Forschungszentrum Karlsruhe
Technik und Umwelt

Wissenschaftliche Berichte
FZKA 6563

Inversion arktischer stratospharischer
Spurengasprofile fur die Ozonforschung aus
Messungen eines bodengebundenen
Millimeterwellenradiometers*

Gerhard Kopp

Institut fir Meteorologie und Klimaforschung

* Von der Fakultat fur Physik der Universitéat Karlsruhe (TH)
genehmigte Dissertation

Forschungszentrum Karlsruhe GmbH, Karlsruhe
2000






iii

Kurzfassung

Zahlreiche Gase der Erdatmosphiire zeigen im Millimeterwellenbereich charakteri-
stische Spektrallinien, die von thermisch angeregten Rotationsiibergdngen herriih-
ren. Das am Institut fiir Meteorologie und Klimaforschung des Forschungszentrums
Karlsruhe und der Universitiit Karlsruhe entwickelte Millimeterwellenradiometer
MIRA 2 miRt im Spektralbereich von 268 bis 280 GHz die Signaturen von Ozon
(O3), Chlormonoxid (ClO), Salpetersiure {HNO;) und Distickstoffoxid (N;0). Die
hohe spektrale Auflésung erlaubt es, die Druckverbreiterung auszunutzen und so
Hohenprofile der einzelnen Konstituenten im Bereich von etwa 17 bis 55 km zu ge-
winnen. Im Mittelpunkt des Interesses steht hierbei aufgrund seiner zerstorerischen
Wirkung auf Ozon das Chlormonoxid, das allerdings im hier betrachteten Spektral-
bereich nur eine sehr schwache Signatur bei 278,631 GHz besitzt und dessen Messung
hohe Anspriiche sowohl an das Radiometer als auch die Auswerteverfahren stellt.

Ziel dieser Arbeit war die Weiterentwicklung der Algorithmen zur Inversion der
gemessenen Spektren und die Auswertung der auf den arktischen Mefkampagnen
von 1996 bis 2000 in Kiruna, Nordschweden, und Ny-Alesund, Spitzbergen, gesam-
melten Daten.

Zunéchst wird ein Verfahren zur effizienten Bestimmung der Perioden von durch
Stehwellen verursachten sinusférmigen Storungen in den Spektren vorgestellt, was
eine Voraussetzung fiir deren Korrektur bei der Inversion darstellt, Weiterhin wird
eine Methode beschrieben, die es erlaubt, bei der Korrektur der Spektren um den
storenden Anteil des troposphérischen Kontinnums die Filtercharakteristik des Sei-
* tenbandfilters zu beriicksichtigen, die andernfalls das Inversionsergebnis in der un-
teren Stratosphére verfilschen wiirde.

AnschlieBend werden die Ergebnisse der Mefkampagnen vorgestellt und in die
meteorologische Gesamtsituation eingeordnet. Die zum Teil kontinuierlichen Zeitrei-
hen ermoglichen hierbei einen vertieften Einblick in das stratosphérische Geschehen
iiber einen lingeren Zeitraum. Dabei werden die aus den verschiedenen meteorologi-
schen Verhiiltnissen der einzelnen Winter resultierenden Unterschiede in der chemi-
schen Entwicklung der Stratosphire deutlich. Einige Ergebnisse werden zusiitzlich
einem Vergleich mit den Resultaten anderer MeBgerite und mit Modellrechnungen
unterzogen, wobei sich im allgemeinen eine gute Ubereinstimmung zeigt.
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Abstract

Inversion of arctic stratospheric trace gas profiles for ozone
research from measurements of a ground based millimeter
wave radiometer

Numerous gases of the earth’s atmosphere show characteristic spectral lines in
the millimeter wave range due to thermally excited rotational transitions. The mil-
limeter wave radiometer MIRA 2 has been developed at the Institute of Meteorology
and Climate Research of the Forschungszentrum Katrlsruhe and the University Karls-
ruhe and measures signatures of ozone (O3}, chlorine monoxide (ClO), nitric acid
(HNO3) and nitrous oxide {N;0) in the frequency. range from 268 to 280 GHz. The
high spectral resolution enables the evaluation of pressure broadening for profile re-
trieval of the particular constituents in the altitude range from about 17 to 55km.
Chlorine monoxide is of particular interest due to its destructive effect on ozone.
Unfortunately it has only a very weak signature in the tuning range of MIRA 2 at
278.631 GHz and requires high effort on both the radiometer and the methods for
data evaluation.

The objective of this work was the further development of the algorithms for
inversion of the measured spectra and the evaluation of the data measured during
the arctic measurement campaigns from 1996 to 2000 at Kiruna, northern Sweden,
and at Ny-Alesund, Svalbard.

At first an eflicient procedure to determine the periods of sinusoidal undulations
in the spectra caused by standing waves is presented which is a precondition to fit
these within the inversion process. Furthermore a new method is described which
enables the consideration of the filter characteristics of the sidebandfilter in the
correction of -the spectra for the disturbing part of the tropospheric continuwum.
This reduces errors in the inverted profiles in the lower stratosphere.

Following the results of the measurement campaigns are presented and corre-
lated to the meteorological situations. The in part continuous timeseries enable a
deeper insight into the stratospheric processes over longer periods. This clarifies the
differences in the chemical development of the stratosphere resulting from varying
meteorological conditions during the particular winters. In addition some results are
compared to results of other instruments and model calculations showing in general
a good agreement.
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Kapitel 1
Einleitung

Die Entdeckung des antarktischen Ozonlochs 1985 durch Farman et al. [8] lenkte
erstmals das dffentliche Interesse auf die Bedeutung der Ozonschicht fiir die Flora
und Fauna der Erde. Seither wurden verstirkte Anstrengungen unternommen, die
~ in der Erdatmosphiire ablaufenden chemischen Prozesse zu verstehen und Modelle
zu entwickeln, die eine Prognose zukiinftiger Entwicklungen erlauben.

Der Grund fiir das wachsende Interesse liegt begriindet in den wichtigen Funk-
tionen, die Ozon in der Stratosphére erfiillt. Dies ist zum einen die Absorption der
harten UV-Strahlung der Sonne mit Wellenlingen zwischen 230 und 310nm, zum -
anderen erfiillt Ozon auch eine wichtige Aufgabe fiir den Strahlungshaushalt der
Erdatmosphiire, da durch die Absorption der solaren Strahlung das Temperatur-
profil der Stratosphiire bestimmt wird. Ein fortschreitender Ozonabbau wiirde zu
schweren Zellschiddigungen bei allen der Strahlung ausgesetzten Lebewesen fithren.
Neben gehiiuftem Auftreten von Hautkrebs beim Menschen wiiren auch schwerwie-
gende Veriinderungen des gesamten Okosystems der Erde zu befiirchten.

Immer mehr rtickt bei der Erforschung des Ozonabbaus die Frage in den Mit-
telpunkt, inwieweit die gestérte stratosphirische Chemie, wie sie mittlerweile all-
jahrlich im antarktischen Friihjahr beobachtet wird, auch ein mogliches Szenario
fiir die Arktis darstellt. Es gilt heute als gesichert, daf vor allem das Chlor fiir
den Ozonabbau in der unteren Stratosphiire verantwortlich ist. Dieses wird haupt-
siichlich durch den Menschen freigesetzt und kann in Form von weitgehend inerten
Fluor-Chlor-Kohlenwasserstoffen (FCKWs) bis in die Stratosphére gelangen. Dort
werden die Chlorverbindungen photochemisch aufgebrochen und das Chlor kann
auf katalytischem Wege Ozon zerstéren. Aufgrund der im Vergleich zur Antarktis
unterschiedlichen geographischen und meteorologischen Bedingungen auf der Nord-
hemisphiire ist die mittlere Temperatur der Stratosphére im arktischen Friihjahr
héher als im antarktischen, weshalb auf der Nordhalbkugel noch nicht derartig hohe
Abbauraten von Ozon beobachtet wurden wie iiber der Antarktis.

Zur weiteren Erforschung dieser Problematik werden neben in situ-Messungen
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Fernerkundungsverfahren eingesetzt. Diese erfolgen von Satelliten, Flugzeugen und
Ballonen aus oder bodengebunden. Fiir bodengebundene Messungen bietet die Milli-
meterwellenradiometrie giinstige Voraussetzungen fiir zeitlich kontinuierliche Mes-
sungen, da die Atmosphire, abgesehen von starken Absorptionslinien und der meist
vernachlissigbar kleinen Streuung, eine relativ gute Transparenz fiir Millimeter-
wellen besitzt. Weiterhin wird fiir die Millimeterwellenradiometrie keine externe
Strahlungsquelle wie die Sonne benétigt, was tageszeitlich unabhéngige Messungen
ermdglicht und auch fiir Messungen in Polargebieten wihrend des Winterhalbjah-
res von entscheidender Bedeutung ist. Aus der Linienform der in den gemessenen
Spektren vorhandenen Signaturen kénnen mit geeigneten mathematischen Metho-
den Riickschliisse auf die Hohenverteilung der stratosphéirischen Spurengase gezogen
werden.

- Das Ziel dieser Arbeit war die Weiterentwicklung der vorhandenen Algorith-
men zur Inversion von Héhenprofilen aus den aufgenommenen Spektren und die
Auswertung der auf den verschiedenen MeRkampagnen mit dem am IMK entwickel-
ten Millimeterwellenradiometer MIRA 2 gemessenen Daten. Im Mittelpunkt des
Interesses stand hierbei wegen seiner zerstorerischen Wirkung auf Ozon (O;) das
Chlormonoxid (ClO), das eine sehr schwache Signatur im vom MeRsystem erfag-
baren Frequenzbereich von 268 bis 280 GHz besitzt. Aukerdem wurden zahlreiche
Messungen an starken Ozonlinien durchgefithrt, erginzt durch Messungen an den
Signaturen von Distickstoffoxid {(N,0)}, auch Lachgas genannt, und Salpetersiure

In Kapitel 2 dieser Arbeit wird zunéichst Grundlegendes zur Erdatmosphire dar-
gestellt. Neben dem Temperatur- und Druckverlauf wird hier auch kurz auf die
Dynamik des Polarwirbels eingegangen. Weiterhin sind die natiirlichen Zyklen des
Ozons und die chemischen Prozesse, die zum anthropogenen Ozonabbau fiihren,
Gegenstand dieses Kapitels. _

Im 3. Kapitel wird auf die Entstehung der Spektrallinien im Millimeterwellenge-
biet und die verschiedenen Formmen der Linienverbreiterung eingegangen. Weiterhin
wird hier der Strahlungstransport in der Erdatmosphére besprochen und der Begrift
der Helligkeitstemperatur erliutert. ‘

Das 4. Kapitel beschiftigt sich mit den Grundlagen der Millimeterwellenradio-
metrie. Hier wird die Funktionsweise eines Superheterodynempfingers beschrieben
und speziell auf MIRA 2 und seine Besonderheiten eingegangen.

Die Auswertemethoden fiir die gemessenen Spektren sind schlieflich Thema von
Kapitel 5. Hierzu wird zunfichst einmal auf die Linearisierung der Strahlungsiiber-
tragungsgleichung eingegangen. Es folgt eine kurze Einfiihrung in die Theorie der In-
version schlecht gestellter Probleme und anschliefend werden die Tikhonov-Phillips-
Regularisierung und das Verfahren der maximalen Wahrscheinlichkeit vorgestellt. In
den gemessenen Spektren treten gleichzeitig Linien verschiedener Spezies auf und die
Spektren sind insgesamt gestort durch stehende Wellen, die durch multiple Reflexio-
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nen im MeBgerit verursacht werden. Die Behandlung dieser Probleme ist ebenfalls
Gegenstand von Kapitel 5. Es folgen Uberlegungen zur Korrektur der Spektren um
storende troposphérische Einflisse und um die Filtercharakteristik des Seitenband-
filters.

In Kapitel 6 werden dann die Ergebnisse der MeRkampagnen 1996 bis 2000 in
Kiruna (Nordschweden) und Ny-Alesund (Spitzbergen) priisentiert. Diese werden,
soweit moglich, mit anderen Messungen verglichen und es wird eine Fehlerbetrach-
tung fiir jedes Spurengas durchgefiihrt. '

Das Kapitel 7 gibt eine Zusammenfassung der Arbeit, Vorschlige fiir zukiinftige
Fortentwicklungen und einen Ausblick. :



Kapitel 2

Die Erdatmosphare

2.1 Aufbau der Erdatmosphire

Die Atmosphire (grch. atmos = ,Dunst, Dampf* und sphaira = ,Kugel, Erdku-
gel) der Erde 148t sich anhand ihres vertikalen Temperaturverlaufs in verschiedene
Bereiche unterteilen (Abbildung 2.1).
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Abb. 2.1: Temperaturverlauf in der Erdatmosphiire entsprechend der US-Stan-

dardatmosphiire fiir mittlere Breiten und daraus folgende Einteilung der
Héhenschichten '

Die unterste Schicht wird Troposphire genannt (grch. trope = ,Wende, Kehre,
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Wendung®) und zeichnet sich durch einen negativen Temperaturgradienten aus, wes-
halb sie vertikal gut durchmischt ist. In ihr spielt sich das Wettergeschehen ab. Die
Troposphire wird nach oben hin durch die Tropopause begrenzt, die sich in einer
Hohe von ca. 9 km in polaren Breiten bis zu einer Héhe von ca. 17km in den Tropen
befindet. Daran schlieRt sich die Stratosphire (lat. stratum = ,Decke®) an, in der
vor allem durch die Absorption der kurzwelligen Sonnenstrahlung durch Ozon ein
starker Temperaturanstieg nach oben hin zu verzeichnen ist. Durch diesen positiven
Temperaturgradienten ist die Stratosphéire stabil geschichtet und der Temperatur-
verlauf ist fast vollstindig durch die Strahlungsbilanz bestimmt. Weiterhin bewirkt
diese stabile Schichtung eine lange Verweildauer der chemischen Komponenten in
der Stratosphire. In Héhen um 50 km bildet die Stratopause die obere Grenze der
Stratosphire und es folgt die Mesosphire, in der die Temperatur wieder abnimmt.
Sie wird nach oben hin begrenzt durch die Mesopause in ca. 87 km Héhe und es folgt
die Thermosphére mit einem erneuten Temperaturanstieg.

Der Druckverlauf in der Erdatmosphire 148t sich mit folgender Uberlegung
bestimmen: Fiir eine Luftschicht infinitesimaler Héhe dh gilt im hydrostatischen
Gleichgewicht

dp(h} = —p(h) g(h)dh , (2.1)
wobei p(h) der Druck, p(h) die Dichte, g(h) die Erdbeschleunigung und h die Hohe
ist. Luft verhilt sich annihernd wie ein ideales Gas:

_ Mp(h)
p(h) - RT(h)

M ist in dieser Gleichung die molare Masse, R die Gaskonstante und T'(h) die
Temperatur in der Hohe h. Einsetzen in 2.1 und Integrieren liefert

h i
-f %dh‘
p(h) = p(ho)e "o -

Fiir konstante Temperatur und konstantes g liefert die Integration bei Bezug auf
den Druck in einer bestimmten Hohe hg die barometrische Hohenformel

p(h) = plle) ™7 | (2.2)
mit der Skalenhohe RT

in welcher der Druck auf 1/e des Druckes in der Hohe hy abgefallen ist. Fiir Luft
bei 0° C ergibt sich eine Skalenhdhe von etwa H ~ 8000 m.
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2.2 Dynamik des Polarwirbels

Wie im vorherigen Abschnitt beschricben wird die Stratosphére durch Absorpti-
on der solaren UV-Strahlung erwirmt. Fehlt diese, wie dies in der Polarnacht der
Fall ist, kiihlen die stratosphiirischen Luftmassen durch Strahlungverluste erheblich
ab und beginnen abzusinken. Aus niedrigeren Breiten strémen Luftmassen nach
und werden durch die Corioliskraft nach Osten abgelenkt. Dadurch entsteht in den
Wintermonaten iiber den Polarregionen ein stabiler Luftwirbel, der Polarwirbel oder
Vortex. Gegeniiber den umgebenden Luftmassen ist der Bereich innerhalb des Vor-
tex recht gut abgeschlossen, so daf es nur noch zu geringem Luftaustausch zwischen
den Luftmassen innerhalb und auRerhalb des Polarwirbels komimnt. Im Friihjahr er-
wirmen sich die eingeschlossenen Luftmassen mit zunchmender Sonneneinstrahlung
und die Zirkulation bricht zusammen.

Stérungen des Polarwirbels werden durch planetare Wellen verursacht, die an
groRskaligen Unregelm#Rigkeiten der Orographie und der Temperaturverteilung an
der Erdoberfliche angeregt werden und sich durch die Troposphire bis in die Stra-
tosphire ausbreiten. Sie kinnen insbesondere iiber der Arktis zu einer Einmischung
subpolarer Luftmassen in den Vortex, einer Erwiirmung des Polarwirbels und so-
gar zu seinem friihen Aufbrechen gegen Ende des polaren Winters fiihren. Extreme
Formen dieser planetaren Wellen fithren zu stratosphérischen Erwirmungen im Spit-
winter, die bis zu 30 K innerhalb eines Tages und {iber 50 K innerhalb mehrerer Tage
ausmachen kénnen [46]. Insgesamt fiihrt die deutlichere Ausprigung planetarer Wel-
len auf der Nordhalbkugel zu einer stirkeren Einmischung subpolarer Luftmassen
in den Vortex und im Mittel zu hoheren Temperaturen in der Stratosphire. Dies
ist auch der Grund, weshalb {iber der Arktis kein derart drastischer Ozonabbau
stattfindet, wie man ihn alljihrlich {iber der Antarktis beobachtet.

2.3 Ozonchemie der Stratosphéire

In diesem Abschnitt soll niher auf die Ozonchemie in der Stratosphére eingegangen
werden. Die Bedeutung der Ozonschicht wurde schon in Kapitel 1 und in Abschnitt
2.1 erliutert. Hier sollen nun die Entstehungs- und Abbaumechanismen von Ozon
sowoh! in der ungestérten als auch in der durch heterogene chemische Prozesse im
Winter und Friihjahr gestorten Stratosphire beschrieben werden.

2.3.1 Ozonchemie der ungestorten Stratosphire

Chapman stellte 1930 als erster eine Theorie iiber das Zustandekommen der Ozon-
schicht auf [7]. Der sog. Chapman-Zyklus basiert auf einer reine Sauerstoffchemie
fiir die Erzeugung und Zerstérung von Ozon. Die Bildung von Ozon erfolgt nach
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Chapman iiber folgende Reaktionen:

O+ - 040
04+0;,+M — O3+M

Der neutrale StoRpartner M (meist Ng oder O,) ist fiir die Energie- und Impulsbilanz
notwendig. Das Gleichgewicht wird durch die Abbaureaktionen

03+hV —3 O+02
0+0; —» 20

hergestellt.

Diese Reaktionen konnen zwar die Bildung von Ozon in der Stratosphére er-
kldren, jedoch zeigt eine genauere Untersuchung, daf sich eine zu hohe Gesamt-
konzentration einstellen wiirde. Es miissen also noch weitere Abbaumechanismen
existieren. In den sechziger und siebziger Jahren wurden deshalb Reaktionszyklen
vorgeschlagen, die Ozon auf katalytischem Wege zerstoren. Im Prinzip laufen die
Reaktionen wie folgt ab:

X+0; —» XO+0,
XO+0 — X+0 (2.4)
Netto: 03+ 0 = 0+ 0.

Der Katalysator X wird in der zweiten Reaktion regeneriert, weshalb seine Kon-
zentration unveriindert bleibt. Er kann auf diese Weise viele Ozonmolekiile zerstéren,
weshalb schon geringe Mengen ausreichen, um eine nennenswerte Ozonreduzierung
zu erzielen. Die wichtigsten Katalysatoren in Gleichung 2.4 sind OH, NO, Cl und Br,
Diese Radikale entstehen aus den sogenannten Quellgasen wie NoO, HoO, FCKWs
und den Halonen, die in der Troposphére sehr langlebig und natiirlichen oder an-
thropogenen Ursprungs sind. Gelangen diese in die Stratosphére, werden sie von
der UV-Strahlung photolysiert und setzen die Radikale frei. In der unteren Stra-
tosphiire liegen die Radikale jedoch nur in geringer Konzentration vor, da sie zum
groften Teil in inaktiven Reservoirgasen gebunden sind. Die wichtigsten Reservoir-
gase fiir Chlor sind Chlornitrat (CIONO;) und Salzséiure (HCI), die nach folgenden
Reaktionen gebildet werden:

CIO+NO;+M — CIONO; +M (2.5)
Cl+CH, — HCl+CH, (2.6)

Die wichtigsten Riickreaktionen in die aktive Form sind:

CIONGy 4+ hy — Cl+NQO; (27)
HCIl+OH —-» H,0+Cl
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Bei ungestorter Chemie der Stratosphare erfolgt die Freisetzung von Chlor jedoch
sehr langsam, so daf der Einfluf von Chlor auf den Ozonabbau in der unteren
Stratosphiire unter diesen Bedingungen lediglich etwa 10% betriigt.

2.3.2 Ozonchemie der gestorten Stratosphare

Bei gestorter Chemie der Stratosphére verbleibt das Chlor nicht in den Reservoir-
gasen, sondern wird durch heterogene Reaktionen an den Oberflichen von Parti-
keln der sogenannten polaren stratosphirischen Wolken (engl. Polar Stratospheric
Clouds, PSCs) freigesetzt. Fiir deren Bildung sind extrem niedrige Temperaturen
erforderlich, die innerhalb des Polarwirbels erreicht werden, Man unterscheidet zwei
Typen, deren wichtigste Eigenschaften in Tabelle 2.1 zusammengefaBt sind.

PSC- Bildungstem- | Zusammensetzung mittlere Teil- | Sedimentations-
TYP| peraturen chengrifie geschwindigkeit
I T<195K NAT®, SAT® oder STS® | ca. 1um ~10m/Tag

i1 T < 187K Eiskristalle > 10um ~1,5km/Tag

oNitric Acid Trihydrate, HNO3 - 3H20
*Sulphuric Acid Trihydrate, HaS04 - 3H0
¢Supercooled Ternary Solution, Phasengemisch aus HNOgy, Ha804 und Wasser

Tabelle 2.1: Figenschaften der PSC-Typen
- An den Oberflichen der Wolkenpartikel laufen folgende chemischen Reaktionen

ab, die in der Gasphase aufgrund der fehlenden Aktivierungsenergic nicht moglich
sind:

CIONO, + HCl — Cl; + HNO; (2.8)
CIONO, + H,0 — HOC! + HNO; (2.9)
HOCI+ HCl — Clp -+ HyO (2.10)

Die entscheidende Rolle spielt dabei die Reaktion 2.8 vor allem auf Partikeln der
PSCs vom Typ . Falls die PSCs iiber lingere Zeit bestehen, kann es zu einem Ab-
sinken und damit zu einer Dehydratisierung und Denitrifizierung der Luftmassen
kommen, was die Deaktivierung des Chlors verhindert. Das fiir die Reaktion 2.5 be-
noétigte NO, wird néimlich durch Photolyse aus HNOj gebildet. Fehlt aufgrund der
Denitrifizierung HNQj3 in der Stratosphire, so kann Chlor nur noch durch die viel
langsamere Reaktion 2.6 deaktiviert werden, was vor allem in der Antarktis aufgrund
der tieferen Temperaturen und damit verbunden einer fast vollstindigen Denitrifi-
zierung der unteren Stratosphiire der Fall ist. Weiterhin wurde in der Antarktis -
zeitweise im Friihjahr in manchen Hohenbereichen ein fast vollstindiger Ozonab-
bau beobachtet. In diesem Falle fehlt das Ozon, das zur Bildung von ClO nétig
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ist, weshalb auch dann eine Deaktivierung des Chlors nur noch iiber die Reaktion
2.6 moglich ist. Vor allem PSCII-Partikel ktnnen aufgrund ihrer Groke innerhalb
weniger Tage um einige Kilometer absinken und grofe Mengen moleékularen Chlors
zuriicklassen. Aufgrund der im allgemeinen tieferen stratosphérischen Temperaturen
ist dieser Prozef in der Antarktis ausgeprégter als in der Arktis.

Diese Vorginge werden als Vorkonditionierung des Polarwirbels bezeichnet und
finden in Hohen zwischen 12km und 25 km statt. Gegen Ende der Polarnacht bei
beginnender Sonneneinstrahlung wird das Chlor dann durch Photolyse aus den Clg-
und HOCl-Molekiilen aktiviert: :

Clo+hv — 2CI \ (2.11)
HOCl+ hy — OH+Cl (2.12)

Das Chlor konnte nun nach den Reaktionen 2.4 Ozon katalytisch zerstoren, jedoch
ist dieser Zyklus aufgrund des geringen Vorkommens von atomarem Sauerstoff in
der unteren Stratosphére nur von untergeordneter Bedeutung. Molina und Molina
[35] schlagen deshalb einen weiteren Abbauzyklus, den ClO-Dimerproze8, vor, der
ohne atomaren Sauerstoff auskommt:

2 % (C10 + Oy) | . (2.13)

2 x (Ci + 03) —
ClO+CIO+M — ClLOo,+M (2.14)
CLhO;+ hvy — CIO0O+Cl (2.15)
CIOO+M — Cl4+0,4+ M (2.16)
Netto:20; +hvy — 30,

Dieser CIO-Dimerzyklus ist vor allem in der unteren Stratosphire wirksam, da hier
mehr StoBpartner M zur Verfiigung stehen. Das ClO-Dimer ist bei niedrigen Tem-
peraturen relativ stabil und wird erst bei Sonnenaufgang nach Reaktion 2.15 pho-
tolysiert, wobei sukzessive das Monomer freigesetzt wird. Fehlt das Sonnenlicht,
iiberwiegt Reaktion 2.14 und das CIO wird im Dimer gebunden, wodurch Ozon
nicht mehr nach diesem Reaktionszyklus zerstért werden kann, Man findet daher in
der unteren Stratosphiire, in der der stirkste Ozonabbau zu beobachten ist, einen
starken Tagesgang von CIO.

Iir die Bildung von PSCs sind, wie oben erwihnt, extrem niedrige Tempera-
turen notwendig. Manchmal kénnen jedoch auch PSCs beobachtet werden, obwohl
die mittlere Temperatur der unteren Stratosphére die Bildungstemperatur fiir PSCs
nicht unterschreitet. Dies kann durch die Ausbildung von sog. Leewellen erklart wer-
den: Treffen advehierte Luftmassen auf hohe Berge, konnen sich in Leelage Wellen
ausbilden, die sich bis in die Stratosphére fortpflanzen und dort lokal zur Abkiihlung
bis unter die Grenztemperatur fiir PSCs filhren kénnen.
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Kapitel 3

Millimeterwellenstrahlung der
Atmosphare

Die Molekiile der Atmosphére filhren aufgrund thermischer Anregung Rotations-
{ibergéinge aus und strahlen dabei im Mikrowellenbereich, also im Frequenzbereich
zwischen 1-300GHz, was Wellenlingen vom Zentimeter- bis zum Millimeterwel-
lengebiet entspricht. Dieser Frequenzbereich ecignet sich aufgrund der dort hohen
Transparenz der Troposphiire sehr gut fiir bodengebundene Fernerkundung. In die-
sem Kapitel soll die Entstehung der Linien im Millimeterwellengebiet, die Linienform
und der Strahlungstransport durch die Atmosphére beschrieben werden.

3.1 Entstehung der Spektrallinien

Nach den Gesetzen der Quantenmechanik findet Emission und Absorption von elek-
tromagnetischer Strahlung in genau festgelegten Energiebetrigen statt. GeméiR dem
zweiten Bohrschen Postulat gilt fiir die Frequenz vy, der emittierten Strahlung beim
Ubergang von einem Energiezustand E,, zum niedrigeren Energiezustand E;,

Em — Fn = htiy - (3.1)

Hierbei ist h das Plancksche Wirkungsquantum. Damit ein Molekiil mit ei-
ner elektromagnetischen Wellenfeld durch Rotationsiibergéinge in Wechselwirkung
treten kann, muB es allerdings ein elektrisches oder magnetisches Dipolmoment auf-
weisen. Fiir einen zweiatomigen starren Rotor, der als Modell beispielsweise fiir
ClO dienen kann, erhiilt man als Lésung der stationdiren Schrodingergleichung fiir
die Energie eines Rotationszustandes mit der Drehimpulsquantenzahl J:

J(J+1)

f=2
By =W —=7

= BhJ(J +1)
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Abb. 3.1: Spektrallinien von Chlormonoxid (a) und Ozon (b) im Mikrowellenbe-
reich (aus [25]). In beiden Spektren sind jeweils nur die Linien des am
hiufigsten vorkommenden Isotops dargestellt

Mit I ist hier das Trigheitsmoment des Molekiils bei Rotation senkrecht zur Figu-
renachse und mit B = h/(8n2I) die Rotationskonstante bezeichnet. Fiir Dipoliiber-
ginge gilt die Auswahlregel

AJ =31,

was zusammen mit Gleichung 3.1 auf die Frequenzen der emittierten Strahlung fiihrt:

By=Bys _ M _ypy

h 2ml
Die Frequenz nimmt also proportional mit J zu und die Linien liegen dquidistant.
Aus dem Linienabstand Jaft sich das Triigheitsmoment I ablesen. Da ClO eine
‘ungerade Anzahl an Elektronen hat, kommt es durch die Wechselwirkung des Kern-
spins mit den von den Elektronen verursachten Magnetfeldern zu einer Hyperfein-
aufspaltung von < 100 MHz. Das ClO-Spektrum setzt sich also aus dquidistanten
Liniengruppen zusammen, wobei in den gemessenen Spektren aufgrund der Lini-
enverbreiterung und des begrenzten Auflsungsvermogens des Spektrometers die
Hyperfeinaufspaltung nicht beobachtet wird.

Die bisherigen Uberlegungen gelten fiir zweiatomige Molekiile wie CIO. Bei mehr-
atomigen asymmetrischen Molekiilen, wie beispielsweise Ozon, sind die Verhéltnisse
komplizierter, Seien I, I, I, die Trigheitsmomente der Haupttriigheitsachsen. Ge-
schlossene Lisungen der Schrodingergleichung ergeben sich nur fiir den Spezialfall,
daR zwei der drei Trigheitsmomente gleich sind. Bei I, < I, = I, spricht man von
prolaten, bei I, = I, < I, von oblaten Molekiilen. Die asymmetrischen Rotoren
kénnen nun als Zwischenstufe zwischen den prolaten und oblaten Molekiilen ange-
sehen werden, wobei zur Beschreibung des Energiezustandes zu der Quantenzahl J

Vyot =
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noch weitere Quantenzahlen der zugehorigen prolaten und oblaten Rotoren K_; und
K, hinzukommen.

Beim Ozon mit einem Asymmetrieparameter von -0,97 handelt es sich um einen
schwach asymmetrischen prolaten Rotor. Aus den recht komplexen Auswahlre-
geln fiir die drei Quantenzahlen resultieren zahlreiche Spektrallinien, die keine klare
Struktur wie im Falle eines zweiatomigen Molekiils erkennen lassen.

In Abbildung 3.1 sind zur Verdeutlichung der Unterschiede zwischen einfachen
zweiatomigen Rotoren und asymmetrischen Rotoren die Spektrallinien von CIO und
Ozon gegeniibergestellt.

3.2 Intensitit der Spektrallinien

Im thermodynamischen Gleichgewicht gilt nach Kirchhoff fiir die Emissivitit ¢, eines
Gases bei der Frequenz v
€y = O By(T) I (3.2)

mit o, dem Absorptionskoeffizienten und B, (T') der Planckfunktion fiir die Frequenz
v und die Temperatur T, gegeben durch

2h’ 1

B,(T) = 2 ehefkpT _ 1"

(3.3)

Mit kp ist die Boltzmannkonstante und mit ¢ die Lichtgeschwindigkeit bezeichnet.
Zu den Strahlungsgesetzen siehe z. B. [9] und [14].

Bei Energieaustauschvorgingen mit Molekiilen wird Strahlung emittiert oder
absorbiert. Bei der Emission unterscheidet man zwischen spontaner Emission, bei
der das Molekiil auch ohne das vorherige Vorhandensein von Strahlung emittiert,
und induzierter Emission, bei der das Molekiil durch Wechselwirkung mit einem
elektromagnetischen Wellenfeld zum Ubergang angeregt wird. Im Falle der Millime-
terwellenradiometrie spielt aufgrund der sehr geringen Strahlungsdichten innerhalb
der Erdatmosphire die spontane Emission die dominierende Rolle.

Fiir Wellenlangen, die grof gegeniiber den Molekiildimensionen sind, wie das im
Millimeterwellengebiet der Fall ist, ergibt sich fiir den Absorptionskoeffizienten ayy,,
eines Molekiils mit den Energiezustinden E,, und F, fiir Strahlung der Frequenz
Vin ([13]):

_ 8a’ng,

_ 2 { —Em/kyT . .—FEnfkpT
Oy = 3heQ Vinn |;unml (e n/kn — € "/B)

Darin bezeichnet n die Anzahldichte der Molekiile, g, den Entartungsgrad des Ener-
giezustandes Ey, () die Zustandssumme und p,,, das Dipolmatrixelement fiir den
Ubergang von Zustand m nach Zustand n. Die Anzahldichte n kann man durch
die folgende Uberlegung bestimmen: In einem gegebenen (Gasvolumen V seien die
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einzelnen Molekiilsorten lokal entmischt. Die Molekiilsorte ¢ nehme darin das Volu-
men V; ein. Die Anzahl N; dieser Molekiile ist gegeben durch die Zustandsgleichung
idealer Gase: v

Vi

N.' = e

kgT
Hierin bezeichnen p und 7 den Druck bzw. die Temperatur im betrachteten Gasvo-
lumen. Fiir die gesuchte Anzahldichte n; der Molekiilsorte i folgt damit
N; p Vi_p

MEY T keTV " kgT

Der Absorptionskoeffizient ay,, ist demnach proportional zum Volumenmischungs-
verhdltnis ¢,,. :

3.3 Linienverbreiterung

Bisher wurden die Spektrallinien als unendlich schmal und bei exakten Frequenzen
vorgegeben betrachtet. Verschiedene Ursachen fiihren aber zur Verbreiterung der
Spektrallinien und der Absorptionskoeffizient aus dem vorhergehenden Abschnitt
muk um eine frequenzabhingige Komponente, die Linienform f(v, Vmn), erweitert
werden:

amn(u) = a'mnf(V: an)

Nattirliche Linienbreite

Ein angeregter Zustand eines ungestérten Teilchens hat eine endliche Lebensdauer
At und zerfillt durch spontane Emission. Wegen der Unschirferelation

AEAt > h (3.4)

ist die Energie und damit auch die Frequenz des emittierten Photons unscharf. Die
daraus resultierende natiirliche Linienbreite liegt fiir Millimeterwellenstrahlung im
Bereich von 10~7Hz und ist gegeniiber den folgenden Verbreiterungsmechanismen
vernachlédssigbar.

Dopplerverbreiterung

Aufgrund der thermischen Eigenbewegung der Molekiile sind die Frequenzen der
emittierten Photonen dopplerverschoben. Bei lokalem thermodynamischen Gleich-
gewicht gilt die Maxwellsche Geschwindigkeitsverteilung und man erhélt fiir Teilchen
der Molekiilmasse m die Formfunktion der Dopplerverbreiterung

1
Vaop

fD(V’ Vrml) = 6—({”_""‘”)/'50)2 ,
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[2kpT
Op = — Vmn -
mc

Die Halbwertsbreite einer dopplerverbreiterten Linie betragt

/2k T
Avp = 20pVin2 = 2u,,, —82 In2.
me?

Die Stirke der Dopplerverbreiterung ist somit frequenzabhiingig und .spielt in den
hier betrachteten Anwendungen der Millimeterwellenradiometrie erst in sehr groken
Hohen (> 60 km) eine Rolle,

mit

Druckverbreiterung

Fiir die Millimeterwellenradiometrie spielt die Druck- oder Stofluerbreiterung die do-
minierende Rolle: St6fe der Gasmolekiile untereinander verkiirzen die Lebensdauer
der Rotationszusténde und filhren aufgrund der Unschirferelation 3.4 zu einer Ver-
breiterung der Spektrallinien. Die Kollisionsrate ist wmso hoher, je dichter das Gas
ist, weshalb Strahlungsbeitrige aus der unteren Atmosphére stirker druckverbreitert
sind als die aus hoheren Atmosphirenschichten.

Van Vleck und Weisskopf [{57] erhielten unter der Annahme, daf die Stofzeit
kurz ist im Vergleich zur Periodendauer des wirksamen elektromagnetischen Feldes,
was im Millimeterwellengebiet der Fall ist, fiir die Linienform druckverbreiterter
Spektrallinien:

v Ay, Av,
1V} = - 3.5
fP(V Y, ) ?TVn]n (ann - V)2 + Avg + (an + V)2 + Ay‘g ( )
Die Linienbreite, definiert als die Halbwertsbreite Au,, ist gegeben durch
Avy = —— = o(T) | (3.6)
L Y HACH /K .

Mit 7 ist hier die mittlere Stofzeit bezeichnet und «y ist ein temperaturabhiingiger
Druckverbreiterungsfaktor {{49]):

A1) =) (1)

Der Exponent n ist stoffabhiingig und liegt im Wertebereich 0,5 < n < 1,0. Anhand
der Gleichungen 3.5 und 3.6 wird die Proportionalitéit zwischen Druck und Linien-
breite sichtbar, die die Grundlage der Hohenprofilbestimmung aus den Spektren
bodengebundener Millimeterwellenradiometrie bildet.
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Abb. 3.2: Druck- und Dopplerverbreiterung der CIO-Liniengrup-
pe bei 278,631 GHz, berechnet fiir die US Standardat-
mosphére fiir mittlere Breiten

Die Voigtfunktion

In den Hohenbereichen, in denen die Linienbreite gleichermaBen von Doppler- und
Druckverbreiterung bestimmt wird, verwendet man eine Faltung der Linienformen,
die als Voigtfunktion bezeichnet wird:

fV(Ua Vmu) = / fp(uiy an) fD(V - V’; an) dv/'

Abbildung 3.2 zeigt den Verlauf der Linienbreiten fiir ClO in Abhingigkeit von
der Hohe in der Atmosphiire. In dieser Abbildung wird die starke Anderung der
Druckverbreiterung mit der Hohe deutlich. Im Vergleich dazu ist bei der Doppler-
verbreiterung kaum eine Variation mit der Hohe zu erkennen, was bedeutet, daf
die Dopplerverbreiterung der Spektrallinien praktisch keine Information tiber die
Hohenverteilung der Spurengase beinhaltet. Wie schon zuvor bemerkt, spielt die
Dopplerverbreiterung in der Millimeterwellenradiometrie nur in sehr grofen Hohen
eine Rolle. So erreichen Doppler- und Druckverbreiterung erst in einer Héhe von
ca. 70 km die gleiche Gréfenordnung, bei der die Linienbreite schon deutlich unter
1MHz gesunken ist, also unter das spektrale Auflésungsvermdgen des Radiometers
(siehe dazu Tabelle 4.1). Aus diesem Grunde wird in dieser Arbeit ausschlieRlich
die Linienform 3.5 nach Van Vleck und Weisskopf verwendet.
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3.4 Strahlungstransport in der Atmosphére

Die Strahlungsintensitit indert sich beim Durchgang durch die Atmosphire durch
Emission, Absorption und Streuung. Die Streuung kann jedoch nach [13] im Millime-
terwellenbereich in den meisten Fillen vernachlissigt werden, da die Wellenlingen
viel grofer sind als die streuenden Teilchen. Nur bei starker Bewdlkung und bei
Regen darf die Streuung nicht mehr vernachlissigt werden, jedoch ist unter die-
sen Witterungsbedingungen ohnehin kaum noch ein sinnvoller Mefbetrieb moglich,
weshalb in dieser Arbeit Streueffekte unberiicksichtigt bleiben.

3.4.1 Die Strahlungsiibertragungsgleichung

Eine quantitative Beschreibung des Strahlungstransports durch die Atmosphére lie-
fert die klassische Theorie von Chandrasekhar [6], die auf die Strahlungsibertra-
gungsgleichung (SUG) fithrt. Beim Durchgang durch eine atmosphirische Schicht
der Dicke dh in der Hohe kb andert sich die Intensitit 1,(h) bei der Frequenz v nach

dL,(h)

Absorption Emission :

mit a, dem Absorptionskoeffizienten aus Gleichung 3.2 und B,(T'(h)) der Planck-
funktion. Dies ist die Strahlungsiibertragungsgleichung in differentieller Form. Inte-
griert man sie iiber alle Hohenbereiche, so erhidlt man die Strahlungsiibertragungs-
gleichung in integraler Form und damit die Intensitit, die am Boden gemessen wer-
den kann:

hoo
I{ho) = I (heo) e~ hose0) 4 f a, (h) B, (T(h)) e~ ™" dhy (3.8)
)

Die optische Dicke 7,{ho, h), auch Opazitit genannt, berechnet sich gemif

h
To(ho, k) = f a, () di' . (3.9)

he

Mit heo in Gleichung 3.8 ist der ,obere Rand“ der Atmosphére gemeint, der im
Kontext dieser Arbeit bei 100 km angenommen wird. I,{hy) ist die Strahlung, die
von anfen in die Atmosphire eindringt, also die kosmische Hintergrundstrahlung,
die der Strahlung eines Schwarzkdrpers bei einer Temperatur von 2,7 K entspricht.
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3.4.2 Der Airmass-Faktor

Bei den bisherigen Betrachtungen wurde eine orthogonale Beobachtungsgeometrie
angenommen. Beobachtet man jedoch nicht unter 90°, sondern unter einem Eleva-
tionswinkel ¢, verlingert sich der Weg ds durch eine Atmosphirenschicht der Dicke
dh bei Vernachlissigung der Erdkriimmung um den Faktor 1/sin g, wie Abbildung
3.3 verdeutlicht. Fiir nicht allzu flache Elevationswinkel und nicht allzu grofe Héhen
liefert diese Naherung ausreichende Genauigkeit (Fehler < 5% fiir ¢ > 20° in 40km
Hohe).

Abb. 3.3: Anderung der Weglinge bei )
nichtorthogonaler Beobach- 4y dh /sing
tungsgeometrie

£5g r frp
N

Im Falle einer gekriimmten Atmosphire muf der sogenannte Airmass-Faktor A
verwendet werden, der sich wie folgt berechnet:

_ds _ R+h
dh \/(R—l—h,)2 — (Rcosp)?

(3.10)

Hierin bezeichnet R den Erdradius und h die Hoéhe, in der sich die betrachtete
Atmosphirenschicht befindet (Abbildung 3.4).

Abb. 3.4: Beobachtung der Erdatmosphiire unter flachem Elevationswinkel
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Abb. 3.5: Relative Fehler bei der Umrechnung der Spektren auf
Zenitrichtung. Die Referenzhohe betrigt 20 km

Abbildung 3.5 zeigt exemplarisch fiir eine Referenzhthe h von 20km die relati-
ven Fehler, die bei Umrechnung der Spektren auf Zenitrichtung durch die Héhen-
abhfingigkeit des Airmass-Faktors in Kauf genommen werden miissen. Hieran wird
deutlich, dak nach Moglichkeit nur Spektren, die unter dhnlichen Elevationswin-
keln gemessen wurden, addiert werden sollten, wobei es giinstig ist, diese auf einen
gemeinsamen mittleren Elevationswinkel umzurechnen.

3.5 Helligkeitstemperatur

Fiir hv < kgT, was in der Mil1imeterwe}lenfa.diometrie héufig gegeben ist, kann die
Planckfunktion 3.3 durch die Rayleigh-Jeans-Ndherung ersetzt werden:
2!/2’6 BT
o2
Wird diese Gleichung nach T aufgelést, erkennt man, dak Strahlungsintensitéten

wie B,(T) oder I, durch eine Temperatur, die sogenannte dquivalente Helligkeits-
temperatur Ty(v) (engl. Brightness Temperature) ausgedriickt werden kénnen:

B,(T) ~

2

Ty(v) = ‘

=
22kg "

_ In der Millimeterwellenradiometrie werden Strahlungsintensitiiten praktisch aus-
schlieRlich in Helligkeitstemperaturen angegeben, auch dann, wenn die Rayleigh-
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Jeans-Néherung nicht mehr zuldssig ist. Es ist dann allerdings zu beachten, da
die Helligkeitstemperatur nicht mehr mit der physikalischen Temperatur iiberein-
stimmt. Wie Abbildung 3.6 zeigt, liegen die Werte fiir die Helligkeitstemperatur
immer unter denen der physikalischen Temperatur, bei den fiir die Atmosphire re-
levanten Temperaturen und in dem fiir diese Arbeit relevanten Frequenzbereich um

ca, 6,5 K.

AT K]

R R A SR T
4] 50 100 150 200 250 300
physikalische Temperatur [K)

o

Abb. 3.6: Differenz AT = T — T}, der physikalischen Temperatur
_zur Helligkeitstemperatur, berechnet fiir 278,631 GHz
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Kapitel 4

Grundlagen der
Millimeterwellenradiometrie

4.1 Das Heterodynprinzip

Die in der Atmosphire emittierte Millimeterwellenstrahlung ist sehr schwach und
muR zur genauen Analyse verstirkt werden. Da jedoch die Frequenzen vergleichs-
weise hoch sind (im Falle des in dieser Arbeit verwendeten Radiometers 268 bis
280 (3Hz), muf das Signal vor der Verstirkung erst auf eine niedrigere Frequensz, die
sogenannten Zwischenfrequenz (ZF), umgesetzt werden. Dies geschieht nach dem
Heterodynprinzip, bei dem der zu messenden Strahlung das Signal eines Lokaloszil-
lators {LO) iiberlagert wird (Abbildung 4.1).

Unerlagerunas-Empfanger
Spekirometer MeBrechner

Strahlung

Bandpad Mischer Vefslﬁ:kaz

Y

AOS

>

ZF *

Lokal
Qszillator

5

Abb. 4.1: Funktionseinheiten eines Radiometers

Im Mischer, der ein nichtlineares elektronisches Bauelement enthilt, wird die Si-
gnalfrequenz auf die Zwischenfrequenz umgesetzt, die gerade der Differenz zwischen
Signal- und LO-Frequenz entspricht. Es gibt jedoch zwei Frequenzbereiche, die diese
Bedingung erfiillen, das untere (Lower Sideband, LSB) und das obere Seitenband
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A

ZF LSBE LO USB .

Abb. 4.2: I'requenzumsetzung der beiden hochirequenten
Seitenbiinder auf das Zwischenfrequenzband

(Upper Sideband, USB), die symmetrisch zur LO-Freqﬁenz liegen:

VLspfusB = VLo F VzF

Ein Heterodynempfinger empféingt also zunéchst zwei Frequenzbereiche gleichzeitig
(Doppelseitenbandbetrieb, DSB). Interessiert man sich nur fiir ein Seitenband, muR
das andere mit einem Bandpaf unterdriickt werden (Single Sideband Mode, SSB).
Diese Zusamnmenhinge sind in Abbildung 4.2 veranschaulicht.

4.2 Die Radiometerformel

Die gemessenen Spektren sind durch atmosphiérisches und das um ein vielfaches
héhere im Radiometer generierte Rauschen gestért. Um ein akzeptables Signal-
zu Rauschverhiltnis (engl. Signal-to-Noise Ratio, SNR) zu erhalten, werden die
Spektren iiber einen lingeren Zeitraum gemittelt. Die nach der Integrationszeit
tin erreichbare Aufldsung AT, in der Helligkeitstemperatur ist gegeben durch die
sogenannte Radiometerformel ([55]):

— Tb,ntm + inrec
v B tint

Hierin bezeichnen Tj, 4., die Helligkeitstemperatur der zu messenden Strahlung, 7},
die Empféngerrauschtemperatur und B die spektrale Bandbreite, iiber die gemessen
wird. Fiir eine Verringerung des Rauschens steigen die Integrationszeiten also qua-
dratisch an. Hieran wird deutlich, wie wichtig eine niedrige Empfingerrauschtem-
peratur fiir die Qualitét der Spektren ist, da sonst unakzeptabel lange MeRzeiten in
Kauf zu nehmen sind. In Gleichung 4.1 sind allerdings zeitliche Schwankungen AG

AT, {4.1)
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des Gewinns G vernachldssigt. Bezicht man diese auch mit in die Betrachtungen
ein, so erhilt man fiir die Helligkeitstemperaturaufiosung ([55])

1 AG\?
ATy = (Tatm +Trec)J ‘BT"; + ('a‘) .

4.3 Kalibrierung

Die radiometrisch gemessenen Spektren beinhaiten neben dem eigentlich interes-
sierenden Signal auch einen dominierenden Anteil systembedingter Effekte. Die
Kalibrierung der Spektren dient neben der absoluten Zuordnung von detektierter
Signalstirke und Helligkeitstemperatur der Elimination dieser Systemeffekte aus
den Rohspektren.

4.3.1 Hot-Cold-Kalibrierung

Bei der Hot-Cold-Kalibrierung mift man zu Beginn der Messung erst auf eine war-
me Eichlast der Temperatur T, und der daraus folgenden Helligkeitstemperatur Tp,
(beim in dieser Arbeit verwendeten Radiometer liegt 7} bei Raumtemperatur) und
auf eine kalte Eichlast der Temperatur T, und der Helligkeitstemperatur T;,. Die kal-
te Eichlast wird entweder mit fliissigem Stickstoff gekiihlt (7, ~ 77K) oder befindet
sich im Kryostaten. Unter der Annahme linearer Komponenten und der Vernach-
lissigung von Verstirkungsschwankungen ergibt sich aus den Empfangerausgangs-
leistungen Py (v), P.(v) und Pu;(v) fiir die Helligkeitstemperatur des unbekannten
Mefobjekts

Popj{v) — Pe(v)
Pu(v) — Fe(v)

Die Hot-Cold-Kalibrierung eignet sich vor allem zur Messung sehr starker Signa-
turen wie die von Ozon.

-Tbobj(y) = ’ (Tbh - Tbc) + Tbc ‘

4.3.2 Balancierte Kalibrierung

Bei den bisherigen Betrachtungen wurde von einem linearen Zusammenhang zwi-
schen der Empfangerausgangsleistung und der Helligkeitstemperatur ausgegangen.
Dies ist aber nicht exakt der Fall: Vor allem, wenn sich die Helligkeitstemperatur
des zu messenden Objekts von der Helligkeitstemperatur der Referenzquellen stark
unterscheidet, werden die Nichtlinearititen im Spektrum als Stérungen sichtbar. Es
wiire daher wiinschenswert, eine Referenzquelle zu haben, deren Helligkeitstempe-
ratur immer an die des MeRobjekts angepafit werden kann.
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Eine Realisierung einer einstellbaren Referenzquelle liefert die sog. externe Refe-
renzstrahimethode (engl. External Beam Switching), die ausfiihrlich in [36] beschrie-
ben ist. Bei dieser Abgleichmethode dient als Referenz eine Messung, die unter
steiler Elevation in die Atmosphére erfolgt. Da bei dieser Messung der Weg der
empfangenen Strahlung durch die Atmosphire deutlich kiirzer ist als bei der eigent-
lichen Signaimessung (vgl. Abschnitt 3.4.2), ist auch die empfangene Strahlungs-
intensitdt geringer. Dies wird durch Einschieben eines geeigneten Graukoérpers in
Form eines verlustbehafteten dielektrischen Plattchens kompensiert, das die trans-
mittierte Strahlung weiter schwiicht und gleichzeitig durch seine thermische Emission
einen eigenen Strahlungsbeitrag liefert. Um schnelle Fluktuationen des troposphi-
rischen Kontinuums auszugleichen, werden dann fiir den feinen Abgleich zwischen
Signal- und Referenzstrahl die jeweiligen Elevationswinkel aufeinander abgestimmt.
Bei der Differenzbildung zwischen Signal- und Referenzmessung sollten dann kaum
noch Nichtlinearititen im Spektrum sichtbar sein, und auch andere geridtebedingte
Stérungen wie durch multiple Reflexionen verursachte Stehwellen (Abschnitt 4.4)
sollten deutlich reduziert werden.

Ein Nachteil der externen Referenzstrahlmethode ist, daf im Spektrum des Re-
ferenzstrahls immer noch Reste der stratosphirischen Signaturen vorhanden sind,
die bei der Differenzbildung die Stirke der Signaturen verringern und so zu einer
Verschlechterung des Kontrastes fithren,

Fine andere Méglichkeit, einen Abgleich zwischen Signal und Referenz herzustel-
len, ist die Verwendung einer einstellbaren internen Kalibrationslast, wie sie beim
Radiometer des IMK eingesetzt wird und detailliert in [23], [24] und [25] beschrieben
ist. :

Das Funktionsprinzip basiert auf der Uberlagerung der Strahlung einer warmen
und einer kalten Referenzlast mittels eines drehbaren Gitters (Abbildung 4.3). Da
der verwendete Empfanger nur fiir eine Polarisationsrichtung empfindlich ist, 15Et
sich durch Verstellen des Gitterwinkels praktisch jede beliebige Helligkeitstempera-
tur zwischen den Werten fiir die warme und die kalte Referenz einstellen.! Hot-
Cold-Kalibrierungen sind jedoch zur absoluten Zuordnung von empfangener Strah-
lungsleistung und Helligkeitstemperatur nach wie vor in regelméfigen Abstinden
erforderlich.

Der Hauptvorteil dieser Art der balancierten Kalibrierung besteht darin, daf im
Referenzsignal keine Signaturen der zu messenden Spurengase enthalten sind und
somit ein besserer Kontrast als mit der externen Referenzstrahlmethode erzielt wird
(|25]). Weiterhin muf bei der internen Kalibrierung nicht sofort eine Korrektur um
den troposphérischen Einfiuf und eine Umrechnung des Elevationswinkels auf ande-

1Tn der Praxis wird die Genauigkeit, mit der die Helligkeitstemperatur eingestellt werden kann,
mafkgeblich durch die Encoderauflosung begrenzt. Beim Radiometer des IMK wird theoretisch eine
Genauigkeit von +0,23K erreicht, wenn die Helligkeitstemperaturen der Teilreferenzen bekannt
sind.
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Abb. 4.3: Aufbau der einstellbaren Referenzlast

re Werte mit Hilfe des Airmass-Faktors (Abschnitt 3.4.2) erfolgen. Dadurch ergibt
sich die Méglichkeit, zur Troposphirenkorrektur ein Mehrschichtenmodell einzuset-
zen (siche Abschnitt 5.5.1) und es konnen durch unterschiedliche Airmass-Faktoren
verursachte Fehler vermieden werden. Nur wenn Spektren, die unter unterschiedli-
cher Elevation gemessen wurden, integriert werden sollen, ist eine Umrechnung auf
einen gemeinsamen mittleren Elevationswinkel notig. Die hierbei gemachten Feh-
ler sind allerdings deutlich kleiner als diejenigen, die z.B. bei der Umrechnung auf
Zenitrichtung in Kauf genommen werden miissen (vgl. Abbildung 3.5 in Abschnitt
3.4.2).

4.4 Stehende Wellen

Ein weit verbreitetes Problem in der Millimeterwellenradiometrie stellen stehende
Wellen dar, die durch multiple Reflexionen innerhalb des Radiometersystems oder
auch zwischen dem Radiometer und seiner Umgebung verursacht werden kénnen.
Sie machen sich in den gemessenen Spektren als sinusférmige Storungen bemerk-
bar und erschweren oder verunméglichen gar die Auswertung. Diese sowie andere
Storungen in den Spektren, die einem sonst spektral glatten Signal eine Struktur
aufpriigen, werden Baseline genannt. Sei ! die Resonatorléinge, d. . der Abstand
zwischen den reflektierenden Komponenten. Dann berechnet sich die Periode P der
daraus resultierenden Stehwelle, also der von einer Schwingungsperiode iiberdeckte
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Frequenzbereich, nach der Fabry-Pérot-Formel

c
P = 5 ° (4.2)

Eine Moglichkeit, stehende Wellen zu unterdriicken, ist der Einsatz eines Weglén-
genmodulators oder Baselinewobblers. Dabei werden stindig die Resonatorlingen
variiert und so bei der Integration der Spektren die Stehwellen zeitlich herausge-
mittelt. Beim vom IMK betriebenen Radiometer dient ein Dachkantspiegel, der si-
nusformig auf und ab bewegt wird, als Wegldngenmodulator (siche Abbildung 4.4).
Optimale Unterdriickung erreicht man jedoch nur fiir eine definierte Frequenz ([25}).
Unter anderem deshalb finden sich in den gemessenen Spektren immer noch Reste
der Stehwellen.

Die Vorgehensweise zur Beriicksichtigung der noch verbleibenden Stehwellen in
den gemessenen Spektren wird Thema von Abschnitt 5.3.6 sein.

4.5 Das 268280 GHz Radiometer MIRA 2

In diesem Kapitel wird eine kurze Beschreibung des vom IMK entwickelten und
betriebenen 268-280 GHz Radiometers MIRA 2 gegeben, das optimiert ist fiir die
Detektion der Chlormonoxid-Signatur bei 278,631 GHz. Aufgrund der bei den MeR-
kampagnen gesammelten Erfahrungen unterliegt das System einer kontinuierlichen
Weiterentwicklung. Die Abbildung 4.4 bezieht sich auf den Stand der Entwicklung
im Jahre 1999.

Samtliche quasioptischen Komponenten sind fiir den gaulischen TEMg,-Grund-
mode ausgelegt. Das atmosphérische Signal gelangt zunéichst in das Periskop, das
den Strahl durch die Laborwand fiihrt. Im Periskop fallt der Strahl dann auf einen
Spiegel, mit dem der Elevationswinkel eingestellt werden kann. Zur Separation der
AuBenluft von der im Labor dient ein Folienfenster aus Mylar, das zur Minimierung
von Reflexionsverlusten unter dem Brewsterwinkel angebracht ist. Seit Friihjahr
1999 hat das Radiometer ein neues Periskop, mit dem nun auch der Azimutwinkel
eingestellt werden kann. _

Nachdem der Strahl das Periskop passiert hat, fllt er auf einen ersten Drehspie-
gel, mit dem zur balancierten Kalibrierung auf die im Abschnitt 4.3.2 beschriebene
einstellbare Referenz umgeschaltet werden kann. Mit dem folgenden Drehspiegel
wird die Hot-Cold-Kalibrierung durchgefiihrt. Der Strahl gelangt dann ins Sei-
tenbandfilter, mit dem das unerwiinschte Seitenband unterdriickt wird. Es ist ein
Martin-Puplett-Interferometer, das eine sinusformige Filtercharakteristik aufweist.
Darch diese unvollkommene Filterung kénnen in den gemessenen Spektren noch Re-
ste der Signaturen vom anderen Seitenband sichtbar sein, die bei der Auswertung
beriicksichtigt werden miissen (siehe dazu auch Abschnitt 5.5.2). Der Abschluf des
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Abb, 4.4: Schematischer Aufbau des 268-280 GHz Radiometers MIRA 2
(Stand 1999)
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Empfingerrausch- | Zwischenfrequenz | Anzahl der | Kanal- Frequenz-
temperatur Kaniile abstand | auflésung
800-1200 K 1,6-2,8GHz 2048 0,7MHz | ca. 1,2MHz

Tabelle 4.1: Daten des 268-280 G_Hz Radiometers MIRA 2

unerwiinschten Seitenbandes erfolgt mit einem gekiihlten Absorber. Nach der Vor-
selektion durch das Seitenbandfilter gelangt das Signal zum Wegldngenmodulator
(Abschnitt 4.4), der storende stehende Wellen in den Spektren auf ~ 1% reduziert.

Als Lokaloszillator dient ein mittels PLL (Phase-Locked Loop) stabilisierter
Gunn-Oszillator mit anschlieRendem Verdreifacher. Sein Signal wird vom Diplexer
dem atmosphirischen Signal iiberlagert. Als Diplexer diente bei den MeRkampagnen
1996 und 1997 wie fiir das Seitenbandfilter ein Martin-Puplett-Interferometer. Seit
der MeRkampagne 1998 wird ein Fabry-Pérot-Diplexer verwendet, der sich durch
eine sehr scharfe Transmissionscharakteristik fiir das 1.O-Signal auszeichnet,

Beide Signale gelangen dann durch ein Folienfenster in den Kryostaten, der eva-
kuiert und mittels eines Kiihlsystems mit geschlossenem Heliumkreislauf auf etwa
30K gekiihlt ist. In thm befinden sich der Schottky-Diodenmischer und der rausch-
arme Vorverstirker (Low Noise Amplifier, LNA). Nach weiterer Verstirkung in der
ZE-Kette erfolgt die spektrale Analyse mit einem akusto-optischen Spektrometer
(AOS). Es besitzt 2048 Kanile mit einem Kanalabstand von 0,7 MHz und eine Fye-
quenzaufldsung von ca. 1,2 MHz. Die nutzbare Bandbreite betriigt etwa 1,2GHz.

Die Empfangerrauschtemperatur des Radiometers wurde im Laufe der Jahre suk-
zessive von ca. 1200 K auf ca. 800K gesenkt. Einige Daten des Radiometersystems
sind noch einmal in Tabelle 4.1 zusammengefaRt.

4.6 Der Spektralbereich 268—-280 GHz

Im Spektralbereich von 268-280 GHz finden sich Signaturen von Ozon (Oj;), Di-
stickstoffoxid (N30), Salpetersiure (HNQOj;) und Chlormonoxid (ClO). Abbildung
4.5 zeigt ein fiir diesen Spektralbereich berechnetes Spektrum. Um den stérenden
EinfluR des troposphirischen Wasserdampfes zu reduzieren, wurde diese Rechnung
filr eine Beobachterhdhe von 10km durchgefiihrt.

Der Spektralbereich wird dominiert von sehr starken Ozonlinien, welche die
schwicheren Signaturen der anderen Konstituenten iiberlappen. Diese starken Lini-
en kénnen sich auch im Spiegelseitenband bei der Messung schwacher Spektrallinien
bemerkbar machen, da das Seitenbandfilter den Spiegelfrequenzbereich nicht voll-
stindig unterdriickt.
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Kapitel 5

Auswertung

Die Strahlungsiibertragungsgleichung 3.8 liefert bei Kenntnis des Druck- und Tem-
peraturverlaufs in der Atmosphére den Zusammmnenhang zwischen der Hohenvertei-
lung der Spurengase und dem am Boden gemessenen Spektrum. Man bezeichnet
dieses Problem auch als das direkte oder das Vorwdrtsproblem. Schwieriger ist das
sog. inverse Problem, d. h. aus einem gemessenen Spektrum riickzuschlieBen auf die
Hohenverteilung der interessierenden Spurengase. Die in dieser Arbeit verwendeten
Auswerteverfahren sollen Thema dieses Kapitels sein. Weiterfithrende Informatio-
nen zur Inversion findet der Leser in [26, 27, 33].

5.1 Linearisierung der Strahlungsiibertragungsglei-
chung

Die Losung nichtlinearer Integralgleichungen ist itn allgemeinen duBerst schwierig,
weswegen die Strahlungsiibertragungsgleichung zunéchst in eine Form iiberfiihrt
werden soll, in die sowohl das Volumenmischungsverhiltnis als auch die Temperatur
linear eingehen, Zuerst unterteilt man die Atmosphére in Schichten, die hinreichend
diinn sind, damit die Absorptionskoeflizienten und die Temperatur als konstant an-
genommen werden diitfen. Sei Ty;(ho, T}, ¢y;) der Beitrag der j-ten Hohenschicht zu
der am Boden (Hohe hy) mefbaren Helligkeitstemperatur in Abhéngigkeit von der
Temperatur T; und dem Volumenmischungsverhiltnis ¢,; des betreffenden Spuren-
gases! in der j-ten Hohenschicht. Dann 18Rt sich Ty;(ho, T}, cy;) unter Vernachlissi-
gung von Gliedern hoherer als erster Ordnung um angenommene Startwerte TJ‘-’ und

1Es wird der besseren Ubersicht wegen bei den folgenden Uberlegungen nur der Beitrag eines
einzigen Spurengases zum gemessenen Spektrum beriicksichtigt. Eine Erweiterung der Gleichungen
auf mehrere Spurengase ist trivial. Weiterhin wird auch die Frequenzabhiingigkeit zur besseren
Ubersichtlichkeit im folgenden nicht explizit mitgefiihrt.
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cﬁ,—, die z. B. Standardprofilen oder fritheren Messungen entnommen wurden, in eine
Faylorreihe entwickeln: -

Tyj(ho, Tjy co5) = Toilho, 17, ;)
anaj(hﬂkﬂ:cgj)
T, — T
+ } m} Tj"( 2 J) +

aj}ij (hD: T_;')} cvj)
Oeyj &

vi

(coj — c?rj) (5.1)

Die partiellen Ableitungen nach der Temperatur und dem Volumenmischungsver-
hiltnis beschreiben die Anderung der am Boden meRbaren Helligkeitstemperatur
bei Anderung der Temperatur bzw. des Volumenmischungsverhiltnisses in der j-ten
Hohenschicht. Sie berechnen sich nach [27] zu

aTbi(hD! T}: cgj) _

ar;

Ahj e T(hols) {3%:?)" o + %% [1(13) - Th(hget, Thrtr ya1)] }(5-2)

| 507 |
und
s (ho, T}, €ug) _
dcy;
Ahy -7 hob) %‘w’; 1) - Ty(hssn Ty )] -+ (53)
‘ (S ‘

Mit Ah; ist hier die Dicke der j-ten Héhenschicht bezeichnet, 7(ho, i;) ist die Opa-
zitit der Atmosphire vom Boden bis zur Hohe h;, a; der Absorptionskoeffizient
der Hohenschicht j, Tp(73) die Helligkeitstemperatur eines idealen Schwarzkdrpers
der Temperatur 75 und Ty(hj1, Ty, €041) die Helligkeitstemperatur der Hohen-
schicht hjy1. (S7); und (S,); sind die sogenannten Sensitivitdtsfunktionen fiir die
Temperatur und das Volumenmischungsverhiltnis der j-ten Hohenschicht.

Aufsummiert {iber alle Hohenschichten ergibt sich aus Gleichung 5.1 die lineari-
sierte Strahlungsiibertragungsgleichung

Tyi(ho, Tj, cug) — Tyi(ho, T}, €3)
= 3 Ahi(Sr)jlae [Ty ~ {1+ 3 Ahy(Se)sla, ey = ), (54)
J j
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bzw. in integraler Form

Ty (ho, T(h), cu(k)) — Ts (ho, T(h), cb(1))

. he foo
=[&wm%qﬁwy4wmpw+j&mmﬂmkmﬁ—ﬂmpw.
ho he

Dies ist eine sogenannte Fredholmsche Integralgleichu@ erster Art. Beriicksichtigt
man, dak die gemessenen Spektren an endlich vielen Stiitzstellen gegeben sind, 15t
sich Gleichung 5.4 in Matrixschreibweise darstellen als?

b by = A%+ (Fr - 19) + A% - (£~ £) 4 . (5.5)

Die Komponenten des Vektors b sind die gemessenen spektralen Intensititen, by ist
ein Vektor, der ein mit den Startprofilen £, fgv, ... vorwirts gerechnetes Spektrum
enthilt, fr und f. sind die Vektoren mit den Hohenprofilen von Temperatur und
den Volumenmischungsverhéltnissen in der Atmosphére, und in den sogenannten
Jakobimatrizen A% und AE‘, stehen die partiellen Ableitungen aus den Gleichungen
5.2 und 5.3 fiir jede spektrale Stiitzstelle ¢ und jede Hohenschicht j. Die Ellipsen
deuten an, daB in der Gleichung weitere Terme vom Typ A2.(f,— f2) folgen kénnen,
die eine mogliche Erweiterung der Strahlungsiibertragungsgleichung auf mehrere
Spurengase reprisentieren (vgl. hierzu Abschnitt 5.3.5). _

Schreibt man die Héhenprofile fr, f. ,... sowie f.%, _fgu, ... untereinander und
falit die Jakobimatrizen zu einer einzigen grofen Matrix Ay zusammen, vereinfacht
sich Gleichung 5.5 zu

Jr f{%
b—by= (A} AL .. )| fe { =1 Fo | (5.6)
so daf man das lineare Gleichungssystem
A°F =b—bY 4+ A%f° (5.7)

erhiilt. Ist die Losung dieses Gleichungssystems erst einmal gefunden, knnen mit
den neuen Hohenprofilen verbesserte Jakobimatrizen A, Agu, ... und ein neues, ver-
bessertes synthetisches Strahldichtespektrum b berechnet werden. Dies fiihrt auf
ein neues Gleichungssystem, welches wiederum zu lésen ist, und die Iteration kann
solange fortgesetzt werden, bis ein bestimmtes Abbruchkriterium erfiillt ist. Dies
kann zum Beispiel die Bedingung sein, dak bei zwei aufeinanderfolgenden Iterati-
onsschritten keine signifikanten Anderungen mehr in der Lésung f und dem daraus

?Fette Grofbuchstaben kennzeichnen im folgenden ‘Matrizen, fette Kieinbuchstaben Vektoren.
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berechneten synthetischen Spektrum b° festzustellen sind. Bei den in dieser Arbeit
ausgewerteten Spektren war dies nach ein bis zwei Iterationsschritten erreicht.

Leider erweist sich die Gleichung 5.7 als schlecht gestellt im Sinne von Hada-
mard [10]: Zum einen ist die Anzahl der spektralen Stiitzstellen deutlich groker
als die der Hohenschichten, wodurch das Gleichungssystem {iberbestimmt ist. Zum
anderen sind aber viele dieser Gleichungen nahezu linear abhéingig, d.h. der In-
formationsgehalt ist relativ gering. Dadurch wird die Losung instabil, was sich in
starken Oszillationen der invertierten Héhenprofile bemerkbar macht, Die folgenden
Abschnitte widmen sich deshalb Methoden zur Losung dieser Probleme, wobei die
einzelnen Schritte nur grob skizziert werden. Fiir eine weitergehende Lektiire seien
dem geneigten Leser |33], [34], [27] sowie {38] anempfohlen.

5.2 Methode der kleinsten Quadrate

Gleichung 5.7 ist von der Form . ' ‘
Af=g. (5.8)
Ist A eine quadratische Matrix, 148t sich mittels der inversen Matrix A1 die Lésung
leicht gemaR

f=A4"g

berechnen. Gleichung 5.7 ist jedoch wie schon erwihnt iiberbestimmt, d. h. A ist
eine m % n-Matrix mit m > n. In diesem Falle ist einc Losung gesucht, die alle
Gleichungen des Gleichungssystems méglichst gut erfiillt. Hierzu verwendet man
die Methode der kleinsten Quadrate, d.h. man minimiert das Betragsquadrat der

Abweichung
|Af —gff = [Af - g]"[ASf - g].

Dies fiihrt nach einigen Zwischenschritten auf die bestapprozimierte oder verallge-
meinerte Losung
f=[ATA] AT g. (5.9)
S’ )
A_l
Die Matrix A ! wird verallgemeinerte Inverse oder Pseudoinverse genannt. Fiir
inverse Probleme typisch ist nun, daR die Matrix AT A aufgrund des relativ geringen

Informationsgehaltes in den Spektren nahezu singuléir ist und anhand der Gleichung
5.9 keine physikalisch sinnvolle Lésung gefunden werden kann.

5.3 Regularisierung

Zur Stabilisierung der Losung des Gleichungssystems 5.9 konnen susitzliche a priori-
Informationen iiber das physikalische Verhalten cingebracht werden, zum Beispiel,
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daB die Losung nicht beliebig stark oszillieren darf. Man gelangt so zum Begriff der
Regularisierung, d.h. ein kontrolliertes Herausfiltern der stérenden Oszillationen.
Hier sollen exemplarisch die zwei Verfahren besprochen werden, die in dieser Arbeit
Verwendung finden. Einen ausfiihrlichen Uberblick iiber verschiedene Regularisie-
rungsverfahren und ihre Anwendbarkeit in der Millimeterwellenradiometrie bietet
z. B. [26].

5.3.1 Tikhonov-Phillips-Regularisierung

Bei der Tikhonov-Phillips-Regularisierung [1], auch bekannt als Constrained Linear
Inversion (CL1), werden an Gleichung 5.8 Zusatzbedingungen in Form eines weiteren

" Gleichungssystems
Bf=r. (5.10)

gestellt. Mit f ist hier wieder der gesuchte Losungsvektor gemeint, iiber B und 7
geht die Nebenbedingung ein. Dies kann zum Beispiel die Forderung sein, daR die
Elemente von f betragsmikig moglichst klein sein sollen. Dies erreicht man durch
setzen von B = I und r = o, mit I der Einheitsmatrix und o dem Nullvektor. Man
kann aber auch eine Glattheitsbedingung an den Losungsvektor stellen, indem man
das Verschwinden der ersten oder zweiten Ableitung fordert, d. h.

1 -1 0 --0 0 fi

0 1 -1 ---0 0 fa .
Bf=|: + i 0 ;| =0, (5.11)
0 0 0 1 -1 fa-1
0 0 0 0 0 fn
bzw.
1 -2 1 .--0 0 © ;
0 1 -2 ---0 0 0 !
L f2
Bf=1"° : I : : . =90.
f 0 0 0 --1 -2 1

6 ¢ o0 ---0 0 0 f’}“-
O 0 0 -0 0 0 "

In dieser Arbeit wurde ausschlieflich die Glattheitsbedingung 5.11 verwendet.
Die Nebenbedingung wird nun mit einem Lagrangeschen Multiplikator +? gewich-
tet und man muf das folgende sog. Tikhonov-Phillips-Funktionael minimieren:

L) = Af, —gP +1BE, ~ 0. (512)

Der Term y*|B f.f—'rl2 ist der sog. .S'tmftenn., der angibt, wie weit sich die Losung von
der Nebenbedingung entfernt hat. Es besteht auch die Moglichkeit, unterschiedliche
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MeBgenauigkeiten des Datenvektors g mittels einer positiv definiten Diagonalmatrix
C zu beriicksichtigen. Statt 5.12 ist dann der Ausdruck

[Af, - g]"ClAf, - g ++'[Bf, - r|"[BF, — 7] (6.13)

zu minimieren. Dieses Minimierungsproblem fithrt schlieflich auf die regularisierte
Lésung

s _ [ATCA +7*B"B| - [ATCg + fyzBTr] . (5.14)
«I;i

Die Matrix A ! ist die regularisierte verallgemeinerte Inverse der Tikhonov-Phillips-
Regularisierung,

Der Regularisicrungsparameter -y wird entweder a priori aufgrund irgendwelcher
Erfahrungswerte festgelegt, oder a posteriori, wobei ausgehend von starker Regula-
risierung der Regularisierungsparameter immer kleiner gewihlt wird, bis der Fehler
in den Daten eine vorgegeben Schranke unterschreitet bzw. bis in den invertierten
Profilen erste Oszillationen sichtbar werden.® In dieser Arbeit wurde der Regulari-
sierungsparameter ausschlieflich a posteriori bestimimt.

5.3.2. Verfahren der maximalen Wahrscheinlichkeit

Bei dem auf Rodgers [43], [44], [45] zuriickgehenden Verfahren der maximalen Wahr-
scheinlichkeit, auch weithin bekannt als Optimal Estimation Method (OEM), wird
versucht, den richtigen Regularisierungsparameter a priori anhand wahrscheinlich-
keitstheoretischer Uberlegungen zu finden. Als Basis dieser Uberlegungen kinnen
frithere Inversionsrechnungen oder Ergebnisse anderer Messungen dienen.

Unter der Annahme, dak die a priori bekannten Losungen f gaufverteilt seien,
berechnet sich der Mittel- oder Erwartungswert f eines Ensembles dieser Losungen
Fi,i=1,...,N, nach

— 1 X . '
F=E(f)=521, (5.15)
N
und die a priori-Kovarianzmatrix Sy dieser Verteilung von Zufallsvektoren gemif
1 N

S =E(f -FUF - ")~ gy 2P -FUF-F7. (5.19)

[

*Dies 1Rt sich auch anhand analytischer Kriterien wie z. B. dem L-Kurven-Verfaliren durchfiih-
ren, siche dazu auch }52] und [53).
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Weiterhin geniige auch der MeRfehler € Gaufscher Statistik, Der Erwartungs-
wert des MeRfehlers sei € = o' und seine Fehlerkovarianzmatrix, gegeben durch
= E(ee”), bekannt.
Unte1 der Annahme, dab die Lésungen f und der Mekfehler € mltemander nicht
korreliert sind, gelangt man nach einigen Zwischenschritten zur Minimierung des
folgenden Ausdrucks:

g - AFI'S; g — Af)+[f - FI'S;'(F — F) a7

Die Ahnlichkeit zum entsprechénden Ausdruck 5.13 der Tikhonov-Phillips-Regula-
risierung ist evident: Die inverse Kovarianzmatrix S, ' des MeRfehlervektors iiber-
nimmt die Rolle von C und die inverse a priori-Kovarianzmatrix 8}1 die des Regu-
larisierungsparameters . Die ‘Terme {f — f] konnen als Nebenbedingung aufgefaft
werden, daf das regularisierte Profil f dem gegebenen a priori-Profil f moglichst
ahnlich sein soll. Es ergibt sich schlieRlich als Losung

fm=|ATS AL S]] [ATS g 48] 61
A

Auch hier ist die Ahnlichkeit zu dem entsprechenden Ausdruck 5.14 der Tikhonov-
Phillips-Regularisierung uniibersehbar.

Das in dieser Arbeit verwendete, auf Kuntz {27] zuriickgehende Auswertepro-
gramm nutzt die enge Verwandtschaft dieser beiden Regularisierungsverfahren und
bietet die Moglichkeit, per Tastendruck zwischen den beiden Verfahren umzuschal-
ten. Die Kovarianzmatrix &, des Meffehlers wird als Diagonalmatrix angenom-
men, d. h. es wird davon ausgegangen, dak die MeRfehler der einzelnen Kanile nicht
miteinander korreliert sind, cine Annahme, die fiir rein gauBsches Rauschen ge-
rechtfertigt ist. Die Diagonalelemente der Kovarianzmatrix werden mit Hilfe der
Radiometerformel 4.1 bestimmt, wobei das stiirkere Rauschen der Kanéle am Rand
des gemessenen Spektrums durch einen parabelfdrmigen Verlauf modelliert wird.

5.3.3 Vertikale Auflésung der invertierten Profile

Durch die Regularisierung werden die invertierten Hohenprofile geglittet und damit
fiber einen gewissen Hohenbereich ,verschmiert. Deshalb ist die vertikale Auflésung
i. Allg. auch geringer als die durch die Diskretisierung festgelegte Auflésung.® Eine

4Da es sich bei den Meffehlern i, Allg. um Gaufsches Rauschen handelt, ist diese Aunahme
gerechtfertigt

5Man kénnte unter Umstinden auch ganz auf die Regularisierung verzichten, wenn man von
vorneherein eine grébere Diskretisierung verwendet. Dann ist jedoch auch die erreichbare Auf-
16sung von Beginn an fest vorgegeben und man l4Rt in den Spekiren eventuell noch vorhandene
Information ungenutzt.
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Aussage dariiber, inwieweit Strukturen im ,wahren* Hohenprofil nach der Inversi-
on noch aufgeldst werden kénnen, liefert die Aufldsungsmatriz [27] oder Averaging
Kernel Matriz R [34], [45]: Sei f ein gegebenes Profil in der Atmosphiire. Dann
berechnet sich unter der Annahme einer optisch diinnen Atmosphére das am Boden
gemessene Spektrum g nach

g=Af. (5.19)

Bei einer Inversion dieses Spektrums wiirde man ein regularisiertes Hohenprofil Iy
bzw. ein f,, nach den Gleichungen 5.14 bzw. 5.18 erhalten.
Das Hohenprofil f werde nun in der Hohenschicht h; gestort:

f'=F+éah) (5.20)
Fiir das am Boden gemessene Spektrum ergibt sich dann mit 5.19
g =Af = A{f +6(h)] = Af + Ad(h) . (5.21)

Bei der Auswertung dieses Spektrums erhilt man durch Einsetzen von 5.21 in die
Gleichungen 5,14 bzw. 5.18 die regularisierte Losung fir. Interessant ist nun, wie
sich die Stérung §(h;) in dem regularisierte Hohenprofil 7 bemerkbar macht. Dazu
berechnet man die Differenz aus der gestorten und der ungestorten regularisierten
Losung und erhéilt

fi—f,=A7ASR) = Ro(R) . (5.22)
Die Matrix R ist die gesuchte Aufldsungsmatrix. Deren Spalten, die Averaging
Kernels, beschreiben, wie sich eine Storung in den einzelnen Hoéhenschichten im
invertierten Profil abbildet. MiiRte nicht regularisiert werden, wire das invertier-

te Héhenprofil nicht gegliittet und die Auflosungsmatrix wire eine Einheitsmatrix,
R=1

5.3.4 Abschitzung des Fehlers

Sei das statistische Verhalten des MeRfehlers in Form seiner Fehlerkovarianzmatrix
8, bekannt. Dann kann die daraus resultierende Fehlerkovarianzmatrix des regula-
risierten Profils aufgrund der Rechenregeln fiir Kovarianzmatrizen (siehe z. B. [34])
berechnet werden zu : .
8, = A8 [4)"] ' (5.23)
Auf der Diagonalen dieser Matrix stehen die Varianzen der Elemente der regularisier-
ten Losung f,. Der statistische Fehler oder Datenfehler des Hohenprofils errechnet
sich gerade aus der Wurzel der Varianzen.

Beim Verfahren der maximalen Walrscheinlichkeit tritt zusitzlich noch die
a priori-Kovarianzmatrix 8; auf. Statt Gleichung 5.23 ergibt sich dann

8,= A8 (A + 11 - RISI - A", (5.24)
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mit I der Einheitsmatrix und R der Auflésungsmatrix aus Gleichung 5.22. Der
zweite Term charakterisiert hier den durch die Regularisierung verursachten Fehler,
d.h. er gibt an, inwieweit durch die Messung neue Informationen gegeniiber der
a priori-Information iiber das Héhenprofil gewonnen wurden. Wire der Informati-
onsgehalt der Spektren so hoch, daf {iberhaupt nicht regularisiert werden miifte,
wiirde dieser Term verschwinden (R — I, bei niedrigem Informationsgehalt be-
kommt man gerade wieder die a priori-Information 8y iiber das Fehlerverhalten
zuriick. Unberiicksichtigt bleiben hier systematische Fehler, die in Abschnitt 6.1.1
genauer untersucht werden. Eine Abschitzung der Fehler, die durch die Geritebase-
line verursacht werden, erfolgt in Abschnitt 6.1.3. '

5.3.5 Simultane Inversion von Héhenprofilen

Wie Abbildung 4.5 zeigt, finden sich im Spektralbereich von 268 bis 280 GHz zahlrei-
che sich iiberlappende Spektrallinien verschiedener Spurengase. Will man nun z. B.
ClO messen, stellt man fest, daR sich in direkter Nachbarschaft der ClO-Signatur
eine viel stirkere Linie von Ozon befindet, die eine alleinige Auswertung von CliO
erschwert oder gar unmdglich macht. Es wire daher wiinschenswert, wenn man
gleichzeitig mit ClO in der Inversionsrechnung die Ozonsignatur mitinvertieren kénn-
te, was den erfreulichen Nebeneffekt hiitte, daf man die Informationen iiber Ozon
in den Spektren nicht ungenutzt l:iBt, sondern ebenfalls zur Gewinnung von Héhen-
profilen nutzt. ,

Kuntz (27], [29], [32]) schlug zur Losung des Problems folgenden Ansatz vor:
Wie bereits bei Gleichung 5.5 erwahnt wurde, lassen sich bei der Linearisierung der
Strahlungsiibertragungsgleichung auch mehrere Spurengase gleichzeitig beriicksich-
tigen. In der Schreibweise 5.6 setzt sich der Losungsvektor f gleich aus mehreren
Hohenprofilen zusammen und die Matrix A ist eine Hintereinanderreihung mehrerer
Teilmatrizen,

Fe,
f=| Fe bzw. A= (A, Ay o) -

Fiir die Tikhonov-Phillips-Regularisierung muf die Nebenbedingung 5.10 nun an je-
den einzelnen Lésungsvektor val s Fepgrer gestellt werden und jedes einzelne Hohen-
profil muf mit einem eigenen Regularisierungsparameter e, , Y., - -~ regularisiert
werden, da die Signaturen der verschiedenen Spurengase unterschiedliche Stérke be-
sitzen. Man erhilt so statt 5.13 das modifizierte Tikhonov-Phillips-Funktional

[Af,r—g]TC{Af,r—g]'—{-')'fv{].é:if,f—ﬁ;F+’y§u2|1§;2f.f—17;;|2+ R (525) .
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mit
B, O ‘ 0O O
Cyy = O b] BC{:: = O BC"? usw. b]
und
T, o
Teg = o , Fc‘; =] Tey, ete, |

Die Teilmatrizen B,, , B..,, . ..entsprechen der Matrix B aus Abschnitt 5.3.1 und
O sind Nullmatrizen. Die Teilvektoren v, , 7,,,... stehen fiir die einer jeden
Nebenbedingung zugeordneten rechten Seite, entsprechend Gleichung 5.10, und o
ist der Nullvektor.

Die Minimierung des modifizierten Tikhonov-Phillips-Funktionals 5.25 fiihrt
schlieRlich auf die regularisierte Losung

-1
(73"’1 B::,l Bcu; O
T
f,), = ATCA + O 73,;2 Bcg,-.z Bct'g x
\ .

2 T
(’Ycul Bcvl rcui

A'Cg+ | 42 Bi v,

Die entsprechende Lésung fiir das Verfahren der maximalen Wahrscheinlichkeit er-
gibt sich, wenn man die Ausdriicke v2B” B ersetzt durch die Inversen der a priori-
Kovarianzmatrizen S;l, die Vektoren 7 durch die a priori-Profile f und die Matrix
C durch die inversen Fehlerkovarianzmatrizen 8!

-1 . 1
Sfcul o U Sfcil fcul
f,=|ATS]'A+| O s ATS g + | 87, Fe, (5.26)

5.3.6 Berﬁcksichtigung von stehenden Wellen

Wie schon in Abschnitt 4.4 beschrieben stellen stehende Wellen in der Millimeter-
wellenradiometrie ein héufig auftretendes Problem dar. Eine Methode, die in den
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Spektren vorhandenen Stehwellen zu beriicksichtigen, besteht darin, vor der Inver-
sion an ein Differenzspektrum aus einer Vorwirtsrechnung und dem gemessenen
Spektrum Sinusfunktionen anzufitten und diese dann vom gemessenen Spektrum
abzuziehen (siehe z. B. {16]). Das Problem dieser Vorgehensweise liegt abgesehen
vom erheblichen numerischen Aufwand darin, daR die fiir die Vorwartsrechnung be-
notigten Hohenprofile in der Regel nicht bekannt sind (ebendiese sollen ja durch
‘die Messung erst gewonnen werden) und so zwangsliufig Diskrepanzen zwischen
Vorwiirtsrechnung und Messung auftreten, die zu einer fehlerhaften Anpassung der
Stehwellen fithren kénnen. Kuntz ([27], [28], [30]) schligt deshalb vor, stehende
Wellen direkt bei der Inversion zu beriicksichtigen. Dazu wird das Problem der An-
passung von Amplitude A und Phase ¢ der stehenden Wellen erst in eine lineare
Form iiberfiihrt

Asin(kv + ¢) = asin(kv) + beos(kv) ,

mit k der Wellenzahl der stechenden Wellen, A = /a2 + 2 und tan¢ = bfa. Die
Perioden P = 2r/k der stehenden Wellen werden dabei als bekannt vorausgesetzt.
Dann lift sich die Uberlagerung des gemessenen Spektrums mit einer stehenden
Welle darstellen als® |
an o Qg fi

sin{kv,) cos(kuy) g

; i l4a : +b : =1|:
a1+ G/ \fum sin(kvy,) cos(kvy,) 9n

Es ist jedoch vorteilhaft, den Losungsvektor f und die beiden Parameter a und b
zu einem neuen Vektor f' zusammenzufassen, wodurch das gestrichene Gleichungs-
system

fi
a1y ++0 @iy sin(key) cos(kuy) : 1)
Do : : fm | = (5.27)
an1 ' Cum sin(ke,) -cos(kr,)) | a n
A il g

entsteht. Zur Berechnung der Hohenprofile muR natiirlich auch bei diesem Glei-
chungssystem regularisiert werden, wobei beachtet werden muR, daR sich die Regu-
larisierung des Losungsvektors ' nur auf die Elemente f, ... f,, der Hohenprofile
und nicht auf die beiden Parameter a und b erstreckt. Diese nur teilweise Regulari-
sierung des Losungsvektors wird fiir die Tikhonov-Phillips-Regularisierung erreicht

SDer besseren Ubersicht wegen wird hier nur eine stehende Welle betrachtet, die dem Spektrum
iiberlagert ist. Die Erweiterung des Algorithinus auf mehrere stechende Wellen ist trivial,
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durch
, . -1
Four ((%,BLBa, O Yo 0
fc,,,g'y O ’}’g Bz B H .
' T ' ve o Tv2 o
f“f == : - A CA “+ . e X
a 0 0 0
b ] \ 0 0 0
(73“ Bg:"l ey
TE\QBE.QPC“I
A'TCcg + \ : (5.28)
0
] 0

~ Dieses ist die allgemeinste Form der Tikhonov-Phillips-Regularisierung mit der Er-
weiterung auf mehrere Hohenprofile und der Anpassung von stehenden Wellen, Das
Auffiillen der fiir die Regularisierung verantwortlichen Matrizen und Vektoren mit
Nullen an den entsprechenden Stellen sorgt dafiir, dak die beiden Parameter a und
b nicht mitregularisiert werden.

Fiir das Verfahren der maximalen Wahrscheinlichkeit ergibt sich in analoger
Weise

= |
_ . E
val'T S!Cvl o 00
Cop o S8,
ffr = : A’TS;lA' + X
a’ 0 ¢ 0
b e
: j - 0 0/ (5.29)
Sf"n fc"l
fcw fct2
ATS g+
0
| 0

5.4 Bestimmung der Periode der stehenden Wellen

Bei dem im vorhergehenden Abschnitt besprochenen Verfahren zur Anpassung von
stehenden Wellen in den Spektren wurde vorausgesetzt, da deren Periode P = 27 /k
hekannt ist. Nun ist dem Spektrum jedoch in der Regel mehr als nur eine einzige
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Abb. b6.1: (a) Residuum einer Ozonmessung bei 273,051 GHz
‘ (b) Fouriertransformierte des Residuums

Stehwelle iberlagert und unter Umstiinden ist deren Form durch die Frequenzcha-
rakteristik von Diplexer oder Seitenbandfilter verindert, so daR es in der Praxis
héufig recht schwierig ist, die richtige Periode zu bestimmen.

In dieser Arbeit wurde folgendes Verfahren zur Bestimmung der Perioden der
stehenden Wellen verwendet: Zunéichst wird eine Inversionsrechnung mit der Op-
timal Estimation Methode ohne Anpassung von stehenden Wellen durchgefiihrt,
wobei hierbei natiirlich stark regularisiert werden muf, man erhéilt also anndhernd
die a priori-Profile. Danach berechnet man die Differenz aus einem mit den in-
vertierten Profilen vorwirts gerechneten und dem gemessenen Spektrum, das sog.
Residuum, welches dann diskret fouriertransformiert wird (zur diskreten Fourier-
‘transformation siehe z. B. [5]). Die hiiufig zur diskreten Fourieranalyse verwendete
Fast Fourier Transform (FFT) erwies sich aufgrund der zu geringen Anzahl an spek-
tralen Stiitzstellen und daraus resultierend einer zu geringen Frequenzauflosung der
Fouriertransformierten als weniger geeignet. Prinzipiell ist dieses Problem lgsbar
durch sog. ,Zero Filling", also die Erweiterung des zu transformierenden Bereichs
mit Nullen, jedoch miissen fiir eine befriedigende Auflésung derart viele Nullen an-
gefiigt werden, daf die FFT ineffektiv wird. Aus diesern Grunde wird die diskrete
Fouriertransformation verwendet, da hier direkt die gewiinschte Auflésung der Fou-
riertransformierten eingestellt werden kann. '

Abbildung 5.1(a) zeigt exemplarisch das Residuum einer Ozonmessung vom 2.
April 1996 in Kiruna an der starken 273,051 GHz-Linie. Deutlich sind hier die ste-
henden Wellen zu sehen. Der scharfe Peak in der Mitte des Spektrums resultiert aus
einer unvollkommenen Anpassung des vorwirts gerechneten an das gemessene Spek-
trum im Linienzentrum. Die Fouriertransformierte hiervon ist in Abbildung 5.1(b}
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gezeigt. Wie zu sehen ist finden sich in der Fouriertransformierten keine scharfen
Maxima. Dies ist eine Folge davon, daf bei der Fouriertransformation nicht von
—oo bis oo integriert wird, sondern nur iiber den vom gemessenen Spektrum vorge-
gebenen Frequenzbereich. Dadurch verbreitern sich die ansonsten scharfen Maxima
zu sinc-Funktionen (sincz = sinz/z), welche Nebenmaxima besitzen und sich ge-
genseitig storen. Man darf deshalb nicht jedes Maximum einer stehenden Welle
zuordnen und deren Periode dieser Fouriertransformierten entnehmen. Es wurden
verschiedene Méglichkeiten untersucht, die genaue Lage der Maxima zu bestim-
men, 7z B, durch numerische Entfaltung des Spektrums, d.h. die sinc-Funktionen
aus der Fouriertransformierten herauszurechnen. Tests mit synthetischen Daten ha-
ben jedoch ergeben, daf folgendes einfache Verfahren besonders effektiv ist: Man
bestimmt anhand der Fouriertransformierten die Amplitude, Periode und Phase der
stirksten stehenden Welle und subtrahiert diese vom Residuum. Dann wird dieses
korrigierte Residuum erneut fouriertransformiert, wieder Amplitude, Periode und
Phase der zweitstiirksten stehenden Welle bestimmt, diese vom Residuum subtra-
hiert und so weiter. Man kann so sukzessive mit hoher Genauigkeit die Perioden der
dem Spektrum iiberlagerten stehenden Wellen bestimmen und diese dann fiir die im
vorhergehenden Abschnitt besprochene Anpassung bei der Inversion verwenden. Es '
soll an dieser Stelle noch einmal betont werden, daR die Fouriertransformation nur
zur Ermittlung der Perioden der stehenden Wellen genutzt wird und die eigentliche
Anpassung an die gemessenen Spektren erst spéter bei der Inversion erfolgt.

Anhand der Fabry-Pérot-Formel 4.2 kénnen nun aus den Perioden der stehenden
Wellen die Resonatorlingen bestimmt werden. Die drei starken Maxima in Abbil-
dung 5.1(b) zwischen 0,19 und 0,35 GHz rithren von der starken stehenden Welle
her, die das Residuum dominiert, Es erscheinen drei Maxima, da die Amplitude der
stehenden Welle iiber das Spektrum moduliert ist. Eine genauere Analyse ergab,
daR diese stehende Welle von einer Reflexion zwischen Mischer und LO herriihrte,
was auch ihre Modulation erklaert: Um zum LO zu gelangen, muf die Strahlung
den Diplexer passieren. Dieser war damals noch ein Martin-Puplett-Diplexer, der
so eingestellt wurde, daR sowohl fiir die LO-Frequenz als auch fiir die Frequenz
der Ozonlinie maximale Intensitit am Mischer erreicht wurde. In der Modulation
der stehenden Welle spiegelt sich also gerade die Filtercharakteristik des Diplexers
wieder, die einen sinusformigen Verlauf hat. Es ist insgesamt also moglich, durch
die Fourieranalyse des Residuums auf die Resonatorlingen zuriickzuschliefen und
dadurch Erkenntnisse iiber die Entstehung der Stehwellen zu gewinnen (siche dazu
auch {2]).
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5.5 Berﬁcksichtigung des troposphérischen Wasser-
dampfs

Wie schon friiher erwithnt wurde, erschwert die starke Emission und Absorption des
Wasserdampfes in der Atmosphire die Messung stratosphirischer Spurengase vom
Boden aus. Die extrem niedrigen Temperaturen an der Tropopause wirken wie ei-
ne Kiihlfalle und behindern den Transport der feuchten troposphérischen Luft in
die Stratosphire. Deshalb befindet sich fast der gesamte atmosphérische Wasser-
dampf in der Troposphiire und macht sich dort bei radiometrischen Messungen als
spektrales Kontinuum bemerkbar. Dieses Kontinuum zeigt eine recht hohe zeitliche
Variabilitit, sowoh! iiber das Jahr hinweg den Jahreszeiten folgend, als auch kurzfri-
stig innerhalb weniger Minuten. Bei Messungen im Millimeterwellengebiet miissen
allerdings hiufig die Spektren {iber mehrere Stunden integriert werden, um ein fiir
eine Auswertung hinreichend gutes Signal- zu Rauschverhéltnis zu erhalten. Des-
halb sollten die Spektren vor der Integration einer Troposphdrenkorreklur unterzogen
werden, um den Einfluf der stérenden Wasserdampfénderungen zu eliminieren.

5.5.1 Zweischichten- und Mehrschichtenmodell

Eine hiufig verwendete Moglichkeit der Iroposphérenkorrektur liefert ein einfa-
ches Zweischichtenmodell der Atmosphiire, bei dem die Troposphére als homogene
Schicht mit der mittleren Temperatur Tr und der Opazitit 7p angesehen wird. Fiir
die am Boden gemessene Helligkeitstemperatur Typ gilt dann

Typ = e AT Ty + {1 — eIy (Tr) . (5.30)

Mit 73(T%) ist hier die cinem Schwarzkdrper der thermodynamischen Temperatur
Ty zugeordnete Helligkeitstemperatur gemeint.” A ist der Airmass-Faktor aus Ab-
schnitt 3.4.2, wobei fiir die Troposphire die Niherung A = 1/sin¢ ausreichende
Genauigkeit besitzt. Tys ist schlieRlich die Helligkeitstemperatur des eigentlich in-
teressierenden stratosphérischen Signals oberhalb der ‘Iroposphéire. Betrachtet man
einen Teil des Spektrums der Helligkeitstemperatur Ty weit weg von den Linien-
zentren starker Signaturen, so kann der stratosphiirische Anteil zur gesamten Hel-
ligkeitstemperatur vernachlissigt werden, und aus Gleichung 5.30 folgt

"Man sollte nicht den Fehler begehen und in dieser Gleichung einfach die physikalische Tempe-
ratur der Troposphiire verwenden. Wie schon in Abschnitt 3.5 gesagt, iiberschiitzt man hierbei die
Helligkeitstemperatur der Troposphiire um ca. 6,5 K und macht somit einen systematischen Fehler.
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Diese Gleichung eingesetzt in 5.30 und aufgeldst nach Ty ergibt fiir die gesuchte
Helligkeitstemperatur des korrigierten stratosphérischen Signals

Tip — Tiy

Ty = Tb(TT)m .

(5.31)

Fiir die noch unbekannte mittlere Troposphirentemperatur Ty wird hiufig die
Faustformel Tp = Tpogen— 7 K verwendet ([13], [36]), wobei Tgoger hier die am Boden
gemessene Temperatur meint. Raffalski [39] hat die Giiltigkeit dieser Faustformel
anhand von Vergleichen mit Sondendaten untersucht und eine im A}lgememen gute
Ubereinstimmung gefunden,

In dieser Arbeit wird jedoch ein Mehrschichtenmodell zur 'Propospharenkonektm
verwendet, das auf Kuntz [31] zuriickgeht: Es wird zunéichst eine Vorwirtsrechnung
mit einem Standardwasserdampfprofil durchgefiihrt und dann das Ergebnis mit dem
gemessenen Spektrum verglichen. Dann wird das Wasserdampfprofil so lange ska-
liert, bis die Differenz aus Messung und Fit eine vorgegebene Schwelle unterschreitet.

Seien Ty, Ti(is1), - - - die in der jeweiligen Hohenschicht 4,7+ 1,... mefbaren Hel-
ligkeitstemperaturen. Fiir den Durchgang der Strahlung dulch dle i-te Schicht gilt
entSprechend Gleichung 5.30

Togirry = € T + [1 — e AW THT3Y

mit T3(T;) der einem Schwarzkdrper der thermodynamischen Temperatur T; zuge-
ordneten Helligkeitstemperatur und 7; der Opazitit der i-ten Hohenschicht. Bei
Kenntnis der Helligkeitstemperatur der ¢ 4+ 1-ten Schicht folgt dann umgekehrt fiir
die Helligkeitstemperatur der i-ten Schicht

Ty = " (Thany — THTD) + TH(T) -

Nun kann Schritt fiir Schritt vomn Boden aus nach oben hin der EinfluR der Tropo-
sphiire in den verschiedenen Hohenschichten herausgerechnet werden. Der Vorteil
dieser Methode liegt darin, daf man von Radiosonden oder Satelliten gemessene
Druck- und Temperaturprofile direkt schon fiir die Troposphérenkorrektur verwen-
den kann.

Abbildung 5.2(a) zeigt exemplarisch fiir die starke Ozonlinie bei 273,051 GHz
einen Vergleich beider Verfahren, bei dem ein mit Wasserdampf vorwirts gerech-
netes Spektrum mit beiden Methoden troposphirenkorrigiert wurde. Das Ergebnis
einer Vorwiirtsrechnung, die ohne Wasserdampf durchgefiihrt wurde, ist ebenfalls ab-
gebildet. In Abbildung 5.2(b) ist die Differenz der beiden troposphérenkorrigierten
Spektren zu der Vorwirtsrechnung gezeigt. Es fillt zunéichst auf, dak insbesonde-
re das mit dem Zweischichtenmodell korrigierte Spektrum einen Slope (,Neigung)
aufweist und beide Differenzspektren einen Offset (,Versatz") besitzen. Im weiteren
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Abb. 5.2: (a) Vergleich der Troposphiirenkorrektur mittels Zweischichten- und
Mehrschichtenmodell, exemplarisch fiir die Ozonlinie bei 273,061 GHz
(b) Differenzen der korrigierten Spektren zur Vorwiirtsrechming ohne
Wasserdampf K

Verlauf der Auswertung miissen Slope und Offset in den Spektren.entweder vor der
Inversion entfernt oder #hnlich wie die Stehwellen bei der Inversion mit angepaft
werden (vgl. Abschnitt 5.3.6). In dieser Arbeit wurde letzterer Methode der Vorzug
gegeben.  Entscheidend ist jedoch, dak beide Verfahren nur noch einen minimalen
Rest der Ozonsignatur beinhalten, mit Vorteilen fiir das Mehrschichtenmodell.

5.5.2 Beriicksichtigung des Seitenbandfilters

Aufgrund des relativ geringen Abstandes zwischen Signal- und Seitenband des Ra-
diometers MIRA 2 (~ 4 GHz) zeigt sich die Filtercharakteristik des Seitenbandfilters
in den gemessenen Spektren. Dies kann sich insbesondere beim troposphérischen
Untergrund bemerkbar machen, da dieser natiirlicherweise eine Neigung aufweist.
Aufgrund der Seitenbandfiltercharakteristik bildet sich dieser in den Spektren ge-
krilmmt ab (Abbildung 5.3).

Fiir die am Boden gemessene Helligkeitstemperatur gilt

Top = (Tis, + T, ) fs + (Tbs,, + Tow,,) fop »

mit Tig, und Tyy, der Helligkeitstemperatur des stratosphérischen Signals bzw. des
Untergrunds im Signalband, Tps,, und Tiy,, den entsprechenden Helligkeitstempe-
raturen im Spiegelseitenband und f; und f,, der Filtercharakteristik imn Signal- und
Spiegelseitenband. Fine genaune Untersuchung der resultierenden Filtercharakteri-
stik in den kalibrierten Spektren von MIRA 2 findet sich in [2].
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Abb. 5.3: Durch die Neigung des troposphirischen Sockels bildet sich die Fil-
tercharakteristik des Seitenbandfilters im gemessenen Spektrum ab

Diese Gleichung 18t sich wie folgt umformen:

Tvs, fs + Tos,, fsp + Tow, = Top — Thu,, fsp — Tov, fs + Thu,

Kennt man nun Ty, und Thy,,, wie das z.B. bei der Troposphirenkorrektur mit
dem Melirschichtenmodell der Fall ist, kann das gemessene Spektrum wie gewohnt
um den EinfluR des troposphirischen Untergrundes Ty, korrigiert werden und man
erhiilt ein troposphirenkorrigiertes Spektrum, welches allerdings noch durch die Fil-
tercharakteristik bedingte stratosphérische Signaturen aus dem Spiegelseitenband
besitzt. Diese sind jedoch in einer Inversionsrechnung leicht zu berlicksichtigen.
Wie sich diese Filtercharakteristik bei der Troposphérenkorrektur auswirkt ist in
Abbildung 5.4(a) zu sehen: Es wurde hierfiir zunéchst ein synthetisches Spektrum .
mit Wasserdampf und der Seitenbandfiltercharakteristik berechnet und dieses dann
einmal mit und einmal ohne Beriicksichtigung der Filtercharakteristik troposphé-
renkorrigiert. Zum Vergleich ist in diesem Schaubild auch ein Spektrum gezeigt,
das ganz ohne Wasserdampf gerechnet wurde. Man sieht deutlich, daf das Spek-
trum ohne Beriicksichtigung der Filtercharakteristik deutlich flacher verliuft als das
ohne Wasserdampf berechnete, wohingegen die 'Troposphirenkorrektur mit Beriick- -
sichtigung der Filtercharakteristik eine gute {Ubereinstimmung mit dem Spektrum
ohne Wasserdampf liefert {der noch vorhandene Offset ist in diesem Zusammenhang
belanglos, da dieser bei der Inversion angepaBt wird). Noch deutlicher werden die
Unterschiede in Abbildung 5.4(b) sichtbar, in der die Differenzen der beiden tropo-
sphirenkorrigierten Spektren zum Spektrum ohne Wasserdampf gezeigt sind.
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Abb. 5.4: (a) Vergleich der Troposphérenkorrektur unter Beriicksichtigung der Fil-
tercharakteristik des Seitenbandfilters mit der ohne diese Beriicksichti-
gung. Zum Vergleich ist noch ein Spektrum, das ganz ohne Wasserdampf
berechnet wurde, gezeigt.

(b) Differenzen der korrigierten Spektren zur Vorwiirtsrechnung ohne
Wasserdampf

Interessant ist auch, die Auswirkungen der ‘Iroposphéirenkorrektur mit und ohne
Beriicksichtigung des Seitenbandfilters auf das Inversionsergebnis zu untersuchen. In
den Abbildungen 5.5(a) und 5.5(b) sind die Ergebnisse der gleichzeitigen Inversion
von Ozon und ClO aus den in Abbildung 5.4(a) gezeigten Spektren gezeigt.

Beim Spektrum, das ohne Beriicksichtigung des Seitenbandfilters korrigiert wur-
de, muk der zu flache Verlauf des Spektrums durch geéinderte Spurengasprofile nach-
gebildet werden. Es zeigt sich, daR dadurch unterhalb von 20 km Héhe fehlerhafte
Profile invertiert werden, wihrend man bei der Korrektur mit Beriicksichtigung der
Filtercharakteristik iiber den gesamten Héhenbereich eine gute Ubereinstimmung
der invertierten Profile mit dem Originalprofil erhilt.
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Abb. 5.5: Auswirkungen der Troposphirenkorrektur mit und ohne Beriicksichti-
gung der Seitenbandfiltercharakteristik auf das Inversionsergebnis. Die
Schaubilder zcigen die Ergebnisse der Inversion der in Abbildung 5.4(a)
gezeigten Spektren. Schaubild (a) zeigt die invertierten Ozonprofile,

Schaubild (b) die invertierten ClO-Profile
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Kapitel 6

'Die MeRkampagnen 1996 bis 2000

In diesem Kapitel sollen die Ergebnisse der Mebkampagnen von 1996 bis 2000 in
Kiruna (67,8° N, 20,4° O, 425 m ii. NN}, Nordschweden, bzw. in Ny-Alesund (78,9° N,
11,9°0, 10m ii. NN}, Spitzbergen, vorgestellt werden. FEs wird hierbei auch ei-
ne Fehlerbetrachtung fiir jedes Spurengas durchgefiihrt und die Daten werden in
die meteorologische Gesamtsituation eingeordnet. Soweit moglich werden auch die
MeRergebnisse anderer Gruppen und Modellrechnungen fiir einen Vergleich heran-
gezogen,

Zuniichst soll hier ein Uberblick iiber die meteorologische Gesamtsituation der
besagten Winter gegeben werden. Dazu ist in Abbildung 6.1 di¢ iiber zehn Tage
gemittelte potentielle Vorticity tiber Ny-Alesund! auf der Isentropenfliche bei 475 K,
also um etwa 19km Hohe, aufgetragen (die Daten stammen vom European Centre
for Medium-Range Weather Forecasts, ECMWF,; zur potentiellen Temperatur und
potentiellen Vorticity siche anch Anhang A). Man erkennt, da sich der Winter
1995/1996 durch einen recht starken Polarwirbel auszeichnete; der kurze Einbruch
der potentiellen Vorticity am Tag 66 ist darauf zuriickzufiihren, dag sich Ny—Alesund
zu dieser Zeit kurzfristig auferhalb des Vortex befand. Charakteristisch fiir den
Winter 1996/1997 ist, daR sich der Vortex erst sehr spit formierte, dann aber sehr
stark war und sich lange bis in den Mai hinein hielt. Im Winter 1997/1998 war der
Polarwirbel ungleich schwicher, und der darauffolgende Winter hatte sogar einen
noch schwiicheren polaren Vortex . Legt man die Grenze fiir den polaren Vortex
auf der 475 K-Isentropenfliche bei einem Wert der potentiellen Vorticity von 42 -
10-°Km?/kgs fest, so lag Ny-Alesund im Winter 1998/1999 nur um die Tage 40
bis 50 innerhalb des Vortex. Der Winter 1999/2000 hingegen zeichnete sich wieder

17war wurde in Ny-Alesund nur eine von bisher fiinf MeRkampagnen mit MIRA 2 durchgefiibrt,
es wurde fiir das Schaubild trotzdem diese Polarstation ausgewihlt, da sie sich auf einer geogra-
phischen Breite von 78,9° N und damit die meiste Zeit des Winters innerhalb des polaren Vortex
befindet. Hitte man Kiruna als Referenzpunkt gewiihlt, wiiren die Verhiltnisse nicht so deutlich zu -
erkennen, da sich dieser Mefiort hiufig am Rande oder sogar ganz auferhalb des Vortex befindet.
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Abb. 6.1: Potentielle Vorticity der Winter 1995/1996 (in der Legende mit
1996 bezeichnet) bis 1999/2000 iiber Ny-Alesund auf der 475K-
Isentropenfliche, gemittelt iiber zehn Tage (ECMWZF-Daten)

durch einen sehr starken polaren Vortex aus, der Einbruch um Tag 80 herum ist auf
die Lage Ny-Alesunds zu dieser Zeit auBerhalb des Vortex zuriickzufiihren.

~ Noch deutlicher werden die Verhiltnisse in Abbildung 6.2. Hier sind die minima-
len Temperaturen auf der Isentropenfliche von 475K jenseits einer geographischen
Breite von 40° N aufgetragen (ECMWF-Daten). Man erkennt sehr deutlich den
Unterschied zwischen den kalten Wintern 1995/1996, 1996,/19997, 1999/2000 und
den eher warmen Wintern 1997/1998 und insbesondere 1998/1999. Bei dem zuletzt
genannten Winter sanken die Temperaturen nur Ende November und Mitte Februar
unter die Grenztemperatur fiir die Bildung von PSCs vom TypI von 195K (siehe
Tabelle 2.1). Es war deshalb, wenn iiberhaupt, mit einer nur geringen Chloraktivie-
rung in diesern Winter zu rechnen.

6.1 Die Meltkampagne 1996 in Kiruna

Die MeRkampagne 1996 im Institutet for Rymdfysik (IRF) in Kiruna war die erste,
die mit dem Radiometer MIRA 2 bestritten wurde. Der Mekbetrieb dauerte vom
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Abb. 6.2: Minimale Temperatur der Winter 1995/1996 (in der Legende mit
1996 bezeichnet) bis 1999/2000 nérdlich 40°N auf der 475K-
Isentropenfliiche, gemittelt iiber fiinf Tage (ECMWF-Daten)

10. Februar bis zum 4. April und es wurden Spektren von simtlichen von MIRA 2
detektierbaren Spurengasen gemessen (siehe auch [20]). In diesem Abschnitt wird fiir
jedes Spurengas exemplarisch eine detaillierte Fehlerbetrachtung durchgefiihrt (siehe
dazu auch [32]). Fiir die auf den anderen Kampagnen gewonnenen Spurengasprofile
sind diese Ergebnisse weitestgehend iibertragbar.?

Wie schon in den Abbildungen 6.1 und 6.2 gezeigt zeichnete sich der Winter
1995/96 durch einen starken und bis in den April hinein bestehenden polaren Vor-
tex und damit verbunden durch niedrige Temperaturen in der unteren Stratosphére
aus. Dies sollte zu einer starken Chloraktivierung und deutlich mefbaren Ozonver-
lusten fiihren. Kiruna lag zu Anfang des Zeitraums, in dem MIRA 2 gemessen hat,
innerhalb des polaren Vortex und es herrschten auf der 475 K Isentropenfliche sehr

2Die sukzessiven Verbesserungen am Geriit, die zu einer Verringerung der Empféngerrauschtem-
peratur fiihrten, erméglichten im wesentlichen kiirzere Integrationszeiten, das Signal- zu Rausch-
verhiiltnis der zur Inversion herangezogenen aufsummierten Spektren blieb weitestgehend konstant.
Fehler, die durch Baselineeffekte verursacht werden, sind ganz allgemein nur schwer zu quantifizie-
ren. Die in diesem Kapitel vorgenommene Betrachtung fiir C1O dient auch fiir die auf den anderen
Kampagnen gemessenen Spektren als Abschiitzung.
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Abb. 6.3: Potentielle Vorticity und Temperatur bei 475K iiber Kiruna wihrend .
der MeRkampagne 1996 (ECMWF-Daten)

tiefe Temperaturen, die die Bildung von PSCs zuliefen (Abbildung 6.3). Ab Tag
68 lag Kiruna dann auRerhalb des Vortex und die Temperaturen stiegen deutlich
an. Ab Tag 85 lag Kiruna dann wieder innerhalb des Polarwirbels, die Tempe-
raturen erreichten allerdings nicht mehr derart niedrige Werte wie zu Beginn der
MeRkampagne.

6.1.1 Fehlerbetrachtung

Der in den invertierten Hohenprofilen auftretende Gesamtfehler setzt sich zusam-
men aus dem durch das Rauschen im Spektrum verursachten Datenfehler, dem Re-
gularisierungsfehler und systematischen Fehlern. Die Berechnung des Daten- und
Regularisierungsfehlers wurde schon in Abschnitt 5.3.4 erliutert. Leider sind die
zur Berechnung des Regularisierungsfehlers benétigten a priori-Kovarianzmatrizen
Sy aufgrund von fehlendem statistischem Datenmaterial hiufig schwer zu bestim-
men, weshalb die Matrizen héufig als Diagonalmatrizen mit geschiitzten Varianzen
als Diagonalelementeén initialisiert werden. Weiterhin besteht die Méglichkeit, Kor-
relationen der Volumenmischungsverhéltnisse der einzelnen Héhenschichten durch
Gauffunktionen, deren Zentren auf der Diagonalen der a priori-Kovarianzmatrix
liegen, zu modellieren. Im Verlaufe dieser Arbeit wurde sukzessive zu dieser Art der
Initialisierung iibergegangen. In den folgenden Abschnitten werden jedoch bei der
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Darstellung der Fehler die Regularisierungsfehler aufgrund ihrer zweifelhaften Aus-
sagekraft vernachliissigt und stattdessen direkt die Averaging Kernels und die daraus
mit der Halbwertsbreite als Kriterium resultierende Héhenauflosung betrachtet. Es
fehlt noch eine Abschiitzung der systematischen Fehler, die durch die Verwendung
falscher Temperaturprofile, fehlerbehafteter Liniendaten oder ungenauer Kalibration
des MeRgeriites entstehen. Die hier vorgenommene Betrachtung folgt den Uberle-
gungen von Kuntz [27], die die Troposphére durch ein einfaches Einschichtenmodell
approximieren.? In Anlehnung an Gl. 5.31 aus Abschnitt 5.5.1 folgt fiir das vom
Elevationswinkel ¢ auf einen Elevationswinkel von 90° umgerechnete troposphiren-
korrigierte Signal .
. Typ ~Thp
Tis = singp Tb(TT)Tb(TT) —T9, | (6.1)
Fiir den Airmass-Faktor wurde hierbei die Niiherung A = 1/sing verwendet.
Anhand dieser Gleichung kénnen nun die systematischen Fehler abgeschitzt werden,
wobei diese sich multiplikativ auf das Spektrum und damit auf das Inversionsergebnis
auswirken, also das invertierte Héhenprofil lediglich skalieren, jedoch nicht in seiner
Form &ndern,

Auswirkungen eines falsch angenommenen Elevationswinkels

Das auf den MeRkampagnen benutzte Periskop besitzt eine Stellgenauigkeit von
0,1°. Dies ist jedoch nicht die einzige Fehlerquelle, die zu einem falsch angenom-
menen Elevationswinkel ¢ fiihrt: Die Empfangskeule des Periskops hat einen vollen
Offnungswinkel von etwa 3°, d.h. man empfingt auch Strahlung aus anderen Ele-
vationswinkeln als ¢. Diese haben jedoch verschiedene Airmass-Faktoren, was zu
einer stirkeren Gewichtung der Strahlung fiihrt, die aus Raumbereichen mit fla-
cherem Elevationswinkel und damit groBerem Airmass-Faktor stammt. Um die-
sen Effekt abzuschitzen, kann folgende Uberlegung durchgefiihrt werden: Seien
Ay = 1/sin{p +1,5°) und A, = 1/sin(p — 1,5°) die Airmass-Faktoren, die Be-
obachtungen unter den Elevationswinkeln ¢ + 1,5° und ¢ — 1, 5° entsprechen, also
gerade den Randbereichen der Empfangskeule. Dann ergibt sich in erster Ndherung
ein mittlerer Airmass-Faktor fiir die Beobachtung von A = (A; + A2)/2. Dieser
mittlere Airmass-Faktor entspricht einem Elevationswinkel von ¢’ = arcsin (1/4),
aus dem der Hauptbeitrag der empfangenen Strahlung zu erwarten ist. IFiir einen
eingestellten Elevationswinkel von z.B. ¢ = 12° (in dieser GréRenordnung liegen

8Hiiufig wird die Fehleranalyse auch mit Hilfe von Kovarianzmatrizen durchgefiihrt (siehe z. B.
{32}, [41], {45]}, die im Allgemeinen als diagonal angenommen werden mit den Varianzen der ein-
zelnen EinfluBgrofen als Diagonalelementen. Der Gesamtfehler ist dann die Summe aus allen
Fehlerkovarianzmatrizen. Da diese Art der Fehleranalyse jedoch keine grundlegend anderen Er-
gebnisse liefert wird hier aufgrund seiner Anschaulichkeit der nachfolgenden Felilerabschitzung der
Vorzug gegeben, ’
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- erfahrungsgemif die kleinsten Elevationswinkel; die in der Praxis unter sehr guten
Witterungsbedingungen vorkommen) ergibt diese Uberlegung eine Ungenauigkeit
aufgrund der endlichen Antennenkeule von 0,19°. Zu beachten ist jedoch, daR fiir
diese Uberlegung eine ideale gausche Strahlform angenommen wurde. Es ist aber
nicht ausgeschlossen, dak es noch weitere Beitrdge mit groferen Abweichungen vom
eingestellten Elevationswinkel gibt, die in das Radiometer einkoppeln konnen. Als
konservative Abschitzung des Gesamtfehlers beim Elevationswinkel inklusive Stell-
fehler wird deshalb im weiteren ein Wert fiir Ay von 0,5° gewihit.
Aus Gleichung 6.1 folgt fiir den aus einem um 0,5° zu grof angenommenen Ele-

vationswinkel resultierenden Fehler :

Tos( +0,5°) — Tis(p) _ sin (¢ +0,5)
Tes(i0) sin g

1 . (6.2)

In Abbildung 6.4(a) ist der Verlauf dieser Kurve dargestellt. Fiir kleine Elevati-
onswinkel steigt der relative Fehler stark an, sinkt-jedoch bei den in der Praxis
vorkommenden Elevationswinkeln von mehr als 10° schnell deutlich unter 5%.

Auswirkungen einer ungenauen Kalibration

Die Kalibration der gemessenen Spektren erfolgt durch Vergleich der gemessenen
Strahldichte mit der Strahldichte zweier als Eichlasten dienender Absorber. Der eine
befindet sich im Kryostaten und dient als kalte Last, der als warme Last benutzte
befindet sich auf Raumtemperatur. Die Unsicherheit dieses Kalibrationsverfahrens
betrigt maximal etwa 4K und wirkt sich gleichermaRen auf das gemessene Signal
Tip und den Untergrund T} aus. Fiir den relativen Fehler im invertierten Profil
ergibt sich bei einer um 4 K zu hoch angenommenen Helligkeitstemperatur

Tys(Ton + 4K, Tip + 4K) — Tis(Ton, Top) _  To(Tr) —Tip
Tos(Ton, TSp) Ty(Tr) — Tip — 4K

1. (6.3)

Wie in Abbildung 6.4(b) zu sehen ist, nimmt dieser Fehler mit steigender gemesse-
ner Helligkeitstemperatur zu. Es ist hierbei zu beachten, da® Spektren mit einem
Untergrund von mehr als etwa 200 K nicht mehr zur Inversion herangezogen werden
sollten, da die troposphérische Absorption zu stark wird und der Informationsge-
halt der Spektren dann entsprechend gering ist. Fiir Tp{7r) wurde sowohl fiir dieses
Schaubild wie auch fiir die weiteren Betrachtungen ein Wert von 255 K angenommen.

Auswirkungen einer falsch angenommenen Troposphirentemperatur

Wie aus den Gleichungen 5.31 bzw. 6.1 hérvorgeht, muf fiir eine Korrektur der Spek-
tren um den EinfluR der Troposphiire deren mittlere Helligkeitstemperatur Ty(T7)



6.1 Die MeRkampagne 1996 in Kiruna 55

und damit deren mittlere Temperatur Ty bekannt sein.* Nach den Untersuchungen
von Raffalski |39] liefert die Faustformel Tr == Thogen — 7 K im Vergleich zu Sonden-
daten im Mittel einen Fehler von drei bis vier Kelvin (Standardabweichung). Zieht
man zur Troposphérenkorrektur mit dem Mehrschichtenmodell Temperaturprofile
des National Centers for Environmental Prediction (NCEP, siehe auch [15]) heran,
die iiber das Automailersystem des Goddard Space Flight Center (GSFC) zu be-
ziehen sind, diirfte der Fehler sogar noch kleiner sein. Als konservative Schitzung
werden im weiteren trotzdem 5K als Fehler der mittleren Troposphirentempera-
tur angenommen. Fiir den durch die Troposphéirenkorrektur verursachten relativen
Fehler im invertierten Temperaturprofil ergibt sich somit

Tys(Tr + 5K) — Tos(Tr) _ To(Tr + 5K)[Th(Tr) — Tl
Ths(Tr) T[T + 5K) — Top)Tor,

~1. (6.4)

Der Verlauf dieser Kurve ist in Abbildung 6.4(c) dargestellt. Der Betrag dieses
relativen Fehlers steigt ebenfalls mit groRer werdendem Untergrund stark an. Wie
bei dem Schaubild fiir ungenaue Kalibration wurde hier fiir Ty(1r) ein Wert von
2565 K angenommen.

Auswirkungen eines falschen stratosphfrischen Temperaturprofils

Im Falle schwacher Signaturen ergibt eine einfache Plausibilititsbetrachtung, da
die Stiirke der betrachteten Signatur Ly proportional dem Produkt aus Volumenmi-
schungsverhiltnis c,;, Linienstiirke S(T') = 1/n [ @tmn(¥) dv und Planckfunktion
B,(T) ist,® also
Lo
“ X ST B(T)

Die relativ komplexe Temperaturabhiingigkeit der Linienstdrke 188t sich nach [27]
vereinfacht darstellen als

(6.5)

- . m= E,/kpT -2 fiir symmetrische Molekiile
S() o T it { m = E,/ksT — 2,5 fiir asymmetrische Molekiile.
Mit E, ist hier die Energie des unteren Anregungsniveaus bezeichnet, kp ist die
Boltzmannkonstante. Setzt man den obigen Ausdruck in Gleichung 6.5 ein und

4Fiir das in Abschnitt 5.5.1 besprochene Mehrschichtenmodell muf sogar der vollstéindige Tem-
peraturverlauf in der Troposphiéire bekannt sein.

5Fiir diese Uberlegung wurde die Nichtlinearitiit der Strahlungsiibertragungsgleichung vernach-
lissigt. Dies ist gerechtfertigt, wenn die Eigenabsorption des Spurengases vernachlissigt werden
kann, was fir ClO, HNO3 und N3O sicher der Fall ist. Bei den stéirkeren Ozonlinien kann die
Eigenabsorption jedoch nicht vollstéindig vernachléissigt werden, aber fiir diese Fehlerabschiitzung
sei diese Vereinfachung gestattet.
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| Gas |[ f[GHzl [ m [A[%]]
O; | 268,665 | 2,8 | -7,25
Os || 273,051 | -1,688 | 1,37
Os || 274,478 | -2,432 | 2,88
0, || 276,024 | -1,757 | 1,51
O, | 278,592 | 2,346 | 2,7
0, | 279,485 | -2,467 | 2,95
0s | 279,802 ] 0,192 | -2,33
CIO {278,628 | -1,839 | 1,68
HNO; || 269,172 | -1,971 | 1,94
N,O | 276,328 [ -2,235 | 2,5

Tabelle 6.1: Exponent mn der Temperaturabhingigkeit der Linien-
stirken und daraus resultierender relativer Fehler A
einer um 5K zu hoch angenommenen Stratosphiren-
temperatur fiir einige wichtige Linien

macht Gebrauch von der Rayleigh-Jeans-Naherung, so ergibt sich fiir die Tempera-
turabhingigkeit des Volumenmischungsverh&ltnisses

ey, x T,

Bei einem um 5 K zu hoch angenommenen stratosphéirischen Temperaturprofil ergibt
sich fiir den relativen Fehler im invertierten Profil

-1,

o, (T +5K) — ¢y, (T) [T + 5K
e (1) - T

Zur Vereinfachung wird im weiteren von einer isothermen Stratosphére mit T =
250 K ausgegangen. Die daraus resultierende Kurve ist in Abbildung 6.4 (d) darge-
stellt. Bine Ubersicht {iber die Temperaturabhéingigkeit m der Linienstéirken der in
dieser Arbeit besprochenen Signaturen und die daraus resultierenden relativen Feh-
ler A in den invertierten Volumenmischungsverhiltnisprofilen gibt Tabelle 6.1, Fiir
ClO und HNO;, deren Signaturen jeweils aus einem ganzen Ensemble von Linien
bestehen, wurde die jeweils stirkste Linie fiir die Betrachtung ausgewihlt.

Auswirkungen einer falschen Linienstérke

Fiir die Inversion werden Spektraldaten aus der HITRAN-Liniendatenbank ([47]-
{49]) verwendet. Ein Vergleich der Linienstéirken aus dem Jet Propulsion Laboratory
(JPL) Katalog [37], fiir die ein Fehler von 1% angegeben wird, mit der HITRAN 96
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Abb. 6.4: Relative Fehler der invertierten Hohenprofile des Volumenmischungsver-
héltnisses. In (a) ist der relative Fehler bei einem falsch angenommenen
Elevationswinkel gezeigt, in {b) der relative Fehler einer um 4K iiber-
schiitzten Helligkeitstemperatur der Kalibrationslasten. In Schaubild {c)
ist der Effekt einer um 5K zu hoch angenommenen ‘Troposphiirentempe-
ratur aufgetragen, Schaubild (d) zeigt den relativen Fehler einer um 5K
iiberschiitzten Stratosphiirentemperatur,
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Datenbank zeigt fiir die hier betrachteten Spurengase Differenzen zwischen 1% und
4,4%. Es wird bei dieser Betrachtung Kuntz et al. ([32]) gefolgt und der Fehler in
der Linienstirke auf 3% abgeschiitzt. Fiir eine um 3% zu hoch angenommene Lini-
enstirke S(T') ergibt sich aus Gleichung 6.5 fiir den relativen Fehler im invertierten

Profil:
Cvi(1303 S(T)) — cv-’(S(T)) . 1
ey, (S(T)) T 1,08

—1x-2,9%.

Auswirkungen eines falschen Druckverbreiterungsparameters 7y

Fiir eine isotherme Atmosphire folgt der Druck der barometrischen Hohenformel
(Gleichung 2.2)

p(k) = p(ho) ¥ .

Die Skalenhdhe H (Gleichung 2.3) errechnet sich fiir eine Temperatur von T = 250 K
zu H =~ 7,5km. Die Linienbreite Av, ist fiir eine isotherme Atmosphére Ay = p
(Gleichung 3.6), also direkt proportional dem Druck. Eingesetzt in die barometrische
Hohenformel ergibt sich fiir die Hohe in Abhéingigkeit von der Linienbreite

WD) = —HIn(Avy/9p0) -

Wird der Druckverbreiterungsparameter v um 5 % zu grof angenommen, ergibt sich
daraus die neue Hohenabhéngigkeit '

W{(Avy) = —H In (A, /1,05 vpo) = h(Avp) + HIn (1,05) .

Diese Hohenabhingigkeit ist also gegeniiber der alten um HIn(1,05) ~ 0,37km
nach oben verschoben, Entsprechend ergibt sich fiir einen um 5% zu klein ange-
nommenen Druckverbreiterungsparameter cine Verschiebung des invertierten Ho-
henprofils um 0,39km nach unten. Beide werden gegeniiber der erreichbaren Ho-
henauflésung von bestenfalls 7km (siehe Abbildung 6.7(a)) vernachlissigt.

6.1.2 Ozon

In diesem Abschnitt sollen einige Ergebnisse der Ozonmessungen an der starken
273,051 GHz-Linie und der schwiicheren 274,478 GHz-Linie gezeigt und diskutiert
werden.® Die Ergebnisse fiir Ozon, die mittels gleichzeitiger Inversion zusammen mit
ClO, NoO und HNO; invertiert wurden, werden in den entsprechenden Abschnitten
diskutiert.

8 Aufgrund der noch fehlenden Erfahrungen erfolgten die Messungen vergleichsweise unsystema-
tisch und es wurde nicht immer an fiir die Witterungsverhiltnisse geeigneten Linien gemessen. Dies
ist der Grund, weswegen keine kontinulerlichen Zeitreihen invertiert werden konnten. Stattdessen
werden hier, wie auch fiir die anderen Spurengasen, ausgewihlte Messungen gezeigt.



6.1 Die MeRkampagne 1996 in Kiruna 59

30 301 b
a ' -
25 ( ) —————— —— Messung |- 25 ( )
- ==« Fit {OEM)

g 20 A = —Fi(CL) 1 % 20
5 5
B 15 % 15h- :
5 5
£ 101 E i0 -

y
n

5 4 GRS
0 ,,_.‘-—-:'—:_':_/.4 '-,__’“_.%7 o ‘_,____-—:—:"_’:44/ ‘\\.:_—-::——-—.—
272.4 2726 272.8 273.0 273.2 2734 2736 272.4 272.6 272.8 273,0 273.2 2734 273.6
Frequenz [GHz] Frequenz {GHz]

Abb. 6.5: Am 29. M#rz 1996 bei 273,051 GHz gemessenes Ozonspektrum vor (a)
und nach (b) der Korrektur um drei Stehwellen. Der besseren Ubersicht
wegen wurden die vorwirts gerechneten Spektren gegen die Messung
vertikal etwas verschoben

Messungen an der 273,051 GHz-Linie

Die Ozonlinie bei 273,051 GHz ist die stiirkste im Frequenzbereich von 268 bis
280 GHz, der von MIRA 2 abgedeckt wird. Sie wird deshalb fiir hochaufgeloste Mes-
sungen von Ozon oder bei schlechten Witterungsbedingungen, wenn keine anderen
sinnvollen Messungen moglich sind, herangezogen. Die Abbildungen 6.5(a) und (b)
zeigen ein am 29. Mérz gemessenes Spektrum vor und nach der Korrektur um drei
Stehwellen, wobei zu beachten ist, dak die Stehwellen erst wihrend der Inversion
angepalt wurden. Wie in allen nun folgenden Spektren wurden die aus der Inver-
sion resultierenden vorwirts gerechneten Spektren in den gleichen Abbildungen der
besseren Ubersicht wegen gegen die Messung vertikal etwas verschoben.

Die aus dieser Messung mittels Optimal Estimation (OEM) bzw. Tikhonov-
Phillips-Regularisierung (CLI) invertierten Profile sind in Abbildung 6.6(a) ge-
zeigt. Die Startprofile, die gleichzeitig als a priori-Profile dienen, sind der US-
Standardatmosphiire (1976) fiir mittlere Breiten entnommen. Es fillt zunéchst die
sehr gute Ubereinstimmung der beiden invertierten Profile im Hohenbereich ober-
halb ca. 17km auf (der Hohenbereich unterhalb von 17 km ist in diesem Schaubild
ausgeblendet, da hieriiber praktisch keine Information mehr im Spektrum vorhanden
ist). Die a priori-Kovarianzmatrix fiir die Optimal Estimation Methode wurde so in-
itialisiert, daf die Varianzen nach oben und unten hin immer kleiner wurden, sodaf
dem a priori-Profil, welches mit dem Startprofil identisch ist, in diesen Hohenberei-
chen ein immer stiirkeres Gewicht zuteil wird, Der grau schattierte Fehlerbereich am
mittels Optimal Estimation invertierten Héhenprofil setzt sich wie in allen folgenden
Beispielen dieses Kapitels zusammen aus dem Datenfehler und den systematischen
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Abb. 6.6: (a) Mit der Optimal Estimation Methode bzw. Tikhonov-Phillips-
Regularisierung invertierte Ozonprofile vom 29. Mirz 1996
{b) Averaging Kernels der Inversion mit der Qptimal Estimation Metho-
de

Fehlern.

Zur meteorologischen Gesamtsituation ist zu sagen, daR Kiruna am 29. Marz
1996 innerhalb des polaren Vortex lag (Abbildung 6.3). Das maximale Volumen-
mischungsverhiltnis von ca. 6 ppmv in 35km Hohe ist typisch fiir den Vortex im
spiiten Winter, der sich schon langsam in Auflésung befindet. Die relativ niedrigen
Volumenmischungsverhéltnisse um 20 km Hohe von unter 2 ppmv kénnten auf einen
noch verbliebenen Ozonabbau hindeuten, jedoch herrschten im Wirbel zu dieser
Zeit schon wieder zu hohe Temperaturen fiir eine Freisetzung von reaktivem Chlor.
Auch zeigen Messungen mit dem vom IMK in Kooperation mit der Universitit von
Nagoya und dem IRF in Kiruna betriebenen bodengebundenen Fourier-Transfor-
mations-Spektrometer filr den infraroten Spektralbereich {engl. Fourier Transform
Infrared Spectrometer, kurz FTIR}) ansteigende Sdulengehalte von CIONO, (sie-
he [42]), was auf die Bindung von reaktivem Chlor an die nun wieder in groReren
Mengen zur Verfiigung stehenden Stickoxide zuriickgefiihrt wird.

Abbildung 6.6(b) zeigt die aus der Inversion mit der Optimal Estimation Me-
thode resuitierenden Averaging I{ernels. Die aus diesen Averaging Kernels mit der
Halbwertsbreite als Kriterium berechnete vertikale Auflosung der invertierten Profile
ist in Abbildung 6.7(a) dargestellt. Die beste vertikale Auflésung wird im Hohen-
bereich von ca. 17km bis 30km mit um die 7km erreicht, wihrend zu groReren
Hohen hin sich die Auflésung deutlich verschlechtert. Die scheinbare Verbesserung
der Hohenauflosung unterhalb von 15 kim ist ein Artefakt, da fiir den untersten Hé-
henbereich praktisch keine Information mehr im gemessenen Spektrum enthalten ist
und deshalb die Averaging Kernels nur noch eine zweifelhafte Aussagekraft haben.

Das aus gemessenem Spektrum und Vorwértsrechnung mit dem mittels der Op-
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Abb. 6.7: Hihenauflésung und Residuum der Ozonmessung an der 273,051 GHz-
Linie

timal Estimation Methode invertierten Héhenprofil berechnete Residuum ist in Ab-
bildung 6.7(b) gezeigt. Es ist noch eine gewisse Restwelligkeit zu erkennen und eine
nicht perfekte Anpassung des Linienzentrums, welche zumindest zum Tetl von der
Dopplerverbreiterung der Linie, die bei der Vorwértsrechnung nicht mitberechnet
wird, herriihren diirfte. In Anbetracht einer Gesamthohe der Linie von etwa 30K
sind jedoch beide Effekte zu vernachliissigen,” wobei sich die Stérung im Linienzen-
trum ohnehin nur in den obersten Hthenschichten auswirkt,

Messungen an der 274,478 GHz-Linie

Die Ozonlinie bei 274,478 GHz liegt im unteren Seitenband, wenn das Radiometer
fitr ClO-Messungen eingestellt ist. Fiir einen Wechsel zwischen Messungen von CIO
und dieser Ozonlinie ist folglich nur das Seitenbandfilter neu einzustellen, weshalb
diese Linie bevorzugt fiir kurze Ozonmessungen zwischen lang andauernden ClO-
Messungen herangezogen wird, um gréRere Stérungen des Systems, die sich unter
Umstéinden in einer gedinderten Geriitebaseline niederschlagen, zu vermeiden,

In den Abbildungen 6.8(a) und (b) ist ein am 19. Februar gemessenes Spektrum
vor'und nach der Korrektur um drei Stehwellen zusammen mit den bei der Inversion
vorwirts gerechneten Spektren zu sehen.

Die invertierten Hohenprofile zeigt Abbildung 6.9(a). Die Unterschiede zwischen
Tikhonov-Phillips-Regularisierung und der Optimal Estimation Methode sind hier

"Bei neueren Auswertungen von Messungen bei 273,051 GHz wird iibrigens vollstéindig auf eine
Anpassung von Stehwellen verzichtet, da bei dieser Signatur das Signal- zu Stehwellenverhiltnis

i. Allg. so gut ist, daf die Anpassung zu keiner signifikanten Verfinderung des Inversionsergebnisses
fiihrt,
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Abb. 6.8: Am 19. Februar 1996 bei 274 GHz gemessenes Ozonspektrum vor (a) und
nach {b) der Korrektur um drei Stehwellen

etwas groRer als bei der 273,051-GHz-Linie, aber immer noch als recht gering einzu-
stufen.

Am Tag dieser Messung lag Kiruna innerhalb des polaren Vortex (Abbildung
6.3). Die deutlich geringeren Mischungsverhiltnisse von Ozon im Vergleich zum
Startprofil im Hohenbereich oberhalb von 25km sind eine Folge der Isolation und
des Absinkens der Luftmassen innerhalb des Vortex. Wihrend dieses Zeitraums
lagen die Temperaturen iiber Kiruna sténdig unter 195K, und ein Vergleich mit
Trajektorien zeigt, daf das Luftpaket, das am 19. Februar {iber Kiruna zog, schon
mindestens drei Tage Temperaturen von deutlich unter 195K ausgesetzt war. Fiir
das an diesem Tag beobachtete Luftpaket bestand demnach schon seit einigen Tagen
die Méglichkeit fiir Kontakt mit PSCs. Messungen mit dem vom IMK betriebenen
FTIR ergaben daher auch deutlich reduzierte Séulengehalte von CIONO, (siche
[42]), was ein starker Hinweis auf Vorkonditionierung des Polarwirbels ist (vgl. Ab-
schnitt 2.3.2). Ein Blick auf die Mischungsverh#ltnisse von Ozon in etwa 20 km Hohe
(~ 3ppmv) zeigt jedoch, daB es Mitte Februar noch keinen signifikanten Ozonab-
bau gab. Dies diirfte hauptsichlich an der zu diesem Zeitpunkt noch zu geringen
Sonneneinstrahlung liegen, die fiir die Freisetzung von reaktivem Chlor nach den
Gleichungen 2.11 und 2.12 Voraussetzung ist. _

Die Averaging Kernels sind in Abbildung 6.9(b) und die H6henauflosung in Ab-
bildung 6.10(a) dargestellt. Die vertikale Auflosung betrigt hier im Hohenbereich
von ca. 19km bis 30 km nur noch etwa 10km und verschlechtert sich zu groferen
Héhen hin wie bei der 273,0561-GHz-Linie deutlich. Die scheinbare Verbesserung der
Hohenauflsung unterhalb von 19km ist auch hier ein aus dem geringen Informati-
onsgehalt des Spektrums fiir den unteren Hohenbereich resultierendes Artefakt.

Abbildung 6.10(b) zeigt das Residuum aus Messung und Vorwirtsrechnung. Auf-
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Abb. 6.9: (a) Mit der Optimal Estimation Methode bzw. Tikhonov-Phillips-
Regularisierung invertierte Ozonprofile vom 19. Februar 1996
(b) Averaging Kernels der Inversion mit der Optimal Estimation Metho-
de

grund des durch die kiirzere Integrationszeit bedingten stéirkeren Rauschens tritt hier
die Restwelligkeit im Vergleich zum Residuum der 273,051 GHz-Messung (Abbildung
6.7) nicht so deutlich hervor.

6.1.3 Chlormonoxid

Die CIO-Signatur bei 278,631 GHz besteht aus einer ganzen Gruppe von Linien, die
das Resultat von Feinstruktur-, Hyperfeinstruktur- und Zeemanaufspaltung sind.
Aufgrund der Verbreiterungsmechanismen in der Atmosphéire erscheint die ClO-
Signatur jedoch in den gemessenen Spektren als eine einzige sehr schwache Linie.
Die Abbildungen 6.11(a) und (b) zeigen ClO-Messungen aus der Nacht vom 1. zum
2. Mirz und vom 2. Mirz, die unter einem Ilevationswinkel von 22° bzw. 25°
gemessen wurden. Aufgrund der geringen Stérke der in diesem Frequenzbereich
vorhandenen Ozon- und ClO-Linien treten Stehwellen hier im Vergleich zu den bis-
her gezeigten Spektren deutlich in den Vordergrund. Auch weisen die Spektren eine
aus der Troposphiirenkorrektur resultierende deutliche Neigung auf, die jedoch bei
der weiteren Auswertung nicht weiter stért, da sie bei der Inversion leicht angepakt
werden kann. Die Stehwellen kénnen mit den in den Abschnitten 5.3.6 und 5.4
besprochenen Methoden angepakt und nach erfolgreicher Inversion von den Spek-
tren subtrahiert werden. Die Abbildungen 6.11(c) und (d) zeigen die um Hang und
acht Stehwellen korrigierten Spektren, in denen die vorhandenen Signaturen deut-
licher zu sehen sind. Auffillig ist auch der Unterschied zwischen der Nacht- und
der Tagesmessung, der auf den Tagesgang von ClO zuriickzufithren ist (bei genau-
erem Hinsehen kann dieses auch schon in den unkorrigierten Spektren ausgemacht
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Abb. 6.10: Hohenaufldsung (a} und Residuum (b} der Ozonmessung an der
274,478 GHz-Linie

werden). Weiterhin ist auch ein schwacher Rest der Ozonlinie bei 274,478 GHz aus
dem unteren Seitenband zu sehen, der durch eine nicht vollstéindige Unterdriickung
durch das Seitenbandfilter zustande komint.

In den Abbildungen 6.12 sind die mittels gemeinsamer Inversion mit der Opti-
mal Estimation Methode gewonnenen Hohenprofile von Ozon und ClO dargestellt.®
Es ist zuniichst auffillig, daf die Ozonprofile keinen ausgepriigten Tagesgang auf-
weisen, wihrend die ClO-Profile vor allem in ca. 20 km Hoéhe aufgrund der Bildung
des ClO-Dimers in der Nacht und dessen Photolyse am Tage {Gleichungen 2.14
und 2.15) eine starke tageszeitliche Variation zeigen. Die erhthten ClO-Werte ober-
halb 20k Héhe beim Nachtprofil sind eine Folge der langen Integrationszeit bis
nach Sonnenaufgang {Zeitangaben in Ortszeit). Bemerkenswert sind auch die au-
Rerordentlich hohen ClO-Volumenmischungsverhiltnisse von etwas iiber 2,5 ppbv in
19km Hohe im Tagesprofil,’ die sich mit den anderen in Schaubild 6.12(d) einge-
zeichneten MeRwerten anderer Gruppen weitestgehend decken. Urban [56] erhielt
mit dem flugzeuggetragenen Submillimeterwellenradiometer ASUR (Airborne Sub-
millimeter Radiometer) & 2,1 ppbv ClO in 20km Hohe bei 70,3°N und 23,1°0 am
1. Mirz 1996. Messungen des Microwave Limb Sounders (MLS, [51], [68]) ergaben

8Eine Inversion mit der Tikhonov-Phillips-Regularisierung ist prinzipiell auch moglich, jedoch
zeigen die so invertierten Hohenprofile unterhalb von etwa 17km und oberhalb von etwa 55 km
oft unsinnige Werte, da hier, wie schon mehrfach erwiihnt, der Informationsgehalt der Spektren zu
gering ist. Es erscheint deshalb sinnvoll, in diesen Hohenbereichen das invertierte Profil sehr stark
mit dem a priori-Profil zu gewichten, weshalb bei der ClO-Auswertung der Optimal Estimation
Methode gegeniiber der Tikhonov-Phillips-Regularisierung der Vorzug gegeben wird.

8Zum Vergleick: Bei vollstéindiger Chloraktivierung, d.h. wenn séimiliches in der unteren Stra-
tosphiire vorhandene Chlor in Form von ClO vorliegen wiirde, erhielte man nach der World Me-
teorological Organization [59] einen Wert von etwa 3,5 ppbv.
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Abb. 6.11: ClO-Messungen vom 1. und 2. Mirz 1996. In (a) ist das unkorrigierte
Spektrum der Nachtmessung und in (b) das der Tagesmessung gezeigt.
Nach der Korrektur um Stehwellen und Hang ergeben sich die in {c) und
(d) dargestellten Spektren. Der besseren Ubersicht wegen wurden die
angepaBten Spektren etwas gegen die gemessenen vertikal verschoben
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einen Wert von 1,7ppbv in 22km Hohe in der gleichen Region zwischen dem 29.
Februar und 4. Mérz. Die etwas hoheren von MIRA 2 gemessenen Werte kdnnten
durch eine nichtangepaBte langperiodische Stehwelle erklirt werden. Oberhalb von
30 km stimmen die Messungen recht gut iiberein. Ein Vergleich mit dem Nachtpro-
fil in Abbildung 6.12(b) zeigt eine leichte tageszeitliche Variation auch des oberen
Maximums, die von der Photolyse des Chlornitrats gemik Gleichung 2.7 nach Son-
nenaufgang herriihrt.

Fiir den Zeitraum um den 2. Mirz waren hohe Werte der potentiellen Vorticity
typisch fiir Kiruna. Am 2. Mérz selbst sank die Temperatur auf der 475 K Isentro-
penfiache iiber Kiruna unter 195 K (Abbildung 6.3). Eine Analyse der Trajektorien
ergab (siche [42]), daR die an diesern Tag beobachteten Luftmassen direkt aus dem
Zentrum des Vortex stammen und tags zavor Kontakt mit PSCs méglich war. Dies
erklirt zusammen mit der um diese Zeit schon stdrkeren Sonneneinstrahlung die
sehr starke Chloraktivierung iiber Kiruna. '

Zu erwihnen wire noch, daf als a priori-Profile die Startprofile dienten, weshalb
die tageszeitliche Variation in den invertierten ClO-Profilen tatsiichlich aus Infor-
mationen in den Spektren herrithrt und nicht durch Verwendung unterschiedlicher
a priori-Profile der Inversion quasi aufgezwungen wurde,

Abbildung 6.13 zeigt die Averaging Kernels der Auswertung mit der Optimal
Estimation Methode. Auffillig ist insbesondere bei Ozon, daf Stérungen in Ho-
henbereichen um 26 km Hohe sich sehr stark auf andere Hohenschichten auswirken.
Vermutlich ist dies auf Korrelationen zwischen dem aus dieser Messung invertierten
Ozon- und CIO-Profil zuriickzufiihren. Dies macht sich in der HohenauflSsung als
scharfe Spitze bemerkbar, wie Abbildung 6.14(a) zeigt. Fiir Ozon wird die beste
Aufiésung um 20 km Hohe mit 10 km erreicht, die Hohenauflésung von ClO variiert
zwischen 10 und 24km. Im Residuum (Abbildung 6.14(b)) sind kaum noch Undu-
lationen zu erkennen, was auf die Anpassung von acht Stehwellen bei der Inversion
zuriickzufiihren ist.!? '

Offen ist noch die Frage, wie sich die Anpassung der Stehwellen im invertierten
Profil auswirkt. Zur Klirung dieser Frage wurden auf ein vorwérts gerechnetes Spek-
trum fiir eine Messung unter 90° Elevation Rauschen mit einer Rauschamplitude von
0,02 K/MHz und 13 Stehwellen, davon acht mit den Perioden aus der Stehwellenan-
passung der CIO-Messung vom 1. auf den 2. Mirz, addiert und das Spektrum in der

Frequenz um 0,5 MHz verschoben (Abbildung 6.15). ‘
' Dieses gestorte Spektrum wurde nun wie ein gemessenes Spektrum ausgewer-
tet, d.h. es wurden erst die Perioden der Stehwellen geméaf der in Abschnitt 5.4
beschriebenen Methode bestimmt und dann eine gleichzeitige Inversion von Ozon
und ClO bei Anpassung von acht Stehwellen und unter Verwendung der Startprofile

10%ie auch bei allen anderen Spurengasen wurden bei spiteren MeRkampagnen aufgrund der
gedinderten Geriitebaseline sukzessive immer weniger Stehwellen bei der Inversion angepakt.
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Abb. 6.12: Aus den in Abbildung 6.11 gezeigten Spektren invertierte Hohenprofile
von Ozon ((a) und (c)) und ClO ((b) und (d)). In (d) sind zuséitelich
noch MeBwerte des flugzeuggetragenen Submillimeterwellenradiometers
ASUR (ausgefiillté Quadrate) und des Microwave Limb Sounders (Krei-

se) eingezeichnet
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Abb. 6.15: (a) Synthetisches ClO-Spektrum mit stehenden Wellen, Rauschen und
Frequenzshift. Die glatte Linie ist das Ergebnis der Inversionsrechnung
mit Anpassung der stehenden Wellen

(b) Residuum aus synthetischem Spektrum und Vorwiirtsrechnung nach
der Inversion

als a priori-Profile durchgefiihrt. Die so erhaltenen Ozon- und ClO-Profile sind in
den Abbildungen 6.16(a) und {b) zu sehen. Das invertierte Ozonprofil weist eine
Abweichung vom wahren Ozonprofil von bis zu 2 ppmv im Héhenbereich um 30km
auf. Hieran wird deutlich, daR fiir hochaufgeléste Ozonmessungen die starken Linien
bei 273,051 GHz oder 274,475 GHz herangezogen werden sollten.!’ Das invertierte
ClO-Profil weicht in 20km Hoéhe um etwa 0,5 ppbv vomn wahren ClO-Profil ab, in
groBeren Hohen werden die Unterschiede geringer. Es ist aber insgesamt im sen-
sitiven Hohenbereich eine Verschiebung des invertierten Profils in Richtung etwas
niedrigerer Hohen zu beobachten.

6.1.4 Distickstoffoxid

Bei einer Frequenz von 276,328 GHz findet sich eine relativ starke Signatur von Di-
stickstoffoxid (Ny0). Da N,O sich jedoch hauptsichlich in der unteren Stratosphére
und Troposphire befindet, ist die Signatur sehr stark druckverbreitert und deshalb
schwer zu detektieren. Dariiberhinaus befindet sich eine stirkere Ozonsignatur bei
276,924 GHz, die sich der NoO-Signatur iiberlagert. Zur Auswertung von N,O wird
deshalb ebenfalls Ozon gleichzeitig invertiert.

V' Bei spiteren MeBkampagnen wurden gar Profile aus Messungen an diesen starken Linien als
a priori-Ozonprofile fiir die Auswertung von am gleichen Tag gemessenen ClO-Spektren verwendet,
was sich in einer genaueren Bestimmung der Perioden der Stehwellen und damit in einem besseren
Inversionsergebnis fiir CO niederschtagen sollte.
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Abb. 6.16: Invertierte Profile von Ozon {a) und ClO (b) im Vergleich zu den Start-
profilen und den Profilen, die zur Erzeugung des synthetischen Spek-
trums verwendet wurden

In den Abbildungen 6.17(a) und (b) ist ein am 31. Mérz 1996 unter einer Ele-
vation von 35° gemessenes NoO-Spektrum zusammen mit den bei der Inversion an-
gepalten Spektren vor bzw. nach der Korrektur um sieben Stehwellen gezeigt. Zu
beachten ist auch, dak hier der troposphirische Sockel erst bei der Inversion ange-
paRt wurde und deshalb in den Spektren noch zu sehen ist.

Die invertierten Hohenprofile von Ozon und N,O sind in den Abbildungen 6.18(a)
und (b) gezeigt. Die invertierten Ozonprofile besitzen etwa 30% kleinere Mischungs-
verhiltnisse als das Startprofil. Zum Vergleich sind auch die Daten eines Ozonson-
denaufstiegs in Sodankyld (67,4°N, 26,7° O), Finnland, vom 30. Mérz mit einge-
zeichnet und es zeigt sich eine gute Ubereinstimmung.

Aufgrund der endlichen Bandbreite von MIRA2 (~ 1,2GlHz) befindet sich in
den gemessenen Spektren nur wenig Information iiber die Troposphire. In diesem
Hohenbereich werden die invertierten NoO-Profile von der a priori-Information do-
miniert. Es 1Rt sich aber anhand dieser Profile eindeutig sagen, da# dieser inerte
Tracer schon so weit abgesunken war, daf oberhalb von 25 km kaum noch NoO vor-
handen war. Kiruna lag zu dieser Zeit innerhalb des polaren Vortex (Abbildung
6.3), was dieses Absinken erklirt.

Die aus der Inversion mit der Optimal Estimation Methode resultierenden Ave-
raging Kernels sind in den Abbildungen 6.19 gezeigt. Ahnlich wie bei ClO gibt es
auch hier einen Hohenbereich um 20km Hohe, in dem sich Stérungen sehr stark in
anderen Hohenbereichen auswirken. Dies diirfte wie bei den ClO-Messungen durch
Korrelationen zwischen den beiden zu invertierenden Spurengasen verursacht wor-
den sein,

Dic aus den Averaging Kernels berechnete Hohenauflosung ist in Abbildung
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Abb. 6.17: Am 31, Mérz 1996 gemessenes NaO-Spektrum und angepafte Spektren
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Abb. 6.18: Profile von Ozon (a) und NoO (b) vom 31. Mérz 1996, gewonnen durch
gleichzeitige Inversion. In (a) sind noch zum Vergleich die Ergebnisse
eines Ozonsondenaufstiegs vom 30. Mirz 1996 eingezeichnet
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Abb. 6.18: Averaging Kernels von Ozon (a) und N2O (b) der Messung vom 31. Marz
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Abb. 6.20: Hohenauflésung (a) und Residuum (b) der NoO-Messung vom 31. Mérz

6.20(a) gezeigt. Fiir Ozon erhilt man in der unteren Stratosphéire einen Wert von
etwa 10 km, zu gdkeren Hohen hin verschlechtert sich die Auflgsung auf etwa 22km
in 60 km Hohe. Aufgrund der schwicheren Signatur ist die Hohenauflésung von NoO
mit Werten zwischen 12 und 25 km deutlich schlechter. In Abbildung 6.20(b) ist das
Residuum aus Messung und Vorwirtsrechnung bei der Inversion zu sehen. Es zeigt
nur noch eine geringe Restwelligkeit und den typischen Anstieg der Rauschamplitude
zum Rande des Spektrums hin.

6.1.5 Salpetersiure

Salpetersiure (HNOj3) hat zahlreiche Linien um 269,4 GHz, die aufgrund der Druck-
verbreiterung zu ciner einzigen breiten Signatur verschmelzen. Bei 268,665 GHz
befindet sich noch zusiitzlich eine QOzonlinie, weshalb bei der Auswertung auch hier
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* Abb. 6.21: Am 20. Mirz 1996 gemessenes HNO3-Spektrum vor {a) und nach (b) der
Korrektur um sieben Stehwellen

Ozon gemeinsam mit dem anderen Konstituenten invertiert, wird. Abbildung 6.21
zeigt ein am 20. Mirz 1996 unter einem Elevationswinkel von 14° gemessenes HNO;-
Spektrum vor (a) und nach (b) der Korrektur um acht Stehwellen. Aufgrund der
Filtercharakteristik des Seitenbandfilters findet sich in diesem Spektrum ein Rest
der Ozonlinie bei 273,051 GHz aus dem oberen Seitenband, der bei der Inversion
mit beriicksichtigt werden mug.

Das mit der Optimal Estimation Methode invertierte Ozon- und HNO3-Profil
ist in Abbildung 6.22(a) und (b) gezeigt. Das Ozonprofil hat bedingt durch die
sehr starke Temperaturabhingigkeit der Ozonlinie bei 268,665 GHz und den dadurch
verursachten groRen Fehler bei ungenauer Kenntnis der Stratosphirentemperatur
(siehe Tabelle 6.1) einen sehr groRen Fehlerbereich.

Das Profil von HNO; weist ein leichtes Absinken gegeniiber dem Startprofil, je-
doch keine stirkeren Verluste durch Denitrifizierung auf, was in guter Ubereinstim-
mung mit den Ergebnissen von Richter {42] fiir diesen Zeitraum steht. Kiruna lag
zu dieser Zeit innerhalb des polaren Vortex, jedoch war es zu warm fiir die Bildung
von PSCs (Abbildung 6.3). '

Die Averaging Kernels dieser Inversion sind in Abbildung 6.23 zu sehen. Sie
zeigen die schon bei den anderen Spurengasen durch gegenseitige Korrelationen ver-
ursachten ,Sattelpunkte®, also Hohenbereiche, in denen sich Stérungen sehr stark in
anderen Hohen bemerkbar machen. Dadurch zeigen sich auch in der aus den Ave-

raging Kernels berechneten Hohenauflésung die schon bekannten scharfen Zacken ~

(Abbildung 6.24 (a)). L#Rt man diese Zacken einmal auRer Acht, ergibt sich fiir
Ozon eine Hohenaufldsung von etwa 10 bis 20km und fiir HNO3z von ungefdhr 12

bis 24 km. Das Residuum aus gemessenem Spektrum und Anpassung ist in Abbil-
dung 6.24 (b) zu sehen.
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Abb, 6.22: Profil von Ozon (a) und HNO; (b) vom 20. Mirz, gewonnen durch gleich-
zeitige Inversion mit der Optimal Estimation Methode
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Abb. 6.24: Hohenaufldsung (a) und Residuum (b) der HNO3-Messung vom 20. Mirz

6.2 Die Meffkampagne 1997 in Ny-Alesund

Die Mefkampagne im Mérz 1997 fand in der Arktisstation in Ny-Alesund auf Spitz-
bergen statt, die Teil des Network for the Detection of Stratospheric Change (ND-
SC) ist. Bei dieser Kampagne sollten insgesamt vier von weltweit acht existie-
renden bodengebundenen -ClO-Radiometern verglichen werden, die von Gruppen
aus Deutschland, Japan und den Vereinigten Staaten von Amerika gebaut und be-
treut wurden. Neben MIRA 2 waren dort das RAM (Radiometer for Atmosphe-
ric Measurements) des Instituts fiir Umweltphysik (IUP) der Universitit Bremen,
das ebenfalls einen Schottky-Mischer benutzt, ein Geréit der Communications Re-
search Laboratories (CRL) in Tokyo und das Gerst des Department of Physics der
State University of New York at Stony Brook (SUNY). Die beiden letztgenann-
ten Geriite verwenden rauscharme SIS {Superconductor-Insulator-Superconductor)-
Mischertechnologie. Zur Kalibrierung wird vom IUP und von SUNY die externe
Referenzstrahlmethode verwendet (siche Abschnitt 4.3.2), CRL verwendet eine in-
terne Kalibrationslast dhnlich MIRA 2.

Der Winter 1996/1997 zeichnete sich durch eine erst sehr spiit einsetzende Bil-
dung eines starken polaren Vortex aus, der dann allerdings bis in den Mai hinein
stabil blieb (siche die Abbildungen 6.1 und 6.2}. Die ersten PSCs traten in diesem
Winter erst im Januar auf, wurden dann aber bis in den Méarz hinein beobachtet,
Es wiire also iiber Ny-mesund in diesem Winter mit Chloraktivierung und damit
mit einem Ozonabbau zu rechnen.

Das Radiometer MIRA 2 war im Zeitraum von 12. bis 31. Marz im MeRbetrieb
und konnte nahezu kontinuierlich Chlormonoxid messen. Nur am 24. und 25. Mérz
wurden aufgrund der ungiinstigen troposphirischen Bedingungen Ozonmessungen
an der 274,478 GHz-Linie durchgefiihrt. Insgesamt gab es nur an zwei Tagen paral-
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Abb. 6.25: Potentielle Vorticity und Temperatur auf der 475K-Isentropenfliche
{iber Ny-Alesund wihrend der MeRkampagne 1997 (ECMWF-Daten)

lele Messungen von drei Radiometern.

Die Abbildung 6.25 zeigt die potentielle Vorticity und Temperatur auf der 475 K-
Isentropenfliiche iiber Ny-Alesund fiir den Zeitraum, in dem MIRA 2 Messungen
durchfiihrte. Ny-Alesund lag wihrend dieser Zeit dauernd unter dem polaren Vortex
und die Temperaturen erreichten einige Male die Grenztemperatur fiir die Bildung
von PSCs vom Typl. :

Da die verschiedenen Gruppen unterschiedliche Strategien fiir die Inversion ver-
folgen, die zu Abweichungen in den invertierten Profilen fithren kénnen, wurde zu-
niichst ein Vergleich der Spektren auf moglichst direktem Wege vorgenommen. Dazu
berechnete jede Gruppe fiir ausgewéihlte Tage Tag—Nacht-Differenzen, nachdem die
Spektren kalibriert, um troposphirische Einfliisse korrigiert und auf 90° Elevation
umgerechnet wurden. An diese Spektren wurde dann mittels der Methode der klein-
sten Quadrate ein vorwérts gerechnetes Spektrum angepaft, indem das verwendete
CIO-Profil geeignet skaliert wurde (siehe [17]). Die Ergebnisse sind in Abbildung
6.26 zusammengefaft. Die Fehlerbalken in dieser Abbildung sind die aus der An-
passung resultierenden 2o-Standardabweichungen.

Es fillt auf, dak die Spektren von SUNY immer die hochsten Skalierungsfakto-
ren ergeben. Ansonsten decken sich die Skalierungsfaktoren von SUNY und IUP
recht gut, wihrend MIRA 2 aufer am 17. Mérz immer die niedrigsten Werte hat,
die Gesamtentwicklung der Werte ansonsten aber weitestgehend parallel zu denen
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Abb. 6.26: Skalierungsfaktoren der verschiedenen ClO-Messungen in
Ny-Alesund 1997. ‘Die Werte in Klammern in der Legende
geben den fiir die Berechnung der Skalierungsfaktoren ge-
nutzten Frequenzbereich der einzelnen Instrumente an

der anderen Gruppen verlduft. Die Abweichungen betragen bis zu 40% zum Ska-
lierungsfaktor von SUNY am 15. Mérz. Die unterschiedlichen Bandbreiten der Ra-
diometer kénnen als Fehlerquelle ausgeschlossen werden, da eine Reduzierung aller
Barndbreiten auf 0,6 GHz die Skalierungsfaktoren nur marginal dnderte ([18]). Die
systematischen Fehler kénnen analog zu Abschnitt 6.1.1 abgeschiitzt werden, da sie,
wie dort schon erwihnt, zu einer Skalierung der gemessenen Spektren fithren. In Fra-
ge kommen hierbei Fehler durch falsch angenommenen Elevationswinkel, ungenaue
Kalibration und eine fiir die Troposphérenkorrektur falsch angenommene Tempera-
tur der Troposphire. Insgesamt erhiilt man so fiir die systematischen Fehler einen
Wert von etwa 10% im Skalierungsfaktor. Die noch verbleibenden Abweichungen
konnten durch die Baseline der Radiometer verursacht worden sein, jedoch ist eine
endgiiltige Kldrung aufgrund der nur wenigen gemeinsamen MeRtage recht schwierig
(CRL konnte beispielsweise nur einen einzigen Mefpunkt beisteuern).

Abbildung 6.27 zeigt die komplette aus den MIRA 2-Messungen invertierte C1O-
Zeitreihe im Vergleich zu Modellrechnungen des Karlsruhe Simulation Model of the.
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Middle Atmosphere, kurz KASIMA (siche auch {21]). Dieses kombiniert Daten des
ECMWF mit einem prognostischen Modell. Eine detaillierte Beschreibung ist in
Kouker et al. [22] gegeben.

Sowohl Modell als auch Messung zeigen deutlich die tageszeitliche Variation des
unteren C10-Maximums, die von der Photolyse des ClO-Dimers herriihrt (siche Glei-
chung 2.15), wobei die MIRA 2-Messungen insbesondere Ende Mérz die Tendenz zu
eher hdheren Mischungsverhiltnissen zeigen. Die Ursachen dafiir kénnten in den Un-
sicherheiten der invertierten Profile begriindet liegen. Eine weitere Exklarung wire
die begrenzte Modellauflsung von KASIMA von 5,6°, wodurch kleinskalige Effekte
wie Leewellen, die zu einer zusétzlichen Chloraktivierung fiihren konnen, unberiick-
sichtigt bleiben ([50]). Der grofere Hohenbereich, iiber den sich die unteren Maxima
aus den MIRA 2-Messungen erstrecken, beruht auf der begrenzten Hohenauflésung,
die durch Messungen mit Millimeterwellenradiometern erreicht werden kann,

Neben der tageszeitlichen Variation des unteren Maximums fillt auch eine schwi-
chere Variation auf, die sich iiber mehrere Tage erstreckt. Sowohl Modell als auch
Messung weisen besonders hohe ClO-Mischungsverhiltnisse zwischen den Tagen 72
bis 75 und um den Tag 80 auf. Abbildung 6.25 zeigt, daf die potentielle Vorticity
{iber Ny-Alesund an diesen Tagen iiberdurchschnittlich hohe Werte annahm. Der
MeRort befand sich an diesen Tagen also tief im polaren Vortex, was diese hiheren
ClO-Werte erklirt. Diese Ergebnisse decken sich auch gut mit denen von Raffalski
et al. ([40]), der fiir diese Zeitriume ebenfalls besonders hohe ClO-Werte fand.

Die Messungen von MIRA 2 kénnen allerdings nicht den schwiicheren Tagesgang
des oberen Maximums, der von der Photolyse von Chlornitrat nach Gleichung 2.7
herriihrt, klar aufidsen, der bei KASIMA recht gut zu sehen ist.

Wie schon erwihnt waren am 24. und 25. Mirz die troposphiirischen Bedin-
gungen fiir ClO-Messungen zu ungiinstig, weshalb an diesen Tagen Ozon an der
274 GHz-Linie gemessen wurde. Die Abbildungen 6.28(a) und 6.28(b) zeigen die
von MIRA 2 gemessenen Profile im Vergleich zu Messungen des RAM des IUP.
Leider fanden an diesen Tagen keine Ozonsondenaufstiege iiber Ny-Alesund statt,
weshalb in diesen Abbildungen zeitlich mdglichst nahegelegene Ozonsondenaufstiege
mit abgebildet sind. Alle Messungen zeigen eine gute Ubereinstimmung, wobei zu
beachten ist, dak die sehr gute Hohenaufldsung der Ozonsonden von den Millime-
terwellenmessungen nicht erreicht wird. AuBerdem scheinen die Profile des RAM
stirker regularisiert zu sein, weswegen sie glatter als die MIRA 2-Profile sind und
deshalb die etwas geringer werdenden Mischungsverhéltnisse zwischen 25 und 30 km
nicht auflésen.
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Abb. 6.28: Am 24. (a) und 25. (b) Mérz 1997 von MIRA 2 und RAM in Ny-Alesund ge-
messene Ozonprofile. Zum Vergleich sind noch die Ergebnisse zweier Ozon-
sondenaufstiege tiber Ny-Alesund eingezeichnet

6.3 Die MeRkampagne 1998 in Kiruna

Die MeRkampagne der MIRA-Gruppe im Winter 1997/1998 fand wie auch die bei-
den darauffolgenden wieder im IRF in Kiruna statt. Der MeRbetrieb dauerte vom
96. Januar bis zum 3. April. Dieser Winter war ein eher warmer mit recht schwa-
chem polaren Vortex, wie den Abbildungen 6.1 und 6.2 zu entnehmen ist. Es gab
jedoch vier kurze Phasen im Dezember, Januar und Februar, in denen die minimale
Temperatur im Vortex unter die Grenztemperatur fiir die Bildung von PSCs von
195K gefallen ist. So konnten auch wihrend der MIRA-Mefkampagne am 23. und
926. Januar sowie am 13, und 15. Februar PSCs iiber Kiruna beobachtet werden. Wie:
Abbildung 6.29 zeigt, lagen die Temperaturen auf der 475 K-Isentropenfliche iiber
Kiruna an den beiden zuletzt genannten Tagen oberhalb der Grenztemperatur zur
Bildung von PSCs, und auch Daten des NCEP deuten darauf hin, daB es an diesen
Tagen eigentlich zu warm fiir PSCs war. DaB es dennoch zur Bildung von PSCs
kam, kann durch Leewellen erklirt werden, die zu einer lokalen Abkiihlung unter
die Grenztemperatur fithren kénnen. Dafiir spricht auch, daB die PSCs an diesen
Tagen sehr lokal und nur schwach auftraten.

Bei dieser Kampagne wurde aufgrund nicht immer fiir ClO Messungen geeigne-
ter troposphirischer Bedingungen hiufig Ozon an einer der beiden stiirksten Linien
gemessen. Die verbliebenen Liicken wurden wenn mdglich mit Ozonprofilen aus
N,O-Messungen oder in seltenen Fillen, wenn keine andere Ozonmessung zur Ver-
fiigung stand, mit Ozonprofilen aus ClO-Messungen aufgefiillt. Die so erhaltene
Zeitreihe wird in Abbildung 6.30 mit Messungen des FTIR (siehe dazu auch [12])



6.3 Die MeRkampagne 1998 in Kiruna 81

T 1 1 1 1 1240
D
& 60 230
< )
~ 3
£ S
X 50 220 @
o P -
= 1 g
< 40 210 o
o @
M~ R
< 30 200 &
8 2
= )
a 20 190

10— : i1 180

30 40 50 60 70 80 90
Tag des Jahres 1998

Abb. 6.29: Potentielle Vorticity und Temperatur auf der 475 K-Isentropenfliche
iiber Kiruna wéhrend der Mefkampagne 1998 (ECMWF-Daten)

und Modellrechnungen von KASIMA verglichen. Zunéchst fallt auf, daf das FTIR
die niedrigsten Mischungsverhéltnisse fiir Ozon erhélt, wihrend MIRA 2 fast immer
die groften Werte miRt (man beachte die unterschiedliche Skalierung der Farbpa-
letten). Die Modellrechnungen von KASIMA liegen ungefdhr in der Mitte zwischen
den beiden MeRreihen. Woher die systematischen Abweichungen zwischen MIRA 2
und FTIR, die immerhin ca. 30 % betragen, herriihren, konnte noch nicht geklirt
werden. Durch systematische Fehler kénnen bestenfalls ca. 10 bis 15 % Abweichung
in den MIRA 2-Profilen erklirt werden (siehe dazu Abschnitt 6.1.1). Der Fehler
der FTIR-Profile betriigt nach Hase ([12]) etwa 10%. Eine mogliche Ursache fiir
die noch verbleibende Differenze konnte eine Dejustage des Elevationsspiegels im
Periskop von MIRA 2 gewesen sein, wodurch die gemessenen Spektren systematisch
skaliert werden. Auch durch Stehwellen verursachte Effekte konnen nicht ganz aus-
geschlossen werden, jedoch erscheint es ziemlich unwahrscheinlich, daR diese sich in
fast allen Hohenschichten gleichermafen auswirken. _

Abgesehen von diesen systematischen Abweichungen laufen die Mefergebnisse
jedoch weitestgehend parallel. Deutlich lassen sich in den Zeitreihen die Phasen,
in denen Kiruna innerhalb des polaren Vortex lag, von denen, in denen Kiruna au-
Rerhalb des Polarwirbels lag, unterscheiden (siche dazu auch [21]): Insbesondere im
Zeitraum zwischen Tag 63 und Tag 70 findet man im Héhenbereich um 35 km hohe
Ozonwerte, weil in dieser Zeit Kiruna weit auRerhalb des Vortex lag (man beachte
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Abb, 6.31: Vergleich der Ozonprofile vom 27. Mérz 1998 mit den
Daten eines Ozonsondenaufstieges

die niedrigen Werte der potentiellen Vorticity in Abbildung 6.29) und deshalb Luft-
massen aus mittleren Breiten iiber dem MeRort zu liegen kamen, Diese sind durch
die Brewer-Dobson-Zirkulation, die ozonreiche Luftmassen aus der tropischen Stra-
tosphiire in hohere Breiten transportiert, in der mittleren Stratosphire mit Ozon
angereichert. In Phasen, in denen der Polarwirbel iiber Kiruna lag, 2. B. zwischen
Tag 47 und 55, finden sich in der gleichen Hohe deutlich niedrigere Werte, was auf
das diabatische Absinken und die Isolation der Luftmassen innerhalb des Vortex
zuriickzufiihren ist.

Am 20. und 27. Mérz 1998 fanden Ozonsondenaufstiege iiber Kiruna statt. Leider
hatte die Ozonsonde vom 20, Mirz einen Defekt und lieferte oberhalb von etwa
20km keine sinnvollen Daten mehr, Die Sonde vom 27. M#rz war erfolgreicher
und lieferte bis knapp 30km Daten. Abbildung 6.31 zeigt deren Ergebnisse im
Vergleich mit den Mefergebnissen von MIRA 2 und FTIR. Wie man sieht, sind die
Sondendaten im grofen und ganzen sowohl mit den MIRA 2- als auch den FTIR-
Daten vertréglich, sieht man einmal vom obersten Bereich ab, in dem die Ozonsonde
sogar noch hohere Ozonmischungsverhiitnisse liefert als MIRA 2. Ein Grund fiir
die in diesem Hohenbereich zunehmende Diskrepanz des FTIR-Profils zu den von
MIRA 2 und der Ozonsonde gemessenen Profilen kénnte die hier schon abnehmende
Sensitivitit des FTIR aufgrund der Dopplerverbreiterung der Spektrallinien sein.
Insgesamt iRt sich aber keine Entscheidung fiir oder gegen die eine oder andere
Messung treffen.
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Abb. 6.32: NaO-Messungen vom 6. und 23. Februar 1998. Die in (a) gezeigten Spek-
tren sind noch nicht um stehende Wellen korrigiert. Abbildung (b) zeigt
die daraus mit der Optimal Estimation Methode invertierten Spektren

Wie schon erwiilint, waren fiir ClO aufgrund ungiinstiger Witterungsverhiltnisse
keine durchgehenden Messungen mdglich. Dennoch konnte an einigen Tagen Ende
Januar bis Anfang Februar Chloraktivierung beobachtet werden. Der maximal ge-
messene Wert fand sich am 31. Januar mit ca. 1,6 ppbv in einer Hohe von knapp
20 km.

Bei dieser MeRkampagne war es auch erstmals moglich, N3O-Messungen inner-
halb und auRerhalb des Polarwirbels miteinander zu vergleichen. Abbildung 6.32(a)
zeigt Spektren, die am 6. und 23. Februar 1998 gemessen wurden. Ein Vergleich mit
Abbildung 6.29 zeigt, dak sich Kiruna am 6. Februar auferhalb und am 23. Februar
innerhalb des polaren Vortex befand. Dadurch lassen sich die Unterschiede in den
gemessenen Spektren erkldren: Innerhalb des Vortex kommt es zum diabatischen
Absinken von Luftmassen, wodurch auch NyO als inerter Tracer in tiefere Atmo-
sphirenschichten transportiert wird und damit die NpO-Signatur im gemessenen
Spektrum immer breiter und schlieRlich praktisch ununterscheidbar vom troposphi-

rischen Socke! wird. Die invertierten Profile in Abbildung 6.32(b) zeigen dann auch
diesen Effekt: Im Vergleich zum Profil vom 6. Februar ist das Profil vom 23. Febru-
ar deutlich abgesunken. Allerdings sind Spektren, bei denen N,O schon derart weit
abgesunken ist, schwierig auszuwerten, da kaum noch eine Signatur im gemessenen
Spektrum vorhanden ist und es deshalb ein sehr schlechtes Signal- zu Rauschverhélt-
nis hat. Dementsprechend zeigen sich auch leicht Artefakte im invertierten Profil,
wie z. B. der Uberschwinger in den Bereich negativer Volumenmischungsverhéltnisse
und die unrealistisch niedrigen Volumenmischungsverhiiltnisse unterhalb einer Hohe
von 15km bei dem N,O-Profil vom 23. Februar.
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Abb. 6.33: Potentielle Vorticity und Temperatur auf der 475 K-Isentropenfléiche
iiber Kiruna wihrend der Mefkampagne 1999 (ECMWF-Daten) '

6.4 Die MefRkampagne 1999 in Kiruna

Der fiir einen aulenstehenden Beobachter auffilligste Unterschied dieser Kampa-
gne zu friilheren war, dal das Radiometer mit einem neuen Periskop ausgestattet
wurde, mit dem nun nicht nur der Elevationswinkel verstellt werden konnte, son-
dern auch der Azimutwinkel, um evtl. vorhandene lokale Inhomogenititen messen
zu kénnen (|2]). Bei dieser Kampagne wurden allerdings nur erste Testmessungen
bei verstelltem Azimut durchgefiihrt.

Der Winter 1998/1999 war auRergewdhnlich warm und hatte einen nur schwach
ausgeprigten polaren Vortex, wie die Abbildungen 6.1 und 6.2 zeigen. Die mi-
nimale Temperatur nordlich einer geographischen Breite von 40° N auf der 475 K-
Isentropenflache sank nur fiir eine kurze Phase Ende November/Anfang Dezember
und in der ersten Februarhilfte unter 195K, d. h. es war nur selten mit PSCs und
damit verbunden geringer Chloraktivierung zu rechnen. In Abbildung 6.33 sind die
Verhiltnisse fiir die Dauer der Kampagne auf der 475 K-Isentropenfliche iiber Kiru-
na gezeigt. Es werden auch hier die sehr niedrigen Werte der potentiellen Vorticity
und die dauerhaft hohen Temperaturen oberhalb der Bildungstemperatur von PSCs
deutlich.

Aufgrund ungiinstiger Witterungsbedingungen und geriitetechnischer Schwierig-
keiten konnten auf dieser Kampagne nicht an jedem Tag auswertbare Spektren ge-
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Abb. 6.34: Vergleich der gemessenen Volumenmischungsverhiltnisse von Ozon auf
der 475 K-Isentropenfliche mit der potentiellen Vorticity bei 475 K iiber
Kiruna withrend der Mefkampagne 1999

messen werden. Ein Vergleich der von MIRA 2 gemessenen Volumenmischungsver-
hiltnisse von Ozon mit der potentiellen Vorticity auf der 475 K-Isentropenfliiche ist
in Abbildung 6.34 zu sehen.

Bei ungestorter Ozonchemie wire zu erwarten, daf sich innerhalb des Vortex in
dieser Hohe durch das diabatische Absinken deutlich mehr Ozon befindet als auRer-
halb. Bei gestorter Ozonchemie mit Ozonabbau konnen die Werte allerdings inner-
halb des Vortex deutlich unter die auRerhalb des Vortex abfallen. Wie jedoch schon
erwihnt war der Winter 1998/1999 sehr warm und hatte nur einen schwach aus-
gepragten Vortex, weshalb sich in den Mefergebnissen keine klare Struktur ergibt.
Wiihrend der gesamten MeRkampagne befand sich Kiruna auferhalb des polaren
Vortex und die beobachteten Variationen im Volumenmischungsverhiltnis von Ozon
diirften deshalb auf dynamische Transportprozesse und nicht auf chemisch bedingte
Ozonzerstorung zuriickzufiihren sein (vergleiche hierzu auch Abschnitt 6.5.4).

Die durchgefiihrten ClO-Messungen zeigten keinerlei Anzeichen fiir Chlorakti-
vierung, wie exemplarisch die Abbildung 6.35(a) zeigt. Zumindest im CIO-Profil
vom 25. Februar sollte sich sonst ein unteres Maximum bei etwa 20 km Héhe finden,
da diese Messung iiber die Mittagszeit erfolgte. Aber auch im Profil vom 9. Mérz,
das am Abend gemessen wurde, sollte bei Chloraktivierung noch ein Rest ClO in
20 km Hohe zu finden sein. Auch diese Ergebnisse sind konsistent mit den schon
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Abb. 6.35: Im Februar und Mirz 1999 in Kiruna gemessene Profile von ClO (a)
und HNOj3 (b). Aufgrund des schwach ausgepriigten Vortex ist keine
Chloraktivierung und kein HNO;z-Verlust zu verzeichnen

erwihnten meteorologischen Bedingungen des Winters 1998/1999 und insbesondere
des Zeitraums dieser MeRkampagne iiber Kiruna.

In Abbildung 6.35(b) sind die Ergebnisse der HNO3-Messungen dargestellt. Ein
Vergleich mit den Daten der potentiellen Vorticity und der Temperatur auf der
475 K-Isentropenfliche (Abbildung 6.33) li8t auch hier keine Systematik erkennen.
Zumindest finden sich aber keine deutlichen Anzeichen fiir HNO;-Verluste durch
Bildung von PSCs und anschliefende Sedimentation (Abschnitt 2.3.2), was ebenfalls
auf die hohen Temperaturen in diesem Winter zuriickzufiihren ist.

6.5 Die Meflkampagne 199_9/ 2000 in Kiruna

Die MeBkampagne der MIRA-Gruppe im Winter 1999/2000 fand im Rahmen des
Third European Stratospheric Experiment on Ozone 2000 (THESEO 2000) erneut
in Kiruna statt. Im Vordergrund von THESEO 2000 stand die Untersuchung des
Ozonverlustes im Winter und Friihjahr in polaren und mittleren Breiten und daraus
folgend eine Verbesserung der Vorhersage der zukiinftigen Entwicklung des Ozonab-
baus in der Stratosphire. Weiterhin wurden auch Erkenntnisse iiber den Einfluf
der globalen Klimaénderung auf die Entwicklung der Ozonschicht erhofft.
Gleichzeitig zu THESEQ 2000 fand auch das von der NASA initiierte SAGE III

Ozone Loss and Validation Experiment (SOLVE) statt und es gab eine enge Ko-
operation zwischen den beiden Kampagnen. Insgesamt war die THESEQ 2000/
SOLVE-Kampagne die bis dahin grofte MeRkampagne zur Erforschung der chemi-




88 6 Die MeRkampagnen 1996 bis 2000

70
0
oy 60
£
X 50 ?
J 1}
2 :
40
< g
M~ ey
¥ 30 o
2 PN
> A
Z 20
o0 I I NN AU S0 A IS A A

i R . .
.30 -20 -10 0 10 20 30 40 50 60 70 80 90
Tag des Jahres 2000

Abb. 6.36: Potentielle Vorticity und Temperatur auf der 475K-Isentropenfliche
{iber Kiruna wihrend der MeRkampagne 1999/2000 (ECMWF-Daten)

schen und dynamischen Prozesse in der unteren arktischen Stratosphiire. Beteiligt
waren boden-, flugzeug- und ballongestiitzte MeBgeréte in Kombination mit Mo-
dellrechnungen und insgesamt mehr als 350 Wissenschaftler aus der Européischen
Union, Kanada, Island, Japan, Norwegen, Polen, Rukland, der Schweiz und den
Vereinigten Staaten von Amerika.

Der Winter 1999/2000 war einer der killtesten in der unteren Stratosphére seit
1964/65, als die Datenaufzeichnung an der freien Universitit Berlin begann, und
zeichnete sich durch einen starken Polarwirbel aus (siehe die Abbildungen 6.1 und
6.2). Die minimalen Temperaturen nordlich 40°N lagen erstmals Mitte November
unterhalb der Schwellentemperatur von 195K fiir die Bildung Typ I-PSCs und stie-
gen erst im Mé#rz wieder iiber diese Temperatur. An einigen Tagen im Dezember
und Januar sanken die Temperaturen sogar unter 187K und es kénnte somit zur
Bildung von PSCs vom TypIl gekommen sein.

Einen Uberblick iiber die potentielle Vorticity und die Temperatur auf der 475 K-
Isentropenfliche iiber Kiruna fiir den Zeitraum der Mefkampagne gibt Abbildung
6.36. Man erkennt, daR Kiruna im Januar bis Anfang Februar und in der ersten
Mirzhalfte fast stindig unter dem Polarwirbel lag. In dieser Zeit gab es auch einige
Tage, an denen die Grenztemperatur fiir die Bildung von Typ I-PSCs unterschritten
wurde. Wihrend der iibrigen Zeit lag Kiruna entweder in Vortexrandlage oder
auRerhalb des Vortex. '
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Insgesamt lieferte MIRA 2 von Ende November 1999 bis Anfang April 2000, mit
einer Unterbrechung von Mitte Dezember bis Mitte Januar, auswertbare Daten.
Bei dieser Kampagne wurde erstmals versucht, pro Tag mindestens eine Messung
eines jeden Spurengases durchzufiihren, um komplette Zeitreihen aller von MIRA 2
erfafbaren Konstituenten zu erhalten. Im folgenden wird zur besseren Ubersicht die
Kampagne in drei Phasen unterteilt, wobei sich diese Einteilung an der Anwesenheit
der DC-8 der NASA in Kiruna orientiert.

6.5.1 Phase 1: Bildung des polaren Vortex (November/De-

zember 1999)
In Phase 1 von THESEQO 2000 wurden die Prozesse in der Stratosphére im frithen
Winter, wenn sich durch die Abkiihlung und das Absinken der Luftmassen langsam
der Polarwirbel aufbaut, untersucht. Abbildung 6.37 zeigt eine Karte mit den PV-
Werten auf der Nordhalbkugel vom 10. Dezember 1999 (ECMWF-Daten). Gut zu
erkennen ist der frithe Polarwirbel mit noch recht niedrigen Werten der potentiellen
Vorticity von maximal 40 bis 45 - 1078 Km?/kgs.

s ECMWF
Pot. vort.
ANALYSIS

10 Dec 1999
12 UT

Level =475 K

Flotted at NILU
by Isenmap

10® Km/kgs

BB b oo
550 - 60.0
7]  s00-550
' 450-500
40.0.450
35.0-400
30.0-350
230-300
206-250

]
i B eoow 200

Abb. 6.37: Potentielle Vorticity bei 475 K auf der Nordhalbkugel am 10.
Dezember 1999 (ECMWF-Daten)
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Abb. 6.38: Potentielle Vorticity und Temperatur auf der 475K-
Isentropenfliche vom 24. November bis zum 16. Dezember
1999 iiber Kiruna (ECMWZF-Daten)

In Abbildung 6.38 sind die potentielle Vorticity und die Temperatur auf der 475 K
Isentropenflidche fiir diesen Zeitraum im November und Dezember 1999 gezeigt. Es
zeigen sich insgesamt recht niedrige Werte der potentiellen Vorticity, die typisch sind
fiir den frithen Vortex, und die Temperaturen lagen oberhalb der Grenztemperatur
fiir die Bildung von TypI-PSCs.

Ozon

Von Ozon konnten fiir den Zeitraum vom 24. November bis zum 16. Dezember Profile
aus Messungen an der 273,051 GHz-Linie oder der schwécheren 274,478 GHz-Linie
gewonnen werden. Die resultierende Zeitreihe ist in Abbildung 6.39 gezeigt.

Es fallen zunichst die relativ niedrigen Volumenmischungsverhéltnisse im Ozon-
maximum von ca. 6 ppmv bei etwa 35 bis 40km’ auf, die moglicherweise auf den
verminderten Zustrom ozonreicher Luftmassen aus niedrigeren Breiten im sich auf-
bauenden Vortex zuriickzufiihren sind. Deutlich zu sehen ist auch die Zunahme der
Ozonwerte in der mittleren und unteren Stratosphire mit Ausbildung eines zweiten
Maximums bei etwa 25km Hohe im Verlaufe dieser Phase. Dieses zweite Maxi--
mum zeigte sich auch in vielen Messungen des auf der DC-8 stationierten Airborne
Submillimeter Radiometer (ASUR) des Instituts fiir Umweltphysik der Universitét
Bremen in diesem Zeitraum ([19]). Erkldrt werden konnte das Zustandekommen des
unteren Maximums durch das Absinken der stratosphérischen Luftmassen aufgrund
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Abb. 6.39: Ozon vom 24. November bis 16. Dezember 1999 iiber Kiruna

der Abkiihlung, wobei zweifellos auch andere dynamische und chemische Prozesse ei-
ne wichtige Rolle spielen diirften, da {iber diesen MeRzeitraum hinweg in Luftmassen
verschiedenen Ursprungs gemessen wurde, wie die variablen Werte der potentiellen
Vorticity in Abbildung 6.38 zeigen.

Cl10

Profile von ClO konnten fiir den Zeitraum vom 29. November bis zum 15. Dezember
mit Ausnahme des 1., 2. und 10. Dezembers aus den Messungen invertiert werden.
In Abbildung 6.40 ist die Zeitreihe zu sehen, die aus Messungen jeweils um die
Mittagszeit zusammengesetzt ist.

Es findet sich das Maximum zwischen 35 und 40 km, jedoch fehlt das fiir Chlorak-
tivierung typische zweite Maximum in der unteren Stratosphére (bei dem schwachen
unteren Maximum am Tag 344 diirfte es sich héchstwahrscheinlich um ein auswer-
tungsbedingtes Artefakt handeln). Die nicht vorhandene Chloraktivierung 1Rt sich
mit der zu dieser Zeit noch nicht allzu weit fortgeschrittenen Bildung und Vor-
konditionierung des Polarwirbels und dem fehlenden Sonnenlicht in der Polarnacht
erkldren.
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Abb. 6.40: ClO um die Mittagszeit vom 30. November bis 15. Dezember
1999 iiber Kiruna '

HNOj;

Von HNOj konnte fiir den Zeitraum vom 5. bis zum 16. Dezember mit Ausnahme des
6. Dezember eine Zeitreihe aus gemessenen Héhenprofilen zusammengestellt werden,
die in Abbildung 6.41 gezeigt ist.

Man findet das Maximum der HNO3-Konzentration in einer Hohe von etwa 23 km
mit Werten bis ca. 12 ppbv. Diese hohe HNO3-Konzentration ist auf die Reaktion
von NO, mit OH, die beide bei den katalytischen Reaktionen 2.4 auftreten, bei
beginnender Polarnacht zuriickzufiihren:

NO;+OH+M — HNO3;+M - (6.6)

Vergleicht man die Maximalwerte von HNO3 mit den Werten der potentiellen Vor-
ticity dieses Zeitraums auf der 475 K-Isentropen (Abbildung 6.38), dann zeigt sich,
daf sich an Tagen mit besonders hoher potentieller Vorticity auch die héchsten Vo-
lumenmischungsverhiltnisse von HNOj finden (Tag 344, 348 und 349). Dies erklért
sich dadurch, da® die Luftmassen an diesen Tagen eher aus dem sich langsam for-
mierenden Polarwirbel stammen und so weniger dem Licht der Sonne und der damit
verbundenen Photolyse ausgesetzt waren.
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Abb. 6.41: HNOj3 vom 5. bis 16. Dezember 1999 iiber Kiruna

" NyO

Erfolgreiche NoO-Messungen konnten vom 7. bis 16. Dezember mit Ausnahme des 9.
Dezembers durchgefiihrt werden. Die daraus resultierende Zeitreihe ist in Abbildung
6.42 zu sehen. .

Wie der Vergleich mit spiteren Messungen zeigen wird, ist das Absinken der
_ Luftmassen erst in der Anfangsphase und noch nicht so weit fortgeschritten wie
Mitte und Ende des Winters. Eine ausgeprigte Korrelation zu den Werten der
potentiellen Vorticity dieses Zeitraums auf der 475 K-Isentropen (Abbildung 6.38)
ist nicht zu erkennen. ' .

6.5.2 Phase 2: Ozonverlust Mitte des Winters, PSC-Unter-
suchung (Januar/Februar 2000)

Die Phase 2 von THESEOQO 2000 diente der Messung der Ozonverluste Mitte des
Winters und der Untersuchung von PSCs. Es hatte sich bis zu diesem Zeitraum ein
starker Polarwirbel gebildet, was exemplarisch fiir den 28. Januar in Abbildung 6.43
deutlich zu sehen ist. Im Wirbel werden Maximalwerte der potentiellen Vorticity
von iiber 60 - 10~% Km?/kgs erreicht, begrenzt wird der Wirbel von einem Band mit
einem sehr steilen Gradienten, in dem der Polarnachtjet die Luftmassen im Inneren
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. Abb. 6.42: NyO vom 7. bis 16. Dezember 1999 iiber Kiruna

des Vortex von denen auRerhalb trennt. Man erkennt ebenfalls, da die Isolinie mit
einer potentiellen Vorticity von 42 - 107 Km?/kgs, die héufig als ,Rand"* des Vortex
definiert wird, sich genau in diesem Bereich des groRten Gradienten befindet.
Abbildung 6.44 zeigt die potentielle Vorticity und die Temperatur auf der 475 K-
Isentropenfliche fiir den Zeitraum vom 12. Januar bis zum 8. Februar 2000. In
dieser Phase lag Kiruna fast andauernd mit Ausnahme der Tage um den 16. und
25. Januar sowie den 8. Februar unter dem Polarwirbel und die Temperaturen lagen
wihrend dieser Zeitrdume unterhalb der Bildungstemperatur fiir Typ I-PSCs.

Ozon

Von Ozon konnte téiglich vom 12. Januar bis zum 9. Februar mindestens ein Spek-
trum gemessen und ausgewertet werden. Abbildung 6.45 zeigt die aus den Ergebnis-
sen zusammengesetzte Zeitreihe. Das Maximum der Volumenmischungsverhéltnisse '
findet sich nun im Vergleich zu den Ergebnissen aus Phase 1 (Abbildung 6.39) bei
etwas niedrigeren Hohen und in der unteren Stratosphére um die 20 km ergeben sich
hohere Volumenmischungsverhiltnisse. Beides 148t sich mit dem weiteren Absinken
der Luftmassen im nun starken Polarwirbel erkléren.
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Abb. 6.43: Potentielle Vorticity bei 475 K auf der Nordhalbkuge! am 28.
Januar 2000 (ECMWF-Daten)

ClO

Messungen von ClO konnten téglich zwischen dem 18. und 31. Januar mit Ausnahme
des 30. Januar fiir mehrere Stunden durchgefiihrt werden. Es wurde versucht, insbe-
sondere iiber die Mittagszeit, wenn fiir das untere Maximum von CIO die hichsten
Werte erwartet wurden, auswertbare ClO-Spektren zu messen. Die aus den Ergeb-
nissen zusammengesetzte Zeitreihe ist in Abbildung 6.46 zu sehen. Wahrend der
grauschattierten Zeiten war das Radiometer entweder fiir die Messung der anderen
Spurengase eingestellt oder es konnten wie z. B. am 30. Januar wegen der schlechten
Witterungsbedingungen keine ClO-Messungen durchgefiihrt werden.

Deutlich zu erkennen ist der Tagesgang des unteren Maximums aufgrund der
Photolyse des ClO-Dimers nach Sonnenaufgang und des daran anschlieRenden ka-
talytischen Ozonabbaus (siehe die Gleichungen 2.13 bis 2.15). Bei Vergleich dieser
Zeitreihe mit der 1997 in Ny-Alesund gemessenen (Abbildung 6.27) fallt auf, dak das
untere Maximum nur fiir deutlich kiirzere Zeit am Tage sichtbar ist. Dies ist bedingt
durch die im Januar kiirzere Tageslange bei diesen Messungen (die ClO-Zeitreihe von
Ny-Alesund wurde im Miirz gemessen). Der maximal erreichte Wert findet sich am
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Abb. 6.44: Potentielle Vorticity und Temperatur auf der 475K-
Isentropenfliche vom 12. Januar bis zum 8. Februar 2000
iiber Kiruna

21. Januar mit etwa 1,4 ppbv, was fiir einen derart kalten Winter mit starkem Polar-
wirbel iiberraschend wenig ist. Es wurde némlich erwartet, daf der Gesamtgehalt
an Chlor in der Stratosphére bis zum Jahr 2000 auf {iber 4ppbv angestiegen ist
und dann langsam wieder abnimmt ([4]). Unter den gegebenen Bedingungen sollten
deshalb sehr hohe Werte an ClO zu finden sein, aber ein Vergleich mit den Ergeb-
nissen des ebenfalls sehr kalten Winters 1995/1996, in dem von MIRA 2 deutlich
{iber 2 ppbv ClO gemessen wurden (Abbildung 6.12), zeigt, daf dies nicht der Fall
ist. Uber die genauen Ursachen hierfiir kann an dieser Stelle nur spekuliert wer-
den: In Frage kommen eine zu dieser Jahreszeit noch zu geringe Sonneneinstrahlung
oder ein hoher Gehalt an NO,, wodurch sich ein Grofteil des verfiigharen Chlors
i Reservoirgas Chlornitrat befinden konnte. Gegen letztere Vermutung sprechen
allerdings Messungen des ebenfalls am IRF in Kiruna betriebenen Infrarotspektro-
meters, das einen Anstieg des Sdulengehaltes von Chlornitrat erst am 31. Januar
detektierte ([11], [3]).

Es ist auffillig, daR sich am 25. und 26. Januar kein unteres Maximum von
Chlormonoxid findet. Ein Vergleich mit den Werten der potentiellen Vorticity in
Abbildung 6.44 zeigt, daf Kiruna an diesen beiden Tagen auerhalb des Polarwirbels
lag und die Messungen deshalb in Luftmassen aus niedrigeren Breiten ohne reaktives
Chlor hinein erfolgten.
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Abb. 6.45: Ozon vom 12. Januar bis 8. Februar 2000 iiber Kiruna
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Abb. 6.46: CIO vom 18. bis 31. Januar 2000 iiber Kiruna
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Abb. 6.47: HNOj3; vom 13. Januar bis 3. Februar 2000 iiber Kiruna

HNOg

Messungen von HNO; erfolgten auRer am 15., 17. und 29. Januar sowie dem 1.
Februar téglich vom 13. Januar bis zum 3. Februar. Abbildung 6.47 zeigt die aus
den invertierten Profilen zusammengesetzte Zeitreihe.

Auffillig sind zunichst die immer noch hohen Maximalwerte von HNOj3 von bis
zu 12 ppbv zu Beginn und am Ende dieser Phase, als Kiruna unter dem Polarwir-
bel lag, wie ein Blick auf Abbildung 6.44 verrdt. In der Mitte dieses Zeitraums
sind jedoch deutlich geringere Maximalwerte zu verzeichnen. Zum einen liegt dies
daran, daR Kiruna am 16., 25..und 26. Januar auRerhalb des Polarwirbels lag und
damit in HNOjz-Armere Luftmassen aus niedrigeren Breiten gemessen wurde. Sehr
interessant sind auch die Zeitriume vom 18. bis zum 24. und vom 27. bis zum 28.
Januar, als Kiruna wieder innerhalb des polaren Vortex lag und trotzdem Maximal-
werte fiir HNO3 von teilweise unter 8 ppbv gemessen wurden. Wihrend dieser Zeit
unterschritt die Temperatur auf der 475 K-Isentropenfliche iiber Kiruna stindig die
Grenztemperatur fiir die Bildung von Typ I-PSCs und es wurden tatsdchlich sehr
viele PSCs iiber Kiruna beobachtet, die, zeitweise den ganzen Tag iiber, einen Grok-
teil des Himmels bedeckten. Die hier beobachteten HNOj3-Verluste sind demnach als
Ubergang von gasférmigem HNO; in die PSC-Partikel, d. h. der Bildung einer aus
Wasser, Schwefel- und Salpetersiure bestehenden terndren Losung bzw. der Bildung
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Abb. 6.48: N3O vom 12. Januar bis 3. Februar 2000 iiber Kiruna

von NAT, zu deuten. Insgesamt betrdgt der Verlust durch die Bildung von PSC-
Partikeln etwa 5 ppbv. Anzeichen fiir HNOj3-Verlust durch Denitrifizierung in dieser
Phase konnen keine gefunden werden, da gegen Ende Januar; als die Temperatur auf
der 475 K-Isentropenfliche wieder iiber 195 K stieg, die HNO3-Maximalwerte durch
das Verdampfen der PSC-Partikel wieder auf ca. 12 ppbv anstiegen. Der Versatz
um einen Tag zwischen dem Anstieg von HNO; und der Temperatur kinnte darauf
zuriickzufiihren sein, daf die HNOjz-Messung vom 30. Januar erst recht spit am
Tag zwischen 18.00 und 20.00 Uhr erfolgte und somit schon Luftmassen mit héherer
Temperatur Kiruna erreicht haben kénnten.

N,0

Messungen von N2O erfolgten zwischen dem 12. Januar und dem 3. Februar mit
Ausnahme des 28. und 30. Januars sowie des 1. Februars téglich und die gewonnenen
Ergebnisse ergeben die in Abbildung 6.48 dargestellte Zeitreihe.

Sehr deutlich zeichnen sich die Perioden ab, in denen Kiruna auferhalb des
Polarwirbels lag (die Tage um den 16. Januar und in abgeschwiichter Form der 25.
und 26. Januar). Auch der Vergleich mit den Ergebnissen aus Phase 1 (Abbildung
6.42) zeigt, daf gleiche Mischungsverhiiltnisse von N,O innerhalb des Polarwirbels
in deutlich niedrigeren Hohen zu finden sind, was erneut die Absinkbewegung im
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Abb. 6.49: Potentielle Vorticity bei 475 I{ auf der Nordhalbkugel am 10,
Mirz 2000 (ECMWF-Daten)

starken polaren Vortex des Winteis 1999/2000 dokumentiert.

6.5.3 Phase 3: Spatwinterlicher Ozonverlust, Aufbrechen des
polaren Vortex (Februar bis April 2000)

In Phase 3 von THESEQ 2000 sollten die verschiedenen Prozesse im spidten Win-
" ter, insbesondere der Ozonabbau und das Aufbrechen des polaren Vortex untersucht
werden. Ein Blick auf Abbildung 6.49, in der eine Karte der potentiellen Vorticity
auf der Nordhalbkugel vom 10. Mérz 2000 zu sehen ist, zeigt jedoch, da¥ von ei-
nem Aufbrechen des Polarwirbels zu dieser Zeit noch keine Rede sein konnte. So
wurden iiber Nordskandinavien lokal begrenzt noch Werte iiber 60 - 107% Km?/kgs
der potentiellen Vorticity erreicht. Allerdings ist der Polarwirbel insgesamt nicht
iiber dem Pol zentriert, was eine Folge der Ausbildung von planetaren Wellen auf-
grund der orographischen Gegebenheiten in der Arktis ist und keine ungewdhnliche
Erscheinung darstellt. In der Tat loste sich der Polarwirbel erst im April auf.
Abbildung 6.50 zeigt die potentielle Vorticity und Temperatur auf der 475 K-
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Abb. 6.50: Potentielle Vorticity und Temperatur auf der 475K-
Isentropenfliche vom 09. Februar bis 04. April 2000 iiber
Kiruna

Isentropenfliche iiber Kiruna fiir den Zeitraum vom 9. Februar bis 4. April 2000.
Wihrend Kiruna zwischen Tag 40 und Tag 55 stindig wechselnd mal innerhalb
und mal auRerhalb des Polarwirbels lag, war die Situation in den darauffolgenden
Wochen recht stabil: Zwischen Tag 56 und Tag 72 sind andauernd hohe Werte
der potentiellen Vorticity zu verzeichnen, Kiruna lag in dieser Zeit also unter dem
Polarwirbel. An einigen Tagen in der ersten Hilfte dieses Zeitraums fiel die Tem-
peratur auf der 475 K-Isentropen unterhalb 195K, es bestand also die Mdoglichkeit
zur Bildung von PSCs vom Typl. Nach einer kurzen Ubergangsphase lag Kiruna
dann ab Tag 76 auferhalb des Polarwirbel und geriet dann ab Tag 92 wieder in
Vortexrandlage. :

Ozon

Von Ozon konnte wihrend der gesamten Phase 3 mindestens ein Spektrum tég-
lich gemessen und ausgewertet werden. Insgesamt konnte so eine kontinuierliche
Zeitreihe vom 9. Februar bis zum 4. April aus den invertierten Hohenprofilen zu-
sammengesetzt werden, die sich direkt an die Zeitreihe aus Phase 2 anschlieft (siche
Abbildung 6.45). Das Ergebnis ist in Abbildung 6.51 gezeigt.

Die maximalen Volumenmischungsverhiltnisse zeigen nun im Vergleich zu den
ersten beiden Phasen eine sehr starke Variabilitat zwischen Werten von um die
4,5 ppmv bis zu iiber 8 ppmv. Vergleicht man diese Ergebnisse mit der potentiellen
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Abb. 6.51: Ozon vom 9. Februar bis 4. April 2000 iiber Kiruna

Vorticity bei 475K fiir diesen Zeitraum (Abbildung 6.50), so zeigt sich wieder eine
Antikorrelation, wie sie schon bei den Ergebnissen der Mefkampagne 1998 in Kiruna
gefunden wurde: Hohe Werte der potentiellen Vorticity gehen mit niedrigen Maxi-
malwerten des Volumenmischungsverhiltnis von Ozon einher und umgekehrt. Diese
Antikorrelation LRt sich wieder erkldren mit dem Absinken und der Isolation der
Luftmassen innerhalb des polaren Vortex und der Messung von in der mittleren bis
oberen Stratosphiire ozonreicheren Luftmassen aus niedrigeren Breiten an Tagen,
als Kiruna auferhalb des Polarwirbels lag.

Interessant ist auch ein Blick auf die Volumenmischungsverhiltnisse bei etwa 20
km an Tagen, als Kiruna innerhalb des Polarwirbel lag. Im Vergleich zu den Werten
aus Phase 2 (Abbildung 6.45) von etwa 3,5 ppmv finden sich nun im Mittel nur noch
etwa 2 ppmv, was einen starken Hinweis auf chemisch verursachten Ozonabbau gibt.
Genauer wird hierauf in Kapitel 6.5.4 eingegangen.

Cl10
Aufgrund ungiinstiger Witterungsverhéltnisse konnten in Phase 3 nur an -einigen
Tagen Messungen von ClO durchgefiihrt und ausgewertet werden. In Abbildung

6.52(a) ist exemplarisch der gemessene Tagesgang von ClO vom 11. Mérz gezeigt.
Sehr deutlich sieht man die tageszeitliche Variation des unteren Maximums aufgrund
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Abb. 6.52: ClO-Messungen in Phase 3. In (a) ist der Tagesgang vom 11. Miirz darge-
stellt, (b) zeigt die an den einzelnen Tagen um die Mittagszeit gemessenen
Volumenmischungsverhiltnisse des unteren Maximums (gefiillte Quadra-
te). Am 14. und 15. Mérz (Tag 74 und 75) konnten keine Anzeichen
fiir Chloraktivierung gefunden werden, was durch die offenen Kreise bei
0 ppbv symbolisiert wird. Mit eingezeichnet sind die geschitzten Gesamt-
fehler

der Photolyse des ClO-Dimers (siehe Gleichung 2.13). Aufgrund der nun héher
stehenden Sonne ist das untere Maximum auch iiber einen langeren Zeitraum zu
beobachten als noch in Phase 2 (vgl. Abbildung 6.46). Die leichte tageszeitliche
Variation des oberen Maximums aufgrund der Photolyse von Chlornitrat (Gleichung
2.7) um die Mittagszeit ist ebenfalls angedeutet.

Abbildung 6.52(b) zeigt die an den einzelnen Tagen gemessenen maximalen Vo-
lumenmischungsverhiltnisse in der unteren Stratosphire. Wiahrend aller Messungen
befand sich Kiruna unter dem Polarwirbel und es zeigt sich an den Tagen 65 bis 71
ein unteres ClO-Maximum, welches jedoch in der Regel schwicher ist als an den
Tagen wihrend Phase 2, als Kiruna unter dem Vortex lag (vgl. Abbildung 6.46).
An den Tagen 74 und 75 dann wurde sogar tiberhaupt keine Chloraktivierung be-
obachtet, was in Abbildung 6.52(b) durch die offenen Kreise bei 0 ppby symbolisiert
ist. Diese geringeren ClO-Werte in der unteren Stratosphire kénnten durch die zu
dieser Zeit durch die Photolyse von HNO; wieder héheren Werte von NO; und die
dadurch begiinstigte Bildung von Chlornitrat verursacht worden sein. Diese Vermu-
tung wird auch von Messungen des am IRF in Kiruna betriebenen Infrarotspektro-
meters gestiitzt, welches beispielsweise am 28. Januar fiir NO, Saulengehalte von
2,85- 10" Teilchen/cm® und fiir CIONO, von 1, 21 109 Teilchen /cm® gemessen hat.
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Abb. 6.53: HNO;3 vom 1. bis 16. Mérz 2000 iiber Kiruna

Am 5. Mirz hingegen betrug der Séulengehalt von NO, 9,05 - 108 Teilchen/cm2,
wihrend gleichzeitig der Wert fiir CIONO, auf 3,64 - 101 Teilchen/cm2 angestiegen

ist ([3])-

HNOj
In Phase 3 erfolgten tiglich HNO3-Messungen vom 1. bis zum 16. Mérz, mit Aus-
nahme vom 5., 6., 11. und 13. Mérz. Die aus den invertierten Hohenprofilen zusam-
mengesetzte Zeitreihe ist in Abbildung 6.53 gezeigt.

Die maximalen Volumenmischungsverhiltnisse betragen nur noch zwischen und
8 ppbv, obwohl Kiruna zu dieser Zeit fast immer innerhalb des Polarwirbels lag
und die Temperaturen meistens oberhalb der Bildungstemperatur fiir PSCs vom
TypI lag. SchlieRt man die Bildung von PSCs durch Leewelleneffekte aus, so lassen
sich diese niedrigeren Werte fiir HNO3 zum einen durch Denitrifizierung erkléren,
die durch vorherige Bildung von PSCs in friiheren kélteren Phasen und daraufhin
erfolgte Sedimentation der PSC-Partikel verursacht wurde. Ein weiterer Prozef, der
zu dieser Zeit aufgrund der nun erhohten Sonneneinstrahlung eine wichtige Rolle fiir
den Abbau von HNOj spielt, ist die Photolyse:

HNO; + hv — NO, + OH (6.7)
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Abb. 6.54: NoO vom 2. bis 14. Mirz 2000 iiber Kiruna

Das dabei frei werdende NO; kann dann mit ClO unter Bildung von Chlornitrat
weiterreagieren. Die zu dieser Zeit gemessenen z. T. verschwindend geringen Werte
von ClO im Vergleich zu denen aus Phase 2 sind ein starker Hinweis, daf zumindest
ein Teil der HNO;3-Verluste auf diese Reaktion zuriickzufithren sind. Dies deckt sich
auch mit den Messungen des Infrarotspektrometers in Kiruna, die im vorhergehen-
den Abschnitt vorgestellt wurden, nimlich daf im Mérz ein deutlicher Anstieg der
Siulengehalte von NO; und CIONO, im Vergleich zu Messungen Ende Januar zu
verzeichnen war.

N,O

Messungen von N,O erfolgten in Phase 3 am 2., 4., 7. bis 9., 12. und 14. Marz.
Die aus diesen Messungen invertierten Profile sind als Zeitreihe in Abbildung 6.54
dargestellt. ‘

Kiruna befand sich an all diesen MeRtagen innerhalb des Polarwirbels, wie ein
Vergleich mit Abbildung 6.50 zeigt. Erwartungsgemif befindet sich das N,O in
deutlich niedrigeren Hohen als noch in Phase 1 (Abbildung 6.42), was sich wiederum
auf die Absinkbewegung der Luftmassen innerhalb des Polarwirbels zuriickfiilhren
lat. '
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Abb. 6.55: Ozon und potentielle Vorticity iiber Kiruna auf der 475K-
Isentropenfliche im Winter 1999/2000. Fiir Ozon ist zusitzlich
noch die iiber zehn Tage gemittelte Kurve eingezeichnet

6.5.4 Ozonabbau im Winter 1999/2000

Es ist instruktiv, die in den einzelnen Phasen gemessenen Ozonwerte zu einer ein-
zigen Zeitreihe zusammenzufassen und die Werte auf der 475 K-Isentropenfléche zu
vergleichen. Das Ergebnis ist in Abbildung 6.55 dargestellt.

Am deutlichsten sind die Zusammenhinge bei Betrachtung des zehn-Tage-
Mittels zu erkennen: Im Dezember steigt das Volumenmischungsverhéltnis zunéchst
an, was auf das Absinken im sich formierenden polaren Vortex zuriickzufiihren ist,
bei dem ozonreichere Luft aus groferen Hohen herabtransportiert wird. Im Januar,
als Kiruna innerhalb des Polarwirbels lag, sind in etwa gleichbleibend hohe Ozon-
werte zu verzeichnen. Anfang Februar dann schlieRt sich eine Phase an, in der sich
Kiruna auRerhalb des Polarwirbels oder in Vortexrandlage befand. Von Ende Febru-
ar bis Mitte Mérz folgt dann jedoch ein Zeitraum, in dem Kiruna andauernd unter
dem Polarwirbel lag. Vergleicht man die nun erreichten Ozonwerte mit denen vom
Januar, stellt man fest, daR diese von etwa 3,2 ppmv auf nur noch um die 2 ppmv
zuriickgegangen sind, was einem Verlust von ca. 1,2ppmv oder fast 40 % entspri-
che. Zusammen mit der gemessenen Chloraktivierung ist dies ein starker Hinweis
auf katalytischen Ozonabbau nach den Gleichungen 2.13 bis 2.16 im kalten Winter
1999,/2000.
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Abb. 6.56: Messung an der Ozon-Doppellinie bei 279,485 GHz und 279,892 GHz. In
(a) ist ein am 6. Mérz 2000 gemessenes Spektrum abgebildet. In (b)
das daraus invertierte Héhenprofil im' Vergleich mit Ozonmessungen an
anderen Linien vom gleichen Tag

6.5.5 Messungen von Ozon an der Doppellinie oberhalb
279 GHz

Bei der Kampagne 1999/2000 wurde erstmals systematisch versucht, aus den inver-
tierten Ozonprofilen Siulengehalte zu bestimmen, da dies hiiufig den Vergleich mit
anderen Messungen vereinfacht. Es stellte sich jedoch heraus, daR die so bestimmten
Siulengehalte in der Regel zu groke Werte aufwiesen. Der Verdacht lag nahe, daR
langperiodische Baselineeffekte die Ursache sein kénnten, da ein mafgeblicher Bei-
trag zum S#ulengehalt von Ozon aus Hohen unterhalb 20 km kommt, einem Hohen-
bereich also, wo derartige Baselineartefakte einen grofen EinfluR auf das Inversions-
ergebnis haben. Eine Losung des Problems kénnte eine Messung an zwei Ozonlinien
gleichzeitig darstellen, da es dann unwahrscheinlich ist, daR ein Baselineartefakt sich
auf beide Ozonsignaturen in gleicher Art und Weise auswirkt. Am Zuferen Rand
des von MIRA 2 erfaiten Frequenzbereichs befinden sich tatsichlich zwei benachbar-
te Ozonlinien ausreichender Stiirke bei 279,485 GHz und 279,892 GHz, die bei einer
Messung gleichzeitig detektiert werden konnen. Ab Phase 3 wurden zu Testzwecken
regelméRig Messungen an dieser Doppellinie vorgenommen.

Abbildung 6.56(a) zeigt ein am 6. Marz 2000 unter 90° Elevation gemessenes
Spektrum dieser Doppellinie. Die Intensitiit dieser Spektrallinien ist deutlich gerin-
ger als die der 274,478 GHz- oder gar der 273,051 GHz-Ozonlinie (siche auch Abbil-
dung 4.5), jedoch wird dieser Nachteil unter Umstinden von der schon besprochenen
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geringeren Empfindlichkeit gegeniiber Baselineeffekten aufgewogen. In Abbildung
6.56(b) ist das aus dieser Messung invertierte Hohenprofil im Vergleich zu Ozonmes-
sungen, die am gleichen Tag, aber an anderen Linien gemessen wurden, dargestellt,'?
Deutlich zu schen ist insbesondere an dem bei 274,478 GHz gemessenen Hohenpro-
fil, dag unterhalb 20 km héhere Volumenmischungsverhiltnisse invertiert werden, die
wahrscheinlich von der Baseline verursacht werden, Dies macht sich natiirlich gra-
vierend in dem aus den Profilen abgeleiteten Saulengehalt bemerkbar: So erhélt man
fiir die Ozonmessung an der Doppellinie einen Wert von 7,47 - 10% Teilchen /em?,
fiir die Messung bei 273,051 GHz 8,73 - 1022 Tellchen/cm und fiir die Messung bei
. 274,478 GHz gar 1,37+ 102 Tellchen/cm Das schon erwiihnte FTIR, das ebenfalls
am IR} in diesem Zeltraum Messungen durchfiihrte, erhielt fiir den 5. und 7. Mérz
8,06 - 102 Teilchen/cm® bzw. 7,51 - 1022 Teilchen/em® ({11}, [3]), was zeigt, daf der
an der Ozon-Doppelline gemessene Wert vertrauenswiirdiger als die beiden anderen
erscheint. Inwieweit jedoch Messungen an dieser Doppellinie dazu dienen kdnnen,
Saulengehalte zu bestimmen um damit den Vergleich mit anderen MeRgeréten zu
erleichtern, miissen weitere Tests auf zukiinftigen Kampagnen zeigen. '

2Ry die in den Abbildungen 6.51 und 6.55 gezeigten MeRreihen sind die Messungen an der
Ozon-Doppellinie schon benutzt worden.
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Kapitel 7

Zusammenfassung und Ausblick

Die passive bodengebundene Millimeterwellenradiometrie stellt eine effiziente Me-
thode zur kontinuierlichen Erfassung stratospharischer Spurengase dar. Die von
Rotationsiibergéingen herriihrenden Signaturen werden dabei spektral so hoch auf-
‘gelost, daf die Druckverbreiterung ausgewertet werden kann. Ein nicht zu unter-
schiitzender Vorteil gegeniiber anderen MeRmethoden ist hierbei, daR Messungen
unabhéingig vom Vorhandensein externer Strahlungsquellen wie beispielsweise der
Sonne durchgefiihrt werden kénnen und der Me8betrieb auch bei bewdlktem Him-
mel noch in gewissem Umfang aufrecht erhalten werden kann.

Das bei Beginn der Arbeit zur Auswertung der gemessenen Spektren schon vor-
handene aber kaum in der Praxis erprobte Programmpaket war bereits in der Lage
durch Stehwellen bedingte Artefakte bei der Auswertung der Spektren zu beriick-
- sichtigen. Unklar war hingegen, auf welche Weise die dazu benétigten Perioden der
Stehwellen am besten zu bestimmen seien. Die in dieser Arbeit durchgefithrten Un-
tersuchungen ergaben; daf mit-einer diskreten Fouriertransformation des Differenz-
spektrums einer Vorwirtsrechnung und des gemessenen Spektxums die gesuchten
Perioden sehr genau bestimmt werden kénnen.

Weiterhin sollten die gemessenen Spektren vor der Integration um den Einfluk
der Troposphiire korrigiert werden. Statt der weit verbreiteten Korrektur mit Hilfe
eines Zweischichtenmodells fand in dieser Arbeit ein Mehrschichtenmodell Verwen-
dung, das bei Tests mit synthetischen Daten dem einfachen Zweischichtenmodell
 leicht iiberlegen ist. In seiner urspriinglichen Fassung beriicksichtigte das Tropo-
sphéirenkorrekturprogramm jedoch nicht den EinfluR des Seitenbandfilters auf den
troposphérischen Sockel, was in einer leichten Kriimmung der Baseline in den resul-
tierenden Spektren und damit in fehlerhaften Inversionsergebnissen in Hhenberei-
chen unterhalb 20km resultierte. Es wurde deshalb eine Methode entwickelt, wie
die Filtercharakteristik des Seitenbandfilters bei der Troposphirenkorrektur beriick-
sichtigt werden kann und Tests mit synthetischen Daten ergaben eine drastische
Reduzierung der von der Filtercharakteristik verursachten Fehler.
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Die Leistungsfiahigkeit der so erweiterten Auswertealgorithmen konnte bei der
Auswertung der auf den MeRkampagnen in den Wintern 1995/1996 bis 1999/2000
gesammelten Daten unter Beweis gestellt werden. Dabei wurden die auf den einzel-
nen Kampagnen gemachten Erfahrungen fiir Verbesserungen bei den darauffolgen-
den MeRkampagnen genutzt, was zu einer sukzessiven Verbesserung der MeBstrategie
und des gesammelten Datenmaterials fiihrte.

Bei der MeRkampagne im Winter 1995/1996 in Kiruna wurden im Zeitraum vom
10. Februar bis zum 4. April Spektren simtlicher von MIRA 2 erfabaren Spurengase
gemessen und ausgewertet. Es zeigte sich, dab sich sowohl die Tikhonov-Phillips-
Regularisierung als auch die Optimal Estimation Methode zur Inversion der gemes-
senen Spektren eignet, wobei auf den folgenden Kampagnen der Optimal Estimation
Methode der Vorzug gegeben wurde, da hier das invertierte Profil in den Hoéhenbe-
reichen, in denen das Radiometer nicht sensitiv ist, starker mit dem a priori-Profil
gewichtet werden kann. Weiterhin wurde exemplarisch fiir jedes Spurengas eine Feh-
leranalyse durchgefiihrt. Fiir die gemessenen Ozonprofile ergab sich so eine vertikale
Aufldsung von bis zu 7km und eine Unsicherheit im invertierten Profil von minde-
stens 1 ppmv. In den invertierten ClO-Profilen zeigte sich eine zeitweise sehr starke
Chloraktivierung mit iiber 2 ppbv ClO in einer Héhe um 20 km in guter {bereinstim-
mung mit den Ergebnissen anderer MeRgeréte. Die erreichbare vertikale Auflésung
in den invertierten Profilen betriigt bis zu 10 km bei einem Fehler in den Volumenmi-
schungsverhiltnissen von mindestens 0,5 ppbv. Fiir die Spurengase N2O und HNQ;
ergaben sich vertikale Auflosungen von jeweils bis zu 12km bei einer Unsicherheit
von mindestens 50 bzw. 1 ppbv.

Die MeRkampagne im Winter 1996/1997 in Ny-Alesund war eine internationa-
le VergleichsmeRkampagne unter Beteiligung von insgesamt vier bodengestiitzten
ClO-Radiometern. Beim Vergleich mittels einer Skalicrungsmethode wurden Abwei-
chungen zwischen den unterschiedlichen Geréten von bis zu 40% gefunden, deren
Ursachen noch nicht endgiiltig gekliirt werden konnten. Aus den Messungen von
MIRA 2 konnte eine kontinuierliche Zeitreihe fiir CIO vom 11. bis 29. Mérz mit ei-
ner Unterbrechung vom 24. bis 25. Mirz invertiert werden. Deutlich zeigte sich die
tageszeitliche Variation des ClO-Maximums bei 20 km mit Maximalwerten bis etwa
1,8 ppbv. Ein Vergleich mit Modellrechnungen von KASIMA ergab eine im Rahmen .
der begrenzten Aufldsung relativ gute Ubereinstimmung, ebenso ein Vergleich von
Ozonmessungen von MIRA 2, dem Radiometer der Universitdt Bremen und einem
Ozonsondenaufstieg. '

Aus der MeRkampagne im Winter 1997/1998 in Kiruna konnte eine kontinuier-
liche Zeitreihe aus Ozonhdhenprofilen fiir den Zeitraum vom 26. Januar bis zum 3.
April gewonnen werden. Es zeigte sich eine Korrelation gwischen den maximalen
Ozonmischungsverhiltnissen und der potentiellen Vorticity, was sich auf die grof-
riumige Absinkbewegung und Isolation der Luftmassen innerhalb des Vortex zu-
riickfiihren LiRt. Beim Vergleich mit Ergebnissen des vom IMK am IRF hetriebenen
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Infrarotspektrometers (FTIR} ergaben sich Abweichungen von etwa 30 %, wihrend
Modellrechnungen mit KASIMA etwa in der Mitte zwischen den Messungen von
MIRA 2 und dem FTIR lagen. Ein Vergleich mit den Ergebnissen eines Ozonson-
denaufstiegs brachte keine Erkenntnisse iiber die Ursachen der in den Messungen
vorhandenen Abweichungen, da die Ergebnisse beider Mererfahlen mit denen des
Sondenaufstiegs vertriiglich sind.

Auf dieser Kampagne konnte erstmals der inerte Tracer NoO innerhalb und au-
Rerhalb des polaren Vortex gemessen werden. Es zeigte sich, dak das invertierte
Hohenprofil innerhatb des Vortex im Vergleich zu dem auEelhalb gemessenen Ho-
henprofil deutlich abgesunken war, was bedeutet, daf anhand von N,O-Messungen
Riickschliisse auf die Dynamik in der Stratosphéire gezogen werden konnen.

Der Winter 1998/1999 zeichnete sich durch einen sehr schwachen Vortex aus und
die Stratosphéire war dementsprechend warm. Infolgedessen konnten in den Messun-
gen von MIRA 2 keinerlei Anzeichen fiir Chloraktivierung und chemisch verursachten
Ozonabbau gefunden werden. Ebenso gaben die gemessenen HNO;-Profile keinerlei
Hinweis auf stérkere Verluste durch die Bildung von PSCs und anschlieBende Se-
dimentation, was wiederum auf die vergleichsweise hohen Temperaturen in diesem
Winter zuriickgefiihrt werden kann.

Die MeRkampagne 1999/2000 in Kiruna war eingebunden in die bis dahin gréfte
internationale arktische MefRkampagne, THESEQ 2000/SOLVE. Durch eine verbes-
serte Mebstrategie konnten nahezu kontinuierliche Zeitreihen von Héhenprofilen aller
von MIRA 2 detektierbaren Spurengase gewonnen werden.

Fiir Ozon zeigte sich im November/Dezember 1999 zunichst ein Maximum ober-
halb 35 km mit relativ niedrigen Mischungsverhiiltnissen, ein zweites Maximum un-
terhalb von 30 kin Hohe und ein Ansteigen der Mischungsverhiiltnisse auf der 475 K-
Isentropenfliiche. Diese Beobachtungen kénnten auf die Absinkbewegung und Iso-
lation der Luftmassen innerhalb des frithen Vortex, mdglicherweise aber auch auf
kompliziertere dynamische Prozesse zuriickzufiihren sein. Im Januar/Februar 2000
dann fand sich das Ozonmaximum unterhalb 35km, was in der voranschreitenden
Absinkbewegung im polaren Vortex seine Ursache haben diirfte. Auf der 475 K-
Isentropenfiiiche fanden sich nun mit die hchsten Volumenmischungsverhiitnisse
fiir Ozon iiber den ganzen Winter, was typisch ist fiir diese Jahreszeit unter un-
gestorten chemischen Verhiltnissen. Im Februar bis April ergab sich dann wie im
Winter 1997/1998 eine deutliche Korrelation der maximalen Volumenmischungsver-
hiltnisse mit der potentiellen Vorticity auf der 475 K-Isentropenfliche. Die Volu-
menmischungsverhéltnisse von Ozon auf der 475 K-Isentropen zeigten innerhalb des
Vortex nun deutlich geringere Werte als noch im Januar, was ein starker Hinweis
auf chemisch bedingten Ozonabbau ist. Die Verluste betrugen zeitweise iiber 40 %.

In den gemessenen ClO-Profilen konnte im November/Dezember 1999 nur ein
ClO-Maximum oberhalb 35km Hohe gefunden werden. Dies 138t sich auf das zn
dieser Jahreszeit fehlende Sonnenlicht und auch auf die noch nicht allzu weit vor-
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angeschrittene Vorkonditionierung des Polarwirbels zuriickfiihren. Im Januar 2000
zeigte sich dann das fiir Chloraktivierung typische zweite ClO-Maximum unterhalb
20 km Hohe mit seiner starken tageszeitlichen Variation, Die Maximalwerte im unte-
ren Maximum betrugen bis 1,4 ppbv. Im Mirz konnten vercinzelte ClO-Messungen
durchgefiihrt werden. Die invertierten Profile zeigten im allgemeinen geringere Volu-
menmischungsverhiltnisse im unteren Maximum im Vergleich zum Januar oder gar
keine Chloraktivierung, was einen ersten Hinweis darauf gibt, da® Chlormonoxid zu
dieser Zeit schon langsam wieder in seinen Reservoirgasen gebunden wurde.

Fiir HNO, fanden sich in den im November/Dezember 1999 gemessenen Profilen
mit bis zu 12 ppbv recht hohe Volumenmischungsverhiltnisse unterhalb 25km Ho-
he. Dies ist eine Folge der fehlenden Sonneneinstrahlung jenseits des Polarkreises zu
dieser Jahreszeit, wodurch viele Gase in ihren Reservoirgasen gebunden sind und da-
durch u.a. HNO; gebildet wird. Ende Januar dann fanden sich beim Auftreten von
PSCs deutlich geringere Volumenmischungsverhiltnisse von HNOj, da dieses Spu-
rengas zusammen mit Wasser und Schwefelsiiure PSC-Partikel gebildet hatte. Noch
geringere Volumenmischungsverhiltnisse wurden im Mérz gefunden, was sich zum
einen mit einer Denitrifizierung der unteren Stratosphire erkliren lieRe, zum ande-
ren aber auch durch Photolyse aufgrund der nun zunehmenden Sonneneinstrahlung,
Das dabei freigesetzte NO, kann dann zusammen mit Chlormonoxid Chlornitrat
bilden, was die zu dieser Zeit niedrigen Werte fiir Chlormonoxid erkléren wiirde.

In den gemessenen NyO-Profilen zeigte sich iiber den Winter hinweg das Absin-
ken innerhalb des Polarwirbels und gleichzeitig deutlich hohere Volumenmischungs-
verhiiltnisse in den Zeitrdumen, in denen Kiruna auBerhalb des Polarwirbels lag.
Dies dokumentiert erneut die Mdaglichkeit von Studien der Dynamik der unteren
Stratosphére anhand dieses inerten Tracers.

Auf zukiinftigen Kampagnen soll weiter untersucht werden, inwieweit Messun-
gen an der Ozon-Doppellinie oberhalb 279 GHz die Mdglichkeit bieten, Sdulenge-
halte von Ozon zu bestimmen um damit Vergleiche mit Messungen anderer Gerfite
zu erleichtern. Weiterhin sollen Messungen in Absorptionsgeometrie gegen die Son-
ne durchgefiihrt werden, wodurch unter gewissen Umsténden ein deutlich héherer
Kontrast in den gemessenen Spektren erzielt werden sollte {|2]), was die Messung
von schwiicheren Signaturen auch unter ungiinstigeren troposphérischen Bedingun-
gen ermdglichen wiirde. Der Aufbau eines Radiometers mit SIS-Mischertechnologie
wird das Signal- zu Rauschverhiltnis drastisch verbessern und stellt somit eine her-
vorragende Moglichkeit dar, die zeitliche Auflosung in den gemessenen Zeitreihen
erheblich zu verbessern bzw. auch kurze Perioden mit giinstigen Witterungsbedin-
gungen zur Messung schwacher Signaturen wie ClO zu nutzen. AuBerdem wird
aufgrund der wachsenden Datenmengen eine stéirkere Automatisierung der Auswer-
teverfahren angestrebt.

Auch in Zukunft werden Vergleiche der Hohenprofile aller von MIRA 2 erfakbaren
Spurengase mit anderen Mefinstrumenten, insbesondere mit dem vom IMK in Kiru-
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na betriebenen FTIR, durchgefiihrt. Die invertierten Hohenprofile stehen ebenfalls
zur Validierung von Modelirechnungen mit KASIMA zur Verfiigung, wobei hierfiir
zunéichst einmal die ausgedehnten Zeitreihen der MeRkampagne 1999/2000 heran-
gezogen werden. Des weiteren ist geplant, die von MIRA 2 gesammelten Daten in
Zukunft auch zur Satellitenvalidierung einzusetzen.

Insgesamt hat sich die bodengebundene Millimeterwellenradiometrie als geeigne-
te und auch vergleichsweise preiswerte Mefmethode zur Gewinnung kontinuierlicher
Zeitreihen einiger fiir die Ozonchemie wichtiger Spurengase erwiesen. Da die Mes-
sungen vomn troposphiirischen Geschehen beeintriichtigt werden, muf auf einen ge-
eigneten MeBstandort mit niedrigem tropospharischen Wasserdampfgehalt geachtet
werden. Kiruna und Ny-Alesund erwiesen sich jedoch auf den bisherigen MeRkam-
pagnen als sehr geeignete Standorte fiir die bodengebunde Millimeterwellenradio-
metrie, was die in dieser Arbeit vorgestellten Ergebnisse eindrucksvoll belegen.
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Anhang A

Potentielle Temperatur und
potentielle Vorticity

Die potentielle Temperatur @ ist die Temperatur, die ein Luftpaket mit den Zu-

standsgroRen 7' und p annehmen wiirde, wenn man man es trockenadiabatisch (isen-

trop) und damit reversibel auf einen Druck von py = 1000 hPa = 1000 mbar bringen
CE—C!d

wiirde. Ste berechnet sich gemig
pis
()7 ()
P by

mit ¢, und ¢y den spezifischen Wiirmekapazititen bei konstantem Druck bzw. kon-
stantem Volumen und R der Gastkonstanten. Fiir trockene Luft hat der Exponent
ungefihr den Wert 0,286. Die potentielle Temperatur bleibt bei isentropen Prozes-
sen erhalten, weswegen Fliichen gleicher potentieller Temperatur Isentropenfiichen
sind. Luftpakete, die keine Wirme mit der Umgebung austauschen, bewegen sich
deshalb auf diesen Isentropenflichen, wodurch die Beschreibung der Bewegung von
Luftmassen bei Kenntnis dieser Isentropenflachen von einem dreidimensionalen auf
ein zweidimensionales Problem reduziert wird. _

Fine weitere wichtige Erhaltungsgrofe bei isentropen und reibungsfreien Stro-
mungen ist die Potentielle Vorticity PV oder potentielle Wirbelstirke, die sich wie
folgt berechnet:

00 ov  ou as
PV = ey = [ - —g
() - 2) ()
Die relative Vorticity ¢s beschreibt die zweidimensionale Rotation der Luftmassen
innerhalb der Strémung auf der Isentropenfliche mit konstantem 8, U und V sind

die zonalen und meridionalen Windkomponenten und g die Erdbeschleunigung. Der
Coriolisparameter f verkniipft die Corioliskraft F, mit der Geschwindigkeit v in
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der Horizontalebene gemif F, = fu, und ergibt sich zu f = 2Qsin ®. § ist hier
die Winkelgeschwindigkeit der Erde und ¢ die geographische Breite. Als polarer
Vortex wird auf der 475 K-Isentropenfliche hiufig die Region innerhalb der Isolinie
der potentiellen Vorticity von 42 - 1078 K - m%/kg - s definiert.
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o, Absorptionskoeﬂizient bei der Frequenz v, (3.2)

o Absorptionskoeffizient der j-ten Hohenschicht, S. 30

Oan Absorptionskoeffizient eines Molekiils mit den Energiezustﬁndeﬁ
E, und E,, S. 12

Avp Halbwertsbreite einer dopplerverbreiterten Linie, 5. 14

Ay Halbwertsbreite einer druckverbreiterten Linie, (3.6)

AG Gewinnschwankungen, 5. 22

Ah; Dicke der j-ten Hohenschicht, 5. 30 |

AT erreichbare Aufldsung in der Helligkeitstemperatur, (4.1)

€ 'Enmissivitiit bei der Frequenz v, (3.2}

7y temperaturabhéingiger Druckverbreiterungsfaktof, S. 14

? Lagranger Multiplikator, Regularisierungsparameter, (5.12)

Vewys Veoy s+ - Regularisierungsparameter fiir die einzelnen Spurengase, S. 37

Hmn Dipolmatrixelement fiir den Ubergang vom Zustand m zum Zu-
stand n, 5. 12

v Frequenz, S. 12

Vi, . . Vn Frequenzen der spektralen Stiitzstellen der gemessenen Spektren,
5.39

Vinn Frequenz eines beim {bergang vom Energiezustand E,, zum Ener-

giezustand B, emittierten Photons, (3.1
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Vrot Frequenz des bei einem Rotationsiibergang emittierten Photons,
S 11

Q. Winkelgeschwindigkeit der Erde, S. 121

o geographische Breite, S. 121

¢ Phasenlage der stehenden Welle im Spektrum, S. 39

p(h) _ Dichte, 5. 5

T mittlere Stokzeit, (3.6)

7y (ho, h) 'Opazitﬁﬁ der Atmosphire vom Boden bis zur Hohe h bei der Fre-
quenz v, (3.9) ‘

T Opazitit der i-ten Hoéhenschicht, S. 44

Tr Opazitét der Troposphire, (5.30)

) potentielle Temperatur, S. 120

v Elevationswinkel, S. 17

Co ' relative Vorticity, S; 120

€ Vektor mit den Mekfehlern, S. 35

&(h:) Storung in der Hohenschicht by, (5.20)

A Airmass-Faktor, S. 17

A | Amplitude der stehenden Welle im Spektrum, S. 39

a,b sin- und cos-Anteil der Amplitude der stehenden Welle im Spek-
trum, S. 39

B Rotationskonstante, S. 10.

B spektrale Bandbreite, (4.1)

B,(T) - Planckfunktion, (3.3)

¢ 7 Lichtgeschwindigkeit, (3.3)

Cps CV spezifische Wiarmekapazititen bei konstatem Druck bzw. konstan-

ter Temperatur, S, 120
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cl;j
Cy,

EJ:EJ—I

En, By
f
f(v,vmn)
F,

fo(v, vian)
Folv, Vinn)
S Jsp

Symbolverzeichnis

Volumenmischungsverhiltnis der j-ten Hohenschicht, 5. 29
Volumenmischungsverhiiltnis der Molekiilsorte 4, S. 13

Energie der Zustinde mit Drehimpulsquantenzahl J bzw. J — 1,
5. 11

Energie der Zustéinde m und n, (3.1)
Coriolisparameter, S. 120

Linienform, 5. 13

Corioliskraft, S. 120

Formfunktion der Dopplerverbreiterung, S. 13
Formfunktion der Druckverbreiterung, (3.5)

Filtercharakteristik des Seitenbandfilters im Signal- und Spiegelsei-
tenband, S. 45

Voigtfunktion, S. 156

Gesamtgewinn des Radiometersystems, S. 22
Erdbeschleunigung, S. 5

Entartungsgrad des Energiczustandes E,, S. 12

Skalenhohe, (2.3)

Héhe, 5. 5

Placksches W irkungsquantum; h = 6,626076- 107> Js, (3.1)
Photon der Energie hv, S. 7

oberer Rand des betrachteten Hohenbereichs der Atmosphére, S. 16
Triigheitsmoment des Molekiils, 5. 10

Strahlungsintensitit bei der Frequenz v, (3.7)
Hintergrundstrahlung bei der Frequenz v, 5. 16

Tragheitsmomente der Haupttrigheitsachsen, 8. 11
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J Drehimpulsquantenzahl, S. 10

J(F) Tikhonov-Phillips-Funktional, (5.12)

k Wellenzahl der stehenden Welle im Spektrum, S. 39

kg Boltzmannkonstante, kg = 1, 38066 - 1072 J/K, (3.3)

K_, Ky Quantenzahlen fiir prolate und oblate Rotoren, S. 12

{ l Resonatorlinge, (4.2)

M molare Masse, 5. 5

m Exponent der Temperaturébhiingigkeit der Linienstiirke, S. 55
m Molekiilmasse, S. 13

n Anzahldichte der Molekiile, S, 12

N; Anzahl der Molekiilsorte 4, S. 13

1y Anzahldichte der Molekiilsorte i, S. 13

P : Periode einer stehenden Welle, (4.2) |

p, p(h) Druck, 5. 5

Py, P, Poy; Empfangerausgangsleistung bei Messung auf die warme bzw. kalte

Eichlast oder auf das interessierende MeRobjekt, S. 22

PV potentielle Vorticity, S. 120

Q Zustandésumme, S.12 |

R Erdradius, (3.10)

R Gaskonstante; R = 8,31451 J /K mol, S. 5

S(T) Linienstirke, S. 55

T, T(h) Temperatur, S. 5

Ty(v) Helligkeitstemperatur bei der Frequenz v, S. 18

(1) Helligkeitstemperatur eines Schwarzkdrpers der thermodynami-

schen Temperatur 73, S, 44
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Ty(Tr)

T, T,
T,

I
Th,atm
Ty, Th,
T

Tyn

0
TbB

Tyi, Ty(itry, - - -
Toi(ho, Tjy co3)

Tis,s Tis,,

T
b8

Tov,, Ty,

Lint
Tree
uyv
| 4

Symbolverzeichnis |

Helligkeitstemperatur eines Schwarzkérpers der thermodynami-
schen Temperatur Tr, (5.30)

Temperatur der warmen bzw. kalten Eichlast, 5. 22
thermodynamische Temperatur der j-ten Hohenschicht, 5. 29
thermodynamische Temperatur der Troposphére, (5.30)
Helligkeitstemperatur der zu messenden Strahlung, (4.1)
Helligkeitstemperatur der warmen bzw. kalten Eichlaét, S. 22
Heiligkeitstemperétur des MeRobjekts , S. 22

am Boden gemessene Helligkeitstemperatur, (5.30)

Helligkeitstemperatur der am Boden gemessenen Spektren weit weg
von den Linienzentren starker Signaturen, S. 43

Helligkeitstemperaturen der Hohenschichten 4,i +1,..., S. 44

Beitrag der j-ten Hohenschicht zu der am Boden meRbaren Hellig-
keitstemperatur, S. 29

Helligkeitstemperatur des stratosphérischen Signals im Signal- und
Spiegelseitenband, S. 45

Helligkeitstemperatur des stratosphérischen Signals, (5.30)

Helligkeitstemperatur des Untergrunds im Signal- und Spiegelsei-
tenband, S. 45

Integrationszeit,  (4.1)

Empfﬁngerrauséhtemperatur, (4.1)

zonale und meridionale Windkompoaeﬁten, 5. 120

Volumen, 5. 12 |

Geschwindigkeit der Luftmassen in der Horiiontalebene, S. 120
von der Molekiilsorte ¢ eingenommenes Voiumen, S. 13
infinitesimal kurzes Wegstiick entlang des Sehstrahls, 5. 17

neutraler StoBpartner, 5. 7
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X

{St);
(Scp )J'

AU
AT

A7, Ac,
bo

Katalysator, (2.5)
Sensitivitétsfunktion fiir die Temperatur, (5.2)
Sensitivitatsfunktion fiir das Volumenmischungsverhiltnis, (5.3)

Plancksches Wirkungsquantum; h = h/27 = 1,054573 - 10~ Js,
5. 11

entspricht A, (5.8)

Aus A} und A? zusammengesetzte Jakobimatrix, (5.6)
Transponierte der Matrix A4, (5.9)

Inverse der Matrix A, S. 32

Jakobimatrizen, (5.5)

Vektor mit einem mit Standardprofilen vorwérts gerechneten Spek-
trum, (5.5)

Matrix mit den Nebenbedingungen an die Lésung bei Tikhonov-
Phillips-Regularisierung, (5.10)

Vektor mit den gemessenen spektralen Intensitdten, (5.5)

Matrix zur Gewichtung des Datenvektors g, S. 34

gestortes Hohenprofil, (5.20)

regularisiertes Hohenprofil, (5.12)

regularisierte Hohenprofile der verschiedenen Konstituenten, (5.28)

Vektoren mit den Hohenprofilen von Temperatur bzw. Volumenini-
schungsverhiltnis in der Atmosphire, {(5.5)

Vektoren mit den Startprofilen von Temperatur bzw. Volumenmi-
schungsverhéltnis in der Atmosphére, (5.5)

Lésung der Optimal Estimation Methode, (5.18)
gestOrtes gemessenes Spektrum, (5.21)
Datenvektor, (5.8)

Einheitsmatrix, S. 33
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() Nullmatrix, S. 38

o Nullvektor, S. 33

R Aufldsungsmatrix, (5.22)

r Hilfsvektor fiir die Formulierung der Nebenbedingung bei der

Tikhonov-Phillips-Regularisierung, (5.10)

I Mittel- oder Erwartungswert des Vektors f, (5.15)

f?:l , 1;:)’:2 Erweiterte Matrizen mit den Nebenbedingungen fiir Tikhonov-
Phillips-Regularisierung bei simultaner Inversion mehrerer Spuren-
gase, S. 38

Ty s Teey Erweiterte Hilfsvektoren fiir Tikhonov-Phillips-Regularisierung bei

' : simultaner Inversion mehrerer Spurengase, S. 38

S, | Fehlerkovarianzmatrix, S. 36

S; a priori-Kovarianzmatrix, (5.16)

S, Kovarianzmatrix des MeRfehlers, S. 35

A verallgemeinerte Inverse der Matrix A, (5.9)

Al regularisierte verallgemeinerte Inverse, (5.14)
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Verzeichnis der Abkiirzungen

AOS Akusto-Optisches Spektrometer

ASUR Airborne Submillimeter Radiometer

CLI Constrained Linear Invél‘sion

CRL Communications Research Laboratories

DSB Double Side Band

ECMWF Euroﬁean Centre for Medium-Range Weather Forecasts
FCKWs Fluor—Chlor-i{ohlenwasserstoﬂe

FFT Fast Fourier Transform

FTIR Fourier ‘Transform Infrared Spectrometer

GSFC Goddard Space Flight Center

HF Hochfrequenz

HITRAN High Resolution Transmission Molecular Absorption Database
IMK Institut fiir Meteorologie und Klimaforschung

IRF Institutet for Rymdfysik

IUP Institut fiir Umweltphysik

JPL Jet Prqpulsion Laboratory

KASIMA Karlsruhe Simulation Model of the Middle Atmosphere
LNA Low Noise Amplifier

LO Lokaloszillator



130 Verzeichnis der Abkiirzungen

LSB Lower Sideband

MIRA Millimeterwellenradiometer

NASA National Aeronaﬁtics & Space Administration
NAT Nitric Acid Trihydrate

NCEP National Centers for Environmental Prediction
NDSC Network for the Detection of Stratospheric Change
OEM Optimal Estimation Method

PLL Phase-Locked Loop

PSC Polar Stratospheric Cloud

PV Potentielle Vorticity

RAM Radiometer for AtinOSpheric Measurements

SAGE Stratospheric Aerosol and Gas Experiment

SAT Sulfuric Acid Trihydrate

SNR Signal-to-Noise Ratio

SOLVE SAGE III Ozone Loss and Validation Experiment
SSB Single Side Band |
SUG Strahlungsiibertragungsgleichung |

STS Supercooled Ternary Solution

SUNY State University of New York at Stony Brook
THESEO Third European Stratospheric Experiment on Ozone
USB Upper Sideband

VMR Volume Mixing Ratio

Z¥ Zwischenfrequenz



Abbildungsverzeichnis

2.1

3.1
3.2
3.3
3.4
3.5
3.6

4.1
4.2
4.3
4.4
4.5

5.1
5.2
5.3
5.4

5.5

6.1

6.2

6.3.

6.4
6.5

Temperaturverlauf in der Erdatmosphéire . . . . . ... .. ... ...

Spektrallinien von Chlormonoxid und Ozon. . . .. ... .. ... ..
Druck- und Dopplerverbreiterung von ClO bei 278,631 GHz . . . . . .
Wegléangeninderung bei nichtorthogonaler Beobachtungsgeometrie .

Der Airmass-Faktor . . . . ... ... ... ... .. ... ........
Relative Fehler bei der Umrechnung der Spektren auf Zenitrichtung .
Unterschied zwischen thermodynamischer Temperatur und Hellig-

keitstemperatur . . . . ... ... L e

Funktionseinheiten eines Radiometers . . . . . . ... ... ......
Prinzip der Frequenzumsetzung . . . .. . ... ... ... ......
Einstellbare Referenzlast . . . . ... ... ... ... .. .......
Das 268-280 GHz Radiometer MIRA2 . , ., .., .. ... ... ...
Der Spektralbereich 268-280GHz . . ... ... ... .........

Residuum und Fouriertransformierte einer Ozonmessung . . . . . . .
Zweischichten- und Mehrschichtenmodell zur Troposphirenkorrektur .
Seitenbandfiltercharakteristik bei der Troposphirenkorrektur . . . . .
Troposphédrenkorrektur mit und ohne Beriicksichtigung des Seiten-

bandfilters . . . . .. ...
Inversion nach ‘Iroposphérenkorrektur mit und ohne Beriicksichti-

gung des Seitenbandfilters . . . . . ... ... L0 0L

Potentielle Vorticity der Winter 1995/1996 bis 1999/2000 iiber Ny-
Alesund bei 475K . . ... .. o
Minimale Temperatur der Winter 1995/ 1996 bis 1999/2000 nérdlich
40°N bei 470K . . . . . .
Potentielle Vorticity und Temperatur bei 475 K iiber Kiruna wihrend
der MeRkampagne 1996 . . . . . . . . ... ... ... L
Relative systematische Fehler der invertierten Héhenprofile . . . . . .
Ozonspektrum bei 273,051 GHz vom 29. Mérz 1996 . . ... ... ..

131



132

6.6
6.7

6.8
6.9
6.10

6.11
6.12
6.13
6.14
6.15

6.16
6.17
6.18
6.19
6.20
6.21
6.22
6.23
6.24

6.25

6.26

6.27

6.28
6.29

6.30
6.31
6.32
6.33
6.34

6.35

Abbildungsverzeichnis

Ozonprofile und Averaging Kernels der Messung vom 29. Marz . . . . 60
Hohenauflosung (a) und Residuum (b) der Ozonmessung an der
273,051 GHz-Linie . . . .. ... ... e 61
Ozonspektrum bei 274 GHz vom 19. Februar 1996 . . .. . ... . .. 62
Ozonprofile und Averaging Kernels der Messung vom 19. Februar . . 63
Hohenauflésung und Residuum der Ozonmessung an  der
274478 GHz-Linie . . . . . . . .. .o 64
ClO-Spektren vom 1. und 2. Mérz 1996 . . . . . . e e e e e 65
Ozon- und ClO-Profile vom 1. und 2. Marz 1996 . . . . . . . ... .. 67
Averaging Kernels der C1O-Messung vom 2. Mérz 1996 . . . ... .. 68
Hohenauflosung und Residuum der ClO-Messung vom 2. Mérz 1996 . 68
Synthetisches ClO-Spektrum mit Stehwellen, Rauschen und Fre-
quenzshift . .. .. ... ... e e e e e e e e e e 69
Inversion des gestdrten synthetischen Spektrums . . . .. ... .. .. 70
NoO-Spekérum vom 31. Mérz 1996 . . ... ... .. e e e 71
Ozon- und N,O-Profile vom 31, Mérz 1996 . . . .. .. ... ... .. 71
Averaging Kernels der NoO-Messung vom 31, Mérz 1996 . . . .. .. 72
Hoéhenauflosung und Residuum der NoO-Messung vom 31, Marz 1996 72
HNQ;-Spektrum vom 20, M#rz 1996 . . . . . .. ... .« oo 73
Ozon- und HNOs-Profil vom 20, Mérz 1996, . . . . ... .. .. .. 74
Averaging Kernels der HNO3-Messung vom 20. Mérz 1996 . ... .. 74
Hohenauflésung und Residuum der Messung von HNO; vom 20. Mérz

1006 & o o e s e e e e e e e e e e e e e e e e 75
Potentielle Vorticity und Temperatur bei 476K iiber Ny-Alesund
wihrend der MeRkampagne 1997 . . . . . ... ..o 76
Skalierungsfaktoren der verschiedenen ClO-Messungen in Ny-Alesund

1007 o e e e e e e e e e e e e (i
Vergleich der ClO-Messungen von MIRA 2 1997 in Ny-Alesund mit
Modellrechnungen von KASIMA . . . .. . . ... ... v v o 79
Ozonprofile vom 24. und 25. Mérz 1997 {iber Ny-Alesund . . . . . .. 80
Potentielle Vorticity und Temperatur bei 475 K iiber Kiruna wihrend

der Mefkampagne 1998 . . . . . .. . ..o .. 81
Vergleich der Ozonzeitreihen von FTIR, KASIMA und MIRA 2 1998

iiber Kiruna . . . . ... .. .. T 82
Vergleich der Ozonprofile vom 27. M#rz 1998 . . . .. ... .. .. .. 83
N,O-Messungen vom 6. und 23, Februar 1998 . ... .. ... . ... 84
Potentielle Vorticity und Temperatur bei 475 K iiber Kiruna wihrend

der MeRkampagne 1999 . . . . . . . . . oo 85
Vergleich von Ozon mit der potentiellen Vorticity bei 475 K iiber Kiru-

na wihrend der MeRkampagne 1999 . . . . . .. .. ..o 86

ClO- und HNO3-Messungen 1999 in Kiruna . . . . .. .. o000 87



Abbildungsverzeichnis 133

6.36

6.37

6.38
6.39
6.40
6.41
6.42
6.43

6.44
6.45
6.46
6.47
6.48
6.49
6.50
6.51
6.52
6.53
6.54
6.55

6.56

Potentielle Vorticity und Temperatur bei 475 K iiber Kiruna wihrend

der MeRkampagne 1999/2000 . . .. .. . ... ... ... ...... 88
Potentielle Vortncnty bei 475 K auf der Nordhalbkugel am 10. Dezem-

ber 1999 . . . . L e e 89
Potentielle Vorticity und Temperatur {iber Kiruna bei 475K in Phase 1 90
Ozon iiber KirunainPhase1 .. .. ... ............ ... 91
ClO iiber Kirunain Phase 1 . . . .. ... ... ............ 92
HNOQOj; tiber Kirnmain Phase 1 ., . . . .. ... ... ... ...... 93
NyO iiber KirunainPhase I . . . . . ... ... ... ... ... ... 94
Potentielle Vorticity bei 475 K auf der Nordhalbkugel am 28. Januar

2000 . .. e e e e 95
Potentielle Vorticity und Temperatur iiber Kiruna bei 475K in Phase 2 96
Ozon iber KirunainPhase 2 . . . . ... ... ... ......... 97
ClO {iber Kirumain Phase 2 . . . . .. ... ... ... ..... e 97
HNO; iiber KirunainPhase 2 . . . . ... ... ... ......... 98
NoQ diber KirunainPhase 2 . . . .. . . . ... . ... ... ..... 99
Potentielle Vorticity bei 475 K auf der dehalbkugel am 10, Méarz 2000100

Potentielle Vorticity und Temperatur iiber Kiruna bei 475K in Phase 3101
Ozon iiber KirunainPhase3 .. ... .. ... .. .. ........ 102
ClO iiber Kirunain Phase 3 . . . .. .. ... .. ... ... .. ... 103
HNQj iiber Kiruna in Phase 3 . . . . . . ... ... ... ... .... 104
NoO fiber Kirunain Phase 3 . . . . . ... ... ... ... ...... 105
Ozon und potentielle Vorticity {iber Kiruna bel 475K im Winter

1999/2000 . . . . . . ... e e 106
Messung an der Ozon-Doppellinie bei 279,485 GHz und 279,892 GHz , 107



134

Tabellenverzeichnis

2.1 Eigenschaften der PSC-Typen . . . . . ... ... ....... ... 8
4.1 Daten des 268-280 GHz Radiometers MIRAZ . . . . . . ... .. .. 27

6.1 Temperaturabhéingigkeit der Linienstérken und daraus resultierende
relative Fehler bei falsch angenommener Stratosphérentemperatur . . 56



135

Danksagung

Die vorliegende Arbeit entstand withrend meiner Tétigkeit als Doktorand am Institut
fiir Meteorologie und Klimaforschung (IMK) des Forschungszentrums Karlsruhe und
der Universitit Karlsruhe (TH). Ich méchte an dieser Stelle all denen danken, die
durch Rat und Tat zum Gelingen dieser Arbeit beigetragen haben:

¢ Herrn Dr. Gerd Hochschild fiir die angenehme und sehr kompetente Betrenung
meiner Arbeit. Durch seine aufgeschlossene und verstdndnisvolle Art hat er
maRgeblichen Anteil am ausgezeichneten Arbeitsklima in der MIRA-Gruppe
des IMK.

e Dem Institutsieiter des IMK, Herrn Prof. Dr. Herbert Fischer, fiir die {Jbernah-
me des Hauptreferates, viele niitzliche Verbesserungsvorschlige fiir die Disser-
tation und dafiir, daf er mir die Arbeit auf diesem interessanten Forschungs-
gebiet erst ermoglichte.

e Herrn Priv. Doz. Dr. habil. Cornelis Blom fiir die bereitwillige und freundliche
Ubernahme des Korreferates.

e Herrn Dr. Hermann Berg fiir die hervorragende Zusammenarbeit und viele
ertragreiche Diskussionen zu allen Bereichen der Wissenschaft,

e Herrn Dr. Martin Kuntz, der mich mit viel Geduld in die Kunst der Vorwirts-
und Inversionsrechnung einfiithrte und auch sonst fiir alle auftretende Fragen
stets ein offenes Ohr hatte,

e Herrn Dr. Richard Krupa fiir die zahlreichen Diskussionen technischer Natm
insbesondere zu Beginn meiner Zeit als Doktorand am IMK.

¢ Den Herren Dr. Frank Hase und Dr. Thomas Blumenstock von der Gruppe
fiir bodengebundene FTIR-Messungen fiir die sehr gute Zusammenarbeit auch
auf den Mefkampagnen in Kiruna und die Bereitstellung ihrer in dieser Arbeit
gezeigten Ergebnisse.



136

Danksagung

Herrn Dr. Roland Ruhnke fiir die Durchfiihrung der Modellrechnungen mit
KASIMA, die Bereitstellung der Daten in geeigneter Form und viele aufschluk- -
reiche Antworten auf Fragen die stratosphirische Chemie betreffend.

' Meinen Kollegen von der AME-Gruppe {Algorithm development and MIPAS-

Envisat) fiir die Bereitstellung eines Biiroarbeitsplatzes fiir die Dauer von zwel
Jahren und fiir den regen wissenschaftlichen und nichtwissenschaftlichen Aus-
tausch.

Fiir die gute Zusammenarbeit und Unterstiitzung auf den Mekkampagnen in
Kiruna den Herren Dr. Uwe Raffalski und Dr. Ake Steen vom Institutet for
Rymdfysik.

Den Mitarbeitern der Gruppen fiir bodengebundene und flugzeuggestiitzte
Millimeterwellenradiometrie am Institut fiir Umweltphysik der Universitét
Bremen fiir vielfiltige wissenschaftliche Kontakte und die Bereitstellung ih-
rer in dieser Arbeit gezeigten Daten.

Dem ECMWF fiir die Bereitstellung der verschiedenen in dieser Arbeit gezeig-
ten Daten.

Fiir die komfortable Bereitstellung der Temperatur- und Druckprofile der
NCEP durch das Automailersystem des GSFC den Herren Lait, Newman und
Schoeberl der Atmospheric Chemistry and Dynamics Branch am Goddard
Space Flight Center.

Fiir die kritische Durchsicht der Arbeit neben den schon genannten Mitglie-
dern der MIRA-Gruppe: Dr. Frank Hase, Thilo Kutt, Peter Nagelmiiller und
Dr. Roland Ruhnke.

Nicht zuletzt auch meinen Eltern, auf deren Unterstiitzung ich mich immer
verlassen konnte,



