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Zusammenfassung

Die vorliegende Arbeit befafit sich mit der Auswertung und Interpretation der Messungen,
die mit dem flugzeuggetragenen Michelson-Interferometer fiir Passive Atmosphérische Son-
dierung (MIPAS-FT) in den Wintern 1991/92 und 1992/93 in der Nordpolarregion und in
mittleren Breiten durchgefithrt wurden. Dieses hochauflésende Spektrometer miit in Auf-
wirtssondierung mit geneigtem Blickwinkel die im mittleren infraroten Spektralbereich
emittierte Strahlung der Atmosphire. Ziel war es, aus diesen Messungen Sdulengehalte von
Spurengasen abzuleiten und deren rdumliche Struktur und zeitliche Entwicklung hinsicht-
lich ihrer Bedeutung fur die Chemie des Ozonabbaus in der Stratosphire zu interpretieren.

Im ersten Teil der Arbeit wurde die Strategie der Datenanalyse von den Rohdaten, ndmlich
den Interferogrammen, uber die kalibrierten Spektren bis hin zu den Sidulengehalten der
Spurengase entwickelt. Dabei muBlten viele fir MIPAS-FT spezifische Detailprobleme ge-
16st werden. Am Anfang der Auswertekette stand die Kontrolle und die Mittelung der In-
terferogramme. Untersucht wurden die Auswirkungen unterschiedlicher Stdrungen, wie
Wolken, Spriinge bei der Interferogrammabtastung, elektronische Stérimpulse, sowie Roll-
bewegungen und Vibrationen des Flugzeugs. Einige dieser Probleme konnten durch Aus-
sortieren und Korrektur der Rohinterferogramme gelst werden. Es wurde auch gezeigt,
da@ die Effekte von Rollbewegungen, Vibrationen und periodischen Stérimpulsen durch die
Mittelung der Interferogramme, dhnlich dem spektralen Rauschen, unterdriickt werden.
Aufgrund der Eigenstrahlung des Interferometers konnte keine der tiblichen Methoden zur
Phasenkorrektur von Interferogrammen eingesetzt werden. Deshalb wurde ein neues Ver-
fahren zur Phasenbestimmung angewandt und dessen Wirksamkeit mit anderen Verfahren
verglichen. Untersuchungen der Stabilitdt des Instruments und der Kalibrierung ergaben,
daf} eine nachtrigliche Korrektur der durch Schwarzkérpermessungen kalibrierten Spektren
notwendig war. Dazu wurde eine Methode ausgearbeitet, die anhand der im Spektralbe-
reich vorkommenden CO,-Linien eine Korrektur ermdéglicht.

Zur Ableitung von Sdulengehalten aus den kalibrierten Spektren wurde eine Auswertestra-
tegie entwickelt, in die alle extern verfligbaren Informationen iiber die aktuelle Atmosphére
einflieen. SchlieBlich wurde das detaillierte Vorgehen bei der eigentlichen Inversionsrech-
nung festgelegt. In der Fehlerbetrachtung wurde die Fortpflanzung von verschiedenen Feh-
lerquellen auf den Gesamtfehler in den abgeleiteten Sdulengehalten abgeschitzt. Die grofi-
ten Fehlerquellen stellten dabei die radiometrische Kalibrierung, die ungenaue Kenntnis der
Temperaturprofile und die Annahmen tber die Form der Hohenverteilung der Spurengase
dar.

Im zweiten Teil der Arbeit werden die abgeleiteten Sdulengehalte der drei stratosphérischen
Spurengase HNO;, O; und CIONO, der Transall-MeBkampagnen wihrend der Winter
1991/92 und 1992/93 dargestellt und diskutiert. Vor allem im Winter 1992/93 konnte ein
interessanter Uberblick tiber die chemische Entwicklung des Polarwirbels von der Konditio-
nierungsphase tiber die kalte Periode bis hin zu seiner Aufldsung gewonnen werden.

Herauszuheben ist dabei der zeitliche Verlauf von CIONO,, der die chemischen Veridnde-
rungen am deutlichsten widerspiegelt. Dieses Spurengas zeigte 1992/93 im Inneren des Po-
larwirbels leicht erhdhte Werte im Dezember, niedrige Sdulengehalte im Januar und einen
extremen Anstieg bis zur endgiiltigen Wirbelauflésung im Frihjahr. Wihrend der kalten
Phase wurde eine Kragenstruktur von CIONO, mit hoheren Werten im Randbereich des
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Polarwirbels beobachtet. Erstmalig wurde dabei eine starke Variabilitdt der CIONO,-S4u-
lengehalte am Wirbelrand festgestellt, die auf chemische Ursachen zuriickgefithrt werden
kann. Modellrechnungen der Universitdt Cambridge konnten dieses Ergebnis bestitigen.
Die hohen CIONO,-Werte, die Ende Mirz 1993 lokal begrenzt auch aulerhalb des Polar-
wirbel nachgewiesen wurden, deuten auf eine inhomogen verlaufende Auflésungsphase des
Polarwirbels hin.

Die Sidulengehalte von HNO; zeigen eine im wesentlichen durch dynamische Vorgidnge be-
stimmte Variation. Ausnahmen hiervon stellen die sehr hohen Werte Ende Januar 1993
dar, die auf eine fast vollstindige Denoxifizierung der unteren Stratosphire schlieffen las-
sen. Stark erniedrigte HNO;-Sdulengehalte im Januar 1992, die im Polarwirbel bisher nur
Uber der Antarktis gemessen wurden, deuten auf eine teilweise Entfernung der gasférmigen
Salpetersdure durch Kondensation auf Partikeln von polaren Stratosphidrenwolken oder
Aerosolen hin.
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Abstract

The airborne remote sensing experiment MIPAS-FT: data analysis and
interpretation of the arctic campaigns 1991[92 and 1992/93

This thesis deals with the data evaluation process and the interpretation of measurements
performed in arctic and mid-latitudes by the airborne Michelson-Interferometer for Passive
Atmospheric Sounding - Flugzeug Transall (MIPAS-FT) during the winter seasons 1991/92
and 1992/93. Sounding upward on a slant path through the atmosphere, the high-resolu-
tion spectrometer analyses the infrared radiation emitted by the trace constituents. The aim
of this work was to deduce column amounts of trace gases from these measurements and
to interpret their spatial structure and their temporal development with regard to their im-
portance to the chemistry of stratospheric ozone reduction.

In the first part, the development of a strategy for the data analysis, starting with the raw
data - the interferograms - and ending with the column amounts of trace gases, is descri-
bed. During that process many specific problems had to be solved. In the beginning, the
analysis consisted of quality-control and averaging of the interferograms. The effect of dif-
ferent interferences like clouds, errors in the digitalisation of the interferograms, electronic
pulses, roll-angle movements or vibrations of the aircraft were examined. Some of these
problems could be solved by singling out and correcting each interferogram. It was shown
that the effects of roll-angle movements, vibrations and periodic pulses are suppressed, si-
milar to the spectral noise by averaging. Due to the background-emission of the interfero-
meter, it was not possible to use conventional methods of phase-correction of interfero-
grams. Therefore, a new procedure for the determination of the phase was employed and
compared with other methods. Besides, an examination of the stability of the instrument
showed that a correction of the blackbody-calibrated spectra was necessary. For that pur-
pose, a correction method using CO,-lines was developed. In order to derive column
amounts of trace constituents all available external information about the present atmos-
pheric conditions was used. Finally, the detailed procedure of the inversion process was
determined.

In order to estimate the error of the calculated column amounts, the contributions by
many sources of error were evaluated. The main contributions are the radiometric calibra-
tion, the uncertainty of the temperature profile, and the assuptions made on the form of
the height profile of the trace gases.

In the second part of this work the colum amounts of the three stratospheric trace gases
HNO;, O; and CIONO, deduced from the Transall-campaigns in the winter seasons 1991/92
and 1992/93 are presented and discussed. During the winter 1992/93 an interesting overall
view of the chemical development of the polar vortex, from its conditioning phase until its
disintegration, has been obtained.

The chemical variation is most evidently reflected by the temporal development of CIONO,
inside the vortex. This trace gas showed slightly enhanced values in December, very low
column amounts in January, and an extreme increase in spring. During the cold period of
the vortex a collar of CIONO,, with higher values at the vortex edge, was observed. For the
first time, a strong variability of the CIONO, column amounts at the vortex edge was noti-
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ced and is explained by chemical processes. Model calculations carried out at the Universi-
ty of Cambridge confirmed this result. High column amounts of CIONO, which were found
at some locations outside the polar vortex end of March 1993 indicate an inhomogenous
disintegration of the polar vortex.

The observed variations of HNO;-column amounts are caused mainly by dynamic proces-
ses. One exception are very high values recorded in late January 1993 which indicate an
almost complete denoxification of the lower stratosphere. Very low HNO; column amounts
in January 1992, previously measured inside the vortex over antarctica only, can be explai-
ned solely by the removal of gaseous nitric acid through condensation on polar stratosphe-
ric clouds or aerosols.
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1. Einleitung

Nachdem sich die Erforschung der polaren Stratosphire in der Mitte der achtziger Jahre im
wesentlichen auf die Region der Antarktis konzentriert hatte, hat sich ab dem Ende dieses
Jahrzehnts das Interesse zunehmend auf die Nordpolarregion verlagert. Wesentliche Fragen
sind dabei, aus welchen Griinden es im arktischen Frithjahr nicht zu einem derart hohen
Ozonverlust wie iber dem Stidpol kommt, ob eventuell in Zukunft mit einem vergleich-
baren Effekt gerechnet werden muB und inwieweit die stark besiedelten Regionen der mitt-
leren nordlichen Breiten mit einer Ausdiinnung der Ozonschicht konfrontiert werden kénn-
ten. Um dem nachzugehen, fanden verschiedene Mef3kampagnen, wie das Flugzeugexperi-
ment AASE (Airborne Arctic Stratospheric Expedition) im Winter 1988/89 oder die
CHEOPS (Chemistry of Ozone in the Polar Stratosphere)-Kampagnen (1987/88 und
1988/89), statt.

Von der Bundesrepublik Deutschland wurde das Ozonforschungsprogramm (OFP) ins Le-
ben gerufen, in dessen Rahmen auch eine als Forschungsflugzeug umgebaute TRANSALL-
C160 uber mehrere Winter hinweg die chemische Zusammensetzung der polaren Strato-
sphire erkunden sollte. Fur den Einsatz eines Flugzeugs als MeBplattform sprachen die
Flexibilitdt und die Reichweite. Dies ermdglicht die Erforschung der rdumlichen und zeit-
lichen Variation von Spurengasen, die fiir den Ozonabbau relevant sind. So kann bei Fli-
gen senkrecht zur Grenze des Polarwirbels die rasche Anderung der Zusammensetzung be-
obachtet werden, und aus den verschiedenen MeBkampagnen eines Winters lassen sich
Aussagen liber die zeitliche Entwicklung der polaren Stratosphire von der Konditionie-
rungsphase bis zur Auflosung des Polarwirbels im' Frihjahr treffen. Langfristig besteht die
Moéglichkeit, die Entwicklung des Polarwirbels in verschiedenen Jahren zu vergleichen. Die
Mobilitdt des Flugzeugs erlaubt dariiber hinaus, besonders interessante meteorologische Si-
tuationen kurzfristig zu untersuchen.

Da die Transall mit ihrer maximalen FlughShe von ca. 8 km nicht direkt den fiir die Ozon-
chemie wichtigen Hohenbereich der unteren Stratosphére von ca. 15-25 km erreichen kann,
war es notig, sie mit Gerédten zur Fernerkundung auszustatten (Abbildung 1.1). Die Wahl
fiel dabei einmal auf ein LIDAR (LIght Detection And Ranging)-Gerét, das von der DLR
(Deutschen Gesellschaft fiir Luft- und Raumfahrt) betrieben wird und Aerosol- bzw. Ozon-
profile oberhalb des Flugzeugs liefert. AuBerdem wurden von dem Institut fiir Umweltphy-
sik der Universitdt Heidelberg und dem Max Planck Institut fiir Chemie in Mainz zwei
DOAS (Differential Optical Absorption Spectroscopy)-Gerite entwickelt und installiert.
Hierbei handelt es sich um Spektrometer, die die Streustrahlung der Sonne im sichtbaren
und ultravioletten Spektralbereich analysieren und zur Bestimmung von Siulengehalten
wichtiger stratosphérischer Spurengase wie O;, NO,, OCIO oder BrO dienen.

Das dritte Experiment, mit dessen Auswertung sich die vorliegende Arbeit befaflt, ist das
MIPAS-FT (Michelson-Interferometer fiir Passive Atmosphérische Sondierung - Flugzeug
Transall). Der zentrale Teil dieses Systems ist ein hochauflésendes Spektrometer flir den
mittleren infraroten Spektralbereich, das nach dem Prinzip eines Michelson-Interferometers
arbeitet. Das Instrument gehdrt zu einer Serie von MIPAS-Geriten des Instituts fir Me-
teorologie und Klimaforschung (IMK) des Kernforschungszentrums und der Universitét
Karlsruhe, die von verschiedenen Plattformen aus betrieben werden (Fischer, 1992). Die
Aufgabe von MIPAS-FT ist die Bestimmung der Sdulengehalte von Spurengasen, d.h. der
Anzahl der Molekiile in einer vertikalen Sdule pro Einheitsfliche, oberhalb der Transall.
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Abb. 1.1 Die Fernerkundungsexperimente LIDAR, DOAS-UV, DOAS-sichtbar und MIPAS auf der
Transall.

MIPAS-FT hebt sich von bisherigen flugzeuggetragenen Interferometern, die der Erfor-
schung der chemischen Zusammensetzung der Stratosphire dienten, (z.B. Toon et al., 1989;
Coffey et al., 1989; Mankin et al., 1990; Toon et al., 1992b) dadurch hervor, daB es die
thermische Emission der Spurengase mifit. Damit entfillt die Sonne als Hintergrundstrah-
lungsquelle. Das Mefinstrument kann daher auch wéhrend der Polarnacht zum Einsatz
kommen und erlaubt eine variable Flugplanung, die sich nicht nach dem Stand der Sonne
richten mufl. Im Vergleich mit anderen in Emission arbeitenden Spektrometern auf Flug-
zeugen (z.B. Williams et al., 1982) besitzt MIPAS-FT den Vorteil einer hohen spektralen
Auflésung. Diese erlaubt die Identifikation und Quantifizierung von Spurengasen, die nur
in engen Spektralbereichen Signaturen aufweisen, wie es beispielsweise bei CIONO,, einem
wichtigen Reservoirgas flir Chlor in der Stratosphire, der Fall ist.

Bis zum jetzigen Zeitpunkt wurden in vier Wintern Mefkampagnen mit der Transall durch-
gefuhrt. Die Fliige im Winter 1990/91 dienten im wesentlichen der Erprobung der einzelnen
Experimente. Im Winter 1991/92 fand im Rahmen der europdischen Mef3kampagne EA-
SOE (European Arctic Stratospheric Ozone Experiment) eine grof3e Zahl von Fliigen statt.
Im darauffolgenden Jahr waren die Transall-Messungen von besonderer Bedeutung, da in
diesem Zeitraum keine andere gréflere MeBkampagne durchgefithrt wurde und der Winter
aufgrund seiner lang anhaltenden tiefen Temperaturen in der Stratosphére sehr interessant
war. Die Fliige des vergangenen Winters 1993/94 und vor allem die des folgenden Winters
1994/95 sind in die zweite europdische Kampagne SESAME (Second European Stratosphe-
ric Arctic and Midlatitude Experiment) eingebunden, Mit den Messungen 1994/95 wird das
Transall-Projekt abgeschlossen werden.

Ausgehend von den Rohdaten der Messungen aus den Wintern 1991/92 und 1992/93 be-
handelt der erste, mehr technische Teil der vorliegenden Arbeit (Abschnitte 2-4) den Aus-
werteprozefl bis hin zu den Sdulengehalten und der Fehlerbetrachtung. Im zweiten Teil
(Abschnitt 5) werden die Datensétze aus beiden Jahren dargestellt und diskutiert.
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Um zu den Sdulengehalten zu gelangen, mufiten zahlreiche Einzelprobleme gelost und die
Losungsstrategien in Rechenprogramme implementiert werden. Wesentliche Punkte waren
dabei die Kontrolle der Einzelinterferogramme und eine Analyse moglicher Fehlerquellen.
Dies wird in Kapitel 2.1 behandelt. Kapitel 2.2 befaBit sich mit der Entwicklung einer neuen
Methode zur Phasenkorrektur koaddierter Interferogramme, die aufgrund des spezifischen
Verhiltnisses der verschiedenen Eigenstrahlungskomponenten des Instrumentes notwendig
wurde. Wie Probleme bei der Kalibrierung der Spektren iberwunden werden konnten, zeigt
Kapitel 2.3. Der folgende Abschnitt 3 erldutert die Ableitung von Sdulengehalten aus kali-
brierten Strahldichtespektren, und in Abschnitt 4 schliefit sich die Fehlerabschidtzung an.
Der flinfte Abschnitt widmet sich ausfuhrlich der Darstellung und Interpretation der ab-
gleiteten Sdulengehalte von HNO;, O; und CIONO, der einzelnen Kampagnen der Winter
1991/92 und 1992/93. Hier werden auch bisherige Messungen der Spurengase HNO; und
CIONO, zusammengefat. Am Ende steht ein Vergleich der zeitlichen Entwicklung der in
beiden Wintern gemessenen Sdulengehalte.

Ergebnisse dieser Arbeit wurden im Rahmen folgender Zeitschriftenartikel veréffentlicht:
Weddigen et al., 1993, Blom et al., 1994a; Blom et al., 1994b; Chipperfield et al., 1994.

1.1 Dynamik und Chemie der Stratosphdire

Dieses Kapitel hat zum Ziel, die Grundlagen der stratosphirischen Dynamik und Chemie
kurz zusammenzufassen. Hierbei liegt das Schwergewicht auf den im wesentlichen im letz-
ten Jahrzehnt im Zusammenhang mit der Erforschung des sogenannten Ozonlochs gewon-
nenen Erkenntnissen. Es soll gezeigt werden, welche Bedeutung den von MIPAS-FT ge-
messenen stratosphérischen Spurengasen, insbesondere HNO; und CIONO,, im Rahmen
der aktuellen Forschung in diesem Bereich zukommt.

Die Stratosphére wird definiert als der auf die Tropopause folgende Bereich der Atmospha-
re mit einem positiven Temperaturgradienten. Thre Obergrenze liegt in ungefihr 50 km
Hohe. Die Untergrenze variiert mit der Tropopausenhohe von ca. 7 - 9 km in den Polarre-
gionen bis zu 18 km tUber den Tropen. Die aufgrund des Temperaturverlaufs stabile
Schichtung der Stratosphire hat eine lange Verweildauer von chemischen Komponenten
zur Folge.

Das Temperaturprofil der Stratosphédre wird in erster Linie durch das Strahlungsgleichge-
wicht bestimmt. Die wichtigste Energiequelle ist dabei die Absorption von UV-Strahlung
der Sonne durch Ozon sowie von Wérmestrahlung der Troposphire und der Erdoberfliche
im wesentlichen durch die Spurengase H,0, CO, und O;. Die Abstrahlung der Energie er-
folgt im Infraroten durch die gleichen Gase (Ramanathan und Dickinson, 1979). Ein Ver-
gleich der Ergebnisse eines reinen Strahlungsmodells der Stratosphire mit der realen Tem-
peratur- und Windverteilung zeigt, daf} die sommerliche Stratosphidre dem Zustand des
Strahlungsgleichgewichts sehr nahe kommt, wihrend die winterliche Hemisphére stark da-
von abweicht (z.B. Geller, 1993). Die Unterschiede zeigen sich vor allem in den in der Re-
alitdit wesentlich héheren Temperaturen der winterlichen Stratosphdre und der Nichtbe-
schreibung von Vertikalbewegungen und Meridionalfliissen im Modell. Die Ursachen fir
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diese Differenzen liegen in der Nichtberiicksichtigung des Einflusses von sich vertikal aus
der Troposphire in die Stratosphire fortpflanzenden Wellen. Die dominierende Rolle fur
die stratosphérische Dynamik spielen dabei die stationdren planetarischen Wellen mit ty-
pischen Wellenlidngen in der Gréfenordnung des Erddurchmessers (Wellenzahlen 1-3). Ihre
Ursachen liegen in grofiskaligen UnregelmidBigkeiten der Orographie und der Temperatur-
verteilung der Erdoberfliche. Aus diesem Grund sind die planetaren Wellen wesentlich in-
tensiver auf der Nord- als auf der Siidhalbkugel ausgeprigt. Planetare Wellen breiten sich
nur dann in die Stratosphire aus, wenn dort Winde aus westlicher Richtung vorherrschen
(Charney und Drazin, 1961). Da dies jedoch nur in der winterlichen Hemisphire zutrifft,
erkldrt sich daraus die Abweichung der dortigen Stratosphédre vom Strahlungsgleichgewicht.
Die planetaren Wellen spielen auflerdem eine wichtige Rolle bei plotzlichen Erwdrmungen
des winterlichen Polarwirbels (s. u.).

Die Entstehung des polaren stratosphirischen Wirbels (im folgenden auch als Polarwirbel
oder Vortex bezeichnet) beginnt im Herbst aufgrund fehlender Sonneneinstrahlung und der
damit verbundenen Auskiihlung der Polarregion. Er entwickelt sich polwirts von ca. 65°N
bzw. 65°S in einer Hohe von 20-30 km. ‘

Infolge der strahlungsbedingten Abkiihlung kommt es in der Stratosphire zu einem Ab-
sinken der Luft. Diabatische Absinkraten wurden beispielsweise von Schoeberl et al. (1992)
aus den amerikanischen Flugzeugkampagnen AAOE (Airborne Antarctic Ozone Experi-
ment) 1987 in der Antarktis und AASE 1989 in der Arktis bestimmt. Wihrend der EASOE-
Kampagne 1991/92 wurden anhand von Messungen des Hohenprofils von N,O im Dezem-
ber Absinkraten von 100 -180 m/Tag innerhalb des arktischen Polarwirbels ermittelt (Bau-
er et al., 1993). Uber den gesamten Winter hinweg war die Luft innerhalb des Vortex um
ca. 7 km abgesunken.

AuBerhalb des Wirbels wird die abgesunkene Luft infolge des Einflusses planetarer Wellen
schnell mit Luft aus mittleren Breiten vermischt. Hierdurch ergeben sich Gradienten von
langlebigen Spurengasen iiber die Vortexgrenze hinweg. Die Brechung von planetaren Wel-
len am Vortexrand fuhrt zusitzlich zu einer Verstdrkung dieser Gradienten (Mclntyre und
Palmer, 1983). Die scharfen Gradienten deuten darauf hin, dal die Luft innerhalb des Po-
larwirbels von der umgebenden Luft isoliert ist und daher keine oder nur wenig Durchmi-
schung iber die Vortexgrenze hinweg stattfindet. Die Frage nach dem Grad der Durchmi-
schung ist noch nicht endgiltig gekldart und daher Gegenstand der aktuellen Diskussion
(Schoeber! et al., 1992).

halb der Tropopause und endet in einer Hohe von ca. 30 km. Dort schwicht sich der meri-
dionale Temperaturgradient zwischen Pol und Aquator infolge des Wirmetransports durch
Wellen ab (Schoeber! und Hartmann, 1991).

Der wesentliche Unterschied zwischen den Polarwirbeln der nordlichen und stidlichen He-
misphédre besteht, wie oben erwdhnt wurde, in der groBeren Wellenaktivitdt irn Norden.
Diese kann im Laufe des Winters zu plétzlichen Stratosphidrenerwdrmungen fihren und
kann sich beispielsweise in einer zeitlich begrenzten Umkehrung des zonalen Temperatur-
gradienten zeigen. Der Wirbel wird dabei deformiert und vom Pol weg verschoben. Dabei
fuhrt die planctare Wellenaktivitdt zu einer verstirkten Erosion der Vortexgrenze. Eine
wichtige Folge des intensiveren meridionalen Wirmetransports durch planctare Wellen be-
ziiglich der Chemie des Ozonabbaus sind die héheren Temperaturen des nérdlichen Polar-
wirbels. Dies wird weiter unten noch niher ausgefihrt werden.
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Im Fruhling erfolgt bei Einsetzen der Erwérmung der polaren Stratosphire durch Sonnen-
einstrahlung die Umstellung der stratosphérischen Dynamik auf die Sommerzirkulation mit
vorherrschenden Ostwinden. Dieser Vorgang wird als endgiiltige Stratosphdrenerwidrmung
bezeichnet und duflert sich in einer extremen Zunahme der planetaren Wellenaktivitit. Da-
durch wird eine Auflésung des Wirbels in einzelne Teile bewirkt, die in mittlere Breiten
transportiert werden. Diese Auflosung findet im Norden normalerweise im Méirz oder
April, auf der stidlichen Hemisphire jedoch manchmal erst im Dezember statt.

Zur Interpretation von Spurengasmessungen und zur Untersuchung der Dynamik des Po-
larwirbels wird hdufig anstelle von Ortskoordinaten ein Koordinatensystem verwendet, des-
sen quasi horizontale Komponente durch die Ertelsche potentielle Vorticity (PV) und des-
sen Vertikalkomponente durch die potentielle Temperatur (6) gegeben ist (Definitionen im
Anhang A) (Hoskins et al., 1985). Da beides ErhaltungsgréBen bei adiabatischer und rei-
bungsfreier Bewegung darstellen, bewegt sich ein Luftpaket auf einer Fliche konstanter po-
tentieller Temperatur (Isentropen) entlang von Flufilinien konstanter PV. Bei der Entste-
hung des Polarwirbels verstirkt sich der Gradient der potentiellen Vorticity zwischen Aqua-
tor und Pol. Die Vortexgrenze auf einer isentropen Fliche wird daher hiufig als der groBte
Gradient der PV definiert.

Die grundlegende Theorie iiber die Bildung und den Abbau von Ozon in der Stratosphire
wurde von Chapman (1930) veroffentlicht (Anhang B). Es stellte sich jedoch heraus, daf3
die damit berechneten Ozonkonzentrationen in der Stratosphédre zu hoch waren. In den
60iger und 70iger Jahren wurden deshalb verschiedene Zyklen vorgestellt, die einen homo-
genen katalytischen Abbau von Ozon bewirken.

Das Prinzip eines solchen Prozesses lautet folgendermafBen:

X + 0; » X0 40, (1.1)
X0 + 0 - X +0, (1.2)
O + 0; - 20, (1.3)

Dabei kann X beispielsweise OH (Hampson, 1964), NO (Crutzen, 1971), Cl (Stolarski und
Cicerone, 1974) oder Br (Wofsy et al., 1975) sein.

Diese Radikale entstehen aus den sogenannten Quellgasen, d.h. langlebigen troposphiri-
schen Spurengasen, wie N,O, CH,, H,0, FCKWs und Halone, die natiirlichen oder antro-
pogenen Ursprungs sind und von der Troposphire in die Stratosphire gelangen. Sie werden
dort entweder durch Sonnenlicht photolysiert oder durch angeregte O('D) - Atome oxidiert.
Die Konzentration aktiver Radikale in der unteren Stratosphére ist jedoch unter normalen
Bedingungen gering, da sie in inaktiven Molekiilen, den sogenannten Reservoirgasen, ge-
bunden sind. Die wichtigsten Reservoirgase fir ClO, (Cl+ ClO+2CL0O,) und NO, (NO+
NO,+ NO,) sind HCl, CIONO, und HNO;, Sie werden in folgenden Reaktionen gebildet:

Cl + CH, » HCl + CH, (1.4)
NO, + OH + M > HNO; + M (1.5)
CIO + NO, + M » CIONO, + M (1.6)

M ist dabei ein atmosphdrisches Molekiil oder Atom (meist N, oder O,), das zur Energie-
und Impulserhaltung beim Stofl nétig ist.
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Die wichtigsten homogenen Riickreaktionen aus den Reservoirgasen in aktive Formen sind:

HCl + OH - H,0 + Cl (1.7)
HNO, + OH — H,0 + NO, (1.8)
HNO, + kv - OH + NO, (1.9)
CIONO, + hv - ClI + NO, (1.10)

Die Entdeckung des Ozonlochs, also der raschen Ozonabnahme im September und Okto-
ber in einer H6he von 12 - 22 km tiber der Antarktis (Farman et al., 1985) und die darauf-
folgenden Erkldrungsversuche fiihrten zu der Erkenntnis, dal heterogene chemische Reak-
tionen an Oberflichen von polaren Stratosphidrenwolken (PSC) eine wichtige Rolle spielen
(Toon et al., 1986, Crutzen und Arnold, 1986). Diese Wolken entstehen infolge der tiefen
Temperaturen im winterlichen Polarwirbel. Sie werden in zwei Klassen unterteilt: PSC-1
und PSC-II. Die PSC-I Teilchen bestehen wahrscheinlich aus Kristallen von Salpetersédure-
trihydrat (NAT), die bei Temperaturen unter ca. 195 K in der Stratosphire thermodyna-
misch stabil sind. PSC-II Partikel bilden sich bei Temperaturen unter 187 K und bestehen
im wesentlichen aus Wassereis.

Die wichtigsten heterogenen Reaktionen auf PSC-Oberflichen lauten:

CIONO,(g) + H,0(a) - HOCl(g) + HNO4(a) (1.11)
CIONO,(g) + HCl(a) —» Cl(g) + HNO4(a) (1.12)
N,04(g) + H,0(a) » 2HNO;(a) (1.13)
N,Os(g) + HCl(a) —» CINO,(g) + HNO;(a) (1.14)

HOCI(g) + HCl(a) - Cl(g) + H,O(a) (1.15)

Dabei bedeutet (g), dall das Molekiil in der Gasphase vorliegt und (a), daf es auf der Teil-
chenoberfliche adsobiert ist. Die Reaktionen (1.11), (1.12), (1.14) und (1.15) fithren im po-
laren Winter zu einer Freisetzung von HOCI, Cl, und CINO, aus den Reservoirgasen. Im
Frithling werden diese Substanzen rasch photolysiert und in besonders schnellen, katalyti-
schen Ozonabbauzyklen wirksam (Anhang B).

Die Reaktionen (1.12) - (1.14) filhren durch die Bildung von HNO; zu einer zeitlich be-
grenzten Verarmung an NO, im Reaktionsvolumen, der sogenannten Denoxifizierung. Zu
einer ldngerfristigen Entfernung von NO, (NO,+ 2N,0;s+ HO,NO,+ CIONO,+ HNOy), der
sogenannten Denitrifizierung, kommt es durch Kondensation von HNO; und anschlie-
Bender Sedimentation. Diese Entfernung von Stickstoffverbindungen aus bestimmten H6-
henbereichen fithrt dazu, dal dort kein NO, fir die Reaktion mit CIO (1.6) zur Verfigung
steht bzw. aus HNO, zuriickgebildet werden kann. Dadurch kommt es indirekt zu einer
Erhohung der ClO-Konzentration.

Die Konstanten der angegebenen heterogenen Reaktionen wurden durch Labormessungen
bestimmt (Tolbert et al., 1987, Tolbert et al., 1988a, Tolbert et al., 1988b, Hanson und Ra-
vishankara, 1991a, Hanson und Ravishankara, 1991b ). Dabei stellte sich heraus, daB3 die we-
sentliche Reaktion auf PSC-I Partikeln (1.12) ist. Auf PSC-II Teilchen spielt auch die Hy-
drolyse von CIONO, und N,Os (1.11), (1.13) eine wichtige Rolle. Die Wassereisaerosole
kénnen auBerdem sehr grofl werden und sind deshalb fiir die Denitrifizierung der Strato-
sphére verantwortlich.

Der wichtigste Unterschied zwischen dem arktischen und antarktischen polaren Vortex
liegt, wie schon erwdhnt wurde, in den héheren Temperaturen des nérdlichen Polarwirbels.
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Dies hat direkte Auswirkungen auf das Vorkommen von PSCs: in der Antarktis finden sich
in der ersten Winterhilfte ausgedehnte PSC-1 Felder. Ist die Auskithlung weit genug fortge-
schritten, bilden sich auch Wolken vom Typ 11, die zu einer Denitrifizierung fiihren. Uber
der Arktis treten zwar auch PSC-I Partikel auf, jedoch in geringerer rdumlicher Ausdeh-
nung als tiber dem Siidpol. Die Temperaturen, die zur Bildung von Wassereiswolken fith-
ren, werden nur dullerst selten erreicht.

Messungen von aktiviertem Chlor (CIO) (Waters et al., 1993) haben gezeigt, dafl trotz dem
geringeren Vorkommen von PSCs der arktische Polarwirbel im Januar eine Chloraktivie-
rung dhnlichen Ausmalles wie die siidliche Stratosphidre aufweist. Jedoch wurde keine dem
stidlichen Ozonloch vergleichbare Ozonabnahme im Frithjahr festgestellt.

Im Zusammenhang mit dem Ausbruch des Vulkans Pinatubo im Jahr 1991 hat sich das
Augenmerk auf heterogene Reaktionen an vulkanischen Aerosolen (Tropfchen aus H,SO,
und Wasser im Verhiltnis 3:1) gerichtet. Es hat sich herausgestellt, daB (1.13) unabhingig
von der Temperatur oder der Schwefelsdurekonzentration die wichtigste Reaktion auf vul-
kanischen Aerosolen darstellt und damit indirekt zu dem beobachteten langfristigen Ab-
wiértstrend von Ozon in mittleren Breiten (Stolarski et al., 1991) beitragen kénnte (z.B.:
Solomon et al., 1993, Fahey et al., 1993, Hofimann et al., 1994) .

Als mogliche Erkldrung fur diesen globalen Ozonabbau sind folgende Faktoren in der Dis-
kussion:

- die oben schon erwihnte Chloraktivierung direkt oder indirekt (Denoxifizierung) an Sul-
fat-Aerosolen

- die Verdlinnung von ozonarmer Luft aus dem Polarwirbel mit Luft aus mittleren Breiten

- die Mischung chloraktivierter Luft aus dem Polarwirbel mit Luft von auBerhalb und dor-
tigem Ozonabbau

- die Chloraktivierung an PSCs auBlerhalb des Polarwirbels

Aus Modellrechnungen, die von Toumi et al. (1993) durchgefiihrt wurden, geht hervor, dal3
der CIONO,-Zyklus, wenn die ClO-Konzentrationen in der Stratosphéire niedrig sind, einen
wichtigen Teil des Ozonabbaus bewirken kann. Der Zyklus beginnt mit der Photolyse von
CIONO; (Reaktion (1.10)). Es folgt:

NO3+hV—>NO+O2

Cl + 0, -» ClO + O, gi%
CIO + NO, + M > CIONO, + M (1.19)
1.

20; - 30,

Hierdurch kann es bei der Auflosung des Polarwirbels und Transport von CIONO;-reicher
Luft nach Siiden in mittleren Breiten zum Ozonabbau kommen.

Im Zusammenhang mit den oben beschriebenen Reaktionsverldufen zeigt sich, daB die von
MIPAS-FT gemessenen Reservoirgase HNO; und CIONO, wesentliche Substanzen bei he-
terogenen Prozessen an Aerosol/PSC-Oberflichen darstellen bzw. direkt zum stratosphéri-
schen Ozonabbau beitragen kénnen. In dem zeitlichen Verlauf von CIONO, innerhalb des
Polarwirbels spiegelt sich die Aktivierung, d.h. die Freisetzung von reaktiven Chlorverbin-
dungen aus den Reservoirsubstanzen, und deren Deaktivierung gegen Ende des Winters wi-
der.
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1.2 Kurzbeschreibung des Experiments

Der experimentelle Aufbau von MIPAS-FT soll hier anhand von Abbildung 1.2 zusam-
mengefaf3t werden. Zusitzlich sind wichtige Gerédteparameter aus den Kampagnen der Win-
ter 1991/92 und 1992/93 in der Tabelle in Anhang C aufgelistet.

Der zentrale Teil des Systems MIPAS-FT ist ein Interferometer, das nach dem Doppelpen-
delprinzip aufgebaut ist (Fischer et al., 1983). Das Instrument ist im vorderen Teil des La-
deraums der Transall auf der in Flugrichtung linken Seite installiert. Die Strahlung aus der
Atmosphdre erreicht das Gerdt durch ein antireflektierend beschichtetes Infrarotfenster (2)
im vorderen Ladetor des Flugzeugs (Abbildung 1.1) und wird mittels eines Umlenkspiegels
(3) in das Interferometer eingekoppelt. Der Umlenkspiegel ist drehbar um eine horizontale
Achse gelagert. Er dient zur Einstellung der Blickrichtung und wird auch als Scanspiegel
bezeichnet. Die beiden Teilstrahlen laufen hinter dem Strahlteiler (8) jeweils iber die am
Pendel befestigten Kubusecken zu Retroreflektoren (5). Von dort werden sie zum Strahl-
teiler zuriickreflektiert. Durch die Bewegung des Pendels wird die Weglingendifferenz der
beiden Teilstrahlen erzeugt. Die Detektion des Interferogramms erfolgt nach einer Auftei-
lung in zwei Spektralbereiche mittels zweier Si:Ga Infrarotdetektoren (15). Diese Detekto-
ren sind an der Unterseite eines Dewars angebracht und werden durch fliissiges Helium auf
ca. 4.2 K gekithlt. Zur Messung der Weglidngendifferenz und Definition der Abtastpunkte
im Interferogramm wird bei (4) die Strahlung eines He-Ne-Lasers in das interferometrische
System eingekoppelt. Das sogenannte Quadratursystem erlaubt die eindeutige Zéhlung der
einzelnen Abtastpunkte und die Bestimmung der Pendelrichtung.

Samtliche optische Elemente des Interferometers werden, bis auf den Scanspiegel, mittels
Trockeneis auf ca. 200 K gekiihit. Dies dient der Minimierung der Eigenstrahlung der op-
tischen Komponenten und daher der Reduzierung des Photonenrauschhintergrunds. Aufler-
dem wird das Gerét mit Stickstoff gespiilt, um die Kondensation von Wasser auf dem hy-
groskopischen Strahlteiler zu verhindern. Durch diese Maflnahme wird auch erreicht, dafl
kein Storgas aus dem Inneren des Flugzeugs zur gemessenen Strahlung beitrdgt. Zur Kali-
brierung kann wihrend des Flugs ein Schwarzkdrper (1) von auflen vor das Infrarotfenster
geklappt werden. Das gesamte Interferometer ist zur Ddmpfung der Vibrationen des Flug-
zeugs auf Gummiddmpfern gelagert.

Die Antriebs- und Regelelektronik des Instruments befindet sich direkt neben dem Interfe-
rometer. Die Steuerung, Uberwachung und Datenaufnahme aller an Bord der Transall ar-
beitenden Geridte wird von einer MeBkabine aus durchgefihrt, die in der Mitte des Lade-
raums untergebracht ist. Die gemessenen Interferogramme werden zusammen mit externen
Parametern, den sogenannten Housekeepingdaten, auf Magnetbéndern aufgezeichnet.
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Abb. 1.2 Schematischer Aufbau des Experiments MIPAS-FT.

1: Schwarzkorper, 2: Infrarotfenster, 3: Scanspiegel, 4: He-Ne Laser, 5: Retroreflektor, 6: Tripel-
Spiegelecken, 7: A/8-Verzogerungsplatte, 8: Strahlteiler, 9: Pendelstruktur, 10: Polarisierender Strahl-
teiler, 11, 12: Detektoren fiir Lasersignale, 13: Spiegel (f=265 mm), 14: Kameraoptik (fi=75 mm,
f,=100 mm), 15: Detektordewar.

1.3 Uberblick iiber den Verlauf der Datenauswertung

Die Strategie der Datenauswertung vom Interferogramm bis zur Interpretation von Sdulen-
gehalten ist in Abbildung 1.3 zusammengefaft. Die einzelnen Punkte werden in den im Bild
angegebenen Kapiteln eingehend beschrieben.
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Koaddition (2.1)
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CO,-Korrektur (2.3.4,3.3.2)

Bestimmung der effektiven Auflosung
(3.3.2,13)
Frequenzkorrektur (3.3.2)

- Liniendaten (3.1.1, 1.6)
- Temperatur-, Druck- und
Feuchtefelder des ECMWEF (3.1.3, 1.4)

- Ozonsonden (3.1.2,4.1.5)
- angenommene Spurengasprofile (3.1.2, L5)

Ableitung der Sdulengehalte
oberhalb des Flugzeugs (3.3.2)

- Flugzeuglagedaten (3.1.4, 1.8)
- Elevationswinkel (1.2)
- AuBendruck und -temperatur (3.1.4, 1.8)

- meteorol, Felder (PV, P, T)

Interpretation (5)

- Trajektorien
- LIDAR-Aerosolmessungen

- andere Spurengasmessungen

Abb. 1.3 Die Auswertekette von MIPAS-FT. In Klammem sind die Kapitel angegeben, in denen die
jeweiligen Punkte beschrieben werden.
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2. Vom Interferogramm zum kalibrierten Spektrum

2.1 Interferogrammkontrolle und Mittelung

Als priméres Datenprodukt liefert ein Interferometer die Cosinustransformierte der spektra-
len Intensitidtsverteilung (des Spektrums) der einfallenden Strahlung. Diese, von der Weg-
differenz der beiden interferierenden Teilstrahlen abhidngige Funktion wird als Interfero-
gramm (IFG) bezeichnet:

I(x)= 2 LwS(a) cos(2nox)do (2.1)

I(x): Interferogramm

S(o): Spektrum

x: Wegdifferenz der Teilstrahlen
a: Wellenzahl

Vorfaktoren des Integrals brauchen hier nicht beriicksichtigt zu werden, da im Experiment
nur relative Einheiten vorliegen. Durch den Faktor 2 wird lediglich das folgende komplexe
Transformationspaar symmetrisch.

Spiegelt man das Spektrum S(o) an der y-Achse, so daB S(— o) = S(o) gilt, so ergibt sich
aus Gleichung (2.1):

I(x) = f S(o) ***do (2.2)
Das Spektrum folgt aus der Riicktransformation zu:

S(c) = Jw I(x) e 2™ % dx (2.3)

=00

Wiahrend der Messung wird das Interferogramm, gesteuert durch das Referenzinterfero-
gramm eines He-Ne-Lasers, in konstanten Abstdnden abgetastet. Die derart digitalisierten
Interferogramme werden bei MIPAS-FT wihrend des Flugs einzeln auf Band abgespeichert
und am Boden weiterverarbeitet. Das vorliegende Kapitel befafit sich mit den ersten Schrit-
ten dieser Datenaufarbeitung, der Kontrolle und der Mittelung von Einzelinterferogram-
men.

Die Interferogrammkontrolle dient dazu, fehlerbehaftete oder unbrauchbare Interferogram-
me zu erkennen und diese zu Korrigieren bzw. vollstdndig aus der weiteren Auswertung
auszuschliefen. Die wichtigsten Storungen, die in der MIPAS-FT-Auswertung eine Aus-
sonderung oder Korrektur von IFGs erforderten, waren Spriinge in der Zéhlung der Ab-
tastpunkte eines Interferogramms (2.1.1), Wolken im Gesichtsfeld (2.1.2) und impulsartige
Stérungen im IFG, sogenannte Spikes (2.1.3).
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Zur Verbesserung des Signal-Rausch-Verhiltnisses einer Messung ist es allgemein ublich,
Interferogramme zu mitteln. Das statistische Rauschen nimmt dadurch umgekehrt propor-
tional zur Wurzel aus der Anzahl der gemittelten Interferogramme ab. Das in Strahldichte-
einheiten ausgedriickte absolute Rauschen eines mit MIPAS-FT gemessenen Einzelspek-
trums wurde anhand von Schwarzkérpermessungen am Boden bzw, wihrend des Flugs er-
mittelt (Gulde, 1993) und betrug 8:10% W/(cm? sr cm™) bzw. 5:10% W/(cm? sr cm™) (An-
hang C). Um das Rauschen auf unter 1:10-8 W/(cm? sr cm™!) zu begrenzen, wie es zur Aus-
wertung des Spurengases CIONO, notwendig ist, mufl eine Mittelung von Interferogram-
men erfolgen.

Wie in den folgenden Abschnitten gezeigt wird, wirkt sich die Koaddition nicht nur positiv
auf das Signal-Rausch-Verhéiltnis aus, sondern ddmpft auch Stérungen, die im Einzelinter-
ferogramm nicht oder nicht vollstindig identifiziert und korrigiert werden kénnen. Die
wichtigsten Beispiele hierfiir sind Spikes in der Nihe des Interferogrammaximums (2.1.3),
Rollwinkelschwankungen des Flugzeugs (2.1.4) und Abtastfehler im Interferogramm, die
durch Vibrationen hervorgerufen werden (2.1.5).

2.1.1 Spriinge im Zahlsystem

Um eine Mittelung von Interferogrammen durchfithren zu koénnen, ist es notwendig, daf3
diese phasenrichtig erfolgt. Dies bedeutet, daf3 Interferogrammpunkte gleicher Weglidngen-
differenz gemittelt (‘’koaddiert’) werden. Das 'Quadratursystem’ des Interferometers ermog-
licht im Prinzip eine solche Koaddition, da die einzelnen Abtastpunkte des Referenzlaserin-
terferogramms mitgezdhlt werden. Die Suche nach dem Interferogramm-Maximum als
Koadditionsmarke entfillt daher. ‘

Wihrend den Me3kampagnen des Winters 1991/92 traten jedoch Zdhlfehler des Quadratur-
systems auf, die sich in einer Verschiebung des Maximums von bis zu mehreren hundert
Abtastintervallen duBerten. Da vor dem Abspeichern der Interferogramme eine mathemati-
sche Datenreduktion erfolgte (z.B. Forman et al., 1966), war eine phasenrichtige Mittelung
von Interferogrammen nicht mehr méglich. Daher wurde ab der 3. Kampagne im Februar
1992 keine Datenreduktion mehr durchgefiihrt, d.h. die IFG-Punkte liegen im Abtastab-
stand der Wellenldnge des He-Ne-Lasers von 632.8 nm vor. Eine Addition dieser Interfero-
gramme konnte nun durch eine Verschiebung auf die Position des Maximums als Koaddi-
tionsmarke erfolgen.

Der Fehler, der bei der Mittelung von Interferogrammen entsteht, die maximal um ein Ab-
tastintervall gegeneinander verschoben sind, wird als Jitterfehler bezeichnet. Seine Auswir-
kungen auf das Spektrum wurden von Maucher (1992) untersucht. Demnach ergibt sich
eine Intensitdtsabnahme zu héheren Wellenzahlen hin. Eine Anwendung der dort hergelei-
teten Gleichung ergibt im Fall von MIPAS-FT eine Intensitdtsabnahme von 0.6% iiber das
Spektralintervall von 750 - 1300 ¢cm™!. Eine solche Abnahme der Intensitdt wird durch die
in Kapitel 2.2 beschriebene Methode der COZ-Nachkalibrierung korrigiert und braucht da-
her nicht in der spéteren Fehlerabschdtzung berticksichtigt zu werden.

Wihrend der Winterkampagne 1992/93 waren infolge eines wesentlich stabileren Gerdtebe-
triebs praktisch keine Abtastspriinge mehr festzustellen, so daBl die Interferogramme unter
Anwendung der mathematischen Datenreduktion aufgezeichnet werden konnten und keine
Verschiebung vor der Koaddition mehr nétig war.
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2.1.2 Wolken

Bei einer Flughéhe der Transall von 6500 - 7500 m stellen hohe Wolken die wichtigste
Einschrinkung des MeQgebiets von MIPAS-FT dar. Eine Planung der Flugrouten unter
Einbeziehung von Vorhersagen hoher Wolken konnte erst ab der dritten Kampagne
1991/92 erfolgen und wurde im Winter 1992/93 konsequent weitergefithrt. Dies flihrte zu
einer deutlichen Erhohung der effektiven MeBzeit.

Bei der Koaddition von Interferogrammen ist es nétig, durch Wolken gestérte Messungen
von wolkenfreien Mefzeitrdumen zu trennen. Hierzu wurde die Tatsache ausgenutzt, daf}
sich Wolken dhnlich einem Graukorper verhalten und die integrale Strahldichte im Spek-
trum deutlich erhéhen. Dieser Sachverhalt spiegelt sich gemif

10) = J S(o)do (2.4)

im IFG-Maximum wider.

Abbildung 2.1 zeigt einen typischen Verlauf der Héhe des Interferogrammaximums bei auf-
kommender Wolkenbedeckung. Die sich bei Koaddition der verschiedenen Bereiche erge-
benden Spektren zeigt Abbildung 2.2.
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Abb. 2.1 Hohe der Interferogrammaxima des Flugs am 7.3.93 in der Zeit von 5:40:00 bis 7:00:00
GMT (Greenwich Mean Time). Die bei der Mittelung der Interferogramme aus den drei eingezeich-
neten Intervallen resultierenden Spektren zeigt Abb. 2.2,

2. Vom Interferogramm zum kalibrierten Spektrum 13




0"
8

g,

>3
o
e 1

8

Strahldichte In
Wlcm? sr em™)
g

8

— — 1
W s 15 s
Wellenzahl in em™

—20 T T T L T ™1 T T
75 B2 87 s

22a

Strahldichte in
W/(em? sr em™)

-20 +——F—————— —
7% 85 85 @5 o5 WS 05 1M1 15

Wellenzah! in em™

22b

Strahldichte in

w T L SR

20— T T T T 7
7% BB 85 0 95 95 0B O OBh 0B 1hH

Wellenzahl in ecm™

22¢

Abb. 2.2 Kalibrierte Spektren aus koaddierten Interferogrammen der drei Intervalle in Abb. 2.1. 2.2 a
entspricht dem wolkenfreien Zeitraum a. Die Spektren 2.2 b und 2.2 ¢ resultieren aus den von Wol-

ken gestorten Abschnitten b und c.
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Treten Wolken nur vereinzelt auf, besteht bei Verwendung des Interferogrammaximums als
Auswahlkriterium die Gefahr, daf erst bei Weglingendifferenzen auBerhalb ZPD (Zero
Path Difference: x=0) Wolken in den Sehstrahl gelangen. Um dies zu vermeiden, wurden
nur solche Intervalle zur Koaddition verwendet, bei denen das IFG-Maximum iiber lange
Zeit konstant niedrig blieb, und daher die Wahrscheinlichkeit fiir das Auftreten von Wol-
ken gering war (z.B. Abbildung 2.2 a).

2.1.3 Impulsartige Storungen

Elektronische Einstreuungen rufen hiufig impulsartige Stérungen im Interferogramm her-
vor, die nur einzelne Abtastpunkte betreffen und deutlich aus dem eigentlichen Signal bzw.
dem Rauschen hervortreten. Diese Storungen werden im folgenden als Spikes bezeichnet.
Abbildung 2.3 zeigt einen einzelnen Spike, der den Dynamikbereich des Analog-Digital-
Wandlers deutlich tibersteigt und daher auch wesentlich gréfer als das IFG-Maximum ist,
dessen Hohe hier bei ca. 800 relativen Einheiten liegt. Eine solche Stérung mit dem Ab-
stand x; von ZPD erzeugt im Spektrum eine Schwingung mit der Wellenldnge 1/x,, deren
Amplitude proportional zur Héhe des Spikes ist. Es ist deshalb unbedingt notwendig, vor
der Koaddition derartige Spikes aus dem Interferogramm zu entfernen.

B

0

" J
2_8
B —5000
[
() J
-
£

~10000
(1)
>
= J
o
o —15000
2

—zmoo T_r'_rllllllIT_r|||Ivjljl1‘rlrll‘llllll'_ll_‘lﬁl

- -9 -7 -5 -3 -1 1 3 5 7 9 1
Wegldngendifferenz in cm

Abb. 2.3 Interferogramm vom 2.2.1993 mit hohem Spike.

Da es héchst unwahrscheinlich ist, daB} ein einzelner Spike bei aufeinanderfolgenden Inter-
ferogrammen wieder am gleichen Punkt auftritt, nimmt bei der Koaddition der Effekt der
Stérung umgekehrt proportional zur Anzahl der gemittelten Interferogramme (K) ab.
Anders verhilt es sich bei periodischen Stérungen, wie sie wihrend der Mefl)kampagnen des
Winters 1992/93 beobachtet wurden. Hier traten hiufig Spikes im Interferogramm auf, de-
ren Ursache das gleichzeitig an Bord der Transall arbeitende LIDAR-Gerit war. Da dieses
Instrument Laserimpulse mit einer Taktfrequenz von 5 Hz erzeugt, bilden die Stérungen
eine periodische Funktion, die dem eigentlichen Interferogramm tiberlagert ist (Abbildung
2.4). Der Abstand der Spikes betrdgt bei einer Vorschubgeschwindigkeit von ca. 5 cm/s
ungefdhr 1 cm.
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Abb. 2.4 Interferogramm vom 2.2.1993 mit periodischer ‘LIDAR’- Storung. Der Abstand der Stérim-
pulse betrigt ca. 1 cm.
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Abb, 2.5 Dirac-Kamm mit den Parametern a (Abstand der Stérimpulse) und b (‘Phase’ bzgl. ZPD).
L ist die maximale Wegldngendifferenz.

Zur Beschreibung dieses Effekts und dessen Auswirkung auf das Spektrum soll hier ein
IFG angenommen werden, welches aus positiven und dquidistanten Spikes besteht (Abbil-
dung 2.5). Dies lat sich durch die Diracsche Kammfunktion COMB,(x) darstellen, die
durch eine Rechteckfunktion RECT(——x——) auf die Interferogrammlidnge 2L beschrinkt ¢

. 2L
wird:

/() = RECT( =) i 5(x — an —Ib) — RECT( 2= ) COMB,(x—b)

n =—o0
o— 2L sinc(2nlo) ® [—clz_ COMB; (o) &~ i21rbo‘]
a
2L 7 N (2.5)
= == f sinc(2n L&) Z 8(c— ¢ _%) e_n"b("“g)dﬁ

n=—o0

= %{: i [sinc(ZnL(a——Z—)) e_"z"b%]

n=—o0

o— bedeutet hierbei die Durchfiithrung der Fouriertransformation und sinc(x) = sin(x)/x.
Der Realteil des berechneten Spektrums lautet:
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Splo) =22 > [ sinc(2nL(o —2)) cos(2nb4-)] (2.6)

n=—o0

Wie aus der letzten Gleichung zu ersehen ist, besteht das Spektrum aus einer Reihe von
sinc-Funktionen im Abstand 1/a, die durch den Term cos(2nb %—) moduliert werden.

Bei nacheinander aufgenommenen Interferogrammen bleibt der Abstand der Spikes a kon-
stant, wihrend die Phase b variiert. Im folgenden wird davon ausgegangen, dafl b eine
gleichverteilte ZufallsgroBe im Intervall [0,a] ist. Das Stdrspektrum SX(¢) nach der Koad-
ditionen von K Interferogrammen lautet dann:

Klo)= 2L Z i [ sinc(2nL(o — %)) cos(2mb,5-) | @7

Diese Gleichung zeigt folgendes:

e Die Maxima der sinc-Funktionen befinden sich immer an den gleichen Stellen im
Spektrum.

e Diese Funktionen werden moduliert durch den Term COS(27tb,-—Z—), der von b, abhingt
und daher eine ZufallsgréBBe mit dem Wertebereich [ —1,17 ist.

e Da die statistische Unabhingigkeit der b, vorausgesetzt wurde, ist die Hohe der sinc-
Funktionen im koaddierten Spektrum proportional zu K@

Dieses Ergebnis bedeutet, dafy Stérungen des Spektrums durch periodische Spikes im Inter-
ferogramm bei der Koaddition wie Rauschen mit 1/ \/(TQ_ vermindert werden. Allerdings ist
dieses ‘Rauschen’ nicht spektral gleichverteilt, sondern an bestimmten Stellen des Spek-
trums lokalisiert.

Eine einfache und schnelle Methode der Spikekorrektur im rauschbestimmten Bereich des
Interferogramms besteht darin, mittels einer Schwellenfunktion die Spikes zu detektieren.
In unserem Fall umfaft diese Funktion das gesamte Interferogramm bis auf den Bereich
um ZPD von von -0.5 ¢m bis +0.5 cm, d.h. sie iiberdeckt 90-95% des Interferogramms.
Bei Uberschreiten der gesetzten Schwelle wird der gestérte Punkt auf einen Mittelwert der
umgebenden Abtastpunkte gesetzt. Im zentralen Bereich des IFGs werden mit einer
Schwellenfunktion allerdings nur diejenigen Spikes erfaf3t, die iiber das IFG-Maximum hin-
ausgehen. Solche Fille werden von der Koaddition ausgeschlossen.

Die Einfiihrung einer Schwellenfunktion in den angegebenen Intervallen entspricht (bei Er-
fassen aller gestorten Punkte) im obigen Formalismus einer Verminderung der Lange L des
gestorten Interferogramms um ca. 90-95%. Wie aus Gleichung 2.5 zu ersehen ist, hat dies
einen Riickgang der Amplitude des Stérspektrums um den gleichen Prozentsatz zur Folge.
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2.1 4 Rollwinkel

Die Sichtlinie von MIPAS-FT wird durch Drehen des Scanspiegels eingestellt (Kapitel 1.1).
Der Winkel gegen die Horizontale mit positivem Vorzeichen nach oben wird im folgenden
als Elevationswinkel bezeichnet und mit y abgekiirzt.

Da der Scanspiegel im Winter 1991/92 und in der meisten Zeit des Winters 92/93 nicht
geregelt wurde, iibertrug sich jede Rollbewegung (Winkeldnderung um die Flugzeuglings-
achse) der Transall auch auf den Blickwinkel von MIPAS. Abbildung 2.6 zeigt einen ty-
pischen Verlauf des Rollwinkels in hoher zeitlicher Aufldsung. Charakteristisch ist eine
Schwankungsperiode von ca. 7s, die durch den Autopiloten der Transall hervorgerufen
wird.
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Abb, 2.6 Rollwinkel der Transall am 31.1.93 in der Zeit von 11:37:40 bis 11:39:20 GMT. Die Periode
der Schwankungen betrigt ca. 7 s.

Gegen Ende der Winterkampagne 92/93 wurde eine Regelung zum Rollwinkelausgleich
durch Nachfihrung des Scanspiegels implementiert. Da der Grofiteil der Daten jedoch
ohne Rollwinkelausgleich gemessen wurde, wird im folgenden eine Abschédtzung des Effekts
auf das gemessene Spektrum bei der Koaddition durchgefiihrt.

Eine Variation des Blickwinkels wihrend der Interferogrammaufnahme fiihrt aufgrund der
sich dndernden Strahlungsintensitit zu einer Apodisation des Interferogramms (Delbouille,
1992). Es stellt sich die Frage, wie die entsprechende Apodisationsfunktion im Fall von
MIPAS-FT aussieht.

Nimmt man in erster Ndherung an, dal die Strahlungsintensitit aus der Atmosphére bei
kleinen Rollwinkelschwankungen proportional zum Elevationswinkel ist und.dafl diese
Schwankungen einen harmonischen zeitlichen Verlauf zeigen, so kann die Strahldichteva-
riation durch A4 cos(2nvgt) beschrieben werden. A ist dabei die Proportionalititskonstante.
Die Rollwinkelfrequenz vz betridgt in unserem Fall 1/7 Hz. Fiir das gestorte Interfero-
gramm erhilt man nach dem Ubergang von der Zeit- zur Wegldngendifferenz im IFG fol-
genden Ausdruck:

In(x)=1(x) [1 — A cos(2rnopx + 0g)] (2.8)
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0r: Phase des Rollwinkels bei ZPD .
or = va/V =1/35 cmx! mit der Vorschubgeschwindigkeit ¥ von ca. 5 cmy/s.
Nach Ausfiihren der Cosinustransformation erhilt man das Spektrum:

Sa(o) = S(0) — —;— A cos 8 S(0) ® [8(c — o) + 8(c + ap)] 25

= S(0) 5 A 05 6 [S(o — o) + S(o + )]

Dem ungestorten Spektrum sind also symmetrisch im Abstand +ox zwei Duplikate iiber-
lagert, deren Stdrke proportional zu A cos 85 ist. Dieser Effekt ist allgemein unter dem Be-
griff ‘Geisterlinien’ bekannt (z.B. Delbouille, 1992).

Da die Stérungen, wie im Fall der periodischen Spikes, nicht synchron mit der Aufnahme
des Interferogramms verlaufen, bleiben bei der Koaddition alle Parameter bis auf den Pha-
senwinkel 0, gleich. Folgt man der Argumentation in Kapitel 2.1.3, so zeigt sich, daB die
Geisterlinien im koaddijerten Spektrum mit 1/,/K zurtickgehen,

Da in Realitdt der Intensitdtsverlauf in Abhidngigkeit vom Beobachtungswinkel nicht linear
ist und zudem vom betrachteten Gas und damit von der Wellenzahl abhingt, wurden Si-
mulationen mit gerechneten Spektren durchgefiihrt.

Der Ablauf einer Simulation verlief wie folgt:

*  Vorwirtsrechnung eines Spektrums mit der realen Atmosphire vom 2.2.93 um 17:31
GMT (Elevationswinkel 7.4 °, max. Weglingendifferenz: 11 cm).

¢ Berechnung von 10 weiteren Spektren mit Elevationswinkeln jeweils im Abstand von
0.1 °, die den Bereich 6.9° - 7.9° abdecken.

e  Fouriertransformation dieser 11 Spektren.

*  Aufbau eines gestérten IFGs unter der Annahme einer Rollwinkelperiode von 7s und
der Aufnahmezeit fir ein IFG von 4.4s durch Zusammenfligen aus einzelnen Stiicken
des jeweils zum gerade erreichten Winkel gehorigen [FGs.

¢ Koaddition solcher Interferogramme mit jeweils unterschiedlichem 0.

¢  Ricktransformation.

e Vergleich mit dem ungestérten Spektrum des mittleren Elevationswinkels 7.4°.

Abbildung 2.7 zeigt einen solchen Vergleich bei 150 Koadditionen. Die absolute Differenz
betrdgt im Maximalfall 10~ W/(cm? sr cm), also ca. 0.3% bis maximal 0.5% der Linien-
hoéhe.

Im Vergleich zu einem Rauschen von 1.0-10-% W/(cm? sr cm~!) und zu anderen Fehlern, wie
der Ungenauigkeit in der absoluten Kenntnis des mittleren Elevationswinkels (Kapitel 4),
ist der Fehler durch Rollwinkelschwankungen in den in dieser Arbeit betrachteten Mes-
sungen zu vernachlédssigen.
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Abb. 2.7 Simulation von Rollwinkelschwankungen. Vergleich eines gestorten Spektrums (150 Koaddi-

tionen) mit einem ungestorten Spektrum (Elevationswinkel 7.4°). Gezeigt ist ein Spektralintervall, das
im wesentlichen HNOj-Linien enthilt und bei der Inversionsrechnung verwendet wurde. Wie man am
Residuum (gestortes - ungestortes Spektrum) erkennt, betrigt die Differenz maximal 0.5% der Linien-
intensitdt, so daB die Spektren im oberen Bildteil nicht unterscheidbar sind.

2.1.5 Phasenfehler durch Vibrationen

In diesem Abschnitt soll untersucht werden, wie sich Vibrationen des Gerdts wihrend des
Flugs auf die Interferogrammabtastung und auf das Spektrum auswirken. Es wird sich zei-
gen, dafl auch diese Storung bei der Koaddition wie zusétzliches, an bestimmten spektralen
Stellen lokalisiertes Rauschen behandelt werden kann.

Die Vorschubgeschwindigkeit des Pendels weist wihrend des Flugs starke Schwankungen
um den nominellen Wert von 5.06 cm/s auf. Diese Abweichungen existieren nicht bei Bo-
denmessungen und werden daher allein durch die Vibrationen der Transall verursacht. Eine
Frequenzanalyse der Pendelgeschwindigkeit zeigt ein Maximum bei 57 Hz (Gulde, 1994).
Schwankungen der Pendelgeschwindigkeit fithren infolge von Laufzeitunterschieden zwi-
schen den Kandlen des Referenz- und des Infrarotinterferogramms zu Ortsfehlern bei der
Interferogrammabtastung. Eine Analyse der Auswirkungen von Nichtlinearititen in der
Vorschubgeschwindigkeit wurde beispielsweise von Zachor (1977} durchgefiihrt. Ein sinus-
formiger Abtastfehler des Interferogramms bewirkt imvSpektrum das Auftreten von Neben-
linien im Abstand ma, von der Hauptlinie, wobei m eine ganze Zahl und o, die Wellenzahl
der Storschwingung ist. Diese betrdgt in unserem Fall bei einer mittleren Pendelgeschwin-
digkeit von 5 cm/s: 57/5 cm™' = 11.4 cm™\,

Die Hohe der m-ten Nebenlinie wird durch die Funktion (— 1) J,.(2rne,Ax) gegeben (J,.(x):
Besselfunktion erster Gattung, m-ter Ordnung). Dabei ist o, die Wellenzahl der Spektralli-
nie und Ax die Verschiebung des Abtastpunkts im gestorten Interferogramm (Ax = AV At,
mit der Amplitude der Geschwindigkeitsvariation AV und dem Laufzeitunterschied At).

AV liegt im Flugbetrieb bei ca. 10% - 50% der nominellen Vorschubgeschwindigkeit. Die
Abschiétzung von Ar ist mit dem gréBten Fehler behaftet, da es hierfur keine direkten Mes-
sungen gibt, Unter der Annahme, da3 der Wert ungefihr so groB3 ist wie die Differenz der
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Gruppenlaufzeiten des Infrarot-Signalzweiges im betrachteten Wellenzahlbereich (Fergg,
1992, Fig. 2), kann man fir At = 5us ansetzen. Die Hohe der ersten Nebenline betrigt
hiermit 0.8% - 3.9% der Amplitude einer Spektrallinie bei 1000 cm. Die Intensitdt der
Hauptlinie nimmt dagegen nur um 0.006% - 0.16% ab.

Bei der Untersuchung der Auswirkung der Koaddition auf diesen Fehler ist zu beachten,
daf} sich die Phase Y, der harmonischen Stérung bei aufeinanderfolgenden Interferogram-
men dndert (i ist der Laufindex der gemittelten Interferogramme). Das gestorte Interfero-
gramm einer monochromatischen L_inie der Wellenzahl ¢, lautet dann:

I8(x) = cos[ 2nay{x — Ax sin(2nagx + Y)}] RECT(51) (2.10)

mit der maximalen Weglidngendifferenz L. (Der konstante Phasenfehler aufgrund der Lauf-
zeitdifferenz braucht hierbei nicht beriicksichtigt zu werden.)

Betrachtet man nur die Hauptlinien und die Nebenlinien 1. Ordnung, so ergibt sich als Re-
alteil des gestorten Spektrums (Anhang D):

Sig(a) = L Jo(&;) Jo(ny) sinc(2n(o — a4)L)

— L Jo(€) J1(n)L sinc(2n(o — op — 0p)L) — sinc(2n(o — ag + o) L) ] (2.11)

¢ =2noAx sin Y,

n: = 2noAx cos Y,

Jo(x) ist eine gerade und J,(x) eine ungerade Funktion.

Geht man davon aus, daB Y, bei den zu koaddierenden Interferogrammen eine Zufallsgrofie
ist, so sind die Werte der Amplituden der ersten Nebenlinien Jo(¢;) Ji(n:) ebenfalls zufillig
um den Mittelwert O verteilt. Dies heiflt, daBl auch in diesem Fall bei der Mittelung von K
Interferogrammen sich die Nebenlinien wie Rauschen verhalten und mit 1//K zuriickge-
hen. Nimmt man in unserem Beispiel 100 koaddierte IFGs an, so werden die ersten Neben-
linien auf 0.08% - 0.39% der Hauptlinie vermindert.

2.2 Phasenkorrektur

In diesem Kapitel soll gezeigt werden, welche Probleme bei der Anwendung der Ublichen
Methoden zur Phasenkorrektur von Interferogrammen aus MIPAS-FT Messungen auf-
traten. Die Ursache dieser Schwierigkeiten wird analysiert und die deshalb erforderlichen
neuen Verfahren der Phasenbestimmung werden vorgestellt. Diese werden miteinander ver-
glichen, um eine optimale Korrektur der Spektren durchfiihren zu kénnen.

Im zweiten Teil werden die verschiedenen Arten der Interferogrammaufnahme diskutiert.
Es soll gezeigt werden, welche Korrekturmethoden jeweils angewandt werden kénnen und
welche Vor- und Nachteile sich ergeben.
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2.2.1 Grundlagen

Eine Symmetriebetrachtung der Gleichung (2.3) zeigt, daB ein symmetrisches Interfero-
gramm zu einem reellen Spektrum fuhrt, wie es bei einem idealen Spektrometer der Fall
wire. In der Realitdt kommt es jedoch aufgrund von nichtlinearen Dispersionserscheinun-
gen, Geschwindigkeitsschwankungen oder der digitalen Abtastung des Interferogramms zu
Asymmetrien. Diese resultieren nach der Transformation in einem komplexen Spektrum:

S(0) = S,(0) + iS{0) = | S(a)| ¥ (2.12)

S.(0): Realteil des komplexen Spektrums S,(o): Imaginérteil des komplexen Spektrums ¢(o):
Wellenzahlabhéngiger Phasenfehler

Die Methoden der Phasenkorrektur bestehen im wesentlichen darin, das komplexe Spek-
trum durch eine Drehung in ein reelles zu transformieren. Dies kann im Spektralraum
durch eine Multiplikation mit e-#@ (Mertz, 1966) bzw. im Interferogrammraum durch eine
Faltung mit FT(e %) (Forman, 1966) geschehen (FT bedeutet dabei die Fouriertransfor-
mation):

[S(0)| = S(0) €™ ¥ 0 [, (x) = Lgym(x) ® FT(e™ ) (2.13)

L,n(x) ist symmetrisch.

Bei der Aufnahme von sogenannten ‘einseitigen’ Interferogrammen wird das IFG nicht
symmetrisch um das Maximum abgetastet. Es liegt vielmehr auf einer Seite mit voller und
auf der anderen mit geringerer Wegdifferenz vor. Zur Phasenkorrektur benutzt man die
niedrigaufgeldste Phase des kurzen, zweiseitigen Interferogramms. Dabei liegt die Annahme
zugrunde, daf sich die Phase ¢(o) nur langsam mit der Frequenz dndert.

Bei der Aufnahme von zweiseitigen Interferogrammen kann man  direkt
[S(0)] = /S{o)* + S(0)? berechnen.  AuBlerdem  kann  das  Phasenspektrum
¢(o) = atan2(S(o), S.(c)) mit voller Auflosung bestimmt werden. Die Funktion atan2 hat
den Wertebereich von -z bis 7= und entspricht der gleichnamigen Fortran-Routine. Sie hat
gegeniiber einer reinen Arcustangens-Bildung den Vorteil, da3 eine eindeutige Zuordnung
zu den Quadranten der komplexen Ebene moglich ist.

Eine derartige Berechnung des Betragsspektrums und der Phase bei Messungen mit MI-
PAS-FT wird im nidchsten Kapitel gezeigt.

2.2.2 Hochaufgeloste Phasenfunktion

Der Grofiteil der Messungen von MIPAS-FT wurde im zweiseitigen Betrieb durchgeﬁihrt.
Abbildung 2.8 und 2.9 zeigen die Phase ¢(o) und das Betragsspektrum | S(o)| einer solchen
Messung.
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Abb. 2.8 Phasenspektrum einer Messung vom 6.12.92, 12:21 GMT. Man erkennt die spektral hoch-
aufgeldste Struktur im Bereich niedriger Strahlungsintensitdt aus der Atmosphiire.
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Abb. 2.9 Unkalibriertes Betragsspektrum einer Messung vom 6.12.92, 12:21 GMT (obere Abbildung).
Die untere Abbildung zeigt ein Wellenzahlintervall mit deutlichen Abweichungen des Betragsspek-
trums (durchgezogen) vom optimal phasenkorrigierten Spektrum (gestrichelt).
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Aus Abbildung 2.8 wird klar, daB sich ¢(o) keineswegs langsam mit der Wellenzahl dndert.
Vielmehr finden sich in atmosphérischen Fensterbereichen, in denen die von auflen kom-
mende Strahldichte gering ist, spektral hochaufgeloste Strukturen. Diese kénnen mit ein-
zelnen Spektrallinien identifiziert werden. Im Bereich der Ozonbande um 1000 cm™, in der
die Strahlung aus der Atmosphire groBer ist, wird der Phasenverlauf stetiger.

Das Betragsspektrum sieht auf den ersten Blick korrekt aus. Vergleicht man es jedoch mit
einem mittels der weiter unten beschriebenen, neuentwickelten Methode phasenkorrigierten
Spektrum (Abbildung 2.9, gestrichelte Linie), so fillt auf, daB Strukturen kleinerer Intensi-
tdt nach oben gespiegelt (‘'umgeklappt’) und in ihrer Intensitdt vermindert sind. Es ist au-
Berdem bemerkenswert, dal dieses Umklappen nicht erst nahe der Nullinie sondern schon
beim Erreichen eines Sockels gréBer als Null (in diesem Beispiel bei ca. 200 relativen Ein-
heiten) auftritt.

Dieses Verhalten 146t sich erkldren, wenn man die Phasenlage der verschiedenen Anteile
der Strahlung, die auf den Detektor fillt, betrachtet. Unter Vernachlédssigung von Phasen-
fehlern ist dies in Abbildung 2.10 fiir eine bestimmte Wellenzahl in der komplexen Ebene
dargestellt.

Im/\

Abb. 2.10 Die verschiedenen Strahlungsanteile des komplexen Spektrums S bei einer bestimmten Wel-
lenzahl.

S4(0) ist die Strahlung, die von auflen in das Interferometer gelangt, also die Strahlung der
Atmosphire bzw. eines Schwarzkérpers. Dieser Strahlungsanteil ist rein reell.

Der zweite Anteil von S(o) ist S¢(o), die gesamte Eigenstrahlung des Spektrometers. Dieser
Vektor wird im allgemeinen parallel zu S4(o), also als rein reell angenommen. Jedoch hat
Revercomb (1988) gezeigt, dal es in bestimmten Fillen nétig ist, diesen Anteil als kom-
plexe GroBe anzusetzen.

Se(o) kann in drei Strahlungsanteile zerlegt werden, die sich nach ihrer Herkunft und Pha-
senlage unterscheiden (Weddigen, 1993):

Si(o) Die Strahlung von der Eingangsoptik, bestehend aus Emissionen bzw. Reflexio-
nen optischer Elemente zwischen Strahlteiler und Atmosphdre (IR-Fenster,
Scanspiegel, Umlenkspiegel). Sie hat die gleiche Phase wie Ss(o).

So) Die Strahlung von der Detektoroptik, die eine Phasendifferenz zu S,(o) von =
besitzt.
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S.(s) Ein rein imagindrer Anteil mit der Phasendifferenz #/2. In Weddigen et al.
(1993) wurde gezeigt, daf die Emission des Strahlteilers einen imaginéren Bei-
trag liefern kénnte. Messungen von Schlipper (1994) ergaben, daf dieser Anteil
bei MIPAS-FT auch unter Laborbedingungen auftritt, jedoch nicht allein durch
eine Strahlteileremission erkldrt werden kann.

Das hochaufgeloste Phasenspektrum und das eigenartige Verhalten des Betragsspektrums
soll anhand der Abbildung 2.11 erklirt werden. S stellt wie in Abbildung 2.10 die Vektor-
summe der Eigenstrahlungsanteile S,(s), S.(¢) und S,(o) des Interferometers dar. Man er-
kennt, daB hier im Gegensatz zu Abbildung 2.10 | S,(6)| > | Si()| angenommen wird, wie
es bei MIPAS-FT im Wellenzahlbereich unter ca. 830 c¢m fast immer der Fall war. Auch
der imagindre Anteil S,(o) ist von der gleichen Gréflenordnung. Man betrachte nun zusétz-
lich externe Strahlung, deren Intensitét sich im Bereich einer Spektrallinie schnell mit der
Wellenzahl &ndert und sehr kleine Strahldichten in der GréBenordnung des Gerédteunter-
grunds annehmen kann (Sa, S, ...). Zu erkennen ist, daB sich dann die Phase (¢, ¢3, ...)
rasch dndert. Dies hat das beobachtete hochaufgeloste Phasenspektrum zur Folge. Nimmt
nun S,(a) so groBe Werte an, dafl

S5(0) € S4(0) + Sp(0) — Sulo) (2.14)

so ist die Anderung von ¢(o) mit der Wellenzahl nur noch gering. Dies ist beispielsweise
bei Schwarzkérpermessungen hoherer Temperatur oder in der Ozonbande bei 9.6 um der
Fall.

Abb. 2.11 Zur schnellen Variation der Phase und zum Umklappen von Linien im Betragsspektrum.
Die Vektoren S, gehen jeweils vom Endpunkt der Eigenstrahlung S¢ aus.

Abbildung 2.11 verdeutlicht auch das Verhalten der Spektren bei Betragsbildung. Das oben
beobachtete Umklappen tritt in Frequenzbereichen auf, in denen |S,(o)| > | Sy(o)|. Wird
nun der Anteil aus der Atmosphire kleiner (Sq, Ss, ...), so nimmt der Betrag Si, S, .
solange ab, bis S,+ S, = — S, ist. Ein weiteres Abnehmen der Atmosphéirenstrahlung be-
deutet wieder eine Zunahme des Betrages (Ss) und somit ein Umklappen der Linie.

Das Vorhandensein eines imaginiren Anteils S,(o) bewirkt, daB [S(s)| nicht Null wird.
Sein minimaler Wert ist gleich S,(s). Dies erkldrt auch den beobachteten ‘Sockel’ unter den
umgeklappten Bereichen.

2. Vom Interferogramm zum kalibricrten Spektrum 25




o
*V

Abb. 2.12 Drehung aller Vektoren durch den zusitzlichen Phasenfehler ¢,(o).

Den Effekt eines bisher vernachldssigten Phasenfehlers ¢,(o) (durch digitalisierte Abta-
stung, usw. (s. oben)) veranschaulicht die Abbildung 2.12. Er hat zur Folge, daB S(¢) und
daher auch alle Vektoren, aus denen sich S(¢) zusammensetzt, um diese Phase gedreht wer-
den.

Eine optimale Phasenkorrektur beseitigt den Phasenfehler ¢,(c), indem S4(o) so gedreht
wird, daf3 der Vektor parallel zur reellen Achse zu liegen kommt. Bei vielen Messungen mit
Interferometern gilt (2.14), und es ist ausreichend, die Drehung um den Winkel ¢(o) durch-
zufuihren. Wie oben gezeigt wurde, ist diese Voraussetzung bei MIPAS-FT nicht gegeben.
Daher mufl zur Phasenkorrektur die Phase ¢,(o) bestimmt werden. Im folgenden werden
hierzu verschiedene Methoden vorgestellt und verglichen.

2.2.3 Methoden zur Phasenbestimmung

2.2.3.1 Phasenbestimmung aus Schwarzkovpermessungen

Dieser Vorgehensweise zur Phasenkorrektur von Emissionsspektren liegt die Annahme zu-
grunde, daf} sich die Phase ¢(o) zwischen einer Atmosphdrenmessung und einer zeitlich
naheliegenden Schwarzkdrpermessung nicht dndert. Sie entspricht im wesentlichen der von
Revercomb et al. (1988) benutzten Methode zur Korrektur und Kalibrierung von HIS
(High-Resolution Interferometer Sounder)-Spektren.

Im /N

A

Abb. 2.13 Bestimmung der Phase ¢,(o) aus Schwarzkdrpermessungen. S* und S* sind die Spektren
der Schwarzkérpermessung mit hoherer und niedrigerer Temperatur. Sg ist der Gerdteuntergrund und
S ein Atmosphérenspektrum. '
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Die Phase ¢,(0) berechnet sich flir eine bestimmte Wellenzahlstiitzstelle o gemédf8 (Abbil-
dung 2.13):

$¢(0) = S{(0)

At R A
S¥(0) - Sk(o) 1)

¢,(0) = atan

w und k bedeuten hierbei Schwarzkdrpermessungen hoher bzw. niedriger Temperatur. Die
Indizes r und / bezeichnen die Realteile und die Imaginérteile der Schwarzkoérperspektren.
Eine Phasenfunktion, die auf diese Art bestimmt wurde, wird im folgenden als "Schwarzkor-
perphase’ bezeichnet,

Hat man eine Schwarzkérpermessung mit lediglich einer Temperatur zur Verfigung, so
kann man obige Gleichung auch auf Atmosphiren- (S(¢)) und Schwarzkdrpermessungen
anwenden: | '

5/'(6) = Si{o)
¢,(0) atan S¥0)— 5.0) (2.16)
S¥(0) muB} dabei geniigend groB sein. Dies ist immer dann erfillt, wenn die Temperatur des
Schwarzkdrpers wesentlich hoher ist als die Strahlungstemperatur der Atmosphére.
Aus der Tatsache, dafl lim ¢(o) = ¢.(0), kann man ¢,(o) ndherungsweise auch dann be-
stimmen, wenn die Strasﬁial))—ﬁoé des Schwarzkorpers S (o) viel gréBer als der imagindre Anteil
der Gerdtestrahlung S,(o) ist. Es gilt dann:

. Si(o)
¢,(c) = atan 5.) (2.17)

2.2.3.2 Differentielle Phasenbestimmung

Diese Methode zur Bestimmung von ¢ (o) verwendet Informationen aus starken Gradien-
ten (bzgl. o) der Strahldichte im Real- und Imaginérteil des Spektrums und setzt daher die
Aufnahme von zweiseitigen Interferogrammen voraus (Weddigen, 1992). Es liegt dariiber-
hinaus die Annahme zugrunde, daB3 sich die Phase ¢,(o) nur langsam mit der Wellenzahl o
dndert.

Abb. 2.14 Zur Bestimmung der Phase ¢ ). S(0:4,) und S(o;-,) sind die Werte des komplexen Spek-
trums bei benachbarten Stiitzstellen.
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Unter dieser Voraussetzung gilt (Abbildung 2.14):

Si0;41) — Sfo; _ 1)
Sr(”i-{— 1) - S,(G,-_ l)

¢/(0) X ¢ o) = atan (2.18)

mit den aufeinanderfolgenden Wellenzahlstiitzstellen o;_,, o; und o,,, und dem Real- und
Imaginérteil des Spektrums S,(s) und S(o). ¢.(o) ist in solchen Bereichen gut definiert, in
denen sich die Strahldichte stark mit der Wellenzahl #ndert, wie es in Linienfliigeln der Fall
ist. Man kann jedoch ¢ (o) nicht direkt als Phase zur Korrektur verwenden, da sie durch
spektrales Rauschen uber den vollen Wertebereich von -zn/2 bis n/2 streut. Es ist daher
nétig, eine im voraus gewéihlte, nicht verrauschte Phasenfunktion ¢’(s;) an diese differen-
tielle Phase ¢.(o,) anzupassen. Dies geschieht durch eine Ausgleichsrechnung der vorgege-
benen Phase ¢'(0) an ¢ o). ' '
Zur stidrkeren Wertung der Wellenzahlbereiche, in denen ¢.s,) gut bestimmt ist, wird fol-
gender Wichtungsfaktor beriicksichtigt:

W(o) =(S{0;4.1) — S(o; - 1))2 + (S{o; 4 1) — Sio; _ 1))2 (2.19)

Hierdurch werden Wellenzahlintervalle, in denen sich der Real- und der Imaginérteil des
Spektrums schnell dndern, stirker gewichtet.

¢'(o) sei eine Phasenfunktion, die mit der Phase ¢,(o) bis auf einen linearen Phasenfehler
(bo) und eine konstante Verschiebung (a) iibereinstimmt. Das heif3t:

$,(0) = $'(0) + ba + a (2.20)

In der Ausgleichsrechnung ist nun folgende Funktion zu minimieren:
2
= Wo)l boo) — (¢'(0) + bo + a)] (2.21)
i

Die eindeutigen Losungen fiir a und b sind in Anhang E angegeben.

Es stellt sich jetzt die Frage, welche Funktion fiir ¢'(c) verwendet werden sollte. Bei einem
rein linearen Phasenfehler, wie er durch einen konstanten Abtastfehler im Interferogramm
verursacht wird, wiirde eine Gerade ausreichen. Geritespezifische, nichtlineare Phasenfehler
werden dabei jedoch aufler acht gelassen. Deshalb erschien es sinnvoller, eine experimentell
bestimmte Phasenfunktion zu verwenden, wie sie aus Schwarzkdrpermessungen (Kapitel
2.2.3.1, Gleichung (2.16)) berechnet werden kann. Bei Verwendung dieser experimentellen
Phase ergab sich eine bessere Anpassung als bei Verwendung einer Geraden. Dies dullerte
sich in einem um mindestens 5% kleineren y2 AuBlerdem waren im rein imaginiren Anteil
S,(o) nach der Drehung mittels einer Geraden noch Linienstrukturen aus der Atmosphire
enthalten. Diese verschwanden bei Anwendung der experimentellen Phase (siche dazu auch
Kapitel 2.2.4). Dies unterstreicht die Notwendigkeit, fur die Phase ¢'(o) eine aus Schwarz-
kdrpermessungen bestimmte Funktion zu verwenden.
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Eine Phasenfunktion, die nach der in diesem Kapitel beschriecbenen Art berechnet wurde,
wird im folgenden als “differentielle Phase’ bezeichnet.

2.2.3.3 Phasenbestimmung in der Ozonbande

Diese Methode zur Phasenbestimmung beruht auf der gleichen Nadherung wie Gleichung
(2.17), d.h. in Spektralbereichen hoher externer Strahldichte ndhert sich die Phase ¢(o) der
Phase ¢,(0) an. Im langwelligen Spektralbereich von MIPAS-FT (750 - 1250 cm™) liegt das
Intervall hochster Strahldicht in der Ozonbande zwischen 1000 cm™ und 1080 cm™'. Wie
schon in Abbildung 2.8 zu sehen war, verlduft die Phase im Intervall der O;-Bande wesent-
lich stetiger als in den Bereichen niedrigerer Strahldichte. Zur Phasenbestimmung geht man
wieder von einer vorgegebenen Phasenfunktion ¢'(o) (z.B. durch Schwarzkérpermessungen)
aus und pafit die Parameter a und b aus (2.20) so an, daB im Bereich der Ozonbande eine
optimale Ubereinstimmung zwischen ¢’(¢) und der Phasenfunktion ¢ (o) des MeBspektrums
besteht. Ein Beispiel einer derart bestimmten ‘Ozonphase’, wie sie im folgenden genannt
wird, gibt Abbildung 2.15. Man erkennt, daB} die Abweichung von der differentiellen Phase
in weit von der Ozonbande entfernten Bereichen am gréfiten ist. Der resultierende Fehler
wird in Abschnitt 2.2.4 besprochen.

Die hier beschriebene Vorgehensweise bendétigt keine 2-seitige Interferogrammaufnahme, da
spektral hochaufgeldste Information nicht verwendet wird. Sie dhnelt der Phasenbestim-
mung, die normalerweise bei Fourierspektrometern Verwendung findet. Da dort Gleichung
(2.14) gilt, kann die Phase ¢(o) direkt zur Korrektur ibernommen werden.

2.2.4 Vergleich der Methoden

In diesem Abschnitt sollen die drei aufgefithrten Methoden beziiglich ihrer Brauchbarkeit
fur die Phasenkorrektur der im Winter 1991/92 und 1992/93 mit MIPAS-FT gemessenen
Interferogramme verglichen werden. Es wird sich zeigen, dafl die Methode der differentiel-
len Phase die besten Ergebnisse liefert. Dies setzt voraus, dall die Interferogramme zweisei-
tig (bzw. 1 1/2- seitig, siehe Kapitel 2.2.5) aufgenommen werden, wie es in den beiden Win-
tern fast immer der Fall war. Lediglich in der zweiten Kampagne 1991/92 wurden Interfero-
gramme noch einseitig gemessen.

Als Beispiel soll hier die Messung vom 6.12.1993, 12:21 GMT dienen. Deren Betragsspek-
trum und Phase waren schon in Abbildung 2.8 und 2.9 abgebildet. Diese Atmosphérenmes-
sung wurde kurze Zeit nach einer Schwarzkérpermessung durchgefithrt. Die Phasenfunk-
tion aus dieser Kalibrierung wurde als Startwert ¢'(o) fiir die Ausgleichsrechnungen, die in
Kapitel 2.2.3.2 und 2.2.3.3 beschrieben wurden, verwendet.

Die Methode aus Kapitel 2.2.3.1 konnte nicht direkt angewandt werden, da die Aufldsung
des Gerits zwischen der Schwarzk6rper- und der Atmosphirenmessung verdndert wurde.
Dies fithrte zu einer Verschiebung des Anfangspunkts der mathematischen Filterung bezlig-
lich ZPD und daher zu einem lincaren Phasenfehler zwischen beiden Messungen. Dieser
Phasenfehler wurde durch eine Drehung der Schwarzkdrperphase um einen Winkel, der ei-
nem ganzzahligen Vielfachen der He-Ne-Laserwellenlidnge entsprach, bereinigt.

Abbildung 2.15 zeigt das Phasenspektrum der drei Korrekturphasen zusammen mit dem
Phasenverlauf des Atmophérenspcktrums.
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Abb. 2.15 Die Phase ¢(s) des Spektrums vom 6.12.92, 12:21 GMT, und die drei nach unterschied-
lichen Methoden berechneten Korrekturphasen: Die ‘Differentielle Phase’ nach Kapitel 2.2.3.2, die
‘Ozonphase’ nach Kapitel 2.2.3.3 und die ‘Schwarzkdrperphase’ nach Kapitel 2.2.3.1.

Mit jeder dieser drei Phasenfunktionen wurde das Atmosphirenspektrum mittels einer Dre-
hung im Spektralraum phasenkorrigiert. Man erhélt dadurch einen Imaginérteil S/(o), der
keine atmosphérischen Signaturen mehr enthalten durfte. Der Realteil setzt sich zusammen
aus der Atmosphiérenstrahlung und der reellen Eigenstrahlung. In Abbildung 2.16 und 2.17
sind Real- und Imaginirteil, die sich aufgrund der verschiedenen Methoden zur Phasenkor-
rektur ergeben, im Vergleich dargestellt.

Die Differenz der Realteile zeigt, daBl zu niedrigeren Wellenzahlen hin Unterschiede auftre-
ten. Dabei weist das Spektrum, welches mittels der Ozonphase korrigiert wurde, die groB-
ten Abweichungen auf. Wie der Ausschnitt zeigt, betragen diese bis zu 2% der Linienhéhe.
Eine Beurteilung, welche Korrekturmethode zu den besten Ergebnissen fithrt, kann deut-
licher bei Betrachtung des resultierenden Imaginirteils vorgenommen werden. Abbildung
2.17 zeigt, daB der Imaginirteil bei den Methoden der Ozon- bzw. Schwarzkérperphase im
Vergleich zur differentiellen Phase noch deutlich sichtbare Atmosphédrenstrukturen besitzt.
Diese atmosphérischen Linien finden sich besonders nach der Ozonkorrektur in grofler
Entfernung der 9.6 um Ozonbande, wo die Funktion nicht mehr gut bestimmt ist.

Da die Methode der differentiellen Phase nach obigen Untersuchungen die besten Ergebnis-
se lieferte, wurde sie zur Korrektur aller zweiseitig aufgenommenen I[nterferogramme aus
den Wintern 1992/93 verwendet. Beispiele zur Phasenkorrektur 1- (bzw. 1 1/2)- seitiger In-
terferogramme werden im folgenden Kapitel aufgefuhrt.

30 MIPAS-FT: Auswertung und Interpretation




Relative Einheiten

Differenz

Wellenzahl in em™

c 4000
;g ﬂx)"
o 3000
£ 2500
i 2000
o B00-
.2 1000+
o 500
) 0-
4
o_
N
5 2
5 _-D_VMWVMWWWW
[P PV, o Ao R Y Y 2 h
3 A aa PRI AL YA VOt LR M P
:‘Q: " i v"'-""'r""'\"'""' | AL ey Y Wy "\"-J A A
1
~30 L T 1 ) I

B ) T T .
70 7 72 /3 WA S W6 797 788 789 BOO
Wellenzahl in cm™

Abb. 2.16 Realteil des mittels der differentiellen Phase korrigierten Spektrums und die Differenzen zur
Korrektur mittels ‘Ozonphase’ (1) und ‘Schwarzkrperphase’ (2).
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Abb. 2.17 Imaginirteil des mittels der differentiellen Phase korrigierten Spektrums und die Differenzen
zur Korrekur mittels ‘Ozonphase’ (1) und ‘Schwarzkdrperphase’ (2).

2.2.5 Korrektur 1- und 1 1/2-seitiger Interferogramme

Zu Beginn dieses Abschnitts soll erldutert werden, welche Probleme die Phasenkorrektur
nach Forman (1966) bei Vorhandensein eines rein imagindren Anteils im Spektrum mit
sich bringt. Es wird ein einfacher Ansatz zur Umgehung der Schwierigkeiten aufgezeigt und
danach anhand zweier Beispiele die praktische Anwendung des Verfahrens dargestellt.

Als “einseitig’ wird im folgenden ein Interferogramm bezeichnet, das auf einer Seite von
ZPD mit hoher und auf der anderen mit sehr geringer (0.1-0.01 ¢cm) maximaler Wegdiffe-
renz aufgezeichnet wurde. ‘1 1/2-seitig’ heilt ein Interferogramm, das auf beiden Seiten
zwar mit hoher, aber unterschiedlicher Wegdifferenz vorliegt.

Nach Gleichung 2.13 wird bei der Phasenkorrektur nach Forman das asymmetrische, einsei-
tige Interferogramm mit der Fouriertransformierten von e-#@ gefaltet, um ein symme-
trisches Interferogramm zu erhalten. ¢(o) wird dabei aus dem kurzen zweiseitigen Interfe-
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rogramm bestimmt. Nach der Faltung fiihrt man eine Cosinustransformation aus. Dies ist
gleichbedeutend mit der Spiegelung des langen IFG-Zweiges an der y-Achse (der kiirzere
Teil wird dabei nicht mehr beriicksichtigt) und nachfolgender komplexer Fouriertransfor-
mation (sieche Abbildung 2.18). Da durch die Spiegelung das Interferogramm symmetrisiert
wurde, ist das resultierende Spektrum reell.

Wie in Kapitel 2.2.2 gezeigt wurde, besitzen Spektren, die mit MIPAS-FT gemessen wur-
den, auch imaginire Anteile (S{c)), die mit der beschriebenen Methode - Bestimmung von
¢(o) und Symmetrisierung - nicht korrigiert werden kénnen. Dieses Problem kann dadurch
gelost werden, da zur Korrektur die Phase ¢ (o) verwendet wird. Nach der Faltung mit
FT( e #4) ist der kurze zweiseitige Teil des Interferogramms wegen des imaginiren Anteils
des Spektrums nicht symmetrisch und darf auch nicht durch Spiegeln an der y-Achse sym-
metrisiert werden. Vielmehr wird nur der tiber das kurze zweiseitige Interferogramm hinaus-
gehende Teil gespiegelt (sieche Abbildung 2.19). Das durch komplexe Transformation ent-
stehende Spektrum besitzt einen Imaginirteil mit der spektralen Auflésung, die sich aus der
Lénge des 2-seitigen Interferogramms ergibt. Nur die hoherfrequenten Anteile des Spek-
trums sind infolge der Symmetrisierung der lingeren IFG-Hilfte rein reell. Die kleinere
Auflésung des Imaginirteils reicht zur Beschreibung von S(o) aus, da darin keine spektral
hochaufgeldsten Strukturen vorkommen (Weddigen, 1993).

Diese Vorgehensweise hat den zusitzlichen Vorteil, da Rauschen aus dem Imaginérteil
nicht durch die Spiegelung an der y-Achse dem Realteil des Spektrums iberlagert wird.
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Abb. 2.18 Spiegelung des IFG-Zweiges [0, L] bei der Phasenkorrektur nach Forman (1966). Der
kurze einseitige IFG-Zweig [ —/, 0] wird hierbei nicht beriicksichtigt.
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Abb. 2.19 Modifizierte Phasenkorrektur bei Vorhandensein eines rein imaginiren spektralen Anteils.
Spiegelung des lingeren Interferogrammteils [/, L] bei Erhaltung des 2-seitigen kurzen Interfero-
gramms [ —/, [].

2. Vom Interferogramm zum kalibrierten Spektrum 33




2.2.5.1 I-seitige Interferogramme

In der zweiten MeBkampagne des Winters 1991/92 wurden einseitige Interferogramme auf-
genommen. Ein Beispiel der Phasenkorrektur einer solchen Messung vom 12.1.1992, 12:06
GMT soll hier beschrieben werden. Das Interferogramm wurde mit einem Hub von
-0.063/+ 5.058 cm, entsprechend einer apodisierten Auflésung von 14.1/0.175 cm™!, aufge-
nommen.

Es besteht nun das Problem, die Phase ¢,(¢) aus dem kurzen, 2-seitigen Interferogrammteil
zu bestimmen. Die Methode der differentiellen Phase (Kapitel 2.2.3.2) kann hierzu nicht
verwendet werden, da spektral hochaufgeloste Information fehlt. Man mufl also auf die
Phase einer naheliegenden Schwarzkérpermessung (2.2.3.1) oder auf die Ozonphase
(2.2.3.3) zuriickgreifen. Letzteres ist moglich, da die 9.6 um Ozonbande eine breite Struktur
darstellt, die auch in einem niedrigaufgelosten Phasenspektrum sichtbar ist (Abbildung
2.20).
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Abb. 2.20 Phase der einseitigen Messung von 12.1.92, 12:06 GMT, die im Ozonbereich angepalte
Korrekturphase und die mittels Vorwirtsrechnungen korrigierte Phasenfunktion.
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Abb. 2.21 Imaginirteile nach Korrektur mittels der Ozonphase (durchgezogen) und mittels der korri-
gierten Phase (gestrichelt).
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Abbildung 2.20 zeigt die Phase des kurzen, 2-seitigen Interferogramms zusammen mit der
im Ozonbereich angepaBten Phasenfunktion und einer weiteren Phase, deren Herleitung
unten nidher beschrieben wird. Der niedrigaufgeldste Imaginérteil des Spektrums nach der
Korrektur mittels der Ozonphase ist in Abbildung 2.21 als durchgezogene Linie zu sehen.
Die Struktur im Ozonbereich 148t vermuten, dafl die Korrektur nicht optimal verlaufen ist.
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Abb. 2.22 Vergleich des anhand der Ozonphase korrigierten Spektrums mit der Rechnung in einem
Bereich mit CO,-Linien. Die Asymmetrie der Linien aufgrund der fehlerhaften Phasenkorrektur ist im
Residuum deutlich zu erkennen.
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Abb. 2.23 Vergleich zwischen Rechnung und Messung nach einer weiteren Variation der Parameter a
und b aus Gleichung (2.20).

Der Realteil wurde mit einem theoretisch berechneten Spektrum verglichen (Abbildung

2.22). Das Residuum zeigt deutliche Asymmetrien in den Spektrallinien, die auf eine fehler-
hafte Phasenkorrektur zuriickzufiihren sind. Um die Linienform zu verbessern, wurden die
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Parameter a und b in Gleichung (2.20) solange variiert, bis kaum noch Asymmetrien vor-
handen waren (Abbildung 2.23). Auch die Struktur der Ozonbande im Imaginirteil war
dann verschwunden (Abbildung 2.21, gestrichelte Linie).

Auf diese Art war es moglich, alle einseitigen Spektren der zweiten Kampagne im Januar
1991/92 zu korrigieren.

2.2.5.2 1 1/2-seitige Interferogramme

Das Beispiel im vorigen Kapitel hat die bei der Verwendung der Ozonphase als Korrektur
auftretende Problematik verdeutlicht. Die Schwierigkeit bei der Phasenkorrektur einseitiger
Interferogramme liegt demnach in der korrekten Bestimmung der Phase ¢,(c). Um die Me-
thode der differentiellen Phasenbestimmung anwenden zu kénnen, muf3 spektral hochaufge-
l6ste Phaseninformation vorhanden sein. Dies ist bei der 1 1/2-seitigen IFG-Aufnahme der
Fall. Die Moglichkeit einer solchen Betriebsart des Interferometers war im Winter 1992/93
gegeben. Am 5.2.1993 wurden mit dieser Option Interferogramme mit -11.2/+18.4 c¢cm ma-
ximaler Wegdifferenz gemessen. Dies entspricht einer apodisierten Auflésung von
0.079/0.048 cm™'. Aus dem zweiseitigen Interferogrammteil konnte die differentielle Phase
bestimmt und damit unter Anwendung der in Kapitel 2.2.5 beschriebenen Methode das ge-
samte Interferogramm Kkorrigiert werden. Zum Vergleich wurde mit dem 2-seitigen
(-11.2/+11.2 cm) und dem hoher aufgelésten 1 1/2-seitigen Spektrum eine vollstidndige
Auswertung durchgefihrt. Die Ergebnisse in den Sdulengehalten der Spurengase unter-
schieden sich dabei um durchschnittlich weniger als 1%. Abbildung 2.24 zeigt den Ver-
gleich zwischen dem niedrig- und dem hochaufgelésten Spektrum im Bereich des v, Q-Zwel-
ges von CIONQ,.
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Abb. 2.24 Vergleich zwischen zwei Spektren, die aus einem 2-seitigen und einem 1 1 /2-séitigen IFG
berechnet wurden. Die Messung fand am 5.2.93 um 05:53 GMT statt.

Das letzte Beispiel zeigt, dafl eine 1 1/2-seitige Interferogrammaufnahme zur Erhéhung der
Auflosung prinzipicll méglich ist. Dies fihrt nicht zu einem Verlust an MeBzeit und einer
damit verbundenen Erhohung des Rauschens, da die kiirzere Seite des Interferogramms bei
der oben beschriebenen Methode mitberticksichtigt wird.
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2.3 Kalibrierung

Nach der Fouriertransformation und Phasenkorrektur der Interferogramme liegen die At-
mosphérenspektren in relativen Einheiten vor. Da die gemessenen Spektren zur Herleitung
von Sédulengehalten mit theoretisch berechneten Spektren der Atmosphire verglichen wer-
den, miissen erstere in absolute Strahldichtespektren uberfithrt werden. Dieser Schritt in der
Auswertekette wird als Kalibrierung bezeichnet.

Im ersten Abschnitt wird der allgemeine Formalismus der Kalibrierung dargestellt. Es
schlieit sich eine Beschreibung der unterschiedlichen Verfahren zur Kalibrierung in beiden
Winterkampagnen 1991/92 und 1992/93 und einer neu entwickelten Korrekturmethode an.
Eine Abschitzung der Fehler wird in Kapitel 2.3.5 durchgefiihrt.

2.3.1 Grundlagen

Im folgenden wird angenommen, daB nach der Drehung um die Phase ¢,(o) (Kapitel 2.2.2).
die gesamte Strahlung aus der Atmosphire im Realteil S(o) des unkalibrierten Spektrums
enthalten ist. Dann gilt flir jede Wellenzahl:

S(0) = r(0)(L(0) + Ly()) (2.22)

Hierbei sind L(o) die von auBlen kommende Strahlung und L) die Eigenstrahlung des
Gerits in absoluten Strahldichteeinheiten. (o) ist die Gerdtefunktion.

Entsprechend der Nomenklatur aus Kapitel 2.2.2 erglbt sich die von auflen kommende
Strahlung in relativen Einheiten zu:

$4(0) = r(0)L(0) (2.23)

und die Eigenstrahlung zu:
Sole) = Sy(a) — Sy (0) = r(a)Lo(0) (2.24)

Um L(o) zu berechnen, ist es notwendig, r(o) und Ly(o) zu bestimmen. Dies erfolgt durch
Schwarzkorpermessungen unter unterschiedlichen Temperaturen (7, und 7;). Die Strahl-
dichtespektren des Schwarzkérpers (B.(c) und By(o)) sind mittels der Planck-Funktion ein-
fach zu berechnen. Im folgenden wird der Emissionsgrad des Schwarzkérpers mit 1 ange-
nommen. Der Fall ungleich 1 wird in Kapitel 2.3.5.2 diskutiert.

Die Instrumentenfunktion r(o) lautet dann:

Su(0) = Si(0)
"B =B 22

und die Eigenstrahlung (in relativen Einheiten):

So(0) = r(0)Lo(0) = S,(0) — (0)By(0) = S(0) — +(0) Bi(o) (2.26)
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S.(c) und Si(o) sind hierbei die mittels der Phase aus Gleichung (2.15) korrigierten Spektren
des Schwarzkérpers auf héherer bzw. niedrigerer Temperatur in relativen Einheiten.

2.3.2 Kalibrierung 1991/92

In der Winterkampagne 1991/92 konnte wihrend der MeBfliige ein sich auf Auflentempera-
tur befindlicher Schwarzkorper vor das Infrarotfenster im Flugzeugrumpf geklappt werden.
AuBerdem wurde nach fast jedem Flug eine Kalibrierung in der Flugzeughalle durchge-
fuhrt. Hierbei wurde ein als zylindrische Kavitdt ausgebildeter externer Schwarzkoérper vor
dem Infrarotfenster angebracht. Dieser Schwarzkorper konnte bis -75°C gekiihlt und ther-
mostatisiert werden. ‘

Die einzelne Schwarzkoérpermessung wihrend des Flugs reicht nicht aus, um eine vollstédn-
dige Kalibrierung durchzufiihren. Bei Emissionsmessungen von Stratosphirenballons aus
kann als zweiter Kalibrierpunkt eine "Weltraummessung’ mit sehr hohem Elevationswinkel
verwendet werden. Eine solche Messung ergibt direkt den Gerédteuntergrund So(o), da die
Atmosphire iiber dem Ballon keine wesentlichen Strahlungsbeitrdge mehr liefert. Im Ge-
gensatz dazu kann man die atmosphérische Strahlung von der Flughdhe der Transall aus
auch bei groBlen Elevationswinkeln nicht vernachlédssigen. Eine Messung mit hohem Eleva-
tionswinkel kommt daher als zweiter Kalibrierpunkt nicht in Frage. Aus diesem Grund
muflte die Bodenkalibrierung zur Bestimmung von r(¢) und So(¢) herangezogen werden.
Diese Vorgehensweise hatte den Nachteil, daB damit die Geritefunktion erst lange Zeit
nach der Atmosphirenmessung bestimmt wurde. Auch mufite zur Durchfithrung einer Bo-
denkalibrierung das Geridt oft neu justiert werden. Daher konnte keinesfalls von einer
gleichbleibenden Justierung wihrend eines Flugs und am Boden ausgegangen werden.

Um eine Kalibrierung und damit eine Auswertung der MIPAS-FT Messungen {iberhaupt
zu ermdoglichen, muflite ein Weg gefunden werden, die Uiber eine Schwarzkdrpermessung am
Boden kalibrierten Spektren im nachhinein zu Korrigieren. Damit stellte sich die Frage, wie
die Geridtefunktion des Interferometers sich bei einer Neujustierung verdndert. Diese erfolgt
durch Einstellen eines der Retroreflektoren auf ein optimales Signal des He-Ne-Lasers. Die
dazu notwendige Verkippung des Spiegels wird iiber einen Schrittmotor erreicht. Dabei ent-
spricht ein Schritt einer Winkeldnderung um 0.87”. Der Fall einer konstanten Spiegelver-
kippung wird beispielsweise von Chamberlain (1979) fir einen kreisformigen Strahlquer-
schnitt mit-dem Durchmesser 2R behandelt. Eine Dejustierung des Spiegels um den Winkel
e bewirkt demnach eine Multiplikation des ungestdrten Spektrums mit der Funktion:

(2.27)

Ji(x) ist die Besselfunktion erster Gattung und erster Ordnung. Dieser Faktor ist in Abbil-
dung 2.25 fur verschiedene Werte der Spiegelverkippung abhéngig von der Wellenzahl dar-
gestellt.
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Abb. 2.25 Die Stérfunktion D(s) in Abhingigkeit von der Wellenzahl fiir verschiedene Spiegeldejustie-
rungen e. (2R = 4.5 cm)

Betrachtet man zwei Kalibriermessungen mit unterschiedlicher Geritejustierung (e, und e;),
so lautet der Quotient der Instrumentenfunktionen (r,(¢) und r,(o)):

r(e)  Dy(o) _ Ji(4noRe,) e,

r(o)  Dyo)  J,(4noRe) e, (2.28)

Dieser Quotient wurde fiir unterschiedliche Werte von e, und e, berechnet und ist in Abbil-
dung 2.26 aufgetragen. Man erkennt, daB eine Differenz zwischen den beiden Winkeln von
bis zu ca. 10 Bogensekunden eine in erster Niaherung lineare Anderung der Gerétefunktion
mit der Wellenzah! bewirkt:

ri(o)
(o) X a+ bo (2.29)
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Abb. 2.26 Die Funktion Dy(o)/Dxc) fiir unterschiedliche Spiegelverkippungen e, und e,
(2R = 4.5 cm)
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Um zu tberpriifen, ob sich dieses Ergebnis auch in der Realitiit zeigt, wurde der Quotient
aus den Gerétefunktionen, die bei verschiedenen Eichmessungen bestimmt wurden, gebil-
det. Abbildung 2.27 zeigt im oberen Teil die Instrumentenfunktionen zweier Bodenkalibrie-
rungen und im unteren Teil deren Quotienten. Man erkennt hier ebenfalls eine lineare Ab-

héngigkeit.
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Abb. 2.27 Instrumentenfunktionen und Quotient zweier Bodenkalibrierungen im Februar 1992.

Andert sich r(a) zwischen einer Flugzeugmessung und einer Bodeneichung nun in #hnlicher
Weise? Dies konnte im Winter 1992/93 untersucht werden, da dort eine 2-Punkt-Eichung

wihrend des Flugs moglich war (siehe dazu Kapitel 2.3.3).
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In Abbildung 2.28 sind die Geritefunktionen einer Flug- und einer Bodenkalibrierung zu
sehen. Auch hier erkennt man wieder eine in erster Nidherung lineare Abhdngigkeit. (Fehler
durch Nichtlinearitdten werden in Kapitel 2.3.5.3 untersucht.)

Diese Beobachtung erdffnet die Moglichkeit, eine nachtrigliche Korrektur der mittels
Schwarzkérpermessungen kalibrierten Atmospharenspektren durchzufithren. Die dazu ver-
wendete Methode wird in Abschnitt 2.3.4 ndher besprochen.

Ein zusédtzliches Problem tritt bei der Bestimmung der Eigenstrahlung Sy(o) auf. Abbildung
2.29 zeigt das Spektrum der Eigenstrahlung Sy(¢), wie es aus einer Schwarzki')rpermes'sung
am Boden bestimmt wurde (gestrichelt), zusammen mit einem im Flug gemessenen Atmo-
sphéirenspektrum. Es ist deutlich zu erkennen, daB3 der Gerédteuntergrund im Flug tiber gro-
e Bereiche des Spektrums kleiner ist als am Boden. Dieser Unterschied kann zunichst da-
durch zustande kommen, daB, verglichen mit Flugbedingungen, bestimmte optische Ele-
mente des Gerits bei der Kalibrierung am Boden andere Temperaturen aufweisen. Dies ist
vor allem beim Infrarotfenster der Fall, das am Boden ca. 40-50°C wirmer ist als im Flug.
Zum anderen kann Umgebungsstrahlung in das Geridt eingespiegelt werden, wenn der
Emissionsgrad des Schwarzkérpers kleiner als 1 ist. Dieser Fehler wird zusammen mit dem
durch eine ungenaue Temperaturbestimmung hervorgerufenen Fehler in Kapitel 2.3.5 dis-
kutiert.
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Abb. 2.29 Oben: Kalibriertes Spektrum S(o)/r(s) (durchgezogen) und der Geriteuntergrund Lo(o) aus
einer Schwarzkdrpermessung am Boden (gestrichelt). Unten: Die Differenz, zeigt, daB Lo(s) in der Ka-
librierung vor allem im vorderen Wellenzahlintervall zu grof} ist, so dal das resultierende Spektrum

negativ wird.

Es zeigt sich, daB} es nicht méglich ist, aus Schwarzkoérpermessungen am Boden die wih-
rend des Flugs vorliegende Geriteeigenstrahlung Sy(o) zu bestimmen. Dies hat zur Folge,
daB nur eine relative Kalibrierung der Atmosphidrenspektren durchgefiihrt werden kann
(S(o)/r(0)). Das derart kalibrierte Spektrum setzt sich additiv aus der Strahlung der Atmo-
sphire und der Eigenstrahlung des Instruments zusammen. Das Spektrum der Eigenstrah-
lung variiert im Gegensatz zur Strahlung aus der Atmosphire nur langsam mit der Wellen-
zahl. Die Ableitung von Siulengehalten aus diesen nicht vollstindig kalibrierten Atmo-
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sphirenspektren ist trotzdem mdglich, indem bei der Ausgleichsrechnung eine additive
Strahldichtekonstante, die im folgenden als additiver Untergrund bezeichnet wird, als freier
Parameter mit angepallt wird (Kapitel 3.3.2).

Der Nachteil dieser Vorgehensweise besteht darin, daf} ein breiter atmosphérischer Unter-
grund, wie er beispielsweise durch Hintergrundaerosol hervorgerufen wird, im gemessenen
Spektrum nicht erkannt wird. Dies fithrt zu Fehlern in den Sidulengehalten der Spurengase,
falls der Untergrund in der Strahlungsiibertragungsrechnung nicht berlcksichtigt wird. In
der Fehlerbetrachtung (Kapitel 4, Anhang 1.10) wurde dies ndher untersucht.

2.3.3 Kalibrierung 1992/93

Zur Winterkampagne 1992/93 wurde der wihrend des Flugs mitgefithrte Schwarzkdrper mit
einer Peltierkiihlung ausgestattet (Piesch, 1993). Dadurch war es mdglich, verschiedene
Temperaturen am Schwarzkérper einzustellen. Eine Regelung erlaubte, die vorgewihlte
Temperatur tiber lingere Zeit konstant zu halten. Daher konnten vollstindige 2-Punkt-Ka-
librierungen wéhrend des Flugs durchgefiihrt werden.

Wie in 2.3.2 schon ausgefiihrt wurde, verlduft der Quotient der Geritefunktionen einer Ka-
librierung am Boden und im Flug in erster Niherung linear mit der Wellenzahl. Hieraus
wurde eine nachtrigliche Korrektur der Kalibrierung entwickelt. Hat nun die Kalibrierung
wihrend des Flugs eine solche Korrektur iberfliissig gemacht?
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Abb. 2.30 Instramentenfunktionen zweier Kalibrierungen wihrend eines Flugs am 6.12.92. Das Gerit
wurde in der Zwischenzeit nicht neu justiert.

Abbildung 2.30 vergleicht die Gerdtefunktionen zweier Schwarzkérpermessungen vom
6.12.1992, die ca. 100 Minuten auseinander liegen. Zwischen diesen Messungen fand keine
Justierung des Interferometers statt. Es ist deutlich, daf} sich in der Zwischenzeit die Ge-
riatefunktion verdndert hat. Bei hohen Wellenzahlen macht dies bis zu 25% aus. Wie in
Anhang 1.11 gezeigt wird, fiihrt eine Anderung der Instrumentenfunktion von 5% schon zu
nicht mehr akzeptablen Fehlern in den abgeleiteten Sdulengehalten. Daher wurde auch fur
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die Auswertung der Messungen des Winters 1992/93 die nachtrigliche Korrektur (s.u.)
durchgeflihrt und in der Fehlerbetrachtung beriicksichtigt.

Bei der Bestimmung der Eigenstrahlung mittels der Kalibrierungen im Flug traten &hnliche
Probleme auf wie bei den Schwarzkérpermessungen am Boden (siehe 2.3.2). Auch hier ist
die berechnete Geritestrahlung wesentlich gréfer, als es mit Atmosphidrenmessungen zu
vereinbaren wire. Ein zu warmes Infrarotfenster fallt bei der Kalibrierung im Flug als Er-
kldrung fur diesen Befund aus. Allerdings kann wesentlich mehr Strahlung an der Oberfla-
che des Schwarzkorpers eingespiegelt werden, da dieser im Gegensatz zum Schwarzkgdrper
am Boden nicht als Kavitit ausgebildet ist. Eine grobe Abschédtzung dieses Effekts wird in

2.3.5 gegeben. .
Fur die Auswertung der Messungen des Winters 1992/93 bedeutet dies, dafl auch hier mit
einem additiven Untergrund (siche Kapitel 2.3.2) gerechnet werden muf.

2.3.4 CO,-Korrektur der Kalibrierung

Es seien r (o) und rs(o) die Instrumentenfunktionen wihrend einer Atmosphidren- bzw.
wihrend einer Schwarzkdrpermessung. Setzt man voraus, dafl

rg(0) = r4(o)(a + bo) (2.30)
so gilt fur die Kalibrierung eines Atmosphirenspektrums S(o) nach Gleichung 2.23:

S(o)

rs(o).

L(o) + Lo(o) = (a+ bo) (2.31)

Zur Bestimmung von a und b missen bekannte GroBen im Atmosphédrenspektrum L(o)
herangezogen werden. Da die Konzentration von CO, in der Atmosphédre gut bekannt ist,
kénnen Spektrallinien dieses Gases verwendet werden. Im Spektralbereich von MIPAS-FT
befinden sich zwei CO,-Banden (bei 800 ¢cm™ und bei 950 cm™'), die ca. 150 cm™ vonein-
ander entfernt liegen und deshalb als Stiitzstellen fiir eine Korrekturfunktion dienen koén-
nen. Man setzt bei dieser als ‘CO,-Korrektur’ bezeichneten Nachkalibrierung des Spek-
trums das Temperatur-Druck-Profil der Atmosphére als bekannt voraus (z.B. aus Radio-
sondendaten) und berechnet in den zwei CO,-Bereichen COx(1) und CO42) die Faktoren
a+ bocoyy und a+ bocoyy. Hieraus konnen a und b bestimmt und das gesamte Spektrum
kann durch die Multiplikation mit a + bo korrigiert werden.

Durch diese lineare Korrektur des Spektrums wird der aus der Variabilitdt der Gerdtefunk-
tion resultierende Fehler, dessen starke Auswirkungen auf die Sdulengehalte schon oben
angesprochen wurde, vermindert. Die angenommene Gerade ist jedoch nur eine Ndherung
der wirklichen Anderung der Instrumentenfunktion. Nichtlineare Anderungen werden im
nichsten Kapitel diskutiert.

Eine fehlerhafte Annahme des Temperatur-Druck-Profils der Atmosphére fiihrt durch die
lineare Fortsetzung der in den CO,-Bereichen berechneten Korrekturfaktoren auf das ge-
samte Spektrum zu Fehlern in den Sdulengehalten der auszuwertenden Gase. Diese Fehler-
fortpflanzung mufB} daher in der Fehlerrechnung (Kapitel 4) beriicksichtigt werden.
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2.3.5 Fehler in der Kalibrierung

In diesem Abschnitt werden zuerst die Auswirkungen einer falsch angenommenen Tempe-
ratur und danach die eines fehlerhaften Emissionsgrads des Schwarzkdrpers auf die Geréte-
funktion r(¢) und den Untergrund Lo(o) diskutiert. Die Genauigkeit der Annahme einer li-
nearen Anderung der Geritefunktion wihrend des Flugs bzw. zwischen der Flug- und Bo-
denkalibrierung, die als Grundlage fiir die CO,-Korrektur dient, wird zum SchluB unter-
sucht.

2.3.5.1 Temperaturfehler

Der relative Fehler Ar(s)/r(o) durch die aufgrund einer ungenauen Temperaturmessung mit
einem Fehler AB(o) behafteten Planck-Funktion folgt aus 2.25 zu:

M(o)  \/ABo) + AB(o)

@~ Bo) = B (232
Der relative Fehler der Eigenstrahbing betrigt:
ASy(0) _ [Su(0) = Si(o) 1 LBUo)ABKO) T + [B()AB(0)T 2.3

So(o) [ B,(0)Sk(e) — B(0)Su() ILB,(0) — Bi(o) ]

Nun soll der Fehler in der Temperaturmessung des externen Schwarzkérpers fiir die Kam-
pagnen 1991/92 und des internen Schwarzkorpers fur die Kampagnen 1992/93 abgeschitzt
werden. Dabei miissen als wesentliche Punkte berlicksichtigt werden: die Genauigkeit der
Temperaturmessung, der Temperaturgradient zwischen dem Ort der Temperaturmessung
und der strahlenden Oberfliche und die Homogenitdt der Temperaturverteilung auf der
Oberfldache (Piesch, 1993). In Tabelle 2.1 sind diese Fehler aufgefiihrt.

T-Gradient zur -
; T-Inhomogenitit
Schwarzkérper Fehler im T-Sensor Oberflache n
der Oberfliche
(Trea/ - Tmess)
extern! +0.27 K
intern? +0.23 K +02 K 3 +0.2 K

! mittlere Schwarzkérpertemperatur: -60°C
% mittlere Schwarzkérpertemperatur: -40°C
3 Wirmeleitfahigkeit des Lacks: 0.18Wm~—'K~!, Dicke der Lackschicht: 360 um, Umgebungstemperatur:
263 K, Temperatur des Schwarzkérpers: 233 K

Tabelle 2.1 Temperaturfehler des externen und internen Schwarzkérpers.

Hieraus ergibt sich eine Unsicherheit in der Temperaturbestimmung fur den externen
Schwarzkérper von +0.27 K und fir den Flugschwarzkdrper von 0.2 K+0.3 K.
Tabelle 2.2 zeigt den resultierenden Fehler in der Geridtefunktion und der Eigenstrahlung.
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Schwarzkérper "(G)r(—a)'/ ( in % %)_0@1 in %
800 cm™! 1200 ¢m~! 800 cm! 1200 cm!
extern +1.9 +2.0 +11 +5
intern -0.342.2 0.442.2 -2.3433 -1.2419

Tabelle 2.2 Fehler in der Geritefunktion und der Eigenstrahlung bei externen und internen Schwarz-
korpermessungen durch ungenaue Temperaturkenntnis. Symbole ohne Strich sind wahre und gesm-
chene sind Werte, die mit einem Temperaturfehler behaftet sind.

2.3.5.2 Emissionsgrad der Schwarzkirper

In den bisherigen Betrachtungen wurde ein idealer, wellenzahlunabhingiger Emissionsgrad
der Schwarzkorper von ¢(a)=1 angenommen. In der Realitdt fiihrt ein £(o) <1 zu einer
verminderten Schwarzkorperstrahldichte ¢(o)B(o) und zu einer Einspiegelung von externer
Strahlung L, iiber den Schwarzkérper in das Interferometer. S(o) setzt sich also folgender-
mallen zusammen:

S(0) = r(0)L&(0) B(o) + Lo(o) + (1 — &(0)) Lyyn(0) ] (2.34)

Die Geridtefunktion ergibt sich bei einer Schwarzkérpermessung (unter der Voraussetzung
eines temperaturunabhingigen ¢(a)) zu:

S0 =Se) o)
") = B = BT~ e(o) (2:35)
Die Gleichung fiir die Eigenstrahlung lautet:
So(0) = r(o)Lo(a) = Sy(0) — r(0)e(0) By(a) — r(o)(1 — &(a)) Lyy(0) (2.36)

=S5~ (o) — r(0)(1 — &(6)) Ly(0)

Hierbei sind r*='(¢) und S5='(s) die Geritefunktion bzw. die Eigenstrahlung bei ¢(a) = 1.
Beriicksichtigt man, daB e(o) < 1, so vergroBert sich r(o) um den Faktor &(a)™!, und Lo(o)
wird um das additive Glied (1 —e&(0))L.n(c) kleiner. Hat beispielsweise der verwendete
Schwarzkorper einen Emissionsgrad von 0.98 und die Umgebung eine Temperatur von
273 K, so wird bei 900 cm™ eine Strahldichte von ca. 1.5:107W/(cm? sr cm™!) eingespie-
gelt. Dieser Wert ist vergleichbar mit der Eigenstrahlung des Instruments oder der Strahl-
dichte von gemessenen atmosphirischen Linien (siche z.B. Abbildung 2.29).

Im folgenden wird der Emissionsgrad der verwendeten Schwarzkérper abgeschétzt. Im Fal-
le des externen, zylinderférmig ausgebildeten Schwarzkorpers (Piesch, 1993) héngt der
Emissionsgrad vom Verhiltnis der Hohlraumlidnge zum Radius der Eintrittséffnung (L/R
= 8.02) und dem Emissionsgrad des verwendeten Lacks ('3M Velvet’) ab. Messungen der
Physikalisch-Technischen Bundesanstalt (PTB) ergaben ¢(o)-Werte des Lacks von 0.75 -
0.85 im Wellenzahlintervall 700 cm™ - 1200 cm!. Dies fiihrt zu einem ¢(o) des Hohlraum-
strahlers von 0.995 - 0.997. Der im Flug mitgefiihrte Schwarzkorper ist eine mit dem Lack
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‘Herberts 1356-H’ beschichtete Kupferplatte (Piesch, 1993). Messungen der PTB ergaben
fur dessen Emissionsgrad annidhernd linear ansteigende Werte, von 0.956 bei 833 cm! bis
auf 0.973 bei 1250 cm™'.

Da zum Zeitpunkt der Datenauswertung die Messungen der PTB noch nicht vorlagen, wur-
de zur Kalibrierung der Spektren des Winters 1991/92 fir den externen Schwarzkdrper ein
Emissionsgrad von 1.0 und fur den internen Schwarzkérper der Kampagnen 1992/93
£(0)=0.98 zugrunde gelegt. Tabelle 2.3 zeigt eine Abschidtzung der daraus resultierenden
Fehler in der Geritefunktion und der Eigenstrahlung. Die Umgebung wurde dabei als
Planckscher Strahler der Temperatur 273 K simuliert (L,.(¢) = B(o, T = 273K)).

Schwarzkorper &(o) ¥o) — ¥ (o) . Lo(e) — L's(o) .
———in% —in %
r(o) Lo(o) )
extern 0.995 - 0.997 0.5-03 -12.0
intern 0.956 - 0.973 24 -0.7 -93 - -64

Tabelle 2.3 Fehler bei der Bestimmung der Geritefunktion und der Eigenstrahtung durch einen fehler-
haft angenommenen Emissionsgrad der Schwarzkdrper. Die gestrichenen Variablen sind mit den feh-
lerhaften Emissionsgraden 1.0 fiir den externen bzw. 0.98 fiir den internen Schwarzkérper gerechnet.

Die letzte Spalte zeigt die grofle Unsicherheit bei der Bestimmung der Eigenstrahlung, ins-
besonders wihrend der internen Kalibrierung der Fliige 1992/93. Um eine Korrektur der
Eigenstrahlung durchfiihren zu kénnen, miiBiten £(s) und die Umgebungsstrahlung L,.(o)
sehr genau bekannt sein. Da dies jedoch nicht der Fall ist, ist eine ausreichend genaue Be-
stimmung des Gerédteuntergrunds L(c) nicht mdglich. Deshalb ist eine entsprechend ange-
paBte Auswertestrategie (Kapitel 2.3.2) erforderlich.

2.3.5.3 Nichtlineare Anderung der Geriitefunktion

Um die Variation der Gerdtefunktion aufgrund der Dejustierung wiahrend eines Flugs bzw.
zwischen einer Flugmessung und einer Bodenkalibrierung zu korrigieren, wurde die in Ka-
pitel 2.3.4 beschriebene CO,-Korrektur bei der Auswertung aller Messungen der Kampag-
nen der Winter 1991/92 und 1992/93 angewandt. Auch Fehler in der Gerdtefunktion, die
durch eine ungenaue Kenntnis der Temperatur oder des Emissionsgrads des Schwarzkor-
pers zustande kommen (Tabellen 2.2 und 2.3), werden dadurch in erster Ndherung korri-
giert, Dies gilt fiir den Emissionsgrad, wenn ¢(o) einen mit der Wellenzahl linearen Verlauf
zeigt. Fir die Beschichtung des internen Schwarzkdrpers ist dies recht gut erfullt. Der
durch eine falsche Temperatur induzierte Fehler in der Geridtefunktion ist tiber den ge-
samten Spektralbereich anndhernd konstant und wird daher gleichfalls durch die CO,-Kor-
rektur beseitigt. ‘

Als Kalibrierfehler miissen in der Fehlerbetrachtung also nicht die in den Tabellen 2.2 und
2.3 aufgefihrten Fehler, sondern es mufl die Abweichung des Quotienten der Gerédtefunk-
tionen bei unterschiedlicher Justierung von der angenommenen Linearitit (Gleichung 2.31)
angegeben werden. Um diese Nichtlinearitdten zu quantifizieren, wurden mittlere Geréte-
funktionen 7(¢) sowohl fiir alle Bodenkalibrierungen der Kampagne im Februar 1991/92 als
auch fiir verschiedene Kalibrierungen wéhrend der Fluge im Winter 92/93 berechnet. Dann
wurden die Quotienten der einzelnen Funktionen zu der jeweils mittleren Instrumenten-
funktion gebildet:
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Juofo) =’E—; 2.37)

Diese Quotienten sollten im Idealfall linear von o abhingen. Ein MaB fiir die Abweichung
von der Linearitdt ergibt sich, wenn an den Wellenzahlstitzstellen der CO,-Korrektur
(800 cm™ und 940 cm!) durch jeden Quotienten eine Gerade g(o)=a,+bo mit
£(800cm™) = quo(800cm™") und g(940cm™') = quo(940cm") gelegt und der RMS-Wert aller
Differenzen gebildet wird: '

0.5

N
RMS(o) = # Z Lquofo) — ):|2 (2.38)

N: Anzahl der Kalibriermessungen.

Abbildung 2.31 zeigt die Funktion RMS(o) fiir die Bodenkalibrierungen der dritten MeB-
kampagne 1991/92 und fur Kalibrierungen wihrend der Flige am 6.12.1992 und am
10.3.1993. Man crkennt, dal am Boden die Linearitit der Anderung der Geritefunktionen
im vorderen Wellenzahlbereich gut gegeben ist. Die Nichtlinearitdt der Quotienten liegt im
Bereich von 770 cm! bis 1000 cm bei unter 0.5%. Von 1000 cm™ bis 1250 cm™! steigt
RMS(o) auf maximal 3% an. Wihrend der Fliige erreichen die Abweichungen im vorderen
Wellenzahlintervall 1% und stellen somit kaum eine Verschlechterung der Verhiltnisse am
Boden dar. Im Intervall von 1000 cm! bis 1250 cm™ steigen jedoch die Fehler auf bis zu
10% an.,

Dic Auswirkung dieser nichtlinearen Anderung der Geritefunktion auf die Genauigkeit der
Sdulengehalte einzelner Gase wird in Kapitel 4 untersucht. Da die am meisten interessie-
renden stratosphirischen Gase O;, HNO; und CIONO, Signaturen bei niedrigeren Wellen-
zahlen besitzen, hat der Anstieg der Nichtlinearititen ab 1000 ¢cm' auf ihre Auswertung
keinen EinfluB.

010
0.09- A Fluqkolib 6.12.92

008 _ 2 LIKYRUIV. W.o.ood_ _ .

T T I | | ] | I
750 800 B850 900 950 1000 1050 100 150 100 1250 1300
Wellenzahl in cm™

Abb, 2.31 Vergleich der Abweichung des Quotienten der Instrumentenfunktionen von der Lineariét
am Beispiel der Bodenkalibrierungen im Februar 1992 und zweier Flige der Winterkampagnen
1992/93.
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3. Vom Kkalibrierten Spektrum zu Saulengehalten von Spurengasen

Nach dem bisher beschriebenen Verlauf der Auswertung liegen die Me3daten in Form kali-
brierter Strahldichtespektren vor. Diese Spektren werden zur Berechnung vom Sdulengehal-
ten in einer Inversionsrechnung mit theoretisch berechneten Spektren verglichen. Zu deren
Bestimmung ist es nétig, die Strahlungsiibertragung (Anhang H) in der Atmosphéire zu mo-
dellieren. Das hierzu verwendete Programm wird zusammen mit der bendtigten Linienda-
tenbank in Kapitel 3.1 behandelt. Um eine Unterbestimmtheit des Inversionsproblems zu
vermeiden, ist es wichtig, die Anzahl der zu bestimmenden Parameter moglichst gering zu
halten. Daher ist es nétig, die am Ort und zur Zeit der Messung herrschenden Atmospha-
renparameter so realistisch wie moglich zu simulieren. Es miissen dabei alle verfigbaren
Informationen tiber die Atmospire und die MeBbedingungen verwendet werden. Im ein-
zelnen betrifft dies die Form der Vertikalverteilung der Spurengase (3.1.2), das Temperatur-
und Druckprofil der Atmosphire (3.1.3) und die Flugzeugparameter (3.1.4). Kapitel 3.2 be-
falt sich mit der verwendeten Apodisationsfunktion zur Unterdriickung der Nebenschwin-
gungen von Spektrallinien. Die zur Bestimmung der Spurengase ausgesuchten Spektralin-
tervalle werden in Kapitel 3.3.1 und das konkrete Vorgehen bei der Herleitung der Sdulen-
gehalte wird in Kapitel 3.3.2 beschrieben.

3.1 Simulation der Strahlungsiibertragung

3.1.1 Das Vorwirtsrechenprogramm und die Liniendatenbank

Wegen der hohen Auflosung des Spektrometers ist es zur Simulation der Strahlungsiiber-
tragung in der Atmosphire erforderlich, ein spektral hochaufldsendes Rechenprogramm zu
verwenden. Diese Anforderung wird von sogenannten Linie-fir-Linie Programmen erfiillt,
die die Absorption und Emission von Strahlung jedes (in der Datenbank enthaltenen) Mo-
lekiilibergangs beriicksichtigen. Am Institut standen hierfiir zwei verschiedene Programme
zur Auswahl: FASCOD?2 (Fast Atmospheric Signature CODe 2, Clough et al., 1986) und
SCAIS (Simulation Code for Infrared Spectra, Redemann, 1984; v. Clarmann, 1986; Adrian,
1993). Beiden Programmen ist gemeinsam, dafl zur Simulation der Strahlungsiibertragung
Niherungen benutzt werden (v. Clarmann, 1990), so etwa die Verwendung einer kugelsym-
metrisch geschichteten Atmosphire mit konstanten Atmosphirenparametern innerhalb ei-
ner Schicht, dic Rechnung mit einem infinitesimal kleinen Offnungswinkel (siche dazu auch
Anhang 1.1), die Absorption eines in einer Schicht emittierten Photons frithestens in der
nichsten Schicht, die Annahme eines lokalen thermodynamischen Gleichgewichts, die Ver-
nachldssigung von Line-Mixing-Effekten und verschiedene Nédherungen bei der Berechnung
der Absorptionskoeffizienten.

Der wesentliche Unterschied zwischen den zwei Programmen besteht darin, dal FASCOD2
mehr Parametrisierungen und Niherungen benutzt als SCAIS, wodurch in hohem Mafle
Rechenzeit eingespart wird. Aus diesem Grund wurde die gesamte Auswertung mit
FASCOD?2 durchgefithrt. Um ein MaB fur die durch eine ungenaue Simulation der Spek-
tren hervorgerufenen Fehler zu erhalten, wurden fir einige charakteristische Fille Ver-
gleichsrechnungen mit beiden Programmen durchgefuhrt. Die Ergebnisse dieses Vergleichs
sind in Anhang 1.9 beschrieben.
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Die bendtigten Liniendaten der verschiedenen Molekiile wurden der Datenbank HITRAN-
92 entnommen (Rothmann et al., 1992). In dieser Datenbank sind auch Absorptionsquer-
schnitte von schweren Molekiilen enthalten, fiir die keine Liniendaten vorliegen. Hierbei
handelt es sich beispielsweise um verschiedene FCKW’s und um fiir die Ozonchemie wich-
tige stratosphirische Spurengase, wie CIONO, und N,Os (Massie und Goldman, 1992). Die
verwendete Version von FASCOD?2 ermoglichte es, nach einer Modifizierung durch Weizel
(1993) auch mit Absorptionskoeffizienten zu rechnen.

Die Beriicksichtigung der Temperaturabhingigkeit der Absorptionsquerschnitte erfolgt fur
die FCKW’s und fiur CIONO, auf unterschiedliche Weise. Die Absorptionsquerschnitte der
FCKW’s liegen in der Datenbank bei bis zu sechs Temperaturstiitzstellen im Bereich von
293 K - 203 K vor. Die Interpolation auf eine bestimmte Temperatur und eine bestimmte
Wellenzahl wird mittels einer zweidimensionalen Splinefunktion durchgefihrt (Werzel,
1993). Die Absorptionskoeffizienten von CIONO, liegen in der Datenbank bei lediglich
zwei Temperaturen vor (296 K und 213 K) (Ballard et al., 1988). Zur Interpolation auf
andere Temperaturen wurde ein a/T+b Gesetz verwendet. Diese Abhdngigkeit wurde aus
Messungen von Davidson (1987) empirisch hergeleitet (Stiller, 1994).

Die Genauigkeit der verwendeten Liniendaten und deren Einflul auf den Fehler in den be-
rechneten Sdulengehalten wird in Anhang 1.6 untersucht.

3.1.2 Spurengasprofile

Da bei der Ausgleichsrechnung das Héhenprofil des Volumenmischungsverhiltnisses des
auszuwertenden Spurengases mit einem Faktor multipliziert wird (Kapitel 3.3.2), ist die
Form des Vertikalprofils ein wichtiger Ausgangsparameter bei der Berechnung von Siulen-
gehalten. Es ist daher notig, méglichst realistische Startprofile fiir die Ausgleichsrechnung
zu verwenden,

Im folgenden werden zuerst die Hohenprofile der drei hauptséichlich ausgewerteten strato-
sphérischen Gase Ozon (Os), Chlornitrat (CIONO,) und Salpetersiure (HNO;) besprochen.
Im Anschlufl daran folgen Wasser (H,O), Kohlendioxid (CO,) und die troposphérischen
Spurengase Distickstoffoxid (N,0), Methan (CH,) und F12 (CCLF,).

O;: Fir Ozon wurde das jeweils zur Flugroute zeitlich und rdumlich néchstliegende Son-
denprofil verwendet. Dabei wurde bei nicht iiber die Vortexgrenze filhrenden Fligen das
gleiche Profil bei allen auszuwertenden Spektren benutzt. Bei Fligen iber die Vortexgrenze
hinweg, d.h. wenn starke Gradienten in den Profilen von stratosphérischen Spurengasen zu
erwarten waren, wurde teilweise mit zwei Ozonsondenprofilen gerechnet, die aus Sonden-
aufstiegen innerhalb und auBerhalb des Polarwirbels resultierten.

CIONO.: Wie Messungen des MIPAS-Ballongeridts wihrend der EASOE-Kampagne er-
gaben, kann CIONO, stark unterschiedliche Profile in der arktischen Stratosphire anneh-
men (v. Clarmann et al., 1993) (Abbildung 3.1). Dabei zeigten sich im Marz 1992 stark
erhohte Konzentrationen im Hohenbereich um 20 km. Um diese groflen Unterschiede im
Verlauf des Winters zu beriicksichtigen, wurde bis zu Beginn des Auftretens erhohter
CIONO,-S4ulengehalte innerhalb des Polarwirbels mit dem Januar- und spédter mit dem
Mirzprofil der MIPAS-Ballonmessungen von 1992 gerechnet. Bei Fliigen auflerhalb des
Polarwirbels wurde das Januar-Profil angewandt, aber auch Testrechnungen mit einem
Standardprofil fir mittlere Breiten durchgefithrt. Die dabei aufgetretenen Unterschiede wa-
ren immer kleiner als der MeBfehler (Anhang L.5).
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HNO;: Fir dieses Spurengas wurde bei allen Messungen, abgesehen von Siidfliigen aufler-
halb des Polarwirbels, ein Standardprofil fiir polare Breiten im Winter aus Echle (1992)
(Abbildung 3.1) benutzt. Bei Siidfliigen kam das in der gleichen Studie enthaltene Profil fur
mittlere Breiten zur Anwendung.

H;0: Das Wasserdampfprofil wurde aus den vorhandenen Feldern des ECMWF (European
Centre for Medium-range Weather Forecasts) (sieche Kapitel 3.1.3) auf den Ort und Zeit-
punkt jeder einzelnen Messung interpoliert (Glatthor, 1992). Oberhalb 10 hPa wurde der
Wert von 10 hPa iibernommen. Ein Beispiel eines solchen Profils zeigt Abbildung 3.1..

Die Hohenprofile der iibrigen Gase wurden aus Echle (1992) entnommen. Die Profile von
CO;, N;O, CH,, F11 und F12 zeigt Abbildung 3.1.

S0

T \\\ ‘\ \ ...‘

] . CIONO;:\ ; \
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] CIONO, \ L

40 (Mrz) ™\ \\\'\_
4 N \ \

Hohe in km
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Volumenmischungsverhdltnis in ppm

Abb. 3.1 Bei der Herleitung von Siulengehalten aus MIPAS-FT-Messungen verwendete Hohenprofile
verschiedener Spurengase. Fiir CIONO; sind die Profile dargestellt, die mit dem MIPAS-Ballongerit
am 13.1.1992 und am 15.3.1992 innerhalb des Polarwirbels gemessen wurden.

Um abschétzen zu kénnen, welche Atmospérenschichten den grofiten Beitrag zum gemes-

senen Signal beisteuern, sind in Abbildung 3.2 fir die einzelnen Gase Beitragsfunktionen
(siehe Anhang H) angegeben.
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Abb. 3.2 Normierte Beitragsfunktionen ausgewerteter Spurengase und zugehdriges Temperaturprofil
vom 25.3.1993, 18:47 GMT. Die Angaben hinter den Gasnamen beziehen sich auf die Linienzentren.

Die spektrale Auflésung betrug 0.08 cm~!. ( 'CIONO;: Januar-Profil und 2CIONO;: Mirz-Profil aus
Abbildung 3.1)

3.1.3 Temperatur-Profile

Wegen der starken Temperaturabhidngigkeit von Emissionsmessungen ist es notwendig, bei
der Strahlungsiibertragungsrechnung das Temperaturprofil der Atmosphdre am Mefiort
und zur MeBzeit moglichst genau zu kennen. Als Grundlage der Bestimmung von Tempe-
ratur-Druck-Profilen dienten Analysefelder des ECMWF. In diesen Analysen liegen im Ab-
stand von 6 Stunden Druck, Temperatur, geopotentielle Hohe und relative Feuchte mit
einem horizontalen Gitterabstand von 2.5° x 2.5° auf 14 Druckstufen von 1000 hPa bis
10 hPa vor. Diese Felder wurden auf den mittleren Ort und die mittlere Zeit jedes auszu-
wertenden Spektrums interpoliert (Glatthor, 1992). Dabei wurden Temperatur, Druck und

relative Feuchte entlang des schrigen Sichtstrahls durch die Atmosphire berechnet. Ober-

halb 10 hPa wurde das ECMWF-Profil mittels eines Standard-Temperaturprofils fortge-

setzt. Einen typischen Verlauf der Temperaturprofile vom 25.3.1993 entlang der Flugstrecke
von Kiruna nach Spitzbergen zeigt Abbildung 3.3. Eine Abschitzung der Auswirkungen

von Ungenauigkeiten im Temperaturprofil auf die Ergebnisse wird in Anhang 1.4 vorge-
nommen.
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Abb. 3.3 Temperaturprofile oberhalb des Flugniveaus fiir Messungen am 25.3.1993 von 15:45 bis
19:00 GMT.

3.1.4 Flugzeugparameter

Die drei wesentlichen in die Inversionsrechnung eingehenden Flugzeuglagedaten sind das
Heading, d.h. die azimutale Richtung der Flugzeuglingsachse, der Rollwinkel und die Flug-
hohe der Transall. Diese Daten werden widhrend der Messung zusammen mit den Interfero-
grammen auf Band aufgezeichnet bzw. in korrigierter Form nachtréglich zur Verfligung ge-
stellt. Die drei Parameter dienen zur Definition des geometrischen Verlaufs der Sichtlinie
des Spektrometers in der Atmosphire. _

Aus dem Heading erhélt man durch Abzug von 90° den Azimutwinkel des Sehstrahls von
MIPAS-FT.

Der Rollwinkel wird zur Korrektur des Elevationswinkels benoétigt. Dies wird in Anhang
1.2 néher erldutert.

Es hat sich gezeigt, daf} die in den Flugzeugparametern enthaltene Flughthe flir die Rech-
nungen zu ungenau ist, da sie nicht den primdren Mefparameter Auflendruck wiedergibt,
sondern eine Hohe, die aus diesem Druck mittels einer Standardatmosphire ermittelt wird.
Die Differenz zur wahren Flughdhe kann dabei einige hundert Meter betragen. Zur Aus-
wertung der Spektren wurde daher der korrigierte Aullendruck verwendet und daraus liber
die ECMWF-Daten die wahre Flughohe berechnet. Die Fehler, die durch eine ungenaue
Messung des AuBBendrucks entstehen, werden in Anhang 1.8 untersucht.
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3.2 Apodisation und spektrale Auflosung

Die endliche Linge des gemessenen Interferogramms begrenzt die Auflésung des Spektro-
meters. Mathematisch 148t sich dieser Sachverhalt durch die Multiplikation eines theore-
tisch unendlich langen Interferogramms /(x) mit einer Rechteckfunktion der Linge 2L be-
schreiben (L ist hierbei die maximale Wegldngendifferenz der beiden interferierenden Teil-
strahlen): ‘

I(x) RECT(Z—xL—) o S(6)®2 L sinc(2znLo) (3.1)

Die Fouriertransformation liefert also die Faltung des idealen Spektrums mit einer sinc-
Funktion. Eine unendlich schmale Linie wird dadurch verbreitert und erhdlt die Breite
0.603/L auf halber Hohe. Dieser Wert wird im allgemeinen als unapodisierte Aufldsung
bezeichnet. Aulerdem treten als Folge der “sinc’-Funktion Nebenschwingungen auf.

Um beispielsweise den Einflufl von Stérgasen in einem spektralen Auswerteintervall gering
zu halten, ist es in der Fourierspektroskopie tiblich, die Nebenschwingungen auf Kosten
der Linienbreite zu ddmpfen. Dies erreicht man durch Multiplikation des gemessenen Inter-
ferogramms mit einer sogenannten Apodisationsfunktion. Im Spektralraum entspricht dies
einer Faltung mit der Fouriertransformierten der Apodisationsfunktion, der Scan-Funktion.
Die zur Auswertung der MIPAS-FT-Messungen gewidhlte Apodisation wurde durch die im
Rechenprogramm FASCOD?2 implementierten Scanfunktionen begrenzt (Rechteck, Drei-
eck, Gaull oder sinc?). Die Wahl fiel auf die ‘sinc?-Funktion. Dies entspricht einer Multipli-
kation des Interferogramms mit einer Dreiecksfunktion. Diese Funktion liefert relativ
schmale Linien (Auflésung: 0.886/L) bei quadratischer Unterdriickung der Nebenschwin-
gungen.

Die Messungen des Winters 1991/92 wurden demnach mit einer apodisierten Auflésung
von 0.1772 cm™ und diejenigen des Winters 1992/93 mit 0.0805 cm' aufgenommen.

3.3 Die Inversionsrechnung

3.3.1 Spektralintervalle

Innerhalb des Filterbereichs von MIPAS-FT mufiten zur Auswertung der einzelnen Spu-
rengase Spektralintervalle definiert werden. Diese sollien sich dadurch auszeichnen, daf} die
Signaturen des Zielgases moglichst wenig durch Linien anderer Gase tiberlagert sind. Au-
erdem mufite darauf geachtet werden, dafl einerseits genligend starke Signaturen ausge-
wihlt werden, damit der Einfluf} des spektralen Rauschens gering bleibt. Andererseits durf-
ten die Linien nicht optisch dicht werden, so daB sich Massednderungen der Gase auch in
Anderungen der Linienintensititen widerspiegeln.

Im folgenden werden die Spektralintervalle der wichtigsten Spurengase mit einer Aufldsung
von 0.08 cm™ dargestellt, entsprechend der MeBsituation des Winters 1992/93 (Abbil-
dungen 3.4 a-k). Der Bereich von CIONO, wird zusdtzlich mit der Auflésung 0.18 cm™,
entsprechend derjenigen der Kampagnen 1991/92, gezeigt.
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Zur Durchfihrung der CO,-Korrektur (Kapitel 2.3.4) war es notwendig, weit auseinander-
liegende Spektralintervalle des Spurengases Kohlendioxid auszuwihlen. Diese sind in Ab-
bildung 3.4 a, b dargestellt. Die Linien der sogenannten ‘Laserbande’ im Intervall von
940 cm~ bis 950 cm! werden fast nicht von Signaturen andefer Gase iiberlagert. Im Be-
reich von 801 cm! bis 812 cm! storen vor allem die Linien von Os. Ihr Einflul auf die
CO,-Korrektur wird in Anhang 1.7 untersucht.

Die wichtigsten stratosphérischen Spurengase, die in Spektren von MIPAS-FT ausgewertet
werden kénnen, sind O;, HNO; und CIONQO,. O; kann dabei in drei, HNO; und CIONO,
jeweils in einem Spektralbereich ausgewertet werden. Die Spektralbereiche von O; bei
990 cm™! und 1120 cm™ (Abbildung 3.4 d, e) sind praktisch frei vom Einflufl anderer Spu-
rengase. Allerdings zeigt die Fehlerabschidtzung, daBl die Auswertung in diesen Intervallen
aufgrund der hoheren Temperaturempfindlichkeit dieser Spektrallinien mit wesentlich gro-
Beren Fehlern verbunden ist als im dritten Spektralbereich bei 780 cm~ (Abbildung 3.4. ¢).
Fur die Bestimmung von HNO; ist der Spektralbereich bei 870 cm™ gut geeignet (Abbil-
dung 3.4 f). Der StorgaseinfluB ist hier vernachléssigbar.

Die Bestimmung von CIONO,-Sdulengehalten wurde im Bereich des v, Q-Zweigs bei
780.21 cm! durchgefiihrt (Abbildung 3.4 g, h). Die relativ breite Signatur von CIONO,
wird hauptsichlich von O;- und CO,-Linien und einem schwachen Kontinuum von HNO;
liberlagert. Zwei O;-Linien befinden sich bei 780.07 c¢cm~! und 780.36 cm-!, Neben der star-
ken CO,-Linie bei 780.50 cm™! liegen zwei weitere, allerdings wesentlich schwichere Linien
dieses Gases bei 780.08 cm™' und bei 780.23 cm™!. Der durch eine ungenaue Kenntnis des
Os- und CO,-Sédulengehalts verursachte Fehler in der CIONO,-Auswertung wird in Anhang
1.7 untersucht.

Weiterhin besitzen die troposphérischen Gase Distickstoffoxid, Methan und F12 starke Si-
gnaturen im Filterbereich. Thre Auswerteintervalle sind in Abbildung 3.4 i-k gezeigt.
Wasserdampflinien finden sich tber das gesamte Spektrum hinweg verteilt. HO wurde im
Zusammenhang mit anderen Gasen bestimmt (CO;, HNO,).

In den gemessenen Spektren konnten auBerdem eindeutige Signaturen von F1l (CCLF),
F22 (CHF,Cl) und SF; (siche Abbildung 3.5) (Echle, 1992) nachgewiesen werden, die je-
doch hier nicht weiter betrachtet werden sollen.
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Abb. 3.4 a-k Ausgewihlte Spektralintervalle zur Auswertung von Sdulengehalten. Der Elevationswin-

kel betrdgt 7°. Fur die Rechnungen wurde das Temperaturprofil 1728 aus Abbildung 3.3 benutzt. Die
obere Eintragung ‘ALLE’ in der Legende bedeutet, daB mit allen im Vorwirtsrechenprogramm
FASCOD?2 implementierten Spurengasen gerechnet wurde. Bis auf Bild h wurde mit einer Auflésung
von 0.08 cm~!, wie sie den Messungen der Kampagnen 1992/93 entspricht, gerechnet. In Abb. 3.4 h
wurde das CIONQ,-Auswerteintervall mit der im Winter 1991/92 erreichten Aufldsung von 0.18 cm™!
dargestellt. Der Siulengehalt oberhalb des Flugzeugs betrigt fiir CIONO, 2.0-10' c¢m-2.

3.3.2 Bestimmung von Saulengehalten

In der Inversionsrechnung, d.h. die Bestimmung von atmosphédrischen Parametern aus ge-
messenen Spektren, werden MeBspektren mit theoretischen Spektren verglichen. Durch
eine Variation der gesuchten Parameter im gerechneten Spektrum wird in einem iterativen
Prozess eine Parameterkonstellation gesucht, die eine optimale Ubereinstimmung der Spek-
tren bewirkt. Zur Bestimmung dieser Parameter konnen verschiedene numerische Optimie-
rungsverfahren angewandt werden (v. Clarmann, 1990).

Zur Durchfiihrung der Inversion wurde das von v. Clarmann entwickelte Programm RAT
(Retrieval of Atmospheric Trace Gas Profiles) verwendet (v. Clarmann, 1994). Dieses Pro-
gramm ermdoglicht neben der Bestimmung der Sdulengehalte von Spurengasen die simultane
Anpassung eines additiven Untergrunds als auch eines multiplikativen Korrekturfaktors,
wie er bei der CO,-Korrektur benétigt wird.

Zur Erlduterung der Strategie der Bestimmung von Sdulengehalten bei MIPAS-FT muf}
daran erinnert werden, daBl die gemessenen Spektren zwar in absoluten Strahldichte-
einheiten vorliegen, aber einen wellenzahlabhingigen, additiven Untergrund besitzen, der
durch die Eigenstrahlung des Spektrometers hervorgerufen wird, und bei der Kalibrierung
im Fall von MIPAS-FT nicht korrigiert werden kann. Aus diesem Grund ist es notwendig,
bei allen Inversionsrechnungen den additiven Untergrund als freien Parameter mit anzu-
passen. Die negativen Strahldichtewerte, die bei der Ausgleichsrechnung in den Spektralin-
tervallen unterhalb ca. 830 cm! auftreten (Abbildungen 3.6, 3.7, 3.11), sind eine Folge die-
ser nachtriglichen Anpassung eines additiven Untergrunds, da hier die Geridteeigenstrah-
lung selbst negativ ist (Kapitel 2.2.2 und 2.3.2).
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Der zweite und wesentliche Parameter bei der Bestimmung von Sdulengehalten ist der Fak-
tor, mit dem das angenommene Hohenprofil des Volumenmischungsverhiltnisses multipli-
ziert wird, der sogenannte Profilfaktor. Dieser ist proportional zur Masse des Spurengases
in der Sichtlinie des Mefgerdts und bestimmt daher die Intensitdt der Spektrallinien. Sind
alle anderen Strahlungsbeitrdge im Spektrum bekannt, so hat die Inversionsaufgabe (Be-
stimmung von additivem Untergrund und Profilfaktor) eine eindeutige Lésung. Wesentliche
Probleme treten dann auf, wenn sich im betrachteten Spektralintervall ein unbekannter
wellenldngenabhingiger Untergrund atmosphérischen Ursprungs befindet, der nicht im
Strahlungsmodell simuliert wird. Ein solcher Untergrund wirkt sich nicht nur additiv auf
das Spektrum aus (sonst wiirde er durch den mit angepafiten additiven Untergrund be-
schrieben), sondern beeinfluit auch die Intensitdt der Spektrallinien. Einen wichtigen Bei-
trag zu einem solchen Untergrund liefert das atmosphérische Aerosol. Dieser Punkt wird in
Anhang 1.10 niher betrachtet.

Das Auswerteverfahren setzt sich aus zwei Teilen zusammen: erstens aus der CO,-Korrek-
tur und zweitens aus der eigentlichen Bestimmung von Sidulengehalten.

Wie in Kapitel 2.3.4 dargelegt wurde, war eine nachtrigliche Korrektur der kalibrierten
Spektren erforderlich. Dazu wurde das Profil des Volumenmischungsverhiltnisses von CO,,
sowie das Druck- und Temperaturprofil der Atmosphire als bekannt vorausgesetzt. Dann
wurden in den zwei ausgewihlten Spektralintervallen von CO, (Abbildung 3.4 a, b) die In-
tensitdt der gemessenen CO,-Linien mit derjenigen der theoretischen CO,-Linien verglichen.
In der Regel wich die Hohe der gemessenen Linien von derjenigen der theoretischen um
einen gewissen Faktor ab. Diese Korrekturfaktoren wurden in einer Anpassungsrechnung
bestimmt. Sie lagen im Winter 1991/92 (1992/93) im Wellenzahlintervall bei 800 cm™ im
Mittel bei 0.902 (1.034) und im Bereich von 950 c¢cm! bei 0.914 (1.054). Die Faktoren lie-
gen im Winter 1992/93 niher bei 1.0, da dort die Kalibrierung mittels Schwarzkdrpermes-
sungen im Flug durchgefiihrt wurde, wihrend 1991/92 am Boden nachtriglich kalibriert
wurde (Kapitel 2.3). Aus den beiden Faktoren (bei 800 ¢cm™ und 950 c¢m™') wird eine Kor-
rekturgerade iiber den gesamten Wellenzahlbereich berechnet und mit dem MeBspektrum
multipliziert. Das derart korrigierte Mef3spektrum bildet die Grundlage fur die Bestimmung
der Sdulengehalte im nédchsten Schritt.

Wihrend der Anpassung der Korrekturfaktoren werden gleichzeitig zwei weitere Parameter
bestimmt, die danach bei der Berechnung der Sidulengehalte konstant gehalten werden.
Zum einen handelt es sich dabei um eine Verschiebung der Frequenzachse, dem sogenann-
ten Frequenzshift, und zum anderen wird die spektrale Auflésung angepafit. Der Mittelwert
der Auflosungen aus den beiden CO,-Bereichen geht in die weiteren Berechnungen der Sédu-
lengehalte ein. Eine Analyse der Auswirkungen einer fehlerhaft bestimmten Auflésung auf
die Ergebnisse wird in Anhang 1.3 durchgefiihrt. Abbildung 3.5 und 3.6 zeigen das Beispiel
einer Anpassungsrechnung in den beiden CO,-Bereichen.

Im zweiten Schritt werden diejenigen Gase ausgewertet, die wenig von anderen Gasen ge-
stort werden: O;, HNO;, N,O, CH,, und F12 (Abbildungen 3.7 - 3.14). Wie oben schon
erwdhnt wurde, sind die variablen Parameter in diesen Bereichen der Profilfaktor des ge-
suchten Spurengases und der additive Untergrund. In den Fillen, in denen sich Wasser-
dampflinien im Spektralbereich befanden, wurde deren Profilfaktor als freier Parameter mit-
gerechnet,

Zur Bestimmung von CIONQ,, das im wesentlichen von CO,- und O;-Signaturen iiberlagert
ist, wird der Os-Profilfaktor auf den im umliegenden Spektralbereich bestimmten Wert ge-
setzt und CO, konstant gehalten. Ein Beispiel des Ergebnisses einer Anpassungsrechnung

60 MIPAS-FT: Auswertung und Interpretation




ist in Abbildung 3.11 dargestellt. Eine Abschdtzung der Fehler durch Ungenauigkeiten in
den Storgasen ist in Anhang 1.7 beschrieben. Oftmals wurde eine zweite Rechnung durch-
gefiihrt, bei der als dritter Parameter O, gleichzeitig angepafit wurde. Dabei ergaben sich
Ergebnisse fur CIONO,, die sich nur sehr geringfiigig von denjenigen der Rechnung mit
zwel freien Parametern unterschieden.

Im folgenden werden beispielhaft die Ergebnisse der Auswertung eines Spektrums vom
25.1.1993, 17:00 GMT dargestellt.
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Abb. 3.5 CO,-Korrektur, Freie Parameter: Frequenzshift, additiver Untergrund, Korrekturfaktor, Auf-
16sung.

Durchgezogen: Rechnung, gestrichelt: Messung.

Bei der schlecht angepafiten Struktur bei 947.9 cm™ handelt es sich um den v3 Q-Zweig von SFs.
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Abb. 3.7 Os;-Anpassung. Freie Parameter: Os-Profilfaktor, H,O-Profilfaktor, additiver Untergrund.
Durchgezogen: Rechnung, gestrichelt: Messung.
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Durchgezogen: Rechnung, gestrichelt: Messung,.
Bei der schlecht angepalten Struktur bei 868 cm™! handelt es sich um eine NH;-Linie.
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Abb. 3.11 CIONO,-Anpassung. Freie Parameter: CIONO,-Profilfaktor, additiver Untergrund. O;-Re-
sultate aus Oy-Anpassung (s.0.) libernommen oder als zusitzlichen freien Parameter mit angepalt.
Durchgezogen: Rechnung, gestrichelt: Messung.
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Abb. 3.13 N;O-Anpassung. Freie Parameter: N,O-Profilfaktor, additiver Untergrund.
Durchgezogen: Rechnung, gestrichelt: Messung,.
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Abb. 3.14 CH,-Anpassung. Freie Parameter: CHg-Profilfaktor, H,O-Profilfaktor, additiver Unter-

grund.
Durchgezogen: Rechnung, gestrichelt: Messung,
Bei der schlecht angepaBten Struktur bei 1221 ¢cm~! handelt es sich um eine HDO-Linie.
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4. Fehlerbetrachtung

4.1 Uberblick iiber die Fehlerquellen

In der beschriebenen Auswertestrategie von MIPAS-FT konnen an zahlreichen Stellen
Fehler entstehen, die sich auf die Genauigkeit der abgeleiteten Sdulengehalte auswirken.

Die verschiedenen Fehlerquellen sind in Tabelle 4.1 zusammengefalit.

Interferogramm Kalibrierung CO;-Korrektur Spurengasbestim-
und Spektrum mung
- Koaddition - Temperatur des - Gesichtsfeld (I.1) | - wie unter
(2.1.1) Schwarzkorpers - Elevationswinkel CO.-Korrektur
- Wolken (2.1.2) (2.3.5.1) (1.2) - Form der Verti-
- Spikes (2.1.3) - Emissivitét des - spektrale Auflo- kalverteilung der
- Rollwinkel (2.1.4) | Schwarzkdérpers sung (1.3) Spurengase (1.5)
- Vibrationen (2.3.5.2) - Temperaturprofil
(2.1.5) - Nichtlineare An- (L.49)
- Spektrales Rau- derung der Verstdr- | - Spektroskopische
schen (1.7) kungsfunktion Daten (1.6)
- Phasenkorrektur (2.3.5.3, I.11) - Storgase (1.7)
(2.2.3) - Flughdhe (1.8)

- Aerosol (1.10)

Tabelle 4.1 Fehlerquellen in der Auswertekette von MIPAS-FT. In Klammern sind die Kapitel ange-
geben, in denen die Fehler niher diskutiert werden.

Einige der aufgefihrten Fehlerquellen wurden weiter vorne schon diskutiert. Um die Fehler,
die im Verlauf der Inversionsrechnung bei der CO,-Korréktur und der Spurengasbestim-
mung auftreten, zu quantifizieren, wurde fur beispielhafte Messungen die Auswertung mit
verdnderten Eingabeparametern wiederholt. Hierzu war es notwendig, die Fehler dieser Pa-
rameter realistisch abzuschitzen. Im einzelnen ist dies in Anhang I beschrieben.

4.2 Zusammenfassung der Fehler

In den folgenden Tabellen 4.2 und 4.3 werden die verschiedenen Fehlerquellen, die in An-
hang I detailliert betrachtet werden, zusammengefafit. Der Gesamtfehler in den Séulenge-
halten der Spurengase teilt sich auf in einen statistischen und einen systematischen Beitrag,
die jeweils tber die Gauflsche Fehlerfortpflanzung aus den Einzelfehlern hergeleitet werden.
Zum systematischen Beitrag zdhlen diejenigen Fehlerquellen, die bei allen Auswertungen
die gleichen Fehler erzeugen. Dies sind zum einen die Ungenauigkeiten der spektroskopi-
schen Daten und zum anderen die Probleme, die bei der Rechnung mit FASCOD?2 festge-
stellt wurden. Die Zuordnung des Aerosolfehlers ist nicht eindeutig. Er wird im folgenden
als systematisch betrachtet, da im Verlauf eines Winters der Aerosolbeitrag bei allen An-
passungsrechnungen nicht geidndert wurde (siche dazu Anhang 1.10).
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Der statistische Fehler setzt sich aus den iibrigen Beitréigen zusammen. Dieser Fehler muB
bei Vergleichen innerhalb unserer Messungen, d.h. zwischen einzelnen Fliigen, Kampagnen
oder Wintern, als Kriterium herangezogen werden. Bei den in den Tabellen angegebenen
systematischen Fehlern handelt es sich um Fehlerobergrenzen im Gegensatz zu den stati-
stischen Fehlern, die Standardabweichungen darstellen.

Betrachtet man sich den statistischen Fehler der einzelnen Spurengase, so fallt auf, daf er
bei Auswertungen oberhalb von 985 cm™ sehr hohe Werte annimmt. Dies hat im wesent-
lichen zwei Ursachen. Zum einen macht sich hier, weit entfernt von den zur CO,-Korrektur
verwendeten Spektralintervallen, die nichtlineare Anderung der Geritefunktion deutlich be-
merkbar. Zum anderen zeigen die Ozonauswertungen in diesem Bereich eine stirkere Tem-
peraturabhédngigkeit im Vergleich zu derjenigen bei 780 cm™.

Die drei stratosphérischen Spurengase HNO;, O; (bei 780 cm) und CIONO,, die in dieser
Arbeit vor allem von Interesse sind, zeigen vergleichsweise geringe Fehler. Thre einfachen
Standardabweichungen liegen im Winter 1991/92 (1992/93) fur HNO; bei 6.7% (7.3%), fur
O; bei 10.7% (7.4%) und fir CIONO, bei +17%+40.73:10% cm=2 (+7.2%+0.28:10" cm™2).
Die Nachweisgrenze von CIONO, liegt im Winter 1991/92 (1992/93) bei 2.2'10% cm
(0.84:10' cm2).

Vergleicht man MeBpunkte wihrend eines einzelnen Flugs, so sind die statistischen Fehler,
vor allem dann, wenn keine gréBeren Gradienten in der Atmosphire durchflogen werden,
sicherlich geringer. Ein Hinweis daflir ist beispielsweise der Flug vom 31.1.1993. Hier
stimmt der Verlauf der gemessenen CIONO,-Sdulengehalte sehr gut mit einer Modellrech-
nung uberein (Chipperfield et al., 1994).
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Fehlerquelle

Fehler in der Skalierung (CO;) bzw. in den Siulengehalten oberhalb der Transall (andere Gase)

CO,

CO;

O3

N,O

CHgy

HNO; 03 O3 CIONO, Fi2
S o ¢ (1116- (1176 (1215 !
(801-812) (940-950) (863-873) (776-786) (985-995) 1126) (779.5-781) 1186) 1231) (920-925)
Kalibrierung® - - 0.9% 1.3% 2.2% 7.3% 0.5% 6.5% 10.2% 0.9%
tstatistischer T-Fehler? 1.1% 2.3% 3.6% 3.3% 9.6% 11.5% 3.0% 2.5% 3.1% 1.3%
tsystematischer T-Fehler?® 3.3% 5.6% 2.7% 1.0% 5.9% 10.6% 3.1% 8.7% 10.5% 3.9%
+ i -
systematischer T-Fehler 1.1% 1.9% 1.0% 3.7% 22% 42% 73% 3.8% 4.8% 1.9%
tWinkel® 2.5% 3.1% 0.8% 3.0% 3.5% 7.8% 04% 8.7% 9.2% 20%
VMR-Profile® - - 4.2% 8.3% 21% 24% 15% 8.3% 11.6% 3.0%
Auflésung’ - - 2.0% 1.7% 1.4% 2.6% 1.0% 1.6% 1.6% 0.5%
8 o o, o [ ) 9 0.7-1015 0, [ [
Rauschen 0.9% 1.8% 0.6% 2.8% 1.3% 4.3% em-2 1.5% 2.3% 2.3%
.1015
Stérgas 0.7%? ) ® & # ) 0'2_210 10 2.5%° & ®
. cm
- 17.3%
statistischer Fehler - - 6.7% 10.7% 24.3% 31.3% +0.73 17.1% 21.8% 6.3%
105 em-2
- 9, -
spektrosk. Daten!! 13 % 14 % 5-10 % 5-8 % 59 % 5-9 % islé"o " 2-8 % 25 % 15%
tAerosol 1.0% 0.7% 1.0% 1.4% 51% 6.5% 0.7% 5.4% 7.8% 0.7%
TFASCOD2 Apod. 6.3% 5.1% 2.8% 3.2% 8.7% 11.5% 1.2% 9.3% 10.5% 32%
systematischer Fehler - - 5.8-10.4% 6.1-8.7% 113-13.5% | 14.1-153% ;1150'11 w 109-13.4% | 13.2-13.9% 15.4%
1 Kalibrierfehler 0.8% < 1000cm™!, 4%: 1120cm™}, 6 YMR-Profil: 2km verschoben 11 Linienstirke E, Halbwertsbreite y, Absorptionsquer-

th A WK

5.5%: 1180cm™1, 7%: 1220cm™~!

T-Profil: RMS 2K
T-Profil: 1K Offset

T-Profil > 10 hPa: 10K Offset
Beobachtungswinkel: 0.3° Offset

7 Aufldsung: RMS 0.002cm™!

8 NESR: 1-10-8 W/(cm? sr cm™1)
9 O3 Variation um 10%
10 04 Variation um 10%, CO2 um 5%

schnitt a: CO3 (E: 2-5%, y: 5-10%), HNO3 (Z: 5-10%, y:
5-10%), O3 (E: 5-8%, y: 5-10%), CIONO3 (e -10-+ 15%),
N2O (: 2-8%, y: 5-10%), CHa (Z: 2-5%., y: 1-2%), F12 (o

15%)

1 Schiliefit Fehler durch COziKorrektur ein

* Fehler kleiner 0.2%
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Fehler in der Skalierung (CO2) bzw. in den Siulengehalten oberhalb der Transall (andere Gase)

Fehlerquelle _ co; co, HNO; 0; 05 s CIONO; . (2 F12
(801-812) (940-950) (863-873) (776-786) (985-995) 1126) (779.5-781) {156, 5D (920-925)
Kalibrierung! ; - 1.5% 1.9% 1.9% 10.8% 0.6% 10.3% 17.5% 0.9%
tstatistischer T-Fehler? 17% 22% 3.8% 4.3% 9.6% 8.8% 3.0% 1.1% 13% 1.1%
tsystematischer T-Fehler? 42% 5.6% 3.4% 2.2% 5.2% 8.5% 3.4% 7.2% 7.7% 4.1%
T : )
systematischer T-Fehler 1.5% 2.0% 1.2% 1.9% 2.5% 2.8% 1.0% 6.0% 6.5% 2.1%
tWinkel® 23% 3.1% 0.4% 0.5% 3.0% 3.5% 0.5% 1.9% 3.5% 0.7%
VMR-Profile® - - 4.6% 43% 12.5% 15.1% 5.4% 22% " 5.8% 1.0%
Aufldsung’ - - 0.8% 1.4% 0.9% 1.2% 0.1% 0.9% 0.9% 0.3%
8 o, o o o 0 0 0.2-1018 o o o
Rauschen 0.9% 0.4% 12% 1.8% 0.5% 0.8% o 1% 0.9% 1.7%
1 .
1018
Storgas 0.5%? * ¥ ¥ ¥ 5 2200 2.0%?2 % #
72%
statistischer Fehler - . 73% 7.4% 172% 22.7% +0.28 14.5% 214% 53%
.1015 -2
101> em
)
spektrosk. Datenl! 13 % 14 % 5-10 % 58 % 59 % 59 % B 28 % 25 % 15%
tAerosol 1.1% 2.8% 1.0% 0.7% 2.7% 7.9% 0.4% 6.2% 8.2% 1.0%
tFASCOD2 Apod. 6.7% 4.0% 25% 3.0% 9.0% 10% 1.5% 10% 10% 28%
systematischer Fehler . - 5.7-10.4% 5.9-8.6% 10.6-13.0% | 13.7-15.6% ;‘150'11 " 11.9-142% | 13.1-13.9% 15.3%
1 Kalibrierfehler 0.8% < 1000cm™!, 4%: 1120cm™!, 6 VMR-Profil: 2km verschoben 1 Linienstirke Z, Halbwertsbreite y, Absorptionsquer-

h b W

5.5%: 1180cm™!, 7%: 1220cm™!

T-Profil: RMS 2K
T-Profil: 1K Offset

T-Profil > 10 hPa: 10K Offset
Beobachtungswinkel: 0.3° Offset

7 Auflssung: RMS 0.002cm™!

% NESR: 1-10~% W/(cm? sr cm™!)
9 O3 Variation um 10%
10 O3 Variation um 10%, COz um 5%

schnitt a: COz (Z: 2-5%, y: 5-10%), HNO3 (Z: 5-10%, y:
5-10%), O3 (Z: 5-8%, y: 5-10%), CIONO; (a: -10-+ 15%),
N20 (Z: 2-8%, y: 5-10%), CHg (Z: 2-5%, y: 1-2%), F12 (a:

15%)

t SchlieRt Fehler durch COj-Korrektur ein

* Fehler kleiner 0.2%




4.3 Das Problem bei der Ozonauswertung

Eine bisher ungeklidrte Inkonsistenz systematischer Natur stellt das sogenannte ‘Ozonpro-
blem’ bei der Auswertung der Spektren von MIPAS-FT dar. Die Unstimmigkeit liegt darin,
dafB fur unterschiedliche Spektralbereiche verschiedene Ergebnisse fiir Ozon erzielt wurden.
Der Verlauf der Ergebnisse zeigt bei fast allen Fliigen einen systematischen Trend hin zu
einer Abnahme der Siulengchalte bei héheren Wellenzahlen. Bezogen auf die abgeleiteten
Ozonsdulengehalte im Bereich von 780 cm™ liegen diejenigen bei 990 cm™' im Winter
1991/92 (1992/93) um durchschnittlich 18% (13%) und bei 1120 cm! um 34% (32%) tie-
fer. Die Tendenz zu niedrigen Resultaten bei hoheren Wellenzahlen zeigt sich auch in den
abgeleiteten Sdulengehalten von N,O (bei 1180 ¢cm™) und CH, (bei 1230 ¢cm™"), die um 20-
30% zu kleine Werte liefern.

Die Ursache dieser Unstimmigkeit muf3 prinzipiell in zwei unterschiedlichen Bereichen der
Auswertung gesucht werden. Denkbar ist ein Fehler entweder im kalibrierten Spektrum
oder in der Simulation der atmosphirischen Strahlung. Vermutungen in Bezug auf eine
nichtlineare, temperaturabhidngige Gerdtefunktion wurden im wesentlichen von Schlipper
(1994) widerlegt. Moglicherweise konnte der Effekt auch durch die Vibrationen des Gerdts
verursacht werden. Als Fehlerquelle im Bereich des simulierten Spektrums bot sich das
nicht gut beschriebene Aerosol an. Rechnungen von Echle (1994) ergaben, daf} dies zwar
einen gewissen Teil des Effekts erkliren konnte, jedoch nicht das volle AusmaB. An einer
genaueren Untersuchung des Aerosolproblems wird im IMK gearbeitet; durch die Ab-
nahme des stratosphidrischen Aerosolgehalts in den Jahren nach dem Ausbruch des Vul-
kans Pinatubo sollten exaktere Aussagen bald méglich sein.

Da im Gegensatz zu N,O und CH, die Ergebnisse von F12 bei 920 cm™ und die in den
CO,-Bereichen bestimmten Korrekturfaktoren keinen systematischen Trend aufzeigen, kann
davon ausgegangen werden, dafl im wesentlichen der kurzerwellige Spektralbereich ab
1000 cm! von diesem Effekt betroffen ist. Jedenfalls darf diese Problematik, vor allem bei
Vergleichen mit anderen Experimenten oder Modellrechnungen, als moglicher zusétzlicher
systematischer Fehler nicht auBer Acht gelassen werden.
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5. Messungen und Interpretation

5.1 Bisherige Messungen von HNO; und CIONO,

Um einen Uberblick tiber die bisherigen Messungen von Salpetersiure und Chlornitrat in
der Atmospire zu geben, werden in den beiden folgenden Abschnitten einige Sdulengehalts-
messungen und aus Hoéhenprofilen berechnete Sdulengehalte dieser beiden Spurengase bis
zum Beginn der Transallkampagnen im Winter 1991/92 aufgefihrt. Danach sind die bisher
verdffentlichten MeBergebnisse aus den Wintern 1991/92 und 1992/93 aufgelistet, die paral-
le] zu den Transallkampagnen durchgefithrt wurden. Da die Spurengase HNO; und
CIONO,; einen wesentlichen Anteil des gesamten NO, und zeitweise auch des Cl, darstellen,
werden zum Schluf3 einige Messungen und Abschidtzungen der Siulengehalte von NO, und
Cl, innerhalb und auBerhalb des Polarwirbels aufgeﬁihrlt.

5.1.1 HNO; bis 1991

Seit Murcray et al. (1968) mittels eines ballongetragenen Infrarotspektrdmeters Zum ersten
Mal HNO; in der Stratosphire nachgewiesen hatten, gab es eine Fiille von Messungen die-
ses Spurengases. Dabei wurden hauptsdchlich Fernerkundungsgerite (Filterradiometer, Git-
terspektrometer, Interferometer) von den verschiedensten Plattformen (Boden, Flugzeuge,
Stratosphirenballons, Satelliten) aus eingesetzt. Zusdtzlich wurden auch iber in-situ-Me-
thoden Hohenprofile von HNO; gemessen. In den siebziger Jahren wurden Breitenschnitte
in mittleren bis tiefen Breiten der Nord- und Siidhemisphire aufgenommen. Aufgrund des
verstiarkten Interesses an der polaren Stratospharé nach der Entdeckung des Ozonlochs
wurden in den achtziger Jahren viele Messungen von HNO; auch in hohen Breiten durch-
geflUhrt.

Abbildung 5.1 fafit die Ergebnisse einiger Experimente zusammen. Die ausgeprigte Breiten-
abhingigkeit des Sdulengehalts von HNO; ist deutlich erkennbar. Ein jahreszeitlicher Zy-
klus mit maximalen Werten im Winter wurde in héheren Breiten (> 45°) festgestellt. Trend-
analysen der Messungen vom Jungfraujoch bzw. von Kitt Peak aus zeigen Keine eindeutige
langfristige Tendenz im HNOs-Sdulengehalt (Rinsland et al., 1991).

HNO;-Sdulengehalte in polaren Breiten wurden im wesentlichen durch Flugzeugmessungen
und von Bodenstationen aus gewonnen. Einige dieser Messungen sind in Abbildung 5.1
eingetragen, sofern es sich um Breitenschnitte bzw. um Messungen von Bodenstationen aus
handelt. Da die geographische Breite bei polaren Wintermessungen keine optimale Koordi-
nate darstellt, sind diese Messungen in Tabelle 5.1 nach der relativen Lage beziiglich des
Polarwirbels zusammengefafit. ‘

Frihe Flugzeugmessungen wurden von Williams et al. (1982) im November 1978 mit ei-
nem Gitterspektrometer in Emission bis tiber den Siidpol durchgefiihrt. Es handelte sich
dabei allerdings um Messungen im Sommer nach dem Zusammenbruch des antarktischen
Wirbels. In den folgenden Jahren wurden im Dezember 1980, im November 1986 und im
antarktischen Frithling 1986 und 1987 Messungen mit FTIR-Spektrometern von der ameri-
kanischen Antarktisstation McMurdo und von der Amundsen-Scott Siidpolstation aus vor-
genommen (Murcray et al., 1987 und 1989, Farmer et al., 1987).
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Im Rahmen der amerikanischen F lugzeugkampagne AAOE fanden im September 1987 eine
Reihe von Flugen stidlich von 60°S statt. Dabei wurden auf der DC-8 mit zwei Fourier-
spektrometern solare Absorptionsspektren aufgenommen (Coffey et al., 1989, Toon et al.,
1989). In Richtung Wirbelinneres wurden dabei deutlich abnehmende Werte der Sdulenge-
halte von HNO; festgestellt, die auf eine Denitrifizierung innerhalb des antarktischen Polar-
wirbels hindeuteten.

[ X Stratoz 1 11/78 | + Strotoz 2 4-5/80| X Coffey 78-BO| & Strotoz 3 6/83,6/84 | & ATMOS 5/85|
[« Farmer 9-10/86 | v Murcray 12/80,11 /86| » Murcray 9-10/87| @ MIPAS—B 5/89 |-+ Jung. Trend 51-91 |
r-v- Kitt. P. Trend ao—gol X MIPAS—LM 1—2/90] b MIPAS—LM 1-2/81 | > Toon 1 /92] o MIPAS—FT 3/92]
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Abb. 5.1 Breitenabhiingigkeit der HNO;-Sdulengehalte. Uber das Jahr 1991 hinaus sind Flugzeugmes-
sungen in niederen Breiten von Toon et al, /993 und MIPAS-FT eingezeichnet. Weitere Messungen
aus hohen nordlichen und stidlichen Breiten sind in Tabelle 5.1 nach ihrer relativen Lage zum Polar-
wirbel geordnet. :

Murcray 74: Murcray et al., 1975, Murcray 75: aus Gille et al., 1984, Lat. Surv.: Girard et al., 1979,
LIMS: Gille et al., 1984, Williams: Williams et al., 1982, Stratoz 1: Girard et al., 1980, Stratoz 2: Gi-
rard et al., 1983, Coffey: Coffey et al.,, 1981, Stratoz 3: Karcher et al., 1988, ATMOS: Russel et al.,
1988, Farmer: Farmer et al., 1987, Murcray 80, 86: Murcray et al., 1987, Murcray 87: Murcray et al.,
1989, MIPAS-B: v. Clarmann et al., 1993, Jungf./Kitt, P. Trend: Rinsland et al., 1991, Zander, 1993,
MIPAS-LM: Adrian et al., 1991, 1992., Toon: Toon et al., 1993, MIPAS-FT: diese Arbeit.

Untersuchungen der nérdlichen winterlichen Stratosphire wurden widhrend AASE Anfang
1989 wiederum von der DC-8 aus durchgefiihrt (Mankin et al., 1990, Toon et al., 1992b).
Im Gegensatz zur Antarktis waren jetzt die HNO;-Siulengehalte im Vortexinneren am
hochsten. Dies wurde cinerseits auf diabatisch abgesunkene Luft und andererseits auf hete-
rogene chemische Prozesse zurlickgefiihrt. Es gab keine Hinweise darauf, dal HNO;, wie
liber dem Siidpolargebiet, aus der Gasphase entfernt war.
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In den folgenden beiden Wintern wurden mit dem Fourierspektrometer MIPAS-LM
HNO;-S4ulengehalte von Esrange in Nordschweden aus gemessen. Die Ergebnisse weisen
den AASE-Messungen vergleichbar hohe Werte auf.
Massenspektroskopische in-situ Bestimmungen von HNO;-Hohenprofilen in der Arktis
wurden von Esrange aus durchgefiihrt, Dabei ergaben sich Hinweise auf Kondensation von
HNO; in PSCs (Arnold et al., 1989).

) Platt- ) HNO;-Séulengehalt in 106 cm—2
Zeit Ort Gerit Referenz
form Auflen Rand Innen
50°S - Williams et
5-3.
11/78 90°S Fl1 GS/E al., 1982 1 3.5
12/80 : Murcray et 1.6
90°S B FTIR,
11/86 ° fsA al., 1987 1.4
8.9.- o Farmer et
24.10.86 78°S Bo FTIR/sA al., 1987 1.1 -20 09-1.5
9.9.- o Murcray et
31.10.87 78°S Bo FTIR/sA al., 1989 08-1.2
5.9.- 28°S Toon et al.,
. . 0.5
21087 | esisgres | TF | FTIRAA 1989 = 1.8
22.8.- 28°8 Coffey et al.,
1. S 0.4
21087 | es'sgres | TP | FTIRBA 1989 ! !
Arnold und
1.2.88 68°N B S 2.2!
4 M Knop, 1989
Arnold et al.,
1. ° 3.0
18.1.89 68°N Ba MS 1989
Mankin et
26.1. ° / 1. . 3.1
6.1.89 70°N Fi FTIR/sA al.. 1990 S 2.0
27.12.88 - 35°N Toon et al. 1.1
! . 3.2
7.2.89 srongaen | F1 | FTIRSA 1992b 1.7 22
4.2.- o Adrian et al.,
31.2.90 68°N Bo FTIR/sA 1991, 1992 2.8 2.9
28.1.- Adrian et al.,
° / 8-23 2.3 2.4
15.2.91 68°N Bo FTIR/sA 1992 1 2
GS: Gitterspektrometer, FTIR: Fouriertransformationsspektrometer, MS: Massenspektrometer E: Emis-
sion, sA: solare Absorption, Bo: Bodenstation, Fl: Flugzeug.
" urspringlicher Wert wurde mit dem Faktor 1.43 nach Arnold et al. (1989) korrigiert

Tabelle 5.1 Messungen des HNO;-Sdulengehalts in polaren Breiten relativ zur Wirbelgrenzé.
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5.1.2 HNOj in den arktischen Wintern 1991/92 und 1992/93

Fir den Winter 1991/92 gibt es zahlreiche Messungen von HNO,, da wihrend dieser Zeit
zum einen die europdische Kampagne EASOE und zum anderen die zweite amerikanische

FlugzeugmeBkampagne AASE-II stattfand.

Im folgenden Winter 1992/93 wurden keine groflen Meflkampagnen durchgefiihrt. Deshalb
ist das verfligbare Datenmaterial wesentlich geringer.
Tabelle 5.2 fafit die bisher veroffentlichten Ergebnisse zusammen.

Platt- HNO;-Siulengehalt in 10 cm—?
Zeit Ort Gerit Referenz
form Auflen Rand Innen
4.12.91 ’ Fast et al 2.8-3.8
12.91- ony /(30 / ast et at., 15.2.92;
14.3.92 82°N/62°W | Ba GS/E 1993 ( :
1.9)
17.12.91- Murcray et
°N/21° / 2.1-2.9
14392 | SN2I°O | Ba GS/E al., 1994
v. Clarmann
13.1.92 ont im0 et al.,, 1993, 2.4
15392 | SN0 Ba | FTIR/E | et al, 2.1
1994
Spreng u.
2. °N/21° 0.73-1.7 2.1
13.2.92 68°N/21°0 Ba MS Arnold, 1994 7
11/91: 2.3 11/91: 2.1 2/92: 2.9
11.11.91- Adri t al.,
li39s | 68°N21°0 | Bo | FTIRAA ”fggz. 2 1/92: 2,92: 3/92:
- 1.2-1.5 2.7-3.1 2.6-2.8
11.2.92- Bell et al.,
o © / 9-2.
24.3.92 63°N/13°0 Bo FTIR/A 1994 1.9-2.6
12.3.92- Notholt
°N/12° TIR/ ’ 2.3-2.6 1.9-2.3
26.3.92 79°N/12°0 Bo FFlR,sA' 1994
1-3/92 Toon et al.
. -84° : /! ’ 1.8 2.3 3.1
12.2.92 50-84°N Fl FTIR/sA 1992
12/92:
5.12.92 N?mﬁ;;:t 2228
.12.92- al.
°N/12° 2 ' 2/93:
28.3.93 79°N/12°0 Bo FTIR sA A Notholt, y
1994 1.7-2.8
3/93: 2.1
GS: Gitterspektrometer, FTIR: Fouriertransformationsspektrometer, MS: Massenspektrometer, E: Emis-
sion, sA: solare Absorption, 1A: Absorption mit Mond als Quelle, Bo: Bodenstation, Fl: Flugzeug, Ba:
Ballon.

Tabelle 5.2 Messungen des IINO;-Sdulengchalts in polaren Breiten 1991/92 und 1992/93 relativ zur

Wirbelgrenze.
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3.1.3 CIONO; bis 1991

Die ersten Versuche zur Identifikation von CIONO, in der Stratosphidre wurden anhand
von Ballon-Absorptionsspektren an der Stelle des v, Q-Zweigs bei 1292.6 cm™' von Mur-
cray et al. (1979) unternommen. Die verdffentlichten Resultate sind allerdings zweifethaft
oder zumindest mit einem groBen Fehler behaftet, da keine genauen Liniendaten zur Verfu-
gung standen und der verwendete Spektralbereich von CH,, N;O und HNO;-Linien iiber-
lagert ist (Zander et al., 1986). Ein weiterer Versuch wurde von Rinsland et al. (1985) mit
Ballonspektren aus dem Jahr 1981 und neuen spektroskopischen Daten durchgefithrt. Der
erste eindeutige Nachweis von CIONO, in der Stratosphire gelang dann Zander et al.
(1986) bei der Auswertung von Messungen mit dem ATMOS-Interferometer auf Spacelab
3. Die angegebenen Profile wurden unter Verwendung des v, Q-Zweigs bei 780.2 cm! und
Liniendaten von Rinsland et al. (1985) ermittelt. Eine zweite Auswertung dieser Spektren
mit Liniendaten von Ballard et al. (1988) wurde von Zander et al. (1990) verdffentlicht.
Die erste Bestimmung des CIONO,-S4ulengehalts aus Bodenmessungen wurde von Zander
et al. (1988) beschrieben. Die Abbildung 5.2 zeigt eine Zusammenfassung der S#dulenge-
haltsmessungen von Chlornitrat in mittleren und niederen Breiten zusammen mit einer
Trendanalyse der Daten vom Jungfraujoch von Anfang 1986 bis Mitte 1992.

2.007 [ x ATMos 5/85
1.80- — Jungf. Trend B6—92
© Toon 10/87
1.60— | O Toon 12/88
A Toon 1-2/92
— 1.40
N
E1.20-
o
—,1.004
N 0O
O X
0.80-
S ° A a &%
©0.60- A
0.40-
0.20-
0.00 | T | ] T I | I E—

-50 —-40 -30 -20 -10 0 10 20 30 40 - 50
Geographische Breite

Abb. 5.2 CIONO,-S4ulengehalte in mittleren Breiten.
ATMOS: Zander et al., 1990, Jungf. Trend: Zander, 1993, Toon 87: Toon et al., 1989, Toon 88: Toon
et al., 1992b, Toon 92: Toon et al., 1993.

CIONO,- Sdulengehaltsmessungen in polaren Breiten wurden von Farmer et al. (1987) fur
den antarktischen Friihling 1986 tiber McMurdo veroffentlicht. Hier zeigten sich zum er-
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sten Mal hohere Werte am Vortexrand als im Inneren. Weitere CIONO,-Daten iiber dem
Stidpolargebiet wurden auf den Fliigen des AAOE gewonnen (Coffey et al., 1989, Toon et
al., 1989). Auch dabei traten deutlich erhdhte Werte am Wirbelrand auf, die jetzt als
CIONO,-"Kragen” um den Polarwirbel bezeichnet wurden.

Dieser Kragen wurde auch wihrend der AASE-Kampagne in der Arktis festgestellt (Man-

kin et al., 1990, Toon et al., 1992b).

Platt- CIONO;-Siulengehalt in 10'* cm=?
Zeit Ort Gerit Referenz
form Aufien Rand Innen
8.9.- Fafmer et
°S f 2.5-4.5 1.5-25
24.10.86 8 Bo | FTIRSA al., 1987 4
5.9.- 28°S . Toon et al.
/ ! . . 1.0°
21087 | esoss7es | 1| FTIRBA 1989 0.7 43
19.9.- Coffey et al.,
°S-84° < / . . 1.3
26.9.87 70°S-84°S F1 FTIR/sA 1989 0.9 3.0
Mankin et
1. ° / . . 1.5
26.1.89 70°N Fl FTIR/sA al., 1990 1.7 4.0
27.12.88 - 35°N Toon et al. 0.9
! , 0
7.2.89 sron-zzen | T1 [ FTIRSA 1992b 1.4 30 !
FTIR: Fouriertransformationsspektrometer, sA: solare Absorption, Bo: Bodenstation, Fl: Flugzeug.

Tabelle 5.3 Messungen des CIONO,-Siulengehalts in polaren Breiten relativ zur Wirbelgrenze.

5.1.4 CIONO; in den arktischen Wintern 1991/92 und 1992/93

Wie im Fall von HNO; gibt es fur den Winter 1991/92 mehr Messungen von CIONO; als in
den Jahren zuvor. Ein wichtiges Ergebnis war die erstmalige Bestimmung von CIONO,-H&-
henprofilen im arktischen Polarwirbel (v. Clarmann et al., 1993, Oelhaf et al., 1994). Diese
zeigten im Mérz eine drastische Zunahme von CIONO, in der unteren Stratosphire. Auch
Bodenmessungen (Adrian et al., 1994, Notholt et al., 1994) spiegelten diesen starken An-
stieg von CIONO, gegen Ende des arktischen Winters wider.

Fur den Winter 1992/93 wurden bisher ledxgllch von Notholt et al. (1993) Messungen von
CIONO, versffentlicht.

Eine Zusammenfassung der CIONO,-Messungen von 1991/92 und 1992/93 gibt die Tabelle
5.4
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) Platt- i CIONO;-Siulengehalt in 10* cm—2
Zeit Ort Gerit Referenz
form Auflen Rand Innen
v. Clarmann
13.1.92 et al., 1993, 11
68°N/21° FT
15.3.92 N0 | Ba IREE 1 Oethat et al, 5.3
1994
. 11/91: 1.6 2/92: 3.2
20.11.91- . .
) ; 3; 68°N/21°0 | Bo | FTIRjsA Ad“fgngzt al 1/92: 2.2 3/92:
o 3/92: 5.4 6.9-7.2
1 et al.
24/25.1.92 | 63°N/13°0 | Bo | FTIRA Bell 9‘; 431 : 0.95-1.15
1/92: 1.0
o Toon et al., 1/92: 2.0 2/92:
1-3/92 50-84°N Fl FTIR/sA 1992 1.2 2/92: 4.0 2.0-4.0
3/92: 5.1
12.3.92- Notholt et
°N/12° J1-3, .0-4. 2.8-6.
24.3.92 79°N/12°0 Bo FTIR/sA al., 1994 2.7-3.9 4.0-4.6 6.8
12/92:
6.12.92- o o Notholt et 1.1-4.2
8293 | 0 NWIZ’0 | Bo | FTIRAA al., 1993 2/93:
<0.5-0.6
GS: Gitterspektrometer, FTIR: Fouriertransformationsspektrometer, E: Emission, sA: solare Absorption,
1A: Absorption mit Mond als Quelle, Bo: Bodenstation, Fl: Flugzeug, Ba: Ballon.

Tabelle 5.4 CIONO,-Sdulengehalt in polaren Breiten 1991/92 und 1992/93 relativ zur Wirbelgrenze.

5.1.5 NO, und Cl,

Berechnungen des Sédulengehalts von NO, in der Stratosphédre wurden fur mittlere Breiten
von Russell et al. (1988) anhand von ATMOS-Messungen durchgefiihrt. Hierbei ergab sich
bei 30°N im Hohenbereich von 13.5 km - 53.5 km ein S#ulengehalt von 1.5:10' crn2 und
bei 50°S 1.8:10' cm,

Toon et al. (1989) bestimmten in der Antarktis Sdulengehalte von NO, aus ihren Flugzeug-
messungen. Dazu verwendeten sie zwei verschiedene Methoden: zum einen wurde NO, als
die Summe der gemessenen Gase HNO;+ NO+ NO,+ CIONO, definiert (N,Os beispiels-
weise wird dabei nicht berticksichtigt). Der andere Weg fithrte iber den gemessenen Siu-
lengehalt von N,O tber dem Flugzeug: unter Einbeziehung des dabei herrschenden Auflen-
drucks und einer Annahme iiber den Anteil an N,O, der in der Stratophére in NO, umge-
wandelt wird, kann leicht der NO,-Sdulengehalt bestimmt werden. Aus der ersten Methode
ergab. sich fir mittlere Breiten ein Wert von 1.84:10% cm=, fur den Wirbelrand
2.64:10' cm2 und fur das Wirbelinnere 0.85:10% cm=2 NO,. Aus N,O folgte fiir mittlere
Breiten ein Sdulengehalt von 1.76:10' cm=2, der recht gut mit der Summe der dort gemes-
senen Gase zusammenpafit. In polaren Breiten ergaben sich auch innerhalb des Vortex
3.89-10' ¢cm2 NO,. Diese Menge ist wesentlich groBer als die Summe der dort gemessenen
Gase und deutet auf Kondensation von HNO; hin.
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Um eine mégliche Denitrifizierung in der arktischen Stratosphire zu erkennen, wurden bei
den Messungen von Toon et al. (1992b) ebenfalls nach den beiden oben beschriebenen Me-
thoden NO, bestimmt. Das Verhéltnis der Summe der gemessenen NO,-Verbindungen und
des aus N,O berechneten Werts lag im Mittel bei ca. 0.9. Bis auf wenige abweichende
Punkte war hier kein Zeichen fuir eine Denitrifizierung dhnlichen AusmafBies wie in der Siid-
polarregion festzustellen. Berechnungen aus den veroffentlichten Werten von N,O wahrend
eines Fluges am 26.1.89 uber die Wirbelgrenze hinweg ergaben NO,-Sdulengehalte von
2.7-10'% cm? aullerhalb des Wirbels und 3.7-10" ¢cm~2 im Inneren.

Die Sédulengehalte von Cl, in der unteren Stratosphédre wurde von Schmidt et al. (1994) aus
in-situ Ballonmessungen von F12 wihrend der EASOE-Kampagne bestimmt. Danach be-
tragt der Sdulengehalt iiber Esrange auBlerhalb des Wirbels 5 — 7-10' cm=2 und im Inneren
6 — 10.5:10% cm2, , _
Toon et al. (1992c) schitzten den Sdulengehalt an Cl, iiber dem Flugzeug aus ihren HF-
Messungen von Januar bis Mérz 1992 ab. Dabei erhielten sie auflerhalb des Wirbels
4.5:10% cm™ und im Inneren 9.2-10 cm2 fur Januar und jeweils 10.0-10% cm=2 fur Februar
und Maérz.

5.2 Zur Interpretation von Siulengehalten

Das wesentliche Problem bei der Interpretation von gemessenen S#dulengehalten besteht in
der Unterscheidung zwischen rein dynamisch bestimmten Variationen und chemischen Ein-
flissen. Wichtige dynamische Vorginge, die zu einer Anderung von Siulengehalten fithren
koénnen, sind einmal das langfristige, diabatische Absinken der Luftmassen im Polarwirbel
wihrend des Winters, zweitens kurzfristige, adiabatische Strémungsvorgidnge in der Atmo-
sphire, die zu einem Anheben oder Absinken von Luftmassen fithren, und schlieBlich die
horizontale Advektion von Luft unterschiedlicher Herkunft in verschiedenen Hohenbe-
reichen. Auf dicse drei Vorgidnge soll kurz noch etwas nidher eingegangen werden, um dann
zu diskutieren, wie in anderen Experimenten versucht wurde, Absinkvorgénge aus Séulen-
gehaltsmessungen zu extrahieren und wie dies bet MIPAS-FT geschehen konnte.
Diabatisches Absinken: Wie in Kapitel 5.1 schon beschrieben wurde, kithlt sich die Luft im
Polarwirbel wihrend des Winters durch Abstrahlung im Infraroten ab. Dies hat ein Ab-
sinken innerhalb des Polarwirbels zur Folge. Dabei kommt es zu einem Ausstrdmen von
Luft am unteren Wirbelrand und zu einem Einstromen in héheren Bereichen der Atmo-
sphédre. Hat nun ein bestimmtes Spurengas in der H6he ein gréBeres Volumenmischungs-
verhéltnis als weiter unten, so nimmt sein Sdulengehalt zu. Dies ist bei den stratosphéri-
schen Spurengasen, wie HNO;, CIONO; oder O, der Fall. Umgekehrt nimmt der Sdulenge-
halt von troposphérischen Gasen ab, da diese ein mit der Héhe abnehmendes Volumenmi-
schungsverhiltnisprofil besitzen.

Adiabatische Vertikalbewegung: Ein gutes Beispiel fir eine adiabatisch bedingte Anderung
des Sdulengehalts eines Spurengases sind die niedrigen Ozonwerte, die tiber dem nérdlichen
Atlantik in der zweiten Januarhilfte 1992 gemessen wurden (Naujokat et al., 1992). Hier
kam es beim Uberstrémen ciner stationdren Antizyklone in der Troposphire zu einem Auf-
steigen und einer dadurch bedingten Abkiithlung der Luft in der Stratosphire. Ein solches
Aufsteigen fuhrt zu einer Abnahme der Siulengehalte stratosphirischer Gase, da das Maxi-
mum des Volumenmischungsverhiltnisses zum niedrigeren Druck hin verschoben wird und
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dadurch die absolute Konzentration des Gases abnimmt. Aus Griinden der Massenerhal-
tung muB damit natiirlich ein horizontales Ausstrémen von Luft aus der Siule einhergehen
(Tung und Yang, 1988). Nimmt man beispielsweise vereinfachend an, das stratosphérische
Spurengas habe ein Volumenmischungsverhéltnis von Q zwischen den beiden Druckniveaus
pund p, (p> p:) und ansonsten von 0, so ist sein Sdulengehalt SG proportional zu
Q(py — p;). Steigt nun dieses Luftvolumen auf, so daBl es danach zwischen den Niveaus p',
und p’; liegt, so betrdgt der neue Sdulengehalt SG':, da sich das Volumenmischungsverhiélt-
nis Q nicht dndert:

. P—ph
SG'=SG T (5.1)

Aus dem Verlauf des Drucks entlang von Trajektorien 148t sich also leicht die relative An-
derung der Sdulengehalte abschitzen.

Horizontale Advektion: Die dritte Méglichkeit der Variation von Siulengehalten ist die ho-
rizontale Advektion. Hier hat die Luft der gemessenen Sdule keinen einheitlichen Ursprung,
sondern stammt zum Beispiel teilweise aus mittleren Breiten und teilweise aus dem Polarge-
biet. Um dies zu untersuchen, ist es notwendig, die Trajektorien der Luftpakete in verschie-
denen Hohen zu verfolgen.

Die Frage des Absinkens von Luft innerhalb des Polarwirbels und der EinfluB3 auf gemes-
sene Sdulengehalte wurde von Toon et al. (1992a) analysiert. Sie verwendeten Sdulenge-
haltsmessungen von chemisch stabilen Spurengasen, wie N,O, CH,, OCS, HCN, Freonen
und HF, um eine Parametrisierung des Absinkens herzuleiten. Es zeigte sich, daf} ein ein-
faches vertikales Verschieben des Héhenprofils nicht ausreichte, um die beobachteten An-
derungen der Sdulengehalte gut zu beschreiben. Ein besseres Ergebnis erbrachte folgende
Annahme:

VMR[z] = VMR, {2(1 + DOS)] (5.2)

mit dem Referenzprofil des Volumenmischungsverhiltnisses VMR, (z), dem abgesunkenen
Profil ¥MR(z) und dem sogenannten Downwellingfaktor DOS. Bei abgesunkener Luft in-
nerhalb des Vortex ist DOS> 0.

Innerhalb des arktischen Polarwirbels wurden fur Januar und Februar 1989 maximale
Downwellingfaktoren von 0.42 beobachtet (Toon et al., 1992a). Dies entspricht einem Ab-
sinken der Luft von 21.3 km auf 15 km bzw. von 28.4 km auf 20 km.

In der Abbildung 5.3 ist das Verhiltnis von abgesunkenem zu nichtabgesunkenem Séulen-
gehalt fur die wichtigsten von MIPAS-FT gemessenen Gase gegen den Downwellingfaktor
(untere Achse) bzw. gegen die Hohendifferenz des Absinkens auf 20 km (obere Achse) auf-
getragen. Man erkennt deutlich, wie sich Gase mit unterschiedlichem Hohenprofil jeweils
verschieden verhalten: je hoher das Profil des Spurengases liegt, desto stirker ist seine Ver-
schiebung durch das Absinken und desto gréBer ist die'relative Anderung seines Sdulenge-
halts.
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Abb. 5.3 Verhiltnis von abgesunkenem S#ulengehalt oberhalb von 7 km zu nichtabgesunkenem Siu-
lengehalt in Abhéngigkeit von dem Downwellingfaktor nach Toon et al. (1992a) (untere Achse) bzw.
dem Absinken auf 20 km Hohe (obere Achse). Als nichtabgesunkene Profile wurden Profile aus mitt-
leren Breiten verwendet (Echle et al., 1992).

Es stellt sich die Frage, ob man die Sdulengehalte der mit MIPAS-FT gemessenen Spuren-
gase N,O, CH, und F12 in gleicher Weise wie bei den Messungen mit der DC-8 zur Inter-
pretation der stratosphérischen Gase nutzen kann, um Informationen iber den Grad des
Absinkens zu erhalten und somit etwaige chemische Prozesse deutlich zu machen. Dies be-
reitet jedoch aus folgenden Griinden Probleme:

¢ Die relative Anderung der Siulengehalte troposphirischer Gase infolge Absinkens ist
wesentlich geringer als diejenige der stratosphirischen Spurengase (Abbildung 5.3). Sie
liegt in der GroBenordnung des MefBfehlers dieser Gase. Dieser Unterschied zu den
Messungen auf der DC-8 rithrt daher, daB3 dort die Flughshe ca. 12 km im Vergleich
zu 7 km bei der Transall betrug. Bei den Messungen mit MIPAS-FT befand sich also
ein wesentlich groferer Sdulengehalt troposphérischer Gase tiber dem Flugzeug.

e Wiéhrend der MeBflige wurde die Flughdhe ofter gedndert. Dies hat relativ grofle Va-
riationen der gemessenen Sidulengehalte troposphirischer Spurengase zur Folge, die
den kleineren dynamischen Anderungen tiberlagert sind.

e Es ist problematisch, anhand troposphérischer Gase eine Aussage iiber das Absinken
von stratosphirischen Gasen zu treffen. Wie Toon et al. (1992a) zeigten, ist beispiels-
weise F12 am empfindlichsten auf Absinken in einer Hohe von 12-13 km, wéhrend
Messungen des in der unteren Stratosphire chemisch stabilen Spurengases HF auf dy-
namische Anderungen in Héhenbereichen von 17-18 km hindeuten. Dieses Gas ist da-
her wesentlich besser geeignet, um dynamische von chemischen Verdnderungen bei
stratosphérischen Spurengasen zu trennen. Leider kann HF nicht von MIPAS-FT ge-
messen werden.,
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Aus diesen Griinden koénnen bei der Diskussion der Ergebnisse die dynamischen Effekte
nicht generell aus den troposphérischen Gasen hergeleitet werden. Vielmehr soll versucht
werden, das Absinken mittels verschiedener Methoden abzuschitzen. Zum einen kénnen
Aerosolmessungen, die von dem parallel an Bord der Transall betriebenen LIDAR-Gerét
durchgefiihrt wurden, verwendet werden. Diese zeigen deutlich das Absinken der Aerosol-
schicht innerhalb des Polarwirbels. Weiterhin kann der Grad des diabatischen Absinkens
wéahrend des Winters anhand von gemessenen Absinkraten aus anderen Quellen abge-
schitzt werden (z.B. Bauer et al., 1994). Auflerdem werden die dret gemessenen stratosphé-
rischen Gase miteinander korreliert, um eventuelle Abweichungen von einem rein dyna-
mischen Verhalten feststellen zu kénnen. Wie die Abbildung 5.4 zeigt, sollten die drei Gase
bei reinem Absinken deutlich linear miteinander korrelieren.
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Abb. 5.4 Korrelation von HNO; mit O; (oben) bzw. mit CIONO, (unten), falls nur ‘Downwelling’
berticksichtigt wird. Als Ausgangswerte (DOS = 0.0) wurden typische Siulengehalte auBerhalb des Po-
larwirbels benutzt.
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5.3 Die Meteorologie der polaren Stratosphire 1991/92 und 1992/93

Der Beschreibung der meteorologischen Entwicklung der Stratosphdre im Winter 1991/92
und 1992/93 liegen im wesentlichen die Beilagen zur Berliner Wetterkarte (Naujokat et al.,
1992 und 1993), die Analysen des Geopotentials und der Temperatur des Meteorologischen
Instituts der Freien Universitit Berlin, ECMWF-Analysen der Temperatur und Karten der
potentiellen Vorticity, die vom DMI (Danish Meteorological Institut) aus ECMWF- Analy-
sen berechnet wurden, zugrunde.

5.3.1 Der Winter 1991/92

Der frithe Polarwirbel im November und Dezember 1991 war stark ausgebildet und wurde
nur durch einige Warmevorsté8e gestort, die Ende November zu einer kurzfristigen Teilung
fuhrten. Darauf folgte eine kalte, ungestorte Periode bis Anfang Januar. Eine Erwdrmung
liber NO-Asien hatte dann eine Verlagerung des Wirbelzentrums nach N-Europa zur Fol-
ge. Das Maximum dieser Erwirmung lag zwischen dem 10. und 14. Januar 1992, Uber dem
Polargebiet kam es dabei auf 10 hPa zu einer Temperaturerh6hung von ungefihr 60°C.
Auf die Dynamik des Polarwirbels in der unteren Stratosphire hatte dies jedoch praktisch
keinen Einflufl. Ab der Monatsmitte bildete sich in der Troposphire eine blockierende An-
tizyklone aus, die zu einem adiabatischen Aufsteigen der Luft am Wirbelrand fithrte und
eine damit verbundene Abkiihlung und niedrige Ozonsdulengehalte zur Folge hatte.

Nach einer voriibergehenden ungestdrten Periode Ende Januar kam es im Februar erneut
zu einer Verstarkung der planetaren Welle 1. Dies verursachte eine Erwdrmung und mehr-
malige Aufspaltung des Wirbels. Ende Februar stabilisierte sich der Vortex nochmals kurz-
fristig. Mitte Mirz begann mit einem starken Wirmetransport nach Norden die endgiiltige
Friuhjahrserwdrmung. Die vollkommene Umstellung zur Sommerzirkulation war erst Ende
April vollzogen.
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é. Lage und Zustand des Vortex Lage des Kiltepols = ;
=
3 &
9.1.92 - Zentrum Uber Novaja Zemlja, zwischen Grénland und -83°C
13.1.92 ungestorter Vortex Skandinavien
30.1.92 - wandert von der europaischen Arktis (30.1.) Nord-Skandinavien (30.1.), -77°C
16.2.92 iber Novaja Zemlja (9.2.) nach nérdlich des Finnland (9.2.), NW-RuB3- .
Franz-Josef-Landes (11.2.) und spaltet sich da- land (11.2.), danach 2 Kal-
nach in zwei Zentren iber Grénland und No- tepole iber N-Norwegen
vaja Zemlja und NO-RuBland
29.2.92 - geteilter Vortex am 29.2. mit Zentren Gber iiber Spitzbergen, Barents -75°C
12.3.92 Groénland und Franz-Josef-Land, im folgenden See und N-Skandinavien
wieder vereinigt mit Zentrum tiber Franz-Josef-
Land und zur Kawa-See wandernd

Tabelle 5.5 Vortexlage und Kiltepol wihrend der MeBperioden im Winter 1991/92.
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Temperaturen, wie sie zur Bildung von PSC-I-Teilchen im Polarwirbel notwendig sind, tra-
ten zum letzten Mal Ende Januar 1992 auf, PSC-I1-Temperaturen wurden in diesem Winter
praktisch nicht erreicht.

5.3.2 Der Winter 1992/93

Im Gegensatz zum Vorjahr blieb der arktische Polarwirbel im Winter 1992/93 bis Ende
Januar kalt und ungestért. Lediglich in der oberen Stratosphire kam es zu einigen Erwér-
mungsvorstéBen, die aber keinen Einflufl auf die untere Stratosphére hatten. Im Dezember
lag das Wirbelzentrum iiber der sibirischen Arktis. Die erste starke Stratosphdrenerwdir-
mung dieses Winters trat im Februar in mehreren Warmluftvorstdfien auf, also einen Mo-
nat spéter als im Jahr zuvor. Der Wirbel, dessen Zentrum nun tiber Nordeuropa lag, wurde
dadurch nicht gestért. Das stratosphérische Kiltezentrum lag am Vortexrand oberhalb ei-
ner troposphérischen Antizyklone, die, wie im Januar 1992, zum Aufsteigen von Luft-
massen und zu einer Erniedrigung des Ozonsédulengehalts fithrte.

Nach einer ungestérten Phase Ende Februar begann die Frithjahrserwdrmung Anfang
Mairz in der oberen Stratosphire. Sie setzte sich aber nur langsam in der gesamten Strato-
sphére durch. Anfang Marz fihrte dies zu einer Ausdehnung des Vortex mit kalten strato-
sphérischen Temperaturen bis weit in den Siiden Europas und nach Asien. Bis Ende Mérz
verstdrkte sich der Wirbel nochmals, so dafl das Zentrum in der unteren Stratosphére iiber
dem Nordpol zu liegen kam. Die endgiiltige Auflsung des Vortex und die Umstellung auf
die sommerliche Ostwindzirkulation erfolgte gegen Mitte April.

2] Rt
2 3 g
é_ Lage und Zustand des Vortex Lage des Kiltepols E" ;
c
: X
4.12.92 - Zentrum wandert von der Kawa-See ostwirts uber der Kawa-See -80°C
8.12.92 nach Severnaja Zemlja
ungestorter Vortex
auf 550 K deutlicher ausgebildet als auf 475 K
27.1.93 - Vortexzentrum nur wenig vom Pol in Richtung Nérdlich von Novaja -86°C
5.2.93 N-Europa verschoben Zemlja
ungestort
5.3.93 - Vortex langgezogen (bis N-Afrika), rotiert ost- Kaltepol wandert iiber -17°C
12.3.93 wiirts iber Europa hinweg Mittelschweden nach Osten
24.3.93 - Vortex einigermaBen symmetrisch zum Pol westlich von Spitzbergen e
29.3.93 auf 550 K kleiner als auf 475 K

Tabelle 5.6 Vortexlage und Kéiltepol wihrend der MeBperioden im Winter 1992/93.

Kalte Temperaturen zur Bildung von PSC-I-Partikeln lagen in diesem Winter ca. 2-3 Wo-
chen ldnger im Polarwirbel vor als 1991/92, ndmlich bis Mitte Februar. Auch war der Wir-
bel teilweise so kalt, daf3 die Entstehung von PSC-II-Teilchen méglich war.
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5.4 Die Mepkampagnen der Winter 1991/92 und 1992/93

Im Winter 1991/92 fanden wihrend EASOE in der Zeit vom 3.12.91 bis 13.3.92 vier Trans-
all-MefBkampagnen statt, Im folgenden Winter 1992/93 wurden ebenfalls vier Kampagnen
zwischen dem 4.12.92 und dem 29.3.1993 durchgefiihrt.

Die einzelnen Zeitrdume fir beide Winter sind in der Tabelle 5.7 aufgefiihrt.

1991/92 1992/93
Kampagnenzei- Anzahl der Fliige - Kampagnenzeit- Anzahl der Fliige
raum raum
3.12.91 - 13.12.91 6 4.12.92 - 8.12.92 3
8.1.92 - 17.1.92 8 27.1.93 - 5.2.93 4
29.1.92 - 17.2.92 15 5.3.93 - 12.3.93 6
28.2.92 - 13.3.92 15 24.3.93 - 29.3.93 4

Tabelle 5.7 Kampagnenzeitriume und Anzahl der Fliige in den Wintern 1991/92 und 1992/93.

Die wesentlichen Unterschiede im Experiment, in der Datenaufnahme und in der Logistik
zwischen den beiden Wintern bestanden in folgenden Punkten:

®
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Die spektrale Auflésung wurde von 0.18 cm™ auf 0.08 cm™! (apodisiert) verbessert.
Dies flihrte zu einer wesentlich genaueren Bestimmung von CIONO,.

Durch experimentelle Verbesserungen war das Gerdt wihrend den Kampagnen 92/93
wesentlich stabiler (Gulde, 1992). Es traten daher kaum noch Spriinge des Zihlsy-
stems bzw. Totalausfille auf.

Deshalb war es 1992/93 moglich, eine Datenreduktion vor dem Abspeichern der Inter-
ferogramme durchzufithren. Im Gegensatz zum vorherigen Winter, in dem nur die In-
terferogramme einer Pendelrichtung aufgezeichnet werden konnten, trat daher kein
Datenverlust auf.

Im Winter 1992/93 wurde eine interne 2-Punkt-Eichung wihrend des Flugs durchge-
fuhrt. Fir 1991/92 muBten hingegen Bodeneichungen herangezogen werden (Kapitel
2.3.3). Der Vorteil der internen Kalibrierung zeigt sich an den Korrekturfaktoren der
CO,-Korrektur, die 1992/93 wesentlich weniger von 1 abwichen. Das Spektrum mulite
daher weniger stark korrigiert werden als im vorhergehenden Winter.

1992/93 wurde mit einem Elevationswinkel von 7° gegeniiber 5° im Winter 1991/92
gemessen. Dies erbrachte eine Verbesserung des Fehlers durch Winkelungenauigkeiten.
Im Winter 1992/93 wurden wihrend den Uberfithrungsfliigen von Deutschland nach
Nordschweden ebenfalls Messungen durchgefiihrt. Dadurch konnten einige wichtige
Schnitte von Spurengasen tiber die Vortexgrenze hinweg gewonnen werden.

Eine wesentliche Verbesserung der effektiven Mef3zeit im Winter 1992/93 konnte durch
eine konsequente Routenplanung anhand von ECMWF-Vorhersagen der potentiellen
Vorticity, der Temperatur und hoher Wolken erreicht werden.
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5.5 Die Datensitze der Winter 1991(92 und 1992/93

Im Winter 1991/92 traten wihrend den ersten beiden MefBkampagnen instrumentelle Pro-
bleme auf. Dies filhrte dazu, dafl im Dezember 1991 keine und im Januar 1992 nur wenig
verldBliche Daten gewonnen werden konnten. Dagegen konnten in der dritten und vierten
Kampagne beinahe fur jeden Mefflug Spektren ausgewertet werden.

Da, wie oben schon gesagt, das Spektrometer 1992/93 wesentlich zuverldssiger funktio-
nierte, konnten in diesem Winter an jedem Meftag Sdulengehalte bestimmt werden. Die
vollstindigen Datensitze der Ergebnisse von Os, HNO; und CIONO, der beiden Winter
sind in Tabellenform in Anhang J und K aufgefuhrt.

Die Sdulengehalte der troposphirischen Gase CH,, N,O und F12 und die Ergebnisse von
Os aus den beiden kurzwelligen Intervallen wurden nicht in die Tabelle aufgenommen. Dies
liegt zum einen an ihren groBen relativen und systematischen Fehlern (Kapitel 4) und zum
anderen an der schweren Interpretierbarkeit aufgrund von Flughéhenidnderungen (Kapitel
5.3).

Die Orte der Datenpunkte aus den Anhidngen J und K sind zu Beginn der Diskussionen der
einzelnen MeBkampagnen im ndchsten Kapitel anhand von Karten verdeutlicht. Die Aus-
fullung der Symbole zeigt dabei die relative Lage der Punkte beziiglich der Vortexgrenze
an. Dabei bedeuten offene Symbole Messungen auflerhalb, voll ausgefiillte solche innerhalb
und halb ausgefillte Zeichen Messungen am Rand des Vortex. Die Vortexgrenze wurde
dabei im wesentlichen durch den gréBten Gradienten der potentiellen Vorticity auf 475 K
und 550 K und in manchen Fillen zusitzlich anhand von LIDAR-Messungen bestimmt.
Sie liegt auf der isentropen Fliche 8 = 475 K bei ca. 30-35'10-¢ K m*kg s und auf 550 K
bei ca. 90-10-% K m?*kg s. Es muf} dabei beachtet werden, daB3 die Grenze manchmal nicht
vertikal verlduft. Deshalb ist es notwendig, gerade bei Fliigen nahe der Vortexgrenze, die
PV auf verschiedenen Isentropenflichen zu betrachten.

Zur Interpretation unserer Messungen werden im folgenden neben Karten der potentiellen
Vorticity und der Temperatur auch Rickwirtstrajektorien verwendet. Diese wurden am
DMI anhand von ECMWEF-Analysen berechnet. Alle Daten wurden der Datenbank des
NILU (Norsk Institutt for Luftforskning) ( Braathen, 1992) entnommen.

5.6 Diskussion der einzelnen Kampagnen

Im folgenden werden die Ergebnisse der beiden Winter Kampagne flir Kampagne bespro-
chen. Dabei wird mit dem Winter 1992/93 begonnen, da fiir dieses Jahr bessere und um-
fangreichere Datensétze vorliegen. Bei der Diskussion der Daten des Winters 1991/92 im
zweiten Teil kann dann vergleichend auf dhnliche stratosphirische Konstellationen aus den
schon diskutierten Kampagnen hingewiesen werden. '
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5.6.1 Die Meflkampagnen im Winter 1992/93

5.6.1.1 Kampagne 1 (4.12.92 - 8.12.92): Der friihwinterliche Polarwirbel

Das Ziel der ersten FlugzeugmeBkampagne des Winters 1992/93 war, den Zustand des Po-
larwirbels im frithen Winter zu untersuchen. Dabei interessierte vor allem die Frage, ob
moglicherweise schon zu diesem Zeitpunkt durch heterogene chemische Prozesse an der
Oberfldche von polaren Stratosphdrenwolken oder Aerosolen eine Chloraktivierung stattge-
funden hatte und ob sich die chemische Zusammensetzung der Spurengase innerhalb des
Vortex von der Luft auBlerhalb unterschied. Ungewdhnlich niedrige Sdulengehalte an
CIONO, wiirden beispielsweise auf eine vorangegangene Freisetzung von Chlor aus diesem
Reservoirgas hindeuten. Andererseits wéren vergleichsweise hohe Werte des Gases ein In-
diz fur eine frihere Chloraktivierung und nachfolgender Reaktion von ClIO mit NO, zu
CIONO, (Gleichung 1.6). Hierbei erhoht sich die Menge an Chlornitrat, da die Riickreak-
tion von ClO zu HCl langsamer verlduft (z.B. Miiller et al., 1994).

Eine Erhéhung des HNOs-Siulengehalts kénnte ebenfalls auf heterogene Reaktionen hin-
deuten (Denoxifizierung). Ungewohnlich niedrige Werte wiren Hinweise auf die Entfernung
von gasformiger Salpetersire aus dem beobachteten Luftvolumen, beispielsweise durch Ein-
bindung in PSCs.

O= 041292
O= 061292
>= 081292

Abb. 5.5 Geographische Position der gemessenen Spektren wihrend der ersten Kampagne im Winter
1992/93. Die einzelnen Fliige unterscheiden sich durch die Form der Symbole. Die Ausfillung der
Symbole zeigt die relative Lage beziiglich des Polarwirbels an: leer = aufBerhalb, halb = Randlage,
voll = innerhalb.
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Wie in Abschnitt 5.3 erldutert wurde, sind neben diesen rein chemischen Verdnderungen
der Zusammensetzung dynamische Effekte, insbesondere das diabatische Absinken von
Luftmassen innerhalb des Vortex, moglich. Zur eindeutigen Identifikation chemisch be-
dingter Variationen ist es daher notwendig, mogliche dynamische Einfliisse auszuschlieBen.

Wihrend der MeBkampagne wurden insgesamt drei Fliige durchgefiihrt: ein Uberfiihrungs-
flug von Manching nach Kiruna am 4.12., in dessen Verlauf MeBpunkte am dufleren und
inneren Rand und im Inneren des Polarwirbels aufgenommen wurden, ein Flug am 6.12.
stdlich von Spitzbergen im Wirbelinneren und der Rickflug nach Deutschland am 8.12.92
mit Werten auflerhalb des Wirbels.

Hier und in der Besprechung der folgenden MeBkampagnen werden jeweils zuerst die Me3-
punkte aullerhalb des Polarwirbels diskutiert, um Referenzwerte zu den Sdulengehalten am
Rand und innerhalb des Vortex zur Verfligung zu haben. .
Wihrend der Flige im Dezember wurde lediglich am 8.12. auflerhalb des Polarwirbels ge-
messen. Die Sdulengehalte aller drei stratosphérischen Gase nehmen nach Stiden hin ab:
CIONO; von 1.8:10% ¢cm2 auf 0.7-10% ¢cm~2, HNO; von 2.2:10% ¢cm~2 auf 1.6:°10' cm™2 und
O; von 356 DU auf 276 DU. Diese Werte sind typisch fur Messungen auflerhalb des Po-
larwirbels. Die gute Korrelation der drei Gase 146t auf rein dynamische Ursachen der Ab-
nahme schliefen.

Die MeBwerte am Vortexrandbereich des Hinflugs am 4.12. zeigen nach Norden Richtung
Vortexinneres einen leicht zunehmenden Trend, wie es durch Absinken im Polarwirbel zu
erwarten ist. Sie liegen im Mittel fiir CIONO, bei 2.8:10% cm=2, fur HNO; bei 2.58:10% cm~?
und fir O; bei 364 DU. Eine Ausnahme stellt der nordlichste MeBpunkt dar: hier sinken
die Werte pldtzlich auf 2.2:10% cm2, 2.01:10% cm™? bzw. 249 DU ab (Abbildung 5.6 und
5.7). Da es keine Hinweise darauf gibt, daf3 dieser 'Meﬁpunkt sich hinsichtlich der Geréite-
funktion, der Kalibrierung oder der Qualitdt des Spektrums von den anderen Messungen
unterscheidet, muf3 es atmosphirische Griinde fuir die Abweichungen geben. Da das Flug-
zeug wihrend der gesamten Mefzeit seine Flughthe beibehielt, konnen die Ergebnisse der
troposphirischen Gase hinzugezogen werden. Diese zeigen ebenfalls beim nérdlichsten
Meflpunkt eine Ausnahme: sie nehmen pléotzlich zu (F12 z.B. von 3.5:10% cm2 auf
3.7:10% cm?), wie es bei einer dynamisch bedingten Anhebung des Hohenprofils eines tro-
posphirischen Gases der Fall wire. Die mit dem gleichzeitig an Bord messenden LIDAR-
Gerit aufgenommenen Acrosolprofile, die am 4.12. fur den Ort unseres letzten Melpunkts
vorhanden sind, zeigen bei einem Vergleich mit der Lage des Aerosols vom 6.12., - als in
dhnlicher Lage relativ zur Vortexgrenze gemessen wurde - eine Anhebung um ca. 2 km.
Dies bekréftigt die Vermutung, daBl es sich bei der Abweichung des letzten Mef3punkts am
4.12. um einen dynamischen Effekt handelt.

Die Ergebnisse des Flugs vom 6.12. im Inneren des Vortex weisen keine groBen Variatio-
nen auf. Die Mittelwerte von CIONO, liegen bei 2.5:10% cm2, diejenigen von HNO; bei
2.37-10% ¢cm2 und O; bei 317 DU. '

Sind die erhéhten Werte von Chlornitrat und Salpetersdure, die am 4.12. und 6.12. gemes-
sen wurden, vollkommen durch dynamische Effekte zu erkldren, oder gibt es einen eindeu-
tigen Hinweis auf chemische Verdnderungen? Um eine Antwort hierauf zu finden, ist es
notwendig, abzuschidtzen, wie stark die Luft innerhalb des Polarwirbels seit dem Beginn
seiner Entstehung Ende Oktober abgesunken ist, und welche Auswirkungen dies auf die
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Sédulengehalte der hier betrachteten stratosphérischen Gase hatte. Aus Absinkraten, die
von Bauer et al. (1994) wihrend der EASOE-Kampagnen 1991/92 aus N,O-Profilmes-
sungen mittels Ballonaufstiegen bestimmt wurden, ergibt sich zwischen dem 31.10. und dem
5.12.1991 ein Absinken um 2.8 km auf 23.7 km und um 3.7 km auf 25.9 km, Der hieraus
leicht zu berechnende DOS-Faktor (Kapitel 5.3) betrdgt im Mittel 0.13. Da die frithe Vor-
texentwicklung wahrend beider Winter nicht wesentlich unterschiedlich verlief, kann davon
ausgegangen werden, daf3 dhnliche Werte auch fiir Dezember 1992 Giiltigkeit besitzen.

Aus dem Vergleich von Aerosolmessungen am 6.12. und am 8.12. ergibt sich ein Absinken
des Aerosolprofils um ca. 2 km auf 16 km. Dies entspricht einem Absinkfaktor von 0.125,
der recht gut zu dem obigen Wert paft. ,

Aus Abbildung 5.4 ist abzulesen, daf} diesem Faktor eine Erhéhung der Siulengehalte der
stratosphdrischen Gase um das 1.3-1.4-fache entspricht. Multipliziert man die auflerhalb
des Polarwirbels am 8.12. gemessenen Werte mit diesen Faktoren, so erhilt man fur
CIONO; eine Spanne von 1.0 - 2.5:10% cm2, fiir HNO; von 2.0 - 2.8:10% cm2 und fir O,
von 372 - 480 DU. Wird dies mit den gemessen Werten vom 4.12. bzw. 6.12. verglichen, so
folgt, dal CIONO, am oberen Rand, HNO; in der Mitte und O; niedriger als die theore-
tisch ermittelten abgesunken Sdulengehalte liegt.

Ahnliches zeigt sich auch an den Korrelationen der drei Gase (Abbildungen 5.6 und 5.7):
HNOj; und CIONO, weisen liber alle MeBfltige hinweg eine relativ gute positive Korrelation
auf. Dagegen geht aus der Auftragung von O; gegen HNO; hervor, dafl die Ergebnisse vom
8.12. mit den beiden anderen Tagen nicht gut korrelieren, da O, innerhalb und auBlerhalb
des Vortex dhnlich hohe Werte aufweist und somit nicht das Absinken innerhalb des Vor-
tex widerspiegelt.

Auf ein dhnliches Problem bei O;-Siulengehaltsmessungen von der DC-8 aus wurde von
Toon et al. (1992b) hingewiesen. Auch dort wurden vergleichbare Werte von Ozon im In-
neren wie auflen gemessen. Der Anstieg der Séulengehalte nach innen hin war also kleiner
als aufgrund des Absinkens erwartet wurde. Als mégliche Erklirung wurde hier angefiihrt,
daB} entweder die Parametrisierung des Absinkens (Gleichung 5.2) falsch sein kénnte, oder
Ozon kein guter Tracer sei (da entweder Ozonverlust im Wirbelinneren oder Anreicherung
auflerhalb stattgefunden haben konnte). Diese Schwierigkeiten bei der Diskussion der
Ozonwerte missen wihrend der folgenden Kampagnen im Auge behalten werden.
Beziiglich der frithen Chloraktivierung kann aus unseren Messungen nicht eindeutig eine
Erhéhung von Chlornitrat aufgrund von chemischen Vorgidngen nachgewiesen werden.
Eine solche Verdnderung ldBt sich aber auch nicht ausschlieBen, da Ergebnisse von bis zu
3.1'10% cm™ am oberen Rand der durch dynamische Effekte bedingten Erhoéhung des
CIONO,-Sdulengehalts liegen. Daf} es in dieser Phase schon chloraktivierte Luft innerhalb
des Polarwirbel gegeben hat, zeigen Satellitenmessungen von Waters et al. (1993), die ab
dem 4.12. erhohte ClO-Werte beobachteten.
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Abb. 5.6 Korrelation HNO; - CIONO; in der ersten Kampagne des Winters 1992/93, Die Fehlergren-

zen sind beispielhaft entlang der linken und oberen Achse angegeben. Die aufgetragenen Balken besit-
zen die 2-fache Linge der in Kapitel 4.2 abgeleiteten relativen Fehler (2-fache Standardabweichung).
Die Nachweisgrenze von CIONO, betrigt 1992/93 0.84-10' c—2 und 1991/92 2.2-10% cm2. Die ge-
strichelt eingezeichnete Linie (Absinkgerade) bezeichnet die allein durch Absinken von Profilen aus
mittleren Breiten hervorgerufene Korrelation der beiden Gase. Die Kreuze befinden sich dabei im Ab-
stand von 0.1 DOS-Einheiten. Die Linie beginnt links unten mit DOS=0.0 bei 300 DU fir O;,
1.5-10% c¢m~2 fiir HNO; und 1.2-10% cm2 fir CIONO,.
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Abb. 5.7 Korrelation HNO; - Os in der ersten Kampagne des Winters 1992/93. (Fehlergrenzen und
Absinkgerade: siehe Legende zur Abbildung 5.6.)

5.6.1.2 Kampagne 2 (27.1.93 - 5.2.93): Der kalte Polarwirbel

Ende Januar 1993 war der nérdliche Polarwirbel noch kalt -und seit seiner Entstchung prak-
tisch ungestort. Dieser Zeitpunkt war gut geeignet, um die chemische Zusammensetzung
von stratosphirischer Luft zu untersuchen, die lange Zeit im Dunkeln isoliert und hetero-
genen Reaktionen auf hdufig auftretenden PSCs ausgesetzt war.

Ein wesentlicher Punkt ist dabei das Verhalten von CIONO,. Es stellt sich die Frage, ob
dessen Reduzierung und somit Umwandlung in andere, wahrscheinlich reaktive, Chlorver-
bindungen bcobachtet werden kann und ob am Wirbelrand, wie zum Beispiel in Toon et al.
(1992b) beschrieben, ein Kragen mit hohen Werten dieses Spurengases auftritt. Beziiglich
HNO; ist von Interesse, ob dessen Sdulengehalte aufgrund von Denoxifizierung erhéht
sind, oder ob cine Erniedrigung, moglicherweise durch Kondensation, festgestellt werden
kann.
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Abb. 5.8 Geographische Position der gemessenen Spektren wihrend der zweiten Kampagne im Win-
ter 1992/93. Die einzelnen Flige unterscheiden sich durch die Form der Symbole. Die Ausfillung der
Symbole zeigt die relative Lage beziiglich des Polarwirbels an: leer = auBerhalb, halb = Randlage,
voll = innerhalb.

Insgesamt wurden vier MeBfliige durchgefiihrt. Auf dem Uberfiihrungsflug von Manching
nach Kiruna am 27.1.93 konnte ein schéner Schnitt Uiber die Vortexgrenze hinweg gewon-
nen werden. Am 31.1. folgte ein Flug im Gebiet zwischen Nordskandinavien und Spitzber-
gen am Wirbelrand. Wihrend eines weiteren Flugs nach Stden am 2.2. und wihrend des
Riickflugs am 5.2. konnte am Rand und auflerhalb des Wirbels gemessen werden.

Werte auflerhalb des Vortex existieren somit fir drei Fliige. Am 27.1. und am 2.2. liegen
die Werte von CIONO, unterhalb der Nachweisgrenze von 0.84:10' cm~2, und am 5.2. wur-
den Sdulengehalte von 1.1-1.5:10" cm? gemessen. Dies sind typische Ergebnisse fir mitt-
lere Breiten (Kapitel 5.1). Die HNO; Werte sind an allen drei Tagen dhnlich: am 27.1.
1.25 — 1.5-10% cm2, am 2.2. 1.11-1.27°10'¢ cm=2 und am $5.2. 1.26-1.38-10' cm2. Gleiches
gilt fir Ozon mit 248-330 DU am 27.1., 237-274 DU am 2.2. und 273-279 DU am 5.2..

Um aus diesen Werten die dynamische Erhohung der Saulengehalte stratosphérischer Gase
innerhalb des Wirbels abzuschédtzen, milssen zuerst die Absinkfaktoren abgeleitet werden.
Da der gro3te Teil des diabatischen Absinkens im Dezember und Januar stattfindet (Bauer
et al., 1994), kénnen zum einen die maximal von Toon et al. (1992a) gefundenen DOS-
Werte von 0.42 verwendet werden. Auch aus Bauer et al. (1994) ergibt sich fir den Zeit-
raum vom 31.10.91-18.1.92 ein mittlerer DOS-Wert der gleichen Gréfle. Aus den Transall-
LIDAR-Messungen wurde fur den Flug am 27.1.93 ein Wert von 0.35 berechnet, der etwas
niedriger als obige Abschidtzungen ist. In Tabelle 5.6 sind die theoretischen S#dulengehalte

5. Messungen und Interpretation 93




der drei stratosphérischen Gase flir beide DOS-Faktoren, die aus den auflerhalb des Wir-
bels gemessenen Werte berechnet wurden, eingetragen.

DOS CIONO; / 10%cm HNO; / 10%cm~? 0,/ DU

0 08-15 11 - 1.5 237 - 330
0.35 1.6 - 3.0 1.9 - 2.5 460 - 640
0.42 1.8 -33 20-27 504 - 702

Tabelle 5.6 Theoretische Werte der Siulengehalte diabatisch abgesunkener Profile im Polarwirbel Ende
Januar 1993 fiir unterschiedliche DOS-Faktoren.

Wie schon erwihnt, war der Flug am 27.1.93 ein Schnitt iiber die Grenze des Polarwirbels
hinweg. Wihrend dieser Kampagne wurden dabei die einzigen MeBpunkte innerhalb des
Wirbels aufgenommen. Der Flug ist daher geeignet, um nach eventuellen Anzeichen fir
heterogene chemische Prozesse zu suchen. Ruckwirtstrajektorien fur den 27.1. von Kiruna
aus, das sich wie unsere nordlichsten MeBpunkte gleichfalls im Wirbelinneren befand, zei-
gen deutlich, daf3 die Luft auf 380-475 K fiir lange Zeit so kalt war, daB} die Bildungstem-
peratur von PSC-I Teilchen unterschritten wurde. Auf 435 K wurden im Extremfall sogar
Temperaturen unter 190 K erreicht.

Die gemessenen CIONO,-Siulengehalte nehmen von auflen zum Wirbelrand hin bis auf
Werte von 1.9:10% cm2 zu und fallen dann im Inneren auf Werte unterhalb der Nachweis-
grenze ab. Man erkennt hier die Kragenstruktur von Chlornitrat am Wirbelrand (wenn
auch nicht so ausgeprégt, wie sie von Toon et al. (1992b, c) beobachtet worden ist). Diese
Abnahme von CIONO, im Wirbelinneren ist ein starkes Indiz fir die vorangegangene Um-
wandlung in aktive Chlorverbindungen. Vergleicht man die niedrigen Werte aus dem In-
neren mit den theoretisch zu erwartenden Werten bei reiner Dynamik aus Tabelle 5.6, so
erkennt man, dafl die gemessenen Sdulengehalte nur durch chemische Reaktionen erklért
werden koénnen.

Dieser Sachverhalt wird auch an der Korrelation von CIONO, mit HNO; deutlich (Abbil-
dung 5.9). Bis zum duBleren Rand hin Korrelieren beide Gase gut. Danach aber nimmt
HNO; im Wirbelinneren extrem stark zu, wihrend CIONQO, abnimmt. Kann diese Zunahne
von HNO; bis zu 3.7-10' cm nun allein auf dynamische Effekte zuriickgefithrt werden,
oder zeigen sich wie im Fall von CIONO, auch hier Hinweise auf heterogene Reaktionen?
Vergleicht man diese Werte mit den maximalen Sidulengehalten von 2.7:10' cm~2, die fur
Absinken berechnet wurden (Tabelle 5.6), dann sind unsere gemessenen Werte ein starkes
Indiz fur die Bildung von HNO; aus NO, wihrend des Winters. Auch die hochsten
HNO;-Sdulengehalte, die von Toon et al. (1992c) im arktischen Winter 1991/92.im Wirbel
gemessen wurden und die aufgrund der Korrelation mit HF auf dynamische Prozesse zu-
riickgefuhrt wurden, sind mit 3.2:10% cm~2 noch niedriger als alle MeBpunkte aus dem Wir-
belinneren am 27.1.93. Einen dritten Hinweis darauf, daf starke Denoxifizierung im Vortex
stattgefunden hat, erbringt der Vergleich mit den Sdulengehalten an NO, aus Kapitel 5.2.5.
Diese liegen im Bereich von 3.7-3.9:10% cm2 im Inneren des Polarwirbels. Das heifit, daf3
die von uns gemessenen HNO;-Sdulengehalte auf eine beinahe vollstdndige Denoxifizierung
der Stratosphédre Ende Januar 1993 schliefen lassen.
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Aus der Auftragung von O, gegen HNO; (Abbildung 5.10) ist zu erkennen, wie die Ozon-
sdulengehalte am 27.1. zum Wirbelrand hin ansteigen, dann aber im Gegensatz zu HNO;
unverdndert bei ca. 400 DU bleiben. Diese Ozonwerte sind zwar etwas héher als die Siu-
lengehalte auBerhalb des Vortex, sie erreichen aber nicht einmal den niedrigsten Wert von
460 DU, der fur reines Absinken berechnet wurde (Tabelle 5.6). Auch hier tritt also die
gleiche Problematik wie in der ersten Kampagne bei der Verwendung von Ozon als Tracer
fur das Absinken auf.

Die Vortexrandwerte vom 27.1. werden im folgenden gemeinsam mit den Ergebnissén des
Flugs am 31.1. diskutiert. Obwohl dieser zweite Flug wesentlich weiter nordlich stattfand,
lag er praktisch ausschlieBlich im Wirbelrandbereich, da sich der Vortex zwischen dem 27.1.
und 31.1. nach Norden verlagert hatte. Am 27.1. gibt es drei MeBpunkte am Wirbelrand,
von denen die ersten beiden eher am #ufleren Rand und der letzte im Randgebiet liegt. Die
Werte von HNO; und O; steigen dabei von 1.89:10% cm? auf 2.51:10% cm2 bzw. von
348 DU auf 392 DU an. In der Abbildung 5.11 148t sich erkennen, daB die gemessenen
Saulengehalte von HNO; und O; am 31.1. relativ konstant sind. Ihr Mittelwert liegt bei
2.83:10' cm2 bzw. 392 DU. Die Abbildung zeigt weiterhin, daB die Werte beider Gase mit
den am Wirbelrand gemessenen Sédulengehalten vom 27.1. recht gut {ibereinstimmen. Auch
an der Korrelation von HNO; und O; (Abbildung 5.10) ist zu sehen, wie gut die MeBpunk-
te vom 31.1. auf dem Verlauf der Punkte vom 27.1. liegen.

Vergleicht man hingegen die Sdulengehalte von CIONO, am Vortexrand widhrend der zwei
Flige (Abbildung 5.12), so ist deutlich zu sehen, daBl diese Werte nicht Ulbereinstimmen.
Am 31.1. ist der mittlere CIONO,-S4ulengehalt mit 3.6: 10" cm= mehr als doppelt so hoch,
wie die 1.7-10% cm~? am 27.1.. Daf3 dieser Unterschied nicht auf dynamische Prozesse zu-
riickgefiirt werden kann, beweisen nicht nur die dhnlich hohen Werte von HNO; und O; an
beiden Tagen und die vergleichbare Lage beziiglich des Wirbelrands, sondern auch die
Acrosolmessungen des LIDAR, das am 31.1. die Aerosolschicht in der gleichen Hohe maf}
wie am 27.1. im Randbereich.

Zur Interpretation dieses Unterschieds konnen Trajektorienrechnungen herangezogen wer-
den. Die Station, die den Vortexrandpunkten vom 27.1. am nédchsten liegt, ist Gardermoen,
am 31.1. ist es die Bdreninsel. Abbildung 5.13 und 5.14 zeigen die zugehorigen Rickwirts-
trajektorien. Man erkennt, daf} in beiden Féllen die Luftvolumina auf Gebiete nérdlich von
55°N beschrinkt bleiben und zum Wirbelrandbereich zu rechnen sind. Dabei sind zwei we-
sentliche Unterschiede in der Geschichte der Luft an den beiden Tagen festzustellen. Er-
stens kamen die Luftpakete am 31.1. aus stdlicheren Breiten, wihrend sie vor dem 27.1.
weiter nordlich waren. Zweitens war die Luft am 31.1. vorher wesentlich warmer und kiihl-
te sich gerade ab. Am 27.1. hingegen war die Luft gerade in einer Erwérmungsphase, nach-
dem sie 12 Stunden vorher auf 475 K eine minimale Temperatur von 194 K und auf der
Isentropenfliche 550 K 192 K erreicht hatte. Die Temperaturen waren also- wesentlich
niedriger als am 31.1.. Dies 143t den SchluB} zu, daf3 die niedrigen CIONO,-Werte am 27.1.
daher rithren, daf3 die Luft kurz zuvor durch heterogene Prozesse auf PSC-Oberflichen ak-
tiviert wurde. Die hohen Sdulengehalte am 31.1. dagegen konnen auf die Riickreaktion von
CIO zu CIONO, wihrend der hoheren Temperaturen zuriickgefithrt werden. Weiterhin be-
steht die Moglichkeit, daB die Luft am 31.1. vorher weiter siidlich mit NO,-reicher Luft aus
dem WirbeldufBeren gemischt wurde und daB sich CIONO, durch die Reaktion mit ClO auf-
gebaut haben kénnte.

5. Messungen und Interpretation 95




Modellrechnungen, die von Chipperfield et al. (1994) mittels eines dreidimensionalen che-
mischen Transportmodells durchgefithrt wurden, zeigen deutlich den EinfluB der heteroge-
nen Chemie und spiegeln auch den Unterschied zwischen dem 27.1. und 31.1. qualitativ
wider.

Zusammenfassend 146t sich sagen, daB3 der Vortexrandbereich beziiglich CIONO, keine ein-
heitliche chemische Zusammensetzung aufweist, sondern je nach der Geschichte der Luft-
massen extrem variabel ist.

Der MefBflug am 31.1. war noch aus einem anderen Grund aufschluBreich. Es wurde pdm-
lich die gleiche Flugstrecke zweimal durchflogen, so daf3 mit einer zeitlichen Differenz von
ca. 3-4 Stunden am gleichen Ort gemessen werden konnte. Wihrend man an den Sédulenge-
halten von HNO; und O; keinen Unterschied erkennt, sind die gemessenen Sdulengehalte
von CIONO, in der zweiten Flughilfte deutlich erhéht, im Mittel um 0.8:10* cm=2 Die
Modellrechnungen von Chipperfield et al. (1994) spiegeln diese relative Lage der Mef-
punkte wider. Die beobachteten Unterschiede kommen dadurch zustande, daf} sich in der
Zwischenzeit die CIONO,-Verteilung mit starken Gradienten rdumlich verlagert hat.

Der zweite Flug der Kampagne fand am 2.2.93 statt. In der ersten Halfte der Flugstrecke,
die entlang schwedischen Kiiste nach Siiden fithrte, werden Siulengehalte von HNO;,
CIONO, und O, gemessen, die eindeutig Luftmassen von auflerhalb des Polarwirbels zuge-
ordnet werden kénnen (Abbildung 5.9 und 5.10). Gleiches zeigen auch die Werte der poten-
tiellen Vorticity. Nach einer durch Wolken bedingten MeBunterbrechung sind die Séulenge-
halte der drei stratosphérischen Gase auf dem Riickflug entlang der norwegischen Kiiste
Richtung Norden plotzlich stark erhoht. Sie nehmen nach Norden hin weiter zu. Das
plotzliche Ansteigen der Werte wihrend der zweiten Flughilfte deutet schon an, dafl man
sich hier eher am Wirbelrand befindet. Die PV-Werte in der Tabelle des Anhangs J sind
zwar hoher, zeigen aber den Verlauf der Wirbelgrenze nicht eindeutig. Besser kann man die
Situation auf der Karte der potentiellen Vorticity mit eingezeichneter Flugroute analysieren
(Abbildung 5.15). Hier wird am starken Gradienten der PV deutlich, wie die Vortexgrenze
verlduft, und daBl man sich zu Beginn auB3erhalb und am Ende des Flugs (beginnend auf der
gleichen geographischen Breite, nur weiter westlich) im Wirbelrandbereich aufhielt. Abbil-
dungen 5.9 und 5.10 zeigen die gute Korrelation aller drei Gase am 2.2.. Es werden
HNO;-Sédulengehalte von 1.8-2.2:10 cm=2, CIONO,-Werte von 2 — 3.5:10% cm™ und
O;-Werte von 360-445 DU gemessen. HNO; liegt etwas niedriger als am 31.1. und ist ver-
gleichbar mit den Ergebnissen vom duBeren Wirbelrand am 27.1.. Die CIONO,-Séulenge-
halte sind hoher als diejenigen am 27.1. und erreichen Werte wie am 31.1.. Die Sdulenge-
halte von Ozon sind die hochsten, die wihrend dieser MefSkampagne verzeichnet werden.
Diesmal korreliert Ozon auch wesentlich besser mit den beiden anderen Gasen. Riickwirts-
trajektorien von der Bédreninsel fiir den 2.2. zeigen, daB die Luft eine dem 31.1.93 dhnliche
Geschichte hat. Dadurch sind die im Vergleich zum 27.1. erhohten Werte an CIONO,; er-
klarbar. AufBlerdem zeigt Abbildung 5.9, daB HNO; und CIONO, vom 2.2. gut mit den
Werten vom 31.1. korrelieren. Warum Ozon hierbei aus der Reihe fillt, kann allerdings
nicht beantwortet werden.

Wihrend des Riickflugs nach Manching am 5.2, werden tiber Mittelskandinavien Sdulenge-
halte von HNO; und CIONO, beobachtet, die mit den Randwerten des 2.2. vergleichbar
sind. Ozon ist hingegen wieder etwas niedriger und enspricht eher den Sdulengehalten vom
27.1.. Uber Deutschland werden typische Siulengehalte fiir mittleren Breiten gemessen.
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Abb. 5.9 Korrelation HNO; - CIONQ; in der zweiten Kampagne des Winters 1992/93. (Fehlergrenzen
und Absinkgerade: siche Legende zur Abbildung 5.6.)
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Abb. 5.10 Korrelation HNO; - O; in der zweiten Kampagne des Winters 1992/93. (Fehlergrenzen und
Absinkgerade: siehe Legende zur Abbildung 5.6.)
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Abb. 5.11 Verlauf von HNO; und O; gegen die potentielle Vorticity auf 475 K am 27.1.93 und am
31.1.93.
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Abb. 5.12 Verlauf von CIONO, gegen die potentielle Vorticity auf 475 K am 27.1.93 und am 31.1.93.
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Abb. 5.13 Riickwirtstrajektorien gegen die geographische Breite mit Endpunkt in Gardermoen
(60.2°N, 11.1°0) und der Béreninsel (74.5°N, 19.0°0). Die Zeitachse gibt die Stunden vor der An-
kunft des Luftpakets bei t=0 an. Beide Stationen lagen an den jeweiligen Tagen am Rand des Polar-
wirbels. Man erkennt, daB die Luft am 27.1.93 aus nérdlichen Breiten und am 31.1.93 aus dem Siiden
kam.
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Abb. 5.14 Temperatur auf Riickwirtstrajektorien mit Endpunkt in Gardermoen (60.2°N, 11.1°0) und

der Bireninsel (74.5°N, 19.0°0). Die Zeitachse gibt die Stunden vor der Ankunft des Luftpakets bei
t=0 an. Beide Stationen lagen an den jeweiligen Tagen am Rand des Polarwirbels. Man erkennt den
deutlichen Unterschied der Temperaturgeschichte der Luftpakete vor der Ankunft.
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Abb. 5.15 Karte der potentiellen Vorticity auf 550 K am 2.2.93 mit eingezeichneter Flugroute. Die
Ostliche Hilfte des Flugs lag deutlich auBerhalb, wihrend der westliche Teil am Rand des Polarwirbels
stattfand.

5.6.1.3 Kampagne 3 (5.3.93 - 12.3.93): Der Polarwirbel iiber dem Mittelmeer

Einen halben Monat nach der zweiten MeBkampagne fand Mitte Februar die erste starke
Erwidrmung des Polarwirbels in diesem Winter statt. Danach war das Auftreten von PSCs
sehr unwahrscheinlich. Die endgiiltige Erwdrmungsphase begann Anfang Mirz mit einer
extremen Deformation des Wirbels, der sich liber Europa bis fast 35°N erstreckte. In diesen
Zeitraum fiel die dritte Transall-Mefkampagne, die zum einen die chemische Zusammen-
setzung des Polarwirbels dret Wochen nach der Stratosphdrenerwdrmung untersuchen und
zum anderen das Verhalten der Luft bis zu der sudlichsten Erstreckung des Polarwirbels
erforschen sollte.
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Abb. 5.16 Geographische Position der gemessenen Spektren wihrend der dritten Kampagne im Win-
ter 1992/93. Die einzelnen Fliige unterscheiden sich durch die Form der Symbole. Die Ausfiillung der
Symbole zeigt die relative Lage beziiglich des Polarwirbels an: leer = auBerhalb, halb = Randlage,
voll = innerhalb.

Um die Luft im Norden mit den Messungen der zweiten Kampagne vergleichen zu kénnen,
fand am 5.3. ein Flug von Manching nach Kiruna mit MeBpunkten am Vortexrand und
-inneren statt. Am 7.3. wurde dieser Flug nach Norden hin fortgesetzt. Dabei wurden S4u-
lengehalte von Spurengasen im Inneren des Wirbels gemessen. Zur weiteren Untersuchung
der Luftmassen auf jhrem Weg innerhalb des Polarwirbels nach Siiden schlossen sich drei
MeBfliige an. Ein Flug am 8.3. zuriick nach Manching wurde am 9.3. nach Thessaloniki
fortgesetzt. Von da aus fithrte ein weiterer Flug am 10.3. nach Westen uber das Mittelmeer
hinweg bis zu den Kanarischen Inseln. Alle diese Flige lieferten MeBlwerte aus dem Wir-
belinneren, bis auf einen Punkt auBlerhalb am 10.3.. Der Riickflug nach Deutschland am
12.3. fand ausschliefllich auBlerhalb des Wirbels statt.

Aullerhalb des Wirbels werden am 10.3. auf 37°N fir CIONO, Siulengehalte unter der
Nachweisgrenze, fir HNO; von 1.2:10% cm2 und fiir O; von 320 DU gemessen. Etwas wei-
ter nordlich zwischen 40°N und 50°N werden am 12.3. Werte fiir CIONO,, HNO; und O,
von unterhalb der Nachweisgrenze bis 1.3:10 cm2, von 1.4:10 ¢cm~2 bis 1.6:10' cm~2 und
von 311 DU bis 371 DU erhalten - durchweg typische Werte fiir mittlere Breiten.

Der Flug ins Wirbelinnere am 5.3. nach Kiruna und seine noérdliche Fortsetzung am 7.3.
zwischen Nordskandinavien und Spitzbergen zeigen im Vergleich mit der zweiten Meflkam-
pagne einen deutlichen Unterschied in den CIONO,-S4ulengehalten. Das Spurengas steigt
von Wirbelrandwerten mit 3-4-10% cm=2 zu S#ulengehalten im Inneren von bis zu
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4.8:10% cm= am 5.3. und 5.4:10% cm~? am 7.3., den hochsten Werten dieser Kampagne, an.
Es tritt also kein CIONO,-Kragen am Wirbelrand mehr auf. Durch Absinkvorginge 148t
sich die starke Erhohung der Siulengehalte im Inneren nicht erkliren. Dies zeigt sich etwa
an der eingezeichneten Absinkgeraden in Abbildung 5.17, in der die Korrelation von
CIONO, und HNO; in dieser Kampagne dargestellt ist. Das Phidnomen des plétzlichen An-
stiegs von CIONO, nach Ende der kalten Phase des Polarwirbels wurde auch wihrend der
EASOE-Kampagne beobachtet (Kapitel 5.6.2, Adrian et al., 1994, Oelhaf et al., 1994). Un-
sere Messungen zeigen, dafl diese Beobachtung kein Einzelfall wihrend eines bestimmten
Winters war sondern wahrscheinlich in jedem Winter, in dem gentigend tiefe Temperaturen
zur Bildung von PSCs vorliegen, auftritt. Nach Miiller et al. (1994) wird der CIONO;-An-
stieg dadurch hervorgerufen, dafl das reaktive Chlor, das sich wihrend der kalten Periode
im Wirbelinneren angereichert hat, mit NO, zu CIONOQ, reagiert. Dieses kann dann auf-
grund von fehlenden PSCs nicht mehr abgebaut werden. Voraussetzung dazu ist allerdings,
daf} gentigend NO, im Wirbelinneren zur Verfligung steht. Wie wir bei der Diskussion der
zweiten Kampagne gesehen haben, lag wihrend dieser Zeit fast das gesamte NO, in Form
von HNO; vor. Es stellt sich daher die Frage, welche Sdulengehalte von HNO; nun in der
dritten Kampagne beobachtet wurden, und ob diese mit dem Anstieg von CIONO, zu ver-
einbaren sind. '

Der Séulengehalt von HNO; iiber der Transall erreicht am 5.3. Werte von 2.14-10% ¢cm2
und am 7.3. - &dhnlich wie CIONO, - das Maximum der gesamten Kampagne von
2.45-10% cm2. Diese Sdulengehalte sind deutlich niedriger als die 3.7-10% cm™2 am 27.1.93.
Um eine eindeutige Aussage treffen zu kénnen, ob die Erniedrigung des Sdulengehalts nicht
nur durch dynamische Prozesse verursacht wurde, mul das Absinken innerhalb des Polar-
wirbels am 5.3. und 7.3. beriicksichtigt werden. Im Vergleich zur Aerosolschicht auBierhalb
des Vortex am 12.3. ergeben sich am 5.3. und 7.3. ‘Absinkfaktoren von 0.13 bzw. 0.25. Die
erh6hten Sédulengehalte von HNO; im Wirbelinneren am 5. und am 7.3. lassen sich mit
diesen Faktoren im Gegensatz zu den Werten am 27.1. allein durch Absinken erkldren.
Auch das Ansteigen der Sdulengehalte der stratosphdrischen Gase zwischen dem 5.3. und
7.3. ist auf den unterschiedlichen Grad des Absinkens zuriickzufilhren. Da HNO; innerhalb
des Wirbels am 27.1. durch chemische Prozesse erhéht war, muf} es also in der Zwischen-
zeit aufgrund von Photolyse oder chemischen Reaktionen (Gleichungen 1.8, 1.9) abgebaut
worden sein. Ein Teil des freigewordenen NO, (ca. 0.5:10 cm™?) ist jetzt in CIONO, gebun-
den.

Beziiglich der innerhalb des Wirbels gemessenen Siulengehalte von O, an beiden Tagen ist
festzustellen, daBl der Anstieg von 330 DU auf 400 DU sehr gut mit den unterschiedlichen
DOS-Faktoren zusammenpafit und daher durch dynamische Effekte erkldrt werden kann.
(Siehe auch die Korrelation von O; und HNO, an beiden Tagen in Abbildung 5.18.) Aller-
dings 148t sich, wie auch in den beiden vorigen Kampagnen, beim Vergleich mit den Ozon-
sdulengehalten auBerhalb des Wirbels am 12.3. oder dem siidlichsten Randwért am 35.3.
feststellen, dafl im Wirbelinneren die Werte um ca. 100 DU zu niedrig liegen.

Wihrend der nédchsten drei Tage am 8., 9. und 10.3. konnte die Luft innerhalb des Vortex
auf dem Weg nach Stiden verfolgt werden. Da am 8.3. wegen Wolkenbedeckung lediglich
ein MeBpunkt tiber Deutschland gewonnen werden konnte, soll dieser zusammen mit dem
Flug nach Thessaloniki am 9.3. diskutiert werden. Die mittleren Sidulengehalte von HNO;
und O, liegen mit Werten von 1.35:10' cm=2 und 1.55:10* cm~? bzw. mit 284 DU und
337 DU in der GroBenordung von Siulengehalten aus mittleren Breiten. CIONO, ist mit
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2.4:10% cm2 und 3-10% cm™2 relativ zu den Werten auBerhalb des Wirbels zwar erhoht, aber
auch wesentlich niedriger als am 5.3. oder 7.3.. Die gute Korrelation von CIONO, mit
HNO; (Abbildung 5.17) an allen Tagen ist ein Hinweis darauf, daB es sich bei den Ande-
rungen im wesentlichen um dynamisch bedingte Variationen handelt. Dies zeigen auch die
LIDAR-Aerosolmessungen der beiden Tage, aus denen Absinkfaktoren von lediglich 0.07
am 8.3. und 0.09 am 9.3. abgeleitet wurden. Die Luft muB} also bei ihrem Weg in stidlichere
Breiten aufgestiegen sein. Sehr schén erkennt man diesen Sachverhalt auch an Riickwérts-
trajektorien mit Endpunkten in Lindenberg flir den 8.3. in der Nihe unseres Mefpunkis
bzw. in Hauteprovence am 9.3. (Abbildung 5.19). Der Druck entlang der Trajektorien
nimmt nach Siiden hin auf fast allen Niveaus deutlich ab. Inwieweit die Abnahme von
CIONO; und HNO; im Siiden auch der Photolyse bzw. chemischen Reaktionen zuzuschrei-
ben ist, wurde von Pfeilsticker et al. {1994) nédher untersucht.

DaB die Abnahme von Ozon wiederum nicht gut in das Bild als Tracer paflt, erkennt man
an dessen Korrelation mit HNO; (Abbildung 5.18). Die Ozonsdulengehalte vom 8. und 9.3.
liegen nicht auf der Geraden, die durch die MeBwerte innerhalb des Vortex vom S. und 7.3.
aufgespannt wird. Auch nimmt der Mittelwert von O; zwischen dem 7.3. und 9.3. nur um
15.5% im Vergleich mit 35-38% bei HNO; und CIONO, ab.

Auf dem Flug von Thessaloniki zu den Kanarischen Inseln am 10.3.93 wurde im wesent-
lichen entlang des vierzigsten Breitenkreises iiber dem Mittelmeer innerhalb des Polarwir-
bels gemessen. Wegen Wolkenbedeckung konnte zwischen Spanien und den Kanarischen
Inseln nur Uber Stdspanien ein MeBpunkt aulerhalb des Wirbels aufgenommen werden.
Abbildung 5.20 zeigt den O-W-Schnitt der berechneten Sdulengehalte. Die Vortexgrenze
liegt nach LIDAR-Messungen bei ca. 5°0. Deutlich ist die sprunghafte Abnahme aller drei
Sédulengehalte beim Verlassen des Wirbels zu erkennen. Im Wirbelinneren werden Mittel-
werte von 3,9-10% cm2 fir CIONQO,, 1.78:10' ¢cm2 fur HNO; und 381 DU fur O, gemessen.
Dies stellt eine Zunahme gegeniiber den beiden vorhergehenden Tagen dar. Nach Abbil-
dung 5.17 korrelieren CIONO, und HNO; wieder relativ gut mit den vorherigen Mes-
sungen. Dies 148t auf atmosphérische Dynamik als Hauptverursacher schlieBen. Die Ozon-
sdulengehalte korrelieren auBerdem gut mit den beiden vorherigen Tagen, jedoch nicht mit
den Messungen weit im Norden. Es konnte deshalb vermutet werden, dal3 zwischen den
nordlichen Messungen innerhalb des Vortex und den Messungen im Suden ein Unterschied
besteht. Betrachtet man den Verlauf der Trajektorien, so 148t sich erkennen, daB wihrend
der Messungen im Norden die Luft auf allen Niveaus aus dem Vortexinneren stammt. Da-
gegen wird im Stiden auf 400 K (ca.15 km Héhe) und darunter Luft aus siidlichen Breiten
in das Profil eingemischt. Um eine relative Erhohung der Sdulengehalte zu erhalten, miifite
also ozonreichere Luft einstrdmen. Dies scheint eher unwahrscheinlich, da das Profil inner-
halb des Wirbels in dieser Héhe schon durch Absinken erhdhte Mischungsverhéltnisse ha-
ben sollte. Eine relative Erhéhung des Sdulengehalts durch Mischung wiirde sich lediglich
dann ergeben, wenn das Ozonprofil innerhalb des Vortex unterhalb 400 K stark vermindert
wire. Die maximale Erhéhung der Sdulengehalte durch Einmischung von Luft mit fir mitt-
lere Breiten typischen Ozonmischungsverhiltnissen wiirde dann ca. 50 DU betragen. Unter
Berticksichtigung dessen wiirde eine bessere Korrelation der siidlichen Ozonsédulengehalte
mit den Sdulengehalten im Norden erzielt. Betrachtet man allerdings Ozonprofilmessungen
aus Sondenaufstiegen im Norden, z.B. am 6.3. oder 8.3. iiber der Béreninsel, so 18t sich
keine derartige Verdnderung des Profils unterhalb 15 km feststellen. Daher wird die An-
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nahme, dafBl die schlechte Korrelation der Ozonsiulengehalte durch Einmischung fremder
Luft zustande kommt, unwahrscheinlich.

Am 12.3. werden, wie schon erwidhnt, normale Werte aus mittleren Breiten gemessen. Es
gibt daher keinen Hinweis darauf, daB} Luft aus dem Wirbel, der sich noch wenige Tage
zuvor an dieser Stelle befand, ausgestrémt ist und sich mit der nachfolgenden Luft ver-
mischt hat,
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Abb. 5.17 Korrelation HNO; - CIONO; in der dritten Kampagne des Winters 1992/93. (Fehlergren-
zen und Absinkgerade: sieche Legende zur Abbildung 5.6.)
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Abb. 5.18 Korrelation HNO; - Oy in der dritten Kampagne des Winters 1992/93. (Fehlergrenzen und
Absinkgerade: siehe Legende zur Abbildung 5.6.)
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Abb. 5.19 Riickwirtstrajektorien am 8.3.93 mit Endpunkt in Lindenberg (52.2°N, 14.1°0) und am
9.3.93 mit Endpunkt in Hauteprovence (43.9°N, 5.7°0). Die Zeitachse gibt die Stunden vor der An-
kunft des Luftpakets bei t=0 an. Man erkennt deutlich, wie in den letzten beiden Tagen der Druck
auf den Niveaus konstanter potenticller Temperatur abnimmt.
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Abb. 520 Flug vom Wirbelinneren nach auBlen (Ost-West) am 10.3.93 iiber dem Mittelmeer und
Stidspanien. Der Wirbelrandbereich wurde durch LIDAR-Messungen bestimmt.

5.6.1.4 Kampagne 4 (24.3.93 - 29.3.93): Der Polarwirbel kurz vor der Auflosung

Nach der starken Deformation zu Beginn des Monats ldste sich der Polarwirbel nicht so-
fort auf, sondern stabilisierte sich gegen Ende Mérz nochmals. In dieser Phase - zwei Wo-
chen vor der endgiiltigen Umstellung zur Sommerzirkulation - fand die letzte MefSkampa-
gne des Winter 1992/93 statt. Untersucht werden sollte, inwieweit sich die chemische Zu-
sammensetzung des Vortex in der kurzen Zeit seit der letzten Kampagne gedndert hatte
und inwiefern Auflésungserscheinungen, wie das Ausstromen von Luftmassen aus dem
Wirbelinneren, stattfinden.
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Abb. 5.21 Geographische Position der gemessenen Spektren wihrend der vierten Kampagne im Win-
ter 1992/93. Die einzelnen Fliige unterscheiden sich durch die Form der Symbole. Die Ausfiillung der
Symbole zeigt die relative Lage beziiglich des Polarwirbels an: leer = aufBerhalb, halb = Randlage,
voll = innerhalb. ‘

Insgesamt wurden vier Flige durchgefiihrt: ein Uberfiihrungsflug nach Kiruna mit MefB-
punkten aufBlerhalb des Wirbels; zwei Flige von Kiruna nach Spitzbergen am 25.3. und
28.3. am Wirbelrand und im Inneren; sowie der Riickflug am 29.3. auBerhalb des Vortex.

An diesem letzten Tag werden iiber Ddnemark und Norddeutschland typische Sdulenge-
halte mittlerer Breiten gemessen: CIONO, liegt unterhalb der Nachweisgrenze, HNO; bei
1.88:10' ¢cm2 und Ozon bei 366 DU,

Im Gegensatz dazu kam es bei dem Hinflug am 24.3. zu ungewdhnlichen Ergebnissen.
Nahe Dinemark werden nur leicht erhohte Saulengehalte gemessen (CIONO;: 1.4:10% cm2,
HNO;: 1.9:10' cm2, Os: 396 DU). Sechs Breitengrade, also ungefihr 650 km, weiter nord-
lich steigen die Werte von CIONO, um 130% auf 3.2:10' cm=2. Auch die Sdulengehalte von
HNO; und O; zeigen einen, wenn auch wesentlich weniger stark ausgepriagten Anstieg um
16% auf 2.22:10% cm2 bzw. um 23% auf 451 DU (Abbildungen 5.22 und 5.23).

Die extreme Erhéhung von CIONO, kann nur daher riihren, daB Luft aus dem Wirbelbe-
reich gemessen wurde. Lagen die MeBpunkte also wirklich auBerhalb des Vortex - wie es
die Werte der potentiellen Vorticity (Anhang K) vermuten lassen - oder stammen sie doch
aus dem Randbereich? Um dies zu entscheiden, sollen zuerst die Karten der potentiellen
Vorticity betrachtet werden (Abbildung 5.24). Auf der isentropen Fliche von 550 K er-
kennt man, daB die MeBpunkte mit einem Abstand von ca. 1500 km vom Randbereich
deutlich auBerhalb liegen. Auf der Karte der 475 K-Fldche ist die Wirbelgrenze weiter nach
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Siden verschoben, d.h. der Wirbelrand liegt nicht vertikal. Trotzdem befinden sich auch
hier die MeBpunkte noch mindestens 200-300 km von der Wirbelgrenze entfernt. Auch die
LIDAR-Aerosolmessungen zeigen keinerlei Anzeichen fiir ein Absinken, d.h. ein eventu-
elles Eindringen in die Vortexgrenze. '

Wiéhrend die erhohten Sdulengehalte von HNO; und Ozon eventuell noch auf dynamische
Prozesse auflerhalb des Wirbelbereichs zuriickgefiihrt werden konnen, muB es sich bei dem
Anstieg von CIONO, um eine Mischung von CIONO,-reicher Luft aus dem Vortex mit
Luft von auflerhalb handeln. Dieser ProzeB kann aber anhand von Trajektorien nicht nach-
vollzogen werden. Ein Ausstromen von Luft aus dem Wirbel ist zu diesem Zeitpunkt nicht
unwahrscheinlich, da sich der Polarwirbel im Zustand der Auflésung befand. Es zeigt sich
also, dafy die erhohten CIONO,-Gehalte im Wirbelinneren als Tracer zum Nachweis von
Luft aus dem Vortex dienen kénnen. Hohe CIONO,-Werte, die nun auflerhalb des Wirbels
zu finden sind, kénnen dort zu einer Ozonzerstérung nach Reaktionszyklus 1.16-1.19 fih-
ren und fur den beobachteten Abwirtstrend des Gesamtozons in mittleren Breiten mitver-
antwortlich sein. A

Am darauffolgenden Tag, dem 25.3.93, wurde ein Flug von Kiruna bis nérdlich von Spitz-
bergen durchgefuhrt. Dabei wurden hauptsdchlich MeBwerte am inneren Wirbelrand und
im Inneren erhalten (Abbildung 2.26). Dariiberhinaus gab es einen Mefpunkt auflerhalb in
einer dhnlichen Lage relativ zum Vortex wie die Messungen mit erhéhten CIONO,-Werten
am Tag zuvor. Dieser zeigt mit 3.4:10% cm—2 (CIONO;), 2.35:10 cm~? (HNO;) und 449 DU
(05) gleichfalls erhéhte Sdulengehalte.

Die tibrigen Werte im inneren Randbereich und Inneren zeichnen sich vor allem durch die
sehr hohen CIONO,-Sdulengehalte iiber dem Flugzeug aus. Diese liegen mit einem Mittel-
wert von 5.8'10% cm~2 nochmals héher als die Maximalwerte der 3. MeBkampagne. Ver-
gleicht man diesen Wert mit den Abschidtzungen fiir Cl, von maximal 10-10* cm~? (Kapitel
5.2.5), wird klar, daf3 der grofte Anteil davon in Form von CIONO; vorliegt. Da sich der
aus Aerosolmessungen bestimmte Absinkfaktor von 0.27 am 25.3. kaum von demjenigen
vom 7.3. unterscheidet, 146t dies die Aussage zu, dal innerhalb von zweieinhalb Wochen
der Chlornitratgehalt des Wirbels um ca. 20% zugenommen hat. Dies bedeutet, daf} wéh-
rend der dritten Kampagne im Wirbel noch reaktives Chlor vorhanden gewesen sein muf} -
ein Befund, der auch von dem DOAS-UV-Gerit an Bord der Transall anhand von erh6hten
OClO-S4dulengehalten nachgewiesen wurde (Pfeilsticker et al., 1994).

Beziiglich HNO,; liegt der Mittelwert der gemessenen Sidulengehalte am 25.3. bei
2.26:10' cm?, also etwas niedriger als am 7.3..

Der mittlere Ozonsédulengehalt vom 25.3. ist mit 425 DU etwas hoher als die typischen
Werte, die im Stden auflerhalb des Wirbels gemessen wurden. Jedoch erreichen sie nicht
die Werte, die durch Absinken aus dem Absinkfaktor berechnet werden und liegen auch
unterhalb der am Tag zuvor erhaltenen Sdulengehalte in Wirbelndhe (Abbildung 5.23).

Am 28.3. fand nochmals ein MeBflug nach Norden entlang der Ostkiiste von Spitzbergen
statt (Abbildung 2.27). Fast alle MeBpunkte stammen dabei aus dem Wirbelrandbereich.
Die Siulengehalte von HNO; variieren von 1.67°10% cm? am 4ufleren Rand bis
1.9:10' cm~? weiter im Inneren. Die Ozonsidulengehalte sind mit 330 DU bis 350 DU die
niedrigsten der gesamten Kampagne. Die Siulengehalte beider Gase sind also um ca. 20%
gegeniiber dem 25.3. erniedrigt. DaB dies auf dynamische Prozesse zuriickzufithren ist, er-
kennt man einmal an der relativ guten Korrelation der beiden Gase wihrend der gesamten
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MeBkampagne (Abbildung 5.23). Aber auch die Aerosolmessungen, aus denen am Wirbel-
rand DOS-Werte von 0.0 - 0.5 und im Inneren von 0.11 hergeleitet wurden, zeigen, daf die
Luft im Vergleich zum 25.3. (DOS=0.27) angehoben ist. Diese Unterschiede in den meteo-
rologischen Verhiltnissen spiegeln sich auch in Trajektorienrechnungen wider (Abbildung
5.25). Am 25.3. steigt der Druck auf der Riickwirtstrajektorie von Ny-Alesund (Spitzber-
gen) an, wihrend vor dem 28.3. der Druck auf der Trajektorie deutlich abfillt, d.h. das
Luftpaket angehoben wurde. Vergleicht man die Driicke auf 475 K und 550 K am 25.3.
und 28.3. miteinander, so unterscheiden sie sich um ca. 15-20%; dies stimmt mit der Ab-
nahme von O; und HNO; ungefihr iiberein.

Interessant sind die Messungen von Chlornitrat. Diese erreichen einmal mit 6.2:10' cm™
im Wirbelinneren vergleichbare Séulengehalte wie am 25.3.. Im Randbereich sind die Werte
sehr variabel und héngen stark davon ab, ob man sich weiter am inneren (bis 4-10* cm?)
oder am &ufleren Rand (1.6 - 2.3:10" cm2) aufhilt (Abbildung 5.22). Dieser starke Gra-
dient von CIONO, im Randbereich und vor allem die gegeniiber Werten aus mittleren Brei-
ten nur leicht erhdhten Chlornitratsiulengehalte am dufleren Rand sind deshalb auffillig,
weil am 25.3. kein so extremer Abfall und am 24.3. und 25.3. knapp auflerhalb der Vortex-
grenze noch stark erhohte Werte an CIONO, festgestellt wurden. Es scheint, da3 der Wir-
bel am 24. und 25.3. am Ort der Messungen ‘durchldssiger’ war als am 28.3.. Bei dieser
Interpretation mufl man jedoch vorsichtig sein, da auch die Sidulengehalte von Salpetersédu-
re und Ozon an diesem 28.3. niedriger sind als drei Tage zuvor. Wie oben gezeigt wurde,
kann dies durch die dynamisch unterschiedlichen Verhiltnisse begriindet werden. Anderer-
seits macht diese Erniedrigung gerade 20% aus, stellt also nur die Hilfte der 40%igen Ab-
nahme von CIONO, im dufleren Wirbelrand dar.

Gibt es nun auch meteorologische Indizien fiir einen Unterschied zwischen den Wirbelrand-
bereichen beider Messungen? Vergleicht man die Karten der potentiellen Vorticity am 25.3.
mit denjenigen am 28.3. auf verschiedenen Flachen potentieller Temperatur (Abbildungen
5.26, 5.27), so erkennt man, daBl am 25.3. auf 475 K die Wirbelgrenze weiter nach Siiden
reicht als auf dem 550 K-Niveau, Der Wirbel liegt hier also schrig. Am 28.3. hingegen
stimmen die Grenzen auf den verschiedenen Niveaus relativ gut tiberein. Dal3 der Wirbel-
rand am 28.3. weniger gestort war als am 25.3. erkennt man auch an den Trajektorien der
Béreninsel, die beide Male im Randbereich lag (Abbildung 5.28). Am 25.3. kommen die
Luftmassen auf den unterschiedlichen Isentropenflichen kurz vor ihrer Ankunft aus sehr
unterschiedlichen Breiten. Am 28.3. liegt dagegen keine solch starke Divergenz vor.
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Abb. 5.22 Korrelation HNO; - CIONO; in der vierten Kampagne des Winters 1992/93. (Fehlergren-
zen und Absinkgerade: siche Legende zur Abbildung 5.6.)
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Abb. 5.23 Korrelaiton HNQ; - Oy in der vierten Kampagne des Winters 1992/93. (Fehlergrenzen und
Absinkgerade: siche Legende zur Abbildung 5.6.)
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Abb. 5.24 Karten der potentiellen Vorticity am 24.3.93 auf 550 K (oben) und 475 K (unten) mit
eingezeichneter Lage der MeB3punkte.
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Abb. 5.25 Rickwirtstrajektorien mit Endpunkt Béreninsel (74.5°N, 19.0°0) am 25.3.93 und 28.3.93.
Man erkennt, daB die Luft am 28.3. stirker angehoben war als am 25.3., als sie sich in einer Abwirts-
bewegung befand.
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Abb. 5.26 Karten der potentiellen Vorticity am 25.3.93 auf 550 K (oben) und 475 K (unten) mit
eingezeichneter Lage der MeBpunkte.
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Abb. 527 Karten der potentiellen Vorticity am 28.3.93 auf 550 K (oben) und 475 K (unten) mit
eingezeichneter Lage der MeBpunkte.
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Abb. 5.28 Riickwirtstrajektorien mit Endpunkt Béreninsel (74.5°N, 19.0°0) am 25.3.93 und 28.3.93.
Die in verschiedenen Hohen advektierte Luft kam am 25.3. aus sehr unterschiedlichen geographischen

Breiten, wihrend die Trajektorien am 28.3. 24 Stunden lang parallel verlaufen.

5. Messungen und Interpretation



5.6.2 Die Meflkampagnen im Winter 1991/92

Im folgenden werden die Transall-Mefkampagnen des Winters 1991/92 diskutiert. Da wih-
rend der ersten Meflphase im Dezember 1991 aufgrund von Geriteschwierigkeiten keine
verldBlichen Daten gewonnen werden konnten, wird mit der 2. Kampagne im Januar 1992
begonnen. Die wichtigsten Unterschiede im Experiment und in der Datenqualitit zwischen
beiden Wintern wurden schon in Kapitel 5.5 ausfithrlich dargelegt. Hinsichtlich der Quali-
tidt der berechneten Sdulengehalte dieses Winters ist zu erwdhnen, dall die Ergebnisse von
CIONO, aufgrund der schlechteren Aufldsung mit einem gréBeren Fehler behaftet sind als
im darauffolgenden Winter, Die Fehler in den HNO;- und Os-Sdulengehalten unterscheiden
sich dagegen nur wenig von denjenigen des niichsten Jahres.

5.6.2.1 Kampagne 2 (8.1.92 - 17.1.92 ):. Der Polarwirbel Mitte Januar

Diese MeBkampagne fiel zusammen mit dem ersten starken WérmevorstoB3 dieses Winters
in der mittleren und oberen Stratospire (Naujokat et al., 1992). Zeitlich gesehen ereignete
sich diese Stérung rund einen Monat frither als im darauffolgenden Jahr. Da der Wirbel
zumindest am Anfang der MeBphase noch kalt und ungestért war, kann diese Kampagne
mit den Fliigen Ende Januar 1993 verglichen werden.

wsou N

5°E 25°E

Abb. 5.29 Geographische Position der gemessenen Spektren withrend der zweiten Kampagne im Win-
ter 1991/92. Die einzelnen Fliige unterscheiden sich durch die Form der Symbole. Die Ausfillung der
Symbole zeigt die relative Lage beziiglich des Polarwirbels an: leer = auBerhalb, halb = Randlage,
voll = innerhalb.
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Aufgrund gerdtebedingter Schwierigkeiten konnten nur wihrend drei Fliigen auswertbare
Spektren gewonnen werden: am 9., 12. und 13.1.. Diese Daten stammen ausschlieflich aus
dem Inneren des Wirbels. Das Spektrum vom 9.1., das vor der norwegischen Kiiste in der
Hohe von Kiruna aufgenommen wurde, liefert Sdulengehalte von 1.29:10' cm2 fir HNO,
und 249 DU fur O;. Am 12.1. und 13.1, gibt es jeweils drei MeBpunkte in der Néhe von
Kiruna. Der Mittelwert von HNO; am 12.1. liegt bei 2.68:10 cm~? und am 13.1. bei
2.00-10" cm2 Auch Ozon ist am 12.1. mit durchschnittlich 293 DU hoher als am 13.1. mit
237 DU (Abbildung 5.30). : :
Augenfillig ist dabei der extrem niedrige Wert von HNO; am 9.1., vor allem bei einem
Vergleich mit den Messungen am 27.1.93 im Vortexinneren. Dort wurden Werte von bis zu
3.7-10' cm~? gemessen, die auch bei EinschluB3 von dynamischen Effekten nur durch hetero-
gene Prozesse erkldrt werden konnten. Wie dort berechnet wurde, erwartete man allein
durch Absinken bis Mitte/Ende Januar 1993 eine Erhohung der Sdulengehalte auf Werte
von ca. 2.0 - 2.7-10% cm=2 Diese Werte passen gut zu den Ergebnissen vom 12.1. und
13.1.92. Die Unterschiede in den abgeleiteten Sdulengehalten von O; und HNO; zwischen
den beiden Tagen konnen moglicherweise auf dynamische Effekte zuriickgefiihrt werden.
Mitte Januar kam es ndmlich Uiber einer troposhérischen Antizyklone iiber dem Nordatlan-
tik zu einem adiabatischen Aufsteigen der Luft in der Stratosphdre. Wie in Kapitel 5.3 er-
lautert wurde, fihrt dies zu einer Abnahme der Sdulengehalte stratosphéirischer Gase, also
zu einem Prozef}, der dem Absinken innerhalb des Polarwirbels wihrend des Winters entge-
genwirkt. Anhand der Ruckwirtstrajektorie vom 13.1. (Abbildung 5.31). erkennt man deut-
lich, dafl die Luft vor ihrer Ankunft in Kiruna adiabatisch angehoben wurde. Die Ergebnis-
se der beiden Tage passen auch recht gut in die Gesamtkorrelation der gemessenen Sdulen-
gehalte von O; und HNO,; wihrend der dritten MeBkampagne im Februar 1992 (s. unten),
deren Verlauf im wesentlichen auf dynamische Vorginge zuriickgefithrt wird.

Stellt nun der sehr tiefe Wert von 1.29:10 cm~2 HNO; innerhalb des Vortex am 9.1. eine
Ausnahme dar? Dies ist der niedrigste HNO;-Siulengehalt innerhalb des Polarwirbels, der
von MIPAS-FT tiiberhaupt gemessen wurde. Zwar liegt Ozon hier mit 249 DU gleichfalls
recht niedrig, erreicht aber nicht den noch tieferen Sdulengehalt vom 13.1.. Ein Vergleich
des Drucks auf der Isentropenfliche 475 K zeigt, daB am Ort des MeB3punkts am 9.1. wirk-
lich der niedrigste Druck herrschte - allerdings nur unwesentlich niedriger als am 13.1.. Eine
rein dynamische Ursache ist daher eher unwahrscheinlich.

Nimmt man an, dafl der niedrige HNO;-Sdulengehalt am 9.1. nicht auf die meteorologi-
schen Bedingungen oder auf einen Ausreifer durch MeBfehler zuriickzufithren ist, so konn-
te es sich um die Kondensation von HNO; auf PSCs handeln. Unterstiitzt wird diese These
durch Riuckwirtstrajektorien vom 9.1. fir die dem Ort des MeBpunkts nichstliegende Sta-
tion Polarfront. Diese zeigen, dal die Temperatur der ankommenden Luft (auf 475 K und
550 K) ca. 24 Stunden lang vor der Ankunft unter der PSC-Bildungstemperatur lag (Abbil-
dung 5.32). Die Luft, die am 12.1. und am 13.1. in Kiruna ankam, erreichte auf 475 K die
195 K-Grenze kaum. Auf 550 K wurde der Wert am 13.1. aber auch unterschritten (Abbil-
dungen 5.33 und 5.34). Direkt am Ort der MeBpunkte wurden am 12.1. und 13.1. tiefste
Temperaturen von 194-196 K (auf der Isentropenfliche 475 K) erreicht, wihrend am 9.1.
die Temperaturen bei 191 K lagen. Daher ist es wahrscheinlich, dafl am 9.1. HNO; in stér-
kerem Ausmafl durch Kondensation aus der Gasphase entfernt wurde als an den beiden

anderen Tagen.
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Fir CIONO; konnten in dieser Kampagne keine verldfilichen Werte erhalten werden. Zum
einen war das Rauschen in der Umgebung der CIONO,-Bande relativ grol. Zum anderen
gibt es Unsicherheiten durch die starke Stratosphirenerwdrmung um teilweise mehr als
60 K auf 10 hPa und dariiber, die sich in den der CIONO,-Bande iiberlagerten CO,-Linien

bemerkbar machen.
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Abb. 5.30 Korrelation HNO; - O; in der zweiten Kampagne des Winters 1991/92. Die Fehlergrenzen
sind beispielhaft entlang der linken und oberen Achse angegeben. Die aufgetragenen Balken besitzen
die 2-fache Linge der in Kapitel 4.2 abgeleiteten relativen Fehler (2-fache Standardabweichung). Die
Nachweisgrenze von CIONO; betrigt 1992/93 0.84-10* cm2 und 1991/92 2.2:10' cm—2. Die gestrichelt
eingezeichnete Linie (Absinkgerade) bezeichnet die allein durch Absinken von Profilen aus mittleren
Breiten hervorgerufene Korrelation der beiden Gase, Die Kreuze befinden sich dabei im Abstand von
0.1 DOS-Einheiten. Die Linie beginnt links unten mit DOS = 0.0 bei 300 DU fir O3, 1.5-10' cm~2 fiir

HNQO; und 1.2:10% cm~2 fiir CIONO,.
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Abb. 5.31 Rickwirtstrajektorien mit Endpunkt Kiruna (67.8°N, 20.4°0). am 13.1.92. Die Zeitachse
gibt die Stunden vor der Ankunft des Luftpakets bei t=0 an. Man erkennt das Aufsteigen der Luft,
beginnend ca. zwei Tage vor der Ankunft tiber Kiruna.
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Abb. 5.32 Temperatur auf den Riickwirtstrajektorien mit Endpunkt Polarfront (66.0°N, 2.0°0). am
9.1.92. Die Zeitachse gibt die Stunden vor der Ankunft des Luftpakets bei t=0 an. Die Temperaturen
auf den Isentropen 475 K und 550 K waren seit ca. 24 h unter 195 K.
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Abb. 5.33 Temperatur auf den Riickwirtstrajektorien mit Endpunkt Kiruna (67.8°N, 20.4°0). am
12.1.92. Die Zeitachse gibt die Stunden vor der Ankunft des Luftpakets bei t=0 an. Auf der Isentro-
pen 475 K liegen die Temperaturen iiber 195 K. Die Trajektorie auf 550 K erreicht 195 K nur fir
kurze Zeit.
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Abb. 5.34 Temperatur auf den Rickwirtstrajektorien mit Endpunkt Kiruna (67.8°N, 20.4°0). am
13.1.92. Die Zeitachse gibt die Stunden vor der Ankunft des Luftpakets bei t=0 an. Auf der Isentro-
pen 475 K liegen die Temperaturen {iber 195 K. Die Trajektorie auf 550 K unterschreitet 195 K fiir
ca. 12 h vor der Ankunft,
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5.6.2.2 Kampagne 3 (29.1.92 - 17.2.92): Der Polarwirbel nach der Erwdrmung

Ende Januar bis Mitte Februar 1992 wurde die dritte Transall-Mekampagne dieses Win-
ters durchgefiihrt. Zu dieser Zeit befand sich der Polarwirbel nach der ersten Stratosphére-
nerwdrmung Mitte Januar und einigen kalten Tagen gegen Ende Januar in einer Phase an-
steigender Temperaturen. Die Messungen dieser Kampagne fanden 1-3 Wochen nach dem
letzten Auftreten von PSCs im Polarwirbel statt. Sie sind daher eingeschridnkt vergleichbar
mit der dritten Kampagne 1992/93, die drei Wochen nach der Erwirmung des Polarwirbels
begann. Bei einem Vergleich der Messungen aus beiden Kampagnen mufl bedacht werden,
daBl die stratosphidrische Luft des polaren Vortex die im Mérz 1993 untersucht wurde,
schon in einem stidrkeren Malle photochemischén Prozessen ausgesetzt war als im Februar
1992. Eine weitere Besonderheit der hier zu diskutierenden Meflkampagne lag in meteorolo-
gischer Hinsicht darin, daB3 - wie auch schon Mitte Januar - die Luft iiber einer blockie-
renden Antizyklone tiber dem Nordatlantik gerade am Wirbelrand aufstieg. Dies flihrte zu
einer Verringerung der Sdulengehalte stratosphérischer Gase.
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Abb. 5.35 Geographische Position der gemessenen Spektren wihrend der dritten Kampagne im Win-
ter 1991/92. Die einzelnen Flige unterscheiden sich durch die Form der Symbole. Die Ausfiillung der
Symbole zeigt die relative Lage beziiglich des Polarwirbels an: leer = auBerhalb, halb = Randlage,
voll = innerhalb.

Wihrend der Kampagne wurden insgesamt 15 Fliige durchgefiihrt. Dabei konnten an 11
Tagen Sdulengehalte ermittelt werden.

Melwerte auBerhalb des Polarwirbels existieren nur an einem Tag, dem 9.2., einem Flug
entlang der schwedischen Ostkiiste bis nach Siidschweden. HNO; und O, weisen dabei kei-
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ne starken Variationen auf und liegen im Mittel bei 1.2-10% cm2 und 250 DU. Diese Sdu-
lengehalte sind im Vergleich mit typischen Messungen auBerhalb des Wirbels im folgenden
Winter etwas niedriger und lassen sich durch die angesprochene meteorologische Situation
erkldren: die Trajektorien mit Endpunkt Gardermoen vom 9.2. zeigen deutlich das Auf-
steigen der Luftpakete. CIONO, liegt bei allen MeBpunkten unterhalb der Nachweisgrenze
von 2.2:10" cm2,

Die meisten Messungen dieser Kampagne stammen aus dem Wirbelrandbereich. Aufgrund
der groBlen Zahl der Fliige, des relativ groBen MeBfehlers bei CIONO, und den starken
dynamischen Einfliissen (s.0.) erscheint es sinnvoll nicht - wie bisher geschehen - jeden
Flug im einzelnen zu diskutieren, sondern anhand von Ubersichtsabbildungen aller Mef-
punkte das typische Verhalten der Sdulengehalte herauszuarbeiten.

In Abbildung 5.36 sind Oy und HNO;, gegeneinander aufgetragen. Es zeigt sich dabei eine
relativ gute positive Korrelation der beiden Spurengase. Die Sdulengehalte von HNO; lie-
gen zwischen ca. 1.1:10" cm~2 und 3.2-10' cm?, diejenigen von O; zwischen 220 DU und
530 DU. Die Korrelation deutet auf dynamische Prozesse als die wesentliche Ursache fur
diese grofle Variationsbreite hin. Ein Vergleich des Gesamtverlaufs mit der zusétzlich einge-
zeichneten Absinkkurve zeigt, da} deren Steigung etwas zu grof} ist, d.h., dal HNO; stér-
ker oder O, schwicher ansteigt als es durch alleiniges Absinken (Kapitel 5.2) verursacht
wiirde. In dieser Kampagne kénnte dies aber dadurch erkldrt werden, dafl die Profiltrans-
formation fiir das Absinken (Gleichung 5.2) zwar fiir diabatisches Absinken im Polarwirbel
giltig ist, aber nicht bei starken adiabatischen Prozessen, wie sie in dieser Kampagne vor-
lagen, angewendet werden kann.

Wie Abbildung 5.37 zeigt, ist die Korrelation zwischen CIONO, und HNO; nicht so gut wie
bei O; und HNO;. Einerseits kénnte dies dem gr'bﬁeren Fehler in der Bestimmung von
CIONO; zugeschrieben werden. Andererseits gibt es aber so markante Ausnahmefille, wie
beispielsweise die hohen HNO;-Sdulengehalte innerhalb des Wirbels am 31.1., 1.2. oder 2.2.
bei gleichzeitig niedrigem CIONQO,, daBB MefBfehler als alleinige Ursache unwahrscheinlich
sind. Vor allem die hohen CIONO,-Werte am Wirbelrand von 4:10% cm=2 bis teilweise
5:10% cm™2 konnen nicht durch dynamische Prozesse allein erklidrt werden.

Klarer wird der Verlauf der CIONO,-S4ulengehalte, wenn sie gegen die potentielle Vorticity
aufgetragen werden (Abbildung 5.38). Hier zeigt sich, von auBlen kommend, zuerst ein An-
steigen der Sdulengehalte, danach ein Maximum im Wirbelrandbereich und schlieflich ab-
fallende Werte im Inneren. Diese Kragenstruktur wurde auch von Toon et al. (1992¢) mit
Séulengehalten von 4:10" cm~? im Randbereich im Februar 1992 gemessen. Im Winter
1992/93 wurde von uns eine dhnliche Struktur wihrend der 2. MeBkampagne beobachtet
(Kapitel 5.6.1.2), allerdings zu einer Zeit, als der polare Wirbel noch stabil und sehr kalt
war. Vergleicht man den Verlauf von CIONO, mit der dritten Kampagne im Winter
1992/93, so zeigt sich ein klarer Unterschied: im Méirz 1993 war keine Kragenstruktur mehr
sichtbar und die Chlornitratsiulengehalte erreichten im Wirbelinneren Werte von
5:10% cm~2, Obwohl also beide Kampagnen in der PSC-freien Zeit stattfanden, wurden im
Februar 1992 um ca. 2-3-10% cm? niedrigere CIONO,-Sdulengehalte innerhalb des Polar-
wirbels gemessen als zu Anfang Mérz 1993. Hierfur gibt es zwei verschiedene Erkldrungs-
moglichkeiten: Entweder war die Luft 1991/92 nicht in gleichem Umfang chloraktiviert wie
im Jahr danach, oder es war noch nicht geniigend NO, aus HNO; freigesetzt, um das vor-
handene ClO, in CIONO, umzuwandeln. Messungen von Waters et al. (1992) zeigen im
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Januar 1992 hohe ClO-Werte im Polarwirbel. Auch die hohen CIONO,-S4ulengehalte, die
mit MIPAS-FT und anderen Gerdten im Méirz 1992 gemessen wurden (s.u.), deuten auf
eine starke Chloraktivierung hin. Diese Ergebnisse widerlegen die erste Hypothese. Es ist
also wahrscheinlich, daB3 das zum Aufbau von CIONO, benétigte NO, durch Photolyse
(oder durch die Reaktion mit OH (1.8)) im Mérz 1993 schon zur Verfiigung stand, wihrend
im Februar 1992 die arktische Luft noch nicht lange genug der Sonne ausgesetzt war.
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Abb. 5,36 Korrelation HNOj - Os in der dritten Kampagne des Winters 1991/92. (Fehlergrenzen und
Absinkgerade: siche Legende zur Abbildung 5.30.)
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Abb. 5.37 Korrelation HNO; - CIONOQ; in der dritten Kampagne des Winters 1991/92. (Fehlergren-
zen und Absinkgerade: siche Legende zur Abbildung 5.30.)

u’)—-
Y ¢
£
(8}
i O= 300192
A=t O= 310192
o >= 010292
=z A= 020292
Q 1 <= 030292
V= 050292
== 090292
- 0= 110292
o= 130292
d= 140292
. v= 160292
AL A LA A R R (L R B S L R AL A AL
10 20 30 40 50 60 70

PV (T = 475 K)

Abb. 5.38 Saulengchalte von CIONO, gegen die potentielle Vorticity auf 475 K in der dritten Kam-
pagne des Winters 1991/92. (Fehlergrenzen am Rand der Abbildung)
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5.6.2.3 Kampagne 4 (28.2.92 - 13.3.92): Der Polarwirbel im Miirz

Die letzte MeBkampagne im Winter 1991/92 fiel in einen Zeitraum, in dem sich der polare
Wirbel voribergehend nochmals abgekiihlt hatte, die Temperaturen aber nicht den Kon-
densationspunkt von PSCs erreichten. Gegen Ende der Kampagne begann um den 10.3. die
endgiiltige Erwdrmung des Wirbels (Naujokat et al., 1992). Im zeitlichen Abstand zur er-
sten starken Wirbelerwdrmung ist diese Mefphase mit der 4. Kampagne Ende Mérz 1993
vergleichbar. A
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Abb. 5.39 Geographische Position der gemessenen Spektren wihrend der vierten Kampagne im Win-

ter 1991/92. Die einzelnen Fliige unterscheiden sich durch die Form der Symbole. Die Ausfiillung der
Symbole zeigt die relative Lage beziiglich des Polarwirbels an: leer = auBerhalb, halb = Randlage,
voll = innerhalb. :

Insgesamt existieren fir 7 der 12 Flugtage MeBpunkte. Aufgrund technischer Schwierigkei-
ten konnte wihrend der Sudflige vom 5.3. bis 8.3. nach Las Palmas nur sehr eingeschrinkt
gemessen werden.

Die beiden dabei ausgewerteten Spektren stammen von dem Flug am 7.3., der von Las
Palmas aus nach Stden verlief. Sie sind auf ca. 24° nordlicher Breite aufgenommen und
damit die siidlichsten MeBpunkte, die mit MIPAS-FT tiberhaupt gewonnen wurden. Auf-
grund der hochliegenden Tropopause und der feuchten Luft treten die Wasserlinien im
Spektrum stark hervor. Dadurch wird die Auswertung von O; und CIONO, im langwelligen
Spektralbereich bei 780cm™ erschwert. Deshalb sollen hier nur die Ergebnisse von HNO;
angesprochen werden. Die Sidulengehalte dieses Spurengases liegen im Mittel bei
1'10' cm~2, Vergleicht man dieses Ergebnis mit bisherigen Messungen auf dhnlichen Breit-
engraden (Abbildung 5.1), so befinden sich unsere Werte am oberen Rand der Punkteschar.
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Sie sind auch etwas hoher als die Messungen von Toon et al. (1993), die im Januar 1992 in
gleichen Breiten durchgefithrt wurden. Es 148t sich fragen, ob diese leichte Erhohung unter
Umsténden durch heterogene Prozesse an der Oberfldche von Aerosoltrépfchen hervorge-
rufen wurde. Da unsere Werte aber nicht extrem aus den iibrigen Messungen hervortreten,
kénnten sie moglicherweise durch die meteorologischen Bedingungen hervorgerufen worden
sein. Eindeutig beantworten 146t sich die Frage also nicht.

In mittleren Breiten existiert auflerhalb des Polarwirbes ein Mefpunkt vom 9.3.92. Die ge-
messenen Siulengehalte betragen fir HNO; 1.5:10'% cm~ und fiir Ozon 265 DU, CIONO,
liegt unterhalb der Nachweisgrenze.

Die restlichen MeBpunkte stammen fast alle aus dem Inneren des Wirbels. In Abbildung
5.40 sind die S#ulengehalte von HNO; und O, gegeneinander aufgetragen. Diese beiden
Gase weisen, wie auch in der vorangehenden Kampagne, eine relativ gute Korrelation auf,
die im wesentlichen parallel zu der durch Absinken bewirkten Kurve verlduft. HNO; er-
reicht - bis auf einen Ausreifler am 11.3. - im Wirbelinneren Werte von ca. 2.7-10' cm?
und liegt so etwas niedriger als in der 3. Kampagne mit ca. 3.0-10 cm2 Im Vergleich mit
dem Vormonat wird auch deutlich, dal die dynamisch bedingten Schwankungen der Werte
aus dem Inneren diesmal wesentlich weniger stark ausgeprdgt sind. Dies rithrt daher, daf3
wihrend der vierten Kampagne kein gleichermallen starkes Aufsteigen {iber einem blockie-
renden Hochdruckgebiet mehr vorlag.

Trigt man CIONO, gegen HNO; auf (Abbildung 5.41), so wird wie bei der 4. Kampagne
1993 deutlich, daBl CIONO, in Richtung des Wirbelinneren wesentlich stdrker als es durch
rein dynamische Effekte erkldrbar wire, ansteigt. Im Vergleich mit der Kampagne im Fe-
bruar 1992 kommen keine Werte aus dem Wirbelinneren mehr vor, die bei hohen Werten
von HNO; niedriges CIONO, aufzeigen. Verwendet man statt HNO; die potentielle Vortici-
ty als x-Achse (Abbildung 5.42), zeigt sich dieser Unterschied zur dritten Kampagne noch
deutlicher: die Kragenstruktur von CIONO, am Wirbelrand ist verschwunden - CIONO,
steigt stetig auf hohe Werte im Wirbelinneren an.

Diese Entwicklung lduft parallel zu derjenigen des folgenden Winters und zeigt an, daf} in
ungefdhr dem gleichen Zeitraum nach der ersten starken Erwdrmung des Polarwirbels in
dessen Inneren CIONO, aufgebaut wurde und zwar in beiden Wintern in einem dhnlichen
AusmafB. Dies deutet darauf hin, daB der Polarwirbel in den beiden Jahren eine vergleich-
bare Chloraktivierung aufwies.
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Abb. 5.40 Korrelation HNO; - Oj; in der vierten Kampagne des Winters 1991/92. (Fehlergrenzen und
Absinkgerade: siehe Legende zur Abbildung 5.30.)
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Abb. 5.41 Korrelation HNO; - CIONO, in der vierten Kampagne des Winters 1991/92. (Fehlergren-
zen und Absinkgerade: siche Legende zur Abbildung 5.30.)
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Abb. 5.42 Siulengehalte von CIONO, gegen die potentielle Vorticity auf 475 K in der vierten Kam-
pagne des Winters 1991/92. (Fehlergrenzen: siche Legende zur Abbildung 5.30.)

3.7 Zusammenfassung und Vergleich der Winter 1991(92 und 1992(93

Das Ziel dieses Abschnitts ist, den Verlauf der drei stratosphérischen Spurengase CIONO,,
HNO; und O, Uber den jeweiligen Winter hinweg darzustellen und einen Vergleich der bei-
den Jahre durchzufiihren. Hierzu sind in den Abbildungen 5.43 - 5.45 die Entwicklungen
der Sdulengehalte Uiber den MeBzeitraum aufgetragen. Die gemessenen Sidulengehalte jeder
Kampagne wurden in drei Gruppen nach ihrer relativen Lage zum Polarwirbel - innerhalb,
Randbereich, aullerhalb - unterteilt. Die vertikalen Balken erstrecken sich vom kleinsten bis
zum groBlen Mefliwert der Kampagne. Die Markierung dazwischen kennzeichnet den
Durchschnitt der Mittelwerte jedes Flugs.

Wie aus Abbildungen 5.43 zu ersehen ist, gibt es fiir CIONO, nur Anfang Dezember 1992
Werte aus der frithen Entwicklungsstufe des Polarwirbels. Die Werte vom Rand und aus
dem Inneren sind relativ zu den Sdulengehalten aus mittleren Breiten erhdht. Diese Erho-
hung liegt an der oberen Grenze eines moglicherweise durch diabatisches Absinken inner-
halb des Wirbels noch zu erkldrenden Anstiegs. Sie kénnte daher auch auf eine chemische
Anreicherung von CIONO, durch heterogene Chloraktivierung und nachfolgender Reaktion
mit NO, hindeuten.

Ende Januar 1993, als der Polarwirbel noch kalt und ungestort war, sind die CIONO,-Séu-
lengehalte im Inneren des Wirbels stark erniedrigt. Dies 146t sich auf die Freisetzung von
Chlor durch heterogene Reaktionen aus diesem Reservoirgas zuriickfiihren. Am Wirbelrand
sind die gemessenen Sidulengehalte im Vergleich zu auBlen oder innen erhéht und sehr va-
riabel. Diese Variabilitdt konnte gleichfalls auf den Abbau von CIONO, durch heterogene
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chemische Prozesse an der Oberfliche von PSCs bzw. dessen Aufbau durch Reaktion von
ClO mit NO; je nach der Geschichte der untersuchten Luft zuriickgefithrt werden.

Anfang Februar 1992, also schon nach der ersten gréferen Erwdrmung des Polarwirbels
1991/92, zeigt sich ebenfalls die Kragenstruktur mit erhohten Randwerten. Die Siulenge-
halte aus dem Inneren liegen etwas hoher als diejenigen Ende Januar 1993. Begriinden 143t
sich dies mit dem beginnenden Aufbau von CIONO, aus den reaktiven Chlorverbindungen
nach der Erwidrmung des Wirbels.

Im weiteren Verlauf des Frithjahrs 1992 und 1993 kehrt sich das Verhiltnis. der
CIONO,-Sdulengehalte zwischen dem Wirbelrand und -inneren um. Anfang Mérz 1992 und
1993 findet man schliellich einen stetigen Anstieg von auflen nach innen. Dies zeigt, daf3
im Februar Chlornitrat im Wirbelinneren aufgebaut wurde. Ahnlich hohe Werte wie dieje-
nigen, die 1992 schon Anfang Mirz erreicht wurden, werden ein Jahr spiter erst gegen
Ende des Monats gemessen. Dies 146t sich dadurch erklidren, daB} die erste starke Erwér-
mung des Wirbels 1993 einen Monat spiter stattfindet als 1992 und somit ca. 1 1/2 Mo-
nate vergehen, bis das aktive Chlor vollstindig in CIONO, tiberfuhrt ist.

Die CIONO,-Messungen auBerhalb des Polarwirbels liegen im Winter 91/92 alle unterhalb
der Nachweisgrenze und bewegen sich in den ersten drei Kampagnen des Winter 92/93 in
dem fiir mittlere Breiten normalen Bereich. Wihrend der letzten Kampagne Ende Mirz
1993 werden aber auch auBerhalb des Wirbels erhéhte CIONO,-Sdulengehalte gefunden.
Dies hiangt wahrscheinlich mit einem Ausstromen von Luft aus dem Polarwirbel wihrend
seiner Auflésungsphase zusammen.

HNO; zeigt Anfang Dezember 1992 am Rand und innerhalb des Polarwirbels schon leicht
erhohte Werte, die durch das seit Ende Oktober stattfindende diabatische Absinken hervor-
gerufen wurden (Abbildung 5.44). Ende Januar 1993 sind die Sdulengehalte im Inneren
nochmals stark angestiegen. Zum einen ist dies auf das weiter fortgeschrittene Absinken
zurlickzufithren, Zum anderen spiegelt sich in den extremen Werten die Umwandlung von
NO, in HNO; durch heterogene Prozesse auf polaren stratosphirischen Wolken oder auf
vulkanischen Aerosolen wider.

Im Vergleich dazu werden im Inneren des kalten Polarwirbels Mitte Januar 1992 keine der-
art hohen HNO;-S4ulengehalte gefunden, sondern teilweise stark erniedrigte Werte. Dies ist
zum einen auf die dynamische Situation Anfang des Jahres 1992 zuriickzufithren. Uber
Nordeuropa kam es zu einem starken Aufsteigen der Luft (iber einem Hochdruckgebiet wo-
durch die Sdulengehalte stratosphirischer Gase erniedrigt wurden. Zum anderen sind fur
die extrem niedrigen HNO,-S4ulengehalte vom 9.1.92 wahrscheinlich auch Kondensations-
prozesse auf PSCs verantwortlich. In den Fliigen im Februar 1992 sind die HNO,;-S4ulen-
gehalte am Rand und im Inneren des Wirbels sehr variabel aufgrund der immer noch exi-
stierenden, oben beschriebenen, meteorologischen Situation.

In der dritten und vierten Kampagne des Jahres 1993 sind die Sdulengehalte von Salpeter-
sdure im Vergleich zur zweiten Kampagne auf Werte zuriickgegangen, die auch im Mirz
1992 gemessen werden. Dieser Riickgang deutet auf die Photolyse von HNO; (oder den
Abbau durch die Reaktion mit OH) im Lauf des Spatwinters hin. ‘
Die gemessenen Sdulengehalte von HNO; am 7.3.1992 auf 24° nordlicher Breite sind nicht
in den Abbildungen 5.44 enthalten. Sie liegen mit 1:10% cm—2 am oberen Rand bisheriger
Messungen auf gleicher geographischer Breite.
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Verfolgt man den Verlauf von Ozon wihrend der Kampagnen des Winters 1991/92, so
stellt man fur die Werte aus dem Wirbelinneren zwischen Mitte Januar und Anfang Mérz
einen leicht ansteigenden Trend fest. Die tieferen Sdulengehalte der zweiten und dritten
Kampagne konnen - wie auch die extreme Variation im Februar am Wirbelrand - auf die
meteorologische Situation zurtickgefithrt werden. Die Werte von auflen liegen immer tiefer
als die Messungen aus dem Inneren. Dies war infolge des Absinkens zu erwarten. Im Ge-
gensatz hierzu sind wihrend des Winters 1992/93 in drei von vier Kampagnen die Ozonsiu-
lengehalte von auBerhalb vergleichbar mit denjenigen im Inneren. Im Verlauf der Kampag-
nen des Winters 1992/93 erhéht sich der Ozonsédulengehalt zwischen Dezember und Januar
wahrscheinlich durch Absinkvorginge. Danach nehmen die gemessenen Sédulengehalte aus
dem Inneren des Wirbels aber wieder ab. Sie liegen im Mirz niedriger als im gleichen Mo-
nat des Vorjahres. Mdglicherweise ist dies ein Anzeichen fiir einen stdrkeren Ozonabbau im
Polarwirbel des Jahres 1992/93.

Die hier vorgestellen Datenséitze aus den Wintern 1991/92 und 1992/92 enthalten eine Fiille
von Details, die bisher noch nicht vollstidndig interpretiert sind und bei denen weitere Mo-
dellvergleiche nitzlich wiren. Als Beispiele sind die extremen Werte der HNO;-Gesamtsidu-
len im Januar 1992 und 1993 und die relativ hohen Werte dieses Gases in siidlichen Breiten
zu nennen. Auch die aufgetretene Problematik bei der Verwendung von Ozon als inertem
Tracer oder die hohen Werte von CIONO,, die aulerhalb des Polarwirbels gemessen wur-
den, stellen interessante Fragestellungen dar.

Die Kombination der vorliegenden MeBergebnisse mit denen des Winters 1993/94 und de-
nen des kommenden Jahres 1994/95 wird die Moglichkeit bieten, eine Klimatologie des ark-
tischen Polarwirbels beziiglich der Reservoirgase CIONO, und HNO; tiber vier Jahr hinweg
zu erstellen.

Das in dieser Arbeit behandelte TRANSALL-Experiment MIPAS-FT wird seine Fortset-
zung in dem an Bord des hochfliegenden Forschungsflugzeugs STRATO-2C mitfliegenden
MIPAS-Spektrometer finden. Dieses Experiment verbindet so die Vorteile der Bestimmung
von Hohenprofilen mittels Horizontsondierung, die von dem Ballongerit MIPAS-B mit
groBBem Erfolg durchgefiihrt wurde, mit der Mobilitdt und groBen Reichweite von Flug-
zeugmessungen.
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Abb. 5.43 Siulengehalte von CIONO, wihrend der Kampagnen des Winters 1991/92 (oben) und
1992/93 (unten). Es sind jeweils die maximalen Werte wihrend den Kampagnen und der Mittelwert
aus den Durchschnittswerten aller Fliige eingetragen. Die gestrichelte Linie stellt die Zeitspanne des
méglichen Auftretens von PSCs im Polarwirbel dar.
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Abb. 544 Siulengehalte von HNOQO; wihrend der Kampagnen des Winters 1991/92 (oben) und
1992/93 (unten). Es sind jeweils die maximalen Werte wihrend den Kampagnen und der Mittelwert
aus den Durchschnittswerten aller Fliige eingetragen. Die gestrichelte Linie stellt die Zeitspanne des
moglichen Auftretens von PSCs im Polarwirbel dar.
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Abb. 5.45 Siulengehalte von O, wihrend der Kampagnen des Winters 1991/92 (oben) und 1992/93
(unten). Es sind jeweils die maximalen Werte wihrend den Kampagnen und der Mittelwert aus den
Durchschnittswerten aller Fliige eingetragen.
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Anhang A. Dié potentielle Temperatur und die Ertelsche potentielle Vorticity

Die potentielle Temperatur () ist definiert als die Temperatur, die ein Luftpaket annimmt,
wenn es trocken-adiabatisch auf den Druck von 1000 hPa gebracht wird. Sie ist eine Erhal-
tungsgroBe bei adiabatischen Prozessen und eine eindeutige Funktion des Drucks (p) und
der Temperatur (T), also eine Zustandsfunktion. Fldchen gleicher potentieller Temperatur
sind daher identisch mit Isentropen.’

Es gilt:

€=

6 = T(%)T (A1)

Hierbei sind ¢, und ¢, die spezifischen Wérmen bei konstantem Druck und konstantem Vo-
lumen. Fir Luft ist (¢, — ¢,)/c, & 0.286.

Die Ertelsche potentielle Vorticity (PV) ist definiert als (Ertel, 1942):
1 —
PV = - {, VO (4.2)

p ist dabei die Dichte, Za= 20+ V x i die absolute Vorticity (fl: Winkelgeschwindigkeit
der Erde, u: dreidimensionaler Geschwindigkeitsvektor), und ® eine Zustandsfunktion, die
bei adiabatischer Bewegung erhalten bleibt.

Der Ertelsche Wirbelsatz sagt aus, dall PV bei adiabatischem und reibungsfreiem Fluf} eine

Erhaltungsgrofe ist.
Eine einfache skalare Definition der potentiellen Vorticity in isentroper Form folgt bei An-
wendung meteorologischer Ndherungen:

PV = —g(f+0,) %ﬁ— (4.3)

Hierbei ist g die Erdbeschleunigung, f der Coriolis-Parameter und {, = (dv/0x), — (3u/dy)s
die isentrope Vorticity.
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Anhang B. Der Chapman-, der C1O-ClO- und der ClO-BrO-Zyklus

Nach Chapman erfolgt die Bildung von Ozon durch Photolyse molekularen Sauerstoffs

0, + hv(1<242.4nm) » O +O (B.1)

gefolgt von der Rekombination

O0+0,+M- 0, +M (B.2)

Die Photolyse des so gebildeten Ozons

O, + hv(A<310nm) - O, + O('D) (B3)
O, + hv(310nm < 4 < 1180 nm) — O, + OCP) '

bewirkt keinen Ozonabbau, da der atomare Sauerstoff nach (B.2) schnell wieder zu O, re-
agiert.
Der Abbauprozef3 besteht vielmehr in der Reaktion

0 + 0; —» 20, (B.4)

Der wesentliche Prozess in der Chemie des (ant-)arktischen Ozonabbaus ist der ClO-ClO-
Zyklus, wenn die ClO Konzentration hoch und die Konzentration an atomarem Sauerstoff
niedrig ist, so daB} Reaktion (1.2) unerheblich wird:

2x(Cl + O3 = ClO + 0y) (B.5)
ClO + ClO+ M — CIOOClI + M (B.6)
ClO0C] + hv — Cl + ClOO (B.7)
ClOO+ M > Cl + O, + M (B.8)

20; — 30, (B.9)

Der limitierende Schritt dieser Reaktionskette ist (B.6), die Bildung von CIOOCI.
Der BrO-ClO-Zyklus trigt ca. 15 - 20% zum Ozonabbau bei:

Cl + 0, > ClO + O, (B.10)
Br + O, —» BrO + O, (B.11)
ClO + BrO — Br + ClIOO (B.12)
ClOO + M —» Cl + 0, + M (B.13)
20, — 30, (B.14)

Hierbei ist die limitierende Reaktion (B.12).
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Anhang 'C. Experimentelle Parameter im Winter 1991/92 und 1992/93

1991/92 1992/93
Spektralbereiche
langwellig 770 cm™ - 1260 cm™! 770 cm™ - 1260 cm™!
kurzwellig 1580 cm-i - 1920 cm! 1520 cm! - 1690 cm™!
Maximale
15 +11
Wegldangendifferenz +o cm L1t em
Zeit fiir i .
eit fur eme'n. Scan (zwei 1.98 435 s
seitig)
Scangeschwindigkeit 5.06 cmy/s 5.06 cm/s
7ZnSe mit antireflex-Be- ZnSe mit antireflex-Be-
Infrarotfenster . .
schichtung schichtung
Elevationswinkel 5° 7°
Gesichtsfeld 0.58° 0.84°
Apertur 45 mm 45 mm
Etendue 1.3-10-3 cm?sr 2.66:1073 cm?sr

Interferometertemperatur

200 K

200 K

KClI mit Sb,S;

KCl mit Sb,S;

Strahltciler -Beschichtung -Beschichtung

Detektor Si:Ga Si:Ga
Detektortemperatur 42 K 42 K
Referenzlaser (He-Ne) 632.8 nm 632.8 nm

NESR (langw. Kanal, am
Boden)

5:10-¢ W/(cm? sr cm™)

510 W/(cm? sr cm™)

NESR (langw. Kanal, im
Flug)

8:10-* W/(cm? sr cm™)

8:10-% W/(cm? sr cm™)

Anhang C.

Experimentelle Parameter im Winter 1991/92 und 1992/93







Anhang D. Phasenfehler durch Vibration

Das gestérte Interferogramm lautet:

I(x) = cos[ 2may{x — Ax sin(2mopx + Y)}] D
= cos[ (rogx — 2mnapAx cos Y sin 2n04x) + (nogx — 2mopAx sin Y cos 2naﬁx)]( '

)

Im folgenden sei ¢ = 2n6,Ax sin Y und n = 2no,Ax cos Y.

Es folgt:
I(x) = cos(— 7 sin 2na[,x + nogx) cos( — & cos 2nagx + moyx) 0.2)
— sin( —# sin 2nagx + nogx) sin( — £ cos 2nogx + nogx) .
Fihrt man die Fouriertransformation aus (Champeney, 1973), so erhdlt man:
o xS (1) %0, %
S¥(0) = nnzzw( _ 1 Jn(n){é[%c(a - no,,)] + 5[2n(a 2 nap)]}
®n Z (- 1" Jm(é){jma[Zn(a — —(—729— — map)] +(— i)m5[27t(0 + —UEO— + mdﬂ)]}
m=—oo
S k 99 99 (D3)
® in Z (—1) J,(g){ — (i)15[27z(0 - 321 — l&ﬂ)] +(- f)’a[zn(a + —(120— + lap)]}
[ =—00

Beriicksichtigt man nur noch den Realteil, positive Wellenzahlen und Nebenlinien bis zur
ersten Ordnung, so folgt (mit é(x —a) ® d(x — b) = 6(x —a—b) und J(—x)=(— 1) J(x))

$%(o) = —;— L Jo(€) Jo(m)é(o — ap) = Jo(&) J1(n){é(0 — 69 — o) = 8(c — 09 + ap)} ] (D.4)
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Anhang E. Die Parameter der differentiellen Phase
“Die mittels des Ansatzes 2.22 hergeleiteten Parameter a und b lauten:

Za W(JZ)ZG W(o)(ddo) — )—Z 5] a)ZW )$da) = ¢'(@)

a= (E.1)

[Zo W(o)] —ZW(O’ Za W(o))

Do W(a,)ZW Wbdo) = ¢ =) Wio }:o (o) bda) = ¢'(@)
b= (E.2)

[) o Wie)T - ZW(o,-)ZafW o)

Summiert wird hierbei {iber alle Wellenzahlstiitzstellen i des Spektrums.
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Anhang F. Das Programm zur Phasenkorrektur

Zum Vergleich und zur Anwendung der in Kapitel 2.2 beschriebenen Methoden der Pha-
senkorrektur und Fouriertransformation wurde das Programm FFTKOR erstellt. Dieses
Programm wurde zur Auswertung aller Spektren aus den Wintern 1991/92 und 1992/93 ver-
wendet. Im folgenden ist die Eingabedatei des Programms zur Fouriertransformation und
Phasenkorrektur aufgelistet:

2f.add IFGFIL (character#12)
2f.re FREFIL (character#12)
2f.im FIMFIL (character#12)
2f.ph FPHFIL (character12)
2f2044.ph PHOFIL (character412)
ifg.kor KORFIL (character<12)
0 IMITTE (integer)

6 M7 (integer)

1 1P7 (integer)

2 LMI (integer)

1 FFTENT (integer)

2 PHAENT (integer)

2 KORENT (integer)

1 1APO (integer)

0. AUFL (real)

Die Eingabeparameter mit der Endung '‘FIL’ sind Dateien, diejenigen mit der Endung

‘ENT’ sind

IFGFIL
FREFIL

FIMFIL
FPHFIL
PHOFIL

KORFIL
IMITTE

M7, IP7
LMI

FFTENT

Schalter fur bestimmte Funktionen.

FFTENT = 1-9: Zu transformierendes Interferogramm (Eingabedatei)
FFTENT= 1-5,7,8: Realteil nach der Tranformation (Ausgabedatei)

FFTENT = 6: Betragsspektrum

FFTENT=9: Korrekturphase (Ausgabedatei)

FFTENT = 1-9: Imaginirteil nach der Transformation (Ausgabedatei)
FFTENT = 1-9: Phase nach der Transformation (Ausgabedatei)

FFTENT =3,4,5,9: Vorgegebene Phase aus €iner Schwarzkérpermessung (Ein-
gabedatei)

FFTENT=8: Vorgegebene Phase, mit der direkt korrigiert werden soll (Einga-

bedatei)

KORENT = 1: Phasenkorrigiertes Interferogramm (Ausgabedatei)
Interferogrammpunkt als Zentrum der komplexen Transformation (=0 fiir In-
terferogrammaximum)

Filterparameter des mathematischen Filters bei der Interferogrammaufnahme
Abtastabstand des Interferogramms in Einheiten der Wellenlinge des Abtast-
lasers (z.B. LMI=1 heifit Abtastung mit Ayer)

Schalter zum Anwihlen verschiedener Funktionen:

= 1: Fouriertransformation des Interferogramms und Abspeichern von Real-,
Imaginirteil und Phase.

= 2: Spiegeln des lingeren Interferogrammteils bei Beibehaltung des kurzen 2-
seitigen Teils und dann wie 1.
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=3: Korrektur eines 2-seitigen Interferogramms. Dabei werden die Methoden
zur Phasenbestimmung und Korrektur nach der Eingabe von PHAENT und
KORENT gehandhabt wird. ’

=4: Korrektur eines 1 1/2-seitigen Interferogramms. Hierbei ist die Wahl von
PHAENT beliebig, aber KORENT wird automatisch auf 1 gesetzt.

= 5: Korrektur eines 1-seitigen Interferogramms. PHAENT und KORENT sind
hier beide gleich 1. ‘

= 0. Berechnung des Betragsspektrums

= 7. Phasenkorrektur nach Forman

= §8: Phasenkorrektur mit vorgegebener Phase

=9: Nur Phasenbestimmung und Abspeichern der Korrekturphase

PHAENT = 1: Phasenbestimmung im Ozonbereich ("Ozonphase’)

= 2: Differentielle Phasenbestimmung

KORENT = 1: Phasenkorrektur durch Faltung des Interferogramms

IAPO

AUFL

148

= 2: Phasenkorrektur durch Drehung im Spektralraum
= 0: keine Apodisation

= |: Apodisation Dreieck

= 2: Apodisation Norton-Strong

Auflésung (=0 fir volle Auflésung)
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Anhang G. Das Programm zur Kalibrierung

Das Programm EICH wurde zur Kalibrierung der Spektren aus dem Winter 1991/92 und
1992/93 erstellt. Es erlaubt neben einem Einsatz zur serienméfigen Kalibrierung auch Test-
rechnungen mit verschiedenen Optionen. Im folgenden ist das Beispiel einer Eingabedatei
des Programms zur Kalibrierung aufgelistet:

2f1200.re RELOFI (character#12)
21200.19m IMLOFI (character#12)
2f1215.re REHIFI (character#12)
2f1215.14m IMHIFI (character212)
2f.st STGFI  (character12)
2f.ab ABSFI (character412)
2f1045.re SPEKFI (character412)
2f1045.ca EICHFI (character212)
12031212.ph PHFL  (character#12)
218.87 TL (reat)

241.76 TH (real)

3 EIENT (integer)

1 STAENT (integer)

1 ASCENT (integer)

0.98 EMI  (real)

0. TUM (real)
2c1000.st STG1FI (character412)
2c1100.st STG2FI (character#12)
1010 TIMEL (integer)

1110 TIMEZ (integer)

1045 TIME  (integer)

Die Eingabeparameter mit der Endung ‘FI” sind Dateien, diejenigen mit der Endung 'ENT’
sind Schalter fiir bestimmte Funktionen.

RELOFI

IMLOFI
REHIFI

IMHIF1I
STGFI

ABSFI

SPEKFI
EICHFI
PHFI

TL
TH
EIENT

EIENT = 1,4,6: Realteil der niedrigen Temperatur (Eingabedatei)

EIENT =2,5: Korrigiertes Spektrum der niedrigen Temperatur (Eingabedatei)
EIENT = 1,4,6: Imaginirteil der hohen Temperatur (Eingabedatei)

EIENT = 1,4,6: Realteil der hohen Temperatur (Eingabedatei)

EIENT=2,5: Korrigiertes Spektrum der hohen Temperatur (Eingabedatei)
EIENT = 1,4,06: Imaginérteil der hohen Temperatur (Eingabedatei)
EIENT=1,2: Gerdtefunktion (Eingabedatei)

EIENT = 3: Gerétefunktion (Ausgabedatei)

EIENT = 1,2: Geriteuntergrund (Eingabedatet)

EIENT = 3: Geridteuntergrund (Ausgabedatei)

EIENT=3,4,5,7: Spektrum in relativen (Eingabedatei)

EIENT=3,4,5,7: Kalibriertes Spektrum (Ausgabedatei)

EIENT = 1: Strahlteilerspektrum (Ausgabedatei)

EIENT = 3: Differentielle Phase der Schwarzkorpermessung (Ausgabedatei)
EIENT=3,4,5: Niedrige Temperatur (Eingabe)

EIENT =3,4,5: Hohe Temperatur (Eingabe)

Schalter zum Anwéhlen verschiedener Funktionen:

= 1: Berechnung der Gerétefunktion und des Untergrunds aus Real- und Imagi-
nérteil der beiden Schwarzkérpertemperaturen
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STAENT

ASCENT
EMI
TUM

STGIFI
STG2FI
TIME1
TIME2
TIME

=2: Berechnung der Geritefunktion und des Untergrunds aus phasenkorri-
gierten Schwarzkorperspektren der beiden Schwarzkérpertemperaturen

= 3: Kalibrierung mit Eingabe der Geritefunktion

= 4: Kalibrierung mit Real- und Imaginérteil der beiden Temperaturen

=5: Kalibrierung mit phasenkorrigierten Schwarzkorperspektren der beiden
Temperaturen

= 6: Berechnung der differentiellen Phase aus Real- und Imaginirteil der beiden
Temperaturen :

=7: Kalibrierung mit Eingabe von zwei Gerdtefunktionen zu zwei verschie-
denen Zeitpunkten (STAENT = 1); die Geridtefunktion wird auf den Zeitpunkt
der Messung linear interpoliert

= ] Kalibrierung nur mit Steigung

= 2: Kalibrierung mit Steigung und Untergrund

= 3: Nur Untergrund subtrahieren

= ]: Kalibriertes Spektrum im ASCII-Format herausschreiben

Emissionsgrad des Schwarzkoérpers

Temperatur der Umgebung, die {iber den Schwarzkérper eingespiegelt wird
(=0.0, falls nicht zu berticksichtigen)

EIENT=17: Steigung zum fritheren Zeitpunkt (Eingabedatei)

EIENT="7: Steigung zum spéteren Zeitpunkt (Eingabedatei)

EIENT = T7: Zeitpunkt der fritheren Kalibrierung (HHMM)

EIENT=7: Zeitpunkt der spiteren Kalibrierung (HHMM)

EIENT = 7: Zeitpunkt der zu kalibrierenden Messung (HHMM)
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Anhang H. Die Strahlungsiibertragung

Die Strahlungsiibertragungsgleichung lautet fiir den Fall der Aufwirtssondierung, wie sie
bei MIPAS-FT vorliegt:

A 4 (H.1)

Dabei ist L,, die integrierte Strahldichte im Wellenzahlintervall Ao, z der Ort entlang des
Sehstrahls durch die Atmosphére, zr der Ort des Flugzeuges, B,, die Planckfunktion, 7(z)
die Temperatur am Ort z und t,, die Transmission vom Ort z bis zum Ort des Beobachters
zr gemittelt im Wellenzahlbereich Ao, '

Die zu integrierende Funktion

0t (2
By, (T(2)) g‘;( ) (H.2)

wird als Beitragsfunktion bezeichnet, da sie die héhenabhingige Verteilungsfunktion der
am Ort des Flugzeuges ankommenden Strahlungsintensitét darstellt.
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Anhang 1. Diskussion einzelner Fehlerquellen

I.1 Endliches Gesichtsfeld

Wie von Wegner (1991) gezeigt wurde, kann der endliche Offnungswinkel eines Spektro-
meters bei Horizontsondierungsgeometrie eine nicht zu vernachldssigende Fehlerquelle dar-
stellen, wenn die Modeilspektren flr ein infinitesimal kleines Gesichtsfeld berechnet wer-
den. Dies ist im verwendeten Programm FASCOD?2 der Fall.

Um diesen Fehler bei der Aufwirtssondierung von der Transall aus abzuschitzen, wurde
ein Modellspektrum unter Verwendung des experimentell bestimmten Gesichtsfelds von
MIPAS-FT erzeugt. Das Gesichtsfeld lie8 sich aufgrund der Vermessung von 1992/93
(Gulde, 1994) durch eine GauBfunktion mit der Halbwertsbreite 0.83° approximieren. Die
GauBifunktion wurde bei 1.2° abgeschnitten, da ab diesem Offnungswinkel die Werte bei
der Vermessung des Gesichtsfelds kleiner als das Rauschen werden. Das Modellspektrum
wurde aus Spektren im Abstand von 0.1°, gewichtet mit dieser Gauf3funktion, zusammen-
gesetzt. Einen Vergleich mit dem Spektrum des Zentralstrahls zeigt Abbildung I.1.
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Abb. L1 Simulierte Spekiren mii und ohne Beriicksichtigung eines endlichen Gesichtsfelds bei einem
Beobachtungswinkel von 7° (Atmosphire vom 5.3.1993, 15:00).

Die Differenz betrigt in allen fr die Auswertung relevanten Spektralbereichen maximal
2:107°W/(cm? sr cm™') und damit héchstens 0.4% der Linienhohe. (Eine Simulation, wie sie
der Mel3geometrie und Aufldsung des Winters 1991/92 ‘entspricht, liefert vergleichbare Er-
gebnisse.)

Diese Rechnungen zeigen, daBl eine Auswertung unter Nichtbeachtung des endlichen Ge-
sichtsfelds des Spektrometers zu vernachldssigenden Fehlern fihrt. Allerdings ist es not-
wendig, den Ort des Schwerpunkts der Gesichtsfeldfunktion und damit den absoluten Win-

kel des Zentralstrahls genau genug zu kennen (Anhang 1.2).

Anhang 1. Diskussion einzelner Fehierquellen 153




1.2 Absoluter Elevationswinkel

In Kapitel 2.1.4 wurde gezeigt, daB} sich die Rollwinkelschwankung des Flugzeugs wihrend
der Interferogrammaufnahme durch die Koaddition herausmittelt. Auch aus den Betrach-
tungen des endlichen Gesichtsfelds im letzten Kapitel ging hervor, dafl es im wesentlichen
auf die absolute Kenntnis des mittleren Elevationswinkels (des Schwerpunkts der Gesichts-
feldfunktion) ankommt.

Der absolute Elevationswinkel y einer Messung wurde folgendermafBlen berechnet:

X=Xet+ Xo+ X+ XG (4.1)

Hierbei ist y, der am Gerit eingegebende Winkel, y, der Offset zwischen bordeigenem Navi-
gationsgerit und gemessenem Elevationswinkel des He-Ne-Laserstrahls (bei y, = 0), xz der
durch das Navigationsgerit angezeigte Rollwinkel wihrend einer Messung und y¢ der Ver-
satz der Lage des He-Ne-Laserstrahls gegentiber dem Schwerpunkt der Gesichtsfeldfunk-
tion.

Genauigkeit der fehlerbehafteten Glieder:

1s: Die Abweichung des He-Ne-Laserstrahls vom Zentrum des Gesichtsfeldes wurde bei der
Gesichtsfeldvermessung bestimmt (Gulde, 1994). Diese ist mit einem Fehler von ca. 0.1°
behaftet.

xo: Eine Kalibrierung des eingestellten Winkels relativ zu dem fest an Bord installierten
Navigationsgerdt wurde mehrmals wihrend des Winters durchgefiihrt. Die Genauigkeit die-
ser Kalibrierung wird auf ca. 0.1° geschitzt ( Piesch, 1994).

Allerdings kann y, wihrend des Fluges von diesem Wert abweichen, da das Navigationsge-
rdt nicht fest mit dem Interferometer verbunden ist. Es steht vielmehr, wie auch das Instru-
ment selbst, auf Schwingungsddmpfern. So kann es durch Verwindung des Flugzeugrumpfs
oder durch verschiedene Neigungen des Interferometers aufgrund unterschiedlicher Trocke-
neisbeladung und Vibrationen zu Fehlern kommen, die nicht genau bekannt sind, aber ei-
nige zehntel Grad betragen kénnen.

Die Standardabweichung in y wurde fiir die Fehlerabschitzung mit 0.3° angesetzt. Dies
fithrt zu Fehlern von 0.4-3.5% (1992/93) bzw. 0.6-9.2% (1991/92) in den S4ulengehalten.

1.3 Spektrale Auflosung

Bei der Auswertung der gemessenen Spektren wurde, wie in Kapitel 3.2 beschrieben, nicht
die theoretische Auflésung des Spektrometers (Kapitel 3.2) verwendet. Vielmehr wurde
wihrend der CO,-Korrektur die spektrale Auflosung mit angepafit und fiir die spétere Spu-
rengasbestimmung ein Mittelwert der Ergebnisse aus den beiden CO,-Bereichen verwendet.
Der Mittelwert und die Standardabweichung aller derart ermittelten Auflosungen liegt
1991/92 bei 0.18040.004 cm und 1992/93 bei 0.082440.0023 cm™.

Der resultierende Fehler in den Sdulengehalten liegt 1991/92 (1992/93) bei den meisten Ga-
sen im Bereich von 2% (1%), fiir CIONO, und F12 bei unter 1% (0.5%).
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1.4 Temperaturprofil

Bei der Auswertung wurden die Temperaturfelder der ECMWF-Analysen sowohl fiir die
CO,-Korrektur als auch fir die Spurengasberechnungen verwendet (Kapitel 3.1.3). So wirkt
sich ein fehlerbehaftetes Profil einmal direkt und zum anderen mittelbar iiber die CO,-Kor-
rektur auf die Sdulengehalte aus. Dies hat beispielsweise zur Folge, daBl ein Temperaturpro-
fil, welches nur wenige Kilometer oberhalb des Flugzeugs vom wahren Profil abweicht, je-
doch in der Stratosphére richtig ist, zu Fehlern in der Auswertung stratosphérischer Gase
fuhrt. Umgekehrt kann auch ein Kompensationseffekt auftreten, falls die Temperaturfehler
Uberall in die gleiche Richtung gehen und die Temperaturabhéngigkeiten der Linien dhnlich
sind.

Das angenommene Temperaturprofil kann aus verschiedenen Griinden vom wahren Profil
in der Atmosphére abweichen: ‘ '

e Fehler durch Mittelung der Interferogramme iiber eine endliche Flugstrecke

e Fehler bei der Interpolation der ECMWF-Daten auf Ort und Zeit der Messung
¢ Fehler in den ECMWF-Daten

e Fehler im Temperaturprofil oberhalb 10 hPa

Die Mittelung der Spektren erfolgte iiber einen Zeitraum von 15-20 Minuten, was einer
Flugstrecke von ungefihr 100 km entspricht. Das fiir die Auswertung verwendete Tempe-
raturprofil wurde auf den Ort und die Zeit des Mittelpunkts dieser Strecke interpoliert. Im
Idealfall miilten die Profile entlang des MeBwegs gemittelt werden. Hier ist dies jedoch
sinnlos, da das Analysenfeld selbst keine gréBere Auflésung besitzt.
Fehler bei der Interpolation auf den Ort der Messung, die bei Anderung des Gradienten
zwischen zwei Gitterpunkten auftreten, werden ebenfalls durch die rdumliche Mittelung
Uber das MeBgebiet gemindert.
Die Ungenauigkeiten der ECMWF-Daten kénnen anhand von Vergleichen mit Satelliten-
daten abgeschitzt werden. Solche Untersuchungen wurden beispielsweise von Scort et al.
(1986) oder von LeMarshall (1985) durchgefiihrt. Dabei zeigt sich eine RMS (Root of
Mean Squares, Wurzel aus der mittleren quadratischen Abweichung) zwischen Satelliten-
und ECMWF-Temperaturproﬁlen von durchschnittlich 2 K und eine Verschiebung im ge-
samten Profil von 0.5-1 K. Da die ECMWF-Daten wahrscheinlich genauer als die Satel-
- litendaten sind, stellen diese Werte eine obere Abschidtzung fiir den Temperaturfehler in der
Auswertung dar. Lokale Ereignisse, wie z.B. eine durch Leewellen induzierte Temperaturab-
nahme in der Stratosphire, die in der GréBenordnung von 5-10 K liegen kann, werden in
den Analysen nicht aufgeldst. Jedoch werden solche lokalen Anomalien bei der Auswertung
dadurch abgeschwicht, daB iiber eine gewisse Flugstrecke hinweg gemittelt wird.
Der EinfluB des Temperaturfehlers wurde anhand von unterschiedlichen Temperaturpro-
filen untersucht, die entweder mit einer RMS von 2 K verrauscht oder um einen kon-
stanten Wert von 1 K verschoben waren. Dies fithrte zu Fehlern von 3 - 4% in den strato-
sphérischen Gasen HNO;, CIONO, und O; (776 - 786 cm™). Es zeigt sich, daB} die Auswer-
tung von O; in den Intervallen (985 - 995 cm™) und (1116 - 1126 cm™') wesentlich tempe-
raturempfindlicher ist als im langwelligen Bereich.
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Die ECMWF-Temperaturprofile enden in einer Héhe von 10 hPa. Von dort wurde das
Profil glatt in ein Standardprofil fortgesetzt. Der Fehler, den ein falsches T-Profil oberhalb
10 hPa bei der Bestimmung der Sdulengehalte verursacht, wurde durch eine Variation die-
ses Profilteils um 10 K simuliert. Die abgeleiteten Sdulengehalte der stratosphérischen Spu-
rengase HNO;, O; und CIONO, unterscheiden sich 1992/93 um 1%, 2% und 1% und
1991/92 um 1%, 3% und 7%. Auch dieses Ergebnis zeigt deutlich, welche Verbesserung die
hohere Auflésung im Winter 92/93 beziiglich der Bestimmung von CIONO,-Sdulengehalten
mit sich brachie.

1.5 Form der Vertikalverteilung der Spurengase

Eine der groften Fehlerquellen bei der Bestimmung von S#ulengehalten bei MIPAS-FT ist
die Annahme tber die Form des Vertikalprofils des auszuwertenden Spurengases. Bei der
Ausgleichsrechnung werden die Sdulengehalte durch Skalierung des Profils verdndert, um
eine optimale Ubereinstimmung von Messung und Vorwirtsrechnung zu erhalten. Stimmt
das vorausgesetzte Profil nicht mit dem wirklichen iiberein, so kommt es durch Tempera-
tureffekte in der nicht isothermen, realen Atmosphdre zu Fehlern in den Siulengehalten.
Wertet man beispielsweise ein Gas aus, dessen Signatur eine positive Temperaturabhén-
gigkeit besitzt und dessen angenommenes Konzentrationsmaximum bei héheren Tempera-
turen liegt als in Wirklichkeit, so liefert die Rechnung zu kleine Sidulengehalte. Dieser Ef-
fekt tritt hauptsiachlich dann auf, wenn groBe Temperaturgradienten mit der Lage des Pro-
filmaximums zusammenfallen.

Wie in Kapitel 3.1.2 beschrieben, wurde fiir die Auswertungen der stratosphirischen Gase
angestrebt, moglichst realistische Startprofile zu verwenden. Aufgrund der fehlenden Infor-
mation Uber die wahre Hohenverteilung des Spurengases 148t es sich allerdings beispiels-
weise bei Fligen tiber die Grenze des Polarwirbels hinweg kaum vermeiden, dafl falsche
Ausgangsprofile verwendet werden.

Zur Fehlerabschitzung wurde angenommen, dafl die Standardabweichung der Hoéhe des
Profils 2 km betrdgt. Mit derart verschobenen Profilen wurden beispielhafte Spektren
nochmals ausgewertet. Diese Annahme beriicksichtigt in erster Ndherung dynamische Pro-
zesse, die eine Hauptursache fiir die Anderung eines Spurengasprofils in der Atmosphire
darstellen. Chemische Verdnderungen des Profils werden auf diese Weise allerdings nicht
simuliert. Die aufgetretenen Unterschiede in den Sidulengehalten sind in den Tabellen 4.2
und 4.3 zusammengefaBt. ' .

Es ist deutlich, daB fiir die Auswertung von Ozon der langwelligste Bereich am giinstigsten
ist, da hier die kleinste Temperaturempfindlichkeit und damit auch der kleinste Fehler bei
Profilverschiebungen vorliegt.
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1.6 Spektroskopische Daten

Die Genauigkeit der spektroskopischen Daten wirkt sich auf den systematischen Fehler in
den Siulengehalten aus. Dieser mufl beispielsweise beim Vergleich mit anderen Experi-
menten beriicksichtigt werden. Der relative Fehler, der fur die Korrelation der Ergebnisse
untereinander wichtig ist, wird hierdurch praktisch nicht beeinfluf3t.

Die groBten Fehler resultieren aus der ungenauen Kenntnis der Linienintensitdt ¥ und der
Linienbreite y bzw. des Absorptionsquerschnittes o (Wetzel, 1993). Diese Fehler wurden in
Testrechnungen simuliert. Dabei wurden jeweils  bzw. y um 10% variiert. Fir Z ergibt
sich, wie erwartet, eine entsprechende Variation der Sdulengehalte. Fehler in der Halb-
wertsbreite wirken sich jedoch wesentlich schwicher auf die Ergebnisse aus. Tabelle 1.1
zeigt die Anderung der Siulengehalte bzw. Skalierungsfaktoren (CO,) bei einem Fehler in
der Linienbreite y. ' '

0 N;0 CH
€0 €0 FINOs Os s 1 16- a 176- (121 5.
801- - - - -
(01-812) | (940950) | (863-873) | (776786) | (985:995) | ) 186) 1231)
0.2 0.4 1.5 1.4 3.0 3.4 1.2 2.1

Tabelle 1.1 Prozentuale Anderung der Retrievalergebnisse von Siulengehalten bzw. Skalierungsfakto-
ren {COy) bei einer Varation der Halbwertsbreite y um 10%.

Die angenommenen Genauigkeiten der spektroskopischen Parameter Z, y und « sind in Ta-
belle 4.2 und 4.3 angegeben. Sie wurden entweder direkt aus der Liniendatenbank (CO,,
CH,) oder aus der Studie von Flaud (1993) entnommen. Der Fehler von ca. 10% - 15%,
der von Ballard et al. (1988) fur die Absorptionsquerschnitte von CIONO, angegeben wur-
de, wird auch in einer neueren Studie bestitigt (Hausamann und Flaud, 1993). Der Fehler
in der Intensitdt der HNO; vs/2v, - Bande wird mit 5-20% angegeben. Unser Auswerteinter-
vall liegt jedoch eher am unteren Bereich dieser Fehlerschranke und wurde mit 5-10% an-
gesetzt (Oelhaf, 1993) .

Zu einem weiteren systematischen Fehler kommt es bei der Auswertung von CIONO, oder
F12 durch die unbekannte Temperaturabhingigkeit bei niedrigen Temperaturen, flir die
keine Absorptionsquerschnitte zur Verfiigung stehen. Fiir den Fehler, der durch die in Ka-
pitel 3.1.1 beschriebenen Interpolationen auf diese Temperaturen entsteht, existieren jedoch
keine Abschitzungen.

1.7 Spektrales Rauschen, Storgaseinfluff und Nachweisgrenze von CIONQO,

Um den EinfluB des spektralen Rauschens auf die Ergebnisse abzuschitzen, wurden Test-
rechnungen mit theoretischen Spektren durchgefithrt. Diesen Spektren wurde dazu ein
Rauschen von 1-10#¥W/(cm? sr cm™!) Uberlagert. Diesem Wert waren einerseits aus
Schwarzkdrpermessungen bestimmten Rauschwerte bei einer Anzahl von 100 Koadditionen
(Anhang C) zugrundegelegt, und andererseits lagen die Residuen der Anpassungsrechnung
in der gleichen Gréflenordnung. Im Gegensatz zu den bisher betrachteten Fehlern bewirkt
das Rauschen einen absoluten Fehler in den Ergebnissen. AuBler bei CIONO, wurde in den
Tabellen 4.2 und 4.3 dieser Fehler bei allen Gasen in einen prozentualen Fehler umgerech-
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net, da sich deren Siulengehalte nicht extrem dndern und der Fehler mit 1-2% sehr klein
ist. Dieser geringe Wert erklért sich aus der Tatsache, dal der EinfluB des Rauschens mit
Jn (n: Anzahl der spektralen Stiitzstellen) zuriickgeht (Wetzel, 1993) und diese Gase in
breiten Spektralbereichen mit zahlreichen Linien bestimmt wurden.

Der Einflu von Molekiilen, die in den gleichen Intervallen wie die auszuwertenden Gase
Signaturen besitzen, wurde durch Variation dieser Stérgase bestimmt. Dieser Fehler wirkt
sich auch als absoluter Fehler auf das Ergebnis des auszuwertenden Spurengases aus. Die
Interferenzen sind fir die meisten Wellenzahlbereiche zu vernachlissigen. Lediglich' N,O
und vor allem CIONO, erweisen sich empfindlich gegeniiber einer fehlerhaften Annahme
von Oy bzw. O; und CO,, '

Die Menge von CIONO; in der polaren Stratosphére wird einerseits durch dynamische Pro-
zesse andererseits aber auch sehr stark durch chemische Reaktionen bestimmt. CIONO,
zeigt daher eine groBle Variabilitit. Unter normalen Bedingungen in mittleren Breiten weist
es Sdulengehalte von 1-1.5:10% ¢m2 auf. Im Polarwirbel kann sich diese Menge aber auch
vervielfachen. Da der Fehler durch das spektrale Rauschen und durch Stérgaseinflufl bei
CIONO; nicht zu vernachlissigen ist, mufl daher neben dem relativen auch ein absoluter
Fehler angegeben werden. Dieser bestimmt gleichzeitig die Nachweisgrenze dieses Spuren-
gases bei MIPAS-FT-Messungen. Mittels Gausscher Fehlerfortpflanzung ergibt sich eine
Standardabweichung fur CIONO, von 0.28:'10% cm2 fir den Winter 1992/93 und
0.73:10% cm2 fur 1991/92. Setzt man als untere Nachweisgrenze die 3-fache Standardab-
weichung an, so betridgt diese 0.84:10% cm=? im Winter 92/93 und 2.2:10" cm~? im Winter
91/92.

1.8 Flughohe

Eine Fehlerquelle, die sich hauptsichlich indirekt iiber die CO,-Korrektur auf die Genauig-
keit der stratosphédrischen Spurengase auswirkt, ist die Kenntnis des Auflendrucks zum
Zeitpunkt der Messung. Die Transallflige finden, wie in der Luftfahrt tblich ist, auf einem
Niveau konstanten Drucks statt. Dies ist eine Voraussetzung dafiir, daB Spektren tber eine
Flugstrecke von bis zu 100 km gemittelt werden kénnen und daB bei der CO,-Korrektur
von einem gleichbleibenden Auflendruck ausgegangen werden kann.

Die Bestimmung des statischen AuBlendrucks wurde von der Firma Aerodata durchgefiihrt.
Das an Bord befindliche DruckmeBgerdt mifit den statischen Druck P; und den Gesamt-
druck P, Der Staudruck Ps,. wird als die Differenz P, — P, berechnet. Der Drucksensor ist
an einem Ort des Flugzeugs angebracht, an dem der gemessene Druck P, wihrend des Flu-
ges nur gering von dem Staudruck beeinflufft wird. Zur Berechnung des korrigierten sta-
tischen Auflendrucks Py, wird eine sogenannte Staudruckkorrektur angewandt: o

Pskor = Ps - k’PStau

Der Korrekturparameter &’ wurde zu Beginn des Transall-Experiments zu 0.0168 (Fa.

Aerodata) bestimmt. .
Psw, liegt unter normalen Flugbedingungen bei ca. 50 hPa und P, bei 400 hPa.. Demnach
resultieren die Fehler bei der Bestimmung von Py, aus der MeBgenauigkeit des Drucksen-
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sors und der Bestimmung von k’. Aus dem Datenblatt des Druckmef3gerdts wurde ein Feh-
ler von P, von +0.34 hPa und von Pg,, von +1.16 hPa entnommen. Nimmt man noch
einen relativ hohen Fehler fiir k von 0.02 an, so ergibt sich nach dem Fehlerfortpflanzungs-
gesetz ein Fehler des korrigierten Auflendrucks von +1.06 hPa.

Die Standardabweichung der gemessenen Druckwerte iiber einen Zeitraum von 15 Minu-
ten, der der Koadditionszeit eines Interferogramms entspricht, betrédgt ca. 0.2 hPa.

Der aus der ungenauen Druckbestimmung von 1 hpa resultierende Fehler in den Sdulenge-
halten der Spurengase belduft sich auf <1% und ist nicht in die Fehlertabelle aufgenom-
men.

1.9 Genauigkeit des Strahlungsiibertragungsprogramms

Um die Fehler abzuschitzen, die durch eine ungenaue Simulation des Spektrums durch das
Vorwiértsrechenprogramm FASCOD?2 bei der Berechnung von Séulengehalten entstehen,
wurde ein Vergleich mit SCAIS (siehe Kapitel 3.1.1) durchgefithrt. Dieser Vergleich bestand
zum einen darin, fur die gleiche Modellatmosphire Vorwirtsrechnungen in gleichen Spek-
tralintervallen mit beiden Programmen durchzufiihren. Dabei ist es wichtig, die gleiche Fal-
tungsfunktion (sinc?) zu benutzen, die hierzu in SCAIS implementiert wurde. Es zeigte sich
daf} eine systematische Differenz zwischen beiden Rechnungen vorliegt. Dabei sind die Li-
nien bei SCAIS um ca. 5%-7% niedriger als bei den mit FASCOD?2 berechneten Spektren.
Die Nebenschwingungen der sinc?-Funktion werden dagegen von SCAIS héher modelliert.
Um zu entscheiden, woher diese Differenz der beiden Programme kommt, wurden gleiche
Rechnungen mit FASCOD3, einer neuen FASCOD-Version, durchgefuhrt (Echle, 1994).
Hierbei stimmten die Ergebnisse sehr gut mit den SCAIS Rechnungen iberein. Dies legt
den Schluf3 nahe, daf3 die Probleme bei FASCOD?2 auftreten und héchstwahrscheinlich mit
einer fehlerhaften Faltungsfunktion zusammenhéngen.

Zur Abschidtzung der Auswirkungen dieses Fehlers auf die Sdulengehalte wurden Ver-
gleichsauswertungen mit SCAIS und FASCOD?2 durchgefiihrt. Es zeigte sich dabei, daf} bei
der CO,-Korrektur die Korrektur-Faktoren um bis zu 7% unterschiedlich berechnet wur-
den. Da diese Differenz systematisch in allen Wellenzahlintervallen auftritt, hitte dies ohne
Durchfiihrung der CO,-Korrektur einen Fehler in den Sdulengehalten von bis zu 15% zur
Folge. Durch die Korrektur wird dieser Fehler, speziell fiir die Gase im Spektralbereich un-
terhalb 1000 cm™!, stark geddmpft und fuhrt hier zu maximalen Differenzen von 3% in den
Sdulengehalten. Im Bereich hoherer Wellenzahlen betragen die Fehler bis zu 10%. Dies hat
seine Ursache in der groeren Entfernung von den CO,-Korrekturbereichen.

Die hier behandelte Fehlerquelle ist offensichtlich systematischer Natur, da alle Auswer-
tungen mit FASCOD?2 durchgefiihrt wurden. ‘

1.10 Aerosol

Das stratosphirische Aerosol war wihrend der beiden hier betrachteten Winter aufgrund
des Ausbruchs des Vulkans Pinatubo im Juni 1991 erhoht. Es stellt sich so die Frage, in-
wieweit diese Tatsache die Auswertung der Sdulengehalte bei MIPAS-FT beeintrdchtigt.
Fiir die Auswertungen des Winters 1991/92 wurde bei den Strahlungstibertragungsrech-
nungen ein Aerosolmodell mit hohem Profil und gealterter Zusammensetzung (LOW-
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TRAN: aged volcanic’, Kneizys et al., 1983) beriicksichtigt. Es stellte sich jedoch heraus,
daB die spektrale Abhingigkeit der Extinktion dieses verwendeten Aerosolmodells nicht re-
alistisch war (Echle, 1993). Da zum Zeitpunkt der Auswertung der Messungen 1992/93
kein besseres Modell zur Verfigung stand, wurde dieser Winter, um definiertere Bedin-
gungen zu schaffen, ohne die Beriicksichtigung von stratosphérischem Aerosol ausgewertet.
Es ist daher notig, abzuschétzen, wie grof der Fehler ist, den dieses Vorgehen in den abge-
leiteten Sdulengehalten bewirkt.

Aerosol kann bei der Strahlungsiibertragung in kieinen Wellenzahibereichen vereinfacht als
Graukorper angenommen werden. Der EinfluBl auf das gemessene Spektrum besteht in er-
ster Ndherung in einem additiven und einem multiplikativen Beitrag. Ein rein additiver Bei-
trag hétte keine Auswirkungen auf die Bestimmung der Sdulengehalte, da ein additiver Un-
tergrund mit angepafit wird. Falls der multiplikative Effekt des Aerosols liber das gesamte
Spektrum mit der Wellenzahl ausschlieBlich linear wire, wiirde dieser durch die CO,-Kor-
rektur beseitigt werden.

Um zu quantifizieren, inwieweit diese Korrektur im realen Fall, in dem die Extinktion des
Aerosols eine spektrale Abhdngigkeit zeigt, wirksam ist, wurden Testrechnungen durchge-
fuhrt. Dazu wurden aus LIDAR-Messungen, die gleichzeitig an Bord der Transall statt-
fanden, Hohenprofile des Aerosols bestimmt. Die Zusammensetzung des Aerosols, die den
spektralen Verlauf der Extinktion bedingt, wurde mit typischen Werten fiir die Stratosphére
von 75% H,SO, und 25% H,O (Gewichts-%) angenommen. Unter Beriicksichtigung dieses
Aerosolmodells wurden beispielhafte Auswertungen beider Winter (Echle, 1994) wiederholt
und mit den urspriinglichen Ergebnissen verglichen. Es ergaben sich bei hoheren Wellen-
zahlen, in denen das Aerosol eine stdrkere spektrale Struktur aufweist, Fehler von bis zu
10% in den Sdulengehalten. In den fiir die Auswertung von O;, HNO; und CIONO; ver-
wendeten Spektralintervallen lagen die Fehler mit ca. 1% wesentlich niedriger.

1.11 Kalibrierung

Um den Einflu eines 5%-igen Fehlers der Geritefunktion auf die Sdulengehalte abzu-
schitzen, wurden Testrechnungen durchgefiihrt. Die Ergebnisse sind in Tabelle 1.2 zusam-
mengefalit.

"~ HNO; 0O, O3 013 CIONO, N,O CH, F12

(863- (776- (985- (1116- (779.5- (1176- (1215- (920-

873) 786) 9935) 1126) 781) 1186) 1231) 925)

1991/92 5.8 8.0 13.9 9.1 3.0 59 7.3 5.9
1992/93 9.2 11.9 11.6 13.5 3.5 9.4 12.5 5.5

Tabelle 1.2 Prozentuale Anderung der Siulengehalte bei einem Fehler von 5% in der Gerdtefunktion.
(Bei den Gasen sind die jeweiligen Wellenzahlintervalle angegeben.)

Zur Vermeidung dieser betrdchtlichen Fehler wurde, wie in Kapitel 2.3.4 beschrieben, die
CO,-Korrektur durchgefiihrt. Der noch verbleibende Fehler durch die Kalibrierung, der im
Fehlerbudget berticksichtigt werden muB, ist die Abweichung des Quotienten unterschied-
licher Geritefunktionen von der Linearitdt (Kapitel 2.3.4.3). Wie dort gezeigt wurde, be-
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tragt diese Abweichung im Bereich bis 1000 cm™! ca. 1%, steigt aber zu kiirzeren Wellen-
lingen hin an. Die daraus resultierenden Fehler sind in die Tabellen 4.4 und 4.5 eingear-
beitet.
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Anhang J. Datensatz Winter 1991/92

Beschreibung der einzelnen Spalten:

Zeit

PV475, PV550

O,

HNO,
CIONO,

Der mittlere Zeitpunkt des aufaddierten Mefzeitraums in GMT (Green-

wich Mean Time).

Die geographische Lage des DurchstoBpunkts der Geritesichtlinie durch
die Hohenschicht 20 km zur obigen Zeit. Der Punkt liegt bei einem Ele-
vationswinkel von 7° horizontal ungefihr 100 km vom Flugzeug entfernt.
Dieser Ort wurde in die Tabelle eingetragen, da sich ungefihr dort das
Maximum der Beitragsfunktionen der gemessenen stratosphérischen Spu-
rengase befindet (Kapitel 3.1.2).

Die Werte der poténtiellen Vorticity auf den Isentropenflichen 475 K
und 550 K. Die Grundlage zur Berechnung dieser Werte waren Felder der
potentiellen Vorticity, wie sie in der Datenbank des NILU fur jeden Tag
um 12 Uhr mittags zur Verfligung stehen. Die Analysen wurden rdumlich
auf den Ort der Messung interpoliert. Aullerdem fand eine lineare zeit-
liche Interpolation zwischen je zwei Feldern auf den Zeitpunkt "Zeit” statt.
* bedeutet, daf3 hier keine PV-Felder vorhanden waren.

Der Ozonsédulengehalt tiber dem Flugzeug wird in Dobson-Einheiten an-
gegeben (1 DU = 2.68:10 cm2). Die aufgefihrten Werte wurden im
langwelligen Wellenzahlintervall (776 c¢cm™ - 786 cm™!) ermittelt.
HNO;-Séulengehalt iber dem Flugzeug in 10 cm~2.

CIONO,-S4ulengehalt iiber dem Flugzeug in 10 cm2, * bedeutet, daf3
CIONO, aufgrund einer zu schlechten Anpassung nicht auswertbar war.
Abgeleitete Werte unterhalb der Nachweisgrenze sind angegeben. Nach-
weisgrenzen: 1991/92: 2.2-10% cm=2, 1992/93: 0.84:10" cm2,

Zeit(HHMM) Laenge Breite PV475 PV550 03/DU HNO3/E16 CLONO2/E15

2. Kampagne

090192 (Ki
1353

120192 (Ki
1042 2
1129 2
1143 2

130192 (Ki
0808 2

0826 2
0918 2

- 110/68N - 70/65N - Ki)
9.48 67.58 64.90 172.20 249.2 1.29 ¢

- 280/66N - 80/68N - 80/71N - Ki)

9.66 67.35 63.10 165.30 329.7 2.60 4
2.08 66.35 48.40 145.00 282.3 2.71 4
0.79 66.47 42,30 127.90 267.9 2.73 4

- 280/66N - 140/69N - 80/64N - Ki)

7.52  67.16 59.50 165.10 231.1 2.07 -
6.79 65.74 57.90 161.80 232.1 2.06 4
1.14 66.42 57.10 165.80 248.6 1.87 4
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Zeit(HHMM) Laenge Breite PV475

3. Kampagne
300192 (Ki -
1212 14,
1523 6.
1550 11.
1615 16.
310192 (Ki -
1353 23.
1528 26.
1615 21.
010292 (Ki -
1122 13.
1347 34.
020292 (Ki -
1219 21.
1255 32.
030292 (Ki -
0851 5.
1711 -45,
1732 -40.
1753  -35.
1814  -29.
1835  -23.
1904  -15.
1924  -10.
1944 -4,
2002 0.
050292 (Ki -
0933 10.
1028 15.
1108 11.
1152 11
090292 (Ki -
1351 21.
1411 20.
1442 20.
1533 17.
1611 12
1631 14,

30/75N - Ki)

48 68.58  34.30
14 66.69 33.30
36 67.61 43.00
63  68.40 28.90
300/78N - Ki)

00 78.52  47.50
66 73.92  40.50
89 70.39 34.80
160/76N - 300/78N -
14 73.62 44.20
07 73.44 50.10
300/80N - Ki)

90 79.34  51.20
98 78.11 55.20
50W/67N - Ki)

61 68.86 54,50
09 69.89 26.70
24 70.82 29.60
12 71.55  34.00
51 72.11 38.60
91 72.48 40.80
92 72.72 41.10
22 72.69 43.80
32 72.43  49.60
35 72.05 49.60

Norw. Kueste

73 64.
51 61.
85 6l.
.88 63,
120/58N
91 62.
12 61.
01  58.
17  56.
.66  56.
67 59.

PV550

107.50
102.00
142.00
100.90

115.30

105.70

113.40

Ki)
108.50
116.10

125.70
153.40

128.70
52.30
60.90
73.40
95.80

114.90

118.80

126.80

138.10

126.90

- 140/61N - Ki)

13 52,10 170.10

62 52.
90  49.
09  b52.
- Ki)

09  30.
08  29.
97 28.
98  25.
65 21.
51 25,

50
60
80

10
70
00
30
10
50

128.90
139.60
149.90

116.20

102.90
90.20

78.50

66.10
79.20

MIPAS-FT: Auswertung und Interpretation

03/DU HNO3/E16 CLONO2/E15

306.
287.
264,
273.

361.
287.
282.

401.
390.

407.
398.

435,
b41.
513.
458.
491.
530.
495,
471.
481.
482,

327.
303.
345.
333.

219.
255,
249.
296.
235,
243.
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Zeit(HHMM) Laenge Breite PV475

110292 (Ki - 50W/67N - Ki)
-4.
~7.

-16.

-20.

-24.

-28.

-21.

-13.
-9.
-4.
-1.

4.
8.
11.

0906
0921
1609
1022
1044
1749
1810
1838
1852
1908
1921
1948
2005
2023

130292
0644
0708
0722
0737
0801
0816
0833
0901
0918
1635

140292
0559
0618
0643
0658
0730
0747
1042

160292
1033

1048

1111
1153
1213
1253
1338
1359
1514

(Ki -

21.
16.
14.
12.

9.
10.
11.
13.
15.
23.

(Ki -

14.
13.
12.

11

9.
7.
22.

(ki -

17.
18.
23.
32.
36.
42.
38.
33.
23.

57 71.05 41.20
51 71.32  40.90
63 71.81 37.60
05 71.80 38.90
62 71.77 42.20
96 76.21 41.20
93  76.13  40.00
40 75.67 39.90
30 75.37  40.90
59 74.90 42.00
14 74.46  42.10
77 73.43  39.60
23 72.72  39.90
67 71.97 43.60
120/68N - 200/73N -
00 66.51 27.30
98  66.72 23.90
88 66.78 23.10
20 66.85 23.40
65 69.23 29.30
51 70.09  31.40
59 71.07 33.30
74 72.58  34.70
19 73.51  35.00
03 68.76 33.70
70/80N - Ki)

24 71.15 27.40
31 72.16 29.70
00  73.24 30.90
.10 73.96  31.30
04 75.44  33.50
65 75.94 34.50
35  71.24  29.80
430/73N - Ki)

16 71.05 24.00
25 71.73 24.80
68 73.17 32.40
29  73.14 36.30
20 73.14 36.60
60 73.71 41.50
20 71.81 36.10
38 71.80  33.50
44 70.48  23.20

PV550

117.
122.
116.
120,
129.
128.
128,
122,
120.
114.
109.
107.
111.
121.

Ki)

101.
86.
82.
85.

112.

113.

109.

104.

108.

123.

100.
104.
107.
106.
108.
109.
104.

93.
90.
108.
123.
118.
113.
113.
11e.
76.

70
20
80
90
90
50
70
30
00
20
80
10
00
90

30
20
70
90
80
50
80
90
60
00

30
89
10
70
60
60
70

20

60

60
10
30
10
30
80
80

03/DU HNO3/E16 CLONOZ2/E15

483.6 3.11 4.11
463.1 3.01 3.90
420.1 2.63 3.83
404.2 2.51 4.00
367.1 2.21 3.76
404.5 2.42 3.11
421.8 2.53 3.85
448.0 2.77 3.15
480.7 2.98 3.59
492.0 2.98 3.09
521.2 3.06 2.98
512.2 3.21 2.93
510.0 3.11 3.27
477.3 3.01 3.33
264.1 1.69 1.72
324.0 2.00 2.36
350.5 2.13 2.42
332.0 2.12 2.79
312.5 1.94 1.96
311.7 2.02 2.49
334.9 2.12 2.83
373.8 2.39 3.49
342.4 2.35 3.56
302.5 2.13 2.81
345.3 2.01 .

334.5 2.05 2.77
306.9 1.95 2.65
318.0 1.81 2.66
236.5 1.75 2.57
306.1 1.66 2.65
431.3 2.62 3.05
347.2 1.60 1.37
334.8 1.50 1.57
308.1 1.57 2.40
344.2 1.82 2.30
372.8 2.03 2.94
388.1 2.23 2.72
362.1 2.09 3.22
345.1 1.77 2.65
307.6 1.57 1.94
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Zeit(HHMM) Laenge Breite PV475

4. Kampagne
290292 (Ki - 190/73N - 180/65N -
1254 14.83 72.32 43.50
1322 23.13 72.68 48.00
010392 (Ki - 50W/67N - Ki)
0841 -8.58 70.66 36.60
1015 -26.74 69.87 48.80
1030 -29.26 69.66 47.80
1620 -34.93 71.56 50.80
1942 12.11 70.50  36.80
030392 (Ki - 580/68N - Ki)
1253 44.45 67.42 48.00
1309 47.26 68.02 44,00
1357 57.51 68.92 49.80
1437 53.50 66.36 42.60
1451 51.58 66.20 43.70
1555 41.07 64.55 44.50
070392 (Las Palmas - Capverden -
1120 -20.92 22.39 ¢
1269 -18.88 25.35 ¢
090392 (Koeln - Ki)
1141 10.14 56.74 24.80
1205 14.99 59.44 28.40
1251 16.27 61.90 35.00
1302 16.81 62.80 34.36
110392 (Ki - 40/79N - Ki)
1412 5.06 70.03 42.70
120392 (Ki - 170/74N - 290/74N -
1717 12.85 72.86 46.10
1732 19.99 74.80 49.80
1754 26.03 74.24 50.00
1855 23.28 71.12 44.90

PV550
Ki)
130.30  428.
143.10 455,
122.00  318.
127.70  376.
124.50  380.
136.20  369.
114.10 301.
114.30 475,
108.60  436.
122.00  401.
108.30 462.
109.60  406.
113.40  391.
Las Palmas)
4 383.
4 242.
57.30 264.
81.10  325.
95.406 322.
94.10 321.
117.60  463.
Ki)
129.10 402.
129.80  388.
125.70  388.
119.50  370.
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Anhang K. Datensatz Winter 1992/93

Zur Beschreibung der Spalten siche Anhang J.

Zeit (HHMM) Laenge

1. KAMPAGNE

041292 (Ma - Ki)
1130 8.40 56,
1154 8.41 57.
1257 8.94 62.
1409 12.01  68.

061292 (Ki - 250/75N
0812 19.40  73.
0836 21.30 74,
0851 22,06  74.
0901 19.69 /4.
0917 16.18 74,
0927 13.86 75,
1115 16.17 76,
1141 24.62 76.
1155 28.84 76.
1227 28.58 73.
1240 26.80 72.
1253 25.10 71.
1328 21.16  69.

081292 (Ki - Ma)
1054 12.99  65.
1118 10.18 64
1213 5.23 61.
1315 5.78  58.

Breite PV475 PV550

94
50
18

- 00/76.
35.
35.
35.
35.
34.
.80
37.
39.
39.
38.
38.
.40
.60

44
87
40
61
88
17
83
56
14
04
29
44
31

61

.54

92
44

23.
24.
.10
34.

30

34

39
38

23.
24.
22.
20.

40
80

10

5N
00
60
80
10
50

00
30
90
20
60

70
80
30
40

56.
57.
65.
106.

- 300/75N
82.
81.
81.
81.
81.
82.
86.
85.
85.
82.
84.
86.
81.

48.
4].
34,
41.

00

90 -

80
50

40
80
90
70
60
80
30
20
10
60
00
20
30

40
00
40
80

03/DU HNO3/E16 CLONO2/E15

354,
369.
367.
249,

~Ki)
290.
302.
325.
328.
347.
333.
339.
319.
310.
305.
308.
311.
301.

355.
313.
276.
302.
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Zeit(HHMM) Laenge Breite

2. KAMPAGNE
270193 (Ki -
0831 8
0851
0931
1012
1034 11.
1052 12.
1202 16.
1219 16.
1236 16.
1253 16.
310193 (Ki -
1103 25.
1129  26.
1159 33.
1223 30.
1248 25.
1309 22.
1353 19,
1450 26,
1510 33.
1525 33,
1543 29.
1602 27.
1621  24.
1640  22.
020293 (Ki -
1302 21.
1359 17.
1420 16.
1440 15.
1525  11.
1549
1655
1715 10.
1741 12.
1801  14.
1820 16.
1842  21.
050293 (Ki -
0058  14.
0151  12.
0417
0535
0606

8.
7.
9.

8.
9.

9.
6.
7.

PV475  PV550

Ma)

.57 50.17  25.60
02 51.26 24.90
93 53.17 23.00
44 55,93 23.70
06 56.87 27.50
42 57.84 31.20
26 60.76 48.30
47 61.81 51.20
75 62.82 53.40
9 63.79 54.50
300/75N - 180/70.5N
16 73.02 30.10
66 73.87 31.30
14 73.86 35.80
15 71.88 31.60
98 71.18 26.90
72 70.5%  25.50
42 71.93 25.90
76 74.18 31.40
25 74.34 35.70
04 73.29 36.10
92 71.85 30.10
24 71.16  26.40
50  70.37 24.70
00  69.53 23.20
90/60N - 280/72N -
84 65.27 14.80
58 62.32 19.20
48 61.50 19.70
41 66.39 18.00
32 58.62 18.90
59  60.34 20.10
55 65.11 21.20
74 66.48  24.50
48 68.37 26.50
57 69.86 25.70
42  71.50  24.20
99 71.14 20.30
Ma)

28 64.01 30.70
38 61.48 29.40
85 52.37 23.00
35 48.59 20.50
70 49.32  20.20

49.10  248.3
46.40  273.9
47.60  330.1
69.10  348.5
77.90  388.4
91.30  392.2
119.40  405.8
120.70  409.1
123.20  397.7
126.50  400.2
- 300/75N - Ki)
88.70  393.3
89.30  379.4
110.20  397.9
96.20  391.8
82.40  392.4
77.70 384.7
89.80  399.3
93.60  393.1
111.70  388.8
116.10  385.2
98.70  404.4
87.10  386.8
77.60  392.1
66.80  405.9
Ki)
46.20  237.7
47.80  274.2
46.00  265.5
39.80  265.4
37.20  257.8
30.20  256.2
33.90  386.5
55.00  370.5
69.00  359.8
69.60  400.0
75.90  445.5
76.90  417.5
106.40  366.1
114.70  373.0
42.90  279.0
42.40  272.6
41.30  261.9
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03/DU HNO3/E16 CLON02/E15
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Zeit(HHMM) Laenge Breite PV475 PV550 03/DU HNO3/E16 CLONOZ/E15
3. KAMPAGNE

050393 (Ma - Ki)

1319 8.56 58.71 30.90 103.70  303.7 1.55 3.13
1422 8.65 60.16 34.70 112.20 333.0 1.92 4.04
1510 9.18 64.15 46.60 105.20 337.5 2.00 4.22
1530 9.91 65.44 50.50 113.50 331.2 2.08 4.57
1620 14.11 68.60 57.00 132.76  332.5 2.14 4.77
070393 (Ki - 300/74N - 8W/78N - Ki)
0432 21.34 72.45 52.50 117.40 383.5 2.36 4.54
0447 22.48 72.92 53.10 118.10 410.6 2.36 4,78
0504 25.74 74.11 55.40 121.40 396.8 2.40 5.39
0521 27.15 73.39 51.80 113.80 374.9 2.31 4.50
0547 22.34  74.02 55.00 120.20 403.1 2.45 4.83
0602 20.91 74.30 54.20 117.50 424.9 2.42 4.49

080393 (Ki - Ma)
0905  12.32 51.13 48.20 114.00 284.0  1.35  2.43

090393 (Ma - 50/46N - 180/41N - 220/41N)

1146 6.44 46.62 34.80 81.30 315.2 1.49  2.54
1251  10.21 45.19 42.20 104.00 338.4  1.55  2.75
1317 12.41 44.70 44.60 108.90 335.2  1.59  2.86
1419  17.58 42.05 41.10 98.70 337.0  1.52  3.27
100393 (220/41N - 250/41IN - 2W/37N - 16W/28N)
0459  22.10 41.05 43.40 103.10 369.2  1.81  4.30
0513  23.36 41.35 40.90 93.80 383.7 1.86  3.88
0534  25.08 41.64 42.10 90.16 372.9  1.83  4.57
0620 22,70 39.50 47.40 111.70 402.3  1.65  3.83
0653  18.87 39.06 45.70 110.40 376.8  1.71  3.69
0713  17.40 39.90 43.10 102.10 384.5 1.74  4.44
0733  16.40 39.85 41,40 96.80 366.7  1.69  3.87
0754  14.50 39.65 40.40 93.90 363.8  1.72  3.97
0847 9.86 39.87 29.40 77.80 393.4  1.89  3.83
0905 8.13 39.67 27.90 74.20 394.3  1.87  3.57
0923 6.57 39.38 30.20 73.30 383.8 1.76  3.27
1238 -2.80 36.90 25.20 45.30 319.9  1.20  0.15
120393 (16W/28N - Ma)
1315 -4.64 39.53 20.20 33.40 353.0  1.48  0.58
1333 -4.15 40.98 20.60 34.70 371.6  1.66  1.02
1412 -2.05 43.34 21.50 37.80 350.3  1.40  0.97
1436  -0.05 44.45 20.80 38.30 356.8 1.50  0.83
1546 4.13 47.58 21.70 38.40 311.4  1.51  0.90
1636 9.60 49.44 19.80 43.00 333.0  1.59  1.30
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4. KAMPAGNE
240393 (Ma
1253
1318
1333
1407
1611
1628
1703
1723
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1635 21
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1738 25
1759 24
1838 19
1856 13
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1931 10
1953 12
2017 14
2059 17
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280393 (Ki -
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1722 25.
1831 33.
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1956 22.
2012 20.
290393 (Ki -
1435 11.
1559 11.
1620 11.

H N W OOy~

Ki)
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.54 75,
49 77,
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.28 68,
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14 77
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87 78.
8 6.
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55 74,
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54  24:
41  24.
23 23.
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13 18.
65 20.
11 24,
- ki)

59 33.
96  34.
29 36,
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60 45,
95 46.
74  47.
02  48.
10 49.
11 49.
83 bh2.
99  53.
81  39.
93 23.
- ki)

.62 34,
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62  39.
65 32.
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Abkiirzungen:

AAOE
AASE
CHEOPS
DLR

DMI
DOAS
DOS
EASOE
ECMWF
FASCOD
GMT

HIS

IFG

IMK
LIDAR
LOWTRAN
MIPAS-FT

NAT
NESR
NILU
OPD
PSC
PTB
PV
RAT
RMS
SCAIS
SESAME
SG
VMR
ZPD

Funktionen:

atan2(im,re)
COMB,(x)
FT

o—e
Ja(x)
RECT(x)
sinc(x)
sinc?(x)

Abkiirzungen, Funktionen und Symbole

Airborne Antarctic Ozone Experiment

Airborne Arctic Stratospheric Expedition

Chemistry of Ozone in the Polar Stratosphere

Deutsche Gesellschaft fiir Luft- und Raumfahrt

Danisch Meteorological Institute

Differential Optical Absorption Spectroscopy

Degree of Subsidence (Faktor des Absinkens, Downwellingfaktor)
European Arctic Stratospheric Ozone Experiment

European Centre for Medium-range Weather Forecasts

Fast Atmospheric Signature Code

Greenwich Mean Time

High-Resolution Interferometer Sounder

Interferogramm

Institut fir Meteorolvugie und Klimaforschung

LIght Detection And Ranging

Low Transmission

Michelson-Interferometer fir Passive Atmosphérische Sondierung-Flugzeug
Transall

Nitric Acid Trihydrate

Noise Equivalent Spectral Radiance

Norsk Institutt for Luftforskning .

Optical Path Difference

Polar Stratospheric Clouds

Physikalisch-Technische Bundesanstalt

Potentielle Vorticity

Retrieval of Atmospheric Trace Gas Profiles

Root of Mean Squares, Wurzel aus der mittleren quadratischen Abweichung
Simulation Code for Atmospheric Infrared Spectra

Second European Stratospheric Arctic and Midlatitude Experiment
Sdulengehalt '

Volume Mixing Ratio

Zero Path Difference

Arcustangens mit Wertebereich -n- n

Diracsche Kammfunktion

Fouriertransformation

Fouriertransformation

Besselfunktion erster Gattung, m-ter Ordnung

Rechteckfunktion: RECT(x) =1 fir —0.5 < x < +0.5 und = 0 sonst.
sin(x)/x

(sin(x)/x)?
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Lateinische Symbole

By(o)
B.(o)
1(x)
I(x)
Ix(x)
Lsyn(¥)
Lyn(x)
1,,(x)
kl

K

L

L(o)
Lyo)
P,

Poor
Psiou
P!
¥(o)
7(o)
rs(o)
r4(o)
S(o)
Si(o)
Si(o)
Ss(o)
Si(o)
Si(o)
S,,,(G)
Sii(o)
S.(a)
Sue)
S..(o)
So(o)
vV

X

Planck-Funktion bei niedriger Schwarzkérpertemperatur
Planck-Funktion bei hoher Schwarzkorpertemperatur
Interferogramm

durch Geschwindigkeitsschwankungen gestortes, i-tes IFG
durch Rollwinkel gestértes IFG

asymmetrisches IFG

symmetrisches [FG

durch Spikes gestortes IFG

Faktor der Staudruckkorrektur

Anzahl der gemittelten Interferogramme

maximale Weglidngendifferenz der Teilstrahlen

absolute Strahlung aus der Atmosphire

absolute Eigenstrahlung des Gerits

statischer Druck

korrigierter statischer Druck

Staudruck

Gesamtdruck

Gerétefunktion

mittlere Gerdtefunktion

Gerétefunktion bei einer Schwarzkoérpermessung
Geritefunktion bei einer Atmosphédrenmessung
Spektrum

Strahlung von Aullen

Strahlung von der Eingangsoptik

gesamte Eigenstrahlung des Spektrometers

Imaginérteil des komplexen Spektrums

relatives Schwarzkorperspektrum bei niedriger Temperatur
durch Spikes gestortes Spektrum

durch Spikes gestortes Spektrum nach K Koadditionen
rein imaginédrer Anteil der Gerétestrahlung

Strahlung von der Detektoroptik

relatives Schwarzkorperspektrum bei hoher Temperatur
reeller Teil der Eigenstrahlung |
Scangeschwindigkeit

Wegliangendifferenz der Teilstrahlen

Griechische Symbole

y&ci
Ir
2o

172

Absorptionsquerschnitt

Elevationswinkel der Sichtlinie

am Gerit eingestellter Elevationswinkel

Winkel zwischen He-Ne-Laser und Schwerpunkt des Gesichtsfelds
Rollwinkel der Transall

Unterschied zwischen Navigationsgerdt und gemessenem Elevationswinkel
bei y.=0

Linienbreite
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Laufzeitunterschied zwischen Referenz- und Infrarotzweig

Schwankung der Vorschubgeschwindigkeit

Emissionsgrad

Phasendifferenz zwischen Geschwindigkeitsschwankung und ZPD
Phasendifferenz zwischen Geschwindigkeitsschwankung und ZPD fiir das i-te
IFG

Frequenz der Rollwinkelbewegung des Flugzeugs

Phase des komplexen Spektrums

differentielle Phase

Phasenfehler

Linienintensitdt

Wellenzahl

zentrale Wellenzahl einer bestimmten Spektrallinie

Wellenzahl der Geschwindigkeitsstéruhg

Abstand des durch Rollwinkelvariationen hervorgerufenen Geisterspektrums
vom Hauptspektrum

Potentielle Temperatur

Phasendifferenz zwischen Rollwinkelvariation und ZPD
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