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Zusammenfassung

Die rdumliche und zeitabhdngige Verteilung von klimarelevanten Spurenstoffen in der
Troposphére ist auf globaler Ebene bis heute nur unzureichend bekannt. Die satelliten-
und flugzeuggestitzte Fernerkundung troposphérischer Spurenstoffe kann einen wich-
tigen Beitrag zur Verbesserung dieses aktuellen Kenntnisstandes liefern. Die Aufgabe
dieser Studie ist deshalb, die Leistungsfihigkeit der Infrarotspektroskopie fur die Mes-
sung troposphérischer Spurengase zu untersuchen.

Ein wichtiges Ziel dabei ist, Spektralbereiche zu finden, in denen diese Spurengase zur
Messung geeignete Absorptionslinien besitzen. Aus solchen spektralen Signaturen kén-
nen Ruckschlisse auf das Mischungsverhiltnis der Gase in der Troposphdre gezogen
werden. Dazu wurden synthetische Strahldichtespektren im mittleren infrarotbereich
des elektromagnetischen Spektrums bei einer spektralen Auflésung von etwa 0.1 cm~!
flir verschiedene Beobachtungsgeometrien berechnet. Die Separierbarkeit von Linien
wurde fur eine Reihe von Spurengasen wie Wasserdampf, Ozon, Kohlenmonoxid, Me-
than, Distickstoffoxid, Stickstoffoxide sowie Schwefeldioxid, Fluorchlorkohlenwasserstof-
fe und andere untersucht. Die Separierung von Spektrallinien wird dabei erschwert
durch die starke Wasserdampfabsorption und die Druckverbreiterung der Linien in der
Troposphdre. Die separierten spektralen Signaturen der einzelnen Gase wurden hin-
sichtlich ihrer Sensitivitdt beziiglich Konzentrationsénderungen der jeweiligen Spuren-
gase sowie Fehlern im Temperaturprofil und der Oberflachentemperatur tberprift. Ge-
messene Strahldichtespekiren enthalten radiometrische Ungenauigkeiten infolge von
Eichfehlern und spektralem Rauschen. Die Auswirkung dieser Fehlerquellen auf die
Spektren und damit letztendlich auf die Genauigkeit der zu bestimmenden Spurengas-
konzentrationen wurde ebenso abgeschitzt wie der EinfluB ungenauer spektroskopi-
scher Daten. Um beurteilen zu kdnnen, welche Atmosphédrenschichten den gréBten Bei-
trag zum Strahidichtesignal liefern, wurden Beitragsfunktionen berechnet.

Besondere Aufmerksamkeit wurde der vergleichenden Betrachtung verschiedener MeB-
geomeftrien gewidmet. Die Vertikalsondierung vom Satelliten aus ist besonders dazu ge-
eignet, troposphdarische Spurenstoffe in globalem Rahmen mit hoher zeitlicher und hori-
zontaler Auflésung zu erfassen, und bildet deshalb einen Schwerpunkt im Rahmen der
vorliegenden Studie. Als Ergebnis 4Bt sich festhalten, daB die Tropospharenkonzentra-
tion einer Reihe tropospharischer Quellgase, ndmlich H,O, CH,, N,O und CO, mit 5 bis
15-prozentiger Genauigkeit bestimmt werden kann. Dabei sind auch Aussagen Uber die
vertikale Verteilung dieser Gase in der Troposphdre moglich. Bei FCKW-12 ist eine Ge-
nauigkeit von 10 bis 20 % fur den Gesamtgehalt zu erwarten. Fur Ozon gilt, daB der
Gesamtsdulengehalt in der Atmosphére auf 5 bis 15 % genau bestimmt werden kann.
Troposphirische O;-Konzentrationen kénnen dagegen nur dann aus einem Spektrum
abgeleitet werden, wenn zuvor die stratosphérische O;-Masse z.B. aus Horizontsondie-




rungsmessungen bestimmt wurde oder starke horizontale Konzentrationsgradienten in
der planetaren Grenzschicht auftreten. im tbrigen ist zu erwarten, daB der Gesamtséiu-
lengehalt mit einer Genauigkeit von bis zu 20 % bei HNO; bzw. bis zu 50 % bei Gasen
wie NO,, OCS und CCI;F ermittelt werden kann.

Bei Gasen mit Konzentrationsmaxima in der Stratosphédre bietet die Nadirsondierung
vom Flugzeug Vorteile, weil der beim Satelliten dominante Stratosphéreneffekt entfallt.
Ein bei der Troposphédrensondierung auftretendes Problem ist das h&ufige Vorhanden-
sein von Wolken. Der EinfluB von Cirren auf die Infrarotspektren wurde untersucht. Um
Fehler in der Gasmassenbestimmung zu vermeiden, muB dieser von der Dicke und
Hohe der Wolken abhingige EinfluB bei der Auswertung der Spektren bericksichtigt

werden.

Horizontsondierungsmessungen vom Satelliten aus eignen sich zur Erfassung von Spu-
renstoffen in der Stratosphire und der oberen Troposphdre mit guter vertikaler aber
begrenzter horizontaler Aufldsung. Dabei ist es fur eine Reihe von Spurengasen wie
H.O, CH,, N,O, O; und FCKW’s mdaglich, deren Konzentration tber weite Héhenbereiche
mit guter vertikaler Auflésung auf 10 bis 20 % zu bestimmen. Horizontsondierungen in
der Troposphédre werden aber im Vergleich zur Nadirsondierung in sehr viel starkerem
MaBe durch das Vorhandensein von Wolken behindert.

Eine weitere MeBmethode mit guter vertikaler Auflosung stellt die Aufwartssondierung
mit Blickwinkeln schrdg nach oben von einem in verschiedenen Flugniveaus operie-~
renden Flugzeug in der Troposphére dar. Dabei kann die Masse von Spurenstoffen ent-
lang der optischen Wege oberhalb der Flughthen aus den Spektren bestimmt werden.
Durch Differenzbildung ist es anschlieBend moglich, die Masse der jeweiligen Gase in
den Zwischenschichten zu bestimmen. Einige troposphéarische Quellgase mit entspre-
chend hohem Mischungsverhiltnis, insbesondere H,O, aber auch CO, CH,;, N,O und
FCKW-12, sind mit dieser differentiellen MeBmethode mit einer Héhenaufldsung von
etwa 1 km meBbar.

Allgemein ist festzuhalten, daB die Leistungsfidhigkeit der Infrarotspektroskopie zur
Fernerkundung troposphérischer Spurengase aufgrund der spezifischen Eigenschaften
der unteren Atmosphire, verglichen mit dem Leistungspotential in der Stratosphére,
deutlich eingeschrénkt ist.
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Suitability of Infrared Spectroscopy for Abstract
Remote Sensing of Tropospheric Trace Gases

As far as the spatial and time dependent distributions of climate relevant trace gases in
the troposphere on a global level are concerned, only few data have been made avai-
lable so far. Remote sensing of tropospheric trace gases by means of satellites or air-
craft may contribute significantly to the improvement of current knowledge in this field.
It is therefore the objective of the present study to investigate the efficiency of infrared
spectroscopy for tropospheric trace gas measurement.

Above all it is of crucial importance to find spectral ranges, where the absorption lines
of the trace gases can be measured. From these spectral features, conclusions may be
drawn with regard to the mixing ratio of the gases in the troposphere. For this purpose,
synthetic radiance spectra in the mid infrared of the electromaghetic spectrum were cal-
culated at a spectral resolution of about 0.1 cm-1 for various observation geometries.
Separability of the lines was studied for a number of trace gases, such as water vapor,
ozone, carbon monoxide, methane, nitrous oxide, nitrogen oxides, sulfur dioxide, fluoro-
chlorocarbons, etc. Separation of the spectral lines was complicated by the high water
vapor absorption and pressure broadening of the lines in the troposphere. The separa-
ted spectral features of the individual gases were then investigated with regard to their
sensitivity to changes of the respective trace gas concentrations as well as to errors in
the temperature profile and surface temperature. The measured radiance spectra are
characterized by radiometric inaccuracies due to calibration errors and spectral noise.
The effect of these sources of error on the spectra and, hence, on the accuracy of the
trace gas concentrations to be determined were estimated, as was the influence of un-
precise spectroscopic data. To determine the atmospheric layers most contributing to
the radiance signal, contribution functions were calculated.

Special attention was paid to comparative analysis of different measurement geome-
tries. Vertical sounding from satellites is particularly suited for the determination of tro-
pospheric trace gases on a global level with high time and horizontal resolutions and
therefore represents one of the main topics of the present study. As a result it was
found out that the tropospheric concentrations of a number of tropospheric source ga-
ses, namely, H,0, CH,, N,O and CO can be determined with an accuracy of 5 to 15 %.
Furthermore, statements can be derived with regard to the vertical distribution of these
gases in the troposphere. For CFC-12, the integral amount is expected to be measured
with an accuracy of 10 to 20 %. The integral column amount of ozone in the atmosphere
can be determined with an accuracy of 5 to 15 %. In contrast to this, tropospheric O,
concentrations can only be derived from a spectrum, when the stratospheric O; mass
has been determined before, e.g., from horizontal soundings, or high horizontal concen-
tration gradients occur in the planetary boundary layer. As for the rest, it is to be expec-




ted that the integral column amount can be determined with an accuracy of up to 20 %
for HNQ; and 50 % for gases like NO,, OCS and CCl;F, respectively.

In case of gases with concentration peaks in the stratosphere, aircraft nadir sounding
has a number of advantages, as the stratospheric effect dominant for satellite measure-
ments is no longer encountered. A problem arising during troposphere sounding is the
frequent presence of clouds. The influence of cirrus clouds on the IR spectra was inve-
stigated. To avoid errors when determining the integral gas mass, this influence depen-
ding both on the thickness and the height of the clouds must be taken into account in
the evaluation of the spectra.

Horizontal sounding measurements from satellites serve to determine trace gases in
the stratosphere and the upper troposphere with a good vertical, but a limited horizontal
resolution. The concentrations of numerous trace gases such as H,0, CH,, N;O, O; and
CFC’s can be determined over large altitude ranges with a good vertical resolution and
an accuracy of 10 to 20 % being reached. Compared to nadir sounding, however, hori-
zontal soundings of the troposphere are much more obstructed by the presence of
clouds.

Another measurement technique with a good vertical resolution is upward sounding
with the viewing angles from the aircraft operating at different flight levels in the tropos-
phere being directed diagonally upwards. In this case, the mass of trace gases along
the optical paths above the flight altitudes can be derived from the spectra. Subsequent
subtraction allows to determine the mass of the respective gases in the intermediate
layers. Some tropospheric source gases with a correspondingly high mixing ratio,
above all H,O, but also CO, CH,, N,O and CFC-12 can be measured with an altitude reso-
lution of about 1 km using this differential measurement technique.

In general it must be noticed that compared with the efficiency potential of infrared
spectroscopy in the stratosphere, its suitability for remote sensing of tropospheric trace
gases is very limited due to the specific properties of the lower atmosphere.
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1. Einleitung

Seit Beginn der Industrialisierung im 19. Jahrhundert beeinfluBt der Mensch mit seinen
Aktivitdten bei der Produktion von Industriegiitern und Nahrungsmitteln, sowie der dazu
erforderlichen Bereitstellung von Energie, in zunehmendem MaBe die Umwelt. Die At-
mosphére ist davon betroffen durch die anthropogene Emission von Aerosolen und Spu-
rengasen, deren Konzentration proportional zu Wirtschaftswachstum und Bevélkerungs-
entwicklung angestiegen ist.

Aufgrund der chemischen Trigheit und der damit verbundenen langen Lebensdauer
vieler Spurengase sowie den natirlichen Bewegungen in der Atmosphdare, ist die Zu-
nahme der Konzentration dieser Gase nicht nur auf den lokalen Entstehungsort und
dessen Umgebung begrenzt. Vielmehr hat die Belastung der Atmosphére mittlerweile
globale Bedeutung erlangt. Dabei zeichnen sich zwei Hauptaspekte ab, die Konse-
quenzen fir den Menschen in seinem gewohnten Lebensraum haben kénnen: Die Ab-
nahme der stratosphdrischen Ozonschicht und die Zunahme des tropospharischen
Ozons, sowie eine mogliche Veranderung des Klimas durch den anthropogen ver-
starkten Treibhauseffekt infolge der Anreicherung von Spurenstoffen in der unteren At-
mosphére.

Um die fir diese Klimaeffekte verantwortlichen Ursachen verstehen und kiinftige Ent-
wicklungen vorhersagen zu kénnen, ist es erforderlich, die Zusammensetzung der At-
mosphédre mit moglichst guter zeitlicher und raumlicher Auflosung zu erfassen.

Diese Zielsetzung 1aBt sich prinzipiell am besten durch Fernerkundung von hochflie-
genden Flugzeugen und Satelliten erreichen. Dabei wird das spezielle optische Verhal-
ten der Spurengase, ndmlich deren Vermoégen infrarote Strahlung zu absorbieren und
zu emittieren, bei der Messung ausgenutzt. Bei Kenntnis dieses Absorptions- und Emis-
sionsverhaltens erméglicht die Auswertung spektral hochaufgeloster Strahldichtemes-
sungen Rickschlisse auf die Zusammensetzung der Atmosphdare, Der groBe Vorteil die-
ser MeBmethode liegt darin, daB viele im MeBvolumen enthaltenen Spurengase simul-

tan erfaBt werden kénnen.

In den letzten Jahren hat die Entwicklung von leistungsfdhigen, sensitiven, spektral
hochauflésenden Instrumenten, wie z.B. Fouriertransformationsspektrometer, groBe
Fortschritte gemacht. Das MIPAS? - Experiment ist zur Erfassung solcher Spektren im
mittleren Infrarot konzipiert worden (FISCHER et al. 1983, OELHAF et al. 1991, ADRIAN
et al. 1991, FISCHER 1992). In Modifikationen ist dieses Interferometer fiir den Einsatz
am Boden, im Flugzeug, sowie vom Ballon und von Satelliten geeignet.

1 Michelson Interferometer fiir Passive Atmosphérische Sondierung




AuBerdem gibt es seit kurzem auch Entwicklungen im Ausland, die auf eine Erfassung
von troposphéarischen Spurengasen mit satellitengetragenen Fourierspektrometern ab-
zielen. Dazu gehoéren das amerikanische TES2 - Experiment (BEER und GLAVICH 1989),
das japanische IMG3 - Projekt (OGAWA et al. 1992), sowie das franzésisch-italienische
|ASI4 - Experiment,

Allgemein betrachtet hat sich die Infrarotspektroskopie als leistungsfahige Methode zur
Messung von zahlreichen Spurengasen in der Stratosphdre erwiesen. Demgegenliber
tiegen fur die Troposphére lediglich Fernerkundungsmessungen fir wenige Spurengase
vor. Neben dem in der Troposphére von allen Gasen am stérksten absorbierenden und
daher auch gut meBbaren Wasserdampf, wurden Kohlenmonoxid (REICHLE et al. 1986)
und Ozon (FISHMAN et al. 1990) vom Satelliten aus gemessen. Einige wenige Interfero-
metermessungen (REVERCOMB et al. 1990) wurden auch vom Flugzeug aus durchge-
fuhrt. ‘

Derartige Messungen haben gezeigt, daB eine Fernerkundung von zumindest einigen
Spurengasen auch unter den im Vergleich zur Stratosphdre unglinstigeren meteorolo-
gisch-physikalischen Randbedingungen der Troposphére moglich sein sollte. Eine erste
vorlaufige Studie (WETZEL 1988, FISCHER et al. 1989) hat dies bestétigt. Die vorliegende
Arbeit zielt auf eine fundierte Beurteilung der Leistungsfahigkeit der Infrarotspektrosko-
pie fur die genannte MeBaufgabe ab. Dabei ist insbesondere zu kidren, welche Spuren-
gase mit welcher Genauigkeit gemessen werden kénnen, wieviele unabhéngige Infor-
mationen Uber das Vertikalprofil abzuleiten sind und wie sich besondere meteorologi-
sche Situationen auf die MeBbarkeit auswirken.

2 Tropospheric Emission Spectrometer

3 Interferometric Monitor for Greenhouse Gases

4 Improved Atmospheric Sounding in the Infrared




2. Theoretische Grundiagen

2.1 Die Strahlungsiibertragung

Ein von einem Satelliten oder Fiugzeug getragenes Spekirometer empféngt im terrestri-
schen Spektralbereich im allgemeinen die von einer Hintergrundquelle und von der At-
mosphdre ldngs des optischen Weges emittierte elektromagnetische Strahlung.

Die Grundlage zur Berechnung der Strahldichte am Ort des Beobachters ist die inte-
grale Strahlungstbertragungsgleichung. Im Spektralbereich des mittleren Infrarots (Wel-
lenlédngenbereich von etwa 4 bis 20 um) kann die Streuung an Molekiilen vernachlissigt
werden. Dasselbe gilt fir die Streuung an Aerosolen, sofern diese nicht in zu starkem
MaBe in der Atmosphire angereichert sind. Weiterhin wird vorausgesetzt, daB sich die
Atmosphére im lokalen thermodynamischen Gleichgewicht (Local Thermodynamic Equi-
librium, LTE) befindet, was in der hohen Atmosphire allerdings nicht mehr erfullt ist.
Die Strahlungstbertragungsgleichung zur Berechnung der Strahldichte L,,; im Wellen-
zahlbereich Av lautet fur eine durch den Nadirwinkel ®; (siehe Abb. 1 auf Seite 4) defi-
nierte Blickrichtung:

Xobs aTAv,i(X)
LAy = €Ay, Bau(To) TAv,i(Xo» Xobs) +I Bay(T(X)) “ox dx (2.1)
Xg
mit Eay Emissionsvermdégen der Hintergrundquelle
B.. Planckfunktion
Tav Uber das Intervall Av gemittelte Transmission zwischen den

Punkten x und X.s, berechnet aus den monochromatischen
Transmissionswerten 7,

T Temperatur

To Hintergrundtemperatur

X Wegkoordinate

Xo Ort der Hintergrundquelle

Xobs Ort des Beobachters

Der erste Term liefert den Beitrag der von der Hintergrundquelle emittierten und von
der Atmosphidre geschwiachten Strahlung; das Integral beschreibt den aus der Atmo-
sphdre stammenden Anteil der Strahlung.

Im folgenden wird die Wegkoordinate x durch die Héhenkoordinate z ersetzt. In Abhan-
gigkeit des Nadirwinkels ® wird zwischen dreierlei Sondierungsgeometrien unter-
schieden.




Abbildung 1. Sondierungsgeometrien (fiir einen Beobachter innerhalb der Atmosphare).

® = Nadirwinkel (1) = Nadirsondierung (® nahe 0°)

Zos = Beobachterhdhe (2) = Horizontsondierung (®, .-, < ® < 80°)
Zmin = Tangentenhohe (3) = Aufwartssondierung (® > 90°)

zy = untere Begrenzung (Erdoberflache)

F, = TangentenfuBpunkt

T, = Tangentenpunkt

Bei der Nadirsondierung ist ® so klein, daB der optische Weg vom Beobachter zur Erd-
oberflache fihrt (siehe Abb. 1, opt. Weg (1)). Fur die senkrechte Blickrichtung (® = 0°)
lautet die Strahlungsiibertragungsgleichung zwischen den Grenzen z, (Boden) und zg.
(Beobachter):

Fobs aTAv(Z)
Lay = €ay Bay(To) Tau(Zos Zobs) + BalT(2)) —5,— dz (2.2)

Zy

Im Falle einer Horizontsondierung (®,_. _, < ® < 90°) verlduft der optische Weg mit ei-

nem kieinsten Abstand, der Tangentenhdhe z., an der Erdoberfliche vorbei in den
Weltraum (siehe Abb. 1, opt. Weg (2)). Sofern nicht gegen einen Himmelskdérper wie die
Sonne sondiert wird, ist die Hintergrundstrahlung in diesem Fall vernachlédssigbar ge-

ring. Die Strahlungstibertragungsgleichung lautet dann:




Zobs aT\ (Z) Z min 61" (Z)
A A
o= [ Bare) TR o p [Ty 1) T2 o, 23)
Zmin oo
mit Tav Gber das Intervall Av gemittelte Transmission zwischen dem

Beobachter und Punkten auf dem optischen Weg diesseits
(tx,) bzw. jenseits (tz,) des Tangentenpunktes T,, berechnet
aus den monochromatischen Transmissionswerten =,

Zmin  Tangentenhohe

Die Strahldichte setzt sich zusammen aus einem Beitrag der Schichten zwischen Beob-
achter und Tangentenhséhe, sowie einem zweiten der Schichten jenseits der Tangenten-
héhe.

Bei einer Aufwirtssondierung mit ® > 90° (siehe Abb. 1 auf Seite 4, opt. Weg (3))
nimmt die Strahlungsibertragungsgleichung, wiederum bei Vernachldssigung der Hin-

tergrundstrahlung, folgende Form an:

Zobs 1y, :
L= Bty T2 g (2.4

o0

Die Transmission 7, an der Stelle v berechnet sich fur einen schridgen Weg durch die
Atmosphire zwischen den Héhen z, und z, folgendermaBen:

r=exp 4 = 3 | 0, b2 TC) 0 (25
g=1"2

mit G Anzahl der absorbierenden Gase
Oyg monochromatischer Massenabsorptionskoeffizient des Gases g
p Druck
m, Masse des Gases g ldngs des optischen Weges

Die Absorbermasse m, langs des optischen Weges kann aus den Profilen der Gasmi-
schungsverhiltnisse, der Temperatur und des Drucks berechnet werden (GALLERY et
al. 1983; v. CLARMANN 1986).

Die monochromatischen Massenabsorptionskoeffizienten o,, lassen sich als Summe der
Anteile aller Absorptionslinien des Gases g an der spektralen Stelle v berechnen:




N

g
0P TV = D Sgr(T, Eog) (v — Vog ognlP. T)) (2.6)
n=1
mit Ng Anzahi der Absorptionslinien des Moleklls g

Sgn  Linienintensitat

Eo¢on Energie des unteren Anregungszustands der Linien
des Molekulls g

f Profilfunktion

vwen Wellenzah! des Linienzentrums

Ogn Halbwertsbreite der Linien

Die Abhangigkeit der Intensitdt und Form der Linien von Druck und Temperatur muB
dabei bertcksichtigt werden. Dazu notwendig ist die Kenntnis der spektroskopischen
Daten der Gase, wie Linienintensitdaten, Linienzentren, die Halbwertsbreiten und Ener-
gien des unteren Anregungszustands des jeweiligen Molekils, bezogen auf Normalbe-
dingungen. Sind diese spektroskopischen Parameter nur unzureichend bekannt, kénnen
stattdessen auch aus Labormessungen bestimmte Wirkungsquerschnitte verwendet
werden.

Der in den Gleichungen (2.2), (2.3) und (2.4) enthaltene Term

aTAv(Z)
fo = Ba(T) —55— (2.7)
wird als Beitragsfunktion (fs) bezeichnet.
Der Gradient
074,(2)
= LAna 2.8
G oz (28)

wird Gewichtsfunktion (fs) genannt.

Die Gewichtsfunktion beschreibt die Anderung der Transmission mit der Hohe ldngs
des optischen Weges. Der Funktionsverlauf wird im wesentlichen von der Massenvertei-
lung der beteiligten Gase bestimmt. Bei der Beitragsfunktion geht neben der Massen-
verteilung in starkem MaBe auch die Temperaturabhéngigkeit der Planckfunktion ein.
Daher stellt sie die héhenabhadngige Verteilung der emittierten Strahlung dar. Bei einer
isothermen Atmosphare oder bei einer geringen Temperaturabhdngigkeit der Planck-




funktion gilt dies auch fir die Gewichtsfunktion, da in diesen besonderen Fillen die Ho6-
henabhangigkeit beider Funktionen qualitativ gleich ist.

2.2 Die Modellierung der Strahlungsiibertragung

Fir die Strahldichteberechnungen wurde der Algorithmus FASCOD25 verwendet
(CLOUGH et al. 1986). Dabei werden die Gleichungen (2.1), (2.5) sowie (2.6) fir eine Mo-
dellatmosphire mit endlich vielen, als homogen beziiglich der Gasmasse, der Tempera-
tur und des Druckes angenommenen Schichten, numerisch gelést (CLOUGH et al. 1981,
1986). Die Annahme der horizontalen Homogenitit kann bei starken horizontalen Varia-
tionen der oben genannten GréBen zu Fehlern in der Massenberechnung ldngs des op-
tischen Weges fihren. Im Modell kann ein in einer Schicht emittiertes Photon frithe-
stens in der ndachsten Schicht wieder absorbiert werden, wédhrend es in Wirklichkeit be-
reits vom ndchstbesten Molekil mit den passenden Absorptionseigenschaften absor-
biert werden konnte. Es muB daher ein brauchbarer KompromiB zwischen der Genauig-
keit der Strahldichteberechnung (mdéglichst viele Schichten) und der Rechenzeit (mog-
lichst wenige Schichten) gefunden werden.

Far den Fall, daB hohe Atmosphérenschichten einen wesentlichen Beyitrag zur Gesamt-
strahldichte liefern und somit die Bedingung des lokalen thermodynamischen Gleichge-
wichts nicht mehr erfillt ist (OELHAF und FISCHER 1989), hilt das Programm Korrektur-
moglichkeiten bereit.

Das Strahlungstbertragungsmodell rechnet mit einem infinitesimal dinnen Sehstrahl
durch die Atmosphirenschichten, wobei die Refraktion des Strahls beriicksichtigt wird.
Dagegen empfdngt ein MeBgerat ein Mischsignal aus unendlich vielen, mit unterschied-
licher Gewichtung eingehenden infinitesimalen Einzelstrahlen innerhalb eines Gesichts-
feldes, das durch den Offnungswinkel bestimmt wird. Dies verursacht ebenso Ver-
schmiereffekte im Spektrum (ABBAS und GUO 1985, WEGNER 1991), wie ein zeitlich
nicht konstantes MeBvolumen, das beispielsweise bei schnell bewegten MeBgeratetra-

gern wie Satelliten oder Flugzeugen, zu beachten ist.

Um Rechenzeit zu sparen, werden bei der Berechnung der Absorptionskoeffizienten
verschiedene Vereinfachungen angenommen (CLOUGH et al. 1986). Vor allem die Be-
rechnung der sich mit der Héhe dndernden Profilfunktionen der Spektrallinien, sowie
die Beriicksichtigung der Linienflige! weit entfernter Spektrallinien, sind davon betrof-
fen. Wechselwirkungen eng benachbarter Ubergidnge (“Line-Mixing”-Effekte) werden in
dieser Programmversion nicht beriicksichtigt.

5 Fast Atmospheric Signature CODe 2
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Abbildung 2. Profile einiger klimarelevanter Spurengase (mittlere Breiten). Dargestellt sind
Standardprofile, die jeweils einen mittleren Zustand reprasentieren.

Beziiglich der korrekten Modellierung des Wasserdampf-Kontinuums gibt es derzeit
noch keine einheittiche Theorie, die diese schwach wellenldangenabhingige Absorption
bzw. Emission in zufriedenstellendem MaBe beschreibt (ADRIAN 1990). FASCOD?2 ver-
wendet ein an die Messungen von BURCH und GRYVNAK (1980) empirisch angepaltes
Kontinuum.

Um Gase bericksichtigen zu kénnen, die im Rahmen der allgemeinen Umweltproblema-
tik (z.B. anthropogener Treibhauseffekt, Ozonloch) eine Rolle spielen, wurde das Origi-
nalprogramm dahingehend modifiziert, daB auch eine Reihe schwerer Molekile, wie
beispielsweise die bedeutenden Fluorchlorkohlenwasserstoffe CCIl,F (FCKW-11) und
CCl,F, (FCKW-12), bei den Berechnungen der Strahlungstibertragung bericksichtigt wer-
den.

Infolge dieser Erweiterungen sind Vertikalprofile von derzeit 35 Molektlen im Atmo-
sphdrenmodell enthalten. In Abb. 2 ist ein Teil der bei den Rechnungen verwendeten
Gasprofile dargestellt. Die Profile reprdsentieren standardisierte Bedingungen in mitt-
leren Breitengraden. Zugrundegelegt wurde dabei die U.S. Standardatmosphére von
1976, die Zahlenwerte wurden jedoch mit Hilfe von neueren MeBergebnissen (WMO
1985, ZANDER et al. 1987) aktualisiert und durch Trendaussagen auf Werte entspre-
chend dem Jahr 1990 extrapoliert. Das bei den Rechnungen zumeist benutzte Tempera-
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Abbildung 3. Temperaturprofil (mittlere Breiten). Dargestellt ist ein Standardprofil, das einen
mittleren Zustand repradsentiert.

turprofil (siehe Abb. 3) entspricht ebenfalls den oben genannten jahreszeitlichen und

geographischen Bedingungen.

Die Grundlage fur die Strahldichteberechnungen bilden die HITRANé - Liniendaten
(ROTHMAN et al. 1987, 1991), die durch empirische Liniendaten (BROWN et al. 1987) der
schweren Molekiile erganzt wurden. Im Bereich der FCKW-12-Bande nahe 11 um wird
dagegen mit Wirkungsquerschnitten gerechnet, die bei sechs verschiedenen Tempera-
turen gemessen wurden (MASSIE et al. 1991).

Das Strahlungstbertragungsprogramm FASCOD2 zeichnet sich vor allem durch seine
vielseitige Verwendbarkeit sowie seine Schnelligkeit aus. So ist dieses Modell nicht nur
fur jede beliebige Beobachtungsgeometrie anwendbar, sondern es kann auch die Ex-
tinktion durch Aerosole, Regen und Wolken, ndherungsweise simuliert werden (KNEI-
ZYS et al. 1983). Der fiir Cirren berechnete Extinktionskoeffizient ist dabei proportional
der Wolkendicke und wird im infraroten Spektralbereich als wellenldangenunabhangig
angesehen. Die letztgenannte Annahme ist als grobe Ndherung zu verstehen, denn

6 High TRANsmission




Messungen und Modellrechnungen deuten auf zum Teil gréBere wellenldngenabhan-
gige Variationen des Extinktionskoeffizienten hin (SMITH et al. 1992). Demgegentiber
wird die Wellenlangenabhangigkeit des Aerosol-Extinktionskoeffizienten bericksichtigt.
Aufgrund der Tatsache, daB fur diese Arbeijt sehr viele und verschiedenartige Rech-
nungen durchgefuhrt werden muBten, wurde der FASCOD2-Algorithmus anderen ex-
akteren, aber langsameren Algorithmen vorgezogen. Internationale Vergleichsrech-
nungen im Rahmen des ITRA7 - Workshops (FISCHER et al. 1988) haben gezeigt, daB
dieses Modell fur die hier durchgefiihrte Anwendung brauchbare Ergebnisse liefert.

2.3 Fernerkundung in der Troposphére

In den vorangegangenen Kapiteln wurden Grundlagen der Zusammenhinge zwischen
dem Strahlungsfeld und der Verteilung der Spurengase sowie der Temperatur in der
Atmosphére dargestellt.

Das Ubergeordnete wissenschaftliche Ziel ist eine moglichst kontinuierliche Messung
tropospharischer Spurenstoffe mit guter horizontaler und vertikaler Aufiésung bei még-
lichst globaler Uberdeckung. Um dieses hochgesteckte Ziel zu erreichen, bietet sich als
MeBgeritetrager in erster Linie der Satellit oder mit Einschridnkungen auch das Flug-
zeug an.

2.3.1 Problemstellung

Die Fernerkundung troposphérischer Spurenstoffe wird erschwert durch spezifische Ei-

genschaften der unteren Atmosphére,

Das schwerwiegendste Problem ist das Vorhandensein von Wolken, die eine Sondie-
rung der dahinterliegenden atmosphdarischen Schichten im infraroten Spektralbereich
h&ufig unmoglich machen. Bei einer Verwendung von polarumlaufenden Satelliten als
Instrumententrager mit hoher rdaumlicher Uberdeckungsrate finden sich jedoch fir viele
Gebiete der Erde wolkenfreie Episoden innerhalb von einigen Tagen.

Ein Problem das bei der Nadirsondierung auftritt, ist die im Vergleich zur Atmosphére
meist warme und daher stark strahlende Erdoberfliche als Hintergrund des interessie-
renden Atmospharensignals. Bei starken Absorptionslinien spielt das Bodensignal eine
untergeordnete Rolle, ansonsten ist der EinfluB des in den Gleichungen (2.1) und (2.2)
enthaltenen Bodenemissionsterms &,,B,,(To) auf das Spektrum recht groB. Das sich mit

7 Intercomparison of Transmittance and Radiance Algorithms
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der Oberflache verdndernde Emissionsvermégen e,, ist nicht nur stark von der Wellen-
lange abhangig, sondern dndert sich auBerdem mit der Blickrichtung. So variiert das
Emissionsvermégen von Land- und Wasseroberflichen im Bereich von 8 bis 13 um zwi-
schen etwa 0.8 und 0.98 (KRIEBEL und KOEPKE 1985). Uber Landflachen ist auch die
Variabilitdt der Oberflaichentemperatur T, recht hoch. Im Gegensatz zum Emissionsver-
mogen geht die Oberflichentemperatur aber die Planckfunktion Ba(Ts) nicht linear in
den Emissionsterm ¢,,B,,(To) ein. Bei einer Wellenldnge von 4 =15um ist B~ T§. Bei
A=4pum gilt sogar ndherungsweise B ~ T§. Sofern ¢,, bekannt ist, kann die Oberfl4-
chentemperatur aus Strahldichtemessungen in spektralen Bereichen bestimmt werden,
in denen die Atmosphé&re besonders durchlédssig ist. Derartige “Fensterbereiche” befin-
den sich im mittleren Infrarot zwischen 8 und 13 um Wellenldnge. Bei Messungen mit
Radiometern kénnen Genauigkeiten von etwa 1.6 K uber Land (REUTTER et al. 1993)
und 0.5 bis 0.3 K tber Wasser (SINGH 1984) erreicht werden. Radiometer messen dabei
die integrale Strahldichte tiber einen breiten spektralen Bereich (z.B. Av =56 cm~' beim
Kanal 5 des AVHRRS -2 Radiometers des NOAAS® -7 Satelliten), in dem sich immer zahl-
reiche, wenn auch verhaltnismaBig schwache Spektrallinien befinden. Mit hochauflo-
senden Spektrometern wie MIPAS ist es jedoch moglich, die Bodenemission uber
Strahldichtemessungen in Bereichen mit relativ schwacher Kontinuumsabsorption zwi-
schen den Spektrallinien zu bestimmen. Daher ist zu erwarten, daB mit Spektrometern
im Vergleich zu Radiometern héhere Genauigkeiten erzielt werden kénnen.

Ein Aspekt, der samtliche Sondierungen in der Troposphére betrifft, ist die speziell in
der unteren Troposphdre stark wirksame Druckverbreiterung der Spektrallinien. Die
Halbwertsbreite der Linien ist dort um etwa einen Faktor 100 groBer als in der oberen
Stratosphédre. Im Vergleich zu Sondierungen in der Stratosphare ist es daher schwie-
riger, spektrale Signaturen zu finden, die im wesentlichen nur Informationen tber ein zu
untersuchendes Gas enthalten. Haufig findet man daher Mischsignaturen, die Beitrdge

mehrerer Gase enthalten.

Das am stdrksten absorbierende Molekil in der Troposphéare ist der Wasserdampf. Wie
aus Abb. 2 auf Seite 8 zu ersehen ist, nimmt das H,0O-Volumenmischungsverhiltnis in
der Troposphéare nach unten hin stark zu und erreicht auf dem Meeresniveau Werte von
mehr als 1 %. In einer vertikalen Sidule durch die Atmosphare befinden sich deshalb
ungefahr 99.9 % aller H,0-Molekille im Bereich der Troposphére zwischen 0 und 11 km.
Neben den Absorptionsbanden, die nahezu den gesamten Spektralbereich des mittleren
Infrarots abdecken (starkste Bande bei 6.3 um), besitzt der Wasserdampf auch eine aus-
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gepragte Kontinuumsabsorption und beeinfluBt die Tropospharenfernerkundung daher
in starkem MaBe.

2.3.2 Beobachtungsgeometrien bei der Satellitensondierung

Bei einer Beobhachtung vom Satelliten aus sind zweierlei Sondierungsgeometrien mog-
lich. In Tabelle 1 auf Seite 13 sind die Vor- und Nachteile der Nadir- und Horizontson-
dierung in der Troposphéare aufgelistet. In der linken Spalte der Tabelle sind diejenigen
Eigenschaften aufgetragen, die als Vorteile zu werten sind. Die tabellarische Gegenl-
berstellung deutet auf eine Bevorzugung der Nadirsondierung hin, zumal die erste For-
derung nach einer groBen Absorbermasse im optischen Weg, die bei der Horizontson-
dierung erfullt ist, sich bei den spezifischen Eigenschaften der unteren Atmosphdre
auch als Nachteil erweisen kann. So fuhrt der optische Weg bei einer Horizontsondie-
rung vom Satelliten mit einer Minimalhthe von 5 km auf einer Ldnge von ca. 585 km
durch die Troposphdre (Tropopausenhdhe bei 11 km). Bei einer fir mittlere Breiten re-
prdsentativen Standardatmosphdre befinden sich dann um einen Faktor 12.5 mehr
H,O-Molekile entlang dieses Weges als bei einer Nadirsondierung senkrecht nach un-
ten durch die Troposphére. Dies fihrt zu einer starken Maskierung des Spekirums
durch den Wasserdampf, die um so starker wird, je langer der Weg durch die tieferen
Troposphédrenschichten, d.h. je kleiner die Minimalh6he wird.

Bei diesen langen optischen Wegen durch die Troposphire ist auBerdem die Wahr-
scheinlichkeit recht hoch, daB sich Wolken entlang dieses Weges befinden. Im allge-
meinen ist der EinfluB von Wolken auf ein gemessenes Spektrum nur dann gering,
wenn es sich entweder um ziemlich transparente Wolken (dunne Cirren) handelt, oder
sie sich auf dem optischen Weg weit jenseits des Tangentenpunktes befinden und ihre
Emissionstemperatur niedrig ist. Somit kann die Horizontsondierungstechnik in der Tro-
posphére nur bei weitgehend wolkenlosen Verhilthissen angewandt werden. Bei einer
Nadirsondierung hingegen ist es bei durchbrochener Bewolkung moglich, zwischen den
Wolken hindurch zu sondieren. Die horizontale Ausdehnung der erforderlichen Wolken-
ltcken wird dabei durch die GréBe und die infolge der Flugbewegung raumliche Verla-
gerung des Gesichtsfeldes des Spektrometers wahrend der Messung festgelegt. Der
Durchmesser des Gesichtsfeldes ist abhingig von der Entfernung zum MeBgerat und
dem Offnungswinkel. Bei einer Satellitensondierung (Flughthe: 800 km) betrdgt der
Durchmesser des Gesichtsfeldes in der Troposphdre meist einige Kilometer.

Diese gute horizontale Aufldsung steht im Gegensatz zur relativ schlechten vertikalen
Aufldsung der Nadirsondierung. Die Beitragsfunktionen (Gl. 2.7), die ein MaB fur die ver-
tikale Auflésung darstellen, besitzen recht groBe Halbwertsbreiten. Bei einer horizon-
talen Sondierung sind die Verhéltnisse genau umgekehrt. Hier kommt, rein geometrisch
bedingt, ein groBer Anteil der gemessenen Strahlung aus den massenreichen Schichten
nahe der Tangentenhdhe, was zu einer guten vertikalen Auflésung fuhrt. Dazu erforder-
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lich ist aber eine genaue Messung des Nadirwinkels, denn bei einer angenommenen
Fiughthe von 800 km wirde eine MeBunsicherheit des Nadirwinkels von 0.01° eine
Schwankungsbreite der Tangentenhéhe in der Troposphdre von mehr als 500 m hervor-
rufen. Interferometer wie MIPAS (Satellitenversion) erreichen derartige Genauigkeiten
in der Winkelmessung. Daneben besteht die Moéglichkeit, Tangentenhéhen mit brauch-
barer Genauigkeit aus dem Spektrum direkt abzuleiten (LINDEN 1991).

vorteilhafte wird erfallt bei der
Eigenschaft: Nadirsondierung Horizontsondierung
groBe Absorbermasse ) i
- nein
im optischen Weg ’
anwendbar auch bei , nein
a
durchbrochener Bewolkung :
gute vertikale , 4
nein
Auflésung J
gute horizontale , nein
a
Auflésung :
geringe Anforderungen , nein
a
an die Nadirwinkelmessung :
gutes Signal-zu-Rausch- , i
a
Verhaltnis ) ’
viele Spurengase , nein
nein
erfaBBbar

Tabelle 1. Gegen{iberstellung der Nadir- und Horizontsondierung. Gliltig fir Messungen in der
Troposphére im infraroten Spektralbereich

Zusammenfassend ist zu bemerken, daB sich Horizontsondierungsspektren im allge-
meinen besser dazu eignen, die vertikale Verteilung von Spurenstoffen zu erfassen,
wdhrend sich die Nadirsondierung besser flir eine Erfassung der Gase mit guter hori-
zontaler Auflosung eignet. Trotz des allgemein guten Signal-zu-Rausch-Verhaltnisses
bei der Troposphéirensondierung, kénnen aufgrund der spezifischen Eigenschaften der
unteren Atmosphédre nur verhidltnisméBig wenig Spurengase gemessen werden. Auf-
grund des Wolkenproblems sowie der starken Absorption des Wasserdampfes ist die
Nadirsondierung zumindest fur die Bereiche der unteren und mittleren Troposphére die
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geeignetere MeBgeometrie. Deshalb wurde bei den Untersuchungen im Rahmen dieser
Studie ein Schwerpunkt auf die Nadirsondierung gelegt.

2.4 Die Ableitung von Atmosphédrenparametern

Der in Kapitel 2.2 beschriebene Strahlungsiibertragungsalgorithmus FASCOD2 berech-
net Strahldichtespektren fir vorgegebene Atmospharenmodelle. Mit dem Inversionspro-
gramm RAT10 (v. CLARMANN 1990), welches den FASCOD2-Algorithmus als Unterpro-
gramm enthélt, ist es moglich, den umgekehrten Weg zu beschreiten; d.h. von einem
gemessenen Spektrum kénnen Rlckschlisse auf Parameter des Atmosphidrenmodells,
wie die Temperatur T und das Volumenmischungsverhéltnis c,, der Gase gezogen wer-
den. Dazu ist es erforderlich, das gemessene mit einem berechneten Spektrum zu ver-
gleichen und das berechnete Spektrum durch Variation oben genannter Parameter des
Atmospharenmodells in einem iterativen ProzeB solange dem gemessenen anzupassen,
bis der Unterschied zwischen beiden Spektren minimal wird.

Diese Unterschiede beruhen aber im allgemeinen nicht nur auf falsch angenommenen
Atmospharenparametern bei der Rechnung. Die gemessenen Spektren kénnen bei-
spielsweise sowohl bezuglich der Intensitit (Bias) als auch der Frequenz um einen kon-
stanten Betrag verschoben sein. Haufig stimmt auch die bei der Rechnung angenom-
mene spektrale Auflésung nicht mit der tatsédchlichen Auflésung der Messung Uberein.
Deshalb kénnen beim Anpassen der Spektren auch solche Parameter variiert werden.
Die Anpassung selbst erfolgt mittels statistischer Optimierungsverfahren, wie der Me-
thode der kleinsten Quadrate der Abweichungen. Fir die Summe Q der Quadrate der
Differenzen zwischen gemessenen und berechneten spektralen Srahldichten gilt:

M
2
Q(Pi) = Z (Lm,me - Lm,re) (2-9)
=1
mit P, anzupassende Parameter
M Anzahl der Stutzstellen im Spektrum
Lmme gemessene spektrale Strahldichte an der Stitzstelle m
Lnr berechnete spektrale Strahldichte an der Stitzstelle m

Dabei dient Q als Kriterium fiir die Gite der Anpassung. Die Anpassung der Spektren
ist um so besser, je kleiner Q wird.

10 Retrieval of Atmospheric Trace Gas Profiles
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Die gemessenen Spektren sind unter anderem durch die eigenemittierte Strahlung des
MeBgerétes, die auf den Detektor trifft, verrauscht. Das bedeutet, daB jeder MeBwert der
spektralen Strahldichte L,, mit einem statistischen Fehler behaftet ist. In RAT kann die-
ses Rauschen simuliert werden. Die Verteilungsfunktion von ideal verrauschten MeB-
werten L,, ist eine GauBfunktion, die ihr Maximum beim wahren Wert L,,,, hat. Die Me-
thode von BOX und MULLER (1958) gestattet es, einen mittels eines Zufallszahlengene-
rators gewonnenen Satz gleichverteilter Zufallszahlen im Intervall [0,1] in einen Satz
gauBverteilter Zufallszahlen zu transformieren (v. CLARMANN 1990). Aufgrund dieses
simulierten MeBfehlers kommt es bei der Inversion zu Parameterwerten, die von den
wahren Daten um einen Differenzbetrag abweichen.

Das Programmpaket RAT wurde in erster Linie fir Anwendungen im Bereich der Hori-
zontsondierung konzipiert. Mit geeigneten Inversionsmethoden ist es dabei moglich,
nicht nur ein Spektrum anzupassen, sondern es kénnen Inversionsprobleme geldst wer-
den, bei denen n verschiedene Spektren bei n verschiedenen Nadirwinkeln (®, < 90°)
mit den dazugehérenden Tangentenhéhen zur Verfligung stehen. Dabei gibt es Verfah-
ren, die sukzessive ein Spektrum nach dem anderen bearbeiten, wie beispielsweise
das sogenannte Onion-Peeling-Verfahren (McKEE et al. 1969, RUSSEL und DRAYSON
1972, GOLDMAN und SAUNDERS 1979). Das Global-Fit-Verfahren (CARLOTTI 1988) da-
gegen ist eine Methode, bei der die Inversion fur die gesamte Atmosphare simultan
durchgeftihrt wird.

Neben dem hauptsdchlichen Anwendungsgebiet der Horizontsondierung ist der Inver-
sionsalgorithmus auch im Aufwartssondierungs- sowie im Nadirsondierungsmodus an-
wendbar. Bei der Nadirsondierung stellt die Erdoberflache eine Strahlungsquelle hinter
der Atmosphire dar. Das Emissionsvermogen ¢ und die Temperatur T, der Oberflache
beeinflussen dabei das Spektrum haufig in starkem MaBe. Aufgrund der groBen Variabi-
litdt dieser Parameter uber Landflichen ist es daher im allgemeinen notwendig, den
EinfluB dieser Parameter beim Anpassen von Spektren zu bertlicksichtigen. Die in RAT
enthaltenen Auswerteverfahren fur die Horizontsondierung sind verhaltnismé&Big auf-
wendig. Die Inversionsprozedur fur die Nadirsondierung ist bislang verhaltnismé&Big ein-
fach angelegt. Im Rahmen dieser Studie dient dieses Inversionsverfahren als Mittel, um
Aussagen Uber die MeBbarkeit von Spurengasen zu erhalten und Fehler in den Gaspro-
filen abzuschitzen. Soll ein berechnetes an ein gemessenes Spektrum durch die Verdn-
derung eines Parameters der Modellatmosphére, also beispielsweise durch die Varia-
tion des Mischungsverhiltnisses c,, eines Gases g angepaBt werden, so kann c,, in
den Schichten zwischen dem Beobachter z,,. und dem FuBpunkt z, mit einem in allen
Schichten konstanten Faktor multipliziert werden. Die Form des Ausgangsprofils bleibt
dabei also erhalten. Das Mischungsverhéltnis muB jedoch nicht zwangsldufig in allen
Schichten zwischen Beobachter und FuBpunkt verdandert werden, denn es ist moglich,
entsprechend der Beitragsfunktion (Gl. 2.7) Teilbereiche des Atmosphédrenmodells aus-
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zuwéhlen, die einen relevanten Beitrag zu einer ausgewdhlten Signatur im Spektrum
liefern. Uber eine solche Anpassung von Teilbereichen ist es méglich, auch die ur-
springliche Form des Ausgangsprofils entsprechend zu @ndern.
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3. Methodik

Im Rahmen dieser Studie wurde aus den in Kap. 2.3.2 genannten Griinden ein Schwer-
punkt auf die Leistungsfahigkeit der Infrarotspektroskopie bei der Nadirsondierung vom
Sateiliten aus gelegt. In den folgenden Kapiteln wird daher am Beispiel einer Nadirson-
dierung von N,O die Vorgehensweise bei den durchgefiihrten Untersuchungen beschrie-
ben.

3.1 Auswahl geeigneter spektraler Signaturen

Ein gemessenes Strahldichtespektrum enthilt im aligemeinen Informationen mehrerer
atmosphdrischer Parameter (z.B. Temperatur, Spurengaskonzentrationen, Aerosolge-
halt). Um Konzentrationen einzelner Spurengase mit guter Genauigkeit ableiten zu kén-
nen, ist es erforderlich, die im Spektrum enthaltene Information Uber die Zusammenset-
zung eines Gases in der Atmosphédre von der Restinformation zu trennen. Es sollten
daher Spektralbereiche vorhanden sein, in denen diese Molekiile geeignete Linien auf-
weisen. Der Idealfall ist erreicht, wenn eine spektrale Signatur im wesentlichen nur von
einem einzigen Gas erzeugt wird. Eine ideale Signatur reagiert also nur auf Anderungen
der Konzentration eines Gases und ist invariant gegentuber Konzentrationsdnderungen
der ubrigen Gase. Um diesem ldealfall moéglichst nahe zu kommen, ist eine gentigend
hohe spektrale Auflosung bei der Messung erforderlich. Dieser Gesichtspunkt wird mit
dem Einsatz spektral hochauflésender MeBgerate, wie Fouriertransformationsspektro-

meter, erfillt,

Abb. 4 auf Seite 18 zeigt ein simuliertes Nadirsondierungsspektrumtt im Bereich der
starken N,O- und CH,-Banden mit Zentren nahe 7.8 bzw. 7.7 um. Die Linienzentren tre-
ten bei dieser Sondierungsgeometrie fast ausschlieBlich als Minima im Spektrum her-
vor. Das bedeutet, die verhdltnismaBig kraftige Hintergrundstrahlung des warmen Erd-
bodens wird im Linienzentrum stiarker absorbiert als im Fligelbereich., Das gemessene
Strahldichtesignal enthilt daher im Zentrum einen gréBeren Anteil aus der relativ kalten
Atmosphidre emittierter Strahlung als im Flugel. Je héher die spekirale Auflésung ge-
wahlt wird, desto deutlicher treten Strukturen im Spektrum hervor. Bei einer Auflésung
von Av = 0.6 cm~' (Kurve 4) ist es nicht méglich, die markierten N,O- und CH,-Linien zu
trennen. Der Grenzfall fur die Separierung ist hier Av = 0.3 cm~' (Kurve 3). Eine bes-
sere Separierung der Linien und damit letztendlich eine héhere Genauigkeit bei der Be-
stimmung der Gasmasse liefern die Auflésungen Av = 0.1 cm~' (Kurve 2) bzw. Av =
0.05 cm~" (Kurve 1). Eine weitere Steigerung der spektralen Auflésung bringt fur tropo-

11 Nadirwinkel ® = 0°, wenn nichts anderes angegeben
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Abbildung 4. Strahldichtespektren mit unterschiedlicher spektraler Auflosung (Nadirsondierung).
1. Av = 0.05 cm~!
2: Av = 010 cm~*
3:Av = 0.30 cm™*
4: Av = 0.60 cm~*
Die Linienzentren treten bei der Nadirsondierung als Minima aus dem Spekirum
hervor. Je hoher die spekirale Aufldsung gewdhlt wurde, desto deutlicher sind
Strukturen im Spekirum erkennbar.

I

sphérische Fernerkundungsmessungen in den meisten Fillen keine Vorteile, da auf-
grund der speziell in der unteren Troposphdre stark wirksamen Druckverbreiterung die
Halbwertsbreiten der Spektrallinien im GroéBenordnungsbereich der letztgenannten Auf-
l6sungen liegen.

Ungiinstiger sind die Verhélitnisse, wenn trotz genligend hoher spektraler Aufldsung
(0.05 bis 0.1 cm~") keine reinen Signaturen separierbar sind. Solche Mischsignaturen,
bei denen zwar immer noch das gesuchte Gas dominant sein kann, setzen sich aus
Beitrdgen mehrerer Gase zusammen. Beispielsweise werden die Signaturen mit Zen-
tren bei 1265.36 bzw. 1265.67 cm~" aus Beitrdgen von Spektrallinien der Gase CH, und
H,O bzw. N,O und CH, gebildet (siehe Abb. 4).

In einem ersten Schritt werden deshalb in ausgesuchten Spektralintervallen Gas fir Gas
synthetische Nadirsondierungsspektren berechnet. Die Separierbarkeit einer Signatur
des interessierenden Gases wird unter Bericksichtigung aller sonstigen im ausge-
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Abbildung 5. Separierung von N,O-Signaturen, Av = 0,1 cm-".
1: alle Gase
2: alle Gase ohne N;O
Die Signaturen bei 1262.90 und 1264.75 cm~' sind gut separiert. Die Signatur bei
1263.83 cm~" enthalt Beitrdge des Gases H,0.

wahlten Spektralintervall optisch aktiven Spurenstoffe geprift. Der Beitrag eines Einzel-
gases ist gut zu erkennen, wenn man das Gesamtspektrum aller Gase und ein Spek-
trum aller Gase ohne das gewiinschte Einzelgas darstellt. Abb. 5 zeigt dies am Beispiel
von N.O. Wahrend die N,O-Signaturen bei 1262.90 und 1264.75 cm~"' recht gut separiert
sind, enthilt die Signatur bei 1263.83 cm~' in ihrem kurzwelligen Fligelbereich starke
Beitrdage des Gases H,0. Neben N,O findet man im mittleren infraroten Spektralbereich
bei der Auflosung von Av = 0.1 cm~' gut separierte Signaturen auch fiir weitere Gase
wie H,0, O,;, CH,, CO, CCl,F, und andere. Wenn der Beitrag zum Strahldichtespektrum
sich weniger in einzelnen Signaturen sondern in einer Art Quasi-Kontinuum zeigt, so
kann es auch sinnvoll sein, einen gréBeren Spektralbereich in die Betrachtungen mit
einzubeziehen, um den Beitrag des gewiinschten Gases herauszufiltern.
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3.2 Ableitung von Information liber die vertikale Verteilung der Spurengase

In einem zweiten Schritt wird untersucht, welche Atmosphirenbereiche den groBten
Beitrag zu einem gemessenen Signal beisteuern. Die Gewichtsfunktion (Gl. 2.8) und ins-
besondere die Beitragsfunktion (Gl. 2.7) geben dartiber Auskunft.

Abb. 6 (links) zeigt Gewichtsfunktionen fiir das Zentrum der N,O-Signatur bei 1264.75
cm~' far unterschiedliche spektrale Auflésungen. Dargestellt ist hier lediglich der Bei-
trag des Gases N,O. Das Funktionsmaximum ist dabei auf den Wert 1 normiert was be-
deutet, daB die Funktionen mit unterschiedlichen Faktoren skaliert wurden. Die Lage
der Funktionsmaxima variiert mit der spektralen Auflésﬁng. Je feiner die Auflésung, de-
sto stdrker wird der zentrale Linienbereich, d.h. der Bereich der geringsten Transmis-
sion, betont und desto hoher in der Atmosphare befindet sich das Funktionsmaximum.
Das Maximum kennzeichnet den Bereich der stirksten Transmissionsdnderung mit der
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Abbildung 6. Gewichts- (links) sowie Beitragsfunktionen (rechts) fir die N,O-Signatur bei
v = 1264.75 cm~", ‘
1. Av = 0.05 cm~'
2:Av = 010 cm™?
3:Av = 030 cm~*
Je stirker der zentrale Bereich der Signatur infolge einer hdheren spektralen Auf-
I6sung betont wird, desto hdher in der Atmosphare befindet sich das Funktionsma-
ximum,
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Abbildung 7. Beitragsfunktionen fiir die N;O-Signatur bei v = 1264.75 cm—' mit Av = 0.1 cm~*,
1: 1264.750 cm~ ' (Linienzentrum)
2: 1264.725 cm~1
3:1264.700 cm~*
Mit zunehmendem Abstand vom Linienzentrum wandert das Funktionsmaximum in
tiefere Tropospharenschichten.

Hohe ldngs des optischen Weges. Die im rechten Teil von Abb. 6 dargestellten Bei-
tragsfunktionen bericksichtigen zuséatzlich die Temperaturabhéngigkeit der Planckfunk-
tion. Da die Temperatur in der Troposphare bei der betrachteten Standardatmosphéare
(vgl. Abb. 3 auf Seite 9) zum Boden hin zunimmt, werden die unteren Schichten ent-
sprechend stdrker gewichtet und die troposphérischeh Funktionsmaxima nach unten
verschoben (Funktionen 2 und 3). Das Maximum der Funktion 1 befindet sich in einem
sehr kalten, nahezu isothermen Atmospharenbereich oberhalb der Tropopause und ver-
schiebt sich praktisch nicht. Stattdessen bildet sich aber ein Nebenmaximum in der
oberen Troposphdre. Abb. 6 zeigt, daB bereits bei Av = 0.3 cm~' (Kurve 3) der maxi-
male Beitrag der emittierten Strahlung aus der untersten Atmosphdrenschicht stammt,
da im Vergleich zu den hoheren Auflésungen die Transmission im zentralen Bereich
der Signatur gréBer ist. Bei noch schlechteren spektralen Auflésungen ist der Funk-
tionsverlauf qualitativ dhnlich. Unter Zugrundelegung dieses Konzepts ist es daher zum
Erreichen einer gewissen vertikalen Auflésung erforderlich, Spektren mit geniigend ho-
her spektraler Auflésung von etwa Av = 0.1 cm~' zu messen.
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Abbildung 8. Beitragsfunktionen verschiedener N,O-Signaturen (Av = 0.1 cm~'). Die spektralen
Angaben beziehen sich auf die Linienzentren. Die Lage der Funktionsmaxima ist
abhangig von der Stirke der Signaturen.

Betrachtet man nicht nur das Zentrum einer Signatur, sondern auch den Bereich der
(zentrumsnahen) Flanke, so ist festzustellen, daB das Maximum der Beitragsfunktion mit
zunehmender Entfernung vom Linienzentrum rasch in tiefere Troposphdrenschichten
absinkt (siehe Abb. 7). Bereits bei einem Abstand von 0.05 cm~' vom Linienzentrum
befindet sich das Maximum in Bodenn&dhe. An diesem Beispiel wird deutlich, daB eine
hohe spektrale Auflosung den Vorteil einer Auflésung des Vertikalprofils im Bereich ei-
ner einzelnen Signhatur bietet. In Abb. 8 sind Beitragsfunktionen von N,O-Signaturen im
Bereich der Banden mit Zentren bei 7.8 bzw. 8.55 um abgebildet. Die Maxima liegen in
unterschiedlichen Troposphidrenschichten. Fiur die Signatur bei 1155.76 cm~', deren
Funktionsmaximum sich in der untersten Schicht befindet, muB der EinfluB der Hinter-
grundstrahlung des Erdbodens in starkem MaBe berlcksichtigt werden. Dabei ist anzu-
merken, daB die Lage der Beitragsfunktionsmaxima stark abhdngig ist von dem be-
nutzten Atmosph&drenmodell (Temperatur, Mischungsverhéltnis). Erhéht man die Ge-
samtmasse My,s iIM Modell, so wandert das Funktionsmaximum nach oben, d.h. ho-
here Atmosphédrenschichten liefern jetzt den gréBten Beitrag zum gemessenen Strahl-
dichtesignal. Abb. 9 auf Seite 23 (links) zeigt Beitragsfunktionen der N,O-Signatur bei
1309.12 cm~' mit unterschiedlicher N,O-Gesamtmasse. In dieser Darstellung ist das ab-
solute Maximum aller beteiligten Funktionen auf 1 normiert, d.h. die Funktionen wurden
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Abbildung 9. Beitrags- (links) sowie Sensitivititsfunktionen (rechts) der N,O-Signatur bei
v = 130912 cm~".
Variation der N,O-Gesamtmasse {Av = 0.1 cm~"):
1 Mio= 1.0 My,0.ges
2: Mys = 1.5*My,0.ges
3: Mo = 2.0*My,0.ges
4: My = 3.0°My,0.ges
A: (fa(mys) — fa(my o))/ (M5 — Myo)
B: (fa(Mzo) — fe(Mis))/(Mao — Mys)
C: (fa(mso) — fa(M2o))/(Mso — Mao)
Die Lage der Funktionsmaxima dndert sich bei einer Variation der Gasmasse.

mit einem konstanten Faktor skaliert. Die im rechten Teil der Abbildung aufgetragene
Funktion

P Otp,(2) > 3.1)

fs = —a;; <BAV(T) e

wird Sensitivitdtsfunktion (fs) genannt. Sie beschreibt die Anderung des Beitrags der
einzelnen Atmosphérenschichten zum Strahldichtesignal bei einer Anderung der Gas-
masse. Aus Abb. 9 (links) wird deutlich, daB bei einer Erhéhung der Gasmasse héhere
Tropospharenschichten einen gréBeren Beitrag zum Signal im Vergleich zu den unteren
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Schichten liefern. Der Beitrag der unteren Schichten nimmt dabei stark ab, was am ne-
gativen Anteil der Sensitivitdtsfunktion (Abb. 9, rechts) erkennbar ist. Der entspre-
chende SchiuB gilt auch in umgekehrter Richtung, d.h. fir eine Erniedrigung der Gas-
konzentration nimmt der Beitrag der unteren Schichten zu. In Abb. 9 (rechts) sind die
Flachen unter den Kurven im negativen Wertebereich betragsméBig groBer als im posi-
tiven Bereich. Dies liegt daran, daB bei der angenommenen Massenerhdhung die Inten-
sitdt des atmosphérischen Strahldichtesignals abnimmt. Die Intensitat dieses Strahl-
dichtesignals wird geometrisch dargestellt durch die Flache unter der Beitragsfunktion
(siehe Abb. 9, links). Bei zunehmender Masse verkleinert sich diese Flache, d.h. das
Strahldichtesignal nimmt ab.

3.3 Sensitivitit der Signaturen gegeniiber Anderungen der Gasmasse und
der Temperatur

In einem weiteren Schritt werden die separierten Signaturen in detaillierter Weise hin-
sichtlich ihrer Sensitivitdt gegentber Anderungen der Gasmasse und der Temperatur
untersucht.

Die Linienstédrke S, ist insbesondere abhangig von der Temperatur T und der Energie
des unteren Anregungszustands E,, des Molekuls. Dabei ist die Temperaturabhén-
gigkeit um so geringer, je kleiner Eg, ist. Linien mit kleinem Eo, sind hdufig stdrkere
Linien. Wie bereits erwdhnt, wurden im Rahmen dieser Studie die Moéglichkeiten der
Fernerkundung troposphdarischer Spurengase hauptsachlich fur die Nadirsondierungs-
geometrie untersucht. Aufgrund der damit verbundenen kurzen optischen Wege mit we-
nig Gesamtabsorbermasse im Vergleich zur Horizontsondierung, sind stdrkere Linien
meist besser dazu geeignet, Riickschliisse auf die Konzentration des jeweiligen Spuren-
gases zu ziehen, insbesondere wenn sich die Linienabsorption linear mit der Gasmasse
andert. Eine von einem bestimmten Gas erzeugte Signatur ist speziell dann zur Bestim-
mung der Gaskonzentration geeignet, wenn die Massensensitivitdt groB ist im Vergleich
zur Temperatursensitivitat.

Um die Sensitivitdt der Strahldichtesignaturen gegentber tropospharischen Massen-
dnderungen beurteilen zu kénnen, wurde das Mischungsverhéltnis des entsprechenden
Gases in der Troposphdre um 20 bzw. 50 % erhoht und die Differenz der Spektren mit
erhéhter bzw. normaler Gasmasse gebildet:

ALAv,1 = LAv(mges’ T, To) — LAv(mges + Amg,Tropy T, To) (3.2a)
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mit La, Strahldichte
Mges Gesamtmasse der Gase in der Atmosphére langs des
optischen Weges
Amgre zusdtzliche Masse des betrachteten Gases g in der

Troposphére
T Temperaturprofil
To Bodentemperatur

Desweiteren wurde das Temperaturprofil mit einem Bias von 0.5 K, d.h. einer kon-
stanten Temperaturdifferenz variiert, um die Temperatursensitivitat zu prufen:

ALAV,Q = LAv(mges’ T+ AT’ TO) - LAv(mges’ T’ TO) (3'2b)

mit AT Bias des Temperaturprofils

Bei derartig kleinen Temperaturvariationen ist das Vorzeichen des Fehlers AT ohne Ein-
fluB auf die Fehlerabschitzung. Die Strahldichtednderung ist in beiden Féllen betrags-
méBig nahezu dieselbe. Um den EinfluB der Bodentemperatur ebenfalls zu berlcksich-
tigen, wurde diese mit einem Bias von 1 K entsprechend dem Vorzeichen des Tempera-

turprofil-Bias gedndert:
ALAv,S = LAv(mges’ T+ ATv T0 + ATO) - LAv(mges’ T, TO) (3-20)

mit AT, Bias der Bodentemperatur

Die Qualitdt Q. einer Signatur kann damit tiber den Quotienten der Strahldichtedifferen-
zen

ALAv,‘I 3.3
Qs,a = A, (3.3a)
bzw. zusatzlich mit Beriicksichtigung des Einflusses der Bodentemperatur
ALAv1
= ’ 3.3b
Qs‘b ALAV,s ( )

ausgedrickt werden. Je groBer Q; wird, desto besser ist die Signatur dazu geeignet, um
daraus das Mischungsverhiltnis des entsprechenden Gases in der Troposphédre abzu-
leiten. Dabei sollte betont werden, daB troposphéarische bzw. stratospharische Massen-
danderungen zu spektral unterschiedlichen Strahldichteidnderungen fithren (siehe Kap.
4.2.3.3). Diese Aussage ergibt sich auch unmittelbar aus der unterschiedlichen Lage der
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Maxima verschiedener Beitragsfunktionen. Deshalb ist es in einem hochaufgelosten
Spektrum maoglich, nicht nur gasspezifische informationen sondern auch troposphéri-
sche und stratospharische Informationen voneinander zu trennen.

GroBe Fehlerguellen bei der Nadirsondierung sind die ungenaue Kenntnis des Boden-
emissionsterms ¢,,B,,(To) (vgl. Gl. 2.1 und 2.2) sowie Fehler in der Kenntnis des atmo-
spharischen Temperaturprofils. Diese Fehlerquellen lassen sich neben dem Vergleich
von Massen- und Temperatursensitivitdt insbesondere durch Inversionsrechnungen mit
dem Retrievalprogramm RAT (siehe Kap. 2.4) abschétzen. Dabei wird das “wahre” Refe-
renzprofil eines Spurengases mit einem konstanten Faktor skaliert, d.h. in jeder Schicht
wird das Mischungsverhaltnis mit diesem Faktor multipliziert. Dieses neu gewonnene
Profil werde Startprofil genannt. Das dazugehoérige Spektrum (Startspektrum) soll nun
an das zum Referenzprofil geh6érende Referenzspektrum bestmdéglich angepafBt werden.
Bei dieser Anpassung wird von einem fehlerhaften Temperaturprofil ausgegangen. Das
bedeutet, unter der Annahme dieses Temperaturfehlers wird die Masse des Spuren-
gases im Startprofil solange variiert, bis die Differenz zwischen dem Referenzspektrum
und dem aus dem variierten Startprofil berechneten Spektrum minimal wird. Das zum
Spektrum mit der besten Anpassung an das Referenzspektrum gehorende Gasprofil ist
das Ergebnisprofil. Die Differenz zwischen dem Ergebnisprofil und dem Referenzprofil
beinhaltet einen Fehler in der Gasmassenbestimmung, der zurtckzufithren ist auf das

fehlerhaft angenommene Temperaturprofil.

Auswirkungen anderer Fehler auf die Spektren und damit letztendlich auf die Genauig-
keit der zu bestimmenden Spurengasmasse, wie spektrales Rauschen oder Eichfehler,
kénnen mit RAT simuliert werden. Der EinfluB ungenauer spektroskopischer Daten auf
die Gasmassenbestimmung wurde abgeschatzt (siehe Kap. 4.2.1).

26




4. Nadirsondierung von Spurengasen vom Satelliten aus

Das ubergeordnete wissenschaftliche Ziel ist die méglichst kontinuierliche Messung kli-
mawirksamer Spurengase mit guter rdumlicher Auflésung bei globaler Uberdeckung.

MeBbar sind dabei Molekiile, die geeignete Absorptionslinien im infraroten Spektralbe-
reich besitzen und in genligend hoher Konzentration in der Troposphidre vorhanden
sind, was gleichbedeutend damit ist, daB deren Quellen in erster Linie in der Tropo-
sphére liegen.

4.1 Klimarelevante troposphdrische Spurengase

Die Konzentration der klimarelevanten Spurengase nimmt durch die anthropogenen
Emissionsraten laufend zu und fuhrt damit insbesondere zu einer Verstarkung des
Treibhauseffektes. Zur Zeit besitzen der Wasserdampf und das Kohlendioxid zusammen
einen Anteil von etwa 85 % am Gesamttreibhauseffekt. Eine Anderung der Konzentra-
tionen klimawirksamer Spurengase, insbesondere der im Bereich des sogenannten at-
mosphdarischen Fensters (1 = 8 - 13 um) optisch aktiven Gase, fiihrt zu einer Verédnde-
rung des Strahlungshaushalts und damit zu einer Anderung des Erdklimas.

Man kann unterscheiden zwischen Gasen mit langen bzw. kurzen Verweilzeiten in der
Troposphare. Kurzlebige Gase wie H,0, CO oder Q,, zeichnen sich durch eine hohe zeit-
liche und rdaumliche Variabilitit bezuglich ihrer Konzentration aus. Die wesentliche
Quelle fur das am starksten absorbierende Gas, den atmospharischen Wasserdampf, ist
die Verdunstung von Wasser an der Erdoberfliche und durch die Ozeane. Einen signifi-
kanten EinfluB auf die Konzentration und Verteilung des Wasserdampfs in der Tropopau-
senregion Ubt die Verbrennung des Treibstoffs von Flugzeugen aus. Generell ist die
rdumliche und zeitliche Variabilitdt der Wasserdampfkonzentration nicht nur aufgrund
der kurzen mittleren Verweilzeit (mehrere Tage), sondern auch wegen der Abhangigkeit
der Verdunstungsraten von der Temperatur recht hoch. Der Wasserdampfgehalt ist be-
sonders hoch in den oberflichennahen Luftschichten Gber den warmen, tropischen
Meeren. Dort kann das Volumenmischungsverhaltnis des Wasserdampfs bis auf einige
Prozent ansteigen. Es nimmt mit der Hohe und zu den Polen hin um mehr als den Fak-
tor 1000 bzw. 10 ab. Neben den Polargebieten ist auch in den ariden Regionen der Sub-
tropen der Wasserdampfgehalt der Luft recht niedrig.

Das Gas Kohlenmonoxid wird freigesetzt aus einer Reihe von anthropogenen, photoche-
mischen und biosphédrischen Quellen. Aufgrund der relativ kurzen troposphérischen
Verweilzeit von ein bis drei Monaten kénnen unter bestimmten meteorologischen Be-
dingungen in GroBstddten und Industriegebieten kurzzeitig stark erhéhte Konzentra-
tionen auftreten, die um bis zu einem Faktor 100 héher sein kénnen als der nordhemi-
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sphérische Mittelwert von 100 bis 150 ppbv. AuBerdem ist ein Jahresgang der Konzen-
tration mit im Frihjahr maximalen und im Frihherbst minimalen Werten erkennbar. Auf-
grund der geringeren Anzahl anthropogener Quellen in der Siidhemisphére, liegt dort
das Mischungsverhiltnis mit Werten von durchschnittlich 40 bis 80 ppbv deutlich unter
dem mittleren Wert der Nordhemisphare.

Unter den klimarelevanten atmospharischen Spurenstoffen nimmt das Ozon eine Son-
derstellung ein. Es ist eine sehr reaktive und daher ziemlich kurzlebige Verbindung mit
Verweilzeiten von 2 - 3 Monaten in der freien Troposphéare bzw. 1 - 2 Tagen in Bodenna-
he. Ozon wird nicht durch natirliche oder anthropogene Quellen emittiert, sondern als
Folgeprodukt durch photochemische Prozesse in der Atmosphare gebildet, Fur die Kon-
zentration und Verteilung des Ozons in der Stratosphare sind neben den photochemi-
schen auch dynamische Prozesse verantwortlich. Die O;-Produktionsprozesse in der
Troposphére unterscheiden sich von denen in der Stratosphére,

Eine wesentliche Quelle fir Ozon in der freien Troposphare ist der vertikale Transport
aus der Stratosphdare, der starke regionale Unterschiede aufweist. Daneben wird tropo-
sphéarisches Ozon auch in einem erheblichen Umfang bei der durch die Stickstoffoxide
NO und NO, katalysierten photochemischen Oxidation von CO. CH, und htheren Kohlen-
wasserstoffen gebildet. Die sehr reaktiven. Stickstoffoxide entstammen dabei sowohl na-
turlichen als auch anthropogenen Quellen (z.B. Verbrennung fossiler Brennstoffe). Ne-
ben der wichtigen Absorption kurzwelliger solarer Strahiung in der Stratosphére ist
auch das troposphérische Ozon von besonderem Interesse. Zum einen ist dieses Spu-
rengas duBerst klimawirksam und trdagt merklich zum Treibhauseffekt der Atmosphiére
bei, zum anderen ist das Ozon in der Troposphére der wichtigste Vorlaufer der OH-Ra-
dikale, die einen bedeutenden EinfluB auf die Chemie der Troposphéire haben und die
Konzentration und Verteilung verschiedener troposphéarischer Spurenstoffe, unter an-
derem auch des Methans, maBgeblich beeinflussen. Zusatzlich wirkt das Ozon in hohen
Konzentrationen toxisch auf Fauna und Flora. In reinen Luftmassen der mittleren Brei-
ten der Nordhemisphare liegen die typischen Werte des O;-Mischungsverhédltnisses zwi-
schen 30 und 50 ppbv. Im Frihling und Sommer kénnen bei kréftiger Einstrahlung auch
Werte von tGber 100 ppbv auftreten.

Zu den kurzlebigen Gasen gehéren auch die Stickstoffoxide NO und NO,. Da sich in der
Atmosphére tagsiiber zwischen beiden Verbindungen sehr schnell ein (photochemi-
sches) Gleichgewicht einstellt, werden die beiden Spurengase meist unter der Bezeich-
nung NO, zusammengefaBt. Wegen der sehr kurzen Verweilzeit dieser Stickstoffoxide
(ca. 1 Tag) einerseits und der komplexen Verteilung der Quellen und Senken anderer-
seits, zeigen die tropospharischen NO,-Konzentrationen sehr starke rdumliche und zeit-
liche Variationen. In der freien Troposphére oberhalb der Grenzschicht werden NO,-Mi-
schungsverhaltnisse von unter 20 pptv in Reinluft und bis Uber 5 ppbv Uber dicht besie-
delten Gebieten stark industrialisierter Lidnder gemessen.
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Neben fluchtigen organischen Kohlenstoffverbindungen mit zum Teil &duBerst kurzen
Verweilzeiten (wenige Stunden) ist auch eine gewisse Klimarelevanz schwefelhaltiger
Spurengase wie Schwefeldioxid (S0,), Schwefelwasserstoff (H,S), Karbonylsulfid (OCS)
u.a. gegeben. Sie modifizieren den Strahlungshaushalt der Erde durch ihre Oxidation zu
Schwefelsdure und die anschlieBende Bildung von Sulfat-Aerosolteilichen. Die schwefel-
haltigen Spurengase werden an der Erdoberfliche durch verschiedene natirliche und
anthropogene Prozesse gebildet und in die Atmosphére emittiert. Abgesehen von Kar-
bonylsulfid haben schwefelhaltige Verbindungen recht kurze troposphérische Verweil-
zeiten und daher ist ihre horizontale und vertikale Verteilung in der Troposphére sehr
inhomogen.

Langlebige Gase wie CO,, CH,, N,O oder die Fluorchiorkohlenwasserstoffe (FCKW's)
sind in der Troposphdre aufgrund der langen Verweilzeiten (viele Jahre bis Jahrhun-
derte) gut durchmischt. Die raumliche Variation in der Konzentration ist daher nur
schwach ausgeprégt. Dasselbe gilt fur die zeitliche Variation. Lediglich bei den Gasen
CO; und CH; ist ein ausgepragter Jahresgang der Konzentration in der Troposphédre mit
einem Maximum im Frihjahr und einem Minimum im Herbst erkennbar. Der Jahres-
gang der Konzentration wird bestimmt durch die zeitlichen Schwankungen der Quell-
und Senkenstdrken. Die Gase CO,, CH; und N,O besitzen sowohl anthropogene als auch
natirliche Quellen. Momentan liegen die mittleren globalen tropospharischen Mi-
schungsverhaltnisse bei 355 ppmv fiir CO,, 1.74 ppmv fur CH,, sowie 311 ppbv fir N,O.
Das Mischungsverhdltnis der Fluorchlorkohlenwasserstoffe liegt im sub-ppbv Bereich
mit momentanen Werten von bis zu 280 pptv (FCKW-11) bzw. 484 pptv (FCKW-12). Die
Fluorchlorkohlenwasserstoffe entstammen dabei ausschlieBlich kunstlichen Quellen.
Das Mischungsverhaltnis dieser Stoffe in der Troposphdre nimmt dabei jahriich um
mehrere Prozent zu.

Neben dem Zuwachs der Fluorchlorkohlenwasserstoffe in der Atmosphére steigt auch
die Konzentration der anderen klimawirksamen Spurengase laufend an. Die Zielsetzung,
diese Verdnderungen auf moglichst globaler Ebene kontinuierlich zu erfassen, 14Bt sich
praktisch nur tuber den Einsatz von Satelliten als MeBgeratetrdger verwirklichen. Dabei
eignet sich eine vertikale Sondierungsgeometrie besonders dafur, auch Spurenstoffe in
der unteren Troposphdre mit hoher rdumlicher Auflésung zu erfassen.

Daher wurde zunichst eine Ubersicht erarbeitet, welche Gase mittels der Nadirsondie-
rung vom Satelliten aus gemessen werden konnen. AnschlieBend werden detailliert Ein-
zelbeispiele diskutiert.
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4.2 MeBbarkeit von Spurengasen unter Berlicksichtigung verschiedener
Fehlerquellen

4.2.1 Mit hoher Genauigkeit meBbare Spurengase

In Tabelle 2 auf Seite 31 sind die mittels Nadirsondierung vom Weltraum aus in der
Troposphidre meBbaren Spurengase zusammengestellt. Dabei ist zu beachten, daB das
ebenfalls meBbare Spurengas CO, hier nicht betrachtet wird. Wie eingangs dieses Kapi-
tels erwédhnt, ist Kohlendioxid aufgrund seiner langen Verweilzeiten in der Troposphére
gut durchmischt. Seine Konzentration wird an einer Vielzahl von Stationen kontinuier-
lich gemessen. CO,-Signaturen bzw. Banden werden deshalb im allgemeinen dazu be-
nutzt, um daraus Information tber das Temperaturprofil abzuleiten (siehe z.B. FISCHER
1975, PFISTER 1988).

Die Ergebnisse in Tabelle 2 beruhen mit Ausnahme der Rubrik “ungenaue spektrosko-
pische Daten” auf Inversionsrechnungen. Sie gelten fiir ausgewahlte Signaturen in den
angegebenen Spekiralbereichen bei einer spektralen Auflésung von Av = 0.1 cm~"'. Da-
bei wurde nicht nur das Linienzentrum betrachtet, sondern es wurde auch der gesamte
aus dem Spektrum hervortretende Linienfligelbereich von bis zu 0.5 cm~' Abstand vom
Linienzentrum in die Betrachtungen mit einbezogen. Um Signaturen im Spektrum zu se-
parieren, wirde in Einzelfdllen zwar eine schlechtere Auflésung von bis zu Av = 0.4
cm~' genligen, jedoch ist es dann kaum noch maoglich, Informationen uber die vertikale
Verteilung der Spurenstoffe aus dem Spektrum abzuleiten (vgl. Kap. 3.2).

Die zusammengesteliten Ergebnisse zeigen, daB es bei einer geniigend hohen spektra-
len Auflésung fur die Spurengase H,O, CH,, N,O und CO méglich ist, neben der Informa-
tion Uber den Gesamtgehalt der Gase in der Atmosphare auch Informationen tber de-
ren Vertikalverteilung in der Troposphare aus dem Spektrum abzuleiten. Diese vertikale
Auflésung umfaBt dabei Schichten von mehreren Kilometern Dicke. Die Beitragsfunktio-
nen (Gl. 2.7) der Signaturen dieser Gase besitzen Maxima in unterschiedlichen Hohen-
bereichen. Fur die Gase H,0 und CH, findet man sogar Signaturen mit Beitragsfunk-
tionsmaxima in der unteren Stratosphare. Bei CCI,F, (FCKW-12) dagegen ist eine derar-
tige Hohenauflosung nicht moéglich, da die CCl,F,-Signaturen zu schwach sind. Dies ist
aber kein Nachteil, denn aufgrund der sehr langen Verweilzeiten dieses Moleklls ist
das CCl,F,-Mischungsverhéltnis in der gesamten Troposphére ohnehin nahezu héhen-
konstant. Anders sind die Verhiltnisse bei Ozon. Aufgrund des stratospharischen
Os-Konzentrationsmaximums besitzen die Beitragsfunktionen der O,-Signaturen stets ein
ausgepragtes Maximum in der Stratosphidre. Oft weisen sie jedoch ein zweites Maxi-
mum in Bodennadhe auf.
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Insofern 4Bt sich aus dem Spektrum in gewissen Grenzen auch Information Uber die
Ozonverteilung in der unteren Troposphire (Grenzschicht) ableiten (siehe Kap. 4.2.3.3).
Bei sdmtiichen Signaturen der zusammengestellten Gase spielt der EinfluB von Stor-
gasen im allgemeinen keine Rolle, solange deren Gesamtmasse auf wenigstens 50 %
genau bekannt ist.

Tabelle 2 zeigt, mit welcher Genauigkeit die jeweiligen Gase unter der Annahme be-
stimmter Fehlerquellen gemessen werden kénnen. Die angegebenen Fehler beziehen
sich jeweils auf die Gesamtmasse der jeweiligen Gase entlang des optischen Weges.

Dabei wird zundchst ein spektrales Rauschen (NESR12 ), das unter anderem durch den
Detektor im MeBgerit verursacht wird, vorausgesetzt. Das heiBt, jeder MeBwert der
spektralen Strahldichte L,, ist mit einem statistischen Fehler behaftet. Diese Fehler sind
gemdB der GauBfunktion um den Erwartungswert verteilt. Die Frequenzabhdngigkeit des
spektralen Rauschens wurde dabei beriicksichtigt. Im Rahmen des MIPAS-Weltraumex-
perimentes schwankt die NESR bezogen auf eine spektrale Auflésung von Av = 0.1
cm~' von ca. 10-* W/(cm?sr cm~") bei v = 2200 cm~" bis ca. 1.5°10-® W/(cm? sr cm~) bei
v = 800 cm~". Fur die ausgewiahlten Gassignaturen gilt, daB das spektrale Rauschen im
allgemeinen einen Fehler in der Gasmasse von kleiner als 1 % verursacht. Lediglich
bei CCI,F, kann der Fehler auf 2 % anwachsen. Die angegebenen Zahlenwerte schwan-
ken zum einen infolge unterschiedlicher Signaturen und zum anderen auch infolge un-
terschiedlicher Anfangswerte des Zufallszahlengenerators (vgl. Kap. 2.4).

Eine groéBere Fehlerquelle stellt die Eichung der gemessenen Spektren von willkir-
lichen Einheiten in Strahldichteeinheiten dar. Eine bei Nadirsondierungen verbreitete
Methode ist, daB neben dem Atmospharenspektrum zwei weitere Spektren zweier
Schwarzkorperquellen mit unterschiedlicher Temperatur aufgenommen werden (z.B.
HIS13 -Experiment, REVERCOMB et al. 1988). Es wird dabei ein linearer Zusammenhang
angenommen zwischen den Spektren in willkirlichen Einheiten (C,,) und Strahldichte-
einheiten (L,,). Die Schwarzkérperreferenzspektren bestimmen die Neigung und den Or-
dinatenabschnitt der Geraden in der (C,, L,,)-Ebene. Fiur das kalibrierte Strahldichte-
spektrum L, gilt dann unter der Annahme idealer Schwarzkérper (g4, = 1):

CAv - CAv,k
LAv = BAv(Tk) + (BAv(TW) - BAv(Tk)) CA . CA I< (41)
v, W v,

12 Noise Equivalent Spectral Radiance

13 High-Resolution Interferometer Sounder
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mit Ba. Pianckfunktion
Tk Temperatur des kalten Schwarzkérpers
Tw Temperatur des warmen Schwarzkorpers
Ca unkalibriertes Atmosphdarenspektrum
Cax Unkalibriertes Spektrum des kalten Schwarzkérpers
Caww unkalibriertes Spektrum des warmen Schwarzkérpers

Die Bestimmung des Ordinatenabschnitts stellt eine erste Fehlerquelle dar. Dabei han-
delt es sich um einen additiven Fehler (Offset), d.h. das Spektrum ist um einen kon-
stanten Betrag in der Strahldichte verschoben (absoluter Fehler). Bei einer Nadirsondie-
rung kann die Bestimmung des Offsets auch durch den Vergleich mit berechneten
Spektren in den Licken zwischen den Linien auBerhalb der Banden bei hinreichend be-
kannter Boden- und Kontinuumsemission (H.O, Aerosole) tberpriuft werden (z.B. bei
Sondierungen Uber dem Ozean).

Die groBere Fehlerquelle ist im allgemeinen die Neigung der Geraden in der
(Caws Lay)-Ebene. Dieser Fehler wirkt sich multiplikativ in der Strahldichte aus (relativer
Fehler) und stammt unter anderem aus der ungenauen Kenntnis des tatsédchlichen
Emissionsvermégens sowie der Temperatur der Schwarzkérper und der Messung von
Cavx bzw. C,,,. Im Rahmen des MIPAS-Weltraumprojektes werden wellenzahlabhéngige
radiometrische Genauigkeiten von 1 % (bei v = 800 cm-") bis 3 % (bei v = 2200 cm-")
gefordert (POSSELT 1992). In Tabelle 2 auf Seite 31 ist dieser Fehler in Abhédngigkeit
des Spektralbereichs berticksichtigt. Wie stark sich dieser Fehler auswirkt, hangt von
der Massensensitivitat der Signaturen ab. Je hoher die Massensensitivitat einer Signa-
tur ist, desto starker dndert sich die Strahldichte mit der Masse, bzw. desto weniger
wirkt sich eine radiometrische Ungenauigkeit als Fehler in der Masse aus. Bei den an-
genommenen radiometrischen Genauigkeiten liegt der Massenbestimmungsfehler in
Abhangigkeit von der jeweiligen Signatur haufig unter 5 %, bei CCI,F, jedoch bei etwa
15 %. Dieser groBe Fehler bei CCl,F, kommt dadurch zustande, daB in diesem Spektral-
bereich das Bodensignal gegentber dem Atmosphirensignal dominiert. CCl,F,-Massen-
danderungen fuhren deshalb nur zu verhéltnisméBig. kleinen Strahldichtednderungen
(siehe Kap. 4.2.4.2). Umgekehrt ist deshalb ein Fehler in der Strahldichte mit einem ent-
sprechend hohen Fehler in der Masse korreliert.

Die fur die Strahlungsibertragungsrechnungen benétigten spektroskopischen Daten
sind ebenfalls mit Fehlern behaftet. Aus Gleichung (2.5), welche die Berechnung der
Transmission aus der optischen Dicke ausdrickt, ist ersichtlich, daB der monochromati-
sche Massenabsorptionskoeffizient o,, des Gases g linear gekoppelt ist mit der Masse
m, des Gases. Im folgenden wird abgeschdtzt, in wieweit fehlerhafte spektroskopische
Daten einen Fehler im Absorptionskoeffizienten und dadurch einen Fehler in der Mas-
senbestimmung verursachen. Aus dem Ansatz
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(mg+ Amg)(o, 4 + Ao, ;) = mga, ; = const. (4.2)

V,g

mit Am, Fehler der Masse des Gases ¢
Ao,, Fehler des Massenabsorptionskoeffizienten des Gases g

folgt fur den Massenfehler:

— Aav,g
Am c
[¢] v.d
my - Aav,g (4-3)
1+ %, g

Der Absorptionskoeffizient o,, berechnet sich nach Gleichung (2.6) als Produkt aus der
Linienstdrke S, und der Profilfunktion f. Im Rahmen dieser Abschatzung kann die Profil-
funktion nach Lorentz benutzt werden, da diese die in der Troposphare stark wirksame
Druckverbreiterung der Linien beschreibt. Damit erhélt man fir den Massenabsorptions-
koeffizienten:

S o
g g
g™ 2, 2 (4.4)
(v —voq) + 0
mit S, Linienintensitat
Oy Halbwertsbreite der Linien

v Wellenzahl
Vo Wellenzahl des Linienzentrums

Mit Hilfe des Fehlerfortpflanzungsgesetzes nach GauB

2
aav,g ? 60‘,’9 A
on,g = 889 ASy | + 6ocg Aoy (4.5)

ergibt sich der Fehler des Massenabsorptionskoeffizienten zu:

|

2 2 2
Ac, AS V—v —os Ax
g ( g ) ( O,Q) g g ( 4.6)

Ovg S (v — vo’g)2 + océ %

g
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Dabei wurde der Einzelfehler des Linienzentrums (Avo,) gegentiber den Einzelfehlern
der Linienstédrke (AS,) und der Halbwertsbreite (Aa,) vernachldssigt. Gleichung (4.6) ein-
gesetzt in Gleichung (4.3) ergibt:

\ 2 2 2

AS, (v—vpq) — oy Aag

- S + 2, 2 0
Amg 9 (v—vog) tog 9

Mg 2 2 2

AS, (v—vpq)" — g Aag

T+ S + 2, 2 «
g (v—vpg) +og 9

(4.7a)

Gleichung (4.7a) stellt den Zusammenhang dar zwischen einem relativen Fehler in der
Bestimmung der Gesamtmasse eines Gases g, hervorgerufen durch die relativen Ein-
zelfehler in der Linienintensitdt S, und der Halbwertsbreite o,, unter der Annahme eines
Lorentz-Profils. Gleichung (4.7a) zeigt, daB der Fehler an der Stelle v — voq = oy minimal
und fiur das Linienzentrum (v —vee=0) bzw. fir weit entfernte Filgelbereiche
(v = voy) = oo0) maximal wird. Gleichung (4.7a) nimmt im letzteren Fall die Form an:

AS, 2 Aag 2
. + X
Amg Sg 9
m =
¢ AS, 2 Ao 2
14 +
Sq Xy
In Tabelle 2 auf Seite 31 ist ein derartiger Fehler abgeschitzt worden. Die angege-
benen Fehlergrenzen sollten damit reprasentativ sein fur die ausgewahiten Gassignatu-

ren. Die Schwierigkeit besteht darin, daB nicht fur jede einzelne Linie Fehlerangaben
beziglich ihrer Intensitdt und Halbwertsbreite vorhanden sind. Im allgemeinen existie-

(4.7b)

ren diesbeziigliche Angaben bestenfalls fiir einzelne Banden. Generell sind schwache
Linien stiarker fehlerbehaftet als starke Linien. AuBerdem ist zu beriicksichtigen, daB bei
der Berechnung der Temperaturabhingigkeit der Linienstdrke S,= S,(T) bzw. Druck-
Temperaturabhdngigkeit der Halbwertsbreite o, = ay(p,T) zusatzliche Fehler auftreten
kénnen. Iim Rahmen dieser Studie wurden hauptsédchlich stdrkere Signaturen ausge-
wdhlt, die haufig von mehreren Linien eines Gases gebildet werden. Die in Tabelle 2
angegebenen Fehler fir die Intensitdten und Halbwertsbreiten der Linien liegen im Be-
reich zwischen 2 - 10 bzw. 2 - 15 % (ROTHMAN et al. 1987, FLAUD 1992). Der Massen-
bestimmungsfehler, hervorgerufen durch ungenaue spekiroskopische Daten, durfte da-
her meist zwischen 5 und 10 % liegen. In Einzelfillen, insbesondere bei schwachen
Linien, kann er aber auch Werte bis nahe 20 % annehmen. Im Fall von CCI,F, beruht die
Abschitzung auf Genauigkeitsangaben fur Wirkungsquerschnitte. Durch die Auswertung
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verschiedener Signaturen kann der EinfluB des spektroskopischen Fehlers reduziert
werden,

Eine Fehlerquelle mit groBen Auswirkungen auf die Genauigkeit der Konzentrationsbe-
stimmung ist die Temperatur. In Tabelle 2 sind dafur Fehlergrenzen angegeben. Beim
statistischen Temperaturfehler entsprechen die verrauschten Werte des Temperaturpro-
fils einer GauBverteilung. Die Bodentemperatur wurde dem untersten verrauschten
Temperaturwert im Profil gleichgesetzt. Die angenommene Standardabweichung von
RMS14 = 2 K ergibt sich aus dem Vergleich von vielen vom Satelliten aus und mit Ra-
diosonden gemessenen Temperaturprofilen (z.B. SCOTT et al. 1986, REALE et al. 1990).
Abb. 10 auf Seite 37 zeigt das verrauschte Temperaturprofil im Vergleich zum Stan-
dardprofil.

Als Gegensatz zu einem statistischen Temperaturfehler wurde auch eine systematische
Abweichung simuliert. Dabei wird ein Temperatur-Bias, d.h. eine konstante Abweichung
zwischen dem gemessenen und dem wahren Profil, von 0.5 K angenommen. Der Bias
der Bodentemperatur betragt dabei 1 K, was im Rahmen der erreichbaren MeBgenauig-
keiten liegt (vgl. Kap. 2.3.1).

Der systematische Temperaturfehler verursacht trotz einer kleineren Standardabwei-
chung von RMS = 0.5 K einen gréBeren Fehler in der Gasmassenbestimmung als der
statistische Temperaturfehler (RMS = 2 K). Der Grund dafur ist, daB sich beim stati-
stischen Fehler die Einzelfehler der Stitzstellen im Temperaturprofil teilweise kompen-
sieren konnen. Haufig liegen aber sowohl beim statistischen als auch beim syste-
matischen Temperaturfehler die Massenbestimmungsfehler im Bereich von 5 %. Sie
sind dabei in der Regel um so groBer, je starker der EinfluB der Bodenemission
eaBaTo) auf die ausgewahliten Signaturen ist. Fir schwache Signaturen kann dabei der
Massenbestimmungsfehler auf Uber 20 % anwachsen. Generell ist der Fehler im Linien-
zentrum am kleinsten, da hier der Einflu der Bodenemission am geringsten ist. Der fur
das Molekill CO angegebene Fehlerschwankungsbereich ist relativ groB, da in diesem
Wellenlangenbereich die Temperaturabhdngigkeit der Planckfunktion vergleichsweise
hoch ist. In Spektralbereichen mit wenig und zugleich schwachen Absorptionslinien
kann der EinfluB der Bodenemission durch Anpassen des Kontinuums (in den Lucken
zwischen den Linien) im berechneten Spektrum an dasjenige des gemessenen Spek-
tfrums weitgehend eliminiert werden. Der Massenbestimmungsfehler sinkt dann im all-
gemeinen auf Werte von deutlich unter 5 % ab. Dies ist beispielsweise im Bereich der
CCl.F,-Banden bei 8.6 und 10.8 um der Fall. Die hohen Genauigkeiten sind deshalb an-
gegeben unter der Voraussetzung, daB der Fehlerbeitrag der Bodenemission eliminiert
werden konnte,

14 Root of Mean Squares, Wurzel aus der mittleren quadratischen Abweichung
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Abbildung 10. Temperaturprofile. Dargestellt ist das Standardprofii sowie ein mit RMS = 2 K
verrauschtes Profil. Die gestrichelte Kurve zeigt die Differenz zwischen den Pro-
filen.

Die aufgefuhrten Fehlerquellen kénnen sich gegenseitig kompensieren. AuBerdem ist
es moglich, die Fehler durch den Vergleich mehrerer Signaturen eines bestimmten Ga-
ses zu erkennen und anschlieBend zu reduzieren. Daher solite es mdglich sein, den
Saulengehalt der Gase H,0, CH,, N;O, O; und CO mit Genauigkeiten von 5 - 15 % zu
bestimmen. Nicht zuletzt aufgrund der reiativen Unzuverldssigkeit der spektroskopi-
schen Daten durften bei CCLF, lediglich Genauigkeiten von 10 - 20 % erreichbar sein.
Bei diesen Genauigkeitsangaben ist zu beachten, daB diese unter der Annahme stan-
dardisierter Bedingungen abgeleitet wurden. Bei besonderen atmosphérischen Situa-
tionen (z.B. kréftige Temperaturinversionen) konnen sich diese Zahlenwerte dndern.

Bei den genannten Spurengasen ist es also moglich, die Gesamtmasse sowie Informa-
tionen Uber die Verteilung der Gase in der Troposphéare aus Nadirsondierungsspektren
mit guter Genauigkeit abzuleiten.
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4.2.2 Mit niedriger Genauigkeit meBbare Spurengase

Neben den Spurengasen, die mit hoher Genauigkeit meBbar sind, gibt es auch Moleki-
le, bei denen die Gesamtmasse entlang des optischen Weges nur mit gréBeren Unsi-
cherheiten bestimmt werden kann. Dies liegt in erster Linie daran, daB diese Spuren-
stoffe in zum Teil deutlich geringeren Konzentrationen in der Atmosphére vorkommen.
Die Signaturen dieser Gase sind deshalb in Verbindung mit den verhaltnismaBig kurzen
optischen Wegen bei der Nadirsondierung nur schwach ausgeprégt und hiufig durch
Beitrdge von Linien anderer Gase maskiert. Tabelle 3 auf Seite 39 zeigt eine Ubersicht
dieser Gase. Dabei handelt es sich sowohl um stratosphirische Gase (NO,, HNO;) als
auch um tropospharische Quellgase (OCS, CCI;F). Die dargestellten Ergebnisse sind
gulltig fur das Zentrum ausgewahlter Signaturen. Fir das Gas CCl;F (FCKW-11) sind kei-
ne Signaturen separierbar, das Spektrum enthilt lediglich schwach wellenlangenabhan-
gige Beitrage dieses Moleklls. In der Ubersicht ist die Massensensitivitat der Gassigna-
turen im Verhéltnis zum spekiralen Rauschen (NESR) dargestellt. Dabei wurde die ge-
samte Masse m, des jeweiligen Gases um 20 bzw. 50 % erhoht und der Quotient aus
der daraus resultierenden Strahldichtedifferenz

ALAv = LAv(mgesv T, TO) - LAv(mges + Amg’ T, TO) (4-8)

mit M. Gesamtmasse der Gase ldngs des optischen Weges
Amy zusétzliche Masse des gewlinschten Gases g

und dem spektralen Rauschen gebildet.
Um das Strahldichtesignal AL,, auflésen zu kénnen, sollte fiir das Signal-zu-Rausch-Ver-
haltnis (SNR'S ) gelten:

A|“Av
SNR = o> 2 (4.9)

For SNR = 1 ist das Strahldichtesignal AL,, nicht mehr vom Rauschen zu unterschei-
den. Es muB betont werden, daB die NESR der einfachen Standardabweichung os ent-
spricht. Das bedeutet, daB bei der Grenzbedingung AL,, = 2NESR in etwa 95 % aller
Falle AL,, gerade noch vom Rauschen zu unterscheiden ist. Bei gl/eichzeitiger Betrach-
tung von n systematisch verteilten Stutzstellen genligt ein um den Faktor 1/\/7 kleine-
res SNR, um dieses systematische Muster (z.B. HNO,-Signaturen, Abb. 13 auf Seite 42)
vom statistischen Rauschen unterscheiden zu kénnen.

15 Signal to Noise Ratio
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maximales A, maximales Lo,
geeignete spektrales NESR NESR
Spektral- spektrale Rauschen
Gas pet Aufldsung bei Amg: + 20 % bei Amg: + 50 %
bereiche (om-1) (NESR)
cm-
(cm-") (W/{cm? sr cm~1)) ] _ ) ]
(Signatur in cm~") (Signatur in cm™1)
1.1 2.8
NO, 1580 - 1650 0.05 3.0-10-3
(1604.57) (1604.57)
1.6 3.9
OCS 2040 - 2080 0.05 2.0-10°¢
(2052.71) (2052.71)
2.6 6.5
HNO, 850 - 820 0.10 1.5-10- 8
(896.42) (896.42)
1.6 3.3
CCIF
840 - 860 0.10@® 1.510-8 (847 - 849 bzw. (847 - 849 bzw.
(FCKW-11)
850 - 851 M) 850 - 851M)

Legende: (1) keine Signaturen separierbar, nur Kontinuumsbeitrdage

(2) diese hohe spektrale Auflosung ist wegen (1) nicht unbedingt erforderlich




Aus Tabelle 3 ist zu ersehen, daB fur alle aufgefihrten Gase bei einer Massenerhéhung
von 50 % das maximale Signal-zu-Rausch-Verhaltnis groB genug ist um die Bedingung
SNR > 2 zu erfullen. Diese Bedingung wird fur das Molektl HNO; bereits bei einer 20-
prozentigen Massenerhdhung erfillt. Temperaturfehier sowie Fehler infolge ungenauer
Eichung oder fehlerhafter spektroskopischer Daten sind in Tabelle 3 nicht berticksich-
tigt. Im Normalfall sind diese jedoch deutlich kleiner.

Fur das Gas NO, ist zu hemerken, daB die Bodenemission ¢,,B,,(To) im Bereich der 6.2
um-Bande praktisch keine Rolle spielt, da die Absorption in diesem Spektralbereich auf-
grund der starken H,0-Bande mit Zentrum bei 6.3 um sehr groB3 ist. Die separierten
NO.,~Signaturen befinden sich in den Licken zwischen den sehr starken H,O-Signaturen
(siehe Abb. 11). Die NO,-Signaturen sind somit lediglich durch Kontinuumsbeitrage ent-
fernter H,O-Linien und durch die Flugel benachbarter starker Linien gestdri, nicht aber
durch Fremdlinien, die sich unmittelbar im Bereich der NO,-Signaturen befinden. Dies
bedeutet, daB kleinere Schwankungen der H,O-Konzentration von einigen Prozent prak-

1603.0 1604.0
) [

~ 16050 16060 16070 16080  1609.0 6100
) 6.0 : I . i . L . 1 . I ; 6.0 o
* Y
—
—. 5.0 5.0
E i
(&)
» 40+ 40
NE |
S
= 30+ 30
.C i
8
S 20 2.0
O
fé 1 }
i i ] B
oy 10+ H20 i " ; ."1 H20 5 H20 10
1T a bl b i T ~
AN Y AN A MU AWM A
0-0 T | i ' L I T ] T | T I T 0-0
1603.0 16040 16050 16060 16070  160B.O 16090  1610.0

’ -1
Wellenzohl in cm

Abbildung 11. Strahldichtespektren im Bereich der 6.2 um NO,-Bande (Av = 0.05 cm~").
NESR = 3.0:10-°* W/(cm?srcm™1")
1: alle Gase
2: alle Gase ohne NO,
3: Differenz (2 — 1)+10
Die separierten NO,-Signaturen befinden sich in den Liicken zwischen den sehr
starken H,0O-Signaturen.
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tisch keinen EinfluB auf die Differenz der dargestellten Spektren in Abb. 11 hat und so-
mit das Strahldichtesignal, das die Information tber die NO,-Gesamtmasse enthalt, da-
von nahezu unberihrt bleibt. Ahnliche Verhiltnisse findet man fir das Gas OCS vor. Die
OCS-Signaturen sind eingebettet zwischen starken CO,Signaturen und schwicheren
H.O-Signaturen (siehe Abb. 12). Um sowoh! NO,- als auch OCS-Signaturen im Spektrum
noch gut separieren zu kénnen, sollte die spektrale Auflosung mindestens Av = 0.05
cm~' betragen.

Die Absorptionslinien des Molekils HNO; befinden sich in dem insgesamt gesehen
schwach absorbierenden Bereich des atmospharischen Fensters, eingebettet zwischen
einzelnen H,O-Signaturen (siehe Abb. 13 auf Seite 42). Dabei treten im wesentlichen
nur die beiden Q-Zweige der 11.3 um-Bande hervor. Der langwellige Q-Zweig bei 878.98
cm~' wird zudem stark gestort von einer H,O-Signatur. Separiert ist deshalb nur der Q-
Zweig bei 896.42 cm~'. Im Falle einer Auswertung des Spektrums hinsichtlich einer

- 2052.0 2053.0 20540 2085.0 2058.0 2057.0 N
'_O_ 4'0 1 § L i f i 5 ! ‘ 4'0 9
k3 W
_
i 2 L

T S
{E} — 3.0
b
77]
E
e
} — 2.0
iy -
%’ L
B
—:g - 10
5 i
v I

0.0 Ry L T s 0.0

20520 2053.0 2054.0 20856.0 2056.0 2057.0

. -1
Wellenzahl in cm

Abbildung 12. Nadirsondierung im Bereich der 4.85 um OCS-Bande (Av = 0.05 cm~").
NESR = 2.0-10-% W/(cm?srcm~")
1: alle Gase
2: alle Gase ohne OCS
3: Differenz 2 - 1
Die separierten OCS-Signaturen befinden sich in den Licken zwischen den star-
ken CO,-Sighaturen.
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HNO,-Massenbestimmung 148t sich der EinfluB einer ungenauen Kenntnis der Boden-
emission durch Anpassen des Kontinuums im Bereich zwischen den Linien im gerech-
neten Spektrum an dasjenige im gemessenen Spektrum reduzieren.

Schwieriger sind die Verhéltnisse bei CCl;F. Wie aus Abb. 14 auf Seite 43 zu ersehen,
ist der Beitrag dieses Gases im Kontinuum enthalten. Um die Information tber die
CCisF-Masse in der Atmosphidre von der Information tber die Bodenemission trennen
zu kénnen, muB letztgenannte schon als a priori Information vorliegen. Dies bedeutet,
die Bodenemission muB zuvor in anderen Spektralbereichen mit moglichst schwacher
(Kontinuums-) Absorption bestimmt werden. Dies setzt wiederum eine genaue Kenntnis
des Offsets, also der absoluten radiometrischen Genauigkeit voraus.

Wie genau die Massen der Gase NO,, OCS, HNO; und CCIl;F aus Nadirsondierungsspek-
tren bestimmt werden kénnen, hdangt neben Temperaturfehlern und radiometrischen Un-
genauigkeiten auch von der Genauigkeit der spektroskopischen Daten ab. Wie bereits
erwdhnt, ist dieser letztgenannte Fehler fiir einzelne Signaturen nur schwer abschatz-
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Abbildung 13. Strahldichtespektren im Bereich der 11.3 um HNO;-Bande (Av = 0.1 cm™").
NESR = 1.5+10-8 W/(cm?srcm~")
1. alle Gase
2: alle Gase ohne HNO;
3: Differenz (2 — 1)+10 .
Die beiden HNO;-Q-Zweige bei 878.98 cm~* und 836.42 cm~' sind markiert.
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Abbildung 14. Strahldichtespektren im Bereich der 11.8 um CCI;F-Bande (Av = 0.1 cm— 1),
NESR = 1.5:10-8 W/(cm2srcm~")
1: alle Gase
2. alle Gase ohne CCIsF
3: Differenz (2 — 1)+10
Es sind keine CClF-Signaturen separierbar. Im Spektrum sind lediglich
CClsF-Kontinuumsbeitrage sichtbar. Die kleinen kurzperiodischen Schwankungen
bei Kurve 3 sind numerisches Rauschen.

bar. Betrachtet man nur den EinfluB des spekiralen Rauschens, so ist es nach den Aus-
sagen von Tabelle 3 unter Berlcksichtigung der Bedingung (4.9) moglich, die Gesamt-
masse (Troposphdre + Stratosphire) in Abhingigkeit der Gase auf bis zu 20 % (HNO,)
bzw. bis zu 50 % (NO,, OCS, CCI;F) genau zu bestimmen.

Im Rahmen dieser Studie wurde die MeBbarkeit weiterer Spurengase untersucht. Die
starkste Bande des Gases SO, bei 7.3 um befindet sich im Bereich der starken 6.3 um
H.O-Bande. Daher verlieren sich bei einer Nadirsondierung selbst bei einem hohen bo-
dennahen SO,-Mischungsverhéltnis (400 ppbv) die im reinen SO,-Spektrum erkennbaren
Strukturen im von H,O geprdgten Gesamtspektrum. Der SO,-Beitrag ist sehr klein, was
im Ubrigen auch fiir die schwacheren Banden bei 19.3 und 8.7 um gilt.

Nur wenig gunstiger sind die Verhaltnisse bei Stickstoffmonoxid. Die einzige NO-Bande
im Spektralbereich des mittleren Infrarots befindet sich bei 5.33 um. Nur bei einem sehr
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starken NO-Mischungsverhaltnis (bis 1 ppmv am Boden) sind schwache NO-Signaturen,
die auf dem starken H,0-Kontinuum sitzen, erkennbar.

Nach den gewonnenen Erkenntnissen erscheint es daher nicht bzw. nur sehr schwer
moglich zu sein, fir diese zuletzt genannten Gase deren Konzentration in der Tropo-
sphare oder wenigstens der gesamten Atmosphire mittels einer Nadirsondierung zu
bestimmen. Auch eine gesteigerte spektrale Auflésung von besser als 0.05 cm~"' wird an
diesem Gesichtspunkt nichts wesentliches dndern. Eine schrage Beobachtungsgeome-
trie bei der Nadirsondierung (® s 0°) erhoht nicht nur die Masse des gesuchten Gases
entlang des optischen Weges, sondern auch die Masse sdmtlicher maskierender Stor-
gase und bringt in diesem Zusammenhang deshalb in der Regel keine Vorteile.

Fur eine Reihe weiterer Spurenstoffe wurden Strahldichterechnungen durchgeftihrt (NH;,
HCI, CCl,, CF,, CHFCI, (FCKW-21), CHF,Cl (FCKW-22), H,0,, C,H. und C,H:). Allerdings
erscheint eine Nadirsondierung bestenfalls fir HCI (und eventuell noch FCKW-22) bei
der heutigen Zusammensetzung der Atmosphdre moglich. Bei HCI ist zu beachten, daB
im Bereich der Bande bei 3.5 um die solare Streustrahlung nicht mehr vernachlédssigbar
ist. Bei den Fluorchlorkohlenwasserstoffen ist in den kommenden Jahren mit einer ge-
nerellen Verbesserung der MeBbedingungen zu rechnen, da deren Konzentration zur
Zeit jahrlich um mehrere Prozent anwichst. Detaillierte Angaben hierzu (bersteigen
den Rahmen dieser Studie.

Im zuriickliegenden Kapitel wurde in einer Ubersicht gezeigt, welche Gase mit welcher
Genauigkeit unter Berlcksichtigung gewisser Fehlerquellen meBbar sind. Im folgenden
werden nun einige Einzelbeispiele diskutiert.
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4.2.3 Detaillierte Untersuchungen kurzlebiger Gase in der Troposphére

4.2.3.1 Wasserdampf (Hz20)

Wasserdampf ist das am starksten absorbierende Spurengas in der Troposphére. Von
allen Spurengasen ist das H,0-Volumenmischungsverhiltnis in der unteren und mitt-
leren Troposphdre am gréBten und erreicht bei der benutzten Standardatmosphére ei-
nen Bodenwert von knapp 1 % (vgl. Abb. 2 auf Seite 8). Die rdumliche und zeitliche
Variabilitdat des Mischungsverhéltnisses ist recht hoch. Daneben besitzt H,O zahlreiche
Absorptionsbanden unterschiedlicher Intensitdt im gesamten Spektralbereich des mitt-
leren Infrarots. Das Zentrum der stidrksten Bande befindet sich bei 6.3 um. Uber weite
Spektralbereiche findet man sehr viele gut separierte H,O-Signaturen, die dazu geeignet
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Abbildung 15. Strahldichtespekiren im Bereich nahe 1 = 12 pm.
NESR = 1.5:10-*W/(cm?srcm~"), Av = 0.1 cm~'
1. alle Gase
2. alle Gase ohne H,O
H,0-Signatur 1: 795.90 cm~*
H.O-Signatur 2: 841.80 cm~"
H,O-Signatur 3: 849.58 cm~'
H,O-Signatur 4: 852.43 cm~!
Neben zahlreichen H,0-Signaturen sind unterhalb von v = 825 cm~' auch zumeist
schwache CO,-Signaturen vorhanden.
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Abbildung 16. Beitragsfunktionen fiir H,0-Sighaturen. Dargestellt ist der zentrale Linienbereich
(Z) sowie die massensensitivste Stelle (F) der Signatur 1 mit Av = 0.1 cm~".

sind, Ruckschlisse auf das Mischungsverhéltnis dieses Gases in der Troposphére zu
Ziehen.

Abb. 15 auf Seite 45 zeigt ein Spektrum im Wellenldngenbereich des atmosphérischen
Fensters um 12 um. Die H,O-Signaturen sind in der Darstellung gut zu erkennen. Dar-
Uberhinaus enthalt das Spektrum noch Signaturen des Gases CO,. Beitrdge von Gasen
wie CCI;F sind in geringem MaBe im Kontinuum enthalten und daher nicht relevant. Die
vier markierten H,O-Signaturen sind von unterschiedlicher Starke. Ihre Beitragsfunktio-
nen weisen Maxima in verschiedenen Héhen in der Troposphére auf (siehe Abb. 16).
Aufgrund der hohen troposphérischen H,0-Konzentration ist der Bereich der stirksten
Transmissionsdnderung recht schmal und die Halbwertsbreiten der Funktionen sind
deshalb mit rund 3 bis 4 km verhaltnisméaBig klein. Dargestellt sind die zentralen Linien-
bereiche (Z) sowie der massensensitivste Teil des Fliugels der Signatur 1 mit einer
spektralen Aufiésung von Av = 0.1 cm~'. Der EinfluB der Bodenemission &,,Ba,(Ts) muB
bei der Signatur 2 (841.90 cm~") in starkem MaBe berlicksichtigt werden, wahrend er im
Zentrum der Signatur 1 (795.90 cm~') praktisch gleich null ist. Dieser Effekt wird auch
durch die Zahlenwerte in Tabelle 4 auf Seite 47 deutlich. Dort ist die Massensensitivitét
der Signaturen im Vergleich zur Temperatursensitivitat dargestellt. In der dritten Spalte
ist die absolute bzw. relative Strahldichtednderung (AL,,,) infolge einer 20-prozentigen
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Erhéhung der troposphéarischen H,O-Masse eingetragen. Fur die ausgewahlten Signatu-
ren ist das Signal-zu-Rausch-Verhéltnis AL,,;/NESR > 10. Abgesehen von der Signatur
1 ist die Massenempfindlichkeit im Zentrum dieser ausgewéhlten Signaturen am groB-
ten.

Die Spalten vier und funf enthalien Strahidichtednderungen, hervorgerufen durch eine
systematische Veranderung der Atmosphirentemperatur um 0.5 K (AL,,,) sowie einer
zusétzlichen Variation der Bodentemperatur von 1.0 K (AL,,s). Die Quotienten der Strahl-
dichtedifferenzen AL,,4/AL,,, bzw. AL,,1/AL,, s beschreiben die Qualitat Q. einer Signatur
entsprechend den Gleichungen (3.3a) und (3.3b), also das Verhdltnis von Massen- zu
Temperatursensitivitat.

Al,,
, Alpys ALy avd
Signatur ' ‘ T-Profil: Abpvt | Alpgy
T L AMig0,rop: T-Profil Bias = 0.5 K ALy, | ALy
+ 20 % Bias = 0.5 K o Ave Av3
To: Bias = 1.0 K

1:795.90 (Z) | 0.6247 0.0161 (2.6) 0.0050 (0.8) 0.0050 (0.8) 3.2 3.2

795.70 (F) | 0.9460 0.0228 (2.4) 0.0056 (0.6) 0.0078 (0.8) 4.1 2.9
2:841.90 (z) | 0.9570 0.0152 (1.6) 0.0032 (0.3) 0.0119 (1.2) 48 13
3:849.58 () | 0.7568 0.0205 (2.7) 0.0052 (0.7) 0.0059 (0.8) 3.9 35
4: 852.43 (Z) 0.6934 0.0211 (3.0) 0.0051 (0.7) 0.0052 (0.7) 4.1 4.1
Law ALy, in 1075 W/(em? st cm™ 1), bzw. in Klammern: AL, /Ly, in %,
NESR = 1.5:10-8 Wj{cm? sr cm™ 1)

Tabelle 4. Nadirsondierung von troposphérischem H,0 . Massen- und Temperatursensitivitat im
Zentrum (Z) sowie im Fllgelbereich (F) ausgewdhlter Signaturen, Av = 0.1 cm~"'.,

Die Zahlenwerte in Tabelle 4 bestidtigen die Aussagen der Beitragsfunktionen. Im Zen-
trum der Signatur 1 (795.90 cm~") ist kein EinfluB der Bodentemperatur zu erkennen.
Die Strahldichtedifferenzen AL,,, und AL,,; sind gleich groB und deshalb auch die Quo-
tienten ALa,1/AL,,, sOwie AL,,1/AL,, ;. Hier spielen also praktisch nur Fehler im Tempe-
raturprofil eine Rolle. Dies gilt allerdings nicht fur die ausgewahlte Stutzstelle im mas-
sensensitivsten Teil (AL,,, maximal) der Flanke. Dort unterscheiden sich die beiden
Quotienten deutlich. Fur das Zentrum der Signatur 4 (852.43 cm~") gilt im wesentlichen
dasselbe wie fiir das Zentrum der Signatur 1, da sich AL,,, sowie AL,,s nur geringfigig
unterscheiden. Der schwache EinfiuB der Bodenemission spiegelt sich im Verlauf der
Beitragsfunktion wider (vgl. Abb. 16 auf Seite 46). Bei der Signatur 3 (849.58 cm™")
macht sich der Bodenterm leicht, bei der Signatur 2 (841.90 cm-') dagegen stark be-
merkbar. Deshalb ist hier AL,,,/AL4,, Wwesentlich gréBer als AlLa,1/AL,a.

Bei der folgenden Betrachtung soll mit einem einfachen Verfahren gezeigt werden, wie
aus einem gemessenen Spektrum Information Gber das Vertikalprofil von Wasserdampf
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abgeleitet werden kann. Dazu wird ein “gemessenes” Spektrum simuliert, dessen zuge-
horiges Atmospharenmodell (Referenzmodell) der Wahrheit entsprechen soll. Des-
weiteren wird eih zweites Spektrum berechnet, wobei hier die H,O-Masse systematisch
in allen Schichten um 5 % zu hoch angenommen wird. Entsprechend den Beitragsfunk-
tionen wird nun die H,0-Konzentration in einem bestimmten Hohenintervall im Wellen-
zahlbereich des Zentrums der jeweiligen Signatur solange variiert, bis eine bestmogli-
che Anpassung zwischen berechnetem und “gemessenem” Spekirum moglich ist. Das
Hohenintervall wird dadurch festgelegt, daB die von der Beitragsfunktion eingeschlos-
sene Flache zwischen den Begrenzungshthen 50 % der Gesamifldche betrdgt, wobei
sich die Hhe des Funktionsmaximums in der Mitte zwischen den Begrenzungshéhen
befindet.

s Fehler in der H,0O-
Variation der )
i ) Massenbestimmung
H,O- Wellenzahlbereich H,0-Masse im ) .
\ B i (im betr. H8henbe-
Signatur (cm-1) Hoéhenbereich i
(km) reich)
m
(%)
1 795.85 - 795.95 40-6.5 3.0
2 841.85 - 841.95 0.5-3.0 43
3 849,53 - 849.63 1.0-35 3.7
4 852.38 - 852.48 20-45 3.1

Tabelle 5. Ableitung von Information iiber die vertikale Verteilung von H,O in der Troposphére.
Anpassung des gerechneten Spektrums an das "gemessene” Spektrum Uber die Va-
riation der H,0-Masse in bestimmten Hdhenbereichen, die entsprechend der Beitrags-
funktionen der betrachteten Signaturen ausgew&hlt sind (spektrale Auflésung Av =
0.1 cm™").

Tabelle 5 zeigt als Ergebnis flir die ausgewihlten Signaturen, daBl der Fehler in der
Massenbestimmung im variierten Hohenbereich lediglich zwischen 3.0 und 4.3 % liegt.
Der zur Signatur 2 gehtrende Hohenbereich liefert das schlechteste Ergebnis, da der
Anteil des Bodensignals am Gesamtsignal vergleichsweise groB ist (vgl. Abb. 16 auf
Seite 46). Dabei handelt es sich um voneinander unabhangige Informationen tber die
Qualitat einzelner Atmospharenschichten in den angegebenen Hohenbereichen hin-
sichtlich der Bestimmung des Gasprofiles. Mit Hilfe geeigneter Inversionsmethoden ist
es moglich, bei der Auswertung der aktuellen Schicht die Ergebnisse der zuvor ausge-
werteten Schichten als a priori Information einflieBen zu lassen. Damit kann die Genau-
igkeit des Gasprofiles gesteigert werden. Da sich die in Tabelle 5 gezeigten Schichten
vertikal tberlappen, ist die Hohenauflésung nicht gleich der Anzahl der Schichten son-
dern kleiner. Unter Berlcksichtigung der Tatsache, daB man im Bereich der starken 6.3
um-Bande Signaturen findet, deren Beitragsfunktionen Maxima in der oberen Tropo-
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sphére (bzw. unteren Stratosphire) besitzen, ist in Tabelle 2 auf Seite 31 eine Hohen-
auflésung von 3 - 4 Schichten fiir den Bereich der Troposphare angegeben.

Die betrachtete Fallstudie zeigt, daB es moglich ist, brauchbare Information tber die
vertikale Verteilung von Wasserdampf in der Troposphire aus einem gemessenen
Spekirum abzuleiten. Da sich langs eines vertikalen optischen Weges durch die Atmo-
sphére etwa 99.9 % der H,O-Masse in der Troposphére befindet, ist der Fehler in der
H.O-Gesamtmassenbestimmung in der Troposphére praktisch identisch mit dem Fehler
fur die Gesamtmasse in der Atmosphare und kann daher mit 5 - 15 % angegeben wer-
den (vgl. Kap. 4.2.1).

4.2.3.2 Kohlenmonoxid (CO)

Die einzige Absorptionsbande von CO im Spektralbereich des mittleren Infrarots befin-
det sich in dessen kurzwelligem Teil nahe 4.6 um. Ein Teil des P-Zweiges der CO-Ban-
de unterhalb von 2130 cm~' ist dabei durch die Gase O, und CO, ebenso gestort wie der
kurzwellige Teil des R-Zweiges, insbesondere oberhalb von 2170 cm-* durch das Gas
N.O. AuBerdem ist die CO-Bande in weiten Bereichen durch H,O-Absorptionslinien tber-
lagert. Ein durch Fremdgase vergleichsweise wenig beeinfluBter Spektralbereich ist der
R-Zweig zwischen 2150 und 2160 cm~'. Die Starke der in diesem Bereich enthaltenen
CO-Signaturen ist nicht sehr unterschiedlich (siehe Abb. 17 auf Seite 50). Die Signatu-
ren enthalten im Bereich der Flanken schwiachere Beitrdge der Gase H,O bzw. N,O.

AL AL Alass
Signatur At B2 T-Profil: ALy g AL,
Lav AMco,Trop! T-Profil: . . .
(em=1 ) Bias = 0.5 K ALy g Al 3
+ 20 % Bias = 0.5 K ) ' '
To: Bias = 1.0 K
1:
2150.85 (Z) | 0.7782 0.0887 (11.4) 0.0125 (1.6) 0.0242 (3.1) 7.1 3.7
2150.80 (F) | 1.1490 0.0940 ( 8.2) 0.0150 (1.3) 0.0360 (3.1) 6.3 2.6
2:
2154.60 (2) | 0.5520 0.0673 (12.2) 0.0126 (2.3) 0.0175 (3.2) 53 3.8
2154.50 (F) | 1.3790 0.0920 ( 6.7) 0.0160 (1.2) 0.0430 (3.1) 5.8 2.1
3:
2158.30 (Z) 0.4639 0.0596 (12.8) 0.0101 (2.2) 0.0141 (3.0) 5.9 472
2158.40 (F) | 1.3330 0.0950 ( 7.1) 0.0150 (1.1) 0.0450 (3.4) 6.3 2.1
Lavw ALy, in 1077 W/(cm? st cm™ %), bzw. in Klammern: AL, /Ly, in %,
NESR = 10-° W/(cm? sr cm™")

Tabelle 6. Nadirsondierung von troposphirischem CO. Massen- und Temperatursensitivitat aus-
gewadhlter Signaturen im Zentrum (Z) sowie an der massensensitivsten Stelle im Fl0-
gel (F), Av = 0.1 cm~?,

48



In Tabelle 6 ist die Massensensitivitat der Signaturen im Vergleich zu deren Tempera-
tursensitivitat dargestellt. Da die CO-Signaturen recht stark sind, befindet sich der mas-
sensensitivste Teil nicht in deren Zentrum, sondern etwas davon entfernt im Fligelbe-
reich. Diese spektrale Stutzstelle wurde neben dem Linienzentrum in Tabelle 6 aufge-
nommen. Die absolute Strahidichtednderung AL,,, ist dort am groBten. Fur alle betrach-
teten Stutzstellen ist das Signal-zu-Rausch-Verhéltnis AL, +/NESR > 5. In Abb. 18 auf
Seite 51 ist diese durch eine CO-Massendnderung hervorgerufene Strahldichtedifferenz
AL,,, neben den durch Temperaturvariationen hervorgerufenen Differenzen AL,,, und
AL,,; sowie der NESR aufgetragen. Deutlich ist das zentrale Nebenminimum der Mas-
sensensitivitidt zu erkennen. Die Transmission sinkt im Zentrum der betrachteten Signa-
tur bei einer spektralen Auflosung von Av = 0.1 cm~' auf T~ 0.04 ab, d.h. die Atmo-
sphéare ist im Zentrum der hochaufgelosten Linie optisch dicht. Die Temperatursensitivi-

n 2150.0 2152.0 2154.0 2156.0 2158.0 21600
9 $'0 1 | 1 I ) | ! | i 3.0 9
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&
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I
w
0.0 T [ T —r 1 ] L ]' 1 0.0
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Wellenzahl in cm™

Abbildung 17. Strahidichtespektren im Bereich der 4.6 um CO-Bande.
NESR = 10-*W/(cm?srcm~'), Av = 0.1 cm~'
1. alle Gase
2: alle Gase ohne CO
CO-Signatur 1: 2150.85 cm~"*
CO-Signatur 2; 2154.60 cm~?
CO-Signatur 3: 2158.30 cm~1
Das Spektrum ist gepragt von CO-Signaturen, sowie einigen H,O- bzw. schwéche-
ren N,O-Signaturen.
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tét, insbesondere die Abhangigkeit von der Bodentemperatur ist deshalb im Zentrum
der Spektrallinie am kleinsten. Bei einer Signatur von derartige Starke wirde man aller-
dings eine viel geringere Abhangigkeit von der Bodenemission erwarten. Als Begriin-
dung flr diesen Aspekt kann angegeben werden, daB die Planckfunktion bei den atmo-
sphérischen Temperaturverhiltnissen in diesem Spektralbereich eine recht groBe Tem-
peraturabhdngigkeit aufweist.

Dies spiegelt sich auch in den Zahlenwerten in Tabelle 6 wider und zwar bei allen aus-
gewdhlten Signaturen. Die Quotienten AL,,./ALy,, und AL,,1/ALs,s sind ziemlich unter-
schiedlich. Vergleicht man die Quotienten hinsichtlich des Unterschiedes zwischen Zen-
frum und Flanke der Signaturen, so 4Bt sich daraus schlieBen, daB, je groBer der ange-

*10

Strahldichte in W/{em® sr em™)

. -1
Wellenzahl in cm

Abbildung 18. Differenzspektren im Bereich der CO-Signatur bei v = 2158.30 cm—".
= Signaturzentrum, F = Bereich stdrkster Massensensitivitdt, Av = 0.1 cm~!
10 ALavt = Lay(Mges, T, To) — Lao(Mges + 0.2 Meo,trop, T, To)
2: Alays = Lp{Mges, T4+ 0.5 K, Tg) — Lau(Mges, T, To)
3 Abavs = Laf(Mges, T+ 05K, T+ 1.0K) — La{Mges, T, To)
4: NESR = 10-% W/(cm?srcm~1)
Die Massenempfindlichkeit der Signatur (Kurve 1) ist ndherungsweise Kkorreliert
mit der Sensitivitdt gegeniiber Anderungen der Atmospharentemperatur T (Kurve
2). Die Sensitivitat gegenilber Anderungen der Bodentemperatur T, (Kurve 3) ist
im Signaturzentrum am kleinsten.
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Abbildung 19. Gewichts- (links) sowie Beitragsfunktionen (rechts) fir die ausgewahiten CO-Si-
gnaturen. Dargestellt ist der zentrale Linienbereich (Z) sowie exemplarisch die
massensensitivste Stelle (F) der Signhatur 3 mit Av = 0.1 cm~",

nommene Fehler in der Bodentemperatur wird, desto glnstiger das Verhalthis Massen-
zu Temperatursensitivitat im Zentrum der separierten Signaturen wird.

Die in diesem Spektralbereich recht hohe Temperaturabhédngigkeit der Planckfunktion
wird auch an anderer Stelle deutlich. Abb. 19 zeigt die Gewichts- (links) bzw. Beitrags-
funktionen (rechts) fur das Zentrum sowie fur die massensensitivste Stelle der ausge-
wdahlten Signaturen. Dabei wurde fiir den Bereich der groBten Massensensitivitat aus
Grinden der Ubersichtlichkeit lediglich die Beitragsfunktion der Signatur 3 bei 2158.40
cm~' eingezeichnet, da die entsprechenden Funktionen der anderen Signaturen dieser
gualitativ ghnlich sind.

Bei allen dargesteliten Signaturen ist die Transmissionsanderung dt/3z in der hohen
Troposphdre am groBten. Die groBe Temperaturabhiangigkeit der Planckfunktion fihrt in
Verbindung mit dem troposphérischen Temperaturgradienten dazu, daB die Maxima der
entsprechenden Beitragsfunktionen in der unteren Troposphére liegen. Der grofite Bei-
trag zum gemessenen Signal stammt also aus tieferen Atmosphirenschichten. Erhéht
man die CO-Masse in der Atmosphdre, so verschiebt sich das Funktionsmaximum
ebenso in hohere Tropospharenschichten wie bei einer Erhohung der spektralen Auflo-
sung (siehe Abb. 20 auf Seite 53). Im rechten Teil von Abb. 20 stammt bei einer Auflo-
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Abbildung 20. Beitragsfunktionen filr das Zentrum der CO-Signatur bei Av = 2158.30 cm-".
Links: Variation der CO-Gesamtmasse (Av = 0.1 cm™")
1: 1.0 Mcoges
2: 1.5°Mco ges
3: 2.0°Mco ges
Rechts: Variation der spektralen Auflosung (1.0¢mco ges)
A:Av = 010 cm~!
B: Av = 0.05 cm~*
C.Av =003 cm-?
Die Lage der Funktionsmaxima ist sowohl abhangig von der CO-Masse als auch
von der spektralen Aufldsung.

sung von Av = 0.03 cm~! bereits ein groBer Anteil des Signals aus der unteren Strato-
sphére.

REICHLE et al. (1986) haben aus breitbandigen Satellitenmessungen mit einem Gasfilter-
Radiometer CO-Mischungsverhaltnisse abgeleitet. Die Daten wurden (ber niederen bis
mittleren Breiten gemessen und sind reprdsentativ fur die mittlere und obere Tropo-
sphéare. Dabei konnen durch die Gasfiltertechnik die Flugelbereiche der CO-Linien in
Abhédngigkeit des Filtergrades unterschiedlich stark ausgeblendet werden. Die gemes-
sene Information stammt deshalb nur noch aus dem unmittelbaren Bereich des Linien-
zentrums. Mit dieser MeBmethode ist damit eine hohere “spektrale Auflésung” zu errei-
chen als die bei den Sensitivitatsstudien angenommene Auflésung von Av = 0.1 cm™",
Bei dieser Methode liegt daher der Bereich des maximalen Beitrags zum gemessenen
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Signal in der héheren Troposphére. Die Hohenauflosung ist an eine Variation der “spek-
tralen Auflésung” gekoppelt.

Interferometermessungen werden ublicherweise mit konstanter spektraler Auflésung
durchgefthrt. Die vertikale Auflésung kann mit einer erhdhten spektralen Auflésung von
Av < 0.1 cm* verbessert werden. Dabei ist es zweckmiBig, neben dem Zentrum einer
Signatur auch Bereiche der zentrumsnahen Flanke in die Betrachtungen mit einzubezie-
hen (vgl. Abb. 7 auf Seite 21 in Kap. 3).

Insgesamt bleibt festzuhalten, daB das CO-Mischungsverhaltnis in der Troposphére in 2
(Av. = 0.1 cm™"), bzw. bei hoherer spektraler Auflésung (Av = 0.05 cm~") 3 dicken
Schichten bestimmt werden kann. Da sich langs eines vertikalen optischen Weges
durch die Atmosphire mehr als 90 % der CO-Masse in der Troposphare befindet, ist
der Fehler in der Gesamtmassenbestimmung in der Troposphédre grob vergleichbar mit
dem Fehler fir die Gesamtmasse in der Atmosphare und kann daher mit 5 — 15 % an-
gegeben werden (vgl. Kap. 4.2.1).

Dartiberhinaus wurde untersucht, ob es moglich ist, kleinrdumige horizontale CO-Kon-
zentrationsunterschiede, wie sie beispielsweise in der stark verschmutzten Grenz-
schicht uber Industriegebieten im Vergleich zum Umland auftreten kénnen, aufzulésen.
In der Simulation wurde ein bodennahes CO-Mischungsverhdltnis (c,co) von 0.2 ppmv
fur das Umland angenommen. Dieser Wert wurde, reprédsentativ fiir das Industriegebiet,
auf c,co = 5.0 ppmv erhéht. Im Spektrum fihrt diese Massenerhéhung zu einer Ande-
rung der Strahldichte von ca. 3 % im Zentrum und ca. 6 % im massensensitivsten Teil
der ausgewidhlten CO-Signaturen. Im Zentrum der Signaturen betrdgt das Signal-zu-
Rausch-Verhaltnis AL, /NESR =~ 1 - 2 und ist damit nur noch bedingt vom spektralen
Rauschen zu unterscheiden. Dagegen steigt das SNR an der massensensitivsten Stelle
im Spektrum auf AL,,/NESR ~ 4 - 5 an. Bei diesen Berechnungen wurde ein Standard-
Temperaturprofil fur winterliche Bedingungen in mittleren Breiten zugrunde gelegt. Die-
se groBen horizontalen Gradienten in der CO-Konzentration treten teilweise in Verbin-
dung mit ausgepragten Temperaturinversionen in der unteren Troposphire auf. Eine Si-
mulation mit einem derartigen Temperaturprofil hat gezeigt, daB in diesem Fall bei ei-
ner entsprechenden Massenerhéhung nur noch geringe, nicht meBbare Anderungen in
der Strahldichte auftreten. Das Maximum der Beitragsfunktion verschiebt sich zwar ent-
sprechend der Massendnderung nach unten, jedoch ist der Temperaturkontrast auf-
grund des speziellen Temperaturprofils zu klein um eine deutliche Anderung im Strahl-
dichtesignal hervorzurufen.
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4.2.3.3 Ozon (03)

Von den zahlreichen Os-Absorptionsbanden im mittleren Infrarotbereich ist insbesonde-
re die starkste Bande mit ihrem Zentrum bei 9.6 um zur Ozonsondierung geeignet. Auf-
grund ihrer Lage im Bereich des atmosphérischen Fensters ist der EinfluB von Stor-
gasen gering. Lediglich die Molekile H,O und CO, besitzen im Bereich dieser O,-Bande
einige relevante Absorptionsiinien. Das Spektrum setzt sich deshalb im wesentlichen
aus Beitrdgen des Gases O; zusammen (siehe Abb. 21).

Wdhrend eine Bestimmung der O,-Gesamtmasse vom Weltraum aus mit guter Genauig-
keit (6 - 15 %, vgl. Kap. 4.2.1) moglich ist, gestaltet sich die Nadirsondierung von tropo-
sphérischem Ozon aufgrund des stratosphéarischen O;-Konzentrationsmaximums deut-
lich schwieriger. So befinden sich entlang des optischen Weges lediglich rund 7 % der
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Abbildung 21. Strahldichtespektren im Bereich der 9.6 um Oj-Bande.
NESR = 5.0¢10-*W/(cm?srcm~'), Av = 0.1 cm™'
1: alle Gase
2: alle Gase ohne O;
Os-Signatur 1: 997.02 cm~!
Os-Signatur 2;: 1026.50 cm-*
O;-Signatur 3: 1054.95 cm—"
Neben zahlreichen dominanten Os-Signaturen sind auch H,O- sowie, oberhalb
v = 1025 cm~', CO,-Beitrdge enthalten.

55




O;-Molekile in der Troposphare zwischen 0 und 11 km. Bei einer fiir sommerliche Ver-
héltnisse représentativen Atmosphére steigt dieser Anteil auf 11.5 %. Bei den folgenden
Simulationsrechnungen wurde eine derartige Atmosphare zugrunde gelegt, da insbe-
sondere Smogsituationen von besonderem Interesse sind.

DaB die Troposphére verhdltnismaBig wenig Beitrag zum Strahldichtesignal liefert, wird
deutlich in Abb. 22. Dort sind Beitragsfunktionen fur unterschiedlich starke Signaturen
aufgetragen. Dabei ist neben dem Linienzentrum (Z) auch der jeweils massensensitiv-
ste Bereich im Flugel (F) dargestellt. Diese Stelle der gréBten Massensensitivitat
schwankt mit der Art der Massenadnderung. Die hier ausgewahlten Stutzstellen sind re-
prdsentativ bei Massendnderungen in der unteren Troposphdre. Bei der schwachen Si-
gnatur 1 (vgl. Abb. 21 auf Seite 55) ist die Massenempfindlichkeit am gréBten im Zen-
trum und nimmt mit zunehmender Entfernung davon stark ab.

In Abb. 22 fallt auf, daB die Beitragsfunktionen in den Zentren der starken Signaturen 2
und 3 ein ausgeprdgtes Maximum in der Stratosphéare in ungefahr 25 km Hohe auf-
weisen. Das sekunddre Maximum in der oberen Stratosphire (Signatur 3) ist ein Tem-
peratureffekt, der durch die warme Stratopause hervorgerufen wird. Im Flugelbereich
dieser Signaturen, genauer gesagt im Lickenbereich zweier benachbarter Os-Signatu-
ren, sind die Verhéltnisse anders. Das Stratospharenmaximum der Beitragsfunktionen
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Abbildung 22. Beitragsfunktionen filr Os-Signaturen. Dargestellt ist der zentrale Linienbereich
(Z) sowie die massensensitivste Stelle (F) einiger Signaturen mit Av = 0.1 cm~".
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wird stark reduziert zugunsten eines bodennahen tropospharischen Maximums. Aller-
dings ist zu beachten, daB trotz des ausgepragten Funktionsmaximums, die den Beitrag
der Atmosphédre zum Strahldichtesignal darstellende Fldche unter der jeweiligen Kurve
in der Troposphédre (0 - 11 km), nur rund die Hélfte der Gesamtfldche betrdgt. Die Bei-
tragsfunktionen der Signatur 4 sind vergleichbar mit denjenigen der Signaturen 2 und 3,
weshalb auf eine Darstellung in Abb. 22 aus Griinden der Ubersichtlichkeit verzichtet
wurde. Das Funktionsmaximum der Signatur 1 befindet sich ebenfalls in der unteren
Troposphére. Ein breites sekunddres Maximum 0berdeckt dabei allerdings den Bereich
der Stratosphidre. Damit 1aBt sich festhalten, daB insbesondere im Spektralbereich zwi-
schen benachbarten Signaturen die Troposphare einen vergleichsweise groBen Beitrag

zum Strahldichtesignal leistet.

Im folgenden soll untersucht werden, ob es moglich ist, starke raumliche Konzentra-
tionsunterschiede in der Grenzschicht aufzulésen. Dazu wurde das bodennahe O;-Mi-
schungsverhiltnis entsprechend einer sommerlichen photochemischen Smogsituation
von 32 auf 160 ppbv erhoht (siehe Abb. 23). AnschlieBend wurde die Differenz der
Strahldichten

ALAV = LAv(mgeS! T, To) — LAv(mges + AmOG,GS! T, TO) (4.10)

— 03—Profil (Mittel)
-~ 03—Profil (erhéht)
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Volumenmischungsverhdltnis in ppm
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Abbiidung 23. Ozonprofile (Sommer, mittlere Breiten) mit durchschnittlichen bzw. erhdhten Wer-

ten in der Grenzschicht.
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mit Amo,ss zusétzliche O,-Masse in der Grenzschicht

gebildet.

Abb. 24 zeigt das Differenzspektrum im Spektralbereich der starksten Strahldichtednde-
rungen. Die Signaturen 3 und 4 sind markiert, namlich die Zentren (Z) sowie der stark
massensensitive Teil im Fligelbereich (F). Abb. 24 zeigt deutlich, daB die Strahldichte-
differenz im Zentrum der starken Signaturen am kleinsten und in den Licken dazwi-
schen am groBten ist. An beiden markierten Stellen (F) ist das Signal-zu-Rausch-Ver-
haltnis AL,,/NESR > 10. Aus Abb. 25 auf Seite 60 ist zu ersehen, daB im Zentrum der
Signatur 4 bei 1059.40 cm~* unter Standardbedingungen ein groBer Beitrag zum gemes-
senen Signal aus der Stratosphdre stammt (Kurve Z(1)). Bei einer angenommenen
Smogsituation bildet sich aufgrund der hoheren troposphérischen Os;-Konzentrationen
ein zweites Maximum in der unteren Troposphdre aus (Kurve Z(2)). In der Licke zwi-
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Abbildung 24. Differenzspektrum im Bereich der OjSighaturen bei v = 1054.95 cm~"' bzw.

1059.40 cm~ 1.
= Signaturzentrum, F = Bereich stirkster troposphérischer Massensensitivitat,
Av = 01 cm~!

10 ALay = Lau(Mges, T, To) — Lay(Mges + AMoyes, T, To)

2: NESR = 5.0-10-°*W/(cm?srcm-")

Die Empfindlichkeit gegentiber Os-Massendnderungen in der Grenzschicht ist in
diesem Spektralbereich besonders stark.
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schen den Signaturen wird der Effekt der starkeren Betonung der bodennégchsten
Schichten bei der Smogatmosphidre im Vergleich zur Standardatmosphidre ebenfalls
deutlich (Kurven F(1) und F(2)). Ohnehin ist hier der Beitrag der Stratosphére zum MeB-
signal verhiltnismagig klein. | : ‘

Alay s
. ALAV,Z oL
Signatur L Alpy 1 Alavy T-Profil: T-Profit: Alavg Alpya
(cm™ ") av Amog s erhoht NESR , : Bias = 0.5 K Alave | Alavs
Bias =0.5K ) ' !
To: Bias =1.0K
18
997.02 (2) 0.6901 0.0021 (0.3) 4.2 0.0015 (0.2) 0.0097 (1.4) 1.4 0.2
2:
1026.50 (Z2) 0.3289 0.0018 (0.8) 3.8 0.0031 (0.9) 0.0048 (1.5) 0.6 0.4
1026.63 (F) 0.6478 0.0041 (0.6) 8.2 0.0021 (0.3) 0.0105 (1.6) 2.0 0.4
3
1054.95 (2) 0.2463 0.0010 (0.4) 2.0 0.0030 (1.2) 0.0035 (1.4} 0.3 0.3
1055.13 (F) 0.4518 0.0051 (1.1) 10.2 0.0029 (0.6) 0.0074 {1.6) 1.8 0.7
4:
1059.40 (2) 0.3023 0.0020 (0.7) 4.0 0.0029 (1.0} 0.0044 (1.5) 0.7 0.5
1058.55 (F) 0.5563 0.0056 (1.0} 1.2 0.0023 (0.4) 0.0089 (1.6) 2.4 0.6
Law ALay in 1078 Wiem2 st em= 1), bzw. in Klammern: Aly,/La, in %,
NESR = 5,010~ 9 W/(cm?srcm~ 1)

Tabelle 7. Nadirsondierung von O, in der Grenzschicht. Massen- und Temperatursensitivitat
ausgewahlter Signaturen im Zentrum (Z) sowie an der massensensitivsten Stelle im
Flugel {F), Av = 0.1 cm~'. Das Os;-Mischungsverhaltnis wurde in Bodenndhe von 32
auf 160 ppbv erhoht.

Somit ist es vestandlich, daB sich die simulierte Massendnderung in den Licken um bis
zu einem Faktor 5 (Signatur 3) starker bemerkbar macht als in den Zentren. Die relative
Strahldichteanderung (AL,,+/L,,) betragt dabei ungefahr 1 %. In Tabelle 7 sind die Zah-
lenwerte der Sensitivitdtsstudie eingetragen. Der EinfluB der Bodenemission ist ibli-
cherweise im Flugelbereich der Signaturen hoch und in den Zentren niedrig. Dies wird
anhand der stark bzw. wenig unterschiedlichen Quotienten ALy, /AL, bzw. AL, 4/ALy,s
in Tabelle 7 deutlich. Das bedeutet, daB eine hohe Sensitivitdt gegenlber troposphari-
schen Massendnderungen gekoppelt ist mit einer hohen Sensitivitit gegeniiber Ande-
rungen der Bodenemission und umgekehrt. Um lokal erhéhte Os-Konzentrationen in der
unteren Troposphare messen zu kénnen, muB also die Bodenemission genau genug be-
stimmt werden, um massenspezifische und temperaturspezifische Informationen im
Spektrum trennen zu kénnen. Im schwach absorbierenden Spektralbereich unterhalb
von 990 cm~' besteht die Moglichkeit durch Anpassen des Kontinuums im gerechneten
Spektrum an dasjenige des gemessenen Spektrums, den EinfluB der Bodenemission zu
berticksichtigen, sofern eine Wellenlangenabhangigkeit von ¢,,B,(To) vernachldssigt
werden kann.
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Bei den bisherigen Betrachtungen wurde vorausgesetzt, daB sich die O,-Masse in der
Stratosphdre nicht andert. Bei horizontal kleinrdumigen Messungen durfte diese An-
nahme in den meisten Fallen richtig sein. Im ubrigen fuhren stratospharische O-Mas-
sendnderungen von wenigen Prozent zu betragsméBig dhnlich starken Strahldichte-
anderungen wie die angenommene troposphirische Massenvariation. Diese stratospha-
rischen Konzentrationsanderungen fiihren aber im Vergleich zu den troposphérischen
Variationen zu spektral unterschiedlichen Anderungen in der Strahldichte (siehe
Abb. 26 auf Seite 61). Somit ist es in einem hochaufgeldsten Spektrum maoglich, tropo-
sphérische und stratosphdarische Informationen voneinander zu trennen. Diese Aussage
beweisen auch die Beitragsfunktionen in Abb. 22 auf Seite 56.

Die Verteilung von Ozon in der Stratosphére (Mo, swa) 188t sich mit guter Hohenauflésung
mittels Horizontsondierung vom Satelliten aus bestimmen. Mit der mittels einer Nadir-
sondierung gewonnenen Gesamtmasse (Mo,qes) lieBe sich dann durch Differenzbildung

z inkm

I I f I
00 01 02 03 04 05 06 07 08 09 10
Bxd7/dz normiert

Abbildung 25. Beitragsfunktionen der Os-Signatur bei v = 1059.40 cm~1. Dargestellt ist der zen-
trale Linienbereich (Z) sowie die massensensitivste Stelle (F) fur unterschiedliche
Os-Konzentrationen (Av = 0.1 cm~").

Z (1) v = 1059.40 cm~", O;-Standardprofil (Sommer, mittlere Breiten)
Z (2): dto., mit erhohter Os-Konzentration in der Grenzschicht
F {(1): v = 1059.55 cm~1, Os-Standardprofil (Sommer, mittlere Breiten)
F (2): dto., mit erhdhter Os;-Konzentration in der Grenzschicht
Die Beitragsfunktionen dndern sich mit den benutzten O;-Profilen deutlich.
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Abbildung 26. Differenzspektren im Bereich der O,-Signatur bei v = 1026.50 cm~".

' Vergleich von troposphérischer zu stratosphdrischer Massensensitivitat.
Z = Signaturzentrum, F = Bereich stadrkster troposphérischer Massensensitivitat,
Av = 0.1 cm?
10 ALy = La{Mges, T, To) — Lay(Mges + AMogcs. T, To)
2: ALy, = La(Mges, T, To) — Lay(Mges + 0.05 Moy syrar. T, To)
3: NESR = 5.0:10-*W/(cm?srcm~1) '
Troposphérische Konzentrationsanderungen fihren im Vergleich zu stratosphari-
schen Konzentrationsdnderungen zu spektral unterschiedlichen Anderungen in
der Strahldichte.

Mo, Trop = Mo,ges — Mo, strat (4.11)

auch der Sdulengehalt der Troposphére bestimmen. Nach Kap. 4.2.1 188t sich die Os;-Ge-
samtkonzentration auf etwa 5 - 15 % genau bestimmen. Die O,-Masse oberhalb der Tro-
posphare 1aBt sich beispielsweise aus einer Nadirsondierung in Spektralbereichen mit
schwachem Troposphédrenanteil am Gesamtsignal (vgl. Abb. 22 auf Seite 56) ableiten.
Eine hierflr geeignetere MeBmethode ist die Horizontsondierung, da bei dieser Geome-
trie die stratosphérische Os;-Konzentration mit guter vertikaler Auflosung auf rund 10 %
genau meBbar ist (ECHLE et al. 1992). Damit kann die Troposphdrenkonzentration auf
bis zu einen Faktor 2 genau bestimmt werden. Bei mehreren Messungen uber Gebieten
mit konstanter stratosphirischer Masse, bei denen Gesamtmassendnderungen gekop-
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pelt sind mit Massenanderungen in der Troposphére, sollte sich die tropospharische
Genauigkeit steigern lassen.
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4.2.4 Detaillierte Untersuchungen langlebiger Gase in der Troposphére

4.2.4.1 Methan (CHas) und Distickstoffoxid (N20)

Fur eine Nadirsondierung von CH, ist vor allem die starke Bande mit Zentrum bei 7.7
um geeignet. Im Bereich der Bande bei 3.4 um liefern die um einige GréBenordnungen
niedrigeren Werte der Planckfunktion eine erheblich schwéchere Intensitdt des Strah-
lungssignals. Darlberhinaus ist in diesem kurzwelligeren Spektralbereich der Anteil an
reflektierter solarer Strahlung nicht mehr vernachlassigbar. Im Gegensatz zu CH, besitzt
N.O zahlreiche Absorptionsbanden unterschiedlicher Intensitdt im mittleren Infrarotbe-
reich. Die stdrksten Banden liegen im Wellenlangenbereich nahe 7.8 und 4.5 um. Die
Bande bei 4.5 um hat aber den Nachteil, daB in diesem Spektralbereich die Temperatur-
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Abbildung 27. Strahldichtespektren im Bereich der 7.7 um CHys- sowie 7.8 um N,O-Bande.
NESR = 3.0-10-*W/(cm?srcm-"), Av = 0.1 cm~!
1; alle Gase
2: alle Gase ohne CH,
CH,-Signatur 1: 1228.80 cm~"
CH4-Signatur 2: 1236.00 cm~"’
CH4-Signatur 3: 1255.00 cm—!
CH,-Signatur 4: 1263.33 cm~'
Neben zahireichen CH,Signaturen sind auch H,O- sowie, oberhalb v = 1235
cm-1, N,O-Signaturen vorhanden.
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abhéngigkeit der Planckfunktion bereits recht hoch ist. Die etwas schwachere Bande bei
8.55 um liegt im Bereich des atmosphéarischen Fensters. Dadurch kommt es zu verhalt-
nismaBig wenig storenden interferenzen durch andere Spurengase. Die tbrigen N,O-Ab-
sorptionsbanden im mittleren Infrarotbereich sind meist zu schwach und bzw. oder
stark maskiert durch die Banden anderer Gase und daher fur eine Sondierung ungeeig-
net.

Abb. 27 auf Seite 63 zeigt ein Intervall innerhalb der 7.7 um CHBande sowie der 7.8
um N,O-Bande. Neben zahlreichen CH,~ und N,O-Signaturen enthilt das Spektrum auch
Beitrdge des Gases H,0. Vier ausgewdshlte CH,-Signaturen unterschiedlicher Starke sind
markiert. Im Zentrum dieser Signaturen stammt der gréBte Beitrag zum Strahldichtesig-
nal aus verschiedenen Hohenbereichen der Troposphare (siehe Abb. 28). Die massen-
sensitivste Stelle der Signaturen 1 und 2 befindet sich in deren Zentrum. Im Gegensatz
dazu befindet sich die massensensitivste Stelle der Signaturen 3 und 4 aufgrund deren
Stdrke im Fligelbereich (siehe Tabelle 8 auf Seite 65). Exemplarisch in Abb. 28 einge-
zeichnet ist auch die Beitragsfunktion an der massensensitivsten Stelle (F) der Signatur
4 mit einem Maximum in Bodennihe. Entsprechend dem Verlauf der Beitragsfunktion
muB der EinfluB der Emission der Bodenoberflache hier in besonderem MaBe berick-
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Abbildung 28. Beitragsfunktionen filr CH,-Signaturen. Dargestelit ist jeweils der zentrale Linien-
bereich (Z) sowie die massensensitivste Stelle (F) der Signatur 4 (siehe Tabelle 8
auf Seite 65), Av = 0.1 cm~".
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sichtigt werden. Diese Aussage wird bestatigt durch die Zahienwerte in Tabelle 8. Die
Quotienten AL,,./AL,,, und AL, 4/AL,, s sind dann unterschiedlich groB, wenn der (insbe-
sondere von der Oberfl,éChentemperatur bestimmte) Beitrag der Bodenemission hoch
ist. Allgemein gesehen trifft dies nicht nur fiir die Fligelbereiche der Signaturen, son-
dern generell auch fur die Zentren schwiécherer Signaturen zu (vgl. z.B. Signatur 1).

Ala,
. ALa, Alayz a8
Sigmatur ) T-Profil: Alayq Al s
(om=1) Lay Amcuy trop: T-Profil: Bi 0.5 K AL : T .
X jas = U. v v
+ 20 % Bias = 0.5 K N a2 avd
, To: Bias=1.0K
1:
1228.80 (Z) 0.3066 '0.0124 (4.0) 0.0016 (0.5) 0.0052 (1.7} 7.8 2.4
L2 .
1236.00 (2) 0.2233 0.0145 (6.5) 0.0017 (0.8) 0.0031 (1.4) 8.5 4.7
3
1255.00 (Z) 0.1582 0.0096 (6.1) 0.0021 (1.3) 0.0027 (1.7) 4.6 3.6
1255.07 (F) 0.2641 0.0109 (4.1) 0.0024 (0.9) 0.0049 {1.9) 4.5 2.2
4 ,
1263.33 (z) | 0.1020 0.0054 (5.3) 0.0017 (1.7) 0.0018 (1.8) 3.2 3.0
1263.45 (F) 0.2575 0.0124 (4.8) 0.0024 (0.9) 0.0041 (1.6) 52 3.0
LAV,F AL, in 1075 W/(cm? sr em~ 1), bzw. in Klammern: AL, /L, in %,
NESR = 3.0+10-°® W/(cm?srcm~")

Tabelle 8. Nadirsondierung von troposphirischem CH, . Massen- und Temperatursensitivitat
ausgewadhlter Signaturen im Zentrum (Z) sowie an der massensensitivsten Stelle im
Flagel (F), Av = 0.1 cm~", '

Aus den Zahlenwerten in .Tabelle 8 wird deutlich, daB die Massensensitivitdt bei einer
angenommenen Erhéhung der troposphérischen CH,-Konzentration die Variation infolge
eines Fehlers in den Parametern T und T, deutlich Uberwiegt. Das Signal-zu-Rausch-
Verhéltnis bei einer 20-prozentigen Erhéhung der Trop()sphérenmasse (AL, +/NESR) ist
far alle ausgewahlten Stutzstellen deutlich gréBer als 10.

In Kap. 4.2.3.1 wurde gezeigt, inwieweit es méglich ist, aus einem gemessenen Spek-
trum Information ber die vertikale Verteilung von Wasserdampf zu gewinnen. Die dar-
gestellte Vorgehensweise 4Bt sich in denjenigen Fallen anwenden, in denen Beitrags-
funktionen mit Maxima in unterschiedlichen Hoéhen vorliegen. Aufgrund des im Ver-
gleich zu H,0O kieineren CH+Konzentrationsgradienten in der Troposphére, besitzen die
Beitragsfunktionen der CH,-Signaturen groBere Halbwertsbreiten (= 10 km) als die Bei-
tragsfunktionen der H,O-Signaturen. Das betrachtete Héhenintervall wurde entsprechend
der Vorgehensweise in Kap. 4.2.3.1 im Bereich des Funktionsmaximums festgelegt.
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o Fehler in der CH,-
Variation der )
. . Massenbestimmung
CHg- Wellenzahlbereich CHs-Masse im . .
. i . (im betr. Hohenbe-
Signatur {cm~1) Hohenbereich )
reich)
(km)
(%)
1 1228.75 - 1228.85 0.5-40 16.6
2 1235.95 - 1236.05 05-45 11.8
3 1254.95 - 1255.05 0.5-6.5 5.6
4 1263.28 - 1263.38 3.0-120 1.0

Tabelle 9. Ableitung von Information ilber die vertikale Verteilung von CH, in der Troposphére.
Anpassung des gerechneten Spekirums an das “gemessene” Spekitrum Ulber die Va-
riation der CHs-Masse in bestimmtien Hohenbereichen, die entsprechend der Beitrags-
funktionen der betrachteten Signaturen ausgewdihlt sind (spektrale Auflésung Av =
0.1 cm~"). Das Startprofil beinhaltet gegeniiber dem Referenzprofil einen syste-
matischen Fehler von 5 %.

Tabelie 9 zeigt das Ergebnis der jeweiligen bestmégiichen Anpassung des berechneten
an das “gemessene” Spektrum. Der Fehler in der Massenbestimmung im betrachteten
Héhenbereich liegt zwischen 1.0 und 16.6 %. Die Form der Beitragsfunktionen sowie
der Anteil des Bodensignals am Gesamtsignal spielen dabei eine wichtige Rolle. Der
zur Signatur 1 gehotrende Hohenbereich liefert das schlechteste Ergebnis, da sich das
Maximum der Beitragsfunktion am Boden befindet und daher die Atmosphére ver-
gleichsweise wenig zum Strahldichtesignal beitrdgt. Das beste Ergebnis liefert dagegen
erwartungsgemaB das zur Signatur 4 gehtrende groBe Hohenintervall. Bei dieser star-
ken Signatur tragt die Bodenemission nur wenig zum Gesamtsignal bei. Da es sich um
voneinander unabhédngige Informationen Uber die Qualitdt der angegebenen Schichten
hinsichtlich der Bestimmung der Gasmasse handelt, kann die Genauigkeit unter Ver-
wendung geeigneter Inversionsmethoden, die bei der Auswertung der aktuellen Schicht
die Ergebnisse der zuvor ausgewerteten Schichten als a priori Information nutzen, ge-
steigert werden. Da sich die in Tabelle 9 gezeigten vier Schichten vertikal uberlappen,
wurde in Tabelle 2 auf Seite 31 eine Hohenauflésung von lediglich 2 - 3 Schichten an-
gegeben. Insgesamt gesehen ist damit die vertikale Auflésung bei CH, schlechter als
bei H,0.

Die in Kap. 4.2.1 dargestellten Untersuchungen haben gezeigt, daB die CH,-Gesamtkon-
zentration in der Atmosphire auf 5 - 15 % genau bestimmbar ist. Aufgrund der Tatsa-
che, daB sich in einer vertikalen S&ule rund 80 % des atmosphérischen Methans in der
Troposphéare befindet, sind troposphédrische Konzentrationen mit um nur wenige Pro-
zentpunkte schlechterer Genauigkeit bestimmbar. Wegen des guten Signal-zu-Rausch-
Verhaltnisses ist zu erwarten, daB kleinrdumigere Konzentrationsunterschiede, wie sie
beispielsweise in tropischen und subtropischen Gebieten mit NaBreisanbau auftreten,
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Abbildung 29. Strahldichtespektren im Bereich der 8.55 um N,0-Bande.
NESR = 5.0-10-*W/(cm?srcm~"). Av = 0.1 cm™'
1: alle Gase
2. alle Gase ohne N,O
Neben zahlreichen N,O-Signaturen sind noch H,O-Signaturen sowie schwache
Beitrage von O; enthalten. Bei v = 1161 cm~" tritt der Q-Zweig der 8.6 um
CCl,F,-Bande hervor.

gemessen werden kénnen. So liefert eine Erhohung der CH,-Konzentration um 50 % in
der Grenzschicht zwischen 0 und 2 km ein SNR von AL,,/NESR bis zu ~ 10.

Die fur das Gas CH, getroffenen Aussagen bezuglich der Genauigkeit troposphérischer
Massenbestimmungen einschlieBlich einer moéglichen vertikalen Auflésung gelten weit-
gehend auch fir das Gas N;O. In Kap. 3 wurde bereits die Vorgehensweise bei der Aus-
wahl der Signaturen mit den daran anschlieBenden Sensitivitatsstudien am Beispiel von
N.O erldutert. Dabei zeigt Abb. 5 auf Seite 19 separierte N,O-Signaturen im Bereich der
7.8 um-Bande. Anhand von Abb. 8 auf Seite 22 wird deutlich, daB es moglich ist, Infor-
mation uber die vertikale Verteilung dieses Spurengases aus dem Spektrum abzuleiten.
Wie bereits erwihnt, ist die etwas schwichere N,O-Bande bei 8.55 um verhéltnisméBig
wenig gestort durch andere Spurengase (siehe Abb. 29). Die N,O-Signaturen sind im
wesentlichen eingebettet zwischen starkeren H,O-Signaturen. Eine Ubersicht der Mas-
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sen- und Temperatursensitivitat ausgewéhiter Signaturen im Bereich der Banden bei 7.8

und 8.55 um ist in Tabelle 10 gegeben.

AL AL Alavs
Signatur avt Ave T-Profil: Alys | Algys
(cm-1) Ly AmMiz0 o T-Profi Bias = 0.5 K AL AL
+ 20 % Bias = 0.5 K o Av av3
To: Bias=1.0K
1
1165.75 (2) 0.4780 0.0065 (1.4) 0.0011 (0.2) 0.0094 (2.0) 5.9 0.7
2:
1264.75 (Z) 0.1243 0.0078 (6.3) 0.0018 (1.4) 0.0021 (1.7) 4.3 3.7
1264.85 (F) 0.2447 0.0114 (4.7) 0.0027 (1.1) 0.0039 (1.6) 4.2 2.9
3:
129147 () | 0.0963 0.0059 (6.1) 0.0017 (1.8) 0.0018 (1.9) 35 33
1291.58 (F) | 0.2064 0.0110 (5.3) 0.0025 (1.2) 0.0037 (1.8) 4.4 3.0
4:
1309.12 (2) 0.1290 0.0076 (5.9) 0.0017 (1.3) 0.0018 (1.4) 4.5 4.2
Law ALy, in 10-5 W/(cm? sr em—1), bzw. in Klammern: ALa./La, in %,
NESR = 3.0+10-° W/(cm? sr cm™1)

Tabelle 10. Nadirsondierung von troposphirischem N,O . Massen- und Temperatursensitivitat

ausgewdhiter Signaturen im Zentrum (Z) sowie an der massensensitivsten Stelle im
Fligel (F), Av = 0.1 cm~"'. SNR der Stitzstellen: AL, /NESR > 10.

4.2.4.2 FCKW-12 (CCIzF2)

Im Spektralbereich des mittleren Infrarots liegen die starksten Banden dieses Fluor-
chlorkohlenwasserstoffs bei 8.6 bzw. 10.8 um. Die Bereiche der starksten Absorption
der 10.8 um-Bande bei 921.7 bzw. 923.1 cm~* sind maskiert durch Beitrage der Gase
H.O bzw. CO,. Im Spektrum in Abb. 30 auf Seite 69 sind diese beiden schwachen
CCl,F,-Signaturen markiert. Im tbrigen Teil dieses Spektrums sind von FCKW-12 prak-
tisch nur Kontinuumsbeitrdge enthalten, was am gleichmé&Bigen Verlauf der Kurve 3, die
den Beitrag von FCKW-12 zum Gesamtspektrum darstellt, deutlich wird. Eine Erhéhung
der spektralen Auflosung (Av < 0.1 cm~') dndert an diesen Gesichtspunkten nichts we-
sentliches.

Eine 20-prozentige Erhéhung der CCl,F,-Masse in der Troposphéare liefert ein maximales
Signal-zu-Rausch-Verhaltnis AL,,,/NESR von 2.1 im Bereich der beiden sehr schwachen
Signaturen und ist daher gerade noch auflésbar (siehe Tabelle 11 auf Seite 69).
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Alpys
, AL AL ’
Signatur ad ALpos Av2 T-Profil: Alpyq | Ablpyy
(em=1) Ly Amecizfy,Trop! NESR T-Profi: Bias = 0.5 K AL, | AL
+ 20 % Bias = 0.5 K S Av2 v
To. Bias =1.0K
1: 921.70¢ | 08815 0.0031 (0.4) 2.4 0.0009 (0.1) 0.0139 (1.6) 3.4 0.2
2: 92340% | 0.8816 0.0031 (0.4) 2.4 0.0007 (0.1) 0.0135 (1.5) 44 0.2
3a: 1161.00* | 0.5087 0.0042 (0.8) 8.4 0.0007 (0.1) 0.0099 (1.9) 6.0 04
3b: 1161.04% | 0.5049 0.0045 (0.9) 45 0.0009 (0.2) 0.0100 (2.0) 5.0 05

Law ALy in 1075 W/(em? sr cm=1), bzw. in Klammern: ALy,/La, in %,
X Av = 010 cm~ 1, NESR = 1.5:10~8 W/j(cm2srcm™ ")
+ Av = 010 cm~1, NESR = 5.0:10~ ¢ W/(cmZsrcm~1)
# Av = 0,05 cm~1, NESR = 1.0:10~8 W/(cm? st cm~ 1)

Tabelle 11. Nadirsondierung von troposphirischem CCLF, . Massen- und Temperatursensitivitat
im Zentrum ausgewdhlter Signaturen.
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Abbildung 30. Strahldichtespektren im Bereich der 10.8 um CCI,F,-Bande.
NESR = 1.5°10-8W/(cm?srcm~"), Av = 0.1 cm~’
1. alle Gase
2: alle Gase ohne CCI,F,
3: Differenz 2 - 1, entspricht dem Beitrag von CCl,F,
Der CCl,F,-Beitrag ist im wesentlichen im Kontinuum enthalten. Die sehr schwa-
chen {markierten) CCl,F,-Signaturen sind durch Fremdgase maskiert.
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Gunstiger sind die Verhiltnisse im Bereich des Q-Zweiges der 8.6 um-Bande. Abb. 31
zeigt eine breite CCI,F,-Signatur mit Zentrum bei 1161.0 cm~', eingebettet zwischen
schwachen N,O- und O;-Signaturen. Dabei ist zu beachten, daB im Bereich von 1160.9
cm~' schwache Beitrdge des Gases O; enthalten sind. Das Signal-zu-Rausch-Verhéltnis
einer 20-prozentigen troposphérischen Massenerhéhung ist hier deutlich héher als im
Bereich der Bande bei 10.8 um. Das Differenzsignal (AL,,,) ist dargestellt in Abb. 32 auf
Seite 71 (Kurve 1). Es ist im Zentrum der Signatur am groBten. Die Kurve 2 stellt die
Strahldichtedifferenz dar bei einer Erhéhung der Troposphédrenmasse um 50 %. Dabei
besteht ein ndherungsweise linearer Zusammenhang zwischen der Massenzunahme
und der Strahidichtedifferenz. Die Kurven 3 und 4 reprasentieren den Temperatureffekt,
Kurve 3 beriicksichtigt die Strahldichtedifferenz (AL,,,) infolge eines Fehlers in der At-
mospharentemperatur (T-Bias = 0.5 K). In Kurve 4 (AL,,s) ist zusdtzlich ein Fehler in
der Bodentemperatur (T,-Bias = 1.0 K) enthalten. Insbesondere eine Variation der Bo-
dentemperatur T, (und damit der Bodenemission ¢,,B4.(To)) ist betragsméaBig vergleichs-

o 1160.4 1160.6 1160.8 1161.0 1161.2 11614 11616 w®
Q 6.0 L L i i L | 1 | L I L 5'0 9
3 ™
A _ 03 i
—~ 50+ 50
'E | | i
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- ]
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e
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wn 1.0 4 2 = 10
O
0.0 f T mmsmepzon 77 ‘T_ - T T TN T T T T 0.0
1160.4 1160.6 1160.8 1161.0 161.2 1614 11616

. -1
Wellenzahl in cm

Abbildung 31. Strahldichtespekiren im Bereich der 8.6 um CCL,F,-Bande.
NESR = 5.010-3W/(cm?srcm~"), Av = 0.1 cm~!
1. alle Gase
2: alle Gase ohne CCI,F,
3: Differenz 2 - 1, entspricht dem Beitrag von CCl,F,
Der markierte CCl,F,-Q-Zweig der 8.6 um-Bande tritt sichtbar aus dem Spektrum
hervor.
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Abbildung 32, Differenzspektren im Bereich der 8.6 um CCLF,-Bande (Av = 0.1 cm~").
10 ALavs = LadMges, T, To) — Lao(Mges + 0.2 Mecigry rop: T, To)
2. ALy = LalMges, T, To) — Lau(Mges + 0.5 MecipryTrops T, To)
3 Alpve = La(Mges. T+ 0.5 K, To) — La(Mges, T, To)
4: ALys = LafMges, T+ 0.5 K, To + 1.0K) — Las(Mges, T, To)
5: NESR = 5.0+10- 2 W/(cm?srcm-1)
Im Gegensatz zu den Strahldichtednderungen, hervorgerufen durch eine
CCl,F,-Massenvariation, ist die durch eine Temperaturvariation verursachte
Strahldichtednderung praktisch wellenldngenunabhéangig.

weise groB (vgl. Tabelle 11 auf Seite 69), da der groBte Beitrag zum gemessenen Sig-
nal aufgrund der schwachen Absorption aus den bodennidchsten Schichten sowie vom
Boden stammt (siehe Abb. 33 auf Seite 72). Die Dominanz des Bodensignals gegentber
dem Atmospharensignal ist verantwortlich fur die verhiltnismaBig schwache Massen-
sensitivitat der CCl,F,-Signatur. Im Gegensatz zur Strahldichtednderung, hervorgerufen
durch eine Massenvariation, ist die durch eine Temperaturvariation verursachte Strahl-
dichtednderung im gesamten Spektrum praktisch wellenldngenunabhéngig. Somit ist es
moglich, durch Variation der Bodentemperatur ein gemessenes an ein berechnetes
Spektrum im Bereich des Kontinuums zwischen den Spektrallinien anzupassen und den
EinfluB von T, (und damit auch &,,B,,(Ts)) weitgehend zu eliminieren.

Bei einer Steigerung der spekiralen Auflésung auf Av = 0.05 cm-' 148t sich eine nur
noch geringflgig von O; beeinfluBte CCI,F,-Signhatur separieren (siehe Abb. 34 auf
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Abbildung 33. Beitragsfunktionen fiir CCI,F,-Signaturen. Dargestellt ist der zentrale Bereich der
Signatur 1 {v = 921.70 cm~ ") sowie der Signatur 3a (v = 1161.00 cm~ ") mit Av =
0.1 cm-'. Der gréBte Beitrag zum Strahldichtesignal stammt aus den boden-
n&chsten Schichten. Die Funktionsverldufe der Signaturen 2 und 3b sind qualitativ
ahnlich und deshalb aus Griinden der Ubersichtlichkeit nicht dargestelit.

Seite 73). Bezuglich der Massensensitivitdt bringt dies jedoch kaum Vorteile, denn
AL, ist nur wenig gréBer als im Fall von Av = 0.1 cm~'. Dagegen nimmt das spektrale
Rauschen um einen Faktor 2 zu, wodurch ein schlechteres Signal-zu-Rausch-Verhiltnis
bedingt ist. Daher genigt fur eine CCl,F,-Sondierung im allgemeinen eine Auflésung von
Av = 01 cm 1,

Die Genauigkeit zur Bestimmung der CCl,F-Gesamtmasse wurde in Kap. 4.2.1 mit
10 — 20 % angegeben. Da sich in einer vertikalen S&dule durch die Atmosphére etwas
mehr als 80 % der Moleklle in der Troposphéare befinden, ist die CCl,F-Troposphéren-
konzentration mit um nur wenige Prozentpunkte schlechterer Genauigkeit bestimmbar.
Aufgrund der Zunahme der FCKW-12-Konzentration von zur Zeit rund 4 % pro Jahr wer-
den die CCl,F,-Signaturen ldngerfristig gesehen stidrker aus dem Spektrum hervortreten.
Da in den kommenden Jahren auch mit einer Verbesserung der momentan noch recht
unzuverldssigen spektroskopischen Daten dieses Molekiils zu rechnen ist, wird sich die
MeBgenauigkeit kiinftig noch verbessern.
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Abbildung 34. Nadirsondierung im Bereich der 8.6 ym CCIgFg;Bande (Av = 0,05 cm-*).
NESR = 1.0+10-8 W/(cm?srcm-")
1; alle Gase
2: alle Gase ohne CCI,F,
3: Differenz 2 - 1, entspricht dem Beitrag von CCL,F,
Bel einer gesteigerten spekiralen Aufldsung von Av = 0.05 cm~' 148t sich eine
nur noch geringfligig von O; beeinfluBte CCI,F,-Signatur separieren.

4.2.5 Der EinfluB von Cirruswolken auf die Strahldichtespektren

Samtliche Wolkenstudien wurden mit dem in Kap. 2.2 beschriebenen Strahlungstbertra-
gungsalgorithmus FASCOD2 durchgefuhrt. Dabei kénnen Extinktionen durch Wolken na-
herungsweise simuliert werden. Explizite Streuprozesse werden allerdings nicht be-
trachtet. Der fur Cirren berechnete Extinktionskoeffizient ist dabei proportional der Wol-
kendicke und wird im mittleren infraroten Spektralbereich als wellenldngenunabh&ngig
angesehen,

In der Troposphédre kommen eine Vielzahl von Wolkenarten unterschiedlicher Form und
Aggregatszustdnde vor. Wahrend sich im wolkenlosen Fall der Erdboden als Hinter-
grundquelle im Spektrum auswirkt, kann diese Funktion auch von einer im infraroten
Spektralbereich optisch dichten Wolke (z.B. Cumulus, Stratus) bernommen werden.
Eine Sondierung der atmosphérischen Schichten hinter diesen Wolken ist nicht moglich.
Aus einem solchen Spektrum kénnen damit Atmosphdrenparameter im Bereich zwi-
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Abbildung 35. Nadirsondierung mit bzw. ohne Wolken.
NESR = 3.010-°*W/(cm?srcm~1), Av = 0.1 cm™'
1. wolkenlos
2: Cumuluswolke, Untergrenze: 0.7 km, Obergrenze: 2.7 km
3. Differenz 1 -2
Eine optisch dichte Cumuluswolke absorbiert die gesamte von unten kommende
Strahlung. Das Spektrum enthalt daher lediglich Informationen aus dem Bereich
zwischen Wolkenobergrenze und Sensor.

schen Sensor und Wolkenobergrenze abgeleitet werden; beispielsweise lassen sich die
Wolkenoberflaichentemperatur und damit, bei gleichzeitiger Kenntnis des Temperatur-
profils, auch die Héhe der Wolkenobergrenze bestimmen. Abb. 35 zeigt die typischen
Unterschiede eines Spektrums, gerechnet unter der Annahme wolkenloser Bedin-
gungen, und eines Spektrums, gerechnet unter der Annahme einer Cumuluswolke in
der unteren Troposphére. In den Licken zwischen den Signaturen entspricht die ge-
messene [nformation anndhernd der Hintergrundstrahlung des Erdbodens (Kurve 1)
bzw. der Wolke (Kurve 2). Deshalb ist die Strahldichtedifferenz (Kurve 3) dort besonders
groB. In den Zentren der starken Signaturen 1 (CH, + H,0) bzw. 2 (N.O + CH,) ist die
Strahidichtedifferenz dagegen nur gering, da hier in beiden Fallen der groBte Beitrag
zum Signhal aus hoheren Troposphadrenschichten stammt.

In der hohen Troposphare findet man h&ufig Cirruswolken. Sie bestehen aus Eiskri-
stallen. lhre Transparenz hdngt ab von der Beobachtungsrichtung, der rdumlichen Aus-
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dehnung, sowie der Dichte und GroBenverteilung der Eiskristalle. Da es sich bei Cirren

um hohe Schichtwolken mit in der Regel geringer vertikaler Machtigkeit handelt, ist die

Durchldssigkeit der Wolken bei der Nadirsondierung haufig noch recht groB.

Abb. 36 zeigt ein Spektrum fur eine simulierte Nadirsondierung im Bereich der starken

CHs und N,O-Banden mit Zentren bei 7.7 bzw. 7.8 um unter der Annahme einer Stan-

dardatmosphire fur mittlere Breiten. Dargestellt ist ein Spektrum unter wolkenlosen

MeBbedingungen (Kurve 1) sowie zwei Fille, bei denen sich ein Cirrus in @ km Basisho-
he mit unterschiedlicher Dicke (0.5 und 1.0 km) befindet (Kurven 2 und 3). Aus der Be-
trachtung verschiedener Messungen der Dicke von Cirren ergab sich, daB die vertikale

Ausdehnung der Eiswolken in den meisten Fallen im Bereich zwischen 0 und 1 km lag
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Abbildung 36, Strahldichtespektren ohne bzw. mit Cirruswolken unterschiedlicher Dicke bei glei-

cher Basishohe.

NESR = 3.0+10"°*W/(cm?srcm~"), Av = 0.1 cm™'

1: wolkenlos

2: Cirruswolke, Basishohe: 8 km, Dicke: 0.5 km
3: Cirruswolke, Basishéhe: 9 km, Dicke: 1.0 km

4: Differenz 1 - 2
5: Differenz 1 -3

Der EinfluB von Cirren auf das Spektrum ist im Bereich des Kontinuums am groB-
ten. In den Zentren starker Signaturen macht sich der EinfluB dagegen nur wenig

bemerkbar.
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Abbildung 37. Strahidichtespektren ohne bzw. mit Cirruswolken gleicher Dicke in unterschied-
lichen Hohen.
NESR = 3.0-10-*W/(cm?srcm~"), Av = 0.1 cm~"'
1. wolkenlos
2: Cirruswolke, Basishohe: 7 km, Dicke: 1.0 km
3: Cirruswolke, Basishdhe: 11 km, Dicke: 1.0 km
4: Differenz 1 - 2
5: Differenz 1 -3
Der EinfluB von Cirren auf das Spektrum ist abhangig von ihrer Emissionstempe-
ratur und damit von der Wolkenhohe.

(KNEIZYS et al. 1983). Die Kurven 4 und 5 stellen die jeweilige Differenz der Spektren
ohne bzw. mit Cirrus dar. Der EinfluB der Cirren auf das Spektrum ist abhzngig von der
Transmission der Wolken und damit haupsachlich von der Wolkendicke. Er duBert sich
am starksten im Bereich des Kontinuums zwischen den Linien und am wenigsten in
den Zentren starker Linien. Im Bereich des Kontinuums wird unter wolkenlosen Bedin-
gungen von der Atmosphdre nur relativ wenig der vom Erdboden emittierten Hinter-
grundstrahlung absorbiert. Eine Cirruswolke dagegen absorbiert einen Teil dieser Hin-
tergrundstrahlung. Die von der Wolke emittierte Strahlung ist aufgrund der niedrigeren
Strahlungstemperatur wesentlich schwicher als die vom warmen Erdboden emittierte.
Deshalb nimmt die am Sensor gemessene Strahldichte stark ab. Im Zentrum starker
Signaturen (siehe S. 1 und insbesondere S. 2 in Abb. 36) wird dagegen bereits unter
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wolkenlosen Verhiltnissen der gréBte Teil der Hintergrundstrahlung in der mittleren
und hohen Troposphire absorbiert und bei niedrigen Temperaturen wieder emittiert.
Ein zusétzlicher Absorber wie eine Cirruswolke in der oberen Troposphire verindert
die Lage des Hauptemissionsniveaus deshalb nur wenig. Daher ist die resultierende
Strahldichtedifferenz sehr klein.

Wie stark der EinfluB einer Cirruswolke auf das Strahldichtespektrum ist, hingt also
auch von ihrer Emissionstemperatur und damit von ihrer Héhe in der Atmosphdare ab. In
Abb. 37 auf Seite 76 ist dieser EinfluB dargestellt. Die Strahldichtednderung gegenuber
dem Spektrum unter wolkenlosen Bedingungen ist im Falle der hohen (kalten) Wolke
mit einer Basishohe von 11 km (Kurve 5) groBer als im Falle der tiefer gelegenen (wir-
meren) Wolke mit einer Basishéhe von 7 km (Kurve 4). Die Transmission beider Wolken
ist dabei gleich groB und betrdgt t = 0.87. Aufgrund von unterschiedlichen mittleren
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Abbildung 38. Differenzspektren im Bereich der CH,-Signatur bei v = 1263.33 cm~",
NESR = 3.0°10~*W/(cm2srcm~"), Av = 0.1 cm™'
1 ALy, = La(Mges, T, To) — Lau(Mges + 0.2 Mepg trops T, To), Wolkenlos
2: ALy, = LalMges, T+ 05K, To + 1.0 K) — Ly {mges, T, Tg), wolkenlos
3: ALy, = Lu, (Wolkenios) - Ly, (Cirruswolke, Basishdhe: 9 km, Dicke: 0.3 km)
4: AL,, = La, (wolkenlos) - L,, (Cirruswolke, Basishohe: 9 km, Dicke: 0.5 km)
5: AL,, = L,, (wolkenlos) - L, (Cirruswolke, Basishéhe: 9 km, Dicke: 1.0 km)
Dargestellt ist der EinfluB von Massen- und Temperaturdnderungen auf das Spek-
trum im Vergleich zum EinfluB von Cirren (in Abhangigkeit von der Wolkendicke).
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TeilchengréBen- und Teilchendichteverteilungen in verschiedenen Hohen, kénnen im
allgemeinen Fall bei einer modellierten Wolkendicke von 1 km hohenabhangige Varia-
tionen der Wolkentransmission auftreten, die um bis zu 5 % von diesem mittleren Wert

abweichen.
ALy, 2
. Lay ALay 1 Az Alays Alava Alavs
Signatur T-Profil: ) | ) . ) ;
(cm=1) (wolken- Amciy Trop: Bi e Cirrusdicke: Cirrusdicke: Cirrusdicke:
jas = 0.
los) + 20 % ) 0.3 km 0.5 km 1.0 km
To: Bias =1.0K

1.
1228.80 () 0.3066 0.0124 (4.0) 0.0052 (1.7} 0.0016 (0.5) 0.0049 (1.8) 0.0185 (6.4)

2:
1236.00 (Z) 0.2233 0.0145 (6.5) 0.0031 (1.4) 0.0011 (0.5) 0,0032 (1.4) 0.0123 (5.5)

3:
1255,00 (2) 0.1582 0.0096 (6.1) 0.0027 (1.7) 0.0005 (0.3) 0.0017 {1.1) 0.0071 (4.5)
1255.07 (F) 0.2641 0.0109 (4.1) 0.0048 (1.9) 0.0008 (0.3) 0.0036 (1.4) 0.0159 (6.0)

4;
1263.33 (2) 0.1020 0.0054 (5.3) 0.0018 (1.8) 0.0003 (0.3) 0.0008 (0.8) 0.0028 (2.7)
1263.45 (F) 0.2575 0.0124 (4.8) 0.0041 (1.6) 0.0007 (0.3) 0.0034 (1.3) 0.0153 (5.9)
1263.60 (L) 0.3288 0.0054 (1.6) 0.0052 (1.6) 0.0003 {0.1) 0.0040 (1.2) 0.0209 (6.4)
Law ALa in 10785 Wi(em?Z srcm~ 1), bzw. in Klammern: ALy, /La, in %,
NESR = 3,010~ 8 W/(cmZsr cm~ 1)

Tabelle 12. Nadirsondierung ohne bzw. mit Cirruswolken. Massen- und Temperatursensitivitat
sowie Strahldichteanderungen infolge Cirren (Basishdhe: 9 km) im Bereich der ange-
gebenen CH,-Signaturen {(Z = Signaturzentrum, F = massensensitivste Stelle im
Flige!. L = Lucke zur bepachbarten Signatur), Av = 0.1 cm~",

Ein GréBenvergleich zwischen spektralen Strahldichtednderungen, hervorgerufen durch
Cirren bzw. durch Variationen der Masse eines bestimmten Gases oder der Tempera-
tur, ist dargestellt in Abb. 38 auf Seite 77. Markiert sind dabei das Zentrum (Z) der
CH,-Signatur bei 1263.33 cm~', sowie deren massensensitivster Teil im Fliugel (F) und
die Lucke (L) zur benachbarten Signatur. Die dazugehorenden Zahlenwerte, sowie die
Daten der bereits in Kap. 4.2.4.1 diskutierten CH,-Signaturen sind in Tabelle 12 eingetra-
gen. Zundchst ist auffallend, daB eine Cirruswolke von 0.3 km Dicke das Spektrum noch
verhaltnismédBig wenig beeinfluBt (Kurve 3). Es ist auch keine eindeutige Systematik im
Kurvenverlauf erkennbar. Ein Grund dafir kann numerisches Rauschen bei diesen klei-
nen Strahldichtedifferenzen sein. Im betrachteten Beispiel der CH,-Signaturen werden
derartig kleine Strahldichteanderungen bereits durch geringfligige troposphédrische Mas-
sendnderungen von 1 - 2 % verursacht (siehe Tabelle 13 auf Seite 79). Die Vernachlds-
sigung einer solchen Cirruswolke fiuhrt demnach zu einem entsprechend groBen Fehler
bei der Gasmasse,
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. . .\ Amg,Trnp Lo
Signatur AL, {Cirrus) = AL,, (mg,Trop + Amg,mp) far m in %
(em-7)
Cirrusdicke: 0.3 km Cirrusdicke: 0.5 km Cirrusdicke: 1.0 km
1: 1228.80 (Z) 2.2 7.3 33.1
2:1236.00 (Z) 1.3 3.7 16.5
3: 1255.00 (Z) 0.8 3.1 141
1255.07 (F) 1.3 6.3 30.0
4: 1263.33 (2) 0.9 2.4 8.9
1263.45 (F) 1.0 47 25.3
1263.60 (L) 1.0 13.8 113.2

Tabelle 13. Wolkensensitivitat der CH,-Signaturen im Vergleich zu deren Massensensitivitat. Die
Strahldichtednderungen, hervorgerufen durch Cirren (Basishthe: 8 km), werden in
Beziehung gesetzt zu Strahldichteanderungen, hervorgerufen durch die angegebene
tropospharische Massenerhdhung (Z = Signaturzentrum, F = massensensitivste
Stelle im Fligel, L = Licke zur benachbarten Signatur), Av = 0.1 cm~",

Dickere Cirren maskieren das Spektrum in erheblich stdrkerem MaBe (Kurven 4 und 5
in Abb. 38). So steigt der Massenbestimmungsfehler bei Unkenntnis der Cirren deutlich
an und erreicht bei schwachen Signaturen (Signatur 1 in Tabelle 13) sowie insbesonde-
re im Kontinuumsbereich zwischen den Signaturen die groBten Werte, wédhrend er im
Signaturzentrum am kleinsten ist. Bei einem Cirrus von 0.5 km Dicke liegt der Fehler je
nach Stutzstelle im Bereich unterschiedlich starker Signaturen zwischen 2 und 7 %.
Aufgrund der im Spektralbereich des mittleren Infrarots wellenlangenunabhingigen Mo-
dellierung der Cirrustransmission, erhdlt man fur samtliche in diesem Spektralbereich
relevanten Gase Ubereinstimmende Ergebnisse. Die Wellenldngenunabhangigkeit der
Cirrustransmission stellt eine grobe Naherung dar. In Wirklichkeit beeinflussen Cirren
das Spektrum in Abh#nigkeit von der Wellenldnge in unterschiedlich starker Weise
(SMITH et al. 1992). Diese spektrale Charakteristik sollte prinzipiell ausgenutzt werden,
um den EinfluB der Cirren auf das Spektrum zu quantifizieren.

Da das Absorptions- und Emissionsverhalten der Wolken hauptsédchlich von der Wolken-
temperatur (abhidngig von der Wolkenhéhe) und der Wolkendicke abhangt, ist es erfor-
derlich, diese Wolkenparameter zu bestimmen, um Spurengaskonzentrationen aus
Spektren ableiten zu konnen, die relevante Beitrdge von Cirren enthalten. Dazu ist die
Kenntnis des Temperaturprofils erforderlich, das aus Spektren im Bereich der 15 um
CO,-Bande bzw. aus Radiosondendaten ermittelt werden kann. Darlberhinaus kénnen
auch weitere a priori Informationen uber Wolkenparameter, z.B. aus Radiometermes-
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sungen in anderen Spektralbereichen (visueller Bereich und nahes Infrarot) und ver-
schiedenen Kanidlen (WAHICHE et al. 1986) dazu genutzt werden, den EinfluB der Wol-
ken aus den Infrarotspektren herauszufiltern.
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5. Andere MefBgeometrien

5.1 Horizontsondierung vom Satelliten aus

Die Leistungsfahigkeit der Infrarotspektroskopie zur Messung stratosphérischer Spuren-
stoffe hat sich in den vergangenen Jahren bereits bewahrt (FISCHER 1992). Insbesonde-
re die Horizontsondierung vom Satelliten bietet die Méglichkeit, die Verteilung einer
Vielzahl von stratosphirischen Spurengasen mit guter vertikaler Aufldsung zu erfassen
(OELHAF und FISCHER 1983, ECHLE et al. 1992). In der Troposphire werden die Mog-
lichkeiten der Horizontsondierung erheblich eingeschrankt durch die kriftige Absorption
des Wasserdampfs in Verbindung mit den stark druckverbreiterten Spektrallinien, sowie
durch die hohe Wahrscheinlichkeit des Vorhandenseins von Wolken entlang des langen
optischen Weges durch die Troposphare (vgl. Kap. 2.3). Daher ist eine Fernerkundung
von Spurengasen nur in der oberen bis mittleren Troposphare in spektralen Fensterbe-
reichen moglich.

In Abb. 39 auf Seite 82 ist eine Sequenz von simulierten Strahldichtespektren im ver-
h&ltnismaBig schwach absorbierenden Spektralbereich des atmosphirischen Fensters
dargestellt. Verdandert wurde dabei der kleinste Abstand des optischen Weges zur Erd-
oberflache, die Tangentenhéhe z.,. In allen Spektren treten die Linienzentren als Strahl-
dichtemaxima hervor, da die Hintergrundstrahlung aus dem kalten Weltraum vernach-
lassigbar gering ist. Bei der gréBten Tangentenhéhe (zmn = 15 km, Abb. 39 oben) sind
kréftige Beitrdge des in der Stratosphare bedeutenden Gases HNO; im Spektrum enthai-
ten, speziell die beiden Q-Zweige bei 879 bzw. 896 cm~' treten deutlich hervor. Die Bei-
trage der Fluorchlorkohlenwasserstoffe CCI,F (FCKW-11, von 835 bis 860 cm~') und
CCI,F, (FCKW—12, von 905 bis 935 cm~") sind hier nur schwach ausgeprégt, da das Mi-
schungsverhéltnis dieser Gase in diesen Hohen noch klein ist. Mit abnehmender Tan-
gentenhdhe nimmt der Beitrag dieser Molekiile rasch zu. Dasselbe gilt auch fir den
Wasserdampf. Je kleiner die Tangentenhéhe ist, desto deutlicher treten zum Teil kraf-
tige H,O-Signaturen aus dem Spektrum hervor. Bei z,» = 5 km sind im Spektrum neben
CO,-Signaturen (oberhalb 920 cm~*) im wesentlichen nur noch H,O-Signaturen separier-
bar. Da ein betrachtlicher Teil des optischen Weges durch tiefe, massenreiche und ver-
haltnism&Big warme Atmosphérenschichten fuhrt, wird die Emission auch zwischen den
Linien immer stdrker und der Beitrag des Kontinuums zum Gesamtspektrum nimmt zu.
Die HNOs-Linien sind daher weitgehend von H,O-Emissionen uberdeckt.

Abb. 40 auf Seite 83 zeigt das Strahldichtespektrum im Bereich der CCl;F-Bande mit
Zentrum nahe 11.8 um bei einer Tangentenhéhe von zm, = 8 km. Der Beitrag des Ga-
ses CClF ist in diesem Spektralbereich unter den gegebenen Geometrieverhaltnissen
dominant. Es sind jedoch keine einzelnen CCl;F-Signaturen separierbar, im Gegensatz
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Abbildung 39. Horizontsondierung mit unterschiedlichen Tangentenhéhen.
NESR = 1.5-10-8W/(cm?srcm~"), Av = 0.1 cm~!
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zu den deutlich hervortretenden, kriftigen H,O-Signaturen. Desweiteren ist. das Spek-
trum noch durch schwache Beitrdge von Gasen wie HNO,;, CO, und O, maskiert.

Der EinfluB einer 20-prozentigen Erhéhung der CCl,F-Masse in der Atmosphére ist in
Abb. 41 auf Seite 84 dargestellt (Kurve 1). Die Strahldichtednderung (AL,,,) ist im zen-
tralen Bereich der CCl;F-Bande am gréBten und Uberwiegt dort die infolge einer Erho-
hung der Atmosphdrentemperatur um 0.5 K hervorgerufene Strahldichtednderung
(ALa,,) um etwas mehr als einen Faktor 10. Die Strahldichtedifferenz AL,,, ist tblicher-
weise in den Zentren der Banden bzw. Linien am groBten, da dort die Emission am
starksten ist. Dies spiegelt sich im Funktionsverlauf von Kurve 2 wider. Dabei liegt die-
ses Signal im ausgewihiten Spektralbereich groBenordnungsmaBig im Bereich des
spektralen Rauschens (Kurve 3). Ein systematischer Temperaturfehler von AT = 0.5 K
verursacht betragsméBig dieselbe Strahldichtednderung an der betrachteten Stitzstelle
(846.50 cm~") wie eine CClF-Gesamtmasseninderung von rund 2 % (siehe Tabelle 14
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Abbildung 40, Strahldichtespektren im Bereich der 11.8 um CClF-Bande, z,;, = 8 km.
NESR = 1.5¢10-8W/(cm?srcm~"), Av = 0.1 cm~!
1: alle Gase
2: alle Gase ohne CCI4F
Das Spektrum enthalt kriftige CCl,F-Beitrage. Es sind jedoch keine einzelnen
CCl,F-Signaturen separierbar. Daneben sind einige H,O-Signaturen, sowie schwa-
che Beitrage von Gasen wie HNO;, CO, und O; enthalten.
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Abbildung 41. Differenzspektren im Bereich der 11.8 um CCLF-Bande, z,,,, = 8 km.
Av = 0.1 cm-?
10 ALyt = La{Mges + 0.2 Mecigr, T) — La(Mges, T)
2: Alpz = Laf(Mges, T4+ 0.5 K) — Lp(Mges, T)
3: NESR = 1.5-10-8 W/(cm?sr cm~")
Die durch eine 20-prozentige CCLF-Massendnderung hervorgerufene Strahldichte-
differenz Uberwiegt deutlich die durch eine Temperaturanderung von 0.5 K her-
vorgerufene Differenz.

auf Seite 86, rechte Spalte). Tabelle 14 zeigt die Ergebnisse der entsprechenden Sensi-
tivitatsstudien fur drei weitere Tangentenhohen. Das Signal-zu-Rausch-Verhdltnis
(ALa,/NESR) ist auch bei der 15 km Tangentenhthe noch groB genug, um Strahldichte-
differenzen, hervorgerufen durch 20-prozentige CCl;F-Massendnderungen, auflésen zu
kénnen. Dort ist die relative Strahldichtednderung mit 16 % am gréBten.

Der groBte Beitrag zum Strahldichtesignal stammt dabei - geometrisch bedingt - aus
dem Bereich der Tangentenhdhe. Dies zeigt Abb. 42 auf Seite 85 exemplarisch anhand
der Beitragsfunktion fur z,, = 8 km. Die Funktionen fur die anderen Tangentenho®hen
sind qualitativ &hnlich. Eine CCl;F-Gesamtmassenerhéhung von 20 % &ndert ebenfalls
nichts wesentliches am Verlauf dieser Beitragsfunktionen. Das bedeutet, die Information
stammt auch bei dieser erh6hten Gaskonzentration immer noch aus nahezu demselben
Hoéhenbereich der Atmosphére. Die Strahldichtednderung AL,,, beruht also in erster Li-
nie auf der Zunahme der emittierenden CClF-Molekiile. Dies ist ein wesentlicher Unter-
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schied zur Nadirsondierung, wo die entsprechende Strahldichteénderung hauptsédchlich
durch die vertikale Verschiebung des Emissionsniveaus in einen anderen Temperatur-
bereich der Atmosphare zustande kommt.

Am Beispie!l des Molekiils CCI,F wurde gezeigt, daB es moglich ist, die Konzentration
dieses Spurengases Uber weite Hohenbereiche von der mittleren Troposphére bis in die
untere Stratosphdre mit einer Genauigkeit von 10 - 20 % abzuleiten. Auch fur eine Rei-
he weiterer Gase (z.B. H,O, CH,, N;O, und CCI,F,) ist dies mit einer dhnlich hohen Ge-
nauigkeit moglich (ECHLE et al. 1992). Der meBbare Hohenbereich wird dabei unter an-
derem bestimmt durch das Konzentrationsprofil der entsprechenden Gase in Verbin-
dung mit der Lage und Intensitdt der vorhandenen Spektrallinien. Die untere Hohenbe-
grenzung wird haufig durch die spezifischen optischen Eigenschaften der Troposphare
festgelegt, widhrend die obere Begrenzung im allgemeinen durch das erreichbare Si-
gnal-zu-Rausch-Verhaltnis festgesetzt wird. '

Zmin = B km

Z—zmin in km

-10 T ] T T T 1
60O 01 02 03 04 05 06 07 08B 09 10

Bxd7/dz normiert

Abbildung 42, Beitragsfunktion im Bereich der 11.8 um CCLF-Bande bei v = 846.50 cm~*
(Znin = 8km). Av = 01cm™",
An der Ordinate aufgetragen ist die Differenz z — z.i,, das bedeutet der Bereich
Z — Zmin > O reprasentiert (Hohen-) Punkte auf dem optischen Weg zwischen Be-
obachter und Tangentenh®the. Der Bereich z — zn, < 0 ist reprasentativ fur den
Abschnitt jenseits der Tangentenhdhe (und wurde deshalb zur Unterscheidung mit
negativem Vorzeichen versehen). Der groBte Beitrag zum Strahldichtesignal
stammt aus dem Bereich der Tangentenhthe (z — z,in = 0).
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Am Beispiel der CCl;,F-Sondierung wurde gezeigt, daB Gase, deren Masse mittels einer
Nadirsondierung nur recht ungenau bestimmt werden kann (vgl. Kap. 4.2.2), bei einer
Horizontsondierung liber weite Héhenbereiche mit guter Genauigkeit gemessen werden
kdnnen. Grundsétzlich ist die Auswahl der Sondierungsgeometrie in starkem MaBe von
der jeweiligen Aufgabensteliung abhéngig, da beide Sondierungsgeometrien in der An-
wendung ihre Grenzen besitzen. Die Nadirsondierung ist insbesondere dazu geeignet,
den Troposphédren- und/oder Gesamtgehalt einer stark begrenzten Anzahl von Spuren-
gasen mit guter rdumlicher Aufldsung zu messen. Die Horizontsondierung eignet sich,
um Verteilungen zahlreicher Spurengase in der Stratosphére und oberen Troposphére
mit guter vertikaler Aufiésung zu bestimmen. Problematisch ist allerdings die Bestim-
mung von Spurengaskonzentrationen in der oberen Troposphére bei denjenigen Gasen,
die im Profil ein Maximum in der Stratosphire haben, da in diesen Féllen die Tropo-
sphédre nur verhaltnismaBig wenig Beitrag zum Strahldichtesignal leistet.

Znin L A?nLM' Algns T-APl;Z;l' Alsg AA;M =:n
(k) ) + 20()“?;> NESR Bias = 0.5 K Abunz C;I:F
15 0.0457 0.0073 (16.0) 49 0.0005 (1.1) 14.6 1.4
11 0.0874 0.0138 (14.2) 9.2 0.0012 (1.2) 11.5 19
8 0.1734 0.0202 (11.6) 13.5 0.0017 (1.0) 11.9 1.9
5 0.3641 0.0153 ( 4.2) 10.2 0.0026 (0.7) 59 4.0
Lay, ALa, in 1075 W/(cm?2 srcm™"), bzw. in Klammern: AL,,/Ls, in %,
NESR = 1.5:10-% W/(cm?srcm™")

Tabelle 14. Horizontsondierung von CCI,F . Massen- und Temperatursensitivitat fiir die Stitz-
stelle bei v = 846.50 cm~' im Zentrum der 11.8 um CCI;F-Bande, Av = 0.1 cm~".
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9.2 Flugzeugsondierung

5.2.1 Nadirsondierung

Flugzeugsondierungen bieten gegeniiber Messungen vom Satelliten aus dann Vorteile,
wenn troposphérische Verteilungen von Gasen mit einem Konzentrationsmaximum in
der Stratosphdre bestimmt werden sollen. Bei Flughdhen in der Troposphére enthélt ein
mittels einer Nadirsondierung gemessenes Spektrum natirlich keinerlei Information aus
der Stratosphére. Dabei treten allerdings die tblichen Probleme der Nadirsondierung
auf, wie die stark strahlende Erdoberfliche hinter dem Atmosphéirensignal, sowie eine
verhéltnismaBig schlechte vertikale Auflésung bei der Messung. Abb. 43 zeigt am Bei-
spiel von Ozon den Unterschied zweier (simulierter) Nadirsondierungsspektren, beob-
achtet vom Satelliten (z,,s = 800 km) bzw. vom Flugzeug aus (zes = 10 km). Bei der
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Abbildung 43. Nadirsondierungsspektren im Bereich der 9.6 um O,-Bande.
NESR = 5.0-10-2 W/(cm?srcm~), Av = 0.1 W/(cm?srcm~1)
oben: zq,s = 800 km (Satellit)
unten: zes = 10 km (Flugzeug)
Aufgrund der kleinen troposphéarischen Oj;-Masse sind die O;-Signaturen bei
Zos = 10 km deutlich schwiacher als bei z,,s = 800 km. Die H,O-Signaturen sind in
beiden Fallen etwa gleich stark, da der Massenunterschied hier nur gering ist.
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Flugzeugsondierung sind die Os-Signaturen deutlich schwicher als im Satellitenfall. Die
stérkeren Linien im Spektrum stammen im wesentlichen vom Molekiil H,0.

Vergleicht man die Sensitivitdt der beiden Spektren gegeniber tropospharischen
Os;-Massenédnderungen (in der Grenzschicht), so stellt man fest, daB die Strahldichte-
dnderung im Falle einer Flugzeugsondierung aufgrund einer gréBeren relativen Massen-
dnderung Amo,ss/Mogges Stets groBer ist als bei einer Satellitensondierung.

Die dargestellten Differenzspektren in Abb. 44 zeigen diesen Unterschied. Dabei wurde
jeweils entsprechend Gleichung (4.10) die Differenz gebildet zwischen einem Spektrum
unter Normalbedingungen und einem Spektrum mit erhéhtem Os-Mischungsverhéltnis in
der Grenzschicht (siehe Kap. 4.2.3.3, vgl. Abb. 23 auf Seite 57). Die relative Massen-
dnderung Amo,cs/Mogges betrdgt bei der Flugzeugsondierung etwa 80 %, widhrend sich
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Abbildung 44. Differenzspektren im Bereich der Os-Signatur bei v = 1026.50 cm—1.
Z = Signaturzentrum, F = Bereich im Fllugel, Av = 0.1 cm~’
Differenz: AL,, = La{Mges, T, To) — Lay(Mges + AMo,as, T, To)
1. Zobs = 800 km (Satellit)
2: Zops = 10 km (Fiugzeug)
3: Zobs = 10 km (Flugzeug) mit ALs, = Lay(Mges, T, To) — Lay(Mges + 0.2 Moy 1r0p, T, To)
4: NESR = 5.0-10-*W/(cm?srcm~")
Die Strahidichtedifferenz ist bei zq.s = 10km aufgrund der starkeren relativen
Massendnderung wesentlich groBer als bei z.,s = 800 km. AuBerdem ist zu be-
merken, daB die Strahldichteanderungen spekiral unterschiedlich verlaufen.
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Abbildung 45. Beitragsfunktionen filr O;-Signaturen (Flugzeugsondierung). Dargestellt ist der
zentrale Linienbereich (Z), auBerdem eine Stelle im Flugel (F) der Signatur 2 mit
Av = 0.1 cm~', Bei den Berechnungen wurden QO;-Profile (Sommer, mittlere Brei-
ten) mit durchschnittlichen (links) bzw. erhohten Ozonwerten in der Grenzschicht
(rechts) zugrundegelegt.

die Masse bei der Satellitensondierung lediglich um ca. 8 % &ndert. In Abb. 44 wird am
Beispiel der Signatur 2 auBerdem deutlich, daB im Flugzeugfall (Kurve 2) stets die Li-
nienzentren die massensensitivsten Stellen im Spektrum sind, wahrend im Satellitenfall
(Kurve 1) die Zentren starkerer Signaturen nur wenig sensitiv sind gegentber Massen-
dnderungen in der Troposphire. Kurve 3 zeigt fiir den Flugzeugfall, daB die Signaturen
auf eine Anderung der tropospharischen Gesamtmasse spektral dhnlich reagieren wie
bei einer Anderung der Masse in der Grenzschicht. Daher ist es in der Praxis ohne
Vorkenntnisse Uber das Gasprofil sehr schwierig zu unterscheiden, um welche Art der
Massenanderung es sich handelt. Eine héhere spektrale Auflésung (Av = 0.05 cm™")
dndert an dieser Aussage nichts wesentliches. Tabelle 15 auf Seite 90 zeigt Zahlen-
werte der ausgewahlten Signaturen fur die Flugzeugsondierung. Diese kénnen mit den
Werten der Satellitensondierung in Tabelle 7 auf Seite 59 verglichen werden. Aufgrund
der durch eine gréBere relative Gesamtmassenadnderung verursachten stiarkeren Strahl-
dichtednderungen im Spektrum bei der Flugzeugsondierung, ist das Signal-zu-Rausch-
Verhaltnis AL,,,/NESR deutlich gréBer als bei der Satellitensondierung. Bei einer mit
Ozon stark angereicherten Grenzschicht stammt der groBte Beitrag zum Strahldichtesig-
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nal aus diesem unteren Troposphédrenbereich (siehe Abb. 45, rechts). Bei einer mittlere
Bedingungen reprdsentierenden Atmosphére tragen insbesondere in den Zentren stér-
kerer Signaturen sadmtliche Troposphérenschichten ungefdhr gleich viel zum Signal bei
(siehe S. 2 (Z), S. 3 (Z) und S. 4 (Z) in Abb. 45, links). Eine gewisse H6henauflésung ist
aber bei der Betrachtung unterschiedlich starker Stutzstellen moglich (vgl. z.B. 8. 1 (Z)
mit S. 2 (Z) bzw. S. 2 (F) mit S. 2 (Z) in Abb. 45, links).

AL Abays
Si Av,2 -~ ™
gnatur L Alava Alaya T-Profil: T-Profil: Alpyq Al
(cm—1) By Amog cs erhsht NESR , ' Bias = 0.5 K ALz | Alays
! Bias =05 K , ! !
To: Bias = 1.0K
1
997.02 (z) | o0.8509 0.0030 (0.4) 6.0 0.0015 (0.2) 0.0127 (1.5) 2.0 0.2
2:
1026.50 (z) | 0.7028 0.0098 (1.4) 19.6 0.0027 (0.4) 0.0110 (1.6) 3.6 0.9
1026.63 (F) | 0.7825 0.0058 (0.8) 1.8 0.0018 (0.2) 0.0126 (1.8) 3.3 0.5
3
1054.95 (z) | 05870 0.0127 (2.2) 25.4 0.0034 (0.6) 0.0091 (1.6) 3.7 1.4
1055.13 (F) 0.7000 0.0099 (1.4) 19.8 0.0024 (0.3) 0.0111 (1.6) 4.1 0.9
4:
1059.40 (z) | 0.6482 0.0112 (1.7) 922.4 0.0025 (0.4) 0.0099 (1.5) 4.5 1.1
1059.55 (F) | 0.7157 0.0082 (1.1) 16.4 0.0020 (0.3) 0.0113 (1.6) 4.1 0.7
Law AL, in 1078 W/cmZ sr em— 1), bzw. in Klammern: ALa,/La, In %,
NESR = 5.0:10~ 2 W/(cm? sr cm— ")

Tabelle 15. Flugzeug-Nadirsondierung von O, in der Grenzschicht. Massen- und Temperatur-
sensitivitdt ausgewahlter Signaturen im Zentrum (Z) sowie an einer Stelle im Fliigel
(F), Av = 0.1 cm~"'. Das Os-Mischungsverhéltnis wurde in Bodenndhe von 32 auf 160
ppbv erhoht.

Betrachtet man schlieBlich die Temperatursensitivitat, so ist festzustellen, daB der Ein-
fluB der Bodentemperatur bei der Sondierung aus 10 km Ho6he aufgrund der schwéche-
ren Signaturen etwas groBer ist als im anderen Fall (siehe Tabelle 15). Das dndert aber
nichts an der Aussage, daB insgesamt gesehen eine Sondierung vom Flugzeug aus we-
sentlich besser dazu geeignet ist, tropospharische Konzentrationen von Gasen mit Kon-
zentrationsmaxima in der Stratosphire abzuleiten, als dies mit einer Sondierung vom
Satelliten aus moglich ist. Im Gbrigen kann der Troposphédrengehalt samtlicher vom Sa-
telliten aus meBbarer Quellgase (H.O, CH,, N,O, CO, CCI,F,) mit guter Genauigkeit
(6 — 20 %) von hochfliegenden Flugzeugen aus gemessen werden. Der groBe Vorteil
von globalen Messungen mit hoher zeitlicher Uberdeckungsrate geht dabei allerdings
verloren,
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5.2.2 Aufwartssondierung

Eine speziell beim Flugzeug anwendbare MeBmethode ist die Aufwirtssondierung mit
Blickwinkel schrag nach oben (90° <® < 180°) aus verschiedenen Flugniveaus. Dabei
kann die Masse eines bestimmten Gases entlang des optischen Weges oberhalb der
Flughthe bestimmt werden. Durch Differenzbildung ist es anschlieBend moglich, die
Masse des Gases in den Schichten zwischen den entsprechenden Flugniveaus zu be-
stimmen. Entsprechend Abb. 46 gilt fir die Masse m; des Gases g entlang des op-

tischen Weges in der Differenzschicht:

Amg = my(1) — my(2)

mit my(1) Masse des Gases g entlang des optischen Weges 1
me(2) Masse des Gases g entlang des optischen Weges 2

optischer Weg 2 optischer Weg 1
m (2) m (1)
g g

Flugniveou 2

m (h)
q

y Flugniveau 1

I
"
Beobachter 1 i o
I
]

Abbildung 46. Geometrie der Aufwirissondierung vom Flugzeug.
® = Nadirwinkel
e Elevationswinke!
mg(h) = Masse des Gases g entlang des vertikalen Weges h (Schichththe)
my(1) = Masse des Gases g entlang des Weges 1
my(2) = Masse des Gases g entlang des Weges 2

Il

(6.1a)
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Abbildung 47. Spektren im Bereich der 4.6 yum CO-Bande, Elevation = 25°.

NESR = 10-¢ W/(cm2srcm~1), Av = 0.1 cm™1

1 Zops = 1 km
2. Zops = 2 km
3: Zops = 4 km
4: Zops = 8 km

Die Unterschiede in den Spektren beruhen auf verschiedenen Temperaturen in
den jeweiligen beobachternahen Schichten einerseits, sowie auf den unterschied-
lichen Gesamtmassen entlang der jeweiligen optischen Wege andererseits.

bzw. entsprechend fiir die Gesamtmasse:

Amgas = mges(” - mges(z) (5.1b)

mit mes(1) Gesamtmasse aller Gase entlang des optischen Weges 1
Mgs(2) Gesamtmasse aller Gase entlang des optischen Weges 2

Das Volumenmischungsverhéltnis c,, des Gases g in der Differenzschicht berechnet
sich damit zu:
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Abbildung 48. Differenzspektren zwischen verschiedenen Beobachterhdhen.
Elevation = 25°, Av = 0.1 cm™'
1: La(Zobs = TKM) — Ly, (Zops = 2km)
2: Lay(Zops = 2Kkm) — Ly (Zovs = 4km)
3. Lau(Zobs = 4km) — Lu,(Zows = 8km)
4: NESR = 10-* W/(cm?srcm~")
Die Strahldichtedifferenzen sind um ein vielfaches groBer als das spekirale Rau-
schen. Die kraftigen Massenanderungen der beteiligten Gase sind zu einem gro-
Ben Teil daflir verantwortlich.

Cy (5.2)

9 Amges Rges

mit R, (spezielle) Gaskonstante des Gases ¢
Rges (spezielle) Gaskonstante der Luft

Bezogen auf eine vertikale Saule gilt fiir die Masse my(h) des Gases g in einer diinnen
Differenzschicht der Hohe h:

mg(h) = (my(1) — my(2)) cos(180° — B) (5.3)
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Dabei wurde die Refraktion des Sehstrahles vernachlissigt, was in der Troposphére al-
lerdings nur fur groBe Nadirwinkel (® nahe 180°) zuldssig ist. Fir die Untersuchungen in
dieser Studie spielt die Refraktion jedoch keine Rolle.

Abb. 47 auf Seite 92 zeigt simulierte Spektren im Bereich der 4.6 um CO-Bande bei
einem konstanten Elevationswinkel e = ® — 90° = 25°, Variiert wurde dabei die Beob-
achterhohe. Die Spektren enthalten im wesentlichen Beitrdge der Gase CO und H,0. Die
Spektren verdndern sich mit der Beobachterhéhe aufgrund der unterschiedlichen Tem-
peraturen in den jeweiligen beobachternahen Schichten einerseits und andererseits
durch die verschiedenen Gasmassen entlang der unterschiedlich langen optischen
Wege. Damit ist sofort klar, daB das Strahldichtesignal bei einer Beobachterhthe in der
warmen, massenreichen unteren Troposphare am gréBten sein muB. Auffillig ist auch,
daB die bei niedrigen Beobachterhéhen recht starken H,O-Signaturen bei zeps = 8 km
nahezu véllig verschwinden (Kurve 4).

Bildet man die Differenz aus Spektren mit verschiedenen Beobachterhéhen, stellt man
fest, daB die daraus resultierenden Strahldichteinderungen um ein vielfaches groBer
sind als das spektrale Rauschen (siehe Abb. 48 auf Seite 93). Die damit verbundenen
kraftigen Massenanderungen der Gase CO und H;O sind dafir zu einem groBen Teil
verantwortlich.

Eleva-

. m(4) — m(8) m(2) — m4) m(1) — m(2)
tions- m 8 m 4 m 2 m 1
winkel COJJBS( ) co,ges( ) O ges( ) CO,ges( ) mE) @) e

5° 5.260:1078 1,219+10% 1.822+1019 2.228+108

10° 2.779-1018 6.448+10"8 9.654:1018 1.180:10%8

132 % 50 % 22 %
25° 1.164+10"8 2.699+108 40381018 4,935-1018
a0° 4,933+107 1.143+1018 1.742+10"8 2.091-10"8

m(8) = Mco,ges(8) = CO-S&ulendichte in Molekllen/cm? fllr Zgps = 8 km
m(4) = mcoges(d) = CO-Saulendichte in Molekdlen/cm? flir zops = 4 km
m(2) = mco,ges(2) = CO-Séulendichte in Molekdlen/cm? fir zgps = 2 km
m(1) = mcoges(1) = CO-Séulendichte in Molekullen/cm? flir Zops = 1 km
Elevationswinkel e = ® - 90°

[

Tabelle 16. CO-Massen bel der Aufwirtssondierung. Angegeben sind CO-S&ulendichten entlang
schrager optischer Wege mit unterschiedlichen Elevationswinkeln und Beobachter-
hohen, sowie die relative CO-Gesamtmassenénderung bei einer Anderung der Beob-
achterhéhe,
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Gas my(4) — my(8) my(2) — my(4) my(1) — my(2)
mMy(8) My(4) my(2) »
H,O 1500 % 200 % 62 %
CH, 81 % 31 % 14 %
N,O 77 % 30 % 13 %
CCl,F, 85 % 31 % 14 %
Me(Zows) = Sadulendichte des Gases g in Molekiilen/cm? entlang des optischen Weges bei
einer bestimmten Beobachterhdhe in km

Tabelle 17, Relative Masseninderungen einiger troposphirischer Quellgase bei der Aufwiirtsson-
dierung. Die Anderungen sind praktisch unabhangig vom Blickwinkel.

In Tabelle 16 auf Seite 94 sind die CO-S&ulendichten fiir unterschiedliche Beobachter-
héhen und Blickwinkel zusammengestellt. Daneben ist auch die relative Gesamt-
massendnderung bei einer Anderung der Beobachterhdhe angegeben. Diese ist fir CO
praktisch unabhdngig vom Blickwinkel. Entlang eines optischen Weges mit z,s = 4 km
befinden sich mehr als doppelt soviel CO-Molekiile als bei z,s = 8 km. Im Fall von H,0
sind es sogar ungefdhr 16 mal soviel Molekule. Selbst bei einer Anderung von zg,s = 2
km auf z,,s = 1 km betrdgt die Gesamtmassenerhdhung noch 22 % (bei H,0: 62 %). Die
Zahlenwerte der Massendnderungen weiterer troposphéarischer Quellgase (CHs, N.O,
CCIl.F,) liegen grob gesehen im Rahmen der Werte fiir CO (siehe Tabelle 17). Derartig
deutliche Massendnderungen sind bei den ublichen MeBunsicherheiten der Temperatur
(Bias = 0.5 K) gut meBbar, zumal Temperaturfehler im Prinzip nur in der Zwischen-
schicht eine Rolle spielen, da die Fehler in der dariiberliegenden Atmosphare durch die
Differenzbildung der Spektren eliminiert werden. Die Temperatur in der Zwischen-
schicht 148t sich in der Praxis auBerdem durch in situ Messungen vom Flugzeug aus
bestimmen. Es sollte erwdhnt werden, daB die obigen Betrachtungen durchgefuhrt wur-
den unter der Annahme einer Uber die MeBzeit konstanten Stratospharenkonzentration
der Gase. Diese Annahme ist zuldssig, da sich zum einen die Stratosphdrenmasse in-
nerhalb der verhiltnisméBig kurzen MeBzeit im allgemeinen nicht wesentlich &dndert.
Zum anderen haben stratosphidrische Massenanderungen ohnehin nur einen sehr ge-
ringen EinfluB auf das Spektrum, da bei der Aufwértssondierung der gréBte Beitrag zum
Strahldichtesignal bei der Sondierung von Quellgasen immer aus den beobachter-
ndchsten Schichten stammt (vgl. Abb. 49 auf Seite 96).

Die Konzentration oben genannter troposphérischer Spurengase ist daher mit guter ver-
tikaler Auflésung von bis zu etwa 1 km meBbar. Unter ginstigen MeBbedingungen muB-
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Abbildung 49. Beitragsfunktionen fiir die CO-Signatur bei v = 2154.60 cm-". Dargestellt ist der
zentrale Bereich der Signatur mit Av = 0.1 cm~".
1. Zops = 2 km, Elevation = 5°
2: Zops = 2 km, Elevation = 25°
3: Zos = 8 km, Elevation = 5°
4; Zops = 8 km, Elevation = 25°
Der maximale Beitrag zum Strahldichtesignal stammt aus den beobachter-
nachsten Schichten. Die Funktionsveridufe sédmtlicher CO-Signaturen sind qualita-
tiv dhnlich,

i

te es daher moglich sein, den Ubergangsbereich zwischen der planetaren Grenzschicht
und der freien Troposphare ndherungsweise zu bestimmen.

Abb. 48 auf Seite 93 zeigt, daB die Strahldichteinderungen lberwiegend im Linienzen-
trum am gréBten sind. Dies ist allerdings stark abhdangig vom Sattigungsgrad der jewei-
ligen Linie, welcher sich mit der Beobachterhéhe und dem Blickwinkel dndert (vgl. dazu
die H,O-Signaturen bei 2151.18 und 2152.55 cm~" in Abb. 48).

Wie sich das Spektrum in Abhdngigkeit des Blickwinkels bei konstanter Beobachterho-
he dndert, ist in Abb. 50 auf Seite 97 dargestellt. Bei kleinen Elevationswinkeln (e = 5°)
ist neben den Zentren der Linien auch die Emission dazwischen verhaltnismaBig stark,
da die Gesamtmasse entlang des optischen Weges von den betrachteten Winkeln am
groBten ist. Bei den Winkeln e = 10° bzw. 25° ist die Strahldichtedifferenz zwischen
den Zentren und dem Flugelbereich der Sighaturen am gréBten, die Signaturen treten in
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Abbildung 50. Spektren im Bereich der 4.6 ym CO-Bande, z,,s = 2 km.
NESR = 10-* W/(cm?srcm~"), Av = 0.1 cm~"'

1: Elevation = 5°
2: Elevation = 10°
3: Elevation = 25°
4: Elevation = 90°

Das Spektrum andert sich in Abhangigkeit des Blickwinkels aufgrund der unter-
schiedlichen Gesamtmasse entlang des jeweiligen optischen Weges.

diesen Féllen am deutlichsten aus dem Spektrum hervor. Daneben ist aufféllig, daB die
CO-Signatur bei 2150.85 cm~"' bei allzu schrdgen Blickwinkeln stark von der benach-
barten H,O-Signatur mit Zentrum bei 2151.18 cm-"' gestért ist und bei der angenom-

menen spektralen Auflésung von Av 0.1 cm~* nicht mehr deutlich separiert werden
kann. Im Prinzip kann also mit der Wahl! der freien Parameter z.s, Az Und e fur jedes
Gas eine individuelle optimale MeBstrategie entwickelt werden. Dies (bersteigt jedoch

den Rahmen dieser Studie.

Wahrend die beschriebene differentielle MeBmethode zur Bestimmung der Spurengas-
konzentrationen in den Schichten zwischen zwei Beobachterhéhen flr troposphérische
Queligase gut anwendbar ist, gestaltet sich die Anwendung dieses MeBprinzips fur
Gase mit Konzentrationsmaxima in der Stratosphidre wesentlich schwieriger. Dies liegt
daran, daB die relative Gesamtmassenanderung Amg/m, des gesuchten Gases g entlang
des optischen Weges in diesem Fall erheblich kleiner ist. Unter der Annahme eines
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Abbildung 51. Spektren im Bereich der 9.6 um O,-Bande, Elevation = 5 ° (bei erhdhter O;-Kon-
zentration in der Grenzschicht).
NESR = 10~ W/(cm?srcm~"), Av = 0.05 cm~'
10 Zops = 1 km
2. Zops = 2 Km
3: Differenz 1 - 2
Die Spekiren enthalten praktisch nur Oj-Beitrdge. Die Strahldichtednderung be-
ruht im wesentlichen nur auf einer Anderung der Temperatur infolge unterschied-
licher Beobachterhdhen.

Ozonprofils mit erhdhten Ozonwerten in der Grenzschicht (siehe Abb. 23 auf Seite 57),
dndert sich die OyMasse beim Ubergang von 2 auf 1 km Beobachterhéhe und einem
Elevationswinkel von e = 5° um etwa 3.5 % (bei einer Standardatmosphdre nur um
0.5 %). Dementsprechend beruht die Strahldichtedanderung, dargestellt in Abb. 51, zu ei-
nem groBen Teil auf einer Anderung der Temperatur infolge unterschiedlicher Beobach-
terhtdhen.

Diese auf Differenzen beruhende MeBmethode 14Bt sich daher im Fall von Os nur unter
den glinstigen MeBbedingungen einer hohen O;-Troposphérenkonzentration anwenden.
In diesen glnstigen Fillen kann die relative Massendnderung bei Differenzschichten
von mehreren Kilometern Dicke bis ungefdhr 10 % betragen. Bei e < 5° sind noch et-
was gréBere Massendifferenzen erreichbar, jedoch enthalten die Spektren dann in der
unteren Troposphére aufgrund des langen optischen Weges durch dichte Schichten nur
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noch wenig spektrale Strukturen. Das Beispiel hat aber gezeigt, daB es unter be-
stimmten atmosphérischen Bedingungen mit der beschriebenen MeBmethode mdoglich
ist, troposphirische Verteilungen von Gasen mit einem Konzentrationsmaximum in der

Stratosphdre zu bestimmen.
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6. SchiuBbemerkungen

Die vorliegende Studie hat gezeigt, daB die Fernerkundung einer Reihe von troposphéri-
schen Spurengasen im infraroten Spektralbereich méglich ist.

Troposphérische Queligase, die in htheren Konzentrationen vorkommen (z.B. H,0, CH,,
N.O, CO) sind mittels einer Nadirsondierung sowohl vom Satelliten als auch vom Flug-
zeug aus mit guter Genauigkeit und guter horizontaler Aufiésung meBbar. Dabei sind
auch Aussagen Uber die vertikale Verteilung dieser Gase in der Troposphdre und zum
Teil auch in der Stratosphére (im Satellitenfall) moglich. Bei Gasen mit Konzentrations-
maxima in der Stratosphére (z.B. O;, HNO;) kann der Gesamtgehalt Troposphédre + Stra-
tosphare bestimmt werden. Bei Ozon kénnen unter gewissen Bedingungen auch Ruck-
schlisse auf die bodennahe Verteilung dieses Gases gezogen werden (stark erhéhte
Os-Konzentrationen in der Grenzschicht). Um den EinfluB der Stratosphadre auszublen-
den bietet sich die Nadirsondierung vom Flugzeug aus an. Umgekehrt kann mit der
Wahl einer entsprechenden Horizontsondierungsgeometrie auch der EinfluB der Tropo-
sphére ausgeblendet werden und damit die Stratospharenkonzentration mit guter Ge-
nauigkeit und hoher vertikaler Aufldsung bestimmt werden. Eine derartige Geometrie ist
auch fur die Bestimmung von Spurengasverteilungen im Bereich der oberen Troposphé-
re geeignet. Dabei kann im Vergleich zur Nadirsondierung eine gréBere Anzahl von
Spurenstoffen bei besserer vertikaler Auflésung erfaBt werden. Eine weiter gesteigerte
vertikale Aufliésung erlaubt die differentielle MeBmethode zur Bestimmung der Gas-
masse in der Schicht zwischen zwei verschiedenen Beobachterhdhen in der Troposphé-
re. Die Anzahl der dabei nachweisbaren Gase ist im wesentlichen begrenzt auf die star-
ker konzentrierten Quellgase.

Die Wahl der Sondierungsgeometrie ist also im Grunde eine Funktion der MeBaufgabe,
d.h. insbesondere welches Gas unter welchen atmosphdarischen Bedingungen in wel-
chem Hoéhenbereich der Atmospare mit welcher raumlicher Auflésung bestimmt werden

soll.

Eine MeBaufgabe fir den Bereich der oberen Troposphidre bzw. unteren Stratosphire
stellt auch die Erfassung der erhéhten Spurengaskonzentrationen in Flugkorridoren dar.
Die kontinuierliche Zunahme des Luftverkehrs flihrt dort zu einem verstdrkten Anstieg
der von den Flugzeugen emittierten Spurenstoffe. Nach bisherigen Erkenntnissen wer-
den dabei in erster Linie Gase wie Kohlenmonoxid, Kohlendioxid, Wasserdampf, Stick-
stoffoxide, Schwefeldioxid und unverbrannte Kohlenwasserstoffe emittiert. Aufgrund der
teilweise recht langen Verweilzeiten der Molekiile in diesen Héhen, sollten die resultie-
renden Gaskonzentrationen zum Teil deutlich iiber den vorhandenen Umgebungskon-
zentrationen liegen. Die durch diese Konzentrationsanderungen verursachten Strahi-
dichteanderungen in den Infrarotspektren kénnen bei einer geeigneten MeBgeometrie
vom Flugzeug aus zumindest in einigen Fillen bestimmt werden. Bei der Auswahl der
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MeBgeometrie ist darauf zu achten, daB der optische Weg moéglichst lange durch den
Flugkorridor verlduft, damit die relative Gesamtmassendnderung entlang des Weges ge-
geniber der Gesamtmasse bei einem Blick durch nicht kontaminierte Schichten mog-
lichst groB ist. Eine erste Simulation am Beispiel von NO hat dabei gezeigt, daB eine
NO-Konzentrationsverdoppelung im Flugkorridor nachweisbar ist. Um genaue Aussagen
uber die Méglichkeiten und Grenzen der Erfassung von erhéhten Spurengaskonzentra-
tionen machen zu konnen, sind jedoch weitergehende, vertiefte Untersuchungen not-
wendig.

Insgesamt muB betont werden, daB die Aussagen dieser Studie abhidngig sind von den
getroffenen Annahmen. Die Nachweisbarkeit von Spurenstoffen ist neben der spektralen
Aufldsung auch in besonderem MaBe abhadngig von der erreichbaren NESR des MeBge-
rats. Die angegebenen MeBgenauigkeiten der Gase konnen sich auch mit der Wahl der
Atmosphidrenmodelle deutlich dndern. Eine tropische Atmosphare beispielsweise unter-
scheidet sich insbesondere im Wasserdampfgehalt und der Temperatur deutlich von der
polaren Atmosphére.

In polaren Gegenden treten im Winter auch Wolken in der Stratosphare auf (PSC’s'6 ).
Sie bestehen Uberwiegend aus Eisteilchen und besitzen daher dhnliche optische Eigen-
schaften wie Cirren. Der EinfluB von Cirren auf die Strahidichtespektren bei einer Satel-
liten-Nadirsondierung wurde untersucht. Wahrend optisch dichte Wolken die Infrarot-
strahlung volistandig absorbieren, lassen semitransparente Cirren Aussagen uber die
Zusammensetzung der dahinterliegenden Atmosphare zu. Die Extinktion von Aerosolen
ist bei der Nadirsondierung allgemein gering und wurde daher nicht explizit untersucht.

AbschlieBend ist festzuhalten, daB die Leistungsfdhigkeit der Infrarotspektroskopie zur
Fernerkundung troposphérischer Spurengase verglichen mit den Maéglichkeiten in der
Stratosphére (siehe z.B. OELHAF und FISCHER 1983, ECHLE et al. 1992) aufgrund der
meteorologischen und physikalischen Bedingungen der unteren Atmosphédre deutlich
eingeschrankt sind.

16 Polar Stratospheric Clouds
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7. Symbole und Abkiirzungen

7.1 Liste der Symbole

Lateinische Symbole:

BAv

LAv
LAv,i
L'Av,w

Lm,me

l—m,re

mg,Trop
mges
mco,ges
mNzO,ges
m03,ges
m03|Strat

mOa,Trop

Planckfunktion im Intervali Av
Volumenmischungsverhdltnis des Gases g
Voilumenmischungsverhdltnis des Gases CO
unkalibriertes Atmosphdrenspektrum

unkalibriertes Spekirum eines kalten Schwarzkérpers
unkalibriertes Spektrum eines warmen Schwarzkérpers
Elevationswinkel

Energie des unteren Anregungszustands des Molekiils g
Profilfunktion

Beitragsfunktion

Gewichtsfunktion

Sensitivitatsfunktion

TangentenfuBpunkt

Kennziffer fir ein bestimmtes Gas

Anzahl der Gase

Hohe

Zahlindex

Strahldichte im Intervall Av

Strahldichte im Intervall Av unter dem Nadirwinkel ®
wahre Strahldichte im Intervall Av

gemessene spektrale Strahldichte an der Stutzstelle m
berechnete spektrale Strahldichte an der Stutzstelle m
Zahlindex oder Masse

Masse des Gases ¢

Masse des Gases ¢ in der Troposphdre

Gesamtmasse der Gase

CO-Gesamtmasse

N.O-Gesamtmasse

Os;-Gesamtmasse

O,-Masse in der Stratosphare

O,-Masse in der Troposphére

Anzahl der Stitzstellen im Spektrum

Zahlindex

Anzahl der Absorptionslinien des Molekiils g

Druck
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Xo

Xobs

Zy
Zmin

Zobs

anzupassende Parameter

Summe der Abweichungsquadrate
Qualitat einer Signatur |

(spezielle) Gaskonstante des Gases g
(spezielle) Gaskonstante der Luft
Intensitat der Linien des Molekils g
Temperatur (in der Atmosphare)
Hintergrundtemperatur

Tangentenpunkt

Temperatur eines kalten Schwarzkoérpers
Temperatur eines warmen Schwarzkérpers
Wegkoordinate

Ort der Hintergrundquelle

Ort des Beobachters

Héhenkoordinate

untere Begrenzung (Erdoberflédche)
Tangenten- oder Minimalh&he

obere Begrenzung (Beobachterhthe)

Griechische Symbole:

g

AL,,

Am,
Amges
Amg 1y,
AmCCIze,Trop
A McHg, Trop
AmCO,Trop
A Muz0,Trop
AmNzO,Trop
Am03,es
AT

ATo

Av

Ao,

Epy
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Halbwertsbreite der Linien des Moleklls g
Strahidichtedifferenz im Intervall Av

Fehler der Masse bzw. Massendifferenz des Gases g
Differenz der Gesamtmasse

zusdtzliche Masse des Gases g in der Troposphére
zusdtzliche Masse des Gases CCI,F, in der Troposphére
zusiatzliche Masse des Gases CH, in der Troposphére
zusétzliche Masse des Gases CO in der Troposphére
zusétzliche Masse des Gases H,0 in der Troposphére
zuséatzliche Masse des Gases N,O in der Troposphére
zusdtzliche Masse des Gases O; in der Grenzschicht
Temperatur-Bias { = Differenz)
Hintergrundtemperatur-Bias ( = Differenz)
Wellenzahlintervali

Fehler des monochromatischen Massenabsorptionskoeffizienten
des Gases g

Emissionsvermogen der Hintergrundquelle im Intervall Av
Nadirwinkel

Wellenlange




Wellenzahl

Wellenzahl des Zentrums der Linien des Molekiils g
monochromatischer Massenabsorptionskoeffizient des Gases g
Standardabweichung

monochromatische Transmission

Transmission im Intervall Av

Transmission im Intervall Av zwischen Beobachter und Tangentenhthe
Transmission im Intervall Av jenseits des Beobachters

7.2 Liste der Abkiirzungen

AVHRR
FASCOD2
FCKW
HIS
HITRAN
IASI
IMG
ITRA
LTE
MIPAS
NESR
NOAA
PSC
RAT
RMS
SNR
TES

Advanced Very High Resolution Radiometer

Fast Atmospheric Signature Code 2
Fluorchlorkohlenwasserstoff

High-Resolution Interferometer Sounder

High Transmission

Improved Atmospheric Sounding in the Infrared
Interferometric Monitor for Greenhouse Gases
Intercomparison of Transmittance and Radiance Algorithms
Local Thermodynamic Equilibrium

Michelson Interferometer flir Passive Atmospharische Sondierung
Noise Equivalent Spectral Radiance, spektrales Rauschen
National Oceanic and Atmospheric Administration

Polar Stratospheric Cloud, polare Stratospharenwolke
Retrieval of Atmospheric Trace Gas Profiles

Root of Mean Squares, Wurzel aus der mittleren quadratischen Abweichung

Signal to Noise Ratio, Signal-zu-Rausch-Verhaltnis
Tropospheric Emission Spectrometer
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