer und thermosphérischer Spektren wird erschwert durch die
Unkenntnis der genauen Beobachtungsgeometrie. Aufgrund der in der Thermosphére héhen-
variablen CQO,—Mischungsverhiltnisse ist auch die von uns vorgeschlagene Methode zur
Sichtlinien- und Temperaturbestimmung (Kap. 4.8.4.3) untauglich, so dass auf Rotations-
analyse ausgewichen werden muss. Diese Methode setzt allerdings voraus, dass CO; im unter-
suchten Hohenbereich im Rotations-LTE ist. Dies ist noch zu priifen. Oberhalb etwa 86 kin
verliert auch die hydrostatische Approximation ihre Giiltigkeit.
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Die Entscheidung, die verfiigharen Mittel zu einem groflen
Teil in die bemannte Weltraumfahrt zu stecken, war falsch.
Sie lisst sich nicht mehr rickgdngig machen.

Fdelgard Bulmahn, BmBF,
am 2.12.1998 im Deutschen Bundestag

5. Ausblick

Aus der ENVISAT-Entwicklungsgeschichte hat man an den verantwortlichen Stellen gelernt:
Die Entwicklung des ENVISAT-Mammutprojektes hat so lange gedauert, dass viele der
Fragen, zu deren Lisung die einzelnen Experimente urspriinglich konzipiert waren, bereits
gelost sind; die Themenbereiche, zu denen sich das Forschungsinteresse in den letzten Jahren
verschoben hat, etwa die Untersuchung der Tropopausenregion, kénnen mit MIPAS jedoch
nur suboptimal untersucht werden. Als Konsequenz geht der Trend zu kleinen Satelliten mit
weniger beteiligten Experimenten und klarerer Verteilung der Verantwortlichkeiten. Man
erhofft sich dadurch kiirzere Entwicklungszeiten.

Die in den vorigen Kapitein angesprochenen offenen Fragen diktieren auch die Anforderun-
gen an kiinftige Experimente. So wird zum Beispiel von einem internationalen Experten-
kreis empfohlen, auch im Rahmen des von der ESA geplanten Experimentes Atmospheric
Composition Ezplorer for Chemistry and Climate Interaction (ACECHEM) wieder ein Hori-
zontemissionsspektrometer einzusetzen [218]. Aufgrund seiner Verwandtschaft zu MIPAS hat
sich dafiir der Arbeitstitel AMIPAS Advanced Michelson Interferometer for Passive Atmos-
pheric Sounding etabliert. Als Weiterentwicklungen gegeniiber MIPAS sind Detektor-arrays
im Gesprich, mit Hilfe derer das Problem der relativen Unsicherheit der Elevationswinkel
der Messungen untereinander geldst werden konnte. Zur besseren zonalen Auflésung wird
auBerdem die zonale Abtastung der Atmosphire diskutiert. Uber die Zukunft der Erdbeob-
achtungsmission ACECHEM wurde auf einer ESA-Konferenz im Oktober 2001 in Granada
diskutiert. Leider wurde ACECHEM im Anschluss vom Earth Science Advisory Committee
(ESAC) der ESA nicht als ESA Core Mission empfohlen, so dass die Zukunft dieses Projektes
derzeit ungewiss ist.

Ein weiteres geplantes europiisches Erdbeobachtungsexperiment, das sich Fourier—
Spektrometrie zu Nutze macht, ist TROC (Tropospheric Chemistry and Climate). Hier han-
delt es sich um ein Gerat, das die Troposphére mittels Nadirsondierung — also Blickrichtung
nach unten zum Erdboden — beriicksichtigen soll. Um die Ausbeute an wolkenfreien Be-
obachtungsszenarien zu optimieren, werden die wolkenfreien Gebiete durch ein abbildendes
Radiometer festgestellt, um dann die Beobachtungsgeometrie des Spektrometers so einzu-
stellen, dass die wolkenfreie Szene gesehen wird. Synergie erhofft man sich durch ein weiteres
Spektrometer, das im sichtbaren und ultravioletten Spektralbereich die gleiche Luftmas-
se sondiert. Die Nutzlast soll so ausgelegt werden, dass fiir diese Mission ein Satellit der
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ProteusKlasse geniigt. Das TROC-Projekt wurde vom Earth Science Advisory Commit-
tee der ESA zur Auswahl als Opportunity Mission empfohlen, allerdings nur mit fiinfter
Prioritit. Die Zukunft dieses Projektes hingt damit von der Bereitschaft der nationalen
Agenturen ab, sich fiir dieses Projekt zu engagieren. Obwohl das Expertengremium zu dem
Schluss gekommen ist, dass die rechtzeitige Realisierung des TROC-Projektes notwendig
sei, um die europiische Fiihrung auf dem Gebiet der Atmosphirenchemie {iber ENVISAT
hinaus beizubehalten, ist mit einer unmittelbaren Umsetzung und einem Start im Zeitraum
2007 bis 2009 nicht zu rechnen.

Mit dem Geostationary Imaging Spectrometer (GeoFIS) soll erstmals ein Fourier—
Spektrometer auf einer geostationdren Plattform betrieben werden, Die zeitlich konstante
Beobachtungsgeometrie erlaubt lange Integrationszeiten und fiihrt so trotz des grofen Ab-
stands zwischen Strahlungsqueiie und Messgeriit zu akzeptabel kleinen NESR~Werten. Dies
soll die Rekonstruktion von Spurengasprofilen aus in Nadirsondierungen gewonnenen Spek-
tren ermdglichen. Auch bei diesem Experiment, das Teil der GeoTROPE (Geostationary
Tropospheric Pollution Spectrometer) Mission ist, liegt der wissenschaftliche Schwerpunkt
auf der Troposphire. Auch der Start von GeoTROPE war fiir den Zeitrawm 2007 bis 2009
vorgesehen. Aufgrund der zu hohen Kosten wurde dieses Projekt als Opportunity Mission
abgelehnt; wegen des interessanten Ansatzes wurde jedoch empfohlen, solche ”Messungen
aus geostationiren Umlaufbahnen strategisch zu beriicksichtigen wenn sich Méglichkeiten
dazu ergeben”. Konkretisiert wird diese Empfehlung durch einen Hinweis auf eine mogliche
Zusammenarbeit mit EUMETSAT (Furopean Organization for the Exploitation of Meteoro-
logical Satellites) im Rahmen einer Post-MSG-Mission.

Auch auBerhalb Europas wird die Politik der kleinen Forschungssatelliten verfolgt. Als Bei-
spiel ist das Atmospheric Chemistry Ezperiment der Canadian Space Agency anzufiihren {19},
das mit dem Einsatz eines Absorptionsspektrometers auf bewishrte Technologie zuriickgreift.

Das Problem der horizontalen Inhomogenititen der Atmosphire wurde von der ESA erkannt.
Lisungsansitze sollen durch entsprechende Studien gefordert werden. In verschiedenen eu-
ropaischen Forschungseinrichtungen werden Methoden hierzu entwickelt, die jedoch in die
Auswertung des MIPAS-Experimentes nur teilweise einflieBen werden. Es ist jedoch zu er-
warten, dass das Problem der horizontalen Inhomogenititen bei zukiinftigen Projekten von
vornherein Beriicksichtigung findet. '

Ein weiteres wichtiges kiinftiges Arbeitsgebiet wird die Beriicksichtigung der Strenung bei
spektral hochaufgelésten Strahlungsiibertragungsrechnungen im mittleren infraroten Spek-
tralbereich sein. '

Ahnliches gilt fiir das Problem der eingeschriinkten Giiltigkeit der Inversionsmethode der
kleinsten Quadrate bei vorliegenden Unsicherheiten konstant gehaltener Parameter. Eine
Losungsmoglichkeit wurde von uns identifiziert, aber es ist fraglich, inwieweit diese von
uns vorgeschlagene Methode der kleinsten Quadrate in die derzeitigen Prozessoren Eingang
finden kann, da der Speicherplatzbedarf erhéht wird. Wenn dieses Problem — zum Beispiel
durch preiswertere Speicher — in Zukunft gelost werden kann, ergibt sich fiir diesen Ansatz
ein breites Anwendungsfeld.

Neuronale Netze sind seit einigen Jahren auch im Bereich der Datenanalyse von Ierner-
kundungsmessungen im Gespriich {278]. An Stelle der expliziten Losung des inversen Strah-
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lungstransportproblems wird eine nichtlineare Parametrisierung verwendet. Deren Parameter
werden in einer so genannten Lernphase fiir méglichst viele Geometrien und atmosphérische
Situationen an das Modell angepasst. In der Anwendungsphase kann dann die Losung des
Inversionsproblems mittels der Parametrisierung direkt als Funktion der Messwerte appro-
ximiert werden. Von Nachteil ist hierbei, dass die Lernphase neu durchlaufen werden muss,
sobald sich Modellparameter indern. Dies ist insbesondere beziiglich der spektroskopischen
Referenzdaten hiufig der Fall, und es bleibt fraglich, ob netto eine Einsparung an Rechen-
aufwand moglich ist, wenn das neuronale Netzwerk immerzu neu ”lernen” muss. -

Rasante Entwicklungen spielen sich derzeit im Grenzbereich zwischen Rekonstruktionstheo-
rie und der Modellierung der atmosphérischen Chemie und Dynamik ab. Hier ist das For-
schungsgebiet der Datenassimilation angesiedelt. Das Problem der Satellitenmessungen ist,
dass jeder Messwert zu einer anderen Zeit aufgenommen wird, und die Ergebnisse deshalb
nicht ohne weiteres als geographische Verteilungen in Form von Karten dargestellt werden
kénnen. Eine Aufgabe der Datenassimilation ist die Synoptisierung der Daten, das heifit, die
Umrechnung der asynoptischen — also zu verschiedenen Zeiten aufgenommenen — Messwer-
te auf einen Referenzzeitpunkt. Konventionell erfolgt das, indem mit Hilfe eines Modells, das
chemische und meteorologische Prozesse simuliert, und Spurengasverteilungen als Funktion
“der Zeit und Initialbedingungen berechnet, derjenige synoptische Datensatz ermittelt wird,
* der optimal zu den asynoptischen Daten passt. Kalman-Filterung oder inverser Betrieb der
dynamisch—chemischen Modelle sind hierzu giingige Hilfsmittel. Modernere Ansiitze versu-
chen, den Schritt der Rekonstruktion der asynoptischen Zustandsparameter zu vermeiden.
Stattdessen wird das dynamisch—chemische Modell in den Inversionsprozess eingekoppelt,
und es werden direkt synoptische Verteilungen aus der Gesamtheit der Messungen rekon-
struiert. Aus Speicherplatzgriinden sind derartige Methoden derzeit im grofien Stil nicht
anwendbar.

Wenn auch einige der oben erwiihnten Auswertestrategien im Moment nur als Utopien zu
betrachten sind, konnen sie doch Anhaltspunkte geben, in welche Richtung Entwicklungen
im Bereich der Rekonstruktionstheorie und ihrer Anwendung zu erwarten sind. Es bleibt zu
hoffen, dass neben der bemannten Raumfahrt, die derzeit mit Enthusiasmus in Hinblick auf
die International Space Station geférdert wird, auch genug Forschungsmittel fiir die — ver-
gleichsweise preiswerte — atmosphiirische Fernerkundung iibrigbleibt. Leider sind nach den
forderpolitischen Entscheidungen der ESA beziiglich ACECHEM, TROC und GEOTROPE
keine Missionen zur Erforschung der Atmosphirenchemie unmittelbar in Aussicht. Wie wir
bereits in der Einleitung gesehen haben, sind Fernerkundungsinstrumente dem menschlichen
Auge haushoch iiberlegen, was die Erkundung der Zusammensetzung der Erdatmosphére
betrifft. Insofern niitzt es uns also gar nichts, wenn Menschen aus der Raumstation auf die
Erde runtergucken koénnen.
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Please describe the possible market application
sectors using the NACE classification in Annez 2.

Technical Implementation Plan
Cordis Document Library
European Communities

6. NaChWOI't_ Version 8.2

Wie geht es also weiter in unserem Forschungsgebiet? Eine Verschiebung der methodischen
Schwerpunkte ist heute schon abzusehen: Modellierung, Messtechnik, Informationstheorie,
Meteorologie, Physik, Chemie und dergleichen diirfen getrost als Wissenschaften des letzten
Jahrtausends bezeichnet werden und treten in den Hintergrund gegeniiber der Resourcen-
erschlieffung. Hierbei ist aber nicht etwa Explorationsgeologie oder Fordertechnik gemeint,
sondern es geht ausschlieBlich um die ErschlieBung von Forschungsmitteln. Der Wissenschaft-
ler von heute finanziert sich durch Fordermittel, die das Bundesland zur Finanzierung des
Ausarbeitens von Antrigen auf Fordermittel bereitstellt, hat sich auf Seminaren weitergebil-
det, wo vermitielt wird, wie man den Funktionfren der Européischen Union die Wichtigkeit
seiner Forschung vermittelt [258] oder wie man die Formbliitter eines so genannten Technical
Implementation Plan ausfiillt {259], oder in welchen Einheiten der scientific breakthrough in
der entsprechenden Tabelle ebendieses Dokuments quantifiziert wird. Er arbeitet als Techni-
cal Implementation Plan Manager in einem EU-Forschungsprojekt, in dem die Erstellung des
Technical Implementation Plan ein eigenes Arbeitspaket ist!. Messwerte, Integralgleichungen,
Rechenmodelle oder dergleichen veraltete Hilfsmittel der Wissenschaft kennt er bestenfalls
noch aus der Vorlesung ” Geschichte der Naturwissenschaften”, aber dafiir ist er immun ge-
geniiber jeder Verschiebung der Forschungsschwerpunkte: Seine administrativen Fihigkeiten
machen ihn zu einem Paradebeispiel fachlicher Flexibilitit, denn die EU--Formblitter? und
Richtlinien sind fiir alle Fachgebiete die gleichen. Der wahre Kénner beherrscht daneben noch
die hierzu analogen Formalismen und Formate, die sich die Vorstéinde der Forschungsein-
richtungen, der iibergreifenden Forschungsvereinigungen, die Ministerien oder die Contract
Division der ESA ausgedacht haben, und denen gegeniiber er ebenso berichtspflichtig ist, da
er von jeder Einrichtung nur eine Teilférderung seines Projektes erhélt. Er weifl auf Anhieb,
welches Formular er fiir die Reisekostenriickerstattung zu verwenden hat, je nachdem ob das
Forschungsprojekt von einer Universitit verwaltet wird, oder einer Firma, deren Branche
die administrative Abwicklung von Forschungsauftriigen ist. Auflerdem ist ihm die urheber-

1Dies ist keine Ubertreibung! In (259] wird dies tatstichlich empiohlen, und der Autor meint das offenbar
ernst.

?Dass ein Wissenschaftler die administrative Terminologie seiner eigenen Institution beherrscht, setzen
wir als selbstverstéindlich voraus: die Unterscheidung z.B. zwischen Vorhabensnummern, Abrechnungsnum-
mern, F und E Nummern, Schwerpunktnummern, Themennummern, Zielvereinbarungsnummern, Projekt-
nummern, Kostenstellennummern, Bereichsnummern und Kostentrigernummern gehren anerkanntermafien
zum kleinen Einmaleins jeder ernsthaften Wissenschaft — zumindest in der so genannten Grofiforschung
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rechtliche Relevanz der Unterscheidung zwischen “pre-ezisting background know-how” und
"pre—existing sideground know-how” bewusst. Wenn er zusiitzlich noch den Unterschied zwi-
schen einem Periodical Report und einem Quarterly Report hinsichtlich der gerade aktuellen
Version der zu befolgenden Reporting Guidelines kennt, ist er fiir die Forschung unabkémm-
lich, und die Karriere ist gesichert. Der Stiimper dagegen braucht iiber eine Stunde und
Hilfe von Kollegen, nur um mittels Internet herauszufinden, dass mit "SME” im TIP? nicht
etwa Stratospheric and Mesospheric Experiment, sondern small and medium-size enterpri-
se gemeint ist, und fragt sich dann, was das mit seiner Arbeit, etwa der Erforschung der
Stratosphiire, zu tun hat. Daraus ergibt sich zwanglos, zu welcher Art von Fortbildungs-
veranstaltungen wir den wissenschaftlichen Nachwuchs schicken miissen, wenn wir es mit
Nachwuchsférderung ernst nehmen (siehe z.B. www.hyperion.ie/tipcourse.htm).

Es fragt sich nur, ob — um nur ein Beispiel herauszugreifen — Rdnigen die nach ihm be-
nannte Strahlung entdeckt hiitte, wenn er dafiir einen Technical Implementation Plan hitte
schreiben miissen. Vielleicht hiitte er angesichts solcher Verpflichtungen seine Entdeckung lie-
ber verheimlicht. Zumindest hiitte er, wenn er nicht im Voraus detaillierte Anwendungskon-
zepte ausgearbeitet hiitte, dieses Thema wahrscheinlich mangels Férderung nicht bearbeiten
konnen.

3Der aufmerksame Leser weil sicher schon, was sich hinter dem Akronym TIP verbirgt. Da es in EU-
Dokumenten nach unserer Erfahrung uniiblich ist, Akronyme vor ihrer Verwendung zu definieren, wollen wir
hier auch Abstand von diesem altmodischen Brauch nehmen.
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I get by with
a little help from my friends.

Danksagung J. Lennon and P. McCartney, 1967

Viele Personen und Institutionen haben dazu beigetragen, dass die vorliegende Arbeit in
dieser Form geschrieben werden konnte. Erste wichtige Impuise erhielt ich von Prof. Dr. H.
Quenzel. Er hat bereits sehr friih meine Einstellung geprigt, Fernerkundung nicht primir
als technologische Herausforderung zu sehen sondern eher als die Kunst, wie man sich die
‘Strahlungsiibertragungsgleichung dahingehend zu Nutze zu machen kann, dass sie einem
moglichst viel iiber den Zustand der Atmosphére verrdt. Dank gebiihrt besonders dem In-
stitutsleiter Professor Dr. Herbert Fischer, der mich bis heute geférdert hat, mich friih in
. die internationale Forschungscommunity eingefiihrt hat, und mir die Verantwortung fiir die
IMK-seitigen Arbeiten an der Auswertung des MIPAS-Envisat-Experiments zusammen mit
Dr. Gabriele Stiller iibertragen hat. Besonders verbunden fiihle ich mich mit den Mitarbei-
tern und Mitarbeiterinnen unserer Arbeitsgruppe — auch den ehemaligen, die die Friichte
ihrer Arbeit nicht selbst ernten konnten — die mit vereinten Kriften, jeder auf seine Weise,
dafiir gesorgt haben, dass unser Satellitendatenprozessor zu dem geworden ist, was er heute
ist. Auch Mitarbeiter kooperierender Arbeitsgruppen am IMK haben wichtige Elemente zu
unseren Arbeiten beigesteuert. Jeder von ihnen hat auf seine Weise zum Erreichen unseres
gemeinsamen Ziels beigetragen, und es wiire diskriminierend, hier einzelne Namen auf Kosten
anderer heraus zu greifen. Personlich genannt werden sollen hier aber zumindest diejenigen,
die dariiberhinaus zum Zustandekommen der vorliegenden Schrift unmittelbar beigetragen
haben, sei es durch das Bereitstellen unveréffentlichter Daten, durch Korrekturvorschlige,
inhaltliche Diskussionen und Anregungen, interessante Literaturhinweise, sowie technische
Hilfestellung, insbesondere in Sachen Textverarbeitung und Grafiksoftware: E. Aronskaia,
F. Friedl-Vallon, B. Funke, N. Glatthor, U. Grabowski, I'. Hase, M. Hopfner, S. Kellmann,
M. Kiefer, A. Kleinert, A. Linden, M. Milz, C. Roesner, R. Ruhnke, J. Seemayer, T. Steck,
G. Stiller und B. Vogel.

Auch viele Kollegen auflerhalb unserer Arbeitsgruppe haben in fruchtbaren Kooperationen
und anregenden Diskussionen, manchmal auch durch aufmunternde Worte zur rechten Zeit,
den Fortgang unserer Arbeiten unterstiitzt. Ohne Anspruch auf Vollstindigkeit seien hier
- stellvertretend fiir alle anderen erwdhnt: G. P, Anderson (AFGL, jetzt Air Force Geophy-
sics Directorate), R. Beer (JPL), C. Camy Peyret (LPMA), S. A. Clough (AFGL, jetzt
AER), M. T. Coftey (NCAR), A. Dudhia (Universitat Oxford), J.-M. Flaud (Universitat
Paris Sud). A. Goldman (Universitit Denver), M. T. Gunson {(JPL), F. W. Irion (CalTech),
V. Jay (Universitit Oxford), B. J. Kerridge (RAL), J. Langen (ESTEC), F. Lefévre (Météo
France), M. Lépez-Puertas (IAA}, J. Notholt (AWI Potsdam), D. Offermann (Universitit
Wauppertal), J. Reburn (RAL), M. Ridolfi (Universitét Bologna), M. Riese (Universitit Wup-
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pertal), C. D. Rodgers ( Universitit Oxford), U. Schmidt (Universitit Frankfurt), F. Schreier
(DLR), R. Siddans (RAL), L. Sparks (JPL), G. C. Toon (JPL), H. Worden (JPL), R. Zander
(Universitét Litge).

Forschung kostet Geld. Allein die unmittelbaren Kosten des Envisat-Projekts einschliefllich
seiner 10 Experimente werden von der ESA mit etwa 2 Milliarden Euro angegeben. Dazu
kommen die Betriige der nationalen Geldgeber und der Europiiischen Union, die mittelbar
oder unmittelbar mit diesem Projekt zu tun haben. Dass auch wir ein Stiick von diesem Ku-
chen abbekamen, verdanken wir den folgenden Institutionen, die unsere Forschungsvorhaben
grofiziigig gefordert haben: Das Forschungszentrum Karlsruhe mit Personal- und Sachmit-
teln, sowie durch Infrastruktur; die ESA im Rahmen der Vertrige PO 131253, PO 142957
und 12054/96/NL/CN; das Bundesministerium fiir Bildung und Forschung im Rahmen der
Forderkennzeichen 50 EP 9103, 50 EP 9707, 0YUFE10/6, 07TUFE17/2; die Europé#ische Union
im Rahmen des Projektes AMIL2DA, EVG1-CT-1999-00015.

Neben diesen Projekien unter unserer Federfiihrung waren wir an vielen weiteren interna-
tionale, von der ESA und der EU geforderten Forschungsvorhaben beteiligt. Diese wurden
durch die verschiedenen Arbeitsgruppen im Hause, dem Istituto di Ricerca sulle Onde Elett-
romagnetiche ” Nello Carrara” (Florenz), Rutherford Appleton Laboratory (Chilton, Didcot,
U.K.) und dem Instituto di Astrofisica de Andalucia (Granada, Spanien) abgewickelt.
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Gebildet ist,
wer weifl,
wo er findel,
was er nicht weif.
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JLorentz
Qveigt
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lBeobachter
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Normierungskonstante

Entartungsfaktor

Lichtgeschwindigkeit
Volumenmischungsverhiltnis

Absinkparameter

Euler’sche Zahl

Frequenz

Zentralfrequenz eines Ubergangs

Zahler der Gaskomponenten eines Gasgemisches
Schwerebeschleunigung

Doppler-Profilfunktion

Lorentz—Profilfunktion

Voigt—Profilfunktion

Gesamtzahl der Gase in einem Gasgemisch
Planck’sches Wirkungsquantum

imaginére Finheit

Zihler der Iterationsschritte

Zihler der Modellfehler

Ensemblegrifie bei Mittelungsoperationen
Anzahl der Modellfehlerquellen

Zihler der Parameterfehlerquellen

Anzahl der Parameterfehlerquellen
Identifikation des Energiezustandes vor dem Ubergang
Identifikation des Energiezustandes nach dem Ubergang
Federkonstante eines Oszillators
Boltzmannkonstante

Wegkoordinate lings des optischen Weges

Ort des Beobachters '

Ort der Hintergrundstrahlungsquelle

Zihler der Messwerte

(Partial-)Sdulengehalt des Gases g

Masse des ersten Atoms

Masse des zweiten Atoms

Dimension des Messvektors (Anzahl der Messwerte)
Zéhler der Parameter

Z#hler der Tangentenhdhen
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Zihler der Interferogrammstiitzstellen

Z#hler der Auswertefenster

Dimension des Parametervektors {Anzahl der anzupassenden Parameter)
Anzahl der Tangentenhshen einer Horlzontsondlerungssequenz
Anzahl der Interferogrammstiitzstellen

Anzahl der Auswertefenster

Exponent zur Beschreibung der Temperaturabhingigkeit der
Lorentzhalbwertsbreite

Druck

Rang einer Matrix

effektiver Rang einer Matrix, Zahl der Freiheitsgrade
Referenzdruck

Informationsgehalt

Exponent der Temperaturabhingigkeit der Rotationszustandssumme
relative spektrale Intensitat der Wellenzahl v fiir Blick in die
Atmosphire

relative spektrale Intensitiit der Wellenzah! v fiir Blick auf einen
Schwarzkorper der Temperatur Tyepware

relative spektrale Intensitit der Wellenzahl ¢ fiir Blick in den
Weltraum

Bevolkerungsverhiltnis des Zustands j im Vergleich zum lokalen
thermodynamischen Gleichgewicht.

spektrale Srahldichte

kalibrierte Strahldichte der Wellenzahl v fiir Atmospharenmessung
kalibrierte Strahldichte der Wellenzahl v fiir Weltraummessung
Zeit,

Komponente des Windgeschwindigkeitsvektors
Grundstromkomponenten des Windgeschwindigkeitsvektors
Stérungskomponenten des Windgeschwindigkeitsvektors
Wichtungsfaktor

zu rekonstruierender Parameter

Ortskoordinate

Messgrofle

Ortskoordinate

Héhe

Beobachterhhe

Tangentenhohe

Referenzhohe im Sinne der Hydrostatik

n-te Zeile von A

vektorwertige Funktion

Inhomogenitiat der Nebenbedingung

Vektor konstanter Parameter

Vektor der zu rekonstruierenden Parameter, bestehend aus Komponenten z,,

Vektor der geschitzten Parameter (von x nur unterschieden, wo zum
Verstindnis notwendig)

Geschitzter Mittelwert von x

Mittlerer Schitzwert von x
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Y renterhaft,j

¥ zeropadding
y

Zyel

Z,

Zg priord
A(}l ) .72)
APQO
B,(T)
E"

E

E;

Brot

By

I

ILS,

Im

J

K

K., K, K,
M;;

N Avogadro
NESR

F, chem
Q(T)
R
Rrupt
R(T)
Re
S(T,v)
T
Tschwarz

Im i-ten Iterationsschritt simulierte Messwerte, bestehend aus Komponenten
Yim

Vektor der gemessenen Groflen, bestehend aus Komponenten ypessm
Residuenspektrum, bestehend aus Komponenten yresiduum,m
synthetisches Referenzspektrum, bestehend aus Komponenten #yaprm
Gerechnetes Spektrum auf Basis von Parameterfehler j, bestehend aus
Komponenten Utehlerhaftim

Interpoliertes Spektrum als Resultat von zero padding im Interferogramm
Vektor aller Einzelmessungen im statistischen Ensemble

Vektor der Elevationswinkel, Originaldaten

Vektor der Elevationswinkel, transformiert

Vektor der a priori Information der Elevation

Intensitiit eines Ubergangs von j» nach #

Apodisierfunktion

Planckfunktion fiir Wellenzahl v und Temperatur T

oberes Anregungsniveau eines Ubergangs

unteres Anregungsniveau eines Ubergangs

Energie des Zustands j

Rotationsenergie

Vibrationsenergie

Tragheitsmoment

Wert der ILS bei der Wellenzahl v

Imaginérteil einer komplexen Zahl

Rotationsquantenzahl

Vibrationsquantenzahl

Diffusionskoeffizienten in z, ¥ und 2-Richtung

Elemente der Interpolationsmatrix M

Avogadrozahl

noise equivalent spectral radiance

Chemischer Produktionsterm

Rotations-Vibrations-Zustandssumme bei der Temperatur T
Allgemeine Gaskonstante

Gskonstante fiir Luft

Rotationszustandssumme bei der Temperatur T

Realteil einer komplexen Zahl

Quellfunktion

Temperatur

Schwarzkorpertemperatur

Referenztemperatur .

Vibrationszustandssumme bei der Temperatur T

Averaging Kernel Matrix

Averaging Kernel Matrix in feiner Diskretisierung

Operator der Nebenbedingung

Operator der ersten Ableitung

Operator der zweiten Ableitung

Differenzspektrum aus wahrem und fehlerbehaftetem Spektrum
Interpolationsmatrix
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Qg

Ya priori
Cpel

X poppler
QLorentz
Qforentz,0

Einheitsmatrix

Jacobimatrix

Jacobimatrix fiir alle Zustandsparameter im statistischen Ensemble
Ableitungen 9f/8u

Modulationstransferfunktion

Interpolationsmatrix

Regularisierungsterm

Kovarianzmatrix der a priori Information

Kovarianzmatrix des systematischen Fehlers j im Parameterraum
Kovarianzmatrix des Gesamtfehlers bei ny,,., Auswertefenstern
Kovarianzmatrix des Gesamtrekonstruktionsfehlers
Kovarianzmatrix des Glattungsfehlers

klimatologische Kovarianz des Parametervektors x
Kovarianzmatrix des Modellfehlers im Parameterraum
Kovarianzmatrix des durch Rauschen verursachten Rekonstruktionsfehlers
Kovarianzmatrix des durch falsche Annahme iiber die Parameter u
verursachten Rekonstruktionsfehlers

Kovarianzmatrix des durch Regularisierung verursachten
Rekonstruktionsfehlers

Kovarianzmatrix der festgehaltenen Parameter u;
Kovarianzmatrix der Messung

Kovarianzmatrix der Messung einschlielich Pseudorauschen
Kovarianzmatrix aller Einzelmessungen im statistischen Ensemble
Kovarianzmatrix Interpolierter Messwerte

Kovarianzmatrix der Elevationswinkel

Kovarianzmatrix der Elevationswinkel in ESA-Darstellung
Transformationsmatrix der Elevationswinkel

linker Singuldrvektor

rechter Singulirvektor

Elevationswinke! der Messung n

a priori Information tiber den Elevationswinkel
Elevationswinkeldifferenz zwischen zwei benachbarten Tangentenhohen
Doppler-Halbwertsbreite

Lorentz—Halbwertsbreite

Lorentz-Halbwertsbreite unter Normalbedingungen
Wichtungsfaktor zwischen Bezugsprofilen bei Anwendung

einer glittenden Zwangsbedingung

Phasenwinkel

Skalierungsfaktor der Nebenbedingung

Wellenliéinge

Skalierungsfaktor des Levenberg-Marquardt-Operators

n-ter Singuldrwert

Molekiilmasse eines Gases g

Wellenzahl

Zentrale Wellenzahl eines Ubergangs

Spektroskopische Bandennotation

Kreisfrequenz
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m

a
Oz,Rauschen
Gy

Ta,,

Uarel
o.uo!

(v, 1y, p)
X

At

Az

Aaaba

Az

Kreiszahl

Standardabweichung

Standardabweichung des Parameters z auf Grund von Rauschen
Standardabweichung des Messwertes y

Standardabweichung des absoluten Elevationswinkels
Standardabweichung des relativen Elevationswinkels
Volumenabsorptionskoeefizient

Transmission bei der Wellenzahl v zwischen zwei Punkten {, und I,
mit Rauschen und Freiheitsgrad normiertes Residuum
Zeitinkrement

Fehler des Parameters x

Korrektur des absoluten Elevationswinkels

Matrix der Singulirwerte '

Um nicht véllig von etablierter Symbolik abzuweichen, lassen sich Mehrdeutigkeiten nicht
immer vermeiden. Die Bedeutung der Symbole erschliefit sich in solchen Fiillen aus dem

Kontext.
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ACECHEM

AER
AFGL
AMIL2DA
AMIPAS
ATMOS
AWI

BUV
CalTech
CFC
CLAES
CRISTA
DFD
DLR
DPAD
DPI
EASOE
ENVISAT
ESA
ESAC
ESTEC
EU
EUMETSAT

FASCODE
FASCOD?2
FASCOD3
FCKW
FOV
FT-IR

GeoFIS
GeoTROPE
GOME
HCFC

Atmospheric Composition Explmer for Chemistry and Climate
Interaction

Atmospheric and Environmental Research Inc

Air Force Geophysics Laboratory (jetzt: Phillipps Laboratory)
Advanced MIPAS Level 2 Data Analysis

Advanced MIPAS

Atmospheric Trace Molecule Spectroscopy Experiment

Alfred Wegener Institut fiir Polar- und Meeresforschung
backscatter ultraviolet (ultraviolettes riickgestreutes Licht)
California Institute of Technology

Chlorofluorocarbon

Cryogenic Limb Array Etalon Spectrometer

Cryogenic Infrared Spectrometers and Telescope for the Atmosphere
Deutsches Fernerkundungsdatenzentrum

Deutsches Zentrum fiir Luft- und Raumfahrt

Data Processing and Algorithm Development
Doppelpendelinterferometer

European Arctic Stratospheric Ozone Expenment
Environmental Satellite

European Space Agency

Earth Sciences Advisory Committee

European Space Research and Technology Center

European Union

European Organization for the Exploitation of Meteorological
Satellites

Fast Atmospheric Signature Code

Fast Atmospheric Signature Code, Version 2

Fast Atmospheric Signature Code, Version 3
Fluorchlorkohlenwasserstoff

field of view (Gesichtsfeld)

Fourier Transform Infrared (Fourier transfmmatmnSSpektl oskopie im
infraroten Spektralbereich)

Geostationaty Fourier Imaging Spectrometer

Geostationary Tropospheric Pollution Explorer

Global Ozone Monitoring Experiment
Hydrochlorofluorocarbon
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TIAA
ILS
IMK
IRC
IRIS
IROE
ISAMS
IRC
JPL
KOPRA
LBL
LIMS
LOS
LPMA
LTE

MOPITT
MIPAS
MIPAS-B
MIPAS-B-2
MIPAS-ENVISAT
MIPAS-FT
MIPAS-LM
MIPAS-STR
MSG

MSIS

MSISE

NAT

NCAR
NDSC
NESR
NESR,
Non-LTE

OFM

OFP

OPD
OPD,
OPDmam
ORM

Ou

PAN

PSC

PSC Typ-1
PSC Typ-2
RAL

RAT

Instituto de Astrofisica de Andalucia

instrument line shape {Apparatefunktion)

Institut fiir Meteorologie und Klimaforschung

International Radiation Commission

Infrared Interferometer Spectrometer

Istituto di Ricerca sulle Onde Elettromagnetiche ”Nello Carrara”
Improved Stratospheric and Mesospheric Sounder

International Radiation Comission

Jet Propulsion Laboratory

Karlsruhe Optimized and Precise Radiative Transfer Algorithm
line-by-line (Linie fiir Linie)

" Limb Infrared Monitor of the Stratosphere

line of sight (Sichtlinie)

Laboratoire de Physique Molculaire et Applications

local thermodynamic equilibrium (lokales thermodynamisches
Gleichgewicht)

Measurement of Pollution in the Troposphere

Michelson Interferometer fiir Passive Atmosphérische Sondierung
ballongetragenes MIPAS-Geriit

neues ballongetragenes MIPAS-Gerit

satellitengetragenes MIPAS-Gerit

flugzeuggetragenes MIPAS-Gerét

MIPAS-Labormodell

MIPAS-Version fiir ein Stratosphiirenflugzeug

Meteosat Second Generation

' Mass Spectrometer Incoherent Scatter

MSIS Extended

nitric acid trihydrate (Salpetersiiuretrihydrat)
National Center of Atmospheric Research
Network for Detection of Stratospheric Change
noise equivalent spectral radiance

noise equivalent spectral radiance, unapodized

non-local thermodynamic equilibrium (Zustand, in dem kein lokales

thermodynamisches Gleichgewicht herrscht)
Optimized Forward Model

Ozonforschungsprogramm

optical path difference (Weglingendifferenz)

zero optical path difference (Null Weglingendifferenz)
maximum optical path difference {maximale Wegléngendifferenz)
Optimized Retrieval Model |

Oxford University

Peroxyazetylnitrat

polar stratospheric cloud (Polare Stratosphirenwolke)
stratosphirische NAT-Wolke

stratosphiirische Wassereiswolke

Rutherford Appleton Laboratory

Retrieval of Atmospheric Trace Gas Profiles
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RFM
REPROBUS
SAMS

SCAIS
SCIAMACHY

SESAME
SIRIS
SVD
TES
THESEO
TROC
TSVD

UARS
U.K.

- UV-A
UV-B

Reference Forward Model

Reactive Processes Ruling the Ozone Budget in the Stxatosphere
Stratospheric and Mesospheric Sounder

Simulation Code For Atmospheric Infrared Spectra

Scanning Imaging Absorption Spectrometer for Atmospheric
Chartography

Second European Stratospheric Arctic and Mid-Latitude Experlrnent
Stratospheric Infrared Interferometer Spectrometer

singular value decomposition (Singuldrwertzerlegung)
Tropospheric Emission Sounder

Third European Stratospheric Experiment on Ozone
Tropospheric Chemistry and Climate

Truncated Singular Value Decomposition (abgeschnittene
Singularwertzerlegung)

Upper Atmosphere Research Satellite

United Kingom

ultraviolette Strahlung von 315 bis 400 nm

ultraviolette Strahlung von 280 bis 315 nm
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