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Abstract

Radiative transfer and inversionalgorithms
for the retrieval of atmospherictrace gastotal column amounts

from satellitenadir radiancemeasurements
in the UV/visible/near-infrar ed spectral region

Duringthelastyearsanddecadesissuesrelatedto thephysicsandchemistryof theEarth's
atmospherehave attractedmuchscientificandpublic interest,suchastheappearanceof
the“ozonehole” aboveAntarctica,therecognizedadverseinfluenceof humankindonthe
Earth's climatesystem,andtroposphericair pollution.

In orderto understandpast,present,andpotentialfuture impactsof humanactivities on
theEarth'satmosphere,measurementsarerequiredthatcoverthefull spatialandtemporal
variabilityof theatmosphere,aswell asmodels,whichshouldultimatelybeabletoclosely
reproducethemeasurementsandto reliably forecastthestateof our atmosphere,assum-
ing,e.g.,possiblefutureanthropogenictracegasemissionfluxes.Thisisanambitioustask
dueto thecomplexity of theEarth's atmosphereitself andits interactionwith othercom-
ponentsof theEarth's system,suchastheoceans,thecryosphere,andthebiosphere.In
addition,extraterrestrialcomponents,suchasthesun,play importantroles.Nevertheless,
muchprogresshasbeenmadetowardsabetterunderstandingof many importantprocesses
relatedto thephysicsandchemistryof theatmosphere,especiallyduringthelastdecades,
e.g.,throughthedevelopmentof satelliteinstrumentsmeasuringon theglobalscale,and
thedevelopmentof climatemodelsandchemo-dynamicalmodelsof thetroposphereand
stratosphere.

This work aimsat contributing to this importantfield by the developmentof inversion
algorithmswhich enablekey atmosphericparametersto be derived from the spectral
earthshineradianceandextraterrestrialsolarirradiancemeasurementsin theultra-violet,
visible,andnear-infraredspectralregionsof a new generationof remotesensingsatellite
spectrometerssuchasGOME andSCIAMACHY.

An essentialpart of almostany inversionalgorithm,which aimsto retrieve information
from indirectmeasurements,is anaccurateandfastforwardmodelthatrelatesthedesired
geophysicalparametersto thedirectlymeasuredquantities.For thispurpose,acorrelated
k (c-k) distribution radiative transferschemehasbeendevelopedandimplementedin the
radiative transfermodelGOMETRAN. The extendedmodel is calledSCIATRAN and
covers the spectralregion 240-2400nm. It enablesthe fastandaccuratesimulationof
spectralradiancesas measuredor to be measuredby the new multi-channelmoderate



resolutiondiodearraysatellitespectrometersGOME/ERS-2 (240-790nm) andSCIA-
MACHY/ENVISAT-1 (240-2380nm). Thec-k schemeis basedon parametersthatcan
beinterpretedasmeanabsorptioncross-sectionsrepresentative for narrow spectralinter-
vals ( � 1 nm) of the“line-absorbers”CO, CO2, CH4, H2O, N2O, andO2. This method
enablestime-consumingmonochromaticline-by-linecalculationsto beavoided.Therep-
resentative cross-sectionsaredeterminedusinganappropriateexponentialsumfitting of
transmittancefunctions(ESFT) scheme.

Thisstudyis thefirst detailedinvestigationof thec-kmethodasappliedto sub-nanometer
resolutionandcoversnearlytheentiresolarspectralregion. A new methodis presented
thatenablesoverlappingline-absorptiontobeconsideredin c-kmodefor arbitraryspectral
correlationof theindividual line-absorberabsorptioncross-sections.Theusuallyadopted
statisticalassumptions(e.g., the multiplication propertyof bandtransmittances)cannot
beappliedhere,asthey resultin largeradianceerrorsat therequiredspectralresolution,
which is significantlyhigher than in previous studies. This newly developedso called
α-mixing schemeis basedonalinearcombinationof two radiancescalculatedseparately,
essentiallyassumingcorrelationandanti-correlationof theindividualmonochromaticab-
sorptioncross-sections.As thereareno constraintsor limitationsrelatedto overlapping
gases,thenew α-mixing schemeis consideredto bemoreflexible thanany previousc-k
methoddevelopedto take overlappingline-absorptioninto account.

Thec-k schemeenablestheconcentrationof eachmolecularabsorberto bevariedindi-
vidually duringtheretrieval process,asrequired.Thec-kschemeis fully compatiblewith
theimportantGOMETRAN/SCIATRAN featureto determineweightingfunctionsquasi-
analytically. This eliminatestheneedto rely on time consumingnumericalperturbation
proceduresfor weightingfunctioncalculations.This is particularlyimportantfor fastand
accurateatmosphericconstituentsretrieval.

Thec-k radiancesagreewith line-by-linereferenceradianceswithin approximately1-2%
for the entirespectralregion whereline-absorptionis relevant for SCIAMACHY (440-
2400nm). This accuracy is shown to belimited by thecorrelationassumptionrelatedto
inhomogeneousatmospheresinherentin thec-kmethod.Thespeedof thec-kcalculations
relative to line-by-line calculationsmainly dependson the channeldependentspectral
resolutionof theinstruments.For SCIAMACHY thec-kcalculationsareup to 800times
fasterthanthe line-by-linecalculations.

Using the new radiative transfermodelSCIATRAN, a novel approachhasbeeninves-
tigatedfor tracegasvertical columnretrieval from spectrallyresolved nadir radiances.
Thisis particularlyrelevantfor extractingthecolumninformationof importanttracegases
suchasCO,CH4, CO2, H2O,andN2O from theglobalSCIAMACHY near-infrarednadir
measurements.This new methodcanbecharacterizedasa weightingfunctionmodified
DOAS (DifferentialOpticalAbsorptionSpectroscopy) approach(WFM-DOAS) asit is
basedontracegastotalcolumnandtemperatureweightingfunctionsandextractsthetrace
gasinformationonly from differentialspectralfeaturesby includinga low orderpolyno-
mial in the linearfit. This schemeenablesmultiple scatteringto beconsideredwhich is
shown to beimportantevenin thenear-infraredspectralregionaround2 µm. TheWFM-
DOAS approachhasbeeninvestigatedin detailusingsimulatedSCIAMACHY channel
8 nadirmeasurementsfocusingon globalCO total columnretrieval. It hasbeenshown
thattheretrieval problemis sufficiently linearto pre-calculateall radianceandweighting



function referencespectra(look-up tableapproach).This enablestime consumingon-
line radiative transfersimulationsto becompletelyavoidedfor theinversionof thelarge
amountof SCIAMACHY nadirradiancedata(aboutonespectrumpersecond).

SCIATRAN alongwith an accurateinstrumentsignal-to-noisemodelhasbeenusedto
estimatethe vertical columnretrieval precisions(statisticalmeasurementerrors)of the
tracegasesCO, CH4, CO2, H2O, andN2O, to be derived from SCIAMACHY channel
7 (1940-2040nm) andchannel8 (2265-2380nm) nadir measurements.The 1-σ total
columnretrieval precisionsaregenerallybetterthan1%for CO2, CH4, andH2Oandbetter
than10%for COandN2O. Theseresultsshow thatimportantinformationconcerningthe
globaldistributionandvariability of thesetracegasescanbederivedfrom SCIAMACHY.

The potentialof SCIAMACHY to measureregionalanthropogenicCO2 andCH4 emis-
sionfluxeshasbeeninvestigated.Both areimportantgreenhousegasesto bemonitored
andreducedaccordingto theKyoto Protocolof theUN Framework Conventionon Cli-
mateChange.

This PhD thesisis written in German. However, most of the resultshave also been
publishedin Englishin thefollowing scientificconferenceandjournalpapers:

Buchwitz, M., V. V. Rozanov, J. P. Burrows, Developmentof a correlated-kdistribu-
tion bandmodelschemefor the radiative transferprogramGOMETRAN / SCIATRAN
for retrieval of atmosphericconstituentsfrom SCIAMACHY / ENVISAT-1 data,Pro-
ceedingsof SPIE, Vol. 3495,Conferenceon SatelliteRemoteSensingof Cloudsandthe
AtmosphereIII, Editor/Chair:J. E. Russell,171-186,EuropeanSymposiumon Remote
Sensing,Barcelona,Spain,21 - 24Sep.1998.[14]

Burrows,J.P., M. Weber, M. Buchwitz,V. Rozanov, A. Ladstätter-Weißenmayer, A. Rich-
ter, R. deBeek,R. Hoogen,K. Bramstedt,K.-U. Eichmann,M. Eisinger, D. Perner, The
Global OzoneMonitoring Experiment(GOME): Mission Conceptand First Scientific
Results,Journalof theAtmosphericSciences, Vol. 56No. 2, 151-175,1999.[20]

Buchwitz, M., V. V. Rozanov, J. P. Burrows, A correlated-kdistribution schemefor
the radiative transfermodel GOMETRAN / SCIATRAN: Accuracy, speed,and appli-
cations,ProceedingsESAMS'99- EuropeanSymposiumon AtmosphericMeasurements
from Space, 18-22January1999,WPP-161,765-770,ESTEC,Noordwijk, The Nether-
lands,1999.[15]

Buchwitz, M., V. V. Rozanov, J. P. Burrows, A correlated-kdistribution schemefor
overlappinggasessuitablefor retrieval of atmosphericconstituentsfrom moderateres-
olution radiancemeasurementsin the visible/near-infrared spectralregion, Journal of
GeophysicalResearch, in press,2000.[17]

Buchwitz, M., V. V. Rozanov, J. P. Burrows, A nearinfraredoptimizedDOAS method
for the fast global retrieval of atmosphericCH4, CO, CO2, H2O, and N2O total col-
umnamountsfrom SCIAMACHY / ENVISAT-1 nadirradiances,Journalof Geophysical
Research, in press,2000.[16]
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Moti vation und Ziele der Arbeit

Die Erdatmosphärespielt für das Leben auf der Erde aus einer Vielzahl von
GründeneinezentraleRolle,vondenenhiernureinigegenanntseien:

� Sieliefert denzumAtmennötigenSauerstoff (O2).

� Sieschütztdurchdie Ozonschicht- dasO3-Molekül absorbiertnahezudie
gesamteSonnenstrahlungim Spektralbereichunterhalbetwa λ = 300nm -
aberauchdurchdenin ihr vorhandenenmolekularenSauerstoff (O2, λ �
240nm)undStickstoff1 vor dergefährlichenStrahlungausdemWeltraum,
insbesonderevor derderSonne.

� Siesorgt durchdennatürlichenTreibhauseffekt (H2O, CO2, CH4, N2O und
andere)und durch die Umverteilungvon Wärmevon der Äquatorregion
zu den Polen(H2O in gasförmiger, flüssigerund festerForm) für relativ
angenehmeTemperaturenamErdboden.

� SiesorgtmittelsOHundanderenhochreaktivenRadikalensowiedurchNie-
derschlägedafür, dasssich Schadstoffe nicht beliebig in der Atmosphäre
anreichernkönnen.

In denletztenJahrenbzw. Jahrzehntenist die Atmosphärein denBlickpunkt des
allgemeinenInteressesgelangt.Diesliegt insbesondereanmenschlichenAktivitä-
ten,die sich in erwiesenerodervermuteterWeisenegativ auf dengegenwärtigen
Zustandder Atmosphäre- und somit auchauf die QualitätdesLebensauf der
Erde- auswirken.Als Stichworteseienhier die Ozonproblematik,die Klimapro-
blematik,dersaureRegen,sowie allgemeindieProblematikdertroposphärischen
LuftverschmutzungdurchtoxischeEmissionenvon Industrie,Verkehr, Landwirt-
schaftsowie großflächigenBiomasseverbrennungengenannt.

Um beurteilenzukönnen,welchenEinflussderMenschaufdieAtmosphärein der
Vergangenheitgenommenhat,derzeitnimmt,undin Zukunftnehmenkönnte,sind
zweiDingeunverzichtbar:einerseitsMessungen,welchedieAtmosphärein ihrer

1Strahlungmit Wellenlängenunterhalb100nm wird durchmolekularenStickstoff, aberauch
durchatomarenundmolekularenSauerstoff, bereitsoberhalbetwa100km absorbiert.



2 Moti vation und Ziele der Arbeit

ganzenräumlichenundzeitlichenVariabilitäterfassen,undandererseitsphysika-
lischeundchemischeModellederAtmosphäreunddermit ihr in Wechselwirkung
stehendenSysteme,wiez.B.derOzeane.IdealerweisesolltendieseModellein der
Lagesein,die BeobachtungenderGegenwartundderVergangenheitzu reprodu-
zierenundzuverlässigeVoraussagenüberzukünftigeEntwicklungenzu ermögli-
chen.An derVerwirklichungdieserehrgeizigenAufgabewird weltweit intensiv
gearbeitet,z.B. im RahmenderEntwicklungvon Satelliteninstrumenten,Klima-
modellenundchemo-dynamischenModellenvon TroposphäreundStratosphäre.
UnserVerständnisder atmosphärischenProzesseist in den letztenJahrzehnten
enormgewachsen;dasZiel einer umfassendenund genauenModellierungdes
komplexenSystemsErdatmosphäreist abernochnichterreicht.2

Vor diesemHintergrundgesehensoll dieseArbeit einenBeitragdazuleisten,ge-
naueglobaleMessungeneinerVielzahlwichtigeratmosphärischerSpurengase-
aberauchandererParameter, wie z.B.Aerosole- übereinenlangenZeitraumhin-
wegzuermöglichen.KonkretdientsiederAuswertungderMessdateneinerneuen
Generationvon Satellitenspektrometern,welcheim ultraviolettenbis nahinfraro-
tenSpektralbereichdie von derErdezurückgestreutesolareStrahlungmit relativ
hoherspektralerAuflösungmessenbzw. in naherZukunftmessenwerden.Spezi-
ell sinddiesdieInstrumenteSCIAMACHY aufdemENVISAT-1 Satelliten(Start
voraussichtlichMitte 2001)und GOME auf ERS-2, welchesbereitserfolgreich
seitMitte 1995DatenüberdieErdatmosphäreliefert.Nachfolge-Instrumentesind
bereitsgeplant,wie z.B. GOME-2 auf der METOP-Satellitenserie,einerneue-
ren Generationvon polarumlaufendenWettersatelliten,derenStartum dasJahr
2004erfolgensoll. DieseInstrumentestelleneinenwichtigeneuropäischenBei-
traginsbesonderezumVerständnisderAtmosphären-Chemieund-Physikundder
Überwachung(monitoring) unsererAtmosphäredar. Hervorzuhebenist hier ins-
besonderedie Fähigkeit dieserInstrumente,globaleInformationenauchüberdie
unterstenSchichtenderAtmosphäre,diesogenannteTroposphäre,zugewinnen.

Die Auswertungder StrahlungsmessungendieserSpektrometerbasiertauf der
AnpassungsimulierterStrahlungan die gemesseneStrahlung.Hierzu benötigt
man ein Strahlungstransportmodellund einengeeignetenInversions-oder An-
passungs-Algorithmus.DiemittelsStrahlungstransportsimulationberechneteMo-
dellstrahlunghängtvon einer Vielzahl von Parameternab, unter anderemvon
dengesuchtenAtmosphärenparameternselbst.Der Satzvon Modellparametern,
welcherzur bestenÜbereinstimmungmit der gemessenenStrahlungführt, wird
- vereinfachtgesagt- innerhalbgewisserFehlergrenzenmit dengesuchtenwah-
renAtmosphärenparameternidentifiziert.DiesesVorgehenerforderteinerseitsge-
naueStrahlungstransportmodelle,welchealle relevantenphysikalischenProzesse
hinreichendgenaumodellieren,undandererseitsInversions-Algorithmen,welche

2„Although it hasbeenover a decadesincethedevelopmentof first three-dimensionalglobal
chemistry-transportmodels(CTMs),andsignificantprogresshasbeenmadein thattime,they can
still beconsideredto bein theirearlystagesof development“(Crutzenetal. 1999[27]).
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sich möglichstrobust bzgl. störenderParameterverhaltensollten,welcheeben-
falls denStrahlungstransport- unddamitdieMessgröße- beeinflussenundsomit
negativ mit dengesuchtenParameterninterferierenkönnen.

Die Parameter, umderenBestimmungesin dieserArbeit konkretgehensoll, sind
die Vertikalsäulender SpurengaseKohlenmonoxid(CO), Kohlendioxid(CO2),
Methan(CH4), Wasserdampf(H2O), Distickstoffmonoxid(N2O) undOzon(O3).
UntereinerVertikalsäuleist hierdasvertikal integrierteAnzahldichte-Konzentra-
tionsprofil zu verstehen,auchals Gesamtsäulebezeichnet(Einheit: Anzahl der
Moleküle pro Flächeneinheit).Die genanntenSpurengasespielenalle z.B. im
RahmenderKlima- undderOzonproblematikeinewichtigeRolle.

Esgibt verschiedeneFernerkundungs-undin-situMethoden,mit denendieseGa-
sein derAtmosphäregemessenwerdenkönnen.Jedeist mit typischenVor- aber
auchNachteilenbehaftet.DergroßeVorteil derSatellitenmessungenist diegloba-
le ErfassungdergesamtenAtmosphäreinnerhalbrelativ kurzerZeiträume.Mes-
sungenvomBoden,vomBallonodervomFlugzeugauskönnenunterUmständen
eine höhereGenauigkeit oder eine bessereräumlicheund zeitliche Auflösung
erreichen,den Gesamtzustandder Atmosphäreerfassensie jedochnicht. Inso-
fernkönnensichdieverschiedenenMessmethodengegenseitiggutergänzen.Nur
durcheineoptimaleKombinationverschiedenerDatensätzekannletztlicheinum-
fassendesquantitativesVerständnisder komplexenVorgängein der Atmosphäre
erzieltwerden.

SchwerpunktdieserArbeit ist die (Weiter-) Entwicklungund Anwendungeines
Strahlungstransport-Simulationsprogramms,welchesletztlich allen Anforderun-
gen der SCIAMACHY-Datenauswertunggerechtwerdensoll. Konkret wurde
im RahmendieserArbeit dasStrahlungstransportmodellGOMETRAN (Spek-
tralbereich:240-440nm)zumStrahlungstransportmodellSCIATRAN (240-2400
nm) erweitert,und zwar im Wesentlichenbzgl. desSpektralbereichs.Im Vor-
dergrund standhierbei die schnelleund gleichzeitiggenaueBerücksichtigung
molekularer(Linien-) Absorptionender GaseCO, CO2, CH4, H2O, N2O und
O2, in dieserArbeit kurz als Linienabsorber bezeichnet.3 DieseGasesind die
dominierendenatmosphärischenAbsorbersolarerStrahlungim sichtbarenund
nahinfrarotenSpektralbereich.Die AbsorptionendieserGasezeigeneine sehr

3„Linienabsorber“bezeichnetin dieserArbeit ein im Spektralbereichvon SCIAMACHY
absorbierendesMolekül, dessenhochaufgelöstesAbsorptionsspektrum- alsohinreichendeSpek-
trometerauflösungvorausgesetzt- einzelneLinien (Übergänge)zeigt. Die Linien sollen also
nicht so dicht liegen,dassdasAbsorptionsspektrumquasiein Kontinuumbilden.Ein im Spek-
tralbereichvon SCIAMACHY absorbierendesMolekül, dessenAbsorptionsquerschnittin guter
Näherungauf derSkaladerspektralenAusflösungvon SCIAMACHY konstantist, wird in die-
serArbeit - in Abgrenzungzu denLinienabsorbern- mit „Kontinuumabsorber“bezeichnet.Im
SpektralbereichvonSCIAMACHY ist dieseZuordnungeindeutig,sodasshiereinabsorbierendes
Molekül entwederein Linienabsorberist oderein Kontinuumabsorber. Abbildung 7.1 zeigt den
AbsorptionsquerschnittdesLinienabsorbersH2O undAbbildung5.2dendesKontinuumabsorbers
O3.
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starkeWellenlängen-,Druck-undTemperaturabhängigkeit, daeinzelneÜbergän-
ge(Linien)spektralaufgelöstwerdenkönnen- im Gegensatzz.B.zuOzonoderzu
NO2 im ultraviolettenund sichtbarenSpektralbereich,welchedaherhier in Ab-
grenzungzu denLinienabsorbernals Kontinuumabsorber bezeichnetwerden.
Insbesonderedie starke Wellenlängenabhängigkeit erfordertaufgrundder benö-
tigtenfeinenWellenlängenabtastungeinenextremgroßenRechenzeitaufwandbei
dernumerischenLösungder(monochromatischen)Strahlungstransportgleichung,
welcherohnedie in dieserArbeit entwickelte schnellereMethodein der Grö-
ßenordnungvon TagenodersogarWochennur für die Berechnungeineseinzel-
nenSCIAMACHY-Spektrumsliegenwürde.EineeinzelneMessung(derquasi-
kontinuierlichenMesssequenz)dauertjedochnuretwaeineSekunde.FallsNicht-
Linearitätenberücksichtigtwerdenmüssen,erfordertdie Auswertungeinerein-
zelnenMessungsogardie BerechungmehrerersimulierterSpektrensowie deren
Ableitungen.

Der ersteSchrittbei derLösungdesin dieserArbeit untersuchtenDatenauswer-
teproblems,die exakte Berechungder Messspektrenin Abhängigkeit von den
Modellatmosphären-ParameternsowievonderBodenreflektion,stellt- im Prinzip
- ein bereitsgelöstesProblemdar. Die Standardmethodenerfordernjedoch,wie
bereitserläutert,einefür dieDatenauswertungunakzeptabelhoheRechenzeit.Das
eigentlicheZiel dieserArbeit ist daherdiedrastischeVerringerungderRechenzeit
- und zwar ohne dass dies gleichzeitig zu einem signifikanten
Genauigkeitsverlust führt. Die Methode,die dies leistet, wird im zweitenTeil
dieserArbeit vorgestellt.Im dritten Teil dieserArbeit wird dannmit Hilfe des
neuenStrahlungstransportmodellsSCIATRAN ein genauerund schnellerAlgo-
rithmuszur globalenBestimmungder Vertikalsäulender SpurengaseCO, CO2,
CH4, H2O undN2O ausdenNadir-Messungenim nahinfrarotenSpektralbereich
von SCIAMACHY vorgestelltunduntersucht,einschließlicheinerAbschätzung
derstatistischenMessfehleraufgrunddesendlichenSignal-zu-RauschVerhältnis-
sesder Strahlungsmessungen.Basierendauf diesenUntersuchungenwird dann
abgeschätzt,mit welcherGenauigkeit sich regionaleTreibhausgas-Emissionen
ausdenSCIAMACHY-Messungenableitenlassen.

Gliederung der Arbeit

DieseArbeit gliedertsichin drei Teile undeinenAnhang.Dieserenthältim We-
sentlichenTabellenundAbbildungensowie mathematischeHerleitungen,welche
denHauptteilderArbeit ergänzen.

Teil I führt in die Grundlagender Arbeit ein. Kapitel 1 enthälteinekurzeBe-
schreibungderChemieundPhysikderErdatmosphäre.Insbesonderewird hierbei
auf wichtig aktuelleProbleme- wie die Klima- und Ozonproblematik- einge-
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gangen.Kapitel 2 stellt dasfür dieseArbeit zentraleSatelliteninstrumentSCIA-
MACHY vor. Auf den in dieserArbeit untersuchtenSpektralbereich240-2400
nm (ultraviolett - nahinfrarot)wird in Kapitel 3 eingegangen,insbesonderebe-
züglichderin diesemSpektralbereichabsorbierendenatmosphärischenGase.Ka-
pitel 4 gibt einenÜberblick überdenatmosphärischenStrahlungstransportund
dasin dieserArbeit verwendeteVerfahrenzur Lösungder Strahlungstransport-
gleichung.Abschließendwird in Kapitel 5 auf Grundlagender Inversionstheorie
eingegangensowie insbesondereaufden„Standard-DOAS“ AlgorithmuszurAb-
leitung von vertikal integriertenSpurengaskonzentrationen(kurz Vertikalsäulen
oderGesamtsäulengenannt)ausStreulichtmessungenim ultraviolettenundsicht-
barenSpektralbereich.DieserAlgorithmus,welchernun bereitsviele Jahrefür
die Auswertungvon Bodenmessungendesim Zenit gestreutenSonnenlichtsver-
wendetwird, wurdeim RahmenderGOME-AuswertungzumerstenMal für die
AbleitungatmosphärischerInformationenausMessungenvomWeltraumausein-
gesetzt.DerwesentlichePunktdiesesAbschnitts,derdeutlichüberwohlbekannte
Grundlagenhinausgeht,ist eineknappeDarstellungdesGOME-DOAS Algorith-
mus,insbesonderebzgl. der BestimmungeinesrepräsentativenAirmass-Faktors
(AMF ) für denallgemeinenFall, dassder AMF innerhalbdesgewähltenspek-
tralenFitfenstersvon derWellenlängeabhängt.DieseWellenlängenabhängigkeit
mussz.B. bei denGOME-Ozonmessungenim ultraviolettenSpektralbereichbe-
rücksichtigtwerden.DerDOAS-AlgorithmusbildetauchdenAusgangspunktfür
denim drittenTeil dieserArbeit vorgestelltenneuenAlgorithmuszur Ableitung
von VertikalsäulenausMessungenim nahinfraroten(NIR) Spektralbereich.In
diesemSpektralbereichkannderStandard-DOAS-Algorithmusnicht für die Da-
tenauswertungverwendetwerden.

Teil II enthälteinedetaillierteBeschreibung der im RahmendieserArbeit ent-
wickeltenAlgorithmenzur schnellenBerechnungvon spektralgemittelterStrah-
lung in Spektralbereichenmit starkwellenlängenabhängigerAbsorption(“Lini-
enabsorptionen”).Schwerpunkthierbei ist die Anwendungund Erweiterungei-
nesVerfahren,welcheseserlaubt,dieextremrechenzeitaufwendigenline-by-line
Rechnungenzu vermeiden.In Kapitel 6 wird dashier zu lösendeStrahlungs-
transportproblembeschriebensowie die Grundlagedes im RahmendieserAr-
beit verfolgtenLösungsansatzespräsentiert.In Kapitel 7 wird die line-by-line
Standard-Methodezur LösungdiesesProblemsvorgestellt,welchejedochsehr
rechenzeitintensiv ist und sich dahernur für Referenzrechnungeneignet.Daher
wird in denKapiteln9 und10einneuentwickeltesbeschleunigtesVerfahrenvor-
gestellt,welchesauf der sogenanntencorrelated-kdistribution Methodebasiert.
DieseMethodewird in Kapitel 8 vorgestellt.Sie wird im RahmendieserArbeit
erstmalsfür einerelativ hohespektraleAuflösungverwendet,untersuchtunder-
weitert.SiebasiertaufderVerwendungvonParametern,welchealsrepräsentative
Absorptionsquerschnittefür Spektralintervalle interpretiertwerdenkönnen.Eine
umfangreicheDatenbankdieserParameter(ESFT-Koeffizienten),welchenahezu
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dengesamtensolarenSpektralbereichabdeckt,wurdeim RahmendieserArbeit
angelegt undbzgl. ihrer Genauigkeit untersucht.Besondersinteressanthierbeiist
ein neuentwickeltesVerfahren,welchesesgestattet,dieseKoeffizientenauchim
FalleüberlappenderLinienabsorber- mit nahezuderGenauigkeit derline-by-line
Referenzrechnungen- für Strahlungstransportsimulationenverwendenzukönnen.
Dies war voher nicht möglich, da die bisherverwendetenMethodenentweder
einezu geringeFlexibilität besitzen- und somit für die geplanteDatenauswer-
tung nicht anwendbarsind - oderbei der hier benötigtenrelativ hohenspektra-
len Auflösungzu großeStrahlungsfehlerverursachen.In Kapitel 11 werdendie
correlated-kResultatebzgl.Genauigkeit undGeschwindigkeit mit Referenzrech-
nungenverglichen.

Teil III behandeltAnwendungendesim zweitenTeilsdieserArbeit entwickelten
Strahlungstransportschemas,insbesonderebzgl.derAbleitungvonInformationen
überdie SpurengaseCO, CO2, CH4, H2O undN2O ausdenSCIAMACHY Ka-
nal 7 und 8 Nadir-Messungenim Bereich1,9-2,4µm. Kapitel 12 enthälteinige
wichtigegrundlegendeUntersuchungenzumStrahlungstransportin diesemSpek-
tralbereich,soz.B. zur Bedeutungder (Vielfach-)Streuungundder thermischen
Emission.In Kapitel 13 wird ein neuer, sehrschnellerAlgorithmuszur Ablei-
tungvonSpurengas-Vertikalsäulenvorgestellt(WFM-DOAS-Verfahren)undex-
emplarischbzgl. globalerCO-Messungenquantitativ untersucht.In Kapitel 14
werdenmittelseinesSCIAMACHY Signal-zu-RauschInstrumentenmodellsund
simuliertenRadianzspektrendie statistischenFehlerder ausdenSCIAMACHY
Nadir-MessungenabzuleitendenVertikalsäulender SpurengaseCO, CO2, CH4,
H2O und N2O bestimmt.Basierendauf diesenUntersuchungenwird in Kapi-
tel 15 abgeschätzt,mit welcherGenauigkeit regionaleTreibhausgas-Emissionen
mittelsSCIAMACHY-Messungenbestimmtwerdenkönnen.Abschließendwird
im Kaptitel 16 ein alternativer Algorithmus zur Ableitung von Wasserdampf-
Vertikalsäulenvorgestellt,welcherbereitserfolgreichzur Auswertungder GO-
ME-Dateneingesetztwerdenkonnte.HierbeiwurdezumerstenMal dasim zwei-
tenTeil dieserArbeit vorgestelltec-kSchemafür die AuswertungrealerMessda-
teneingesetzt.

Abschließenderfolgt eine Zusammenfassungder erzieltenErgebnisseund ein
Ausblick auf zukünftigeWeiterentwicklungenund Einsatzmöglichkeitender im
RahmendieserArbeit entwickeltenStrahlungstransport-undInversions-Algorith-
men.



Teil I

Grundlagen





Überblick zu Teil I

DieserTeil führt in dieGrundlagendervorliegendenArbeit ein:

� In Kapitel 1 sinddie für dieseArbeit grundlegendenatmosphärenphysika-
lischenund-chemischenHintergrundinformationenzusammengestellt.

� In Kapitel 2 wird das für dieseArbeit relevante Satellitenspektrometer
SCIAMACHY beschrieben.

� In Kapitel 3 wird eineÜbersichtüberdenultravioletten(UV ), sichtbaren
undnahinfraroten(NIR) Spektralbereichgegeben.

� In Kapitel 4 wird die Strahlungstransportgleichungund dasin dieserAr-
beit verwendetenumerischeLösungsverfahrenvorgestellt,einschließlich
einerÜbersichtder für denStrahlungstransportrelevantenphysikalischen
Effekte.

� In Kapitel 5 werdendie üblicherweiseverwendetenAnsätzezur Messda-
teninversiondiskutiert und die geplantenVerfahrenzur Ableitung atmo-
sphärischerInformationenausdenSCIAMACHY-Messungenvorgestellt.
Hierbeiwird insbesondereaufdenDOAS-Algorithmuseingegangen.





Kapitel 1

Die Erdatmosphäre

1.1 Die Erdatmosphäre

DiesesKapitelgibt einenkurzenÜberblicküberdieErdatmosphäre,insbesondere
im Hinblick auf die Rolle der im RahmendieserArbeit untersuchtenSpuren-
gaseKohlenmonoxid(CO),Kohlendioxid(CO2), Methan(CH4), Wasser(dampf)
(H2O), Distickstoffoxid (N2O) und Ozon(O3). DiesesKapitel soll zugleichdie
Motivationfür dievorliegendeArbeit nähererläutern,welche- kurzgesagt- dar-
in besteht,dassdie genanntenGaseeinezentraleBedeutungbei einerVielzahl
wichtigeratmosphärenphysikalischerund-chemischerProzessebesitzen,welche
insbesondereeinewichtige Rolle für dasLebenauf der Erdespielen.Aufgrund
damitverbundeneroffenerFragenstellendieseProzesseeinenzentralenGegen-
standder aktuellenForschungdar. Als Stichworte seienhier die Klimaproble-
matik („Treibhauseffekt“), die Problematikder stratospärischenOzonabnahme
(in seinerdramatischstenAusprägungals das jährlich wiederkehrende„Ozon-
loch“ über der Antarktis) und die troposphärischeOzonzunahme(photochemi-
scherSmog,„Sommersmog“)erwähnt.

1.1.1 Vertikale Struktur der Erdatmosphäre

Die Erdatmosphärebestehtzu etwa 78 VolumenprozentausStickstoffmolekülen
(N2) und zu etwa 21% ausSauerstoffmolekülen(O2), sowie einerVielzahlgas-
förmigerSpurenstoffe (Edelgase,H2O,O3, CH4, CO2, N2O,CO,OH,etc.),deren
Volumenmischungsverhältnisse(VMR ) im Sub-Prozent-Bereichliegen.Trotz ih-
rer geringenKonzentrationvon zum Teil nur wenigenMolekülenpro Millionen
Luftmoleküle(kurzppm= partspermillion (by volume))odersogarGrößenord-
nungengeringer, spielenviele dieserSpurenstoffe einebedeutendeRolle für die
PhysikundChemiederErdatmosphäre,sounteranderemfür dasWettergesche-
hen,für denmeridionalenWärmetransport(von denTropenzu denPolen),den
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natürlichenund denanthropogenenTreibhauseffekt, die Ozonchemiein Strato-
sphäreundTroposphäresowie für dieSelbstreinigungskraft(Oxidationskapazität)
derTroposphäre.Alle dieseEffekteundFaktorenbestimmenmaßgeblichauchdie
LebensbedingungenaufderErde.NebendengasförmigenBestandteilenbefinden
sich auchflüssigeund festeTeilchenin der Atmosphäre,die sogenanntenAe-
rosole.UnterdieseDefinition fallenstrenggenommenauchdie Wolken,welche
ausflüssigemodergefrorenemWasserbestehen;diesewerdenaberüblicherweise
nicht als Aerosoleklassifiziert.Die Aerosoleund die Wolkenzeigeneinegroße
räumlicheundzeitlicheVariabilität.

Die Anzahl derLuftmolekülepro Volumeneinheitnimmt näherungsweiseexpo-
nentiellmit derHöheab. Hierbeihalbiertsich derDruck etwa alle 5 Kilometer.
Etwa 50% aller Luftmolekülebefindensich also in denuntersten5 Kilometern
derAtmosphäreundetwa 90%unterhalbvon 17 Kilometern.Im Gegensatzzum
vertikalenDruckprofil ist dasTemperaturprofilkeinemonotonfallendeFunktion
derHöhe(sieheAnhangE). In denunteren10-17km (je nachBreitengrad)fällt
die Temperaturmit etwa 6 Grad/kmvom Bodenbis zur sogenanntenTropopause
ab. Danachsteigtdie Temperaturbis zur Stratopause,welchesichin etwa 50 km
befindet,wiederan.Der Temperaturanstieg wird hier im Wesentlichendurchdie
AbsorptionsolarerUV -StrahlungdurchOzonverursacht.

Die Schichtvom Bodenbis zur Tropopausewird als Troposphäre bezeichnet.
DieseistdurchdieWärmeabgabedesErdbodensandiebodennahenLuftschichten
thermischrelativ instabilgeschichtet.Hierausresultiertdie gutevertikaleDurch-
mischungderTroposphäre.Hier, insbesonderein denuntersten0,5-2Kilometern,
dersogenanntenplanetarenGrenzschicht(boundarylayer), findetdasunsbekann-
te Wettergeschehenstatt. Der BereichzwischenGrenzschichtund Tropopause
wird alsfreieTroposphärebezeichnet.

Die SchichtzwischenderTropopauseundderStratopausewird alsStratosphäre
bezeichnet.Hier nimmt die Temperaturmit zunehmenderHöhezu, waszu einer
sehrstabilenSchichtung(Inversion)führt. Der Austauschvon Luftmassenzwi-
schenTroposphäreundStratosphäreist relativ gering,weshalbbeideSchichtenin
ersterNäherunggetrenntvoneinanderbetrachtetwerdenkönnen.DieseTrennung
darfabernichtüberinterpretiertwerden,daWechselwirkungen,wie derAustausch
von Luftmassen,zwar begrenztsind,aberdennocheinewichtige Rolle spielen.
Sosteigenz.B.Spurenstoffe wie Methan,Distickstoffoxid, Wasserdampfoderdie
Fluorchlorkohlenwasserstoffe (FCKW) teilweisebis in die Stratosphäreauf und
beeinflussendort direkt oderindirekt - durchdie ausihnenchemischgebildeten
Produkte- die Ozonschicht,sowie überdenTreibhauseffekt die Strahlungsbilanz
derErde.1 In diesemRahmenspielendienochrelativ schlechtverstandenenAus-

1Für denTreibhauseffekt ist entscheidend,dassdie Gase,welchedie thermischeAbstrahlung
von ErdbodenundbodennahenLuftschichtenbehindern,einerseitsin denSpektralbereichenab-
sorbieren,welcheansonstenrelativ transparentsind,undandererseits,dasshoheKonzentrationen
dieserGasegeradein denHöhenschichtenvorliegen,in denendieTemperaturniedrigist. Diesist
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tauschprozessezwischenderTroposphäreundderStratosphäreeineRolle,welche
ein wichtigerGegenstandder aktuellenForschungsind (siehehierzuCrutzenet
al. 1999[27], Solomon1999[124], Holtonetal. 1995[51]).

Oberhalbder Stratopausefällt die Temperaturdannwieder in der sogenannten
Mesosphäre ab,undzwar bis zur Mesopausein etwa 90 km Höhe.Oberhalbder
Mesopause,in der Thermosphäre, steigt die Temperaturwieder an, und zwar
überwiegendaufgrundder Absorptionder solarenStrahlungdurchmolekularen
Sauerstoff.

1.1.2 AtmosphärenchemischeAspekte

In diesemund auch in den folgendenAbschnittensollen einige atmosphären-
chemischrelevanteReaktionendiskutiertwerden,wobei schwerpunktmäßigauf
die Rolle der im RahmendieserArbeit untersuchtenSpurengaseKohlenmon-
oxid, Kohlendioxid,Methan,Wasserdampf,Distickstoffoxid undOzoneingegan-
gen werdensoll. Nähereszur Chemieder Atmosphärekann z.B. Wayne1991
[138],Röth1994[108], Amanatidisetal. 1997[1], Solomon1999[124] undCrut-
zenet al. 1999[27] entnommenwerden,welcheauchdie Basisfür die folgende
Darstellungbilden.

Die BehandlungderChemiederunterenbismittlerenAtmosphärefolgt üblicher-
weiseder bereitsvorgestelltenAufteilung der Atmosphärein Troposphäreund
Stratosphäre.DasatmosphärenchemischdominierendeMolekül derTroposphäre
ist dasHydroxylradikal (OH), bzw. beiDunkelheitdasNO3-Radikal.NO3 wird
bei Tagesanbruchraschphotolysiert,wohingegen die OH-Bildung hinreichend
Licht voraussetzt.Die Chemieder Stratosphärerankt sich hingegenum dasfür
denSchutzderBiosphärevor dersolarenUV -StrahlungsowichtigeOzon, wel-
chesallerdingsauchin derTroposphäreeinewichtigeRollespielt,nähmlichunter
anderemalsVorläuferdesOH-Radikals.

OH wird als das„Waschmittelder Atmosphäre“bezeichnet,da es ein sehrre-
aktiver Oxidantist, der viele ansonstenlanglebigeSubstanzenin wasserlösliche
Speziesüberführt,welchedanndurchNiederschlägeraschausder Troposphäre
ausgewaschenwerdenkönnen.Auf dieseWeisewird sehreffektiv dasAnwachsen
einerVielzahlschädlicherwasserunlöslicherSpurengaseverhindert.Die Chemie
der Troposphäre ist außerordentlichkomplex undumfassthundertevon chemi-
schenSpeziesundderenReaktionenuntereinander. Im Folgendenwird dahernur
einsehrkleinerAuszugderChemiederTroposphäregegeben.

Die PhotolysevontroposphärischemOzonist derkritischeSchrittzurOH-Erzeu-

insbesonderein deroberenTroposphäre,in derTropopausenregion,aberauchin derunterenund
mittlerenStratosphärederFall.
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gung.HierbeispieltauchderWasserdampfeinewichtigeRolle:

O3
�

hν (λ � 340nm) ��� O � 1D 	 �
O2 � 1∆g 	 (1.1)

O � 1D 	 �
H2O ��� 2OH 
 (1.2)

Trotz extrem geringerKonzentrationenvon nur etwa 4 OH-Molekülenpro 1014

Luftmolekülenam Boden,entsprechendetwa 106 Molekülen pro Kubikzenti-
meter, initiiert OH nahezualle Oxidationsprozessein der unterenAtmosphäre.
Allerdingskönnennur ein BruchteilderangeregtenSauerstoffatome(O(1D)) mit
H2O reagieren,daKonkurrenzreaktionenexistieren,wie die Überführungin den
GrundzustandO(3P)durchStoßprozesse(quenching) undnachfolgendeReaktion
- desnun nicht mehrangeregtenSauerstoffatoms- mit molekularemSauerstoff
zurückzuOzon.

Ozon selbstkann in der Troposphäreüberdie NO2-Photolysegebildetwerden
(λ < 400nm).NO2 wiederumentstehtu.a.ausNO, welchesz.B. Bestandteilder
Autoabgaseist. Bei der troposphärischenOzonproduktionspielt NO2 die Rolle
einesKatalysators.Verbrauchtwird beidieserReaktionletztlichKohlenmonoxid,
welchesz.B.auchin Autoabgasenenthaltenist.DieNettoreaktionistdieFolgende
(weitereDetailssieheAbschnitt1.1.3):

CO
�

2O2
�

hν (λ � 400nm) ��� CO2
�

O3 
 (1.3)

Allerdingsist esauchmöglich,dassOzoneffektiv durchdieReaktionmit COab-
gebautwird, undzwar dann,wennsichdas[NO]/[O3] Konzentrations-Verhältnis
unterhalbeineskritischenSchwellenwertesbefindet.Die Nettoreaktionhierbei
ist:

CO
�

O3 ��� CO2
�

O2 
 (1.4)

Die wichtigstenSenkenfür dasOH-RadikalsindCO (sieheReaktion(1.12))und
CH4. Von einemAnstieg dieserGaseerwartetmannettoVerlustevon OH und
somiteineVerringerung der Selbstreinigungskraft derTroposphäre.Bei dieser
Betrachtungmussallerdingsberücksichtigtwerden,dassdasVorhandenseinvon
CO aucheineVoraussetzungfür die O3-Bildung undsomitauchfür die Bildung
desOH-Radikalsist.

NebenderunvollständigenVerbrennungfossilerBrennstoffe undweiterenQuel-
len, wie derBiomasseverbrennung,ist auchdie Methanoxidation einewichtige
Quellefür troposphärischesCO. Die MethanoxidationbestehtauseinerVielzahl
von Teilreaktionen,bei denenauchdie Stickoxide eine wichtige Rolle spielen.
EinerelevanteNettoreaktionist (Roedel1992[107]):

CH4
�

6O2 ��� CO
�

2H2O
�

3O3 
 (1.5)

Esgibt eineVielzahlähnlicherProzessemit anderenVerzweigungen(siehez.B.
Crutzenetal. 1999[27] undRöth1994[108]).Auchhierbeiwird troposphärisches
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Ozongebildet.DieserOzonerzeugungliegt aberletztlich auchwiederdie NO2-
Photolysezugrunde,welchedie einzigebekannteReaktionist, die zur Bildung
von troposphärischemOzon führt. Das Methanwird allerdingsnur sehr lang-
samoxidiert. Die troposphärischeLebensdauervon Methanliegt bei mehreren
Jahren.Die Lebensdauervon CO beträgtmehrereMonate.N2O reagiertin der
Troposphärepraktischgarnicht.

Gasemit langerLebensdauerwie N2O,CH4 oderdieFCKW (wie CCl3F, CCl2F2

und CH3Cl) könnenbis in die Stratosphäre aufsteigen,dort photolysiertwer-
den,undsomitdirekt oderindirekt ankatalytischenOzonabbauprozessenmittels
der sogenanntenNOx,- HOx- oderClOx-Zyklen teilnehmen.Auf dieseProzesse
wird im Zusammenhangmit derOzonproblematikim folgendenAbschnittnäher
eingegangenwerden.

1.1.3 FolgenmenschlicherEinflüsse

In den letztenJahrensind eine Reiheatmosphärenphysikalischer- und -chemi-
scherProzesse,die durchmenschlicheAktivitätenausgelöstbzw. verstärktwor-
densind,in denBlickpunktdesallgemeinenInteressesgelangt,dasiesichnegativ
auf die Biosphäreauswirkenbzw. auswirkenkönnen.Im Folgendensoll kurz auf
zwei dieserProblemkreise- nämlichdie Klima- und die Ozonproblematik- nä-
hereingegangenwerden.Hierbeisoll insbesondereauf die Rolle der im Rahmen
dieserArbeit untersuchtenSpurengaseeingegangenwerden.

Wie bereitsim vorangehendenAbschnitt(bzgl.derchemischenReaktionen)ange-
deutet,stehenviele Prozessein derAtmosphärein Wechselwirkung miteinander.
So gibt es auch eine Vielzahl von Kopplungenzwischender Klima- und der
Ozonproblematik:Einerseitsdadurch,dassviele Gase,welchebei derOzonpro-
blematikeinezentraleRolle spielen,direkt oder indirekt die Konzentrationder
Treibhausgasemitbestimmen(bzw. selberTreibhausgasesind),aberandererseits
auchdurchdynamischeEffekte,verursachtz.B. durchdie Abkühlungdermittle-
renAtmosphäre- insbesonderederunterenStratosphäre- aufgrundderdortigen
Zunahmevon Treibhausgasen(vermehrteAbstrahlungder höherenLuftschich-
ten in denWeltraum).Die beobachteteAbkühlungderunterenStratosphärevon
etwa 0,6 K/Dekadeseit etwa 1979ist auch- odersogarim Wesentlichen- auf
die dortigeAbnahmevon Ozonzurückzuführen.DieseAbkühlungkannzu ei-
ner Stabilisierungdesarktischenund antarktischenVortex führen,wodurchder
stratosphärischeOzonabbauverstärktwerdenkann(Shindellet al. 1998 [120]).
Dadurchkann die für die nächstenJahrzehnte,aufgrunddesweltweitenRück-
gangsderFCKW-Produktion,erwarteteRegenerationderOzonschichtverzögert
werden.
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Klimapr oblematik

UnterdemTreibhauseffekt verstehtmanin ersterLinie einennatürlichenEffekt,
der dafür sorgt, dassauf der Erde relativ angenehmeTemperaturenherrschen.
Ohnediesennatürlichen Treibhauseffektwäredie bodennaheMitteltemperatur
etwa 33 Grad geringer(-18 anstelle+15 Grad Celsius).Die sich auf der Erde
einstellendeMitteltemperaturergibt sichausdemGleichgewicht von aufheizen-
denundabkühlendenProzessen.Die Aufheizungwird durchAbsorptionsolarer
Strahlungdurch Erdbodenund Atmosphäreverursacht,die Abkühlung erfolgt
durchdie thermische(infrarot)AbstrahlungderErdein denWeltraum.Die kurz-
welligeresolare(Ein-) Strahlungim Spektralbereichzwischen0,3 - 3 µm wird
hierbeinahezuungehindertbis zum Erdbodendurchgelassen.Ausnahmenhier-
von bildenddie Spektralbereiche,in deneneseinerelativ starke Wasserdampf-
absorptiongibt. Die thermischeAbstrahlungdesErdbodensbzw. der bodenna-
hen Luftschichtenwird hingegen durch atmosphärischeAbsorptionin höheren
Luftschichtenstarkbehindert,wodurchdieseStrahlungeffektiv wiederRichtung
Erdbodenzurück„reflektiert“wird2. AtmosphärischeGase,die Absorptionsban-
denim Spektralbereichder thermischenAbstrahlungbesitzen(zwischenetwa 4
- 40 µm, hierbei insbesondereim spektralenFensterum 10 µm), führen daher
zur Erwärmungvon Erdbodenund bodennahenLuftschichten.Am natürlichen
Treibhauseffekt sindvor allemdie GaseWasserdampf(zu etwa 62%),Kohlendi-
oxid (22%),Ozon(7%),sowie Distickstoffoxid (4%)undMethan(2,5%)beteiligt
(Wayne1991[138], Roedel1992[107]).

Zusätzlichzum natürlichenTreibhauseffekt, der über die natürlichen- also im
Wesentlichendurchdie vorindustriellen- KonzentrationenderTreibhausgasede-
finiert ist (vor etwa 1850),tretennunanthropogeneBeiträge hinzu.Zu nennen
sind hier insbesondereCO2 (Anstieg seit vorindustriellerZeit um etwa +30%
bis 1992),CH4 (+145%)und N2O (+15%) (IPCC 1995 [61]). Diesebeobach-
tetenTrendswerdenmenschlichenAktivitätenzugeschrieben,hauptsächlichder
VerbrennungfossilerBrennstoffe (Erdöl, Erdgasund Kohle) sowie Änderungen
derLandnutzungundderLandwirtschaft.Die WachstumsratendieserGasehaben
sichausderzeitnichtgenauverstandenenGründenAnfangder90erJahreverrin-
gert.Die natürlicheVariabilitätdieserGase,einedermöglichenErklärungenfür
dieseBeobachtungen,ist jedochnochnicht genaugenugbekannt.Der positive
Strahlungsantrieb3 der langlebigenSpurengasevon 2,45W/m2 wird hauptsäch-
lich durch CO2 (1,56 W/m2), CH4 (0,47 W/m2) und N2O (0,14 W/m2) verur-

2Genauergesagt:Die ZunahmederTreibhausgasein denhöherenkaltenLuftschichtenverur-
sachtdurcheineZunahmederisotropenthermischenStrahlung- entscheidendist hierdasProdukt
aus Planckfunktionund Spurengasabsorption- eine Zunahmeder Abstrahlungder höheren
SchichtenRichtungErdboden.

3directradiativeforcing: ÄnderungderEnergiebalancedesSystemsErde-Erdatmosphäre;ein
einfachesMaß für einendas KlimasystemänderndenMechanismus,hier der Erhöhungeiner
Spurengaskonzentration(IPCC 1995[61]).
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sacht(IPCC 1995 [61]). Diese Werte charakterisierenden Klimaeffekt dieser
Gase.Sie beziehensich auf den Konzentrationsanstieg dieserSpurengasevon
vorindustriellerZeit bis zum Jahr1992. Eine Beibehaltungder gegenwärtigen
CO2-Emissionenwürdezu einerVerdopplungder CO2-Konzentrationbzgl. der
vorindustriellenKonzentration(280 ppm) in etwa 100 Jahrenführen.Eine Sta-
bilisierungderKonzentrationenvon CH4 undN2O auf dasgegenwärtigeNiveau
würdeeinerReduktionderanthropogenenEmissionenum 8%beiCH4 undmehr
als50%beiN2O erfordern.Dahiermitkurzfristignichtzurechnenist, mussauch
für dienächstenJahrebzw. Jahrzehntemit einemweiterendeutlichenAnstieg der
Treibhausgas-Konzentrationengerechnetwerden(siehehierzuauchKapitel15).

Obwohl der direkteTreibhauseffekt von CO sehrklein ist, könnensich erhöhte
CO-KonzentrationenindirektaufdasKlima auswirken,undzwarübereineerhöh-
te MethankonzentrationaufgrundeinerCO induziertenVerminderungvon OH,
derwichtigstenCH4-Senke.Abschätzungenhabenergeben,dassdurchdieseEf-
fektedieKlimawirkungvonCOin dennächsten15Jahrendurchausvergleichbar
mit dervonN2O werdenkann(DanielundSolomon1998[29]).

Währendderletzten100Jahreist dieglobaleMitteltemperaturum etwa0,5Grad
gestiegen,der Meeresspiegel um etwa 10-25 cm. Das IPCC (Intergovernmen-
tal Panelon ClimateChange),ein von der UNEP (United NationsEnvironment
Program)undderWMO (World MeteorologicalOrganization)gebildetesExper-
tengremium,schätztdenweiterenAnstieg derTemperaturenbei einemweiteren
moderatenAnstieg derTreibhausgaskonzentrationenauf 2 Gradin dennächsten
100 Jahren(etwa 3,5 Grad im schlimmstenFall) (IPCC 1995 [61]). Des Wei-
terenwird in diesemZusammenhangmit einemweiterenAnstieg desMeeres-
spiegels um 50 cm gerechnetsowie mit einer Verstärkungder Wetterextreme
(Stürme,Trockenheiten,Überflutungen,etc.).DieseSchätzungensindallerdings
mit großenUnsicherheitenbehaftet,im Wesentlichenaufgrundder ungenaube-
kanntenzukünftigenEmissionen,ungenaubekannter(weiteren)QuellenundSen-
ken,direktenundindirektenklimarelevantenAerosol-undWolkeneffektensowie
einerVielzahl von komplexenRückkopplungsmechanismen(z.B. bzgl. Wolken,
Ozean,Seeeis,Vegetation,etc.),wie z.B. dennicht-linearenWechselwirkungs-
prozessenzwischender Atmosphäreund der Atlantikströmung(im Extremfall
kannsogareinZusammenbrechendesGolf-Stromesnichtausgeschlossenwerden
(siehehierzuRahmstorfundGanopolski1999[99])).

Ozonproblematik

Etwa 90% desatmosphärischenOzonsbefindetsich in der sogenanntenOzon-
schichtzwischenetwa15und50km Höhe,alsoin derStratosphäre.Auf dieTro-
posphäre,welcheetwa 90%derGesamtmassederAtmosphäreenthält,entfallen
nuretwa10%desGesamtozons.
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Ozonabsorbiertdiefür lebendeOrganismenschädlichesolareUV -Strahlungzwi-
schen240und280nm nahezuvollständigundreduziertdieebenfalls gefährliche
UV -B Strahlungim Bereich280-320nm erheblich.DieseFilterwirkung erklärt
dieüberragendeBedeutungderstratosphärischenOzonschichtfür dieBiosphä-
re.Ozonwird durchPhotolysevon molekularemSauerstoff (O2) (bei Wellenlän-
gen � 240 nm) und anschließendeAddition der entstehendenSauerstoffatome
an O2 gebildet.OzonkanndurchPhotolysewiederin O und O2 gespaltenwer-
den(λ � 1100nm) oderauchdurchdie Addition von atomaremSauerstoff zu
molekularemSauerstoff reagieren(O + O3 � 2 O2). DieseOzonbildungs-und-
abbau-ProzessebildendensogenanntenChapman-Zyklus(Chapmann1930[24]).
DesWeiterenwird OzondurcheineReihekatalytischerProzesseabgebaut.Diese
ReaktionenerfolgennachdemfolgendenSchema:

X
�

O3 ��� XO
�

O2

XO
�

O ��� X
�

O2

Netto: O
�

O3 ��� O2
�

O2

(1.6)

Bei demKatalysatorX handeltessich überwiegendum OH (HOx-Zyklus), NO
(NOx-Zyklus),Cl (ClOx-Zyklus),oderBr (BrOx-Zyklus).HierbeibezeichnetBrOx

etc. jeweils eineFamilie von (sehrreaktiven) Molekülen,welchedurchchemi-
scheReaktionenineinanderumgewandeltwerdenkönnenunddiegleicheatomare
Bestandteilebesitzen,in diesemFall Molekülemit einemBrom-Anteil.

Die wichtigstenVorläufersubstanzen(Quellgase)für die HOx- unddie NOx-Mo-
leküle sind Methanund Distickstoffoxid. Ein Teil desstratosphärischenChlors
geht auchauf natürlicheUrsachenzurück (Methylchlorid-Emissionen(CH3Cl)
durchmarineAlgen, aberauchdurchBiomasseverbrennung).Der Großteil (et-
wa 80%) ist allerdingsanthropogenenUrsprungsund stammtüberwiegen aus
FCKW-Emissionen.Bei denBrom-Emissionenübertreffen derzeitnochdie na-
türlichenEmissionen(Methylbromid(CH3Br) vonMeeralgen)dieanthropogenen
(MethylbromidausPestizidensowie ausdenalsFeuerlöschgaseeingesetztenHa-
lonen,alsoKohlenstoff-Halogen-Verbindungen).

Die für denkatalytischenOzonabbauin FragekommendenRadikaleliegenjedoch
- zumindestensteilweise- in Form inaktiver Reservoirsubstanzenvor (überwie-
gendalsHCl, ClONO2, HNO3 undN2O5). Sie führendahernur zu einerOzon-
verminderung,nichtaberzueinemvollständigenAbbau.Bei derUmwandlungre-
aktiverChlorverbindungenin dieReservoirgasespieltMethaneinewichtigeRolle
(bei derReaktiondesaktivenCl mit Methanbildet sichdasinaktiveHCl). Unter
bestimmtenBedingungenkönnendieRadikalejedochfreigesetztwerden,woraus
ein massiver Ozonabbauresultiert.Dies ist zum Beispiel im Winter und Früh-
jahr überderAntarktisderFall, wo esregelmäßigzur Bildung dessogenannten
antarktischen„Ozonlochs“kommt(definiertalsein Gebiet,in demderGesamto-
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zonwert220 DU unterschreitet;entsprechendeinerdramatischenReduktionum
etwa 50%).Hierbeibildensich im kaltenpolarenVortex, einemgroßen,stabilen
Tiefdruck-Luftwirbel, sogenanntepolarestatosphärischeWolken PSC (flüssige
odergefroreneSalpersäure-,SchwefelsäureoderWassereis-Wolken).Auf ihren
Oberflächenoderin ihremInnerenkönnenheterogenechemischeReaktionenab-
laufen,durch die photolabileVorläufersubstanzenwie Cl2 oder HOCl ausden
Reservoiren freisetztwerdenkönnen(„Vorkonditionierung“).DieseReaktionen
findenüberwiegendin derkaltenPolarnachtstatt.Mit demerstenSonnenlichtim
FrühlingwerdendieChloratomedannausdenphotolabilenSubstanzenfreigesetzt
(„Chloraktivierung“) und der katalytischeOzonabbaugestartet.Dieserverläuft
aufgrundderrelativ geringenKonzentrationvon atomaremSauerstoff nicht über
Reaktion(1.6),sondernhauptsächlichüberdenClO-Dimerzyklus(näheressiehe
z.B.Solomon1999[124]unddortigeReferenzen).DasresultierendeOzonlocher-
reichtmaximaleAusdehnungund Tiefe im ZeitraumSeptember-November. Mit
zunehmenderSonneneinstrahlungerwärmtsich die polareStratosphäreund der
Vortex bricht auf. Die Regenerationder Ozonschichterfolgt innerhalbweniger
Wochen.NebendiesemmassivenOzonabbau,derallerdingszeitlichundräumlich
begrenztstattfindet,ist auchein generellerTrend zu niedrigerenGesamtozon-
wertenzu beobachten.Dieserbeträgtfür mittlereBreitenetwa -4% bis -7% pro
Dekade(Harris et al. 1997[49]). DieserTrendwird zumindestensteilweiseauf
die ZunahmeheterogenerProzessean stratosphärischemSulfataerosolin Ver-
bindungmit einer Zunahmevon Chlor- und Bromverbindungenzurückgeführt
(Solomonetal. 1996[125]).

In der Arktis finden im Prinzip die gleichenVorgängestatt wie in der Antark-
tis. Allerdings ist die zirkumpolareLuftströmungüberder Arktis aufgrundder
komplexerenLand-Meer-VerteilungwenigerstabilunddieTemperaturenderark-
tischenStratosphäredaherhöheralsin derantarktischenStratosphäre.Diesführt
zu einergeringerenHäufigkeit polarerstratosphärischerWolkenundsomit letzt-
lich nur zu einemgeringerenOzonabau,verglichenmit demüberderAntarktis.
TrotzdemwerdenchemischeOzonverlustebiszu 50%erreicht(siehez.B.BMBF
1999[8], Amanatidisetal. 1997[1] unddortigeReferenzen).

DemTrendzumOzonabbauin derStratosphärestehtin derTroposphäreeinTrend
zumOzonanstiegentgegen.WährenddasstratosphärischeOzondieBiosphärevor
derschädlichensolarenUV-Strahlungschützt,ist derdirekteKontaktmit Ozonin
der Troposphäreaufgrundder Toxizität desOzonsfür die Biosphäreschädlich.
TroposphärischesOzon kanneinerseitsdurchAustauschprozesseausder Stra-
tosphärein dieTroposphäregelangen,andererseitskannOzonaberauchdirekt in
derTroposphäregebildetwerden.BeideProzessesindrelativ schwerzu quantifi-
zieren.NachBerechnungenvon Crutzenet al. 1999[27] ist die troposphärische
in-situ OzonproduktionderdominierendeProzess.Die LebensdauervonOzonin
Bodennäheist sehrkurz (1-2 Tage).In der freienTroposphärebeträgtsie jedoch
2-3Monate.



20 Die Erdatmosphäre

Wie bereitserwähnt,kannOzonin derTroposphäredurchdiePhotolysevonNO2

gebildetwerden.Hierbeiwird zunächstatomarerSauerstoff gebildet,derdannmit
O2 zuOzonreagiert4:

NO2
�

hν ��� NO
�

O (1.7)

O
�

O2
�

M ��� O3
�

M 
 (1.8)

NO kannwiedermit O3 reagieren,wobeiNO2 rückgebildetwird:

NO
�

O3 ��� NO2
�

O2 
 (1.9)

Die Reaktionen(1.7)bis (1.9)bewirkendie schnelleEinstellungeinesphotoche-
mischenGleichgewichtszwischenO3, NO undNO2. Zu einerNettoproduktion
von Ozon kommt es nur dann,wenn die Ozonabbaureaktion(1.9) umgangen
wird. TatsächlichkannNO2 auchdurchReaktionvon NO mit HO2 undanderen
Peroxyradikalen(ROx) regeneriertwerden:

NO
�

HO2 ��� NO2
�

OH (1.10)

NO
�

RO2 ��� NO2
�

RO 
 (1.11)

Bei demorganischenRestR handeltessichz.B. um CH3. Essindaberauchlän-
gereorganischeKettenderallgemeinenFormRi  CiH2i � 1 möglich.Die Peroxy-
radikalewerdenbeiderOxidationvonKohlenmonoxidundKohlenwasserstoffen
gebildet(Detailssiehez.B.Wayne1991[138]).

DieseReaktionskettewürdeabersehrschnellabbrechen,wennim Fall desHO2

dasentstehendeOH nichtwiederzudemPeroxiddesWasserstoffs zurückgebildet
werdenwürde.An dieserRückführungist in der TroposphäreinsbesondereCO
beteiligt:

CO
�

OH ��� CO2
�

H 
 (1.12)

Das hierbei gebildeteH-Atom wird in der Luft sofort zum HO2 oxidiert. Da-
mit erhältmanals Nettoeffekt eineOzonbildung,die durchdie Gleichung(1.3)
beschriebenwerdenkann.

Das ebenbesprocheneReaktionssystemkann abernur wirksam werden,wenn
genugStickoxide (NOx = NO + NO2) vorhandensind.Befindetsich nur wenig
NOx in derLuft, wie z.B. in dermarinenAtmosphäre,sobewirkt die Oxidation
desCOeinenOzonabbau,dadanndasHO2 anstellemit NO (Reaktion(1.10))mit
O3 reagiert:

HO2
�

O3 ��� OH
�

2O2 
 (1.13)

4Die folgendeDarstellungwurdestarkanHoogen1998[54] undRöth1994[108] angelehnt.
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DashierbeifreigesetzteOH-Radikalkanndannwiedermit CO reagieren,wobei
letztlich wiederein neuesHO2-Radikalgebildetwird. Die Nettoreaktionist die
Reaktion(1.4).

Eskommtalsozu einemNettoabbau von Ozon. An diesemBeispielwird deut-
lich, dassesvon derKonzentrationderStickoxideabhängt,ob O3 gebildetoder
zerstörtwird. Die meisteOzonbildungfindet dort statt, wo viel CO und NOx

emittiert wird. Abbildung 1.1 stellt die hier diskutiertenReaktionenzur tropo-
phärischenOzonbildungbzw. zumOzonabbauzusammenfassenddar. Ähnliches
gilt für diebereitserwähnteaberhiernichtnäherdiskutierteMethanoxidation,bei
der auchdie Mengeder Stickoxide darüberentscheidet,ob Ozonund Radikale
gebildetoderabgebautwerden.

Abbildung1.1: TroposphärischeOzon-Bildungs-undAbbau-Reaktionen.Ist das
Konzentrationsverhältnis[NO]/[O 3] groß,überwiegt die gestrichelt gezeichnete
Reaktion(Ozonbildung)im Vergleich zurkonkurrierendengepunktetgezeichneten
Reaktion(Ozonabbau).

Die für die Ozonproduktionals KatalysatorbenötigtenStickoxide sindgrößten-
teils anthropogen.Hier ist vor allem die Hochtemperaturverbrennungfossiler
Brennstoffein Strassenverkehr, IndustrieundHaushaltenzu nennen,beiderstets
NO gebildetwird. Insbesondereim Straßenverkehr werdenauchgroßeMengen
vonKohlenwasserstoffenemittiert,diedenfür dieOzonproduktionerforderlichen
Brennstoff liefern. In starkdurchAutoabgasenverschmutztenGebietenkönnen
sichdaherunterBedingungengeringenLuftmassenaustauschesundhohersolarer
EinstrahlungdeutlicherhöhteOzonkonzentrationenentwickeln.Gleichzeitigwird
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dabeieineVielzahlandererstarker Oxidantien,z.B. HNO3, HO2 undPeroxyace-
tylnitrat (PAN ), gebildet.DiesersogenanntephotochemischeSmogwurdeerst-
malsin denvierzigerJahrenin LosAngelesbeobachtet.In denletztenJahrzehnten
tritt diesesPhänomenauchverstärktin Europaauf.

EineweiteresSzenariofür erhöhtetroposphärischeOzonbildungist großflächige
Biomasseverbrennung in denTropen,bei derebenfalls StickoxideundKohlen-
wasserstoffe in großenMengenfreigesetztwerden.Sowurdenbeispielsweiseüber
demSüdatlantikerhöhteOzonkonzentrationeninfolgevonBiomasseverbrennung
in SüdamerikaundAfrika beobachtet(z.B. CrutzenundAndreae1990[26], Fis-
hmanetal. 1991[39] undFishmanetal. 1996[38]).

1.2 Die SpurengaseCO, CO2, CH4, H2O und N2O

In diesemKapitel soll ebenfalls auf die Bedeutungder in dieserArbeit schwer-
punktmäßigdiskutiertenSpurengaseeingegangenwerden,hier jedochinsbeson-
dereauf derenQuellenundSenkenundihre typischeKonzentrationundLebens-
dauerin TroposphäreundStratosphäre.

1.2.1 Kohlenmonoxid(CO)

NochAnfangder 70erJahrewar mander Meinung,dasspraktischdasgesamte
Kohlenmonoxidin der Erdatmosphäreausder VerfeuerungfossilerBrennstoffe
stammt.Man nahmdaheran, dassdiesesGasin größerenKonentrationennur
überder Nordhalbkugelvorliegt, wo sich Industrieund Verkehr konzentrieren.
Im Umkreis der Emissionsquellen- so die Überlegungen- bliebe es dicht am
Erdbodenin derca.2 KilometermächtigenGrenzschichtliegenundwürdenurzu
einemkleinenTeil durchKonvektionin höhereSchichtenbefördert,wo esin die
Südhemisphäredriftenkönne(Newell etal. 1989[94], Reichleetal. 1990[100]).

Seit den erstenMessungendesMAPS-Radiometers(Measurementof Air Pol-
lution from Satellites),welchesim November1981und Oktober1984(Reichle
et al. 1990[100]) mit U.S.Space-Shuttlesvom Weltraumausdurchgeführtwur-
den,weißman,dassauchin derSüdhemisphäreerheblicheMengendiesesGases
vorkommen.DieseVorkommenlassensichaufdasAbbrennentropischerRegen-
wälderund Savannenzurückführen.Die hierdurchfreigesetzteMengeKohlen-
monoxidliegt in dergleichenGrößenordnung,wie diedurchVerbrennungfossiler
Brennstoffe emittierteMenge.

MAPS ist einGasfilter-Korrelations-Spektrometer, welchesdie thermischeStrah-
lungderfundamentalenCO-Absorptionsbandebei4,67µm detektiert.Ausdiesen
Messungenwurdendieersten(nahezu)globalenKartenderCO-Verteilungabge-
leitet.Siezeigen- mit einigenLücken-dasCO-Volumenmischungsverhältnisim
Höhenbereich3-18km mit einerAuflösungvon 5 Grad(entsprechendetwa 500
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� 500km2) zwischenca.60 GradNord und60 GradSüd.Mehr als100Kohlen-
monoxidmolekülepro Milliarde Luftmoleküle(alsoüber100 ppb) wurdenüber
Südamerika,demsüdlichenAfrika, Europa,Russland,China,demNordpazifik
unddemsüdlichenIndischenOzeanregistriert.Am niedrigstenwarendie Werte
überdemtropischenPazifik, demNordatlantik,derSaharaundArgentinien.

Die VerteilungsmusterdesKohlenmonoxidsin Nord-SüdRichtungkonntendurch
gleichzeitigdurchgeführteFlugzeugmessungenbestätigtwerden.Allerdings la-
gendie Flugzeugwerteetwa 20-40%überdenMAPS-Daten.DieseAbweichun-
genwurdenaufKalibrationsproblemeder1981/1984MAPS-Messungenzurück-
geführt.Zwei weitereMAPS-Missionenwurden1994durchgeführt(9.-19.April
und30.Septemberbis11.Oktober).DurchVerbesserungendesInstrumentssowie
derDatenauswertungkonnteÜbereinstimmunginnerhalb10%mit unabhängigen
Flugzeugmessungenerzieltwerden(Reichleetal. 1999[101]).

MessungendesjahreszeitlichenVerlaufsderKohlenmonoxid-Konzentrationzei-
gen,dassdie Monatsmittelwerte in beidenHemisphärenim Frühling maximal
undim Herbstminimalwerden.Auf derNordhalbkugelliegendieMaximalwerte
bei ca.170 ppb und die Minimalwertebei ca.100 ppb. Allerdings wurdenver-
einzeltauchnochbedeutendhöhereWertegemessen(z.B. bis zu 500 ppb über
Moskau(Nakazawaetal. 1997[93])). Auf derSüdhalbkugelliegendieMaximal-
wertebei ca.70 ppbund die Minimalwertebei ca.40 ppb. Gaschromatographi-
scheMessungendesJahresgangesdesCO-Volumenmischungsverhältnissesin der
GrenzschichtanverschiedenenStationendesClimateMonitoringandDiagnostics
Laboratory(CMDL), NOAA, für denZeitraum1990-1995,wurdenvonNovelli et
al. 1999[96] veröffentlicht.

AtmosphärischesCOwird durchdieOxidationvonCH4 mit OH sowie durchun-
vollständigeVerbrennungfossilerBrennstoffe undBiomasseerzeugt.Der wich-
tigsteVerlustprozessist dieReaktionmit OH, beiderCO2 undH erzeugtwerden
(Reaktion(1.12),sieheauchNakazawaetal. 1997[93]). EineUntersuchungzum
CO-Budgetwurdez.B. vonManningetal. 1997[84] durchgeführt.

Die bisherigenCO-Messungenvom Weltraumauskonntennur einigeMoment-
aufnahmenderglobalenVerteilungliefern.DadieLebensdauervonCOnurin der
GrößenordnungeinigerMonateliegtunddieBodenquellenunregelmäßigüberdie
Erdeverteilt sind,schwanken dessenKonzentrationenbeträchtlich,sowohl zeit-
lich alsauchräumlich(sieheinsbesondereMcMillan et al. 1997[87] unddortige
Referenzen).

Mit denbisherigenMessungenist esdahernur schwermöglich,kleinesystema-
tischeÄnderungenzu detektieren.Hierzu werdenhinreichendlangeZeitreihen
benötigt.Die Auswertungvon Bodenmessungenzeigtein den80erJahreneinen
Anstieg desCO-Volumenmischungsverhältnissesum1,2� 0,6%/Jahr(Khalil und
Rasmussen1988 [69]). Zwischen1988 und 1992 schiendagegen die globale
CO-Konzentrationum -2,6� 0,8 %/Jahrgefallen zu sein, wie die Auswertung
gaschromatographischerMessungenan sechsStationenergab (Khalil und Ras-
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mussen1994[70]). Die Reproduzierbarkeit (precision) derEinzelmessungenwird
mit 1% angegeben.Novelli et al. 1999 [96] gebenfür denZeitraum1990-1995
eineAbnahmevon 2 ppb/Jahran.Überdie möglichenGründedesbeobachteten
Rückganges,wie z.B. die AbnahmederVerbrennungtropischerBiomasse,kann
derzeitnurspekuliertwerden.

Um dieJahrtausendwendesindnebenSCIAMACHY nochweitereSatellitenmis-
sionengeplant,mit denentroposphärischesCO gemessenwerdensoll (siehez.B.
McMillan et al. 1997 [87] und dortige Referenzen).Hier ist insbesonderedas
MOPITT-Instrument(Measurementof Pollution in the Troposphere)auf EOS-
Terra zu nennen,ein Korrelations-RadiometerähnlichMAPS. EOS-Terra wurde
am18.Dezember1999erfolgreichin dieUmlaufbahngebracht.MOPITT detek-
tiert dieStrahlungim Bereich2,2und2,3µm,entsprechendSCIAMACHY Kanal
8, unddie fundamentaleCO-Bandebei 4,67µm. Mittels des2,2-µm-Kanalssoll
die vertikale Säulevon CH4 bestimmtwerdenund mittels der beidenanderen
Kanäledie CO-Gesamtsäulesowie troposphärischeCO-Profile(3-5 Schichten).
Der geschätztestatistischeMessfehlerder Gesamtsäulenliegt bei etwa 1% für
CH4 und10%für CO (Pan et al. 1997[97]). WeitereSatelliteninstrumentesind
AIRS(AtmosphericInfraRedSounder)auf EOS-PM1sowie TES(Tropospheric
EmissionSpectrometer)aufEOS-CHEM.

Die Bedeutungvon CO für die ChemieundPhysikderAtmosphäreliegt im We-
sentlichendarin, dassCO als die größteSenke deswichtigen troposphärischen
OH-Radikalsangesehenwird (durchdie Reaktionmit CO werdenetwa 75%des
OHausderTroposphäreentfernt),unddarin,dasseseinVorläufer-Molekül für die
Bildung destroposphärischenOzonsist. CO ist in größerenKonzentrationenbei
Einatmunghochgiftig,da esdenSauerstofftransportim Blutkreislaufbehindert.
Ein Anstieg von CO reduziertindirektüberdenOH-AbbaudieSelbstreinigungs-
kraft der Atmosphäreund ist somit indirekt klimarelevant, z.B. über steigende
Methankonzentrationen,daMethanein wichtigesTreibhausgasist. Eskannauch
indirekt zumAbbauderstratosphärischenOzonschichtbeitragen,daMethandie
wichtigsteQuellevon statosphärischemWasserdampfist, derseinerseiteswieder
- überdenHOx-Zyklus - amkatalytischenOzonabbaubeteiligt ist. Aufgrundder
VariabilitätseinerQuellenundseinermittlerenLebensdauervon 1-3 Monatenin
derfreienTroposphäre,ist COeinguterTracerdertroposphärischenZirkulation.

1.2.2 Kohlendioxid (CO2)

Kohlendioxidfällt insofernausdemRahmender hier betrachtetenSpurengase,
als seineKonzentrationin der Atmosphäredurch das Wechselspielmit ande-
renReservoiren (Landbiosphäre,Ozeane)bestimmtwird. Die Mengedesin der
AtmosphärevorhandenenCO2 stellt nur einenkleinen Teil des insgesamtam
Kohlenstoff-Kreislauf teilnehmendenKohlenstoffs dar (siehez.B. Roedel1992
[107], auchfür dienachfolgendenAusführungen).
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NatürlicheQuellenund Senken sind die lebendeund tote pflanzlicheBiosphä-
re und die Ozeane.PflanzenverbrauchenCO2 bei der Assimilation, also der
PhotosynthesevonKohlehydraten.Umgekehrtwird durchPflanzen-undBodenat-
mung(WurzelatmungundVerrottung)CO2 andie Atmosphäreabgegeben.Hier-
durchkommt eszu typischenTages-und Jahresgängender CO2-Konzentration.
So beginnt z.B. mit dem Einsetzender pflanzlichenWachstumsphase,also auf
der Nordhalbkugeletwa im März, die Konzentrationzu fallen und erreicht in
derzweitenJahreshälfteein Minimum, um dannbis zumdarauffolgendenFrüh-
ling wiederanzusteigen.Die Amplitude diesesJahresgangesliegt in der Nord-
hemisphärebei etwa � 10 ppm in Bodennäheund etwa � 3 ppm in 3 km Höhe.
Aufgrund der geringerenLandmasseder Südhemisphäreund Interhemisphären-
austauschliegt die Amplitude in derSüdhemisphäreamBodennur bei etwa � 1
ppm.

Die Ozeanesind eherpassive Speicher, die - je nachTemperatur, Salzgehalt,
pH-Wert und atmosphärischerCO2-Konzentration- Kohlendioxidentwederan
die Atmosphäreabgebenoderes aufnehmen.Hinzu kommt die allerdingssehr
langsame(geologischeZeitskalen)AufnahmeundAbgabevonCO2 durchWech-
selwirkung mit denozeanischenKalziumkarbonat-Segmenten(siehehierzuRo-
edel 1992 [107]). Etwa die Hälfte desemittiertenCO2 wird von den Ozeanen
aufgenommen.Allerdings ist dieseZahl mit einergroßenUnsicherheitbehaftet,
insbesonderewegendernur ungenaubekanntenBeiträgederLandbiosphärezur
Gesamtemission.Die anthropogenverursachteEmissionliegt bei etwa 7,1� 1,1
GtC/Jahr(Gt = Gigatonnen).Hiervon speichertdie Atmosphäreetwa 3,3� 0,2
GtC/Jahr. Die Ozeanenehmenetwa 2,0� 0,8 GtC/Jahrauf. Die Gesamtmengein
derAtmosphäreliegt bei750GtC(alleDatenIPCC1995[61]).

Die sogenanntevorindustrielleKonzentrationvon CO2 (etwa um 1800) lag bei
etwa 275-280ppm.Sie lag 1995bei etwa 358 ppm (IPCC1995 [61]) - entspre-
chendeinem30%-igenAnstieg seit vorindustriellerZeit - und steigtderzeitmit
etwa1,7-1,8ppm/Jahran.DieserZuwachswird überwiegendaufdieVerbrennung
fossiler Brennstoffe zurückgeführt,aberauchauf veränderteLandnutzungund
die Zementproduktion.Präziseund kontinuierlicheMessungendesatmosphäri-
schenCO2 finden seit 1957 am Südpolund seit 1958 am MaunaLoa Obser-
vatory auf Hawaii statt (sieheKeelinget al. 1995 [66] sowie IPCC1995 [61]).
Sie zeigenklar denAnstieg sowie die jahreszeitlichenSchwankungendesCO2-
Volumenmischungsverhältnisses.5

Bishergibt eskaumglobaleSatellitenmessungenderCO2-Vertikalsäule(z.B.die
derzeitnochunveröffentlichtenMessungendesInterferometricMonitor for Green-

5Siehehierzudie MessungendesCO2-VolumenmischungsverhältnissesalsFunktiondergeo-
graphischenBreiteundderZeit derCarbonCycleGroupdesClimateMonitoringandDiagnostics
Laboratory (CMDL), NOAA, Boulder, Colorado,USA, unter http://www.cmdl.noaa.gov/ccg/
(ebenso für CH4, CO und N2O) sowie die Messungendes Mauna Loa Observatory
http://mloserv.mlo.hawaii.gov/mloinfo/program.htm.
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houseGases(IMG) auf demjapanischenADEOS Satelliten(1996-1997)).Die
bisherigenNadirmessungenin Spektralbereichen,in denenCO2 absorbiert(bzw.
emittiert),wurdenim Wesentlichenzur Temperaturbestimmungverwendet(z.B.
TOVS/HIRS, sieheStephens1994 [132] und dortige Referenzen).DieseMes-
sungenwerdenmeistim infrarotenSpektralbereichdurchgeführt(15 µm, 4,2-4,5
µm).

Die atmosphärischeVerweildauerdesCO2 liegt in derGrößenordnungvon Jah-
ren. Sie ist bestimmtdurch den relativ schnellenAustauschmit den Ozeanen
undderLandbiosphäre.6 CO2 ist gut gemischtundzeigtnur einegeringeräum-
liche undzeitlicheVariabilität(siehez.B. Nakazawaet al. 1997[93] unddortige
Referenzen).Wie bereitsdargestellt,ist CO2 daswichtigsteanthropogeneTreib-
hausgas.

1.2.3 Methan (CH4)

EiskernuntersuchungenverschiedenerForschungsgruppenzeigen,dassbisvor ca.
200 Jahrendie KonzentrationatmosphärischenMethansnahezustabil bei etwa
700 ppb lag. Danachbegannder Methangehaltständigzuzunehmen.DasIPCC
gibt für 1994denWert 1721ppb an (IPCC1995 [61]). 1997lag die Konzentra-
tion in der Nordhemisphärebei etwa 1860ppb (Worthy et al. 1998 [144]). Die
CH4-Konzentrationauf derNordhemisphäre,in dersichauchdie meistenQuel-
len befinden,liegt etwa 5% überderKonzentrationderSüdhemisphäre(Crutzen
et al. 1999[27]). Die jährlicheZunahmedesatmosphärischenMethanswird auf
etwa1,7%proJahrgeschätzt.Anfangder90erJahrenahmdieseZuwachsrateab.
Siewar um 1992sogarnaheNull (siehez.B. Rudolph1994[114] undWorthy et
al. 1998[144]).Seit1993nimmtMethanwiederzu.Die genauenUrsachendieser
Variabilitätsindnichtbekannt.

Die bedeutendstenQuellenfür Methanstellender Abbauvon Biomassein den
Sümpfen(150Mt/Jahr, Mt = Megatonnen),die Wiederkäuer(95 Mt/Jahr)sowie
Emissionenvon Reisfeldern(95 Mt/Jahr)dar. DesWeiterengibt eseineVielzahl
weitererQuellen.Es gibt jedochkeinechemischenQuellenvon CH4 in der At-
mosphäre(Wayne1991[138]). Insgesamtschätztmandie jährlicheEmissionsrate
auf 535 Mt/Jahr (410-660Mt/Jahr) (IPCC1995 [61]). Die natürlichenQuellen
tragenhierzuetwa 160 Mt/Jahrbei, die anthropogenen375 Mt/Jahr(davon 100
Mt/Jahr durch Verbrennungfossiler Brennstoffe). Alle dieseSchätzungensind
allerdingsmit großenUnsicherheitenbehaftet.Insbesondereist esunklar, ob der
derzeitbeobachteteglobaleAnstieg durcheineZunahmederQuellenoderdurch
eineAbnahmederSenkenzustandekommt.

6Die AnpassungszeitbiszurEinstellungeinesneuenGleichgewichtswertesbei Injektioneiner
gewissenMengein die Atmosphäreliegt jedochbei etwa 100Jahren.Sie ist bestimmtdurchdie
Ratemit derCO2 ausderOberflächenschichtdesOzeansin tieferSchichtenbefördertwird.
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Die wesentlicheSenke für Methanist die Reaktionmit OH (esentstehtCH3 und
H2O).DurchdieseReaktionwerdenetwa90%desCH4 entfernt(Houweling1999
[58]). Die Lebensdauervon CH4 liegt bei etwa 10 Jahren.Die Oxidation von
Methanist einederwesentlichennatürlichenQuellenvonKohlenmonoxid(Wayne
1991[138]).

Photochemischist Methannaheder Erdoberflächesehrstabil aufgrundder dort
nur geringenUV -Strahlung.AufgrundderlangenLebensdauerist Methanin der
Atmosphärerelativ gutgemischtundzeigtnureinegeringeVariabilität(siehez.B.
Nakazawaetal. 1997[93] unddortigeReferenzen).

Die ersten(vorläufigen)globalenKarten der mittels Satellit gemessenenCH4-
VertikalsäulewurdenausdenMessungendesInterferometricMonitor for Green-
houseGases(IMG) aufADEOS(1996-1997)im infrarotenSpektralbereichabge-
leitet (siehe:http://img.ersdac.or.jp/index.html).MehrjährigeglobaleMessungen
der CH4-Gesamtsäulesollen- nebenSCIAMACHY - mit dembereitserwähn-
ten MOPITT-Instrumentdurchgeführtwerden,welchessich seit Ende1999 in
derErdumlaufbahnbefindet.InformationenzutroposphärischenCH4 Boden-und
FlugzeugmessungenkönnenNakazawaetal. 1997[93], Worthyetal. 1998[144],
Khalil undRasmussen1987[68], Khalil et al. 1998[72], Khalil et al. 1998[71]
unddendortangegebenenReferenzenentnommenwerden.

CH4 bestimmtmaßgeblichdie troposphärischeOH-Konzentration.Wie erwähnt
ist MethannachCO2 daswichtigsteanthropogeneTreibhausgas.Die Reaktion
von O(1D) mit Methanundmit Wasserstellt die Hauptquellevon OH-Radikalen
in der Stratosphäredar (Wayne1991 [138]). Daherspielt Methaneine wichti-
ge Rolle beim katalytischenOzonabbauüberden HOx-Zyklus. Weiterhinstellt
die Methanoxidationeine wichtige Quelle für stratosphärischesH2O dar, was
ebenfalls zurHOx-Zunahmebeiträgt.

1.2.4 Wasserdampf(H2O)

Wasserbildet in derAtmosphäreeinkomplexesdynamischesSystem,in demdie
verschiedenenAggregatzuständeDampf,FlüssigwassertröpfchenundEiskristalle
in ständigerWechselwirkungmiteinanderstehen.In all diesenAggregatzuständen
ist Wasserklimarelevant.Die verbreitetsteFormdesatmosphärischenWassersist
der Wasserdampf,der mit einemAnteil von etwa 62% am Gesamttreibhausef-
fekt daswichtigsteklimarelevanteatmosphärischeSpurengasist. Die atmosphä-
rische Wasserdampfkonzentrationist besondershoch in den oberflächennahen
LuftschichtenüberdenwarmentropischenOzeanen.Sienimmtmit derHöheund
zudenPolenhin drastischab.

Wasserist einerderSchlüsselparameterderAtmosphäre.SeineBedeutungreicht
vom hydrologischenKreislauf, über Biosphäre-AtmosphäreWechselwirkungen
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bis hin zur Problematikder globalenKlimaänderungund desstratosphärischen
Ozonabbaus.

Trotz seinergroßenBedeutungscheintWasserdampfeinerderamungenauesten
bekanntenmeteorologischenParameterzu sein (Rocken et al. 1997 [104], So-
denundBretherton1996[123]). Der wichtigsteGrundhierfür liegt wohl in des-
sengroßerVariabilität.NebendemmeteorologischenRadiosonden-Netzwerkgibt
es eine Reihevon Satelliteninstrumenten,welcheWasserdampfmessungenge-
statten,wie denMikrowellensensorSpecialSensorMicrowave/Imager(SSM/I)
(sieheWentzet al. 1986 [140]) (VertikalsäuleüberoffenemWasser),dasHigh-
ResolutionInfraredRadiometer(HIRS) auf polar umlaufendenNOAA Satelliten
(sieheBatesundJackson1997[6] unddortigeReferenzen)(Bestimmungderre-
lative Feuchtederunteren,mittlerenundoberenTroposphäreausMessungenim
Bereich6,5µm), denNOAA TIROSOperationalVerticalSounder(TOVS) Instru-
menten(Sodenund Bretherton1996 [123]) (Bestimmungder relativen Feuchte
in unterer, mittlerer und obererTroposphäresowie der H2O-Gesamtsäulemit-
telsder Kanäle6,7 µm, 7,3 µm und 8,3 µm), die geostationärenWettersatelliten
Meteosat(Schmetzund van de Berg 1994 [115] und dortige Referenzen)und
GOES(Sodenund Bretherton1993 [122]) (Bestimmungder relativen Feuchte
deroberenTroposphäreausMessungenim Bereich6,7 µm) sowie Mikrowellen
Wasserdampf-MessungenmittelsdesGPS-Satellitensystems(Rockenet al. 1997
[104]).

1.2.5 Distickstoffoxid (N2O)

Gasförmiger, molekularerStickstoff (N2) machtmehrals99,9999%dervorhan-
denenatmosphärischenStickstoffverbindungenausund Distickstoffoxid (Lach-
gas),alsoN2O, mehrals 99% desRests(Graedelund Crutzen1994 [45]). Die
anderenstickstoffhaltigenSpeziessind in extrem geringenund äußerstschwan-
kendenMengenvorhanden.Sie spielenaberdennochin vielen Bereichender
atmosphärischenChemieeineentscheidendeRolle. Ammoniak(NH3) zumBei-
spiel ist daseinzigebasischeGasunddergrundlegendeNeutralisatordessauren
atmosphärischenAerosols.Salpetersäure(HNO3), Stickstoffmonoxid (NO) und
Stickstoffdioxid (NO2) sindzwar nicht im Überschussvorhanden,dennochsind
sieaufgrundihrerTeilnahmeaneinigenkatalytischenKreisläufensehrwichtig für
die ChemiedesOzonsin derTroposphäreundderStratosphäre(NO2 Photolyse,
NOx-Zyklus).

Die globaleVerteilungvon N2O ist durchAufstieg von denQuellenam Erdbo-
denbis in dieStratosphäreunddendortigenAbbaubestimmt.In derAtmosphäre
selbstgibt eskeineQuellenundnurzwei relevante(photo-)chemischeSenken:

1. Die PhotolysebeiWellenlängenunterhalb240nmzuN2 undO.
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2. Die Reaktionmit O(1D) zu N2 + O2 oder2 NO, wobeidiesdie wichtigste
QuellevonNO in derStratosphäreist.

NatürlicheN2O-Quellensind bakterielleProzessein Bödenund den Meeren.
AnthropogeneQuellensind die Verbrennungvon Öl und Kohle sowie landwirt-
schaftlicheund industrielleProzesse(u.a.HNO3-Produktion).Man schätzt,dass
die anthropogenenEmissionen(von etwa 3-8 Mt(N)/Jahr)etwa 50%derGesam-
temissionausmachen.Alle WertezumN2O-Haushaltsindallerdingsmit großen
Unsicherheitenbehaftet(IPCC1995[61], GraedelundCrutzen1994[45]).

Die durchschnittlicheLebensdauervon N2O beträgtetwa 100 bis 170 Jahre,so
dassdiesesGassehrgleichmäßigin der Troposphäreverteilt ist (siehez.B. Na-
kazawaet al. 1997[93]). Die troposphärischenKonzentrationenliegenbei etwa
310 ppb, der jährlicheAnstieg etwa bei 0,2% pro Jahr(IPCC1995 [61] sowie
Nakazawaetal. 1997[93] unddortigeReferenzen).

NebendenFCKW spielendieausN2O in derStratosphäreentstehenenFolgepro-
dukte(reaktive Stickoxide)die wichtigsteRolle beim katalytischenOzonabbau.
N2O ist ein wichtigesTreibhausgasmit einemderzeitigenBeitragvon etwa 4%.
Bei einem50%-igenKonzentrationsanstieg rechnetmanderzeitmit einemTem-
peraturanstieg vonetwa0,2Grad.

Bishergibt eskaumSatellitenmessungenderN2O-Vertikalsäule(z.B. die derzeit
nochunveröffentlichtenMessungenvonIMG/ADEOS(1996-1997)).Die ausden
MAPS-Messungenim infraroten SpektralbereichabgeleitetenN2O-Volumen-
mischungsverhältnissein deroberenTroposphärewurdenlediglichzurWolkener-
kennungfür dieMAPS CO-Auswertungverwendet(Reichleetal. 1999[101]).

1.2.6 TabellarischeÜbersicht

In Tabelle1.1 sind die wichtigstenParameternoch einmal der besserenÜber-
sicht halberzusammengestellt(IPCC1995 [61]). Neu aufgenommenwurdedas
GWP der Spurengase.GWP bezeichnetdasglobal warming potential (Treib-
hauspotential)einesSpurengases,hier für einenZeithorizontvon 100Jahren.Es
ist ein Maß für die Klimawirkung (cumulativeradiativeforcing) eineremittier-
tenEinheitsmassedesentsprechendenGasesrelativ zur Klimawirkungvon CO2,
berechnetunterBerücksichtigungder Lebensdauerder Treibhausgase.Um den
gesamtenKlimaeffekt abzuschätzen,müssendieseWertenochmit derMengedes
emittiertenGasesmultipliziertwerden.Die UnsicherheitderGWPliegt typischer-
weisebei � 35%.Siekönnenbenutztwerden,um denEffekt derReduktioneines
Treibhausgasesmit derReduktionderCO2-Emissionenvergleichenzukönnen.
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CO2 CH4 CO N2O H2O
Troposphär. 50-200 12 einigeMonate 120

Lebensd.[Jahre] (Abklingz.)
Vorindustrielle 280 0,7 0,275

Konz.[ppm]
DerzeitigeKonz. 358 1,72 0,03-0,2 0,312 1-26� 103

(1994)[ppm] (variab.) (variab.)
Gesamtmenge 750GtC 5 3

d. Atmos. GtCH4 GtN2O
Anthr op. Emiss. 7 GtC 0,375 3-8

[Jahr � 1] GtCH4 MtN
Anstieg [%/J ahr] 0,4 0,6 -2 ppb/Jahr� 0,25

DRF [W/m2] 1,56 0,47 0,14
GWP (100Jahre) 1 (perDef.) 21 310

Tabelle1.1:Übersicht überdiehier diskutiertenSpurengase. DRFbedeutetdirect
radiativeforcing, GWPbezeichnetdasglobal warmingpotential. � Nach Novelli
et al. 1999[96].



Kapitel 2

DasSatellitenspektrometer
SCIAMA CHY

2.1 Überblick

DasSCIAMACHY-Instrument(SCanningImagingAbsorptionspectroMeterfor
AtmosphericCHartographY)ist ein Spektrometer, welchesalswissenschaftliche
Nutzlastfür deneuropäischenErdfernerkundungs-SatellitenENVISAT-1 dereu-
ropäischenRaumfahrtagenturESA vorgesehenist.ENVISAT-1 wird voraussicht-
lich Mitte desJahres2001mittels einerAriane-5Raketein einepolaresonnen-
synchroneUmlaufbahn gebracht werden1. Die nominelle Lebensdauervon
SCIAMACHY ist 5 Jahre.

SCIAMACHY gehtauf eineIdeevon Prof. Dr. J. P. Burrows zurück(Burrows
et al. 1988 [18]). J. P. Burrows ist auchder wissenschaftlicheLeiter (Principal
Investigator(PI)) von SCIAMACHY. SCIAMACHY ist ein sogenanntesAO
(Anouncementof Opportunity) Instrument,d.h. kein von der ESA selbstent-
wickeltesInstrument,sonderneinenationalentwickelteNutzlast;hierderLänder
Deutschland,NiederlandeundBelgien.Die RaumfahrtagenturenvonDeutschland
und den NiederlandenstellendasManagementfür dasSCIAMACHY-Projekt.
Gebautwird SCIAMACHY von einemIndustrieverbundunterLeitungderDor-
nier SatellitensystemeGmbH,Friedrichshafen,auf der deutschensowie Fokker
Space,Leiden,auf der niederländischenSeite.Die Raumfahrtagenturenwerden
wissenschaftlichvon der SCIAMACHY ScienceAdvisory Group(SSAG) und
ihrenUntergremienfür „DatenundAlgorithmen“,„Kalibration“ und„Validation“

1Orbitparameter:Inklination 98,55� (derNordpolbefindetsich8,55� rechtsderFlugrichtung
beim Flug von der Nachtauf die Tagseite),Bahnperiode100,59Minuten, Höheetwa 800 km,
Orbitgeschwindigkeit etwa 7 km/s,Äquatorüberflug(von Nord nachSüd)10:00Uhr lokaleZeit,
groundtrack repeatcycle: 35Tage.
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beraten,in denenauchdasInstitut für Fernerkundung/Umweltphysik(IFE/IUP)
derUniversitätBremeneinewichtigeRollespielt.

SCIAMACHY soll dievom SystemErdatmosphäre-Erdoberflächezurückgetreu-
te bzw. reflektierteSonnenstrahlungim Spektralbereich240-2380nm mit relativ
hoherspektralerAuflösung(0,2-1,7nm) messen.Des WeiterenwerdenSpek-
tren aufgenommen,bei denendirekt die Sonneund der Mond - mit und ohne
Erdatmosphäreim Lichtweg - beobachtetwerden(Transmissionsspektren).

SCIAMACHY wird in drei prinzipiell verschiedenenBeobachtungsmodibetrie-
benwerden(sieheauchAbbildung2.1):

� Im Nadir-Moduswird dasrückgestreuteSonnenlichtdetektiert,welchesdie
Atmosphärenahezudirekt unterhalbdesSatellitenin RichtungSCIAMA-
CHY verlässt(VertikalsondierungderAtmosphäre).

� Im Limb-Moduswird dasoberhalbdesHorizontsin RichtungInstrument
gestreuteLicht alsFunktionderHöheüberderErdoberfläche(Tangenten-
höhe)gemessen(Horizontalsondierung).

� Im Okkultations-ModuswerdenSonnen-bzw. Mondaufgängedirekt durch
die Atmosphäreverfolgt (ebenfalls Horizontalsondierung),einschließlich
direkterextraterrestrischerSonnen-undMondbeobachtungenzur Messung
vonReferenzspektrenfrei vonatmosphärischenEinflüssen.2 Die Beobach-
tungs-Geometrieist hierähnlichwie beiderLimb-Messung.

Aus diesenStreulicht-und Transmissionsspektrenlassensich mittels geeigneter
Inversionsverfahren- je nachInformationsgehaltderMessung- vertikal aufgelö-
steKonzentrationsprofileeinerVielzahlatmosphärenchemischund-physikalisch
relevanterSpurengasenableitenodernurdieGesamtsäulen,alsodieüberdieHöhe
integriertenProfile.Voraussetzunghierfür ist, dassdieseGasehinreichendstarke
undcharakteristischeAbsorptionsstrukturenim vomSCIAMACHY-Spektrometer
erfasstenSpektralbereichzeigen.Dies sind im Wesentlichendie GaseO2, O3,
(O2)2 (auchalsO4 bezeichnet),NO2, NO3, N2O, BrO, SO2, OClO,ClO, H2CO,
CO,CO2, CH4, H2O(sieheauchAbbildung2.2).DieSpurengaseNOundO2(1∆g),
in Abbildung2.2alsO�2 bezeichnet,emittierenStrahlungim Spektralbereichvon
SCIAMACHY im GegensatzzurStrahlungs-AbsorptionderanderenSpurengase.
NOemittiertStrahlungin mehrerenkleinerenSpektralbereichenzwischen240nm
und 300 nm (NO γ-BandenÜbergängeim Bereich200-300nm). O2(1∆g) emit-
tiert Strahlungim Bereichum1265nm.Dieseundandere(meistrechtschwache)
nicht-thermischenEmissionen(airglow) werdenin dieserArbeit vernachlässigt.
Des WeiterenkönnenDruck- und Temperaturinformationengewonnenwerden
(über die Absorptionender gut gemischtenGaseO2 und CO2 sowie über die

2Die Messungvon Sonnen-Referenzspektrenfür die Nadir- und Limbmessungenwerden
mittelsdesinternenDiffusorsdurchgeführt.
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Abbildung 2.1: SCIAMACHY Beobachtungsgeometrien:Nadir (oben), Limb
(Mitte) undSonnenokultation(unten).(Abbildung:S.Noël,IFE/IUP).

MengeRayleigh-gestreutenLichts im Limb-Modus),Wolkenparameterwie Wol-
kenbedeckung,Wolkenhöhe,optischeDicke und Wolkentyp,Aerosolparameter
wie optischeDicke und Typ, sowie die spektralenReflektionseigenschaftender
Erdoberfläche(siehehierzuBovensmannetal. 1999[11] unddortigeReferenzen).

Die mittelsradiometrischerundspektralerKalibrationausdenRohdatengewon-
nenenRadianz-undTransmissions-Spektrensindauchvon eigenständigemwis-
senschaftlichenInteresse.SokönnendieErdradianz-Spektreninteressantseinfür
Strahlungsbilanz-Untersuchungenim Zusammenhangmit derKlimaproblematik
(z.B.zurUntersuchungvonWolkeneffekten).Mittels derSonnenspektrenkönnen
Erkenntnisseüberdie solareAktivität und derenVariabilität gewonnenwerden
(Weberet al. 1998 [139]). Aus denMond- und Sonnen-Spektrenlässtsich die
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Abbildung2.2:VomSCIAMACHY-InstrumentzuerwartendeDatenprodukteat-
mosphärischer Parameterundder ihnenzugeordneteHöhenbereich (Abbildung:
S.Noël,IFE/IUP).

spektraleReflektionsfunktionder Mondoberflächeableiten(Dobberet al. 1998
[32]).

Die Limb- unddie Nadir-Messungensindsoauf einanderabgestimmt,dasseine
Luftsäule,welcheim Limb-Modusausgemessenwurde,einige Minuten später
nocheinmalim Nadir-Modusausgemessenwird (sieheAbbildung2.3).Dieser-
laubt die Ableitung rein tropophärischerInformationen.Ein Ansatzhierzuwäre
dieSubtraktiondermittelsLimb-Messungbestimmtenstratosphärischenundme-
sosphärischenVertikalsäulenvondermittelsNadir-MessungbestimmtenGesamt-
Vertikalsäule.Alternativ könnenbeideMessungenauchsimultanausgewertetwer-
den,wodurchsich sicherlichdie Genauigkeit, z.B. im Bereichder unterenStra-
tosphäreund der oberenTroposphäre,verbessernlässt.Es gibt relativ wenige
Satelliten-Instrumenten,die Informationenüberdie Troposphäreliefern können.
DieseFähigkeit zeichnetSCIAMACHY ausundmachtdiesesInstrumentwissen-
schaftlichbesondersinteressant.

Im RahmendieserArbeit wird nur einerelativ grobeÜbersichtüberSCIAMA-
CHY gegeben.NähereszumSCIAMACHY-Instrument,denwissenschaftlichen
Zielen,Aspektender Missionplanungund der Kalibration,denDatenprodukten
und den derzeitabgeschätztenRetrieval-Genauigkeiten, insbesondereder nicht
in dieserArbeit behandelteGase,kann z.B. Bovensmannet al. 1999 [11] und
Burrowsetal. 1999[20] entnommenwerden.
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Abbildung 2.3: Typische Sequenzder Messmodi(„States“) von SCIAMACHY
entlangeinesOrbits. Die Flugrichtungentspricht hier demUhrzeigersinn, die
Nordpolregion (oben)wird also beimFlug von der Nacht- zur Tagseite(rechts)
überflogen. Der innere Ring zeigt, welche Bereiche der Atmosphäre mittels
Nadir-States(schwarzeKästen)und welche mittelsLimb-States(weißeKästen)
beobachtetwerden.Der äußere Ringentspricht demOrbit unddeutetdie States
an, in denensich SCIAMACHY befindet.Die die Ringe verbindendenLinien
führen vom Instrumentzumaktuell beobachtetenatmosphärischenVolumenim
Limb-State. DesWeiteren sind die Bereiche markiert, in denendie sub-solaren
Messungen sowiedie Sonnen-und Mond-Okkultationsmessungendurchgeführt
werdenkönnen.

2.2 DasSCIAMA CHY -Instrument

SCIAMACHY ist einpassivesErdfernerkundungs-Satellitenspektrometerfür den
ultravioletten,densichtbarenund dennahinfrarotenSpektralbereich.Es besteht
auseinemSpiegelsystem,einemTeleskop, dem eigentlichenSpektrometerso-
wie elektronischenund thermischenUntersystemenzur Instrumenten-Steuerung
undTemperaturstabilisierung.EineSkizzederoptischenKonfigurationzeigtAb-
bildung 2.4. Die Lichtwege im Instrumentsind schematischin Abbildung 2.5
dargestellt.
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Abbildung 2.4: Skizze der optischen Konfiguration des SCIAMACHY-
Instrumentes.(Abbildung:TPD/TNOInstituteof AppliedPhysics,Delft, Nieder-
lande)
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Abbildung 2.5: Schematische Darstellung der Lichtwege innerhalb des
SCIAMACHY-Instrumentes(Abbildung:S.Noël,IFE/IUP)

SCIAMACHY verfügtüberdreiLichteintrittsöffnungen:

� Nadir-Port:Für die Nadir-Messungenwird dasvon derErderückgestreute
SonnenlichtüberdenNadir-SpiegelaufdasTeleskop(off-axisParabolspie-
gel) gelenkt,welchesdiesesLicht dannauf denEintrittsspaltdesSpektro-
metersfokussiert.Die räumlicheAuflösungvon SCIAMACHY im Nadir-
Modushängtvon der Orbitposition,vom Spektralbereichund vom einge-
stelltenScanwinkelbereich(swathwidth) ab. Sie ist typischerweise30 �
60 km2 (Flugrichtung � Scanrichtung)bzw. bei einerIntegrationszeitvon
einerSekundeetwa 30 � 240 km2 (nähereshierzusieheBovensmannet
al. 1999[11]). DerOst-WestScandauertvier Sekunden(entsprechendvier
BodenpixelnbeieinerBelichtungszeitvon je einerSekunde).

� Limb-Port:FürdieLimbmessungenunddieSonnen-undMond-Okkultati-
onsmessungenwird die von oberhalbdesErdrandeskommendeStrahlung
überdenvorgeschaltetenLimb-Spiegel(AzimuthScanMirror, ASM) auf
denNadir-Spiegel (ElevationScanMirror, ESM) reflektiert.Der nachfol-
gendeLichtweg ist identischmit derNadir-Beobachtung.Mittels desNadir-
Spiegels kann die Tangentenhöheeingestelltwerden,mittels des Limb-
Spiegels der Azimutwinkel (für einenScanannäherndparallel zum Erd-
rand). Im Limb-Moduswird beginnendbei der kleinstenTangentenhöhe
ein Scanparallelzur Erdoberflächedurchgeführt(typischerweiseetwa 960
km amTangentenpunktin Ost-WestRichtung),dannderNadir-Spiegel auf
dienächsthöhereTangentenhöheeingestellt(Höhenunterschiedetwa3 km),
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und die Beobachtungbei der neuenTangentenhöhedurchgeführt,wobei
der Scannun in der umgekehrtenRichtungverläuft. DieserAblauf wird
mehrfachwiederholt,biszureinermaximalenTangentenhöhevonetwa100
km.

� Sub-solarPort: Die sogenanntensub-solarKalibrations-Messungen,also
Sonnenbeobachtungenin derNähedesErdäquators,bei dersichdie Sonne
„oberhalb“desInstrumentsbefindet(Erdmittelpunkt,SatellitundSonnen-
mittelpunktbilden in etwa eineLinie), erfolgenebenfalls überdenNadir-
Spiegel. Der Eintritts-Portbefindetsich an der OberseitedesInstruments,
aufderdemNadir-PortentgegengesetztenSeite.

Die spektraleSonnenirradianzsteigtum etwa 2 Größenordnungenzwischen240
und 400 nm an, die Erdradianzaufgrundder starken Ozonabsorptionsogarum
4 Größenordnungen.DiesergroßedynamischeBereicherforderteineguteUn-
terdrückungdesspektralenStreulichts.Dieswird mittelseinerKombinationaus
einemPrisma(pre-disperserprism), welchesein Zwischenspektrumerzeugt,ei-
nemsogenanntenchannelseparator (eineAnordungvon PrismenundSpiegeln,
diedasLicht je nachSpektralbereichin verschiedeneRichtungenlenken)undGit-
tern,alsodurcheineArt Doppelmonochromator-Design,erreicht.DasZwischen-
spektrumwird mit verschiedenenoptischenKomponentenin achtSpektralkanäle
separiertundin jedemdieserKanälenahezusimultanvon jeweilseinemDioden-
zeilendetektorausgemessen(1024Pixel proKanal).Die Detektorenin denKanä-
len1-5sindkommerzielleSilicium Diodenarrays.DadieBandlückevonSilicium
bei 1,1 eV liegt (entsprechendeiner cut-off Wellenlängevon etwa 1100 nm),
könnenSilicium-Detektorennicht für die SCIAMACHY-Kanäle6-8 verwendet
werden.Hier sind Halbleitermaterialienmit kleinererBandlücke notwendig.In
denNahinfrarot-Kanälen6-8 werdendaher(gekühlte)Indium-Gallium-Arsenid
(InGaAs)Detektorenverwendet,welchespeziell für SCIAMACHY entwickelt
wurden.NähereszudenNahinfrarot-DetektorenkannAnhangG entnommenwer-
den.

Der von denachtSCIAMACHY-KanälenüberdeckteSpektralbereichsowie die
spektraleAuflösung,charakterisiertdurchdie volle Halbwertsbereite(Full Width
at Half Maximum(FWHM)) derSpektrallinien,unddiePixel-Auflösung,alsodie
vondeneinzelnenDiodenüberdecktenWellenlängenintervalle,sindin Tabelle2.1
angegeben.Die Pixelauflösunggibt auchdieWellenlängen-Abtastungan.

NebendiesenachtHauptkanälenbesitztSCIAMACHY siebenspektralbreitban-
digeKanäle(je etwa100-200nm),in denenjeweilsdie IntensitäteinerPolarisati-
onskomponentedesLichts(parallelzumEintrittsspaltoderunter45Grad)separat
gemessenwird. DieseInformationenwerdenfür die radiometrischeKalibration
benötigt,um eineKorrekturfür die Polarisationsempfindlichkeit von SCIAMA-
CHY zuermöglichen.DieseKanälewerdenalsPMD (PolarizationMeasurement
Devices) bezeichnet.Weiterhin ist SCIAMACHY mit einer Wolfram-Halogen
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Kanal Spektralbereich SpektraleAuflösung Pixelauflösung
[nm] FWHM [nm] [nm]

1 240-314 0,24 0,12
2 309-405 0,25 0,13
3 394-620 0,44 0,22
4 604-805 0,48 0,24
5 785-1050 0,56 0,27
6 1000-1750 1,60 0,74
7 1940-2040 0,22 0,11
8 2265-2380 0,26 0,13

Tabelle2.1:Spektrale Abdeckung, spektralesAuflösungsvermögenunddie Pixel-
auflösungderacht SCIAMACHY-Kanäle.

Lampe(„Weißlichtlampe“)undeinerPtCrNeHohlkathoden-Lampe(„Linienlam-
pe“) für Kalibrationszweckeausgestattet.

Die Anforderungenan dasSCIAMACHY-Instrumentz.B. bzgl. der radiometri-
schen und der spektralenKalibration der Strahlungsmessungenbei Nadir-
beobachtungsind im SCIAMACHY InstrumentRequirementsDocument(Chle-
beck et al. 1995 [25]) spezifiziert.DieseAnforderungensind für dieseArbeit
von besonderemInteresseundsollendaherkurz erwähntwerden.Die geforderte
absoluteGenauigkeit derMessungdersonnen-normiertenStrahlungist (je nach
Spektralbereich)� 3-4% (einschließlichpolarisiertemLicht, also im allgemei-
nenFall). Die geforderterelative radiometrischeGenauigkeit bzgl. benachbarter
Detektorpixel innerhalbeinesKanalsist 0,02%(ohneRauschen,alsofür die ge-
mittelteStrahlung;hierbezogenaufunpolarisiertesLicht). Die absoluteradiome-
trischeGenauigkeit ist jedochnicht soentscheidendfür Algorithmen,welcheauf
demDOAS-Prinzipbasieren,dadieserelativ insensitiv sind in Bezugauf spek-
tral breitbandigeradiometrischeKalibrationsfehler(sieheAbschnitt5.2.1sowie
Kapitel 13).Einehoherelative Genauigkeit ist jedochunverzichtbar. Die separat
spezifiziertenAnforderungenbzgl.derSignal-zu-RauschVerhältnisse- dieseent-
sprechendemstatistischenFehlerder Strahlungsmessung- hängensowohl vom
Spektralbereich(Kanal)alsauchvon derStärke derStrahlungsintensitätab. Ma-
ximalwerte für die Nadir-Messungenliegenbei etwa 13000,Minimalwertebei
etwa 16 (Kanal7) und37 (Kanal8). DieseMinimalwertebeziehensichauf eine
niedrigeErdradianzaufgrundeinerniedrigenAlbedo in Verbindungmit einem
großenSonnenzenitwinkel und starker Spurengasabsorption.Die Maximalwer-
te in den Kanälen7 und 8 liegen bei 2400 (hoherSonnenstand,hoheAlbedo,
schwacheAbsorption).Nähereszu denSignal-zu-RauschVerhältnissender Ka-
nal7 und8 Nadir-MessungenkannKapitel14undAnhangG entnommenwerden.
Dort sindmittelseinesdetailliertenInstrumentenmodellsunterVerwendungreali-
stischerInstrumentenparameterdie (detektorpixelabhängigen)Signal-zu-Rausch
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Nadir (Gesamtsäulen) Limb-Profile

UV -sichtbar NIR UV -NIR UV -sichtbar NIR UV -NIR

O3 � H2O� Wolken� O3 H2O Aerosole
NO2 � N2O� Aerosole� NO2 N2O
BrO� CO� BrO CO
SO2 � CO2 CO2

OClO� CH4 � CH4

HCHO� p, T
UV Index

Tabelle2.2:OperationelleSCIAMACHY off-line (OL) Datenprodukte. Produkte,
welche auch als Near-Real-Time (NRT) Produktezur Verfügungstehenwerden,
sindmit einemStern(*) gekennzeichnet.

Verhältnissefür eineVielzahlvonSituationenberechnetworden,umdieAuswir-
kungendesstatistischenStrahlungsmessfehlersauf die Vertikalsäulenmessungen
abzuschätzen.Die Anforderungenandie spektraleStabilitätunddie relative Ge-
nauigkeit derWellenlängenkalibration(Genauigkeit derWellenlängendifferenzen
innerhalbeinesKanals) liegt bei etwa einemzwanzigstelPixel (= Pixelauflö-
sung/20,sieheTabelle2.1; die Angabebzgl. derStabilitätbeziehtsichauf einen
Orbit (100Minuten)).

2.3 OperationelleDatenprodukte

Im Auftrag der deutschenRaumfahrtagentur(DLR, Bonn-Oberkassel)und der
europäischenRaumfahrtagentur(ESA) wird amDeutschenFernerkundungs-Da-
tenzentrum(DFD) desDeutschenZentrumsfür Luft- und Raumfahrt (DLR) in
OberpfaffenhofenbeiMünchenderSCIAMACHY GroundProcessor(SGP) ent-
wickelt. DiesesSystemsoll derroutinemäßigenAuswertungderSCIAMACHY-
Datenbzgl. der ErzeugungeinerReiheoffizieller Datenproduktedienen.Diese
Produktewerdenin zwei Kategorien eingeteilt, in off-line (OL) Produkteund
in Near-Real-Time (NRT) Produkte.Die NRT-Produktesollen bereitswenige
Stundennach der Datenerfassunggeneriertworden sein und z.B. Wetterdien-
stenzur Verfügunggestelltwerden.Die NRT-Produktewerdenim Auftrag der
ESA erzeugt.Im Vergleichzu denOL-ProduktenstellendieNRT-Produkteeine
Untermengedar, beiderwegendererforderlichenSchnelligkeit derDatenauswer-
tungmöglicherweisenichtganzdieGenauigkeitderOL-Produkteerreichtwerden
kann.EineÜbersichtüberdieseProduktegibt Tabelle2.2.

Die Vertikalsäulenprodukteausden Nadirmessungenim UV -sichtbarenSpek-
tralbereich(ersteSpalte)werdenmittels des DOAS-Algorithmus (Differential
Optical Absorption Spectroscopy) abgeleitet(Burrows et al. 1999 [20]), wel-
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cherauchfür dieAuswertungderGOME-Dateneingesetztwird (sieheAbschnitt
5.2.1).Die Nadir-Vertikalsäulenprodukteim NIR-Spektralbereich(zweiteSpal-
te) sollen mittels des in Entwicklung befindlichenIAS-Algorithmus (Infrared
AbsorptionSpektroscopy) erzeugtwerden(Spurr1998[127]). Wolkenparameter
werdenmittels desICFA (Initial Cloud Fitting Algorithm) oderdeserweiterten
CRAG Algorithmus(Cloud Retrieval Algorithm for GOME) abgeleitet(Spurr
1998 [127], Kurosuet al. 1998 [81]). Beim operationellenAerosolproduktwird
es sich um einenIndex handeln,der dasVorhandenseinund die Mengeabsor-
bierenderAerosoleanzeigt(AerosolAbsorbingIndex Algorithm (AAIA ), Spurr
1998[127]). DieserAlgorithmuswurdefür dasTOMS-Instrument(Total Ozone
MappingSpectrometer)derNASA entwickelt (Hsuetal. 1996[59]).

2.4 Der Vorgänger:DasGOME -Instrument

DasSatelliten-SpektrometerGOME ist eineverkleinerteVersiondesSCIAMA-
CHY-Instruments.GOME wurdeim April 1995auf demeuropäischenFerner-
kundungs-SatellitenERS-2 in die Umlaufbahngebrachtundmisstseitdemkon-
tinuierlichdie von derErdezurückgestreuteStrahlungin Nadir-Geometriesowie
zuKalibrationszweckenSonnen-undMondlicht-Spektren.GOME überdecktden
Spektralbereich240-790nm mit vier Kanälen,die nahezumit den erstenvier
Kanälenvon SCIAMACHY übereinstimmen.Alle Resultatefür Wellenlängen
unterhalb790 nm, die in dieserArbeit vorgestelltwerden,lassensich daherdi-
rekt auchauf dasGOME-Instrumentübertragen.Eine detaillierteBeschreibung
von GOME, einschließlichderoperationellenundwissenschaftlichenAuswerte-
verfahrenund Datenprodukte,kann z.B. Burrows et al. 1999 [20] entnommen
werden.





Kapitel 3

Der ultraviolette bis nahinfrar ote
Spektralbereich

3.1 SpektroskopischeGrundlagen

In diesemAbschnittsindeinigespektroskopischeGrundlagenzusammengestellt,
die benötigtwerden,um Absorptionsspektrenim ultravioletten,sichtbarenund
nahinfrarotenSpektralbereichinterpretierenzu können.Die Darstellungwurde
im WesentlichenanVoigt 1998[135] angelehnt.

Molekülspektrensind dasErgebnisder Wechselwirkung von Licht mit Molekü-
len.Die Absorptionsspektrenentstehendurchdie UmwandlungvonLichtenergie
in molekülinterneEnergie bzw. in Energie,welchezur Aufspaltungvon Molekü-
len durchPhotodissoziationbenötigtwird. Bei derUntersuchungderAbsorption
von Molekülenfindetmanim Allgemeinendrei relativ klar erkennbareGruppen
von Spektren,die sich einerseitsdurch ihre spektralePositionund andererseits
durchihre Komplexität deutlichvoneinanderunterscheiden.Sieentsprechender
EinteilungderGesamtenergie desMoleküls in elektronische,Schwingungs-und
Rotations-Energie. Die Rotationsenergie wird durchdie Drehungder Moleküle
umihrenSchwerpunkt,dieSchwingungsenergiedurchSchwingungenderAtom-
kerneum ihre Gleichgewichtspositionenunddie elektronischeEnergie durchdie
BewegungderElektronenumdieKernedefiniert,genauergesagtdurchdieElek-
tronenorbitale.Diesedrei Energieanteilekönnensich bei Absorptionvon Strah-
lungeinzelnodergemeinsamändern.

DerMolekülrotationentsprechenrelativ geringeEnergien.Die Rotationsspektren
befindensichdaherim fernenInfrarot-undMikrowellenbereich.

Im nahenundmittlereninfrarotenSpektralbereichbefindensichdiejenigenSpek-
tren,welchedurchkombinierteÄnderungendesRotations-unddesSchwingungs-
zustandesdesMolekülshervorgerufenwerden(Rotationsschwingungsspektren).
HierbeibedingtdasZusammenwirkenbeiderEnergieformendiegroßeLinienzahl
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undKomplexität dieserSpektren.Bei Wellenlängenunterhalbvon2400nm- ent-
sprechendetwa dergrößtenvon SCIAMACHY detektiertenWellenlänge- beob-
achtetmankaumnochmolekulareGrundschwingungen(fundamentals), sondern
meist höhere Harmonischeund Kombinations-Rotationsschwingungsspektren
(overtoneandcombinationvibration-rotationspectra).

Bei Einstrahlungvon sehr energiereichemLicht kann die Struktur des Mole-
küls so stark gestörtwerden,dasses zerfällt. DieserVorgangwird als Photo-
dissoziationbezeichnet.Die im kurzwelligen,d.h.im ultraviolettenbissichtbaren
SpektralbereichgelegenenSpektren,entsprechenmeistsimultanenÄnderungen
derElektronenanordnung,derSchwingungundderRotationdesMoleküls.Durch
dievonvielenSchwingungs-undRotationsübergängenbegleitetenelektronischen
Übergängeentstehenoft breiteAbsorptionsbandenim Spektrum,derenStruktur
häufigsehrkompliziert ist. Oft handeltessich um kontinuierlicheSpektren,in
deneneinzelneLinien nicht mehraufgelöstwerdenkönnen(Kontinuumabsorp-
tionen).Vom sichtbarenSpektralbereichbis in denMikrowellenbereichsinddie
SpektrenhingegenvonAbsorptions-bzw. Emissionslinien dominiert.Die schnel-
le BerechnungderspektralgemitteltenStrahlungin Spektralbereichen,in denen
dieseLinienabsorptionenvorkommen,ist dasThemadeszweitenTeils dieser
Arbeit.

Die RotationsenergienentsprechendemMikrowellen-Bereich,alsodemBereich
zwischenetwa1-100cm� 1 (3 � 1010-3 � 1012 Hz,100µm - 1 cm).Nochniedrigere
Energien entsprechenÄnderungendesElektronen-oderKernspins.Die Vibrati-
onsenergienentsprechendeminfrarotenSpektralbereich.Die Vibrationsspektren
liegenzwischenetwa 100-104 cm� 1 (3 � 1012-3 � 1014 Hz, 1-100µm). Elektroni-
scheSpektrenliegenim sichtbarenund ultraviolettenSpektralbereichzwischen
etwa 104-106 cm� 1 (3 � 1014-3 � 1016 Hz, 10 nm - 1 µm). NochhöhereEnergien
entsprechenderRöntgen-(ebenfalls elektronischeEnergie)undderγ-Strahlung.

3.2 DasatmosphärischeSpektrum

Detektiertman vom Weltraumausdie von der Erde kommendeStrahlungauf
derTagseite,soerkenntmanzwei nahezugetrennteBereiche:dereineentspricht
vom Spektralverlauf her geseheneinerSchwarzkörperstrahlungvon etwa 5900
K, der andereeinerSchwarzkörperstrahlungvon etwa 290 K. Der ersteBereich
entsprichtdemUV -nahinfrarotenSpektralbereich.DasMaximumderStrahlung
liegt hier bei etwa 550 nm. Es handeltsich hier um die von der Erde zurück
in denWeltraumreflektierteSonnenstrahlung.Im zweiten(längerwelligen)Be-
reich handeltessich um die thermischeEigenstrahlungder Erde.Diesehat ihr
Maximum bei etwa 10 µm. DieserBereichüberdecktdenSpektralbereichvom
Infrarotenbis in denMikrowellenbereich.Die „Grenze“zwischendiesenbeiden
Spektralbereichenliegt beietwa4 µm.
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DieseArbeit konzentriertsich auf den solarenSpektralbereich,welchernahe-
zu vollständigvom SCIAMACHY-Instrumenterfasstwird. In diesemSpektral-
bereichist die thermischeEigenstrahlungder Erde in guter Näherungzu ver-
nachlässigen(DetailssieheAbschnitt12.3).Nahezuallesvom Weltraumausde-
tektierbareLicht ist gestreutesund reflektiertesSonnenlicht.Die Modellierung
desStrahlungstransportsin diesemSpektralbereichwird insbesonderedurchdie
Notwendigkeit der Berücksichtigungvon Vielfachstreuungin einer(annähernd)
sphärischenAtmosphärekompliziert.

Abbildung3.1zeigtexemplarischeinsimuliertesSpektrumdersonnen-normierten
Radianz(in dieserArbeit auchals Intensitätbezeichnet),wie esvon SCIAMA-
CHY bei Nadir-Beobachtunggemessenwerdenwird. Bei derSimulationwurde
sowohl die spektraleAuflösungals auchdie spektraleÜberdeckungdesSCIA-
MACHY-Instrumentesberücksichtigt.Die Reflektivität desErdbodenswurdefür
dieseSimulationalsspektralkonstanteAlbedovon0,1angenommen.DieserWert
ist nicht realistischfür dengesamtenSpektralbereich,er erlaubthier jedochdie
Zurückführungaller in der Abbildung sichtbarenspektralenSignaturenauf rei-
ne Wechselwirkungseffekte zwischender solarenStrahlungund denMolekülen
derErdatmosphäre.EinerealistischeAlbedozeigteinevomBodentypabhängige
spektralbreitbandigeWellenlängenabhängigkeit (sieheAbbildung4.1und4.2).

Die obereKurvederAbbildung3.1zeigtdie Intensitätim BereichderSCIAMA-
CHY-Kanäle1-6,entsprechend240-1750nm.DerstarkeAbfall derIntensitätun-
terhalbetwa300nmresultiertausderstarkenOzonabsorptionim UV -Bereichmit
ihremMaximumum 240nm. DurchdieseAbsorptionwird geradedie Biosphä-
re vor der für sieschädlichenUV -Strahlunggeschützt.Der Abfall der Intensität
mit zunehmenderWellenlängeoberhalbvon 300nm resultiertausderAbnahme
derLichtstreuung,und zwar einerseitsderStreuungandenLuftmolekülen(Ab-
fall desRayleigh-Streuquerschnittsmit etwa λ � 4) undandererseitsderStreuung
an denAerosolen(Abfall desAerosol-Streuquerschnittsmit etwa λ � 1). Wolken
wurdenbei der hier betrachtetenSimulationnicht berücksichtigt.Die spektral
breitbandigeOzon-Absorptionim sichtbarenSpektralbereich(etwa 400-800nm)
mit einemMaximum um 600 nm, die sogenannteChappuis-BandedesOzons,
ist in dergewähltenlogarithmischenDarstellungnur als einesehrschwachaus-
geprägte„Delle“ sichtbar. Die Ozon-Absorptionim Bereichder Chappuisbande
resultiertbei der gewähltenBeobachtungsgeometriein einerVerminderungder
Strahlungum etwa 5-10%. Zwischen400 und 800 nm liegen drei Sauerstoff-
Absorptionsbanden(redbands), die O2 γ- 1 (um 630nm), die B- 2 (um 690nm)
unddie A-Bande3 (um 760nm).Bei denin deroberenKurve weiterhinerkenn-

1ElektronischerÜbergangb1Σ
ù
g

ú X3Σ ûg ; Vibrationsübergang2ú 0.
2EbenfallselektronischerÜbergangb1Σ

ù
g

ú X3Σ ûg ; Vibrationsübergang1ú 0.
3EbenfallselektronischerÜbergangb1Σ

ù
g

ú X3Σ ûg ; Vibrationsübergänge1 ú 1 sowie 0 ú 0.
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Abbildung3.1:SimulierteSCIAMACHY-Messungdersonnen-normiertenStrah-
lung (Intensität) im Nadir-Modus. Oben: Die starke Abnahmeder Intensität
in Richtung kürzeren Wellenlängen unterhalbvon 300 nm wird durch die Ab-
sorption des Ozonsin den Hartley- und Huggins-Bandenverursacht. Die er-
kennbaren Absorptionenoberhalbvon etwa600 nm resultieren ausSauerstoff-
undWasserdampf-Absorptionen.Mitte: Starke Absorptions-BandenvonCO2 mit
überlagerter Wasserdampf-Absorption.Unten: Die hier sichtbaren Strukturen
kommendurch überlappendeH2O- und CH4-Absorptionenzustande, überla-
gert mit schwachen N2O- (erste Kanalhälfte) und CO-Absorptionen(zweite
Kanalhälfte).

barenStrukturenhandeltessich überwiegendum Wasserdampf-Absorptionen4,
teilweiseüberlagertvonCO2-Absorptionen.

Nicht sichtbarin der gewähltenDarstellungsind die Absorptioneneiner Viel-
zahl nur schwachabsorbierenderaberdennochatmosphärenchemischbedeutsa-
merMoleküle(im RahmendieserArbeit alsKontinuumabsorberbezeichnet)wie
NO2 (etwa300-1000nm),SO2 (240-330nm),BrO (310-390nm),OClO(240-480
nm),ClO (240-310nm),HCHO(270-370nm),NO3 (600-670nm)undO4 (auch

4Overtone und combination Vibrations-Rotations-Übergänge aus dem Schwingungs-
Grundzustand(0, 0, 0) (= ν1, ν2, ν3; Bezeichungder drei Grundschwingungsmodendes
asymmetrictopH2O-Moleküls)in verschiedenehöhereSchwingungs-undRotationszustände.
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als (O2)2 bezeichnet;340-650nm). Ihre Absorptionenliegentypischerweiseim
Bereich0,1-1%.

Die mittlere Kurve zeigt die Intensitätin Kanal 7, entsprechend1940-2040nm.
DieserSpektralbereichwird dominiertvonstarkerCO2-Absorptionüberlagertvon
Wasserabsorptionen.

Die untereKurve zeigt denSpektralbereichvon Kanal 8. Die sichtbarenStruk-
turensindauf Wasserdampf-( � 2300nm) undMethanabsorptionen(ganzerKa-
nal) zurückzuführen.Auf dieserSkalekaumsichtbarsind die schwachenN2O-
Absorptionenin der erstenKanalhälftesowie die annäherndgleichschwachen
CO-Absorptionenin derzweitenHälftedesKanals.

DiesesSpektrumwurdemit demneuenStrahlungstransportmodellSCIATRAN5

berechnet,welchesim zweitenTeil dieserArbeit vorgestelltwird (sieheauchKa-
pitel 4). Hierbei wurdedie correlated-kMethodebenutzt,die eine genaueund
relativ schnelleBerechnungdieserRadianzspektrengestattet.

Die Abbildungen3.2 und 3.3 zeigenseparateTransmissions-Spektrenaller in
dieserArbeit behandeltenLinienabsorberim gesamtenvon SCIAMACHY ab-
gedecktenSpektralbereich.

5Die in dieser Arbeit überwiegend verwendeteSCIATRAN-Version ist die Version 1.0
(Buchwitz 1999 [12]). Auch verwendetwurdedie Nachfolgeversion1.1, bei der zusätzlichdie
Rotations-Raman-SteuungnachVountaset al. 1998[137] (siehehierzuAbschnitt12.2)und die
thermischeEmission(siehehierzuAbschnitt12.3)implementiertwurde.
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Abbildung3.2: Übersicht überdie Transmissionenaller in dieserArbeit behan-
deltenLinienabsorberim sichtbaren und nahinfrarotenSpektralbereich. Darge-
stellt ist jeweilsdieTransmissionbeieinemDruck von900hPa, einerTemperatur
von 270 K und einer Absorbermenge (in [Moleküle/cm2]), welche der Vertikal-
säuledesentsprechendenGasesbei der U.S.-Standard-Atmosphäre(sieheAnnex
E) entspricht. GraueLinien entsprechender monochromatischenTransmission,
schwarzedergefaltetenTransmission(0,2nmFWHM).
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Abbildung 3.3: Transmissions-Spektren im Spektralbereich von SCIAMACHY
Kanal8. DieseAbbildungist einAusschnitt ausAbbildung3.2.





Kapitel 4

Strahlungstransport in der
Erdatmosphäre

4.1 Überblick

Die in die ErdatmosphäreeindringendesolareStrahlungunterliegt im Allgemei-
nenStreu-und Absorptionsprozessenan Luftmolekülen,Aerosol-und Wolken-
teilchensowiederReflektionundderAbsorptionanderErdoberfläche.Mittelsder
Strahlungstransportgleichung(STG), derWahl geeigneterRandbedingungen,so-
wie einerVielzahloptischerParameterkönnendieseProzessemodelliertwerden.
Die LösungderStrahlungstransportgleichungdientderErmittlungderdasStrah-
lungsfeldcharakterisierendenspektralenRadianz.Die Radianzist definiertalsdie
AnzahlPhotonenproZeiteinheitundproWellenlängenintervall, welcheein(klei-
nes)FlächenelementbeliebigerOrientierunginnerhalbeines(kleinen)Raumwin-
kelelementspassieren,mittelsdesseneinenKegel um die Flächennormaleselek-
tiert wird. Alternative(gleichwertige)Definitionensindnatürlichebensomöglich,
z.B. indemanstellederPhotonendie entsprechendeEnergie betrachtetwird. Die
in dieserArbeit überwiegendverwendeteEinheitderRadianzist Photonen/(snm
cm2 sr).DieRadianzist eineFunktiondesOrtesundderRichtungundhängtdaher
im Allgemeinenvon 5 Koordinatenab,von den3 räumlichenKoordinatensowie
von2 Winkel-Koordinaten,welchedie Richtung,in dersichdasLicht ausbreitet,
festlegen.

Die KenntnisdesStrahlungsfeldesin Form derspektralenRadianzan jedemOrt
und in jedeRichtunggestattetdie BestimmungeinerVielzahl abgeleiteterGrö-
ßen,welchefür vieleAnwendungenvonInteressesind.Diesbetrifft z.B.dienach
untenund obengerichtetenspektralenStrahlungsflussdichten,welchesich über
entsprechendeWinkelintegrationenergeben.Diesekönnenweiterhinspektralin-
tegriert werden,z.B. um für dengesamtenSpektralbereichdersolarenEinstrah-
lung die die ErdewiederverlassendeStrahlungsenergie zu bestimmen.Der am
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ErdbodennachuntengerichtetespektraleStrahlungsfluss- multipliziert z.B. mit
demErythem-Wirkungsspektrum(Empfindlichkeit für Hautrötung)undintegriert
übereinengewissenUV -Spektralbereich- wird zurBestimmungvonUV -Indizes
verwendet,mit denendie biologischeWirkung der UV -Strahlungam Erdboden
abgeschätztwerdenkann(siehehierzuz.B.Menkhausetal. 1999[89]). Die über
alle RichtungengleichgewichtetintegrierteStrahlungalsFunktionderHöhe,der
aktinischeFluss, ist eine wichtige Größezur Bestimmungvon Photolyseraten
(Blindauer et al. 1996 [7]). Diese wiederumsind wichtige Parameterbei der
ModellierungderChemiederAtmosphäre.

Für dieserArbeit ist jedochdie spektraleRadianzselbstdie entscheidendeGrö-
ße,insbesonderedie amOberrandderAtmosphärein RichtungSatellit gehende
Strahlung,da sie hier direkt der Messgrößeentspricht,ausder die Atmosphä-
reninformationenabgeleitetwerdensollen. Im Folgendensoll die im UV -NIR
BereichrelevanteStrahlungstransportgleichungdiskutiert sowie ein geeignetes
Lösungsverfahrenfür dieseGleichungvorgestelltwerden.Hierbei werdendie
Streu-,Reflektions-und Absorptionsprozesseim Vordergrund stehen1. Im Ge-
gensatzz.B.zumMikrowellen-oderdem(mittlerenundfernen)Infrarot-Bereich,
kannStreuung(auchVielfachstreuung)anLuftmolekülenundAerosolenim UV -
NIR Spektralbereichnichtvernachlässigtwerden,dadieVoraussetzung„Wellen-
längesehrgroßgegenMolekül- bzw. Teilchendurchmesser“hier nicht gegeben
ist.2 Andererseitskanndie thermischeStrahlung(Planckstrahlung),alsodie von
derAtmosphäreodervom ErdbodenemittierteStrahlung,für die hier betrachte-
tenWellenlängenkleineralsetwa2400nmin sehrguterNäherungvernachlässigt
werden.Hieraufwird im drittenTeil dieserArbeit nochnähereingegangenwer-
den.Die Planckfunktionfür terrestrischeTemperaturen(entsprechendetwa 290
K) hat ihr Maximum bei etwa 10 µm und ist zu kürzerenWellenlängenhin bei
etwa3-4 µm bereitsaufverschwindendkleineWerteabgefallen.Allerdingsist es
in bestimmtenSpektralbereichenim solarenBereichnotwendignicht-thermische
Emissionsprozessezuberücksichtigen.Durch(photo)chemischeReaktionenoder
AbsorptionsolarerStrahlungkönnenMolekülein relativ langlebigenmetastabilen
Zuständengebildetwerden,derenBesetzungnicht einer Boltzmann-Verteilung
entspricht.3 DieseÜberschussenergie kann dannu.a. durch Strahlungsprozesse
wiederabgegebenwerden.Ein Beispielsinddie bereitserwähntenNO-γ-Banden

1„Streuung“ am Erdbodenwird in dieserArbeit einer verbreitetenKonvention folgend mit
Reflektionbezeichnet.

2StreuungangroßenTeilchen,wie Regentropfen,spieltaberauchim Mikrowellenbereicheine
Rolle.

3Die EinstellungdesthermischesGleichgewicht erfordert,dassdiemittlereZeit zwischenden
Stößenmit anderenMolekülenklein ist im Verhältniszur LebensdauerderangeregtenZustände.
Intensiver EnergieaustauschdurchStößebewirkt geradedie EinstellungdesthermischenGleich-
gewichtsbeiexternerEnergiezufuhr(Strahlung),welchediesesGleichgewichtstörenkann.Dieses
Gleichgewichtkannsichinsbesonderein denhöherenLuftschichtenaufgrunddesgeringenDrucks
undderdamitverbundenengroßenmittlerenfreienWeglängeoft nichteinstellen.
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(airglow) Emissionenbei Wellenlängenum 290nm unddie O2(1∆g) Emissionen
um1265nm.

4.2 DasStrahlungstransportmodell GOMETRAN

In diesemAbschnittsoll ein Überblicküberdasfür dieseArbeit relevanteStrah-
lungstransportmodellGOMETRAN gegebenwerden(Rozanov etal. 1997[112]).
Hierbeisoll gleichzeitigaufdiewichtigstenProzesseundParametereingegangen
werden,die für denStrahlungstransportin derErdatmosphäre- insbesondereim
SpektralbereichdersolarenEinstrahlung- vonBedeutungsind.

GOMETRAN berechnetnumerischeLösungenderStrahlungstransportgleichung
mittels der Methodeder Finiten Differenzen(finite differencemethod) (Bark-
strom1976[4]). Im RahmendieserMethodeist esgelungen,die für viele Inversi-
onsverfahrenbenötigtenGewichtsfunktionen,d.h.die AbleitungenderStrahlung
z.B. nachden Spurengaskonzentrationenin den veschiedenenHöhenschichten,
quasi-analytischzu bestimmen(Rozanov et al. 1998[113]). Hieraufwird in Ab-
schnitt4.4nochnähereingegangenwerden.Hierdurchkannaufdieüblicherweise
verwendeten- extrem rechenzeitaufwendigen- numerischenStörungsmethoden
verzichtetwerden.

Ein zentralerTeil dieserArbeit ist die Erweiterungvon GOMETRAN bzgl. der
BerücksichtigungsogenannterLinienabsorber. Hieraufwird ausführlichim zwei-
ten Teil dieserArbeit eingegangenwerden.WährendGOMETRAN viele An-
forderungenbzgl. der Inversionder GOME-Datenabdeckt(bis auf die Berück-
sichtigungder LinienabsorberH2O und O2), soll daserweiterteGOMETRAN,
SCIATRAN genannt,idealerweiseallenAnforderungen- insbesonderebzgl.des
erweitertenSpektralbereichs- der Auswertungder SCIAMACHY-Messungen
gerechtwerden.

GOMETRAN berechnetnumerischLösungendermonochromatischenskalaren4

Integro-Differential-Strahlungstransportgleichungfür eine vertikal inhomogene
Atmosphärein planparallelerGeometrie5:

µ
dI � z� µ� φ �

dz � � ε � z� I � z� µ� φ � (4.1)� β � z�
4π

2π�
0

dφ � 1�
� 1

dµ� p � z� µ� µ��� φ � φ ��� I � z� µ��� φ �����
4Skalarbedeutethier ohneBerücksichtigungderPolarisation.NähereshierzukannAbschnitt

4.5 entnommenwerden.Die Strahlungstransportgleichung, welchePolarisationberücksichtigt,
wird vektorielleStrahlungstransportgleichunggenannt.

5DieseGleichungwird in Abschnitt4.3nochnäherdiskutiertwerden.
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HierbeibezeichnetI dasStrahlungsfeld(diesonnen-normiertespektraleRadianz,
in dieserArbeit auchalsIntensitätbezeichnet).Die Radianzist eineFunktionder
räumlichenPositionsowie der Richtung,in der sich die Strahlungausbreitet.In
planparallelerGeometrieundbei horizontalerHomogenitätist die räumlichePo-
sitioneindeutigdurchdieHöheüberderErdoberflächezcharakterisiert.Die Aus-
breitungsrichtungwird durchdenKosinusdesZenit-oderPolarwinkelsbeschrie-
ben,hier mit µ bezeichnet,sowie durchφ, denrelativenAzimutwinkel bzgl. der
Sonnenrichtung(φ = 0 entsprichtderAusbreitungsrichtungderungestreutenso-
larenPhotonen).ε ist derVolumen-Extinktionskoeffizient,welcherwiederumdie
SummedesVolumen-Absorptionskoeffizientenund desVolumen-Streukoeffizi-
entenβ ist. All dieseKoeffizientenhabendieDimensionLänge� 1, üblicherweise
km � 1. p � z� µ� µ� � φ � φ � � ist diegesamteStreu-Phasenfunktion,einegewichteteSum-
mederRayleigh-,Aerosol-undWolken-Phasenfunktionen,normiertauf 4π. Sie
beschreibtdieWinkelverteilungdergestreutenStrahlung,genauergesagt,welcher
Anteil derursprünglichin Richtung � µ� � φ � � laufendenStrahlungin Richtung � µ � φ �
gestreutwird. Die EinheitderPhasenfunktionist sr� 1.

Die Randbedingungensind bestimmtdurch die am Oberrandder Atmosphäre
eindringendesolareStrahlungsowie durch die am Unterrandder Atmosphäre
stattfindendenReflektions-undAbsorptionsprozesse.

4.2.1 Molekulare Absorption

Ein Überblick überalle im UV -NIR Spektralbereichrelevantenabsorbierenden
Gasewurdebereitsin denKapiteln 2 und 3 gegeben.In diesemAbschnittwird
kurz auf die für den StrahlungstransportrelevantenBegriffe Absorptionsquer-
schnitt,AbsorptionskoeffizientundoptischeWeglängeoderauchoptischeDicke
eingegangen,sowie aufdasBeer-LambertscheGesetz.

Die dieAbsorptionvonMolekülencharakterisierendeGrößeist derAbsorptions-
querschnitt,in dieserArbeit mit σA bezeichnet,oderauchmit k, falls speziellder
AbsorptionsquerschnitteinesLinienabsorbersgemeintist. Die physikalischeDi-
mensionvon σA undk ist Fläche/Molekül,in dieserArbeit nahezuausschließlich
cm2/Molekül.Die Absorptionsquerschnittesindim Allgemeinentemperatur- und
druckabhängigundzeigencharakteristischespektraleSignaturen,dieeineeindeu-
tige spektroskopischeIdentifizierungderabsorbierendenMolekülegestatten.Im
sichtbarenbis nahinfrarotenSpektralbereichliegen meist Vibrations-Rotations-
ÜbergängehöhererOrdnung(overtone, combination) vor, im UV -sichtbarenSpek-
tralbereichmeist Absorptionsspektrenaufgrundder Änderungendeselektroni-
schenZustands.Bei Molekülen,beidenensichdieeinzelnenLinien (Übergänge)
relativ gut auflösenlassen,werdendie entsprechendenLinienparameter, wie die
Linienintensität6 unddieHalbwertsbreite,durchAnpassungvonMolekülmodell-
Parameternan spektroskopische(Labor-) Messungenbestimmt.Mittels dieser

6Die LinienintensitätenentsprechendemübereineLinie spektralintegriertenAbsorptionsko-
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spektroskopischenLinienparameterist esdannmöglich,Absorptionsquerschnitte
für (nahezu)beliebigeDrückeundTemperaturenzuberechnen.LiegendieLinien
allerdingszu dicht (z.B. bei elektronischenÜbergängenkomplizierterMolekü-
le), bilden sie also nahezuein Kontinuum,ist diesesVerfahrennicht möglich.
In diesemFall werdenüblicherweisedie Absorptionsquerschnitte- idealerweise
für mehrereDruck-Temperatur-Kombinationen- direkt im Laborbestimmt.Diese
Gasewerdenin dieserArbeit zwecksAbgrenzungzu denLinienabsorbernmit
Kontinuumabsorberbezeichnet.Im Vergleichzur Auflösungvon SCIAMACHY
zeigendieseGase- in dem hier betrachtetenWellenlängenintervall - nur eine
relativ schwacheWellenlängenabhängigkeit.

DasProduktausAbsorptionsquerschnittσA (oderk) und Konzentrationρ eines
gegebenenMolekülswird alsAbsorptionskoeffizientκ bezeichnet.Er hatdieDi-
mensionLänge� 1. IntegrationdesAbsorptionskoeffizientenentlangdesLichtwe-
gesergibt diedimensionsloseoptischeDicke τ bzgl.desAbsorbersundbzgl.des
gewähltenIntegrationsweges.Nachdem(monochromatischen)Beer-Lambertsch-
en Gesetznimmt die LichtintensitätentlangeinesLichtwegesmit zunehmender
optischerDickeexponentiellab(weitereAbsorbersowie StreuungundReflektion
amErdbodensindin derfolgendenGleichungvernachlässigt):

Iλ � l � � I � λ exp � � τλ � l ��� � I � λ exp � � � l

l ��� 0
kλ � l ��� ρ � l � � dl �"!#� (4.2)

4.2.2 Rayleigh-und Raman-Streuung

Die StreuungelektromagnetischerStrahlunganTeilchen,derenLineardimension
sehrviel kleineralsdieeingestrahlteWellenlängeist, wird alsRayleigh-Streuung
bezeichnet7. In dieserArbeit beziehtsich Rayleigh-Streuungauf die Streuung
der solarenStrahlungan Luftmolekülen.Der Rayleigh-Streuquerschnitt σS

R ist
gegebendurch(Chandrasekhar1960[23]8, GoodyundYung1989[43]):

σS
R $ 32π3 % m & 1' 2

3N2λ4 FK ( (4.3)

Hierbei ist λ die Wellenlängeder betrachtetenStrahlung,N die Anzahldichte-
KonzentrationderLuftmoleküle(AnzahlderMolekülepro Volumeneinheit)und
m der (reelle,wellenlängenabhängige)Brechungsindex von Luft. N und m be-
ziehensich in dieserFormelauf Standard-Druckund-Temperatur. Die in dieser

effizienten.Quantenmechnischbetrachtetergibt sich die Intensitätausdem Betragsquadratdes
MatrixelementesdesdenÜbergangbestimmenden(Dipol-) Operatorsbzgl. der beidenZustän-
de, auf welchesich der Übergangbezieht,sowie ausdemdie BesetzungdesunterenZustands
beschreibendenBoltzmannfaktors(siehez.B.GoodyandYung1989[43]).

7Die DarstellungwurdeteilweiseanHoogen1998[54] angelehnt.
8Aus ) m * 1+-, 1 folgt ) m2 * 1+ 2 . 4 ) m * 1+ 2.
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Arbeit verwendeten(höhenunabhängigen)Rayleigh-Streuquerschnittebeziehen
sich auf die von Bates1984 [5] angegebenentabelliertenWerte (für FK = 1).
DieseWerte könnenmittels einervon Chanceund Spurr 1997 [22] angegebe-
nenFormel analytischals Funktionder Wellenlängebeschriebenwerden.Diese
Parametrisierungwird in SCIATRAN verwendet.

DerKing-KorrekturfaktorFK lässtsichschreibenals

FK $ 6 / 3δ
6 & 7δ 0 (4.4)

wobeiderDepolarisationsfaktorδ einMaßfür dieAnisotropiederStreuerist. Er
entsprichtdemVerhältnisderIntensitätdereinfachgestreutenStrahlungparallel
zur Streuebene(definiertdurchEinfallsrichtungundStreurichtung)zur Intensität
senkrechtzur Streuebenebei einemStreuwinkel von901 . Für isotropeStreuerist
δ $ 0 unddamitFK $ 1. In derLiteraturwerdenfür denDepolarisationsfaktorvon
Luft Wertezwischen0,0279und0,0350angegeben(Young1981[146]). Im Rah-
mendieserArbeit wurdendiewellenlängenabhängigenWertevonBates1984[5]
verwendet.Der Rayleigh-Streukoeffizientergibt sich ausder Multiplikation von
σS

R mit derLuftdichteN % p 0 T ' , hier berechnetnachdemGesetzfür idealeGase.
Die auf 4π normierteRayleigh-PhasenfunktionalsFunktiondesStreuwinkelsΘ
ist gegebendurch

pR
% Θ ' $ 3

2

% 1 / δ '2/ % 1 & δ ' cos2Θ
2 / δ ( (4.5)

DieserAusdruckgehtfür δ $ 0 in diePhasenfunktioneinesidealenDipolsüber.

Der größteTeil der gestreutensolarenStrahlungwird elastischgestreut.Eini-
geProzentdereingestrahltenStrahlungwerdenjedochauchinelastischgestreut,
d.h.dasgestreutePhotonhateineandereWellenlängealsdaseingestrahltePho-
ton.Dermit AbstandwichtigsteinelastischeStreuprozessistdieRotations-Raman-
Streuung(RRS) (siehehierzu Vountaset al. 1998 [137], Vountas1998 [136]
und dortigeReferenzen).Wieviel Energie dabeiauf die einzelnenRaman-Lini-
en entfällt, lässtsich ausdenquantenmechanischenParameternvon O2 und N2

ableiten(ChanceundSpurr1997[22]). Die inelastischeStreuungsolarerStrah-
lung hat zur Folge, dassdie solarenFraunhofer-Linien im direktenSonnenlicht
tiefer sindals in dergestreutenSonnenstrahlung.Für diese„Auf füllung“ derso-
larenFraunhofer-Linien, dieerstmalsvonShefov 1959[117] sowie vonGrainger
und Ring 1962 [46] beschriebenwurde,hat sich der NameRing-Effekt einge-
bürgert.Am IFE/IUP wurdeeineVersionvon GOMETRAN entwickelt, welche
RRSberücksichtigt(Vountasetal. 1998[137]).9 Die entsprechendenStrahlungs-
transportrechnungensindallerdingsextremrechenzeitintensiv, wasdie „on-line“
Verwendungfür die Datenauswertungausschließt.Statt dessenwird meist auf

9Implementiertin SCIATRAN abVersion1.1.
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tabelliertesogenannteRing-Spektren RSzurückgegriffen, die wie folgt definiert
sind(sieheauchAbschnitt5.2.1sowie Abschnitt12.2):

RS $ ln
R3 rrs

R4 rrs
( (4.6)

Hier bezeichnetR3 rrs bzw. R4 rrs am Oberrandder Atmosphärein Zenitrich-
tunggehendeErdradianzen,berechnetmit bzw. ohneBerücksichtigungvonRRS.
DieseRing-SpektrenhängenvomSonnenzenitwinkel, vonderBeobachtungsgeo-
metrie,vonderZusammensetzungderAtmosphäresowie vonderAlbedoab.

4.2.3 Aerosole

Als Aerosolpartikel bezeichnetman festeund flüssigeSchwebeteilchenin der
Luft mit typischenRadienzwischen0,01µm und 10µm. Sie beeinflussenden
Strahlungstransportim solarenSpektralbereichvor allem durchStreuung,wäh-
rendAbsorptioneine relativ geringeRolle spielt (Ausnahme:Rußteilchenoder
mineralischeAerosole,z.B. Wüstenstaub).Der Aerosol-Streukoeffizient βA und
derAerosol-AbsorptionskoeffizientκA sindgegebendurch:

βA
% z' $ σS

A
% z' ρA

% z' (4.7)

κA
% z' $ σA

A
% z' ρA

% z' 0 (4.8)

Dabei sind σS
A und σA

A die Aerosol-Streu-und Absorptionsquerschnitteund ρA

die Aerosolteilchenzahldichte.Im GegensatzzumRayleigh-Streuquerschnittund
zur Rayleigh-Phasenfunktion,die sichmit denGleichungen(4.3) und (4.5) sehr
einfachberechnenlassen,sinddie entsprechendenGrößenfür Aerosolekompli-
zierte,nichtmehranalytischdarstellbareFunktionenderWellenlängeunddermi-
krophysikalischenTeilcheneigenschaften(Brechungsindex, Größenspektrumder
Teilchen,Teilchenform).Letzteresind sehrvielfältig und die Teilchenzahldich-
teverteilungensind räumlich und zeitlich sehrvariabel.All dies erschwertei-
nemodellhafteBeschreibung.Grobgesprochenzeigtdie Aerosolextinktion eine
Wellenlängenabhängigkeit von λ 4 1 5 5- bis λ 4 0 5 5. Miestreuungzeichnetsichdurch
einen- mit zunehmenderTeilchengrößegrößerwerdenden- Anteil der Streu-
ung in der Vorwärtsrichtungaus.10 Im Grenzfall sehrkleiner Teilchengehtdie
Mie-Streutheoriein dieRayleigh-Streutheorieüber.

Für die Klasseder homogenen,sphärischenTeilchenlassensich die optischen
Parameterausder Mie-Theorieableiten.Am IUP wurdehierfür dasProgramm

10Genauergesagtist hierfür das Verhältnisvon Teilchenradiusbzw. -umfang zur Wellen-
längeentscheidend,der sogenannteGrößenparameterx (:= 2πr 6 λ). Für Größenparameterklei-
ner Eins steigt der Aerosolextinktionsquerschnittals Funktion desGrößenparametersmonoton
an, bis er einen Maximalwert erreicht; hier sind der Radius r des Teilchensund die Licht-
wellenlängeannäherndgleich groß. Nimmt der Größenparameterweiter zu, so oszilliert der
Aerosolextinktionsquerschnittmit abnehmenderAmplitudeum dasDoppeltedesgeometrischen
Teilchenquerschnitts.Diesist auchderGrenzwertfür sehrgroßeTeilchen.
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IUPMIE entwickelt, welchesauf demMie-Codevon Wiscombe1979[141] auf-
baut und in Hoogen 1995 [53] dokumentiertist. Mit diesemProgrammwur-
denentsprechenddenEmpfehlungender WMO (WMO 1983 [143]) Streu-und
Absorptionsquerschnittesowie Phasenfunktionenfür eine Vielzahl sogenannter
Aerosolkomponenten(z.B. Ruß,Seesalzpartikel etc.)berechnet.Diesekönnenin
GOMETRAN zu beliebigenAerosoltypenzusammengemischtwerden.Auch die
Vertikalverteilungder Teilchenzahldichtekannfrei vorgegebenwerden.Zusätz-
lich zu dieserAerosolparametrisierung,die im Detail in Hoogen 1995 [52] be-
schriebenist, ist in GOMETRAN dasLOWTRAN/MODTRAN Aerosolmodell
implementiert(Kneizysetal. 1996[74], sieheauchAnhangA).

BeideAerosol-ParametrisierungenwurdenaufdengesamtenSpektralbereichvon
SCIAMACHY erweitertundsindin SCIATRAN implementiert(Kauss1998[65]).
In dieserArbeit wurdeüberwiegendein Standard-Aerosol-Szenarioverwendet,
welchesin AnhangA beschriebenist.

4.2.4 Wolken

Bereitsdie Alltagserfahrungzeigt, dassWolken einengroßenEinflussauf den
atmosphärischenStrahlungstransporthaben.Für GOMETRAN wurdenzwei Pa-
rametrisierungenfür troposphärischeWasserwolkenentwickelt (Kurosu1997[79,
80]): 11

1. WolkenalsLagen:
Wolken werdenals planparallele,homogeneSchichtenendlichervertika-
ler Ausdehnungin die Atmosphäreeingefügt.Die Wolkenober- und -un-
tergrenzensind dabei frei wählbar. Es stehenverschiedeneWolkentypen
zur Verfügung,die durch ihre Tropfengrößenspektrendefiniert sind. Der
Strahlungstransportinnerhalbder Wolke wird unterBerücksichtigungder
Mehrfachstreuungexakt berechnet.Aufgrund der häufighohenoptischen
Dicke von Wolken und ihrer stark asymmetrischenPhasenfunktionenist
dazuallerdingseinesehrfeineHöhen-undWinkeldiskretisierungerforder-
lich (sieheAbschnitt4.3.8),welcheseinenhohenRechenzeitaufwandzur
Folgehat.

2. Wolkenals reflektierendeOberflächen:
Ist mannicht am Strahlungsfeldinnerhalbund unterhalbder Wolke son-
dernnur an ihrem Reflexionsverhalteninteressiert,so kannmandie Wol-
ke als bidirektional reflektierendeOberflächebehandeln.Das für den je-
weiligen Wolkentyp charakteristischeReflexionsmusterwird dabeidurch
Reflexionsfunktionenbeschrieben,die vondenZenitwinkelndeseinfallen-
denunddesreflektiertenStrahlssowie demrelativenAzimutwinkel beider

11Die DarstellungwurdeanHoogen1998[54] angelehnt.



4.3Die Methodeder Finiten Differenzen 59

Abbildung 4.1: Spektrale AlbedenverschiedenerLandoberflächen.(Abbildung:
R.J. D. Spurr, SAO, Boston,MA, USA).

Strahlenabhängen.DieseParametrisierungistnichtaufWolkenunendlicher
optischerDickebeschränkt,sondernkannbeiVerwendunggeeigneterKor-
rekturtermeauchauf WolkenendlicheroptischerDicke τ 7 9 angewendet
werden.

Auch dieseDatenbanken wurdenauf dengesamtenSpektralbereichvon SCIA-
MACHY erweitert(T. Kurosu,persönlicheMitteilung).

4.2.5 Erdoberfläche

GOMETRAN erlaubtdie Beschreibung desErdbodensals bidirektionalreflek-
tierendeOberfläche.Allerdings gibt esnur für einesehrbegrenzteAnzahl von
OberflächentypenMessungenderbidirektionalenAlbedo.Im RahmendieserAr-
beitwurdedaherangenommen,dassdieErdoberflächegemäßdemLambertschen
Kosinusgesetzreflektiert(diegestreuteStrahlungist alsoisotrop),wobeidieWel-
lenlängenabhängigkeit derAlbedoberücksichtigtwerdenkann.Der Spektralver-
lauf der Albedo typischerLandoberflächensowie der desOzeanssind in den
Abbildungen4.1 und 4.2 dargestellt.Die Spektrenfür die Landoberflächenba-
sierenauf einerZusammenstellungvon R. Guzzi,IMGA, Modena,Italien (siehe
Guzziet al. 1998[48] unddortigeReferenzen).Die Ozean-Albedenwurdenvon
R. Guzziberechnet(Guzzietal. 1996[47]).

4.3 Die Methodeder Finiten Differ enzen

In diesemKapitelwird detailliertdieMethodederFinitenDifferenzen(finitediffe-
rencemethod) zur LösungderStrahlungstransportgleichung(STG) beschrieben.
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Abbildung4.2:Ozean-Albedenfür verschiedeneSonnenzenitwinkel berechnetun-
ter Berücksichtigungder Oberflächenrauigkeit (Wellen) für eineWindgeschwin-
digkeit von10m/s.(Abbildung:R.J. D. Spurr, SAO, Boston,MA, USA).

Dabeiwird, ausgehendvonderallgemeinenSTG, diejenigeMatrixgleichungher-
geleitet,welcheletztendlichvon GOMETRAN initialisiert undinvertiert12 wird.
In derLiteraturwird daskonkreteVorgehenmeistnur skizziert(Barkstrom1976
[4], Lenoble1985[83], Rozanov et al. 1997[112]). Ein detailliertesVerständnis
dieserMethodeist jedochfür vieleBelangeunverzichtbar. DiesesVerständnissoll
durchdiesesKapitel erleichtertwerden.Hierbei wird insbesondereauchdarauf
eingegangen,anwelchenStellenbei derHerleitungderMatrixgleichungwelche
AnnahmenbeziehungsweiseNäherungengemachtwerden.

In sehrallgemeinerForm kann die STG folgendermaßengeschriebenwerden
(GoodyundYung1989[43], Lenoble1985[83], Sobolev 1975[121]):

dI
ds $ ε % S & I ' (4.9)

In dieserGleichungbezeichnetds denAbstandzweierinfinitesimalbenachbarter
Orte im physikalischenRaum,hier in der Atmosphäre.dI ist die Änderungder
StrahlungI zwischendiesenOrten,wobei die Richtungder Strahlungsausbrei-
tungauchdurchdie beidenOrtedefiniertwird. ε ist derExtinktions-Koeffizient.
S ist die sogenannteQuellfunktion,welchedie Prozessebeschreibt,die für eine
Zunahme(Gewinn) derStrahlungsorgen.Dieskannz.B.diePlanck-Funktionim
Fall der thermischenEmissionseinoderbei Berücksichtigungvon Streuungdie
Vielfachstreu-Quellfunktion,welcheallerdingsihrerseitsvon I abhängt.Sie be-
schreibtdenPhotonenanteil,welchezwischendenPunktenin diebetrachteteAus-
breitungsrichtunggestreutwird. Im Allgemeinenist Sdie SummebeiderTerme.
FürdieseArbeit ist dieVielfachstreu-Quellfunktiondie relevanteQuellfunktion.

12Hierbei wird die Matrix nicht explizit invertiert. Die Matrixgleichungwird mittels LU-
Zerlegunggelöst(siehePressetal. 1992[98]).
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DieseGleichungbeschreibtalsoVerlustevonPhotonenentlangderAusbreitungs-
richtung(„echte“ VerlustedurchAbsorptionsowie VerlustedurchStreuungaus
demStrahl)aberauchdenZugewinn von Photonen(durchlokale Quellenaber
auchdurchStreuungin denStrahl)bzgl.einerinfinitesimalen,beliebigorientier-
tenWegstrecke.

4.3.1 Die STG in planparalleler Geometrie

DerAusdruckplanparalleleGeometrieim Titel diesesAbschnittsbeziehtsichauf
eineAtmosphäre,welcheaus(idealerweiseinfinitesimalen)homogenenplanpar-
allelenSchichtenaufgebautist.DieKrümmungderAtmosphäresowiehorizontale
Inhomogenitätenwerdenvernachlässigt.DieseApproximationist einebrauchba-
re Näherung,falls derSonnenzenitwinkel nicht zu großwird (bis etwa 601 ) und
nurdieStrahlungamOberrandderAtmosphärevon Interesseist, welchediesein
nahezuvertikalerRichtungverlässt(gültig bisetwa301 umdieZenitrichtung).

Mittels der sogenannten„pseudosphärischenApproximation“ (siehez.B. Cau-
dill et al. 1997 [21], Eichmann1995 [34] und Rozanov et al. 1999 [111]), bei
derdie AnzahldersolarenPhotonenbis zumerstenStreuereignisin sphärischer
Geometrieberechnetwird (ev. unterEinbeziehungder Brechung),die Vielfach-
streuungdannaber in der planparallelenAtmosphärestattfindet,kann der Be-
reichgültigerSonnenzenitwinkel (SZW) bisetwa921 ausgedehntwerden.Dieser
pseudo-sphärischeAnsatzunter Berücksichtigungder Brechungist in GOME-
TRAN implementiert.

Die STG in planparallelerGeometrielautet folgendermaßen(Goodyund Yung
1989[43], Lenoble1985[83]):

µ
dI % z0 µ0 φ '

dz $ & ε % z' I % z0 µ 0 φ ' (4.10)/ β % z'
4π

2π8
0

dφ 9 184 1

p % z0 µ0 µ9 0 φ 0 φ 9�' I % z0 µ9 0 φ 9 ' dµ9 (
DerDoppelintegral-TermaufderrechtenSeitederGleichungentsprichtderViel-
fachstreu-Quellfunktion.ε ist derVolumen-Extinktionskoeffizient,dieSummeaus
Volumen-Streukoeffizientβ undVolumen-Absorptionskoeffizientκ. κ ist folgen-
dermaßendefiniert:

κ % z' $ σA
MnM

% z'2/ K:
i ; 1

σA
i ni

% z' ( (4.11)

Hierbei ist σA
M der Aerosol-oderWolkenteilchenAbsorptionsquerschnittin der

Einheitcm2/Teilchen,nM istdieKonzentrationderTeilchenin Teilchen/(cm2 km),
σA

i ist derAbsorptionsquerschnittdesi-tenSpurengasesin cm2/Molekül,ni ist die
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Konzentrationdesi-tenSpurengasesebenfalls in Moleküle/(cm2 km), und K ist
dieAnzahlderSpurengase.

DergesamteVolumen-Streukoeffizientβ % z' ist definiertals

β % z' $ σS
MnM

% z'2/ σS
RnR

% z' 0 (4.12)

wobeiσS
M derAerosol-oderWolkenteilchenStreuquerschnittist. σS

R ist derRay-
leigh-StreuquerschnittderLuftmoleküleundnR ist dieLuftdichte.

Die gesamteStreuphasenfunktionist einegewichteteSummederPhasenfunktio-
nenfür Molekularstreuung,pR, undTeilchenstreuung(anAerosolenundWolken),
pM:

p % z0 µ 0 µ9 0 φ 0 φ 9 ' $ σS
RnR

% z'
β % z' pR

% z0 µ0 µ9 0 φ 0 φ 9 '2/ σS
MnM

% z'
β % z' pM

% z0 µ0 µ9 0 φ 0 φ 9 ' ( (4.13)

Die Phasenfunktionensindauf4π normiert:

2π<
0

dφ 9 1<4 1
p % z0 µ 0 µ9 0 φ 0 φ 9 ' dµ9 $ 4π ( (4.14)

4.3.2 Randbedingungen

Im Folgendensoll entsprechendeinerverbreitetenKonventionµ $ cosϕ auf po-
sitive Wertebeschränktwerden,alsoauf dasIntervall [0,1], undsomitϕ auf das
Intervall [0 1 ,901 ]. NachuntengerichteteStrahlungwird danndurch I % & µ' oder
durch den Superskript„-“ bei der Radianz,also I 4 % µ' , bezeichnet.Nach oben
gehendeStrahlungwird dementsprechendmit I 3 % µ' bezeichnet.

Am OberrandderAtmosphärez1 ist die nachuntengerichteteRadianzI 4 durch
diesolareEinstrahlungbestimmt:

I
4 % z0 0 µ 0 φ ' : $ I % z0 0 & µ0 φ ' $ πF δ % µ & µ0 ' δ % φ & φ0 ' ( (4.15)

Hierbei ist I 4 % z0 0 µ0 φ ' die Radianzin Richtung & µ und φ am Oberrandder At-
mospäre.µ0 undφ0 definierendie Sonnenrichtung.Hierbei ist anzumerken,dass
derrelative Azimutwinkel φ im Intervall [0 1 ,3601 ] liegt undφ $ 01 die Richtung
der ungestreutensolarenStrahlungbezeichnet(der Beobachter, der diesesLicht
detektiert,blickt somit in Richtungder Sonne).φ $ 1801 entsprichtdaherder
Sonnenrichtung.

πF ist der (spektrale)solareFlussoderdie (spektrale)solareIrradianz,alsodie
Energie, die eine am Oberrandder Atmosphärein Sonnenrichtungorientierte
Einheitsfläche(Normalenvektor in Sonnenrichtung)pro Zeit- und Spektralein-
heit (Bandbreite)passiert.Die hier verwendeteEinheit ist überwiegendPhoto-
nen/(snmcm2).
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Die in dieserArbeit überwiegendverwendeteGröße„Intensität“ (odersonnen-
normierteRadianz)ist definiertdurchF $ 1, alsodurcheinensolarenFlussvon
π. Die IntensitätbeiNadir-BeobachtungbeieinemSonnenzenitwinkel von01 und
einerLambertschenErdoberflächemit AlbedoA hat bei zu vernachlässigendem
AtmosphäreneinflussgeradedennumerischenWert der Albedo.Bei beliebigem
Sonnenzenitwinkel ( = 901 ) ist dieserWert dannAµ0. Bei nicht zu vernachlässi-
gendemAtmosphäreneinflussist die Intensitätentwederkleiner odergrößerals
dieserWert, je nachdemobdie Absorptionoderdie Streuungüberwiegt. Die Ra-
dianz in physikalischenEinheitenerhältman ausder IntensitätdurchDivision
durchπ undMultiplikation mit dersolarenIrradianzin physikalischenEinheiten
(z.B. in Photonen/(snmcm2)).

Die Randbedingungam UnterrandderAtmosphärez $ 0 ist im Fall einerLam-
bertschenOberflächemit Albedo A gegebendurch(die allgemeinerewinkelab-
hängigeReflektionsfunktionwird hier zur VereinfachungderNotationnicht ein-
geführt,ist aberim Programmimplementiert):

I
3 % 0 0 µ 0 φ ' : $ I % 0 0 / µ0 φ ' $ A

π

2π8
0

dφ 9 18
0

I
4 % 0 0 µ9 0 φ 9 ' µ9 dµ9 ( (4.16)

DieseGleichungsetztdieamUnterrandderAtmosphärenachobengehendeStrah-
lungI 3 überdieBodenreflektionin BeziehungzurnachuntengehendenStrahlung
I 4 .

4.3.3 Aufspaltung in dir ekteund diffuse Strahlung

Der ersteSchritt zur Lösungder Strahlungstransportgleichung(4.10)mit Rand-
bedingungen(4.15)und(4.16)bestehtin derAufspaltungdesStrahlungsfeldesin
zwei Komponenten:(i) in Strahlung,die nicht in der Atmosphäregestreutwird
(welcheaberev. am Bodenreflektiertwurde),die sogenanntedirekteStrahlung
Idir , und(ii) in Strahlung,die mindestenseinmalgestreutwurde,die sogenannte
diffuseStrahlungIdi f :

I > $ I >dir / I >di f (4.17)

Die nachuntengerichtetedirekteStrahlungist gegebendurch

I
4
dir

% z0 µ1 0 φ ' $ I
4 % z0 0 µ1 0 φ ' e4 τ ? z@

µA ( (4.18)

Die nachobengerichtetedirekteStrahlungist gegebendurch

I
3
dir

% z0 µ0 φ ' $ AFµ0e
4 τ0

µ0 e
4 τ0 B τ ? z@

µ ( (4.19)



64 Strahlungstransport in der Erdatmosphäre

Hierbeiist

τ % z' $ z08
z

ε % z9 ' dz9 (4.20)

die (dimensionslose)optischeTiefe (oderDicke) bzgl. der Vertikalenund τ0 : $
τ % 0' die gesamteoptischeDicke derAtmosphäre.µ0 ist derKosinusdesSonnen-
zenitwinkels.

4.3.4 Die STG für dasdiffuse Strahlungsfeld

Die Aufspaltungvon Gleichung(4.10)in zwei gekoppelteGleichungen,einefür
die nachobengerichtete(I 3 ) und eine für die nachuntengerichteteStrahlung
(I 4 ), führt aufdiefolgendenGleichungen(zurVereinfachungderNotationwurde
aufdieHöhenkoordinatez verzichtet):

µ
dI 3 % µ0 φ '

dz $ & ε I
3 % µ0 φ ' (4.21)/ β

4π

2π8
0

dφ 9 18
0

p % µ0 µ9 0 φ 0 φ 9 ' I 3 % µ9 0 φ 9 ' dµ9
/ β

4π

2π8
0

dφ 9 18
0

p % µ0 & µ9 0 φ 0 φ 9 ' I 4 % µ9 0 φ 9 ' dµ9
und & µ

dI 4 % µ 0 φ '
dz $ & ε I

4 % µ 0 φ ' (4.22)/ β
4π

2π8
0

dφ 9 18
0

p % & µ0 µ9 0 φ 0 φ 9 ' I 3 % µ9 0 φ 9 ' dµ9
/ β

4π

2π8
0

dφ 9 18
0

p % & µ0 & µ9 0 φ 0 φ 9 ' I 4 % µ9 0 φ 9C' dµ9 (
MittelsGleichung(4.17)undderDefinitionderdirektenStrahlung,gegebendurch
die Gleichungen(4.18) und (4.19), kann dieseGleichungin zwei gekoppelte
Integro-Differential-Gleichungenfür dasdiffuseStrahlungsfeldI >di f transformiert
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werden:

µ
dI

3
di f

% µ0 φ '
dz $ & ε I

3
di f

% µ0 φ ' (4.23)/ β
4π

2π8
0

dφ 9 18
0

p % µ0 µ9 0 φ 0 φ 9 ' I 3
di f

% µ9 0 φ 9 ' dµ9
/ β

4π

2π8
0

dφ 9 18
0

p % µ0 & µ9 0 φ 0 φ 9 ' I 4
di f

% µ9 0 φ 9 ' dµ9
/ β

4π
AFµ0e

4 τ0
µ0

2π8
0

dφ 9 18
0

p % µ 0 µ9 0 φ 0 φ 9 ' e4 τ0 B τ
µD dµ9/ β

4
F e

4 τ
µ0 p % µ0 & µ0 0 φ 0 φ0 '

und & µ
dI

4
di f

% µ0 φ '
dz $ & ε I

4
di f

% µ0 φ ' (4.24)/ β
4π

2π8
0

dφ 9 18
0

p % & µ 0 µ9 0 φ 0 φ 9 ' I 3
di f

% µ9 0 φ 9 ' dµ9
/ β

4π

2π8
0

dφ 9 18
0

p % & µ 0 & µ9 0 φ 0 φ 9 ' I 4
di f

% µ9 0 φ 9 ' dµ9
/ β

4π
AFµ0e

4 τ0
µ0

2π8
0

dφ 9 18
0

p % & µ0 µ9 0 φ 0 φ 9 ' e4 τ0 B τ
µD dµ9/ β

4
F e

4 τ
µ0 p % & µ 0 & µ0 0 φ 0 φ0 ' (

Die beiden„neuen“ Terme auf der rechtenSeite der Gleichungen(4.23) und
(4.24),die Termevier und fünf, beschreiben:(i) Photonenwelchein der Atmo-
sphärezum erstenMal in der Höhe z gestreutwurden,nachdemdiesebereits
am Bodenreflektiertwurden(Term bzw. Zeile 4) und (ii) analog(i) aberohne
Bodenreflektion(Term5).

4.3.5 Randbedingungenfür die diffuse Strahlung

Mittels der Gleichungen(4.17)bis (4.19)könnendie Randbedingungenfür das
gesamteStrahlungsfeld,alsodie Gleichungen(4.15)und (4.16), in die entspre-
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chendenRandbedingungenfür diediffuseKomponentetransformiertwerden:

I
4
di f

% z0 0 µ0 φ ' $ 0 (4.25)

und

I
3
di f

% 0 0 µ0 φ ' $ A
π

2π8
0

dφ 9 18
0

µ9 I 4
di f

% 0 0 µ9 0 φ 9�' dµ9 ( (4.26)

4.3.6 Separationder Azimut-Abhängigkeit

Die beidengekoppeltenIntegro-Differential-Gleichungen(4.23)und(4.24)in den
Koordinatenz, µ undφ könnenin ein äquivalentesSystemvon N / 1 unabhängi-
gen Gleichungenin den Koordinatenz and µ transformiertwerden,indem die
Strahlung,die Phasenfunktionund ggf. die Boden-Reflektionsfunktionin eine
Fourier-Reiheentwickelt werden(zur Vereinfachungwird im Folgendenauf den
Subskriptdif verzichtet):

p % µ 0 µ9 0 φ 0 φ 9 ' $ p E 0F % µ 0 µ9 '2/ 2
N:

m; 1

p E mF % µ 0 µ9 ' cos G m% φ & φ 9 'IH (4.27)

und

I % µ0 φ ' $ I E 0F % µ'J/ 2
N:

m; 1

I E mF % µ' cos% m% φ & φ0 'I' ( (4.28)

Referenzwinkel φ0 bezeichnetdieAusbreitungsrichtungderungestreutensolaren
Strahlen(alsoentgegengesetztzurSonnenrichtung).

Die Entwicklungskoeffizientender Phasenfunktion,also p E 0F und p E mF , können
wie folgt berechnetwerden:

Es wird angenommen,dassdie Phasenfunktionnur eine FunktiondesKosinus
desStreuwinkels Θ ist, die StreuungalsoZylindersymmetriehat.Diesesist bei
der Rayleigh-Streuungund bei kugelsymmetrischenTeilchender Fall, aberim
Allgemeinennicht bei von der KugelgestaltabweichendenStreuern.Allerdings
handeltessichin derAtmosphäeremeistumeineVielzahlvonzufällig orientier-
tenStreuern,waseffektiv einerzylindersymmetrischenStreuungentspricht.

Die Phasenfunktionp % cosΘ ' kannin eineLegendre-Reiheentwickelt werden,bei
derdieBasisfunktionendieLegendrePolynomePl

% cosΘ ' sind:

p % µ 0 µ9 0 φ 0 φ 9 ' $ p % cosΘ ' $ N:
l ; 0

βlPl
% cosΘ ' ( (4.29)
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Die Entwicklungskoeffizientenβl bezeichenmanals Phasenfunktions-Momente
derLegendre-Entwicklung.

Mittels derOrthogonalitäts-Relationfür LegendrePolynome

184 1

Pl
% x' Pl D % x' dx $ 2

2l / 1
δl l D 0 (4.30)

wobeiδl l D dasKronecker-Symbolbezeichnet(alsoδl l D $ 0 wennl $ l 9 undδl l D $ 1
wennl K$ l 9 ), könnendiePhasenfunktions-Momenteβl folgendermaßenberechnet
werden:

βl $ 2l / 1
2

184 1

p % cosΘ ' Pl
% cosΘ ' d % cosΘ ' ( (4.31)

Hierbeigilt β0 $ 1, wegenderNormierungderPhasenfunktionp % cosΘ ' auf4π.

Die RelationzwischendenWinkelnµ, µ9 , φ undφ 9 in derSTG unddemStreuwin-
kel Θ ist:

cosΘ $ µµ9 /ML 1 & µ2 N 1 & µD 2cos% φ & φ 9 ' ( (4.32)

Die Legendre-PolynomePl
% cosΘ ' hängenfolgendermaßenmit denassoziierten

Legendre-PolynomenPm
l

% µ' zusammen:

Pl
% cosΘ ' $ P0

l
% µ' P0

l
% µ9 '2/ 2

l:
m; 1

% l & m' !% l / m' ! Pm
l

% µ' Pm
l

% µ9�' cos% m% φ & φ 9 'I' ( (4.33)

Mittels dieserGleichungenkannmandie folgendeGleichungerhalten:

p % cosΘ ' $ p % µ 0 µ9 0 φ 0 φ 9 ' (4.34)$ N:
m; 0

% 2 & δ0m'PO N:
l ; m

βl

% l & m' !% l / m' ! Pm
l

% µ' Pm
l

% µ9 'RQ cos% m% φ & φ 9 '�' (
Die entsprechendGleichung (4.27) benötigten Entwicklungskoeffizienten
p E mF�% µ0 µ9 ' derEntwicklungderPhasenfunktionin eineFourier-Reihesinddaher
gegebendurch

pm % µ0 µ9 ' $ N:
l ; m

βl

% l & m' !% l / m' ! Pm
l

% µ' Pm
l

% µ9 ' ( (4.35)

Indemmandie Strahlungunddie Phasenfunktionin denGleichungen(4.23)und
(4.24)durchdie entsprechendenFourier-Reihen(Gleichungen(4.27)und(4.28))
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ersetzt,undindemmanGebrauchvonderOrthogonalitätderKosinus-Funktionen
macht,ergibt sich durchKoeffizienten-Vergleich der Koeffizientender entspre-
chendenKosinus-FunktioneneinunabhängigerSatzvonGleichungenfür dieFou-
rier-KoeffizientendesdiffusenStrahlungsfeldes:

µ
dI 3 m % µ'

dz $ & ε I
3 m % µ'2/ β

2

18
0

pm % µ 0 µ9 ' I 3 m % µ9 ' dµ9 (4.36)

/ β
2

18
0

pm % µ0 & µ9 ' I 4 m % µ9 ' dµ9 / β
4

F e
4 τ

µ0 pm % µ0 & µ0 '
/ δ0m

β
2

AF µ0e
4 τ0

µ0

18
0

pm % µ0 / µ9 ' e4 τ0 B τ
µD dµ9

und

µ
dI 4 m % µ'

dz $ & ε I
4 m % µ'2/ β

2

18
0

pm % & µ 0 µ9 ' I 3 m % µ9 ' dµ9 (4.37)

/ β
2

18
0

pm % & µ0 & µ9�' I 4 m % µ9 ' dµ9S/ β
4

F e
4 τ

µ0 pm % & µ0 & µ0 '
/ δ0m

β
2

AF µ0e
4 τ0

µ0

18
0

pm % & µ0 / µ9 ' e4 τ0 B τ
µD dµ9

für m $ 0 0 (I(�( 0 N.

HierbeiwurdeauchvonderfolgendenRelationGebrauchgemacht:

2π<
0

dφ 9 1<4 1 T p0 % µ 0 µ9 '2/ 2
NU

m3 1
pm % µ0 µ9 ' cos% m% φ & φ 9 '�'WVX T I0 % µ9 'J/ 2

NU
m; 1

Im % µ9 ' cos% m% φ 9 & φ0 '�' V dµ9$ 2π
1<4 1

p0 % µ 0 µ9 ' I0 % µ9 ' dµ9/ 4π
NU

m; 1

1<4 1
pm % µ 0 µ9 ' Im % µ9 ' dµ9 cos% m% φ & φ0 '�' (

(4.38)

Die entsprechendenRandbedingungensind:

I 4 m % z0 0 µ' $ 0 für m $ 0 0 (�(�( 0 N (4.39)
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und

I 3 m % 0 0 µ' $ 2A
1<
0

µ9 I 4 m % 0 0 µ9 ' dµ9 für m $ 0 (4.40)

bzw. für mungleichNull 13

I 3 m % 0 0 µ' $ 0 für m $ 1 0 (�(�( 0 N ( (4.41)

4.3.7 Transformation in J und H Funktionen

Die sogenanntesymmetrischeSummeJm % z0 µ' und die entsprechendeanti-sym-
metrischeSummeHm % z0 µ' sindfolgendermaßendefiniert:

Jm % z0 µ' : $ 1
2

G I 3 m % z0 µ'J/ I
4 m % z0 µ' H (4.42)

und

Hm % z0 µ' : $ 1
2

G I 3 m % z0 µ'Y& I
4 m % z0 µ'IH ( (4.43)

Durch Addition und Subtraktionder Gleichungen(4.36)und (4.37)könnendie
folgendenGleichungenfür J und H hergeleitetwerden(zur Vereinfachungder
Notationwird im FolgendenaufdenSuperskriptmunddieVariablezverzichtet):

µ
dH % µ'

dz $ & ε J % µ'2/ β
2

18
0 Z p % µ0 µ9 'J/ p % µ 0 & µ9 'R[ J % µ9 ' dµ9 (4.44)/ β

4
F e

4 τ
µ0

1
2 \ p % µ 0 & µ0 '2/ p % & µ0 & µ0 '^]/ δ0m

β
2

AF µ0e
4 τ0

µ0
1
2

18
0 Z p % µ0 µ9 '2/ p % µ0 & µ9 ' [ e

4 τ0 B τ
µD dµ9

und

µ
dJ % µ'

dz $ & ε H % µ'2/ β
2

18
0 Z p % µ0 µ9 '_& p % µ 0 & µ9 ' [ H % µ9 ' dµ9 (4.45)/ β

4
F e

4 τ
µ0

1
2 \ p % µ 0 & µ0 'Y& p % & µ 0 & µ0 '^]/ δ0m

β
2

AF µ0e
4 τ0

µ0
1
2

18
0 Z p % µ 0 µ9 'Y& p % µ0 & µ9 '^[ e

4 τ0 B τ
µD dµ9 (

13Nur beiLambertscherAlbedo,sonstwie für m = 0; dannmussallerdingsdieAlbedoA durch
dieentsprechendeReflektionsfunktionersetztwerden.
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Hierbei wurde auchvon den folgendenSymmetrie-Eigenschaftenvon p % µ0 µ9 '
Gebrauchgemacht:

p % µ 0 µ9 ' $ p % & µ0 & µ9 ' (4.46)

und

p % µ 0 & µ9 ' $ p % & µ0 µ9 ' ( (4.47)

MittelsderDefinitionderentsprechendenSummen-undDifferenzen-Phasenfunk-
tionen

p3 % µ 0 µ9 ' : $ p % µ0 µ9 'J/ p % µ 0 & µ9 ' (4.48)

und

p 4 % µ 0 µ9 ' : $ p % µ0 µ9 '_& p % µ 0 & µ9 ' (4.49)

könnendieGleichungen(4.44)und(4.45)vereinfachtwerdenzu:

µ
dH % µ'

dz $ & ε J % µ'2/ β
2

18
0

p
3 % µ 0 µ9 ' J % µ9 ' dµ9 / β

4
F e

4 τ
µ0

1
2

p
3 % µ 0 & µ0 '

/ δ0m
β
2

AF µ0 exp
4 τ0

µ0
1
2

18
0

p
3 % µ0 µ9 ' e4 τ0 B τ

µD dµ9 (4.50)

und

µ
dJ % µ'

dz $ & ε H % µ'2/ β
2

18
0

p
4 % µ 0 µ9 ' H % µ9 ' dµ9 / β

4
F e

4 τ
µ0

1
2

p
4 % µ 0 & µ0 '

/ δ0m
β
2

AFµ0 exp
4 τ0

µ0
1
2

18
0

p
4 % µ0 µ9 ' e4 τ0 B τ

µD dµ9 ( (4.51)

Die entsprechendenRandbedingungenlauten:

Jm % z0 0 µ'_& Hm % z0 0 µ' $ 0 für m $ 0 0 (�(�( 0 N (4.52)

und

Jm % 0 0 µ'Y& 2A
1<
0

Jm % 0 0 µ9 ' µ9 dµ9 / Hm % 0 0 µ'2/ 2A
1<
0

Hm % 0 0 µ9 ' µ9 dµ9 $ 0

für m $ 0
(4.53)

bzw. für mungleichNull (nur für LambertscheOberfläche,sonstwie für m= 0)

Hm % 0 0 µ'2/ Jm % 0 0 µ' $ 0 für m $ 1 0 (�(�( 0 N ( (4.54)
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4.3.8 Diskretisierungder STG

Die Höhenkoordinatez wird folgendermaßendiskretisiert:

Die kontinuierlicheVariablezwird durchdiediskretenHöhenniveauszq repräsen-
tiert: z : zq mit q $ 1 0 (I(�( 0 Nz, wobeiNz eineungeradeganzeZahl ist. z1 entspricht
hierdemOberrandderAtmosphäreundzNz demErdboden(HöheNull).

Die Zenit-Koordinatenµ undµ9 werdenalsGauß'scheQuadraturpunktegewählt
(Pressetal. 1992[98]):

µ0 µ9 : µr , µs mit r, s $ 1 0 (�(I( 0 Nµ, wobeiNµ dieAnzahldersogenannten„Streams“,
derdiskretenAusbreitungswinkel, bezeichnet.

Mit denDefinitionenIm
r

% q' : $ I 3 m % zq 0 µr ' und pm
rs

% q' : $ pm % zq 0 µr 0 µ9s' kannder
Vielfachstreu-Termdannfolgendermaßenapproximiertwerden:

18
0

pm % z0 µ 0 µ9 ' I
3 m % z0 µ9 ' dµ9a` Nµ:

s; 1

ws pm
rs

% q' Im
s

% q' ( (4.55)

Hierbeigilt r $ 1 0 (�(�( 0 Nµ undq $ 1 0 (�(�( 0 Nz. DasSymbolws bezeichnetdieGauß'
schenQuadraturgewichte.

Die AbleitungenderStrahlungbzgl.derHöhenkoordinatezwerdenfolgenderma-
ßenapproximiert,wobeir $ 1 0 (�(�( 0 Nµ:

dI >r
dz bbbb z1

` I >r % 2'_& I >r % 1'
z2 & z1

für q $ 1 (4.56)

dI >r
dz bbbb zq

` I > % q / 1'Y& I > % q & 1'
zq3 1 & zq 4 1

für q $ 2 0 (�(�( 0 Nz & 1 (4.57)

dI >r
dz bbbb zNz

` I > % Nz'Y& I > % Nz & 1'
zNz & zNz 4 1

für q $ Nz ( (4.58)

VondiesenDefinitionenundvondenDefinitionenderJ- undH-Funktionenfolgt:

dH
dz bbbb z1

` H % 2'_& H % 1'
z2 & z1

für q $ 1 (4.59)

dH
dz bbbb zq

` H % q / 1'Y& H % q & 1'
zq3 1 & zq 4 1

für q $ 2 0 (�(I( 0 Nz & 1 (4.60)
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dH
dz bbbb zNz

` H % Nz'Y& H % Nz & 1'
zNz & zNz 4 1

für q $ Nz ( (4.61)

Ein enstprechenderSatzvon Gleichungengilt auchfür J (manersetzeeinfachH
durchJ).

J undH werdenfolgendermaßendiskretisiert:

Fürungeradeq

Jm
r

% q' $ 1
2

G Im3
r

% q'J/ Im4
r

% q' H für r $ 1 0 (�(�( 0 Nµ (4.62)

undfür geradeq

Hm
r

% q' $ 1
2

G Im3
r

% q'Y& Im4
r

% q'IH für r $ 1 0 (I(�( 0 Nµ ( (4.63)

Mittels diesenDefinitionenkönnendie Gleichungen(4.50)und(4.51)folgender-
maßendiskretisiertwerden(auf denSubskriptm wurdehierbeiverzichtetundes
gilt r $ 1 0 (�(I( 0 Nµ):

Fürq $ 1:

µr
H2

% 2'Y& H2
% 1'

z2 & z1
$ & ε % 1' Jr

% 1' (4.64)/ β % q'
2

Nµ:
s; 1

wsp
3
rs

% 1' Js
% 1'2/ R9r % 1'

Fürq $ 2 0 (�(I( 0 Nz & 1:

undfür geradeq:

µr
Jr

% q / 1'_& Jr
% q & 1'

zq3 1 & zq 4 1
$ & ε % q' Hr

% q' (4.65)/ β % q'
2

Nµ:
s; 1

wsp
4
rs

% q' Hs
% q'J/ R9r % q'

bzw. für ungeradeq:

µr
Hr

% q / 1'Y& Hr
% q & 1'

zq3 1 & zq 4 1
$ & ε % q' Jr

% q' (4.66)/ β % q'
2

Nµ:
s; 1

wsp
3
rs

% q' Js
% q'J/ R9r % q'
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Fürq $ Nz :

µr
Jr

% Nz'Y& Jr
% Nz & 1'

zNz & zNz 4 1
$ & ε % Nz' Hr

% Nz' (4.67)/ β % Nz'
2

Nµ:
s; 1

wsp
4
rs

% Nz' Hs
% Nz'2/ R9r % Nz'

mit (wennq ungerade):

R9r % q' $ / β % q'
4

F e
4 τ ? q@

µ0
1
2

p
3
rs

% q' (4.68)/ δ0m
β % q'

2
AFµ0e

4 τ0
µ0

1
2

R:
s; 1

wsp
3
rs

% q' e4 τ0 B τ ? q@
µs

Fürgeradeq mussp3 einfachdurchp 4 ersetztwerden.

Der Terme
4 τ ? q@

µ0 entsprichtderTransmission,berechnetentlangderSonnenstrah-
len,vonihremEindringenin dieAtmosphärebiszudemPunkt,wo siedieHöhez
erreichen.In sphärischerGeometrieist dasVerhältnisderLängender(schrägen)
Sonnenstrahlenzur entsprechendenvertikalenSchichtdicke nicht einfach1c µ1 ,
wie im planparallelenFall, sonderneine kompliziertereFunktion desSonnen-
zenitwinkels, insbesondere,wenn auchnoch Brechungberücksichtigtwird. In
GOMETRAN wird die Transmissiontatsächlichin sphärischerGeometrieun-
ter Berücksichtigungder Brechungberechnet,wobei die Vielfachstreuungdann
aberin derplanparallelenAtmosphärestattfindet(„pseudo-sphärischerAnsatz“).
NähereshierzukannEichmann1995[34] entnommenwerden.

Es soll an dieserStelle lediglich noch angemerktwerden,dassin sphärischer
Geometriedie dendirektenSonnenstrahlenentsprechendenTransmissionenfür
gleicheHöheznochvomOrt aufderKugelschaleabhängen,währendim planpar-
allenFall ja keinehorizontaleAbhängigkeit existiert.Um hier eineEindeutigkeit
herzustellen,wurdendie Referenzorte,an denendie direktensolarenStrahlen
enden,durchdieSchnittpuntederKugelschalen(definiertdurchdievertikaleKo-
ordinatez) mit derlokaleVertikalendefiniert(im Nadir-Satellitenmodusdefiniert
alsderOrt, andemdieStrahlungdieAtmosphärein RichtungSatellitverlässt).

Die Randbedingungenfür diediskretisiertenVariablenlauten:

FürdenOberrandderAtmosphäre(m $ 0 0 (I(�( 0 N):

Jm
r

% 1'Y& Hm
r

% 1' $ 0 ( (4.69)

FürdenUnterrandderAtmosphäreundfür m $ 0:

Jm
r

% Nz'd& 2A

Nµ:
s; 1

wsJ
m
s

% Nz' µs / Hm
r

% Nz'e/ 2A

Nµ:
s; 1

wsH
m
s

% Nz' µs $ 0 (4.70)
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beziehungsweisefür m $ 1 0 (I(�( 0 N (nurbeiLambertscherAlbedo):

Hm
r

% Nz'Y& Jm
r

% Nz' $ 0 ( (4.71)

Esgilt r $ 1 0 (�(I( 0 Nµ.

4.3.9 Finite DifferenzenGleichungssystem

Mittels derDefinitionen

�Rr
% 1' : $ % z2 & z1 '

µr
R9r % 1' für q $ 1 0 (4.72)

�Rr
% q' : $ % zq3 1 & zq 4 1 '

µr
R9r % q' für q $ 2 0 (�(�( 0 Nz & 1 0 (4.73)

und

�Rr
% Nz' : $ % zNz & zNz 4 1 '

µr
R9r % Nz' für q $ Nz (4.74)

könnendie folgendenNµ f % Nz / 2' Gleichungenhergeleitetwerden,welchedie
diskretisierteSTG undderenRandbedingungenzusammenfasst:

Erste Gleichung(Randbedingungam Oberrand der Atmosphäre):

Hm
r

% 1'_& Jm
r

% 1' $ 0 für m $ 0 0 (�(I( 0 N ( (4.75)

2-teGleichung (q $ 1): (aufSuperskriptmwird verzichtet)& Hr
% 1'J/ ε % 1'

µr

% z2 & z1 ' Jr
% 1'& β % 1' % z2 & z1 '

2µr

Nµ:
s; 1

wsp
3
rs

% 1' Js
% 1'g/ Hr

% 2' $ �Rr
% 1'

für m $ 0 0 (I(�( 0 N ( (4.76)

3-tebis Nz-te Gleichung für geradeq:
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& Jr
% q & 1'J/ ε % q'

µr

% zq3 1 & zq 4 1 ' Hr
% q'& β % q' % zq3 1 & zq 4 1 '

2µr

Nµ:
s; 1

wsp
4
rs

% q' Hs
% q'g/ Jr

% q / 1' $ �Rr
% q'

für m $ 0 0 (�(�( 0 N ( (4.77)

3-tebis Nz-te Gleichungfür ungeradeq:& Hr
% q & 1'2/ ε % q'

µr

% zq3 1 & zq 4 1 ' Jr
% q'& β % q' % zq3 1 & zq 4 1 '

2µr

Nµ:
s; 1

wsp
3
rs

% q' Js
% q'h/ Hs

% q / 1' $ �Rr
% q'

für m $ 0 0 (�(�( 0 N ( (4.78)

Nz / 1-te Gleichung(q $ Nz):& Jr
% Nz & 1'J/ ε % Nz'

µr

% zNz & zNz 4 1 ' Hr
% Nz'& b % Nz' % zNz & zNz 4 1 '

2µr

Nµ:
s; 1

wsp
4
rs

% Nz' Hs
% Nz'g/ Jr

% Nz' $ �Rr
% Nz'

für m $ 0 0 (�(I( 0 N ( (4.79)

Nz / 2-te Gleichung(untere Randbedingung):

Jm
r

% Nz'i& 2A

Nµ:
s; 1

wsµsJ
m
s

% Nz'j/ Hm
r

% Nz'j/ 2A

Nµ:
s; 1

wsµsH
m
s

% Nz' $ 0

für m $ 0 ( (4.80)

DieseNµ f % Nz / 2' Gleichungenkönnenin Matrixform zusammengefasstwer-
den:

Cl $ r ( (4.81)

Die Matrix C undderVektorr enthaltennurbekannteGrößen.Vektorl enthältdas
unbekannteStrahlungsfeldin derFormderH- undJ-Funktionen.Die Dimension
derMatrix C ist N f N, wobeiN $ Nµ f % Nz / 2' .
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Letztlich kanndasgewünschteStrahlungsfeldfür jedesHöhenniveau(level) und
für jede Richtungbei bekanntemH und J mittels der Definitions-Gleichungen
(4.42)und(4.43)bestimmtwerden.

H undJ, bzw. Vektor l, werdenmittelsMatrix-Inversionbestimmt:

l $ C 4 1 r (4.82)

DieseBerechnungmussfür jedeFourier-Komponentedurchgeführtwerden.Die
gesamtediffuseStrahlungwird dannnachGleichung(4.28)bestimmt,wobeimit-
tels einesKonvergenzkriteriumsbestimmtwird, wieviel Fourier-Termebenötigt
werden.Zu dieserdiffusenStrahlungmussdannev. noch(z.B. im Satellitenmo-
dus)diedirekteStrahlungI 3

dir nachGleichung(4.19)addiertwerden.

4.3.10 Struktur der Matrixgleichung

Die Matrix C ist eine dünn besetzteMatrix, welcheim WesentlichenElemen-
te naheder Diagonalenenthält.Genauergesagt,kanndie Matrix auseinzelnen
UntermatrizenderDimensionNµ f Nµ aufgebautverstandenwerden.

Die erstenNµ Reihender Matrix entsprechender oberenRandbedingung,also
deramOberrandderAtmosphäre.Die letztenNµ Reihenentsprechenderunteren
Randbedingung.JedederNz GruppenvonNµ Reihendazwischenentsprichteinem
Höhenniveau(alsoeinemz-Wert).
Die Matrix C hatdiefolgendeStruktur, wobeijederdurchKlammernbezeichnete
Block Nµ f Nµ Elementeenthält,welchedendiskretenWinkeln derentsprechen-
denHöhenschichtentsprechen:

C k
lmmmmmmmmmmmmmmn

)o* 1+p)rq 1+)o* 1+ ) X + )�q 1+)s* 1+ ) X + )�q 1+)o* 1+ ) X + )rq 1+utstvt )s* 1+ ) X + )�q 1+)o* 1+ ) X + )rq 1+) Y + ) Y +
w^xxxxxxxxxxxxxxy

t
(4.83)

Hierbeibezeichnet% / 1' eineEinheitsmatrixderDimensionNµ f Nµ. Stellenoh-
ne UntermatrizenenthaltenNullen. % & 1' bezeichnetmit eine mit & 1 multipli-
zierteEinheitmatrix. % X ' bezeichnetUntermatrizen,welcheim Wesentlichenaus
Summender Summen-bzw. Differenzen-Phasenfunktionenbestehen,multipli-
ziertmit entsprechendenGauß'schenQuadraturgewichten(sieheAbschnitt4.3.9).
Im Fall m $ 0 und wenn die Albedo ungleichNull ist gilt % Y ' $ % X ' , anson-
sten(alsowennm K$ 0 oderA Null ist) gilt % Y ' $ % / 1' . Die genaueDefinition
der % X ' -Untermatrizenhängtvon ihrer Positionab. Im Allgemeinensind alle



4.3Die Methodeder Finiten Differenzen 77% X ' -Untermatrizenverschieden.Wie dieseBlöcke aussehen,kann man den in
Abschnitt4.3.9zusammengestelltenGleichungentnehmen,wobeizusätzlichdie
StrukturdesVektorsl zubeachtenist:

l $
z{{{{{{{{{{{{{{|

Hr
% q $ 1'

Jr
% q $ 1'

Hr
% q $ 2'

Jr
% q $ 3'

Hr
% q $ 4'

Jr
% q $ 5'(I(�(

Hr
% q $ Nz & 1'

Jr
% q $ Nz '

Hr
% q $ Nz '

}�~~~~~~~~~~~~~~� ( (4.84)

Esgilt r $ 1 0 (�(�( 0 Nµ . JedeeinzelneReihestehtfür (entsprechendesgilt für Zeilen
mit J-Funktionen): z{{{{{{| H1

% q'
H2

% q'
H3

% q'(�(�(
HNµ 4 1

% q'
HNµ

% q'
} ~~~~~~� ( (4.85)

Hierbei bezeichnetq ein Höhenniveau,wobei q $ 1 0 (�(�( 0 Nz. Hr
% q' bezeichnet

denzu Höhenindex q undWinkelindex r gehörigenH-Wert. Insbesondereist die
diffuseStrahlungamOberrandderAtmosphäre(Höhez1 ) in RichtungStreamr
überfolgendeGleichungbestimmbar(nur für exakteNadir-Beobachtungoderfür
Sonnenzenitwinkel 01 , ansonstenist eineFourier-Summationnötig):

I
3 zA
r $ 2 Hr

% 1' ( (4.86)

Die StrukturderrechtenSeitedesGleichungssystems,alsodievonVektorr , ist:

r $
z{{{{{{{{{{{{{{|

Rr
% 1' $ obereRandbedingung

Rr
% 2' $ �Rr

% q $ 1'
Rr

% 3' $ �Rr
% q $ 2'

Rr
% 4' $ �Rr

% q $ 3'
Rr

% 5' $ �Rr
% q $ 4'

Rr
% 6' $ �Rr

% q $ 5'(�(�(
Rr

% Nz' $ �Rr
% q $ Q & 1'

Rr
% Nz / 1' $ �Rr

% q $ Q'
Rr

% Nz / 2' $ untereRandbedingung

}�~~~~~~~~~~~~~~� ( (4.87)
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�RwurdebereitsamAnfangvonAbschnitt4.3.9definiert.JedeZeilestehthier für
Nµ Matrix-ZeilenentsprechenddenStream-Winkelnµr (r $ 1 0 (�(�( 0 Nµ).

4.4 Gewichtsfunktionen-Berechnung

Im diesemAbschnittwird diesogenanntequasi-analytischeGewichtsfunktionen-
Berechnungbeschrieben,wie sie mittels GOMETRAN / SCIATRAN durchge-
führt wird. Sie wird insbesondereim dritten Teil dieserArbeit benötigtwerden.
Die DarstellungwurdevonHoogen1998[54] übernommen.

Für die folgendenBetrachtungenwird derVektorp % z' $ % p1
% z' 0 X�XIX 0 pJ

% z'�' T ein-
geführt,derdie atmosphärischenParameterp j

% z' enthält,die dasStrahlungsfeld
beeinflussen(z.B.dasVertikalprofildes j-tenSpurengases).Die beidenaktuellen
Parameternp % z' am MessinstrumentankommendespektraleRadianzwerdemit
II % ωωωI 0 p � z��� bezeichnet.In derGrößeωωω : ��� z0 µ0 φ � sinddabeidie Höhenvariable
z, die Zenitvariableµ � cosϕ und die Azimutvariableφ zusammengefasst.Die
Entwicklungvon II in einefunktionaleTaylor-Reiheum einenmittlerenAtmo-
sphärenzustand̄p � z� liefert in ersterOrdnung

II � ωωωI � p � z����� II � ωωωI � p̄ � z����� J�
j � 1

z0�
0

δII � ωωωI � p � z���
δp j � z� bbbb p̄ � z� δp j � z� dz� (4.88)

wobeiz0 dieHöheamOberrandderAtmosphäreist. Die Funktional-Ableitungen

wj � z� ωωωI � : � δII � ωωωI � p � z���
δp j � z� bbbb p̄ � z� (4.89)

bezeichnetmanalsGewichtsfunktionen. Siehängenvom „mittleren“ Atmosphä-
renzustand̄p � z� , von der Messgeometrieund von der betrachtetenWellenlänge
ab. Die Größewj � z� ωωωI � δp j � z� dz beschreibtdie durcheineinfinitesimaleVariati-
on desParametersp j in derHöhez hervorgerufeneÄnderungderamInstrument
ankommendenRadianz.Die Gleichungen(4.88) und (4.89) lassensich zusam-
menfassenzu

δII � ωωωI ��� J�
j � 1

z0�
0

wj � z� ωωωI � δp j � z� dz� (4.90)

Hierbei handeltessich um eineFredholmsche Integralgleichung1. Art mit den
Kernenwj � z� ωωωI � . Die LösungdieserGleichung,d. h. die Bestimmungder Ab-
weichungenδp j der aktuellenAtmosphärenparameterp j von einem„mittleren“
klimatologischenWert p̄ j ist geradedasZiel derInversionvon GOME undSCI-
AMACHY Messungen,wenneinekontinuierlicheGröße,wie z.B. ein Vertikal-
profil, bestimmtwerdensoll.
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Die Gewichtsfunktionenlassensich natürlich immer gemäßihrer funktionalen
Definition(4.89)mit Hilfe numerischerStörungsrechnungbestimmen.DieseVor-
gehensweiseist allerdingsbei der großenAnzahl von Höhenniveausund Wel-
lenlängen,die für die Ableitungvon Spurengas-ProfilenausSCIAMACHY oder
GOME-Messungenerforderlichist, sehrrechenzeitintensiv. Die in GOMETRAN
implementierteMethodeder finiten Differenzenerlaubt jedoch die quasi-ana-
lytische Berechnungder Gewichtsfunktionen,wodurchdie Auswertunggroßer
Datenmengenüberhaupterstmöglichwird. EinedetaillierteBeschreibungdieses
neuartigenVerfahrensfindet sich in Rozanov et al. 1998 [113]. Die mathemati-
schenGrundlagenwerdenim Folgendenkurzskizziert.

Die Strahlungstransportgleichungfür die diffuse Strahlungläßt sich unter Ver-
wendungdesIntegro-Differential-Operators

P : � µ
d
dz

� σe � z�d� σs � z�
4π

2π�
0

dφ � 1�� 1

dµ� p � z� µ � µ� � φ � φ ��� (4.91)

schreibenals

PI � ωωω ��� Q � ωωω ��� (4.92)

Im „Quellterm“ Q werdendabeidie Einfachstreutermezusammengefasst.Führt
mannuneinekleineStörungderatmosphärischenParameterein,sohatdiesent-
sprechendeVariationenvon I , Q undP zurFolge.FüreinekleineStörungbesteht
folgenderlinearerZusammenhangzwischendenVariationen:

PδI � ωωω ��� δQ � ωωω �i� δPI � ωωω ��� : δR� ωωω ��� (4.93)

DieseGleichungfür δI ist dasAnalogonzuGleichung(4.92)für I , wobeidieVa-
riation δR alsQuellederVariationenderdiffusenStrahlunginterpretiertwerden
kann.Dain beidenGleichungenderselbeOperatorPauftauchtundausserdemdie-
selbenRandbedingungengelten,lassensichII undδII mit Hilfe derzumOperator
P gehörigenGreen'scheFunktionG � ωωωI � ωωω � darstellenals

II � ωωωI ��� �
V � ωωω � dωωωG � ωωωI � ωωω � Q � ωωω � � (4.94)

δII � ωωωI ��� �
V � ωωω � dωωωG � ωωωI � ωωω � δR� ωωω ��� (4.95)

Die IntegrationüberdasVolumenV � ωωω � ist dabeigegebendurch�
V � ωωω � dωωω � z0�

0

dz

2π�
0

dφ
1�� 1

dµ� (4.96)
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Die VariationδRkannmanformalschreibenals

δR� ωωω ��� J�
j � 1

z0�
0

dz� ϑ j � z� � ωωω � δp j � z�C� � (4.97)

wobeisichdie Hilfsfunktionenϑ j ausbekanntenGrößenableitenlassen.Einset-
zenvon Gleichung(4.97)in Gleichung(4.95)undVertauschenderSummations-
undIntegrationsreihenfolgeliefert

δII � ωIωIωI ��� J�
j � 1

z0�
0

dz� δp j � z��� �
V � ωωω � dωωωϑ j � z� � ωωω � G � ωωωI � ωωω ��� (4.98)

DurchVergleichmit Gleichung(4.90)ergibt sich

wj � z� ωωωI ��� �
V � ωωω � dωωωϑ j � z� ωωω � G � ωωωI � ωωω ��� (4.99)

DieserAusdruckfür die GewichtsfunktionenenthältkeineFunktional-Ableitung
mehr, sondernnur noch die Hilfsfunktionen ϑ j und die Green'scheFunktion
G � ωωωI � ωωω � . Für die numerischeLösungder Strahlungstransportgleichungwerden
dieOperatorendurchihredarstellendenMatrizenersetzt.Die Green'scheFunkti-
on entsprichtdanngeradeder InversenderdenOperatorP darstellendenMatrix.
DieseInversemussfür dieLösungderStrahlungstransportgleichungin jedemFall
berechnetwerden.Die Gewichtsfunktionenergebensichdarausautomatischohne
nennenswertenzusätzlichenRechenaufwand.Dies ist ein entscheidenderVorteil
gegenüberderzeitaufwendigenBerechnungder Gewichtsfunktionenmittels nu-
merischerStörungsrechnung.

4.5 Polarisation

Die in dieserArbeit verwendeteskalareStrahlungstransportgleichung(4.1)stellt
insoferneineApproximationdar, dasssiePolarisationseffektevernachlässigt.Ein
Lichtstrahl ist jedochnicht nur durch den einenParameterGesamtintensitätI
gekennzeichnet,sonderndurchinsgesamtvier Parameter, welcheauchdenPola-
risationszustandbeschreiben.Diesevier Parametersindz.B.(siehez.B.Chandra-
sekhar1960[23] oderGoodyundYung1989[43]):� Die GesamtintensitätI .



4.5Polarisation 81� Der PolarisationsgradP (degreeof polarization), definiertalsdie Intensität
desvollständigpolarisiertenAnteils im VerhältniszurGesamtintensität.14� Sowie zweiParametern,welchedieFormunddieLagederEllipsebeschrei-
ben,welchedie SpitzedesrotierendenelektrischenFeldvektorsdesvoll-
ständigpolarisiertenAnteils der Strahlung15 senkrechtzur Ausbreitungs-
richtungbildet (alsoz.B.desVerhältnisderkleinenzur großenHauptachse
b� a und der Winkel χ der großenHauptachsemit einerReferenzrichtung
senkrechtzur Ausbreitungsrichtung).Im Fall 100%zirkular polarisierten
LichtsentartetdieEllipsezumKreis,im Fall vollständiglinearpolarisierten
LichtszurLinie.

DieseParametersind jedochnicht geeignet,die skalareStrahlungstransportglei-
chungzwecksBerücksichtigungderPolarisationzuverallgemeinern.Hierfürwer-
denüblicherweisevier andere- äquivalente- Parameterverwendet,diesogenann-
ten Stokes-ParameterI , Q, U und V. All dieseParameterentsprechenzeitlich
gemitteltenIntensitäten.I ist, wie gehabt,die Gesamtintensität.Q ist die Diffe-
renzzweierIntensitäten,gemessenmit einemFilter für linearpolarisiertesLicht
bzgl. zweierRichtungensenkrechtzur Ausbreitungsrichtung,die einenrechten
Winkel miteinanderbilden(„x“- und„y“-Richtungen).U ist ähnlichdefiniert,je-
dochist hier die Anordnungder Polarisationsfilterum 45� bzgl. derAnordnung
bei der Q-Messungum die Ausbreitungsrichtunggedreht(„+45 � “- und „-45 � “-
Richtungen).V entsprichtder Intensitätsdifferenzdes rechts-und links zirku-
lar polarisiertenAnteils. Diesevier ZahlendefinierendensogenanntenStokes-
Vektor. UnpolarisiertemLicht entsprichtz.B. der Stokes-Vektor (I , 0, 0, 0)T (T
bezeichneteinentransponiertenVektor).DerVektor(I , I , 0, 0)T bezeichnetLicht,
welches100%linearin x-Richtungpolarisiertist.DerVorteil dieserFormulierung
ist, dassein Lichtstrahl,welcherausder Kombinationzweier separaterLicht-
strahlengebildetwird, einfachdurchdieAdditionderStokes-Vektorenderbeiden
separatenLichtstahlengebildetwerdenkann.Dies setztallerdingsvoraus,dass
diebeidenLichtstrahlenin keinerfestenPhasenbeziehungzueinanderstehen.16

14NatürlichesLicht, wie dasderSonne,ist in guterNäherungunpolarisiert,derPolarisations-
gradist alsoNull; 100%linear oderzirkular polarisiertesLicht hat denPolarisationsgradEins;
im Allgemeinenliegt eineMischungauseinemvollständigpolarisiertemund einemvollständig
unpolarisiertemAnteil vor. DerPolarisationsgradliegt dannzwischenNull undEins.

15DerFeldvektordesunpolarisiertenAnteils„springt“ quasizufällig in derEbenesenkrechtzur
AusbreitungsrichtungvoneinemPunktzumNächsten.

16So ergibt die Kombinationvon (I , I , 0, 0)T und (I , -I , 0, 0)T , alsoLicht 100%polarisiert
in x-Richtungkombiniertmit Licht 100%polarisiertin y-Richtung,denZustand(2I , 0, 0, 0)T ,
also unpolarisiertesLicht der doppeltenIntensität.Dies zeigt, dassbzgl. deszeitlichenMitte-
lungsintervalls keine festePhasendifferenzzwischenden individuellenStrahlenvorliegendarf,
da sich hier sonst- je nach Phasenbeziehung- vollständig (elliptisch) polarisiertesLicht ge-
bildet hätte.Da die Phasevon strengmonochromatischemLicht (also für einen idealisierten,
unendlichausgedehntenWellenzug)wohldefiniertist undnichtzufällig schwankt,zeigtdies,dass
der Stokes-Formalismusnicht auf die Addition (Kombination)von zwei oder mehrerenstreng
monochromatischenLichtstrahlenangewendetwerdendarf.
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Die Additivität der Stokes-Vektorenund die Tatsache,dassjede Komponente
einerIntensitätentspricht,erlaubtnundieVerallgemeinerungderStrahlungstrans-
portgleichungzwecksBerücksichtigungderPolarisation.Zu diesemZweckmuss
formal lediglich die IntensitätI in Gleichung(4.1) durch den entsprechenden
Stokes-Vektorersetztwerdenunddie Phasenfunktionp durcheineentsprechen-
de 4 � 4 StreumatrixP, die denStokes-Vektor vor der Streuungauf denStokes-
VektornachderStreuungabbildet.Die Streumatrixfür die Rayleighstreuungist
bekannt(siehez.B. Chandrasekhar1960 [23], Goodyund Yung 1989 [43] oder
vandeHulst1981[134]). Die Streumatrixfür AerosoleundWolkenkann(beige-
gebenemkomplexenBrechungsindex und Teilchengrößenverteilung)mittels der
Mie-Theorieberechnetwerden(Annahme:kugelförmigeTeilchen).Statt einer
Strahlungstransportgleichungsind dannjedochvier gekoppelteGleichungenzu
lösen.Eine technischeSchwierigkeit hierbeiliegt in derkorrektenBerücksichti-
gungallerWinkeltransformationen,dasichja dieStokes-Vektorenaufein lokales
Koordinatensystembeziehen,welchesseineRichtungmit der Streuungändert.
MeinesWissensexistiert derzeitkein Computerprogramm,welchesnumerische
Lösungender vektoriellenStrahlungstransportgleichungmittels der im Rahmen
dieserArbeit verwendetenMethodederFinitenDifferenzenermöglicht.Dies ist
aberim Prinzipmöglich,würdeabereinedrastischeZunahmederRechenzeitmit
sichziehen.

Es soll nun grob abgeschätztwerden,wie groß die Strahlungsfehleraufgrund
derVerwendungderskalarenStrahlungstransportgleichung(4.1)werdenkönnen,
welcheja denexaktenPolarisationszustanddesLichts sowie dessenWinkelver-
teilungbeiderStreuungnurapproximiert:

DasSonnenlichtist in sehrguterNäherungunpolarisiert(Stokes-Vektor (Is, 0,
0, 0)T). Nach der Streuungan den Luftmolekülenist diesesLicht jedoch- je
nachStreuwinkel - verschiedenstarkpolarisiert.Bei einemStreuwinkel von 90�
ist dasLicht nahezu100%linearpolarisiert,undzwar senkrechtzur Streuebene.
RayleighstreuunghatalsoeinestarkpolarisierendeWirkung. Im Gegensatzdazu
habendie Aerosoleunddie Wolkentröpfchen,aberauchdie Erdoberfläche,eher
einedepolarisierendebzw. nurschwachpolarisierendeWirkung.Strahlungstrans-
portsimulationenzeigen(Stammes1994[129]), dassunterhalbetwa 300nm der
Fehleraufgrundder Verwendungder skalarenStrahlungstransportgleichungbei
derBerechungderStrahlung(nur derGesamtintensität,alsoohnePolarisations-
information)in Nadir-GeometrienahezuNull ist. Der Grundliegt darin,dassin
diesemSpektralbereichdie (Ozon-)Absorptionso starkist, dassdie vom Satel-
liten detektiertenPhotonenzumüberwiegendenTeil nur einmalgestreutworden
sind,wennsiedie AtmosphäreRichtungSatellitwiederverlassen(bevor sieein
zweitesMal gestreutwerdenkönnen,sind sie bereitsabsorbiertworden).Die
Strahlungsintensität(ersteStokes-Komponente)nach dem ersten Streuereignis
wird jedochrichtig durchdie skalareStrahlungstransportgleichungbeschrieben,
daunabhängigvonderStreumatrixP, diegestreuteStrahlungP11Is beträgt,wobei
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dashier vorkommende1-1-Elementder Matrix P der (skalaren)Phasenfunkti-
on p entspricht,welcheauchin der skalarenGleichungsteht.Der Grunddafür,
dassdie anderenMatrix-Elementehier nicht auftauchen,liegt einfachdarin,dass
die letztendrei KomponentendesStokes-VektorsdesdirektenSonnenlichtsNull
sind.Nach dererstenStreuungsinddieseKomponentenjedochim Allgemeinen
ungleichNull 17. Die skalareGleichungberücksichtigtdies jedochnicht. Da-
herentstehenFehlerin derWinkelverteilungdergestreutenStrahlungfür höhere
Streuordnungen.Die BerechnungdereinfachgestreutenStrahlungerfolgt jedoch
- wie bereitsfestgestellt- fehlerfrei.Nun nimmt sowohl die Rayleigh-als auch
die Miestreuungmit zunehmenderWellenlängeabunddie ReflektionamErdbo-
denist oft depolarisierendbzw. nur schwachpolarisierend.Der Anteil desmehr
als ein Mal gestreutenLichts ist im nahenInfrarotenviel kleiner als im UV -
Spektralbereich(abgesehenvom Bereichder starken Ozonabsorptionunterhalb
300 nm). Dahernimmt im Allgemeinen(für λ � 300 nm) derdurchdie skalare
StrahlungstransportgleichungentstehendeFehlermit zunehmenderWellenlänge
ab. Der größteFehlerliegt im Bereichzwischenetwa 300 und 350nm. Dort ist
die Ozonabsorptionbereitsrechtklein, die Streuungabernochrechtbedeutend,
die Vielfachstreuungalso maximal.Die bereitserwähntenStrahlungstransport-
simulationen(Stammes1994 [129]) zeigen,dassder Strahlungsfehleraufgrund
der Verwendungder skalarenStrahlungstransportgleichunghier durchausbis zu
etwa 5% betragenkann. Die Wellenlängenabhängigkeit desFehlersin diesem
Spektralbereich,insbesonderedessendifferentiellespektraleStruktur, ist mit den
AbsorptionsstrukturenvonOzonkorreliert(dieAmplitudedesFehlersbeträgtbis
zuetwa � 0,3%).Diesbedeutet,dassdieseFehlerquelleauchfür die in dieserAr-
beitdiskutiertenDOAS-AlgorithmeneinegewisseRollespielt.DerGrundhierfür
liegt ebenfalls in derbereitsdiskutiertenAbhängigkeit desStrahlungsfehlersvom
relativenAnteil desvielfachgestreutenLichts, welcherwiederumvon der Stär-
ke der (Spurengas-)Absorptionabhängt.DieseKorrelationist auchfür die in
dieserArbeit diskutiertenSpektralbereichemit Linienabsorptionenzu erwarten,
da in denLinienzentren(starke Absorption)im Vergleich zu denLinienflügeln
(schwacheAbsorption)derAnteil derVielfachstreuunggeringerist. Da die Lini-
enabsorptionenaberim sichtbarenbis nahinfrarotenSpektralbereichliegenund
dort die Vielfachstreuungim VergleichzumUV -Bereichgenerelleinegeringere
Rollespielt,solltederFehlerim BereichderLinienabsorptionengeringerseinals
derim Bereich300-350nmbekannte(Maximal-)Fehler.

17Nebenbeibemerkt:die vierteKomponenteist in sehrguterNäherungNull: �V � I �¡  0,01%,
siehez.B.Gordon1988[44] unddortigeReferenzen.





Kapitel 5

Inversions-Algorithmenfür
SCIAMA CHY -Messungen

In diesemAbschnittsoll auf allgemeineAspekteder Inversionstheoriesowie auf
einigegeplanteoderbereitseingesetzteVerfahrenzurAuswertungderSCIAMA-
CHY- undGOME-Radianzmessungeneingegangenwerden.

DiesesKapitel ist insbesondereals Hintergrundinformationfür dendritten Teil
dieserArbeit gedacht,in demesum die Vertikalsäulen-Bestimmungvon Linien-
absorbernwie COundN2O ausdenNadir-Messungenim nahinfrarotenSpektral-
bereichgeht.

Linienabsorbererfordernmehroderwenigerstarke Modifikationendeshier vor-
gestellten„Standard-DOAS“ oder GOME-DOAS Auswerteverfahrenszur Be-
stimmungderSpurengas-Vertikalsäulenvon Kontinuumabsorbernwie Ozonund
NO2 im UV undsichtbarenSpektralbereich.Dies liegt insbesondereanderstar-
ken Wellenlängen-,Temperatur- und Druckabhängigkeit der Absorptionsquer-
schnitteder Linienabsorberim Vergleich zu den Absorptionsquerschnittenvon
Kontinuumabsorbern.Daherwird in diesemKapitel insbesonderedemGOME-
DOAS-AlgorithmusbesondereAufmerksamkeit geschenkt.

5.1 Inversionstheorie

Die nachfolgendbeschriebenenAuswerteverfahrenbasierenim Prinzip alle auf
derAnpassungeinermodelliertenGrößeandieentsprechendegemesseneGröße.
Ansätze,die auf anderenPrinzipienbasieren,wie z.B. der empirischenstatisti-
schenKorrelationderdirektenMessgrößemit derinteressierendenGröße(z.B.un-
ter Zuhilfenahmevon unabhängigenMessungen,NeuronalenNetzwerken,u.ä.),
werdenin dieserArbeit nicht näherdiskutiert.Die Darstellungin diesemAb-
schnittlehntsichanHoogen1998[54] an.
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5.1.1 Problemstellung

Bei Fernerkundungsmessungenwird die interessierendeGrößemeistnichtdirekt
sondernindirekt gemessen.Die Messgrößemussabermit derzu bestimmenden
Zielgrößein einemwohlbekanntenZusammenhangstehen.SCIAMACHY und
GOME messenz.B. die Spurengasverteilungenin der Atmosphärenicht direkt,
sonderndie von derErdoberflächeundderAtmosphärein denWeltraumreflek-
tierte bzw. rückgestreutesolareStrahlung.Dieserwurdenbeim Gangdurchdie
Atmosphäreund bei der Reflektionam Erdbodenmehr oder weniger typische
Charakteristikaaufgeprägt,ausdenenauf die interessierendengeophysikalischen
Parameterrückgeschlossenwerdenkann.Die MessungerfolgtbeidiskretenWel-
lenlängenundkanndaherdurcheinenMessvektory beschriebenwerden:

y ¢ £ y1 � y2 � ���C� � ym ¤ T � m : AnzahlderWellenlängen. (5.1)

DerZustandsvektorx,

x ¢ £ x1 � x2 � ���C� � xn ¤ T � n : AnzahlderParameter� (5.2)

enthältdieParameter, diedurchdieMessungbestimmtwerdensollen,alsoz.B.das
diskretisierteoderparametrisierteVertikalprofil einesSpurengasesoderdie Ver-
tikalsäulenmehrererin einemFitfensterspektralinterferierenderSpurengase,so-
wie eventuellweitereParameterzur Berücksichtigungvon z.B. Aerosolstreuung
oderderBodenreflektion.Der ZusammenhangzwischenMessungundZielgröße
wird, abgesehenvomMessfehlerεεε, durchdasVorwärtsmodellF beschrieben:

y ¢ F ¥ x � b ¦§� εεε � (5.3)

Dabeiwerdenmit demModellparametervektor b weitereParameterberücksich-
tigt, die zwar die Messgrößebeeinflussen,aberalsbekanntvorausgesetztwerden
unddahernichtausderMessungabgeleitetwerdensollen.Dazuzählenbeispiels-
weisedie Absorptionsquerschnitteder Spurengaseoderdie Aerosolphasenfunk-
tionen.

Häufig könnendie Vorwärtsmodelledie tatsächlichenphysikalischenVorgänge
nicht exakt wiedergeben,d.h. Gleichung(5.3) gilt nur näherungsweise.Abwei-
chungenvon der Wirklichkeit könnenbeispielsweiseauftreten,wenndie realen
Prozessenichtvollständigbekanntsind,oderwenndiesesokompliziertsind,dass
mansichmit Näherungenbehelfenmuss.

Die VorhersagedesMessergebnissesy auseinemgegebenenZustandsvektor x
wird als Vorwärtsrechnungbezeichnet.Das umgekehrteProblem,nämlich die
AbleitungeinerSchätzunĝx desZustandsvektorsauseinergegebenenMessung,
bezeichnetmanals Inversion. EineausführlicheDarstellungderdiskretenInver-
sionstheoriefindetsichz.B. in Menke 1989[88] oderin Rodgers1997[106].
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5.1.2 Linearisierung desInversionsproblems

Inversionsproblemelassensich nachdem Grad ihrer Linearität in vier Klassen
einteilen(Rodgers1997[106]):

1. LineareProblemelassensich in der Form y ¢ Kx darstellen,d.h. esbe-
stehtein linearerZusammenhangzwischendemZustandsvektorx unddem
Messvektory.

2. FastlineareProblemesindinnerhalbdertypischenVariabilitätdesZustands
x linear, weshalbsich die LösungdesInversionsproblemdurch Lineari-
sierungdesVorwärtsmodellsum einenrepräsentativen Zustandermitteln
lässt.

3. ModeratnichtlineareProblemesind innerhalbder Fehlergrenzender Lö-
sunglinear, dieLösungselbstlässtsichabernurnumerischermitteln.

4. Stark nichtlineareProblemesind selbstinnerhalbder Fehlergrenzender
Lösungnichtlinear.

Hier wird im FolgendeneinmoderatnichtlinearerZusammenhangangenommen.
Im Iterationsschritti � 1 kanndasVorwärtsmodellF ¥ x ¦ dannum die vorherge-
hendeSchätzungxi linearisiertwerden:

y ¢ yi � K i ¥ x � xi ¦g� εεε � (5.4)

Dabei ist yi dasmit der Schätzungxi berechneteMessspektrum.Die ¥ m � n¦ -
Matrix K i bezeichnetmanalsGewichtsfunktionsmatrix. Sieist gegebendurch

K i ¢ ∇xF ¥ x ¦©¨ xi
mit denElementen Ki ª kl ¢ ∂Fk ¥ x ¦

∂xl «««« xi

� (5.5)

Die Inversionsaufgabehatsich alsoauf die Lösungeinesinhomogenenlinearen
Gleichungssystemsreduziert.DaherwerdennachfolgendLösungsverfahrenfür
daslineareProblemvorgestellt.

5.1.3 Inversionsverfahren für lineareProbleme

Die dir ekte Inversion

Ausgangspunktist daslineareGleichungssystem

y ¢ K x mit y ¬ IRm � x ¬ IRn � K ¬ IRm  n � (5.6)

bestehendausm Gleichungenundn Unbekannten.Die Anzahl linearunabhängi-
gerGleichungennenntmanauchRangr derMatrix K .
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Falls r ¢ m ¢ n ist, nenntmandasGleichungssystemwohlbestimmt. Die Matrix
K ist dannregulär undsomitinvertierbar, wasdieeindeutigeLösung

x ¢ K
� 1y (5.7)

liefert. DieserIdealfall tritt bei physikalischenAnwendungenäußerstseltenauf.
HäufigstehenwenigerlinearunabhängigeGleichungenalsUnbekanntezurVerfü-
gung,d.h.r ® n. DerartigeGleichungssystemebezeichnetmanalsunterbestimmt.
Die Matrix K ist dannsingulär, die InverseK � 1 existiert alsonicht.Untereinem
schlechtkonditionierten(ill conditioned) Problemverstehtmanein Problemmit
fastsingulärerMatrix K . In diesemFall existiert die InverseK � 1 zwar, sie hat
abersehrgroßeEigenwerte,wasdazuführt, dassbereitskleineÄnderungenin y
(z.B. Messfehler)drastischeÄnderungenin x nachsichziehenkönnen.Die Fol-
ge dieserFehlerverstärkungkönnenstarkoszillierende,instabileLösungensein
(z.B.starkoszillierendeVertikalprofile1).

Lösung im Sinneder kleinstenFehlerquadrate

Häufig liegenbei einemExperimentmehrMessungenals gesuchteGrößenvor.
Ist insbesonderem � n ¢ r, sosprichtmanvon einemüberbestimmtenProblem
im strengenSinne.Allerdingswerdenmeistalle Problememit m � n alsüberbe-
stimmtbezeichnet.Falls abern � r, ist dasProblemgleichzeitigunterbestimmt.
Man sollte hier also treffendervon gemischtbestimmtenProblemensprechen,
beideneneinigeKomponentendesLösungsvektorsüberbestimmt,anderejedoch
unterbestimmtsind.

Bei überbestimmtenProblemenwidersprechensichin derRegel einigederGlei-
chungen,sodasskeineexakteLösungexistiert.Man suchtdahermeistdie beste
Annäherungan die Lösung x̂, indem man die quadratischeAbweichungzwi-
schenKx und y minimiert. Dazu berechnetman die Ableitung desAusdrucks¥ Kx � y ¦ T ¥ Kx � y ¦ nachx undsetztdiesegleichNull. Als ErgebnisdieserMini-
mierungsaufgabeerhältman

x̂ ¢ ¥ KTK ¦ � 1KTy � (5.8)

Die Schreibweisêx soll andeuten,dassessichnicht um eineexakteLösungdes
Gleichungssystemshandelt,sondernum die besteSchätzungim Sinnederklein-
stenQuadrate(„least squares“).Ähnlich wie bei der direktenInversionkönnen
sich auchbei der Methodeder kleinstenQuadrateinstabileLösungenergeben,
wenndieMatrix KTK fastsingulärist.

1DieseOszillationenkannmandadurchverstehen,dassStörungenderSpurengaskonzentration
in benachbartenHöhenschichtenzuähnlichenspektralenÄnderungen(Ableitungen)derStrahlung
führen.Sinddie Ableitungenannäherndgleich,sokanneinezu hoheKonzentrationin dereinen
Schichtdurch eine zu niedrigeKonzentrationin der anderenSchichtnahezuvollständigkom-
pensiertwerden.Dies führt dazu,dassdasgeschätzteProfil um daswahreProfil oszilliert. Mit
zunehmendemRauschennimmtdieserEffekt zu.
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Optimal Estimation Algorithmus

Für viele Regionender ErdeliegenteilweisejahrzehntelangeMessreihenatmo-
sphärischerParametervor, ausdenensichklimatologischeMittelwertesowie die
Variabilität der Messgrößeableitenlassen.Diesebereitsvor der aktuellenMes-
sungvorhandeneInformationüberdiezubestimmendeGrößebezeichnetmanals
a-priori-Wissen. Esist naheliegend,dasa-priori-WissenalsZusatzbedingungfür
dieRegularisierungdesInversionsproblemszuverwenden,indemmandieLösung
mit dergeringstenAbweichungvomklimatologischenMittelwert,demsogenann-
tena-priori-Zustandxa, bestimmt.Die StärkederRegularisierungwird durchdas
Verhältnisder MessfehlerkovarianzmatrixSy und der a-priori-Kovarianzmatrix
Sa festgelegt. Die Minimierungsaufgabelautet¥ K x � y ¦ T Sy

� 1 ¥ K x � y ¦g�¯¥ x � xa ¦ T S
� 1
a ¥ x � xa ¦�° min � (5.9)

Die DiagonalelementeSa ª ii der a-priori-KovarianzmatrixentsprechendenVari-
anzender Parameterxi , die NichtdiagonalelementeSa ª i ±� j sind die Kovarianzen
der Parameterxi und x j . Die MessfehlerkovarianzmatrixSy ist in der Regel ei-
ne Diagonalmatrix,d.h. die einzelnenMessfehlersindvoneinanderunabhängig.
Jegrößerder (in denZustandsraumtransformierte)Messfehlerim Vergleichzur
Variabilität der gesuchtenParameterist, destostärker wird die Lösungvom a-
priori -Zustandbeeinflusst.Umgekehrt wird bei kleinemMessfehlerdie Lösung
im Wesentlichenvon derMessungbestimmt.Die LösungderMinimierungsauf-
gabe(5.9) lautetexplizit (siehez.B.Rodgers1976[105]):

x̂ ¢ xa �u¥ KTSy
� 1K � S

� 1
a ¦ � 1KTSy

� 1 ¥ y � Kxa ¦�� (5.10)

5.1.4 Inversionsverfahren für nicht-lineare Probleme

Im Allgemeinensind alle Inversionsprobleme,die bei der Bestimmunggeophy-
sikalischerParameterausdenSCIAMACHY-Messungenauftreten,nicht-lineare
Probleme.DasüblicheVorgehenbei nicht-linearenProblemenbestehtdarin,das
Gesamtproblemin eineendlicheAnzahllinearerTeilproblemezu zerlegen.Hier-
bei wird ausgehendvon einem„mittleren“ Szenario(guteSchätzungaller rele-
vantenParameternunterZuhilfenahmevon a-priori-Wissen)dasProblemlinea-
risiert.Die LösungdieseslinearenProblemswird dann,wie bereitsbeschrieben,
bestimmt.Die sichhierausergebendeLösungwird dannabernur alsZwischen-
lösungbetrachtet.Sie dient zur Verbesserungder Schätzungenaller Parameter,
welchedanndie zuvor gewähltenParameterersetzen.Um diesenneuenParame-
terpunktwird dasProblemdannerneutlinearisiertund gelöst.DiesesVorgang
wird solangewiederholt,bis ein geeignetesKonvergenzkriteriumerfüllt ist, sich
alsoz.B. die Fitparameterselbstoderdie Strahlungkaumnochändert.Für ei-
ne detaillierteBeschreibung nicht-linearerProblemesieheRodgers 1976 [105],
Hoogen1998[54] oderdeBeek1998[30].
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5.2 Inversions-Algorithmenzur Auswertungder Na-
dir -Messungen

Die BestimmungvonSpurengas-Vertikalsäulen(dichten)wird üblicherweiseohne
die Zuhilfenahmevon a-priori-Wissenim SinnedesOptimalEstimationVerfah-
rensdurchgeführt,da dasVertikalsäulen-Inversionsproblemaufgrundder gerin-
genAnzahlvonfreienFitparameternmeistbesserkonditioniertist alsdieBestim-
mungvonVertikalprofilen.

Derzeit für SCIAMACHY geplantist ein DOAS-Algorithmuszur Bestimmung
der vertikalenSäulenvon Ozon,NO2 und weiterenKontinuumabsorbern,wel-
cheim UV und sichtbarenSpektralbereichabsorbierensowie ein nicht-linearer
Fitalgorithmusim NIR-Spektralbereich(IAS-Algorithmus)zur Bestimmungder
vertikalenSäulender LinienabsorberCO, CH4, CO2, H2O und N2O. Zur Ab-
leitung von Ozon-VertikalprofilenausdenNadir-Messungenim UV -sichtbaren
Spektralbereichsoll ein Algorithmusbasierendauf demOptimalEstimationAn-
satzeingesetztwerden.

Auf diese(operationellen)Algorithmensoll nachfolgendnähereingegangenwer-
den.

5.2.1 Der operationelleGOME -DOAS-Algorithmus

UnteroperationellemAlgorithmusist hier die routinemäßigeProzessierungaller
DateneinesInstrumenteszwecksErzeugungeinerReiheoffizieller Datenproduk-
te zu verstehen.Der operationelleAlgorithmus zur Ableitung von Spurengas-
VertikalsäulenausdenGOME-Messungenist derDOAS-Algorithmus(Differen-
tial Optical AbsorptionSpectroscopy) (der GOME-DOAS-Algorithmus ist be-
schriebenin Burrowsetal. 1999[20] und(detaillierter)in Spurr1996[128]).Der
EinsatzdiesesAlgorithmusist auchfür die operationelleVertikalsäulen-Bestim-
mungausdenSCIAMACHY-Messungenim UV undsichtbarenSpektralbereich
geplant(Spurr1998[127]). UntereinerSpurengas-Vertikalsäuleist hier die An-
zahl der Moleküle einesbestimmtenGases,alsoz.B. OzonoderNO2, pro Flä-
cheneinheitin einerimaginärenvertikalenLuftsäulegemeint.Die physikalische
Einheitist üblicherweiseMoleküle/cm2 oderim Fall vonOzondieDobsoneinheit
DU (= 2,686� 1016 Moleküle/cm2).

Der GOME-DOAS-Algorithmusist im Prinzip identischmit demDOAS-Algo-
rithmus,wie er seit vielenJahrenzur Ableitungvon Atmosphäreninformationen
ausStreulichtmessungenvomBodenausverwendetwird (siehez.B.Richter1997
[102] unddortigeReferenzen).Die AuswertungderGOME-Datenist allerdings
dieersteAnwendungdieses„StandardDOAS“ AlgorithmusaufglobaleMessun-
genvom Weltraumaus.Der GOME DOAS-Algorithmuswurdeam DLR-DFD
in Oberpfaffenhofenbei Münchenin Zusammenarbeitmit anderenInstitutionen,
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u.a.demInstitut für Fernerkundung/UmweltphysikderUniversitätBremen,ent-
wickelt und implementiert.In diesemRahmenwird bzw. soll auchdasin dieser
Arbeit weiterentwickeltenStrahlungstransportmodellGOMETRAN für die ope-
rationelleGOME- undSCIAMACHY-Datenauswertungeingesetztwerden.

Der DOAS-Algorithmus setzt,wie alle in dieserArbeit diskutiertenAlgorith-
men,nicht auf den instrumentellenRohdatenauf, sondernauf bereitsradiome-
trischundspektralkalibriertenSpektren,densogenanntenLevel 1 Datenproduk-
ten.Diesewerdenerzeugt,indemdieRohdaten(Level 0) in physikalischeEinhei-
tenüberführtwerden.WeiterhinwerdenjedemBodenpixel Koordinatenin Form
von Längen-und Breitengradenzugeordnet.DieseSchrittewerdenals Level 0-
1 Kalibrierungbezeichnet(Balzer et al. 1996 [3]). Ziel ist die Erzeugungvon
wellenlängenkalibriertenundgeolokalisiertenErdradianz-und Sonnenirradianz-
Spektren.Auf diesenLevel 1 ProduktenkönnendannweitereAlgorithmenauf-
setzen,z.B.diesogenanntenLevel 1-2Algorithmen.Mit diesenwerdendieLevel
2 Produkte,insbesonderedieVertikalsäulevonOzon,erzeugt.

Im Folgendensoll der operationelleGOME Level 1-2 DOAS-Algorithmusbe-
schriebenwerden,alsodieKonvertierungderLevel 1 Spektrenin Spurengas-Ver-
tikalsäulen(Spurr 1996 [128], Burrowset al. 1999 [20]). Daseinzigeoffizielle
GOME Level 2 Datenproduktist die Vertikalsäulevon Ozon.Zusätzlichwird
aberauchdie NO2-Vertikalsäulebestimmt.Die QualitätdiesesNO2-Produktes
reicht derzeitnoch nicht an die Qualität desO3-Produktesheran.Für die ope-
rationelleOzon-Auswertungwird bei GOME dasspektraleFenster325-335nm
(Kanal 2) ausgewertetund für NO2 dasFenster425-450nm (Kanal 3). Der ge-
planteDOAS-Algorithmusfür SCIAMACHY ist im Prinzipmit demnachfolgend
beschriebenenGOME-Algorithmusidentisch.

DerGOME Level1-2Algorithmus(hierauchalsSatelliten-oderStandard-DOAS-
Algorithmusbezeichnet,bzw. einfachals DOAS-Algorithmus)bestehtim We-
sentlichenausvier Teilen:� DemspektralenDOAS-Fitalgorithmus,welcherdiesogenannten„schrägen

Säulen“(slant columndensities, kurz SCD) der Spurengaseim gewähl-
ten spektralenFitfensterbestimmt.Anschaulichentsprichtdie SCD eines
Moleküls der Anzahldichte-KonzentrationdiesesMoleküls integriert ent-
lang des Lichtweges,welchendie solarenPhotonenvon ihrem Eintritt-
sort in die Atmosphärebis zu ihrem Austritt RichtungSatellit nehmen.
Jedochgibt es nicht nur einenLichtweg. Das Licht nimmt - mit unter-
schiedlichenWahrscheinlichkeiten gewichtet - alle möglichenWege, wie
sich ausden quasi-kontinuierlich in der AtmosphäreverteiltenStreuzen-
tren und der Bodenreflektionergibt. Im allgemeinenFall entsprichtder
für die SCD-InterpretationrelevanteLichtweg einemgeeignetdefinierten
mittleren Lichtweg. Die Einheit der SCD ist Moleküle pro Flächenein-
heit. Die Bestimmungder(Zahl) SCD ist abernur ein Zwischenschritt,da
man letztlich nicht an der von Beobachtungsgeometrieund Sonnenstand
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abhängigenSpurengas-SCD interessiertist, sondernandervertikalenSäu-
le (vertical columndensity, kurz VCD) desSpurengases,alsodemvertikal
integriertenKonzentrationsprofil.Die EinheitderVCD ist ebenfalls Mole-
küle pro Flächeneinheit.Die SCD ist aufgrundder Lichtwegverlängerung
durchSonnenstandundBeobachtungsgeometriemeistgrößeralsdie VCD
(möglicheAusnahme:hohebodennaheKonzentrationen,die vom ausSa-
telliten nicht „gesehen“werden).DasVerhältnisvon SCD zu VCD, also
der„Verstärkungsfaktor“, wird alsAirmass-Faktor(AMF ) bezeichnet.� DerBestimmungdesWolkenbedeckungsgrades(cloudcover fraction) mit-
telsdesInitial CloudFitting Algorithm (ICFA ), welchernotwendigist, um
eineKorrekturfür denSpurengasanteilunterhalbderWolkendurchführen
zukönnen.2� DerBerechnungderAirmass-Faktoren(einerproSpurengasundspektralem
Fitfenster)mittels Strahlungstransportsimulationenfür die Konversionder
schrägenSäulen(SCD) in diegewünschtenvertikalenSäulen(VCD).� Der BerechnungdergewünschtenvertikalenSäulen,wobeihier die Resul-
tatedervorhergehendenSchrittegeeignetkombiniertwerden.

DerDOAS-AlgorithmusbestimmtdieschrägenSäulenmittels least-squaresAn-
passungeinerlinearenKombinationvon Referenz-Absorptionsquerschnittender
Spurengaseund einesRing-Spektrums(zur Berücksichtigungnicht-elastischer
Raman-Streuung)sowieeinesPolynomsniedrigerOrdnung(zurEliminationspek-
tral breitbandigerStöreffekte)andiegemesseneoptischeDicke τgem, d.h.

τgem¥ λ ¦ : ¢ � ln
R¥ λ ¦
I � ¥ λ ¦ (5.11)² τmod¥ λ ¦ : ¢´³

j

τmod
j ¥ λ ¦

: ¢ ³
i

SCDi µ σi ¥ λ ¦·¶ SCDRing µ σRing ¥ λ ¦2¶ n³
k¸ 0

akλk ¹
R¥ λ ¦ ist hierdiegemessenespektraleErdradianzundI � ¥ λ ¦ diegemessenespektra-
le Sonnenirradianzbei derWellenlängeλ. Die Modell-Optische-Dickeτmod wird

2Optischdicke Wolken wirken im hier betrachtetenSpektralbereichwie eine für Licht un-
durchdringlicheSchicht,welchedie solareStrahlungin denWeltraumzurückreflektiert.Die von
SCIAMACHY gemesseneStrahlungträgtalsokeinerleiInformationüberdieSpurengassäuleun-
terhalbausgedehnteroptischdickerWolken.Um dennochauchfür diesenFall dasvomErdboden
bis zumOberrandderAtmosphäreintegrierteKonzentrationsprofilzu erhalten,alsodie gesamte
vertikaleSäule,musseinerseitsderWolkenbedeckungsgradeinesBodenpixelsausdenMessungen
abgeleitetundandererseitsdieVertikalsäuleunterhalbderWolkeabgeschätztwerden,z.B.mittels
klimatologischerInformationen.
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alsLinear-KombinationderTermeτmod
j angesetzt,wobeidieseentwederderopti-

schenDicke einesSpurengasesentsprechenodereinenKorrekturtermdarstellen.
σi ¥ λ ¦ ist derAbsorptionsquerschnittdesi-tenMoleküls.3 Die FitparameterSCDi

sinddie bereitserwähntenschrägenSäulen(eineje Spurengas).WeitereFitpara-
metersinddie Ring-AmplitudeSCDRing unddie Polynomkoeffizientenak. Diese
wellenlängenunabhängigenParameterwerdenbestimmt,in demsimultanfür alle
diskretenWellenlängeneinesgeeignetgewähltenspektralenFitfensters,die rech-
te SeitederGleichung(dasModell) andie linke Seite(die Messung)mittelsder
MethodederkleinstenQuadrateangepasstwird.

Die gewünschtenvertikalenSäulenVCDi werdendannin einemnachfolgenden
Schritt ausdenSCDi durchAMF -Division bestimmt:VCDi ¢ SCDi � AMFi. Die
AMFi werdenüblicherweisemittelsStrahlungstransportsimulationenbestimmt.

Die DOAS-Gleichung(5.11)kannfolgendermaßenmotiviert werden:

Wir betrachtenim Folgendenein starkvereinfachtesModell, mittels dessender
ZusammenhangzwischendergewünschtenVertikalsäuleVCD einesSpurengases
und der gemessenenRadianzR - bzw. der gemessenenoptischenDicke τgem -
auf einfacheWeisehergeleitetwerdensoll. DieserlaubteineeinfacheInterpreta-
tion derzentralenDOAS-GrößenSCD undAMF. Wir nehmenhierzuan,wie in
Abbildung5.1dargestellt,dassdasamOberrandderAtmosphäredetektiertemo-
nochromatischeLicht (die VoraussetzungeinermonochromatischenMessungist
bereitseinewichtigeAnnahme)nur einenwohldefiniertenWeg zurückgelegt hat
(eineweiterewichtigeAnnahme),undzwardenentlangeinesdirekten(ungestreu-
ten) Sonnenstrahlsvom Oberrandder Atmosphäredurchdie Atmosphäre(unter
demWinkel SZW bzgl.derlokalenVertikalen)nachuntenbiszumErdbodenund
dannnach(Lambertscher)Reflektionwiederzurück entlangdesInstrumenten-
Sehstrahls(line-of-sight) durchdie Atmosphärenachobenin RichtungSatellit
(unterdemScanwinkel LOSbzgl.derlokalenVertikalen).

Zur Vereinfachungder Notation enthaltedie Atmosphäreim hier untersuchten
Spektralbereichnur ein einzigesabsorbierendesSpurengas,dessenhöhenunab-
hängiger (!) Absorptionsquerschnittmit σ bezeichnetwerdensoll.Extinktionent-
langdesLichtwegesdurchStreuunganLuftmolekülenundTeilchen(sowie durch
spektralbreitbandigeAbsorption)sei durchdenExtinktionskoeffizientenε ¥ zº λ ¦
beschrieben.Die AbschwächungderLichtintensitätR entlangeinesinfinitesima-
len Lichtwegesds in der Atmosphäreist entsprechenddemBeer-Lambertschen
GesetzgegebendurchdR ¢ R µ ¥ σρ ¶ ε ¦ ds, wobeiρ ¥ z¦ dasSpurengas-Konzen-
trationsprofilist. Die StrahlungsintensitätalsFunktionderoptischenDicke (ent-
sprechendeinerbestimmtenWegstrecke in derAtmosphäre)kannalsodurcheine
Exponentialfunktionbeschriebenwerden:R¥ s¦»¢ R¥ s� ¦ exp ¥¼�¾½ s

s¿ ¥ σρ ¶ ε ¦ ds� ¦ .
Zur weiterenVereinfachunggelteeineplanparalleleGeometrie.Die Atmosphä-

3Dieserist bekanntund wird als effektiv höhenunabhängigangenommen,z.B. durch Wahl
einerReferenzhöhe.
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Abbildung 5.1: Idealisierter Lichtweg bei einer Strahlungsmessungin Nadir-
Beobachtungsgeometrie.

re bestehtdannausebenenSchichtender Dicke dz parallelzum Erdboden.Die
AtmosphärenparameterhängennurvonderHöhenkoordinatez ab. Refraktionsei
ebenfalls vernachlässigt,die Lichtwege seienalsoGeraden.JedeHöhenschicht
der Dicke dz wird zwei Mal durchlaufen.Die durchlaufeneWegstrecke in jeder
Schichtist im Vergleich zur vertikalenAusdehnungder Schichtdz höhenunab-
hängigum denFaktorAMF ¢À¥ 1� cos¥ LOS¦·¶ 1� cos¥ SZW¦�¦ verstärkt.DerVer-
stärkungsfaktorAMF ist hier alsoeinerein geometrischeGröße,welchenur von
der Beobachtungsgeometrie(line-of-sightWinkel LOS) und dem Sonnenstand
(Sonnenzenitwinkel SZW) abhängt.

Die amOberrandderAtmosphärezumSatellitengerichteteStrahlungR ist unter
diesenBedingungeneinfachgegebendurch:

R ¢ I � µ� A
π

exp Á^�¾Â
z

¥ σρ ¥ z¦2¶ ε ¥ z¦�¦ µ AMF dzÃ (5.12)¢ I � µ� A
π

exp Á � AMF µ σ µ Â
z
ρ ¥ z¦ dz � AMF µ Â

z
ε ¥ z¦ dzÃ¢ I � µ� A

π
exp £�� AMF µ VCD µ σ � S¤¢ I � µ� A

π
exp £�� SCD µ σ � S¤ ¹

Hier ist µ� der KosinusdesSonnenzenitwinkels.Der Faktor A� π entsprichtder
Bodenreflektion.Er ist dasVerhältnisdernachobengerichteten(isotropgestreu-
ten) RadianzRÄ zum nachuntengerichtetenStrahlungsflussF

�
an einerLam-

bertschenOberflächemit Albedo A (hier gilt also die Beziehung:RÄ = F
� �

Albedo/ π). Die Strahlungberechnetsichin diesemModell einfachmittelsMulti-
plikationvonsolarerIrradianz,TransmissionentlangderSonnenrichtungbiszum
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Erdboden,BodenreflektionundTransmissionentlangdesInstrumenten-Sehstrahls
Richtung Satellit. Die schrägeSäuleSCD des Spurengases,also das Integral
der Spurengas-KonzentrationüberdenLichtweg, ist hier einfachSCD ¢ AMF µ
VCD, alsodaswellenlängenunabhängige ProduktausgeometrischemAirmass-
faktorundgewünschtervertikalerSäule.

Gleichung(5.12)kanndurchwenigeUmformungendirektin dieFormderDOAS-
Gleichung(5.11)transformiertwerden.Hierbeisinddie TermeohneSpurengas-
absorptiondemPolynomzuzuordnen(diesenthältdanndenBodenreflektionsterm
A unddenExtinktionstermS). Der Logarithmusdersonnen-normiertenRadianz,
alsoln ¥ R� I � ¦ hängthier, wie gezeigt,linearvondergesuchtenVertikalsäuleVCD
ab. Dies gilt auchfür den allgemeinerenFall mehrererspektralüberlappender
Spurengase.

Für Streulichtmessungengilt dieDOAS-Gleichungallerdingsnurnäherungswei-
se.Der wichtigsteGrundhierfür - bezogenauf dashier diskutiertevereinfachte
Modell - ist der, dassGleichung(5.12)nur für einenWeg undeineWellenlänge
gilt, üblicherweiseaberein KontinuumanWegenundWellenlängenzur gemes-
senenStrahlungbeiträgt.Dies kanndurchdie HinzunahmegeeigneterIntegrale
berücksichtigtwerden.Jedocherkenntmandann,dassderLogarithmusderStrah-
lung im AllgemeinenkeinelineareFunktionderSpurengas-Vertikalsäuleist.

Der „mittlere Lichtweg“, unddamitderAirmass-Faktor, kannbei Streulichtmes-
sungenauchnochvon der Atmosphärenzusammensetzung,der Bodenreflektion
und der Wellenlängeabhängen.Dies kann - in Anlehnungan dasbeschriebe-
ne Modell - durch das Konzepteiner „effektiven (oder mittleren) Streuhöhe“
veranschaulichtwerden.Hierbeiwird derLichtstrahlandermittlerenStreuhöhe
reflektiert,welchenichtmit demErdbodenübereinstimmenmuss.In eineroptisch
dicken Atmosphäre- oderbei niedrig stehenderSonne- wird dieseStreuhöhe
dannin derAtmosphäreliegenundnicht - wie im diskutiertenModell - amErd-
boden.Da die optischenEigenschaftenFunktionender Wellenlängesind,hängt
auchdie effektive Streuhöhe(und somit der AMF ) von der Wellenlängeab. Je
stärker die Absorptionist, je höherliegt die Streuhöhe.WeiterhinhängtderAb-
sorptionsquerschnittim AllgemeinenvonDruck-undTemperatur- unddamitvon
derHöhe- ab. All diesesführt dazu,dassderStandardDOAS-Algorithmusnur
alseineApproximationangesehenwerdendarf.Er funktioniertfür Satellitenmes-
sungenz.B.umsobesser, je optischdünnerdieAtmosphärebzgl.aller relevanten
Streu-undAbsorptionsprozesseist.UnterdiesenBedingungenist auchgeradeder
Lichtweg dominant,welcherim obigenModell diskutiertwurde- die effektive
StreuhöheentsprichtdanndemErdboden.

Die bisherigeneherqualitativenErklärungsansätzefür denDOAS-Algorithmus
solltenhelfen,ein gewissesVerständnisfür die BedeutungderzentralenDOAS-
GrößenSCD undAMF zubekommen.EinemathematischexakteDefinitionwur-
denichtgegeben.DefiniertwerdendieseGrößenausschließlichdurchGleichung
(5.11) und die nachfolgendeAMF -Konversion in die VertikalsäuleVCD. Al-
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le GrößendieserGleichungensind wohldefinierteGrößen- bis auf SCD und
AMF. Trotz dergegebenenanschaulichenInterpretationderSCD unddesAMF
solltendiesenur alsHilfsgrößenangesehenwerden,dasicherstnach derAMF -
KonversioneinephysikalischwohldefinierteGrößeergibt, nähmlichdievertikale
SäuleVCD. Unter der Voraussetzung,dassesnur einengeometrischwohldefi-
niertenLichtweg gibt, kannallerdings,wie gezeigt,derSCD unddemAMF eine
einfachzu interpretierendewohldefinierteBedeutunggegebenwerden.Für reale
Messungenist dies zum Beispiel bei direkter Sonnenbeobachtungder Fall so-
wie im Allgemeinenbei Messungen,bei denenderLichtweg eindeutigdurchdie
geometrischeVerbindungslinievon Lichtquelleund Detektorfestgelegt ist. Für
Streulichtmessungenist diesjedochnicht gegeben.DiesesmachtdenSatelliten-
DOAS-Algorithmusrelativ komplex, insbesondereim Fall eineroptischdicken
Atmosphäre.Auf die offeneFrage,wie ein geeigneterAMF für Streulichtmes-
sungendefiniertwerdenkann,wird im Folgendennocheingegangenwerden.

Man könntein Gleichung(5.11) auchSCDi durchVCDi µ AMFi ersetzen,ana-
log Gleichung(5.12).DerSpurengas-Fitparameterwäredanndirektdie gesuchte
vertikaleSäuleVCDi (bei gegebenemAirmass-Faktor).Die Trennungzwischen
spektralemFit und Strahlungstransport(Airmass-Faktor Konvertierung)würde
dannjedochaufgegebenwerden.DiesenAnsatzmachtmansich beim erweiter-
tenodermodifiziertenDOAS-Verfahrenzunutze(Diebeletal. 1995[31], Richter
1997[102]). DerVorteil liegt darin,dassdiesesVerfahrenesgestattet,eineeven-
tuelleWellenlängenabhängigkeit desAMF mit zu berücksichtigen.Hieraufwird
im nächstenAbschnittnochnähereingegangenwerden.

Eine wichtige VoraussetzungdesDOAS-Auswerteverfahrensist, dassder Ab-
sorptionsquerschnittσi ¥ λ ¦ nicht von der Höhe abhängt,alsonicht von Tempe-
ratur oder Druck. Da allerdingsdie Absorptionsquerschnitteder Gaseim All-
gemeinensowohl temperatur- alsauchdruckabhängigsind,mussein geeigneter
„repräsentativer Absorptionsquerschnitt“definiert werden.Bei der operationel-
len Auswertungder GOME-Daten ist dies der Ozon- oder NO2-Absorptions-
querschnitt,welcherder TemperaturdesMaximumsdesklimatologischenSpu-
rengas-Anzahldichteprofilsentspricht(die Druckabhängigkeit derO3- undNO2-
Absorptionsquerschnitteim GOME-Spektralbereichist klein (Voigt 1998[135])).
Auchdiesstellt eineApproximationdar, diezugewissenVCD-Fehlernführt.

Der Ring-Effekt, welcherdie Auffüllung der solarenFraunhoferlinienim Spek-
trum der gestreutenStrahlung- im Vergleich zu direkterSonnenbeobachtung-
durch inelastischeRotations-Ramanstreuungan N2- und O2-Molekülen verur-
sacht,mussauchbei der DOAS-Auswertungberücksichtigtwerden.Dies ge-
schiehtdadurch,dassderRing-Effekt wie ein effektiver Absorberbeim DOAS-
Fit behandeltwird. Die hierfür benötigtenRing-ReferenzspektrenσRing ¥ λ ¦ kön-
nen z.B. experimentellmittels Polarisationsmessungenan im Zenit gestreuten
Sonnenlichtvom Bodenausbestimmtwerden(Solomonet al. 1987 [126]) oder
mittels Strahlungstransportsimulationen(sieheAbschnitt4.2.2).Experimentelle
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Ring-Spektrenwurdenz.B. mit demGOME-Instrumentwährendder pre-flight
KalibrationsphasedurchMessungenvom Bodenausbestimmtundentsprechend
mit SCIAMACHY währenddersogenanntenPI-(Mess-)Perioden.

DasPolynomP ¥ λ ¦Å¢ÇÆ n
ķ 0akλk in Gleichung(5.11)wird andiegemesseneopti-

schenDicke τgem mit angepasst,dahierdurchdasAuswerteverfahreninsensitiver
gegenüberspektralbreitbandigenStörtermenwird. Dieseentsprechenz.B. den
meistnicht hinreichendgenaubekanntenBeiträgender Rayleigh-und der Mie-
StreuungsowiederBodenreflektion.HierunterfallenaberauchbreitbandigeRest-
fehlerder radiometrischenKalibration.EinegenauespektraleKalibration ist je-
dochunverzichtbar. Zusätzlichzurlinearenleast-squaresRegressionmit denschrä-
genSäulenSCDi , derRingamplitudeSCDRing unddenRegressionskoeffizienten
ak alsFitparameternwird oft aucheinezusätzlichenicht-lineare Anpassungzur
Verbesserungder relativenWellenlängenkalibrationzwischendeneinzelnenRe-
ferenzspektreneingesetzt(shiftandsqueezeAlgorithmus,siehez.B.Richter1997
[102]).

Die Konvertierungder schrägenin die vertikalenSäulen- einschließlicheiner
Korrekturfür Wolken- wird beiderGOME-Auswertungfolgendermaßendurch-
geführt:

VCDi ¢ SCDi ¶ f µ GVCi µ AMFcld ª i
f AMFcld ª i ¶È¥ 1 � f ¦ AMFclr ª i ¹ (5.13)

Hierbei sind AMFclr ª i und AMFcld ª i mittels Strahlungstransportsimulationenbe-
rechneteAirmass-Faktorenfür denwolkenfreienund denvollständigbewölkten
Fall. f ist der mittels desICFA -Algorithmusausder gemessenenAbsorptions-
tiefe der O2-A-BandeabgeleiteteWolkenbedeckungsgrad(die hierfür benötigte
Wolkenobergrenzewird einerKlimatologieentnommen).Die TermeGVCi sind
die sogenannten„ghost vertical columns“, welche der vertikalenSäuledes i-
ten Spurengasesunterhalbder Wolkenobergrenzeentsprechen.DieseSäulenan-
teile werdennicht von GOME gesehen.Sie werdenauseinerSpurengasprofil-
Klimatologieabgeschätzt.4

Im Falle eineswolkenfreienBodenpixels ist f ¢ 0 undGleichung(5.13)verein-
fachtsichzu

VCDi ¢ SCDi

AMFclr ª i ¹ (5.14)

Im Grenzfall vollständigerWolkenbedeckung( f ¢ 1) folgt:

VCDi ¢ SCDi

AMFcld ª i ¶ GVCi
¹ (5.15)

4Für Ozon ist diesmit guterGenauigkeit möglich, da sich nur etwa 10% desOzonsin der
Troposphärebefinden;für NO2 ist diesjedochproblematisch,dasichdurchausmehrals50%des
NO2 in derTroposphärebefindenkönnen.
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Im Folgendenwird nun auf die AMF -Berechnungeingegangen,wobei sich auf
denwolkenfreienFall beschränktwerdensoll.

AusGleichung(5.14)kannman(nocheinmal)ersehen,dassderStandard-DOAS
Airmass-Faktor als dasVerhältnisder schrägenSäule(SCD) zur gewünschten
vertikalenSäule(VCD) definiertwerdenmuss.Die schrägeSäuleSCD liefert
der DOAS-Fit. Sie ist eine Zahl (und besitztdaherim betrachtetenFitfenster
keineWellenlängenabhängigkeit). Der benötigteAMF mussdaherebenfalls ei-
ne Zahl sein.Er sollte idealerweise- wie bei unseremeinfachenModell - nur
von geometrischenFaktorenwie Beobachtungsgeometrieund Sonnenstandab-
hängen,nicht abervon der (unbekannten)Atmosphärenzusammensetzungoder
der (meistebenfalls unbekannten)Bodenreflektion.Für Streulichtmessungenist
diesabernurnäherungsweisegegeben.DerSCD-ParameterdesDOAS-Fits,also
dermittelsdesleast-squaresVerfahrensbestimmteSkalierungsfaktorfür dasRe-
ferenzspektrum- ist im AllgemeinenjedochnichtunabhängigvonderAtmosphä-
renzusammensetzungundderBodenreflektion- auchnichtbei konstantemVCD.
Hiervonkannmansichz.B.durchdieDOAS-AuswertungsimulierterMessspek-
tren überzeugen,bei der in kontrollierterWeiseatmosphärischeParameteroder
dieBodenreflektionvariiertwerdenkönnen.DaderAMF sogewähltwerdensoll-
te,dassdieDivisiondesSCD-ParametersdurchdenAMF -Parameterdiekonstant
angenommeneVCD ergibt, übertragtsichdieAbhängigkeit desSCD-Parameters
von der Atmosphärenzusammensetzungund der Albedo direkt auf den AMF.
Der Grund für dieseSCD-Abhängigkeit liegt darin, dasseine Zunahme(Ska-
lierung) der differentiellenSpurengasabsorptionzwar (meist)der Zunahmeder
VertikalsäuledesentsprechendenSpurengasesentspricht,diesZunahmeaberauch
durchandereEffekteerzieltwordenseinkann,z.B. übereineZunahmedesmitt-
lerenLichtwegesaufgrundvermehrterStreuung(Aerosole,Bodenalbedo,etc.).
Die differentiellenspektralenStrukturenin der Messungerlaubenesbei Streu-
lichtmessungenalso im Allgemeinennicht, eindeutigauf die Spurengasmenge
zurückschließen.Eine falscheModellannahmez.B. bzgl. der Aerosoleoderder
Bodenalbedoführt so zu einer fehlerhaftbestimmtenSpurengas-Vertikalsäule.
DieseMehrdeutigkeit kann- wennüberhaupt- nur dadurchgelöstwerden,dass
alle relevantenParameter, die mit derSpurengasmessunginterferieren,ebenfalls
genaumitbestimmtbzw. mitberücksichtigtwerden.Dies ist in der Praxismeist
nichtzuerreichen,worauseinengewisserRestfehlerresultiert.

Wie kann nun der AMF konkret berechnetwerden?Er könntenatürlich ein-
fachdirektentsprechendseinerDefinitionAMF : ¢ SCD � VCD berechnetwerden.
HierzumüsstemaneinenDOAS-Fit mit simuliertenMessdatenzur Bestimmung
vonSCD durchzuführt,analogdemDOAS-Fit mit denrealenMessdaten.Hierbei
mussbereitseine geeigneteAtmosphärenzusammensetzungund Bodenreflekti-
onangenommenwerden.Die gewählteAtmosphärenzusammensetzunglegt dann
auchdasin dieAMF -Berechungeingehende(Modell-)VCD fest.Damitwäreder
AMF eindeutigbestimmt.
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Der AMF jedochmeistandersberechnet- undzwar mit geringeremRechenzeit-
aufwand- in demdieStrahlungstransportgleichungnurbeieinereinzigenWellen-
längegelöstwird. Die nachfolgendeFormelist dieüblicherweiseverwendete;sie
wird auchbeideroperationellenGOME-Auswertungeingesetzt:

AMFi ¢ SODi ¥ λ ¦
VODi ¥ λ ¦ ¹ (5.16)

Die GrößenSOD undVOD sindfolgendermaßendefiniert:

Die vertikaleoptischeDicke VOD ist dasvertikal vom Erdbodenbis zumOber-
randderAtmosphäreintegrierteProduktausangenommenerAnzahldichteρi und
Absorptionsquerschnittσi desi-tenSpurengases,also

VODi ¥ λ ¦ : ¢ Â
z
σi ¥ zº λ ¦ ρi ¥ z¦ dz ¢ σi ¥ λ ¦ µ VCDi

¹ (5.17)

DasGleichheitszeichengilt nur für denFall, dassderAbsorptionsquerschnittσi

nichtvonderHöheabhängt.

Die schrägeoptischeDickeSOD (slantopticaldepth) einesSpurengasesist defi-
niert überdennatürlichenLogarithmusdesQuotientenzweierStrahlungswerte:

SODi ¥ λ ¦ : ¢ ln
I
� i ¥ λ ¦

I Ä i ¥ λ ¦ ¹ (5.18)

Hierbeiist I Ä i ¥ λ ¦ diesonnen-normierteStrahlung(alsoI ¢ R� I � ) berechnetfür die
angenommene(„mittlere“) Modell-Atmosphäreund Modell-Albedo,sowie für
die aktuelleBeobachtungsgeometrieunddenaktuellenSonnenstand.I � i ¥ λ ¦ wird
analogberechnet,jedochmit einerAusnahme:dasSpurengas,für denderAMF
berechnetwerdensoll (Index i), ist hier in derModell-Atmosphäre„ausgeschal-
tet“ worden.SODi entsprichtsomit demgesamtenspektralenSpurengas-Signal
oder -“Fingerabdruck”in der simuliertenStrahlungsmessung.VODi würde im
VergleichdazudemSpurengas-Signalin einerMessungentsprechen,bei derdas
Licht die Atmosphärenur einmal in vertikalerRichtungdurchlaufenhätte(wä-
re solcheineMessgeometriefür globaleMessungenmöglich,würdenviele der
in dieserArbeit diskutiertenSchwierigkeitenhinfällig sein).DasVerhältnisder
beidenGrößenSOD undVOD gibt daherdie relative Zunahmeder Absorption
durch dasSpurengasaufgrundder Beobachtungsgeometriean und kann daher
als (wellenlängenabhängiger)Lichtweg-Verstärkungsfaktor interpretiertwerden.
Es ist meist - besondersbei einer optischdünnenAtmosphäre- nur schwach
von der Wellenlänge,der genauenAtmosphärenzusammensetzungund der Bo-
denreflektionabhängig.Im Fall deseinfachenModells am AnfangdesKapitels
(wohldefinierterLichtweg,monochromatischesLicht, etc.)istSODi geradeAMFi µ
VODi, da sich beim dort verwendetenModell alle anderen(Exponential-)Ter-
meexakt wegkürzenwürden,wennmanzwei Modell-Strahlungenmit undohne
Spurengasabsorptiondurcheinanderteilenwürde.
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Die beschriebeneDOAS-Methodesetztvoraus,dassderAMF innerhalbdesge-
wähltenspektralenFitfenstersnicht von der Wellenlängeabhängt.Dies ist im
Falle eineroptischhinreichenddünnenAtmosphärein guterNäherungder Fall,
nicht jedochbei derGOME oderSCIAMACHY Ozon-Bestimmungmittelsdes
325-335nm Fitfensters.Folglich zeigt der Ozon-AMF, berechnetnachFormel
(5.16),einestarke Wellenlängenabhängigkeit, insbesonderefür großeSonnenze-
nitwinkel,dahierdieAbsorptionaufgrunddergroßenLichtwegeamstärkstenist.
Im nächstenAbschnittwird gezeigt,dassdennocheineStandard-DOAS Ozon-
Auswertungim UV -Spektralbereichmöglichist, undzwar mittelseinesgeeignet
gewähltenrepräsentativen AMF. Überraschenderweiseist dies jedochnicht der
mittlereAMF desspektalenFitfensters,sondern- in guterNäherung- derKlein-
ste.In dem325-335nm Fitfensterentsprichtdiesder Wellenlängeder stärksten
Ozonabsorptionbei 325nm.Im nächstenAbschnittsoll dieserSachverhaltnäher
begründetwerden.

Eine weitereSchwierigkeit bei der Satelliten-DOAS Auswertungresultiertdar-
aus,dasssichBeobachtungsgeometrieundSonnenzenitwinkel aufgrundderBo-
denabtastung(Scan)sowie durchdie Satellitenbewegungkontinuierlichändern.
Um einenfür dasgesamteBodenpixel repräsentativenAMF zu erhalten,werden
mehrereAMF - entsprechendmehrerenScanwinkelnproBodenpixel - gemittelt.

Wie dieserAbschnittgezeigthat, basiertder StandardDOAS-Algorithmuszur
BestimmungvertikalenSäulen(dichten)von SpurengasenausStreulichtmessun-
gen auf einer Vielzahl von Annahmenund Approximationen.Dieseführen zu
Vertikalsäulen-Fehlern,die z.B. mit numerischenExperimentensowie durchden
Vergleichmit unabhängigenMessungenquantifiziertwerdenmüssen.

Im dritten Teil dieserArbeit soll ein alternativesAuswerteverfahrenuntersucht
werden,welchesinsbesonderefür Linienabsorberim nahenInfrarotenangemesse-
nerist. DerenAbsorptionsquerschnittzeigtim AllgemeineneinestarkeTempera-
tur-, Druck- undWellenlängenabhängigkeit undist oft relativ groß,entsprechend
einerstarkenAbsorptionbzw. einergroßenoptischenDicke.Weiterhingibt esoft
einenspektralenÜberlappmehrererLinienabsorber. All dieseEffektemüssenbei
derDatenauswertungangemessenberücksichtigtwerden.

Modifiziertes DOAS-Verfahren und repräsentativer AMF

Die in diesemAbschnittbeschriebeneUntersuchungund ihre Resultatewurden
Anfang1996vonDr. V. V. Rozanov unddemAutor dieserArbeit erarbeitet(siehe
auchBurrowset al. 1999 [20]). Ausgangspunktder Untersuchungwar eineEr-
klärungsowie eineKorrekturfür damalserzieltesignifikantzu niedrigeGOME-
DOAS Ozon-Vertikalsäulenzufinden,welchedieVorabversiondesGOMEData
Processors(GDP), die Versionvor der erstenoffiziellen operationellenProzes-
sorversion,insbesonderebeihohenSonnenzenitwinkeln,lieferte.Aufgrunddieser
Untersuchungwird seitdemfür dieoperationelleGOME-Ozonauswertunganstel-
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le desdamaligenAMF beiderWellenlänge330nm,derZentral-Wellenlängedes
325-335nm DOAS-Fitfensters,derAMF bei der repräsentativerenWellenlänge
325nm verwendet.

In Bereich325-335nm ist die Ozonabsorptionrelativ stark.Der OzonAirmass-
Faktor, berechnetnachGleichung(5.16), zeigt dahereine ausgeprägteWellen-
längenabhängigkeit (sieheAbbildung 5.2 oben).Die im vorigen Abschnitt be-
schriebeneStandardDOAS-Methodeverlangtjedochdie Verwendungnur eines
Airmass-Faktors.In diesemAbschnittsoll daherbeschriebenwerden,wie solch
ein repräsentativer AMF definiert und berechnetwerdenkann. Diesesist ins-
besondereauchvor dem Hintergrund der Diskussionüber „die richtige AMF -
Formel“ zurAuswertungvon(GOME-) Streulichtspektrenzusehen(siehehierzu
insbesondereMarquard etal. 1997[85] undStammesetal. 1999[130]).

Wie Abbildung5.2 zeigt,folgendie spektralenStrukturendesAMF im Bereich
325-335nmden(invertierten)StrukturendesOzon-Absorptionsquerschnitts.Der
Grund hierfür ist der Folgende:NachGleichung(5.16) wird der AMF als das
Verhältnisderschrägenzur vertikalenoptischenDicke desentsprechendenSpu-
rengases(AMF ¢ SOD� VOD) berechnet.UntergewissenVoraussetzungensollte
diesin guterNäherungdemeinfacherzuinterpretierendenVerhältnisvonSCD zu
VCD entsprechen(sonstwürdedie RechenvorschriftAMF ¢ SOD� VOD keinen
Sinnmachen).Die vertikaleSäuleVCD hängtnicht vonderWellenlängeab. Die
SCD entsprichtderMolekül-Konzentrationintegriertüberden„mittleren“ Licht-
weg (hier soll lediglich diesegrobeaberanschaulicheInterpretationverwendet
werdenundnicht die strengeaberunanschaulicheDefinition mittelsderDOAS-
Gleichung).Bei starker Absorptiondringt dasLicht jedoch(im Mittel) weniger
tief in die Atmosphäreein, die mittlereodereffektive Steuhöheliegt dannhöher
in derAtmosphärealsbeischwacherAbsorption.Folglich ist dieSCD- undsomit
auchderAMF - bei starkerAbsorptionkleineralsbei schwacherAbsorption.Da
dieAbsorptionsstärkevonderWellenlängeabhängt,hängtauchderAMF im All-
gemeinenvon der Wellenlängeab. DieseWellenlängenabhängigkeit nimmt mit
zunehmendemSonnenzenitwinkel aufgrundder Zunahmeder Absorptiondurch
dieLichtwegverlängerungzu.

Bei der bereitsangesprochenen„modifiziertenDOAS-Methode“,welcheunten
jedochnochnäherbeschriebenwerdenwird, kanndieseWellenlängenabhängig-
keit desAMF explizit berücksichtigtwerden.Allerdings ist dieseMethodebe-
deutendrechenzeitintensiver, da hierbei nicht nur der AMF bei einer einzigen
Wellenlängeberechnetwerdenmuss,sondernbei allen diskretenWellenlängen
desFitfensters.DieseMethodekonntedahernicht für die operationelleGOME-
Auswertungimplementiertwerden.

In diesemAbschnittwird gezeigt,warumder Ozon-AMF bei 325 nm, welcher
seitdererstenoffiziellenProzessorversiondesGDP aufgrundderResultatedieser
Studieverwendetwird, in guterNäherungalsrepräsentativ für dasFitfenster325-
335nm angesehenwerdenkann.
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Abbildung 5.2: Oben: Ozon Airmass-Faktoren für verschiedeneSonnenzenit-
winkel, berechnet mit GOMETRAN nach Gleichung (5.16). Szenario:Nadir-
Beobachtung, Albedo0,1, die Druck-, Temperatur- und Ozon-VMR-Profile ent-
sprechen „Januar 55Î Nord“ (MPI für Chemie, Mainz, chemo-dynamisches
2D-Modell,berechnetundzurVerfügunggestelltvonC. Brühl). Unten:OzonAb-
sorptionsquerschnitte bei drei Temperaturen, gemessenmit GOME (A. Richter,
persönlicheMitteilung, sowieBurrowsetal. 1999[19]).

DiesesResultatwurde empirischgefunden,indem simulierteMessungenmit-
telsderDOAS-Methodeausgewertetundanalysiertwurden.Hierbeiwurdenfür
unterschiedlicheSzenarien(verschiedeneSonnenzenitwinkel, Ozonprofile,Ae-
rosolgehalte,Albeden,etc.) die entsprechendenOzon-SCD mittels DOAS-Fit
bestimmt.Der„wahre“(oderoptimale)AMF, hierdefiniertalsderjenigeAirmass-
Faktor, welcherexaktdiein diesemFall bekannteVertikalsäule(dieModell-VCD)
reproduziert,ist einfach die SCD desDOAS-Fits dividiert durch die Modell-
VCD. Bei all diesenUntersuchungenwar die Modellatmosphäre,welchezur Be-
rechungder Airmassfaktorenverwendetwurde,identischmit der bei der simu-
lierten MessungverwendetenAtmosphäre.HierdurchkönnenFehleraufgrund
„schlechtgeschätzter“Parametervermiedenwerden.Der so bestimmtewahre
AMF wurdedannmit demAMF -Spektrumverglichen.In allenuntersuchtenFäl-
lenstimmtederAMF bei325nminnerhalb1-2%mit demwahrenAMF überein,
vorausgesetzt,man beschränktdie Auswertungauf Sonnenzenitwinkel (SZW)



5.2Inversions-Algorithmenzur Auswertungder Nadir-Messungen 103

unterhalbetwa 80Î . Oberhalb80Î könnendie Abweichungendurchauseinige
Prozentbetragen,z.B.biszu6%beieinemSZW von92Î (sieheAbbildung5.3).
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Abbildung5.3:Ozon-Vertikalsäulenfehler, wie siesich bei Verwendungverschie-
denerAirmass-Faktorenergeben.

Im Gegensatzhierzuresultiertdie VerwendungdesAMF bei 330nm in deutlich
unterschätztenOzon-VCD (Fehler:2-4%für SZW Ñ 70Î ; bis zu 35%für SZW
umdie92Î ).
Mittels desmodifiziertenDOAS-VerfahrenskönnendieOzon-VCD jedochnahe-
zu fehlerfreiausdensimuliertenMessspektrenabgeleitetwerden,sogarfür einen
SZW von 92Î . Abbildung 5.3 zeigt VCD-Fehler, wie sie sich bei Verwendung
verschiedenerAirmass-Faktorenergeben.Hierbei wurde die gleicheModellat-
mosphäreverwendet,welcheauchderAbbildung5.2zugrundeliegt.

DasüberraschendeResultat,dassgeradederkleinsteAMF einesspektralenFit-
fenstersals ein guterRepräsentantfür dasgesamteFitfensterangesehenwerden
kann,soll im Folgendenbegründetwerden.Hierbeiseibetont,dassdiesesErgeb-
nis nicht auf dashier diskutierte325-335nm Fitfensterbeschränktist. Analoge
Resultatewurdenauchfür andereFitfenstergefunden.

Um besserverstehenzu können,wie dasmittels Gleichung(5.16) für ein gege-
benesspektralesFitfensterberechneteAMF -Spektrum(also AMF Ò λ Ó ) auf den
repräsentativen (oder “wahren”) Airmassfaktor AMFrep (eine Zahl) abgebildet
wird, wäre es hilfreich, die spektraleGewichtungsfunktiong Ò λ Ó dieserAbbil-
dungzu kennen.In Vektordarstellungformuliert soll AMFrep als Skalarprodukt
vonAMF -Vektora undGewichtsvektorg dargestelltwerdenkönnen:

AMFrep Ô´Õ
i

giai Ô : Ö g × aØ (5.19)
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Hierbeiist gi : Ô g Ò λi Ó undai : Ô AMF Ò λi Ó .
UnterdemrepräsentativenoderwahrenAirmass-FaktorAMFrep soll hierderjeni-
geAMF verstandenwerden,welcherdie wahreVCD unter„idealenBedingun-
gen“exaktreproduziert.UnteridealenBedingungensoll hiereineAuswertungmit
fehlerfreiensimuliertenMessdatenverstandenwerden,bei denendie Atmosphä-
re, die zur Berechnungder „gemessenen“Spektrendefiniertwird, identischist
mit derfür die AuswertungverwendetenModell-Atmosphäre.Hierdurchkönnen
Störungender Auswertungdurch„schlechtgeschätzte“ParameteroderNichtli-
nearitätenausgeschlossenwerden.DieEinflüssedieser„Störungen“sindnatürlich
bei einerendgültigenBeurteilungeinesAlgorithmusmit zu berücksichtigen.Zu-
mindestist jedochzu fordern,dassdie Auswertungunter idealenBedingungen
fehlerfreifunktioniert.Diessoll hier angestrebtwerden.Die wahreVCD ist hier
dieVCD derModell-Atmosphäre.

Im Folgendenwird nun zuerstdie sogenannte„modifizierte DOAS-Gleichung“
vorgestelltwerden,mittels der - unterdengenanntenidealenBedingungen- ei-
nefehlerfreieVertikalsäulenbestimmungmöglichist. DieseGleichungwird dann
verwendet,umAMFrep bzw. denGewichtsvektorg herzuleiten.

Ausgangspunktfür die Herleitungder modifiziertenDOAS-Gleichungsei die
folgendeGleichung:

τgem
λ Ò VCD Ó : Ô Ù ln Ú Rgem

λ Ò VCD Ó
Igem
o Û λ Ü (5.20)Ý Ù ˆVCD

¯VCD
ln Ú Rmod

λ Ò ¯VCD Ó
Imod
o Û λ Ü Ù PÞλ ß

Die gemesseneschrägeoptischeDicke τgem
λ , definiertalsdernegative natürliche

Logarithmusder gemessenensonnen-normiertenRadianz,alsoErdradianzRgem
λ

dividiert durchSonnenirradianzIgem
o Û λ , wird hier (abgesehenvonSkalierungsfaktor

ˆVCD à ¯VCD und Polynom PÞλ) direkt der entsprechendenModellgröße
ln Ò Rmod

λ à Imod
o Û λ Ó gleichgesetzt.VCD bezeichnethier die wahreOzon-Vertikalsäule

derbeobachtetenAtmosphäre. ¯VCD ist die entsprechendeVertikalsäulederMo-
dellatmosphäreund ˆVCD ist die mittels least-squares Minimierung abzuschät-
zendeVertikalsäule(der VCD-Fitparameter).Der Skalierungsfaktor ˆVCD à ¯VCD
ist alsodasVerhältnisdergemessenenVCD zur Modell-VCD. Mittels desPoly-
nomssollen,wie bereitserläutert,breitbandigeStöreffektekompensierenwerden.
DieseStöreffekte spielenbei denhier angestelltenBetrachtungenjedochkeine
Rolle,daja diebeobachteteAtmosphäreunddieModell-Atmosphäre(ebensowie
die Bodenreflektion)identischsindundeinefehlerfreiMessungvorliegt („ideale
Bedingungen“).Diesbedingtauch,dass ¯VCD mit VCD übereinstimmt.Gleichung
(5.20)kanndaherhier trivialerweisesimultanfür alle Wellenlängenerfüllt wer-
den,wenn ˆVCD Ô VCD gewähltwird. Die gemesseneVertikalsäule ˆVCD ist also
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identischmit derwahrenVertikalsäuleVCD. Gleichung(5.20)erlaubtalso- wie
gefordert- unteridealenBedingungeneinefehlerfreieVertikalsäulenmessung.

Gleichung(5.20) kann in die folgendeGleichungtransformiertwerden,wobei
Rmod Ò 0Ó ähnlich berechnetwird wie RmodÒ ¯VCD Ó , allerdingsist hierbei dasin-
teressierendeSpurengas,in diesemFall Ozon,in derModellatmosphäre„ausge-
schaltet“worden:

τgem
λ Ò VCD Ó Ý ˆVCD

¯VCD á ln Ú Rmod
λ Ò 0Ó

Rmod
λ Ò ¯VCD Ó Ü Ù ln Ú Rmod

λ Ò 0Ó
ImodÎ Û λ Üãâ Ù PÞλ (5.21)

Im Falle nur einesAbsorbers(dies ist in guter Näherungder Fall für dashier
betrachteteSpektralinterval) enthältderTermln Ò Rmod

λ Ò 0ÓIà ImodÎ Û λ Ó keineSpurengas-
AbsorptionundsomitkeinedifferentiellenspektralenStrukturen(derRing-Effekt
wurdehier vernachlässigt).DieserTerm ist dahereineglatteFunktionder Wel-
lenlänge,welchegut durchein Polynomapproximiertwerdenkann.DieserTerm
soll daherzusammenmit PolynomPÞ zumPolynomP zusammengefasstwerden.

Tut mandiesundersetztdieabsoluteErdradianzRdurchdieäquivalentesonnen-
normierteRadianzoderIntensitätI , soergibt sichdie
modifizierte DOAS-Gleichung:

τgem
λ Ò VCD Ó Ý ˆVCD

¯VCD á ln Ú Imod
λ Ò 0Ó

Imod
λ Ò ¯VCD Ó Üäâ Ù PλÔ ˆVCD

¯VCD
SODO3

λ Ù Pλ (5.22)

Die „schrägeoptischeDicke“ von Ozon, SODO3
λ , entsprichtgenauder bereits

mittelsGleichung(5.18)gegebenenSOD-Definition.

Gleichung(5.22)kannauchhergeleitetwerden,indemmanfordert,dassdie ge-
messeneoptischeDicke - über den gesamtenBereichmöglicherVCD-Werte -
linearvondervertikalenSäuledesinteressierendenSpurengasesabhängt:

τgem
λ Ò VCD Ó : Ô Ù ln Ò Igem

λ Ò VCD Ó�Ó (5.23)Ý Ù ln Ò Imod
λ Ò ˆVCD Ó�Ó Ý aλ å bλ æ ˆVCD ß (5.24)

Die Parameteraλ undbλ ergebensichdannaus:Ù ln Ò Imod
λ Ò 0ÓIÓ Ô aλ (5.25)

und Ù ln Ò Imod
λ Ò ¯VCD Ó�Ó Ô aλ å bλ æ ¯VCD ß (5.26)
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Hierausfolgt direkt

τgem
λ Ò VCD Ó Ý Ù ln Ò Imod

λ Ò 0Ó�Ó å ˆVCD
¯VCD

ln Ú Imod
λ Ò 0Ó

Imod
λ Ò ¯VCD Ó Ü#ç (5.27)

worausGleichung(5.22) folgt, wenn man den erstenModell-Term durch ein
Polynomersetzt.

DieseHerleitungzeigt,dassdermodifizierteDOAS-AnsatzLinearitätübereinen
großenBereichvonVCD-Wertenverlangt.Dieserfordertjedocheineoptischhin-
reichenddünneAtmosphäre.Wenn dieseBedingungjedochnicht gegebenist,
nimmtderFehlerdergemesseneVertikalsäulemit zunehmenderAbweichungder
Modell-VCD vonderwahrenVCD zu.

Beim Standard-DOAS-Verfahrensinddie Fitparameterdie Spurengas-SCD, und
die bekanntenReferenz-FunktionendeslinearenFits sind die Absorptionsquer-
schnitte.Die SCD werdenmittelsDOAS-Fit bestimmtundwerdendannin einem
zweiten- getrennten- Schritt in die gewünschtenSpurengas-VCD durchAMF -
Divisiontransformiert.

BeimmodifiziertenDOAS-VerfahrensinddieebenfallsbekanntenReferenzfunk-
tionendie modelliertenSpurengas-SOD, dividiert durchdie entsprechendenMo-
dell-VCD (= ¯VCD). Der Fitparameterist direkt die gesuchteSpurengas-VCD (=

ˆVCD). Die modifizierteDOAS-MethodeerfordertStahlungstransportsimulatio-
nenfür alle (diskreten)WellenlängendesFitfensters(ca.100für das325-335nm
Fensterbei GOME); beimStandard-DOAS-VerfahrenmussderAMF hingegen
nurbeieinereinzigenWellenlängeberechnetwerden.

Mittels der modifiziertenDOAS-Gleichung(5.22) und denGleichungen(5.16)
und(5.17)kannmansehen,dass

SODO3
λ Ô σλ è AMFλ è ¯VCD (5.28)

gilt, wennderAbsorptionsquerschnittdesentsprechendenSpurengasesnicht von
der Höhe abhängt.In diesemFall unterscheidetsich dasmodifizierteDOAS-
Verfahrenvom Standard-DOAS-Verfahrenlediglich dadurch,dassnunderAMF
eineFunktionder Wellenlängeseindarf. Im Grenzfall eineroptischdünnenAt-
mosphäreist derAMF in guterNährunginnerhalbdesmeistrelativ kleinenspek-
tralenFitfensterskonstant.In diesemFall sinddieStandard-DOAS-Methodeund
diemodifizierteDOAS-Methodeäquivalent.

Die modifizierte DOAS-Gleichungerhält man also aus der StandardDOAS-
Gleichung,indem der AMF wellenlängenabhängigwird. Anstelle jedoch den
spektralen AMF multipliziert mit dem Ozon-Absorptionsquerschnittals
Referenzspektrumfür die modifizierteDOAS-Methodezu nehmen,kann man
auchdirekt die Modell-SOD dividiert durchdie Modell-VCD verwenden(sie-
heGleichung(5.28)),dahierdurchdie Höhenabhängigkeit desAbsorptionsquer-
schnittsdesentsprechendenSpurengasesvoll mit berücksichtigtwerdenkann.
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DadermodifizierteDOAS-Ansatz(unteridealenBedingungen)einegenaueVCD-
Bestimmunggestattet,soll Gleichung(5.22)alsAusgangspunktfür dieHerleitung
desGewichtsvektorsg dienen.Zu diesemZweck mussallerdingsangenommen
werden,dassderAbsorptionsquerschnittσ Ò λ Ó nicht von Druck-oderTemperatur
abhängtbzw. daseingeeigneterrepräsentativerhöhenunabhängigerAbsorptions-
querschnittdefiniertwerdenkann.

DerrepräsentativeAirmassfaktorAMFrep kannbestimmtwerden,indemmanfor-
dert,dassdasStandard-DOAS-Verfahrendieim least-squaresSinnegleicheVCD
liefernsoll wie dasmodifizierteDOAS-Verfahren.AMFrep ergibt sichdanndurch
Minimierung der Abweichungvon Standard-DOAS- und modifizierterDOAS-
Gleichung.HierbeisindAMFrep unddie KoeffizientendesPolynomsfreie Fitpa-
rameter(AMF Ò λi Ó undσ Ò λi Ó sindvorgegeben):Õ

i é AMF Ò λi Ó σ Ò λi Ó Ù AMFrepσ Ò λi Ó Ù P Ò λi Ó^ê 2 ë min. (5.29)

In AnhangB wird gezeigt,dassdie Lösungdiesesleast-squaresProblemsin der
folgendenFormgeschriebenwerdenkann:

AMFrep Ô Ö g × aØ ç (5.30)

wobeidie i-teKomponentevonVektorg gegebenist durch

gi Ô Ò XPx Ó iÑ Px × x ì ß (5.31)

Vektor x entsprichtdemwellenlängenabhängigenOzon-Absorptionsquerschnitt.
Matrix X ist eine Diagonalmatrix mit Xii Ô xi Ô σ Ò λi Ó . P ist die Matrix
1 Ù L Ò LTL ÓSí 1LT mit Li j Ô λ j í 1

i . T bedeutettransponiert.Ò XPx Ó i ist die i-te
KomponentevonVektorXPx.

Gleichung(5.30)hatbereitsdiegewünschteSkalarprodukt-Form.Allerdingsent-
sprichtAMFrep nachGleichung(5.30)nichtganzderursprünglichenZielsetzung,
daernichtzuexaktdemgleichenVCD führenmuss,dendasmodifizierteDOAS-
Verfahrenergebenwürde. Der Grund hierfür ist, dassbei der Herleitungvon
AMFrep nureineleast-squaresMinimierungdurchgeführtwurde- exakteGleich-
heitwurdenichtgefordert.

Es kann gezeigtwerden(sieheAnhangB), dassderjenigeAirmassfaktor, wel-
cherexaktdieVCD reproduziert,welcheauchdasmodifizierteDOAS-Verfahren
ergebenwürde,folgendermaßenberechnetwerdenkann:

AMFrep Û exakt Ô Ö x × PyØÖ x × PxØ Ö Xa × PXaØÖ Xa × PyØ ß (5.32)

Die i-teKomponentevonVektory ist yi Ô SODO3 Ò λi Ó , alsodieOzon-SOD.
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DieseGleichungist bedeutendschwierigerzu interpretierenalsGleichung(5.30),
welchedirekt denspektralenGewichtsvektorenthält.Der Unterschiedzwischen
AMFrep undAMFrep Û exakt ist jedochklein ( î 1%).Dahersoll im Folgendenmit-
telsdeseffektiv gleichwertigenabereinfacherzu interpretierendenAMFrep, also
mittelsGleichung(5.30),argumentiertwerden.

DieKenntnisdesGewichtsvektorsggestattetesnunzuverstehen,wiesoderklein-
ste AMF einesFitfenstersein guter Repräsentantfür dasgesamteFensterist:
dieVektorkomponentengi zeigenan,wieviel ai : Ô AMF Ò λi Ó zumrepräsentativen
AMF, AMFrep, beiträgt.Hierbeiist zubeachten,dassdieSummeüberallegi zwar
1,0ergibt,dieeinzelnenWerteaberdurchausnegativ seinkönnen.Derinteressan-
testePunktist jedoch,wie manAbbildung5.4entnehmenkann,dassg unda stark
anti-korreliertsind.g hatsogarnegativeWertedort,wo die (lokalen)Maximades
spektralenAMF liegen.Die Gewichtegi sindamgrößtenbei denspektralenMi-
nimadesAMF. Diesbedeutet,dassAMFrep sehrstarkin Richtungderbzw. des
kleinstenAMF desFitfenstersgewichtetist. Im Allgemeinenist AMFrep nahebei
- abernichtnotwendigerweiseidentischmit - demkleinstenAMF desFitfensters
(ausdenAbbildungen5.3 und5.4 kannmanfolgern,dassfür dasgezeigteBei-
spielderAMF bei325,2nmeinbessererWert für Sonnenzenitwinkel umdie90Î
wäre).Esist sogarmöglich,dassderoptimalsteAMF kleiner ist alsderkleinste
AMF desgesamtenFitfensters.

Die ResultatediesertheoretischenStudiesind also in qualitativer Übereinstim-
mungmit demempirischgefundenenResultat,dassderkleinsteAMF einesDOAS-
FitfensterseinguterRepräsentantfür dasgesamteFitfenstersist.

5.2.2 Der operationelleIAS Algorithmus

Wie bereitserläutert,basiertderDOAS-Algorithmusauf Voraussetzungen,wel-
che für Linienabsorberim Allgemeinennicht erfüllt sind. Der für die SCIA-
MACHY-Messungenim nahenInfrarotenvorgeseheneoperationelleIAS-Algo-
rithmus (Infrared AbsorptionSpectroscopy) (Spurr 1998 [127]) soll - im Ge-
gensatzzum DOAS-Algorithmus - nicht auf der AnpassungoptischerDicken
an die gemesseneStrahlungzwecksBestimmungvon schrägenSäulenbasie-
ren,sondernauf derdirektenAnpassungderModell-Strahlungandie gemessene
sonnen-normierteStrahlungmittels einesnicht-linearenAnpassungsverfahrens.
Die Berechungder Strahlungerfolgt mittels einer Modellatmosphäre,bei der
effektiv die Vertikalprofileder zu bestimmendenSpurengasein einer iterativen
Prozedurskaliertwerden.Die (skalierte)Modell-Vertikalsäule,bei der sich die
besteÜbereinstimmungzwischenMessungundModell ergibt, wird dannmit der
tatsächlichenVertikalsäuledesSpurengasesidentifiziert.

Um den Aufwand bei der Strahlungstransportsimulationin Grenzenzu halten,
wird hierbei jedochnicht die vollständigeStrahlungstransportgleichunggelöst.
Vielmehrwird dieStrahlungalseinTransmissionstermT multipliziert mit einem



5.2Inversions-Algorithmenzur Auswertungder Nadir-Messungen 109

325ï 326ï 327ï 328ï 329ï 330ð 331ð 332ð 333ð 334ð 335ð
Wellenlaenge [nm]ñ-0.05

0.00

0.05

0.10

0.15

0.20
g 

[-
]

8.0

8.5

9.0

9.5

10.0

10.5

11.0

A
M

F
 [-

]

gò AMF

Abbildung 5.4: Spektraler AMF (gestrichelte Linie) und die entsprechenden
Gewichte g (durchgezogene Linie), berechnet für dieselbeModellatmosphäre
und Beobachtungsgeometrie, wie sie auch für die Abbildungen 5.2 und 5.3
definiertwurde. Der Sonnenzenitwinkel ist hier 88ó . Der in die Berechungenein-
gehendehöhenunabhängige Ozon-Absorptionsquerschnitt entspricht hier einer
Temperatur von221K.

PolynomP niedrigerOrdnungapproximiert:

I Ò λi ç c ç b Ó Ý Ñ T Ò λ ç cÓ è P Ò λ ç b Óôì ∆λi ß (5.33)

Wellenlängeλi bezeichnethier die Zentralwellenlängedesi-ten Detektorpixels.
DiespitzenKlammerndeutendieFaltungdesAusdrucksin denKlammernmit der
Instrumenten-Spaltfunktionan.Vektorc enthältdiezubestimmendenVertikalsäu-
len und Vektor b die Polynomkoeffizienten,welcheebenfalls freie Fitparameter
sind. T ist die monochromatischeTransmission,berechnetentlangeinesSon-
nenstrahlsvon seinemEintritt in die Atmosphärebis zum Erdbodenund von
dort entlangdesInstrumenten-Sehstrahlsdurchdie Atmosphärezurückbis zum
OberrandderAtmosphäre(analogAbbildung5.1).

Die Berechnungder TransmissionT erfolgt mittels line-by-lineBerechnungen.
Um denRechenzeitaufwand in Grenzenzu halten,sollendie Absorptionsquer-
schnitte,die hierfür benötigtwerden,tabelliertwerden.Weiterhinist geplant,die
Auswertungauf einigerelativ kleinespektraleFitfensterzu beschränken.Dieses
ist erforderlich,um einerseitsdenRechzeitaufwandund andererseitsdie Größe
dererforderlichenDatenbankenin Grenzenzuhalten.

Mittels desPolynomssollen- wie beiderDOAS-Methode- spektralbreitbandige
Störeffektekompensiertwerden.Hierunterwird hier auchdie (Vielfach-)Streu-
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ung verstanden.In wie weit der Einfach-bzw. Vielfachstreuanteilder Strahlung
im hier relevantenSpektralbereichum 2 µm durch ein Polynomapproximiert
werdenkann,wird im dritten Teil dieserArbeit untersucht.Dort wird danndie
vollständigeLösungder Strahlungstransportgleichungmit der hier angegebenen
IAS-Approximationverglichen.

5.2.3 Messungvon Ozon-Vertikalpr ofilen

AufgrundderstarkenZunahmedesOzon-Absorptionsquerschnittsmit abnehmen-
derWellenlängeim ultraviolettenSpektralbereichkönnen- mittelseinesOptimal
EstimationAlgorithmus- Ozon-VertikalprofileausdenGOME Nadir-Messungen
abgeleitetwerden(Hoogenetal. 1999[55], deBeek1998[30]). DieserOzonprofil-
Algorithmussoll auchzur InversionderSCIAMACHY Nadir-Messungeneinge-
setztwerden(Spurr1998[127]). DasOptimal-Estimation-Prinzipwurdebereits
in Abschnitt5.1.3beschrieben.

5.3 Inversions-Algorithmen für die Limb- und Ok-
kultationsmessungen

Im RahmenderoperationellenAuswertungderLimb- undOkkultationsmessun-
genvon SCIAMACHY sollenAlgorithmeneingesetztwerden,welcheebenfalls
auf demOptimal-Estimation-Ansatzberuhen.Es sollenalsoModellspektrenan
die gemessenenSpektreniterativ undunterHinzunahmevon a-priori-Informati-
onenangepasstwerden,undzwar für alle Tangentenhöhensimultan(Spurr1998
[127]).

An dieserStelleseiangemerkt,dassdie im zweitenTeil dieserArbeit vorgestellte
correlated-kLinienabsorber-Parametrisierungauchfür die SimulationderLimb-
Messungenim Rahmender SCIAMACHY-Datenauswertungeingesetztwerden
soll. Für die genaueBerechnungder Limb-Strahlungist die pseudo-sphärische
Approximation,wie sie in dieserArbeit verwendetwird, jedoch zu ungenau.
Daher wird am IFE/IUP an verbessertenAlgorithmen gearbeitet(Rozanov et
al. 1999 [110], Kaiser et al. 1999 [64]), die es gestatten,die Krümmungder
Erdatmosphärebei der Strahlungstransportsimulationbesserberücksichtigenzu
können.
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Überblick zu Teil II

Im erstenTeil dieserArbeit wurde in die GrundlagendesStrahlungstransports
und der Inversionstheorieeingeführt.In diesemTeil geht es um ein Verfahren
zur beschleunigtennumerischeBerechnungderspektralgemitteltenStrahlungin
Spektralbereichen,dievonstarkwellenlängenabhängigenLinienabsorptionendo-
miniert sind. Dies betrifft praktischdengesamtenSpektralbereichab etwa 440
nm.Hier wird konkretderBereich440-2400nmuntersucht.õ In Kapitel 6 wird dasin diesemTeil derArbeit behandelteStrahlungstrans-

portproblembeschriebenund der Lösungsansatzzur Beschleunigungder
Strahlungstransportsimulationenvorgestellt.õ In Kapitel 7 wird diegenauesteMethodezurBehandlungvonLinienabsor-
bernbei Strahlungstransportsimulationenvorgestellt,die sogenannteline-
by-line (LBL ) Methode.DiesesSchemaist extrem rechenzeitintensiv und
daherim Allgemeinennur für Referenzrechnungengeeignet.õ In Kapitel 8 wird die correlated-k(c-k) distribution Methodevorgestellt.
Diesesist die MethodederWahl zur Beschleunigungvonnicht-monochro-
matischenStrahlungstransportsimulationen,beidenenLinienabsorptionund
VielfachstreuungeineRollespielen.õ In Kapitel 9 wird eine neueMethodevorgestellt,die es erlaubt,die c-k
Methodeauf Spektralbereichemit überlappendenAbsorptionenmehrerer
Gaseanzuwenden(„α-mixingSchema“).õ In Kapitel 10wird beschrieben,wie die c-k Parameter(effektiveAbsorpti-
onsquerschnitte)für die hier relevanteAnwendungbestimmtwerdenkön-
nen.õ In Kapitel 11wird dasneuentwickeltec-kSchema,welchesim Strahlungs-
transportmodellGOMETRAN implementiertwurde,mit LBL -Referenz-
rechnungenverglichen.Hierdurchwird dieGenauigkeit unddieGeschwin-
digkeit dieserMethodequantifiziert.





Kapitel 6

DasVorwärtsmodell-Problemfür
Linienabsorber

6.1 Definition der Zielgröße

Die vonSCIAMACHY im Nadir- undim Limb-ModusgemesseneGrößeI∆λ Ò λ j Ó
kannalsdie mit einerglockenförmigenInstrumentenfunktionf inst („Spaltfunkti-
on“, sieheAnhangC) gefaltetemonochromatischeRadianzIλ beschriebenwer-
den:

I∆λ Ò λ j Ó Ô÷ö λ j ø ∆λ ù 2

λ j í ∆λ ù 2
Iλ f inst

λ Û λ j
dλ Ý NÕ

i ú 1

wi Iλi
f inst
λi Û λ j ß (6.1)

Dies ist die Zielgröße,welchefür die Datenauswertungin Abhängigkeit von At-
mosphärenzusammensetzung,Bodenreflektion,SonnenstandundBeobachtungs-
geometrieberechnetwerdenmuss.λ j ist dieZentralwellenlängedes j-tenDetek-
torpixels.Die wi sindQuadraturkoeffizientenundN ist dieAnzahlderspektralen
Punkteλi , welchefür einegenauenumerischeIntegrationbenötigtwerden.∆λ
beträgtein VielfachesderHalbwertsbreitederSpaltfunktion.Um diesesIntegral
numerischzu bestimmen,mussIλ im Intervall é λ j Ù ∆λ à 2 ç λ j å ∆λ à 2ê auf einem
Wellenlängengitterλi berechnetwerden,welchesfein genugist, um einegenaue
numerischeIntegrationzu ermöglichen.Insbesondereim Falle von Linienabsor-
bern ist die benötigteAbtastfrequenzaufgrundder starken Wellenlängenabhän-
gigkeit derAbsorptionjedochsohoch,dasssehrlangeRechenzeitenerforderlich
wären.Daherist eswichtig, nachAlternativenzu suchen,die eserlauben,Glei-
chung(6.1)schnellerzu lösen- ohnedabeiunakzeptableGenauigkeitsverlustezu
erhalten.

Eine solcheAlternative soll im nächstenAbschnitt vorgestelltwerden.Hierbei
wird sichzunächstaufdeneinfachenFall einerhomogenenAtmosphärebeschränkt.
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Probleme,die bei derErweiterungauf inhomogeneAtmosphärenauftreten,wer-
denspäterdiskutiert(abAbschnitt8.2).

6.2 Parametrisierungsansatz für Linienabsorber

Um eineschnellereBerechnungdermittelsGleichung(6.1)definiertenZielgröße
I∆λ zu ermöglichen,betrachtenwir die monochromatischeStrahlungIλ Ò µ ç φ ç ϖ Ó ,
welcheeineplan-parallele,homogeneAtmosphärein Richtungµ, demKosinus
desZenit- oderPolarwinkels bzgl. der Vertikalen,und in RichtungAzimutwin-
kel φ, verlässt.Iλ Ò µç φ ç ϖ Ó entsprichthierbei Iλ der Gleichung(6.1). ϖ ist die
Einfachstreualbedo,alsodasVerhältnisausVolumenstreukoeffizient β undVolu-
menextinktionskoeffizientε Ô κc å β. Hierbeiist κc derKontinuum-Absorptions-
koeffizient,welcherLinienabsorberunberücksichtigtlässt.κc soll alsoinnerhalb
∆λ in guterNäherungkonstantsein- ebensoalle anderenoptischenParameter,
alsoauchβ. Diessetzteinhinreichendkleines∆λ voraus.

Einem Ansatzvon Minin 1988 [90] folgend,definierenwir nun eine Funktion
I Ò µ ç φ ç ϖ ç τ̂ Ó , welchedenAnteil der Strahlungbeschreibt,derenPhotonenWege
im BereichoptischerDicken zwischenτ̂ und τ̂ å dτ̂ zurückgelegt habenbevor
siedie Atmosphärein Richtung Ò µ ç φ Ó verlassen.̂τ ist Extinktionskoeffizientε in-
tegriert entlangdesgeometrischenWeges.In der hier betrachtetenhomogenen
Atmosphäreist diegeometrischeLängel all derWege,welcheeinembestimmten
τ̂ entsprechen,gleich,da l Ô l Ò τ̂ Ó Ô τ̂ à ε.

Die gesamteStrahlung,welchedie Atmosphärein Richtung Ò µç φ Ó verlässt,ist
danngegebendurch:

Iλ Ò µ ç φ ç ϖ Ó Ô ö ∞

0
I Ò µç φ ç ϖ ç τ̂ Ó dτ̂ ß (6.2)

Nun fügenwir einenLinienabsorberzu dieserAtmosphärehinzu,welcherdurch
denAbsorptionskoeffizientenκλ Ô kλρ charakterisiertist, wobeikλ seinAbsorp-
tionsquerschnittist und ρ seineKonzentration.kλ soll hier der einzigeoptische
Parametersein,derinnerhalb∆λ einesignifikanteWellenlängenabhängigkeit be-
sitzt.Die gesamteStrahlung,dienundieAtmosphäreverlässt,ist gegebendurch:

Iλ Ò µç φ ç ϖ Ó Ô ö ∞

0
I Ò µç φ ç ϖ ç τ̂ Ó exp Ò Ù κλl Ó dτ̂ ß (6.3)

I∆λ, definiertüberGleichung(6.1),kannnunfolgendermaßenbestimmtwerden:

I∆λ Ô ö ∞

0
I Ò µç φ ç ϖ ç τ̂ Ó á ö λ j ø ∆λ ù 2

λ j í ∆λ ù 2
exp Ò Ù κλl Ó f inst

λ Û λ j
dλ â dτ̂ ß (6.4)
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Wie bereitsgesagt,wird hier angenommen,dassβ undκc innerhalb∆λ konstant
sind.Diesgilt somitauchfür ϖ undτ̂. Wir definierennun,wie üblich,diefolgende
Transmissionsfunktion:Ñ T Ò l Óeì ∆λ : Ôûö λ j ø ∆λ ù 2

λ j í ∆λ ù 2
exp Ò Ù κλl Ó f inst

λ Û λ j
dλ (6.5)

DieseFunktionseidurcheineSumme- bestehendauswenigenTermen- hinrei-
chendgut approximierbar(auf die LösungdiesesProblemswird nochdetailliert
eingegangenwerden):Ñ T Ò l Óeì ∆λ

Ý Ñ T Ò l ÓeìüÞ∆λ : Ô MÕ
i ú 1

ωi exp Ò Ù κi l Ó ß (6.6)

ωi undκi seienhierbeibeliebigeParameter. Da Ñ T Ò 0Óeì Þ∆λ Ô 1 gilt, folgt:

MÕ
i ú 1

ωi Ô 1 ß (6.7)

Aus den Gleichungen (6.4) und (6.6) folgt (unter der Annahme, dassÑ T Ò l Óeì Þ∆λ Ô Ñ T Ò l Óeì ∆λ):

I∆λ Ô MÕ
i ú 1

ωi ö ∞

0
I Ò µç φ ç ϖ ç τ̂ Ó exp Ò Ù κi l Ó dτ̂ ß (6.8)

DieserGleichungentsprichtdieBeziehung

I∆λ Ô MÕ
i ú 1

ωi ö ∞

0
I Ò µç φ ç ϖ ç τ̂ Ó exp Ò Ù γi τ̂ Ó dτ̂ ç (6.9)

wenn

γi Ô κi

κc å β ß (6.10)

Das Integral in Gleichung(6.9) entsprichtformal der Laplace-Transformierten
derFunktionI Ò τ̂ Ó , welcheeineFunktionderVariablenγi ist. Die Laplace-Trans-
formierte fL Ò sÓ einerFunktion f Ò t Ó bzgl.derVariablens ist definiertals

fL Ò sÓ Ôþý�ÿ f Ò t Ó�� : Ô ö ∞

0
f Ò t Ó exp Ò Ù st Ó dt ß (6.11)

Hierbeiseiensowohl s alsaucht positive,reelleZahlen. f Ò t Ó seiNull für t Ñ 0.
In derhierverwendetenNotationlautetdieLaplace-Transformation

IL Ò γi Ó ÔÀý τ̂
i ÿ I Ò µç φ ç ϖ ç τ̂ Ó��eÒ γi Ó : Ô ö ∞

0
I Ò µç φ ç ϖ ç τ̂ Ó exp Ò Ù γi τ̂ Ó dτ̂ ß (6.12)
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DurchdashochgestellteSymbol(hier τ̂) amLaplace-Operatorsoll diejenigeVa-
riable von I gekennzeichnetwerden,auf die sich dasLaplace-Integral bezieht.
Weiterhin weicht die Notation dahingehendvon der üblicherweisein der Lite-
ratur verwendetenab, dassdasArgumentder Laplace-Transformierten(hier γi)
explizit in rundenKlammernangegebenwird. Gleichung(6.9) kanndaherauch
folgendermaßengeschriebenwerden:

I∆λ Ô MÕ
i ú 1

ωi ý τ̂
i ÿ I Ò µç φ ç ϖ ç τ̂ Ó��eÒ γi Ó ß (6.13)

Im AnhangD wird gezeigt,dassdie folgendeBeziehunggilt:ý u ÿ I Ò µ ç φ ç τ ç ϖ ç uÓ��eÒ gÓ : Ô ö ∞

0
I Ò µç φ ç τ ç ϖ ç uÓ exp Ò Ù guÓ duÔ I Ò µç φ ç τ Ò 1 å gÓ ç ϖ à Ò 1 å gÓ�Ó ß (6.14)

Hierbei ist I Ò µ ç φ ç τ ç ϖ ç uÓ eineLösungder nicht-stationärenSTG für eineplan-
parallele,homogeneAtmosphäre,beleuchtetdurcheinenLichtblitz (δ-Beleucht-
ung bzgl. der Zeit) zur Zeit u Ô 0. u ist einedimensionsloseZeit, definiertals
u Ô t à t̄, wobei t die physikalischeZeit ist und t̄ Ô 1à Ò cε Ó die mittlereZeit zwi-
schenzweiWechselwirkungenderPhotonenmit derAtmosphäreangibt.Genauer
gesagtentspricht̄t derZeit, welchediePhotonenbenötigen,umdie freieWeglän-
ge l̄ zurückzulegen(l̄ Ô 1à ε), wennsiesichmit konstanterGeschwindigkeit c in
einemhomogenenMediummit konstantemExtinktionskoeffizientenε bewegen.
τ beziehtsichhieraufdenvertikal integriertenExtinktionskoeffizientenundwird
alsHöhenkoordinateverwendet.τ darf nicht mit τ̂ verwechseltwerden.Wie be-
reitserwähnt,beziehtsich τ̂ aufeinen(beliebigen)optischenWeg, undentspricht
damitdernormiertenZeit u, welcheaufgrunddesLichtblitzesundderhomoge-
nenAtmosphäreein äquivalentesMaß für die Weglängeist: alle Photonen,die
sichnochzur Zeit u in derAtmosphärebefinden,habensowohl dieselbeoptische
Weglängeτ̂ als auchdieselbephysikalischeWeglängel zurückgelegt. Aus den
Gleichungen(6.12) und (6.14) kann man folgern, dassý τ̂

i mit ý u identifiziert
werdenkann,wenn(wie bereitsangedeutet)̂τ mit u identifiziertwird undγi mit
g.

Die Strahlungauf derrechtenSeitederGleichung(6.14)kannauchI Ò µ ç φ ç τ Þi ç ϖ Þi Ó
geschriebenwerdenundist eineLösungderentsprechendenstationärenSTG für
eine konstante(Sonnen-)Beleuchtung,aber für eine Atmosphäremit anderen
optischenParametern,definiertüber

τ Þi Ô τ Ò 1 å γi Ó Ô Ò β å κc å κi Ó l (6.15)

und

ϖ Þi Ô ϖ à Ò 1 å γi Ó Ô β
β å κc å κi ç (6.16)
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oderäquivalentmit Extinktionskoeffizientεi Ô β å κc å κi undAbsorptionskoef-
fizientκc å κi .

Gleichung(6.13)kannnunschließlichfolgendermaßengeschriebenwerden

I∆λ Ô MÕ
i ú 1

ωi I Ò µç φ ç τ Þi ç ϖ Þi Ó ß (6.17)

Die Gleichungen(6.15)-(6.17)zeigennun, dassdie Parameterκi als effektive
AbsorptionskoeffizientendesLinienabsorbersinterpretiertwerdenkönnenoder
ki Ô κi à ρ alsdieentsprechendeneffektivenAbsorptionsquerschnitte.

Wie nunmehrgezeigt,kannGleichung(6.17)alternativ zu Gleichung(6.1) ver-
wendetwerden,um die mittlere Strahlungim Spektralintervall ∆λ zu bestim-
men.Der Vorteil von Gleichung(6.17) ist, dassgewöhnlichM sehrviel kleiner
ist als N. Der Gebrauchvon Gleichung(6.1) für die Berechnungder mittleren
Strahlungwird im Folgendenals (gefaltete)line-by-line(LBL ) Berechnungder
Strahlungbezeichnet.In diesemFall beziehtsich Iλi auf die wirklich monochro-
matischberechneteStrahlung.Der Gebrauchvon Gleichung(6.17) erfordertin
ersterLinie dieDarstellungdermittlerenTransmissionnachGleichung(6.6)und
zweitensdie Berechungderpseudo-monochromatischenStrahlungI Ò µ ç φ ç τ Þi ç ϖ Þi Ó ,
wobeidieki dieentsprechendenPseudo-Absorptionsquerschnittesind.DieseMe-
thodebezeichnetmanalsk-distributionMethodeund,wennsieauf eineinhomo-
geneAtmosphäreangewendetwird, alscorrelated-k(c-k) Methode.Letzterewird
in Kapitel8 nähererläutertwerden.

Wie man den Gleichungen(6.1) und (6.17) entnehmenkann, erfordernbeide
Methoden,die c-k und die LBL Methode,ein monochromatischesStrahlungs-
transportmodell,wie zumBeispieldasbereitsvorgestellteGOMETRAN.





Kapitel 7

Die line-by-lineMethode

Die line-by-line(LBL ) Methodewird meistnur für Referenzrechnungenverwen-
det, da sie genau,aberextrem rechenzeitaufwendigist. Jedesalternative Strah-
lungstransportschemamussjedochmit diesemStandardverglichenwerden.

Die line-by-lineMethodeist diegenauesteMethodezurBerücksichtigungvonLi-
nienabsorbernin Strahlungtransportmodellen,welchedie Lösungdermonochro-
matischenStrahlungstransportgleichungberechnen.DiederMessungentsprechen-
despektralgemittelteStrahlungwird danndurchFaltungdermonochromatischen
Strahlungmit derSpektrometerfunktionbestimmt,alsoentsprechendGleichung
(6.1). Die LBL -Methodebasiertauf der Verwendungmonochromatischer Ab-
sorptionsquerschnitte.Die Absorptionsquerschnitteder Linienabsorberbesitzen
im Allgemeineneinestarke Druck- undTemperaturabhängigkeit undsindsomit
eineFunktionderHöheüberderErdoberfläche.Die Absorptionsquerschnittewer-
denüblicherweisemittels spektroskopischerLinienparameterberechnet,welche
Datenbanken(z.B. HITRAN ) entnommenwerdenkönnen.Hierbeimussein Li-
nienprofilangenommenwerden.In GOMETRAN / SCIATRAN werdenfür jedes
Höhenniveau,jedenLinienabsorberund jedeWellenlängedie Absorptionsquer-
schnittewie nachfolgendbeschriebenberechnetundverwendet.

7.1 BerechnungmonochromatischerAbsorptionsquer-
schnitte

Derdruck-undtemperaturabhängigeAbsorptionsquerschnittk einesLinienabsor-
bersbeiWellenzahlν̄ ist gegebendurchk Ò ν̄ Ó Ô SÒ T Ó è f Ò ν̄ Ù ν̄ ó Ó . SÒ T Ó ist hierbei
die (Linien-) IntensitäteinesÜbergangs(entsprechendeinerLinie) bei derTem-
peraturT, f ist dieLinienformfunktionundν̄ ó ist dieWellenzahlderLinienmitte,
entsprechendder Energie(differenz)desbetrachtetenÜberganges.Im Allgemei-
nentragenmehrereÜbergängezumAbsorptionsquerschnittbei derbetrachteten
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Linienparameter Kommentar Einheit

Position:ν̄ ó Linienzentrum [cmí 1]
Intensität:Só T ó = 296K; [cm í 1(cm2/molec.)]

mit nat.Isotopen-
vorkommengewichtet

EnergieuntererZust.:El [cmí 1]
Luftverbreit.HWHM: γLó T ó = 296K, [cmí 1/atm.]
(Lorentz-Breite) pó = 1013,25hPa
Temperaturkoeff. von γLó : n γL Ò p ç T Ó Ô [-]

γLó Ò pà pó ÓdÒ Tó à T Ó n

Tabelle7.1:VerwendeteHITRAN 96 Linienparameter.

Wellenzahl- oder Wellenlänge- bei. In diesemFall müssenalle Beiträgezur
aktuellenWellenlängeaddiertwerden.

Die LinienintensitätSÒ T Ó bei TemperaturT kannfolgendermaßenmittelsderLi-
nienintensitätSó := SÒ Tó Ó - gültig für ReferenztemperaturTó - berechnetwerden
(HITRAN 1996[109]):

SÒ T Ó Ô Só Qvó
Qv Ò T Ó Qró

Qr Ò T Ó exp

�
El c2 � 1

Tó Ù 1
T ��� ß (7.1)

c2 ist hierbei die sogenanntezweite Strahlungskonstantehcà kB, wobei h das
Planck'scheWirkungsquantumist, c die Lichtgeschwindigkeit undkB die Boltz-
mann-Konstante. Der Term für die stimulierte Emission
( é 1 Ù exp Ò Ù c2ν̄ à T Ó^êoà é 1 Ù exp Ò Ù c2ν̄ à Tó Ó^ê ) ist vernachlässigtworden.Er ist in gu-
ter Näherunggleich Eins, da für SCIAMACHY-Messungenalle Wellenzahlen
ν̄ größerals 4000cmí 1 sind und T der TemperatureinerLuftschichtunterhalb
etwa 100km entspricht.Der Term Ò Qvó à Qv Ó Ò Qró à Qr Ó enthältdie Verhältnisseder
Zustandssummenfür Vibration(Index ν) undRotation(Index r) beiReferenztem-
peraturTó (Index � ) undaktuellerTemperaturT.

Die spektroskopischenParameter, die in dieserArbeit verwendetwordensind,
wurdenderHITRAN 96 Datenbank[109] entnommen,einschließlichdernume-
rischenWertederZustandssummen.DiesewerdenalsPolynomkoeffizientenvon
HITRAN 96 zurVerfügunggestellt.Die verwendetenHITRAN Linienparameter
sindin Tabelle7.1zusammengestellt.

Als LinienprofilwurdeeinVoigt-Profilangenommen(sieheGoodyundYung1989
[43]):

fV Ò ν̄ Ù ν̄ ó Ó Ô ö ø ∞í ∞

γL

π � �m
2πkT

exp Ò Ù �mu2

2kT ÓÒ ν̄ Ù ν̄ ó Ù uν̄ 	
c Ó 2 å Ò γL Ó 2

du ß (7.2)

Die BerechungerfolgtnachHumlicek1982[60]. Hierbeiist �mdieMolekularmas-
sedesbetrachtetenMoleküls, für welchesder Absorptionsquerschnittberechnet
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werdensoll. Die Lorentz-BreiteγL ist druck-und temperaturabhängigund kann
ausγLó (dementsprechendenWert für dieReferenztemperatur)unddemTempera-
turkoeffizientenn überγL Ô γLó Ò pà pó ÓdÒ Tó à T Ó n berechnetwerden.

NebenderLuftverbreiterungmussstrenggenommenauchdieSelbstverbreiterung
(Stößemit identischenMolekülen)mit in die Berechungeingehen.Die entspre-
chendenKoeffizientensindabermeistnichtbekannt.DerGesamt-Verbreiterungs-
koeffizientwird oft alsgewichteteSummedesLuft- unddesSelbstverbreiterungs-
Koeffizientenangesetzt,wobeidie GewichtedenjeweiligenVolumenmischungs-
verhältnissenentsprechen(γGes Ô Ò 1 Ù VMRGasÓ γLuf t å VMRGasγGas). Da in die-
serArbeit dieGesamtverbreiterungmit derLuftverbreiterunggleichgesetztwird,
impliziert dies,dassentwederderSelbstverbreiterungsanteil(VMRGasγGas) klein
gegendieLuftverbreiterungist (nur realistischfür sehrkleineVMRGas) oderdass
der Selbstverbreiterungs-Koeffizient(γGas) gleich demLuftverbreiterungs-Koef-
fizienten(γLuf t) ist.

Weiterhinhängtdie exakteLinienpositionmeistgeringfügigvom Luftdruck ab.
Die entsprechendenDruckverschiebungs-Koeffizientensind aberebenfalls nicht
immerbekannt.EineDruckverschiebungs-Korrekturfür dieLinienpositionenwur-
dehiernichtdurchgeführt(siewürdemaximaletwa0,01cmí 1 betragen,entspre-
chendetwa0,005nmin Kanal8 vonSCIAMACHY).

BeideEffekte- SelbstverbreiterungundDruckverschiebung- müssengegebenen-
falls beiderAuswertungrealerMessdatenberücksichtigtwerden,ebensowie die
genauestenzurVerfügungstehendenLinienparameter. Eskannjedochdavonaus-
gegangenwerden,dassdieseDetailsderBerechnungderAbsorptionsquerschnitte
nurunwesentlichdiegenerellenResultatebzgl.Genauigkeit undGeschwindigkeit
beeinflussen,welcheim RahmendieserArbeit beimVergleichderLBL - mit der
c-kMethodeermitteltwerden.

Das Voigt-Profil fV kann interpretiertwerdenals FaltungeinesLorentz-Profils
(Druckverbreiterung)mit einemDoppler-Profil (VerbreiterungaufgrunddesDop-
pler-Effektes).Die Halbwertsbreite(genauerdie HWHM= half width at half ma-
ximum)einesLorentz-Profilsin Wellenzahlenist in etwagegebendurch0,1æ pà pó
cmí 1. pà pó ist der auf denBodendrucknormierteaktuelleDruck entsprechend
einerbestimmtenHöheüberdemErdboden.Am Bodenist die Lorentz-Breite,
unabhängigvon derspektralenPosition,etwa 0,1 cmí 1. In Wellenlängeneinhei-
ten (λ in Nanometern)lautetdieseAbschätzungλ2 è 10í 8 nm. Bei 500 nm ent-
spricht0,1 cmí 1 genau0,0025nm (Lorentz-Breitein Nanometernam Boden).
Die Lorentz-Breitehängtlinearvom Luftdruck ab. Sienimmt alsoin etwa expo-
nentiell mit der HöheüberdemErdbodenab. Mit zunehmenderHöhewird die
Doppler-Verbreiterungdominant.Die Doppler-Halbwertsbreitein Wellenzahlen
ist etwa ν̄ è 10í 6 cmí 1 (ν̄ in cmí 1) entsprechendλ è 10í 6 nm (λ in Nanometern).
Die Doppler-Verbreiterungist alsoin guterNäherungunabhängigvon derHöhe,
aberdafür abhängigvon der spektralenPosition(sieheTabelle7.2). Die Höhe,
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Wellenlängeλ [nm] 250 500 1.000 2.000
Wellenzahlν̄ [cmí 1] 40.000 20.000 10.000 5.000
∆ν̄ à ∆λ 160 40 10 2,5
= 107λ í 2

Lorentz-Breite[nm] 0,0006 0,0025 0,01 0,04
Lorentz-Breite[cmí 1] 0,1 0,1 0,1 0,1

Doppler-Breite[nm] 0,00025 0,0005 0,001 0,002
Doppler-Breite[cmí 1] 0,04 0,02 0,01 0,005

Tabelle7.2: Typische Lorentz-(am Erdboden)und Dopplerbreiten,wie sie sich
ausdenim Text angegebenen(Näherung-)Formelnergeben.

bei derLorentz-VerbreiterungundDoppler-Verbreiterungannäherndgleichstark
sind,ist 10km bei250nm,12km bei500nm undetwa20km bei2000nm.

Zur Veranschaulichungzeigt Abbildung 7.1 monochromatischeH2O Absorpti-
onsquerschnittein zwei Spektralbereichenfür verschiedeneDrücke und Tempe-
raturen,entsprechendverschiedenenHöhenschichten.
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Abbildung7.1:MonochromatischeH2O-Absorptionsquerschnitteum720nmund
2352nmfür verschiedeneDrückeundTemperaturen,entsprechendverschiedenen
Höhenschichtender U.S.-Standard Atmosphäre (vonunten:etwa0 km,5 km,10
km,20kmund50km).





Kapitel 8

Die correlated-kMethode

Zur BerechnungderspektralgemitteltenTransmissionwurdenin denletztenJahr-
zehntenverschiedenesogenannteBandmodelleentwickelt, die es erlauben,die
mittlere Transmissionals Funktion der Weglängemit wenigenParameternzu
approximieren(sieheGoodyund Yung 1989 [43] und dortigeReferenzen).Die
meistenBandmodellenutzendieStatistikderLinienpositionen,Linienintensitäten
und andererLinienparameterinnerhalbdes interessierendenSpektralintervalls.
Ein andererAnsatzparameterisiertdiemittlereTransmissionalsSummepseudo-
monochromatischerTransmissionen(alsoentsprechendGleichung(6.6)). Diese
sogenanntek distribution oder correlated-k(c-k) distribution Methodeerlaubt
es,die die TransmissionbeschreibendenParameterals Absorptionsquerschnitte
zu interpretieren.Dieserpseudo-monochromatischeAnsatzist besondersinter-
essant,wenn die mittlere Strahlung mittels Lösungender monochromatischen
Strahlungstransportgleichungbestimmtwerdensoll, und Linienabsorptionund
VielfachstreuungeineRolle spielen(Isaacset al. 1987 [62], Goodyet al. 1989
[42], GoodyundYung1989[43], LacisundOinas1991[82]). Dieswurdebereits
in Abschnitt6.1für einehomogeneAtmosphäregezeigt.

Die c-k Methodewurdevor etwa 10 Jahrenentwickelt (Goodyet al. 1989 [42],
GoodyundYung1989[43], LacisundOinas1991[82], Fu undLiou 1992[40]). In
denletztenJahrenwurdeneineVielzahlvonArbeitenzudiesemThemapubliziert
(Hollweg 1993[50], Kratz1995[76], Mlawer et al. 1997[91], Kratzet al. 1998
[77], Firsov etal. 1998[36], Cusack etal. 1999[28], SunundRikus1999[133]),
in welchenuntersuchtwurde,wie man die Anzahl der Termeoder Quadratur-
punkteM - undsomitdie Rechenzeit- minimierenkann,oder, wie manfür eine
gegebeneAnwendungmit demProbleminhomogenerAtmosphärenoderspektral
überlappenderLinienabsorberumgehenkann.Die meistenAutorenwarenjedoch
anderKlimaforschungbzw. Klimasimulationinteressiertundkonzentriertensich
daherauf Spektralintervalle,welcheviel größersind( Ý 100cmí 1, entsprechend
vielen 100 oder sogar1000 Linien) als die kleinen Intervalle, die für die hier
beschriebenenAnwendungenbetrachtetwerdenmüssen(0,05-5cmí 1, entspre-
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chendeinigenwenigenLinien).FischerundGrassl1991[37] habensichebenfalls
mit der c-k / ESFT Methodefür Mehrfachstreu-Simulationenim Bereichder
O2-A-Bande(755-770nm)beschäftigt.Die Auflösungbeiihnenbetrug1 nm(ent-
sprechend17 cmí 1). Ihr Interessewar die Bestimmungvon Wolkenparametern
vomWeltraumaus,alsoeineAnwendungähnlichderhierbeschriebenen.In ihrer
Arbeit wurdeallerdingsnicht übereinendetailliertenVergleich mit line-by-line
Radianzenberichtet.

Die hiervorgestellteArbeit stelltdaherdieerstedetaillierteUntersuchungderc-k
Methodemit sub-NanometerAuflösungdar, bei der nahezuder gesamtesolare
Spektralbereicherfasstwird.

Im Folgendenwird die c-k Methoddetailliert beschrieben,einschließlicheiner
neuenMethode,dieesgestattet,daswichtigeProblemspektralbeliebigkorrelier-
terüberlappenderLinienabsorbermit guterGenauigkeit zu lösen.

AusGründen,welcheim Abschnitt10.1nähererläutertwerden,wird im Folgen-
den angenommen,dassdie Spaltfunktioneine Rechteckfunktionist, wobei sie
einenkonstantenWert innerhalbdesMittelungsintervalls ∆λ annimmtund Null
außerhalb. DiesentsprichtderWahl von f inst gleich1/∆λ in Gleichung(6.1).Ab
Abschnitt10.1werdendannMittelungsintervalle ∆λc í k gewählt, welchesignifi-
kantkleinersindals die Instrumentenauflösung,alsoauchkleineralsdasbisher
verwendete∆λ. Diesist nötig,umeinesichänderndeInstrumentenauflösungund
Wellenlängenkalibrationbei der Berechungder simuliertenStrahlung(alsoder
linkenSeitederGleichung(6.1))berücksichtigenzukönnen.

8.1 Einfacher Fall einer homogenenAtmosphäre

In Kapitel6wurdebereitsgezeigt,dassdiemittlereStrahlungmit wenigenpseudo-
monochromatischenLösungender Strahlungstransportgleichungbestimmtwer-
den kann, wenn es gelingt, die mittlere TransmissionentsprechendGleichung
(6.6)mit guterGenauigkeit durcheinegewichteteSummevon Exponentialfunk-
tionenzu approximieren.DieserAnsatzsoll hier auf eineretwasanschaulicheren
Ebenenoch einmal aufgegriffen werden,wobei nun auchdaraufeingegangen
werdensoll, wie dierepräsentativenAbsorptionsquerschnitteki konkretbestimmt
werdenkönnen.

Wennnur ein einzigerLinienabsorberin einemgegebenen,hinreichendkleinen,
spektralenIntervall ∆λ Strahlungabsorbiert,könnenalle anderenwellenlängen-
abhängigenGrößen,wie z.B. die Querschnittefür Streuungund Absorptionder
anderenKomponenten,diePhasen-FunktionenunddieBodenreflektionalseffek-
tiv konstantangenommenwerden.∆λ soll also klein gegenüberder spektralen
Variabilität aller optischenParametersein,mit AusnahmedesAbsorptionsquer-
schnittseinesLinienabsorbers.Die BerechnungdermittlerenTransmission- wie
auchdermittlerenRadianz- für einehomogeneAtmosphärehängtdannnichtvon
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der genauenWellenlängenabhängigkeit desAbsorptionsquerschnittsdesLinien-
absorbersab,sondernnur nochvon der Häufigkeit desAuftretensgewisserAb-
sorptionsquerschnitte.Relevantist nurderAnteildesWellenlängenintervalls,wel-
chervon AbsorptionsquerschnitteneinesbestimmtenGrößenintervalls überdeckt
wird. Dies bedeutet,dassdie Wellenlängenachsebeliebig transformiertwerden
darf. Bei der k distribution Methodewird effektiv dasfein abgetasteteWellen-
längengittersotransformiert,dassderAbsorptionsquerschnittnachGrößesortiert
ist. Dashierzugehörendeauf dasIntervall é 0 ç 1ê normierteneue„Wellenlängen“-
Gitter wird üblicherweisemit g bezeichnet.Der sortierteAbsorptionsquerschnitt
kg ist im Vergleichzukλ einerelativ „glatte“ Funktionder„Wellenlänge“.

Die TransformationÒ λ ç kλ Ó ë Ò g ç kg Ó erlaubtes nun, dasIntegral überdie mo-
nochromatischeTransmission(Tλ Ò mÓ Ô exp Ò Ù kλ mÓ , Beer-LambertschesGesetz;
m bezeichnethier die Absorbermengein Molekülenpro Flächeneinheit)mittels
einerSummeaussignifikantwenigerTermenzu approximieren(hier M), als es
dasstarkstrukturiertekλ gestattenwürde(sieheAbbildung8.1):1Ñ Tλ Ò mÓjì ∆λ : Ô 1

∆λ ö
∆λ

exp Ò Ù kλ mÓ dλ Ô ö 1

0
exp Ò Ù kgmÓ dgÝ MÕ

i ú 1

ωi exp Ò Ù ki mÓ ß (8.1)

Eine analogeGleichungergibt sich für die mittlere Radianz(wie auchfür die
Gewichtsfunktionen):Ñ Iλ ì ∆λ : Ô 1

∆λ ö
∆λ

Iλ Ò kλ Ó dλ Ý MÕ
i ú 1

ωi Ii Ò ki Ó ß (8.2)

Interval dg der Gleichung(8.1) ist derjenigeAnteil desWellenlängenintervalls
∆λ, welchervon Absorptionsquerschnittenzwischenk und k å dk „überdeckt“
wird. Dasheißt,esgilt dg Ô f Ò kÓ dk, wobei f Ò k Ó die Wahrscheinlichkeitsdichte-
FunktionderAbsorptionsquerschnitteist (diesogenannte„k distribution“).

Die Methodederk distribution, welcheauf homogeneAtmosphärenangewendet
werdenkann,gehtbereitsauf Ambartzumian1936[2] zurück,dersich mit dem
Strahlungstransportin Stern-Atmosphärenbeschäftigte.

Die transformierteWellenlängenachseg kannnun in M Subintervalle ∆gi unter-
teilt werden,in denensichkg jeweils relativ wenigändert(sieheAbbildung8.1).
Für jedesdieserSubintervalle mussdannein repräsentativer Absorptionsquer-
schnittki gefundenwerden.DieskanndurchMittelung geschehenoderz.B. da-
durch,dassmanfordert,dassdie entsprechendeSubintervall-Transmission,alsoÒ 1à ∆gi Ó�� ∆gi

exp Ò Ù kgmÓ dg, möglichstgenaufür eineVielzahl von diskretenm-
WertendurcheineExponentialfunktionapproximiertwird, alsodurchexp Ò Ù kimÓ ,

1Die Spaltfunktionist hiereineRechteckfunktionderBreite∆λ.
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entsprechenddemmonochromatischenLambert-BeerGesetz.Der letztereAnsatz
wird in dieserArbeit verwendet.

Die TransmissiondesgesamtenphysikalischenWellenlängenintervalls ∆λ kann
danndadurchapproximiertwerden,dassdie Subintervall-Transmissionen- ge-
wichtet mit ωi Ô ∆gi - addiertwerden.Die mittlere Transmissionkann jedoch
meistdeutlichbesserapproximiertwerden,wennalle Koeffizientenki simultan
bei der Anpassungvariiert werdenkönnen.Diesekann mittels einesgeeigne-
tennicht-linearenleast-squares(NLLS) Anpassungsverfahrensrealisiertwerden.
DiesesProblemist in der Literatur als ESFT-Problem(= ExponentialSumFit-
ting of Transmittancefunctions)bekannt(sieheWiscombeundEvans1977[142]
und dortige Referenzen).Daherwerdendie ki im Folgendenauch als ESFT-
Koeffizientenbezeichnet.

8.2 Fall der vertikal inhomogenenAtmosphäre

Leider tauchtein wichtigesProblemauf, wenn man die k distribution Metho-
deauf vertikal inhomogeneAtmosphärenanwendenmöchte:Die Abbildungdes
physikalischenWellenlängenintervalls ∆λ auf dasPseudo-Wellenlängenintervall
g ist im Allgemeinenverschiedenfür verschiedeneHöhenschichtenund zwar
aufgrundderDruck- undTemperaturabhängigkeit derAbsorptionsquerschnitte.2

Diesesführt zu Fehlernbei derBerechnungdermittlerenTransmissionbzw. der
mittlerenStrahlung,dadie Wellenlängen-KohärenzzwischendenHöhenschich-
ten nicht erhaltenbleibt. Allerdings darf manannehmen,dassdie Absorptions-
querschnittefür verschiedeneDrücke und Temperaturenrelativ gut miteinander
korreliert sind (Lacis und Oinas1991 [82]) und sich daherdie Transformatio-
nenfür verschiedeneSchichtennur wenigunterscheiden.Der Fehler, derausder
Anwendungder k distribution Methodeauf inhomogeneAtmosphärenresultiert
(Methodeder correlated-k(c-k) distribution), mussjedochfür jedeAnwendung
mittelsLBL -Rechnungenquantifiziertwerden(sieheAbschnitt11.2).

Die correlated-kdistribution Methodebasiertauf denfolgendenApproximatio-
nen(hierbeibezeichnet∆mj die Absorbermenge- alsvertikaleSäulein Molekü-
le/cm2 - in der j-tenatmosphärischenSchicht;ρ ist dieAbsorberkonzentrationin

2Wendetman eine konkrete(Sortier-)Transformation,welchebei einer bestimmtenDruck-
Temperatur-Kombinationzueinemansteigenden(genauer:nicht-abnehmenden)Absorptionsquer-
schnittführt, auf andereDruck-Temperatur-Kombinationenan,so führt diesim Allgemeinenzu
einemfehlerhaftsortiertenAbsorptionsquerschnitt.
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Moleküle/cm3):Ñ Tλ ì ∆λ : Ô 1
∆λ ö λl

λ f

exp �»Ù¾ö zmax

0
kλ Ò zÞ Ó ρ Ò zÞ Ó dzÞ � dλ (8.3)Ý 1

∆λ ö λl

λ f

exp �� Ù Nz�
j

kλ Û j ∆mj �� dλÝ ö 1

0
exp �� Ù Nz�

j

kg Û j ∆mj �� dg Ý M�
i ú 1

ωi exp �� Ù Nz�
j

ki Û j∆mj �� ß
EineentsprechendeGleichungergibt sich für die mittlereRadianz(wie auchfür
dieGewichtsfunktionen):�

Iλ � ÿ kλ ����� ∆λ : � 1
∆λ � ∆λ

Iλ � � kλ ! � dλ " M�
i # 1

ωi Ii �$� ki ! �&% (8.4)� kλ ! symbolisierthier alle Absorptionsquerschnitte,welchefür die Berechnung
derStrahlungbei einerWellenlängebenötigtwerden(entsprechendallenDruck-
TemperaturkombinationendesdiskretenHöhengitters).Entsprechendist hier � ki !
zu interpretieren,jedochbezogenaufdiePseudo-Wellenlängenintervalle∆gi.

Hierauskannmanersehen,dassdie Anzahl der TermeM und die Gewichte ωi

identischseinmüssenfür alleHöhenschichteneinesgegebenenSpektralintervalls
∆λ. Lediglich die Pseudo-Absorptionskoeffizientenki könnenfreie Fitparameter
sein.



132 Die correlated-kMethode

760.10' 760.20'
Wellenlaenge [nm](10-26

10-25

10-24

10-23
10-22

k 
[c

m
2 /M

ol
ek

ue
l])

(a)

0.0* 0.5* 1.0*
g [-]+10-26

10-25

10-24

10-23
10-22

k g [c
m

2 /M
ol

ek
ue

l])
(b)

1 ... i ... M

g, i

5.0•10- 20 2.2•10- 23 1.0•10- 26

m [Molekuele/cm2]

0.0

0.5

1.0

1.5

T
E

S
F

T  [-
]

(c)

5.0•10- 20 2.2•10- 23 1.0•10- 26

m [Molekuele/cm. 2]

-0.3

-0.2

-0.1

0.0

0.1

T
E

S
F

T -T
LB

L
 [%

]

(d)

Abbildung 8.1: (a) Monochromatischer O2-Absorptionsquerschnitt bei 500 hPa
und 250 K in einemSpektralbereich, der einemDetektorpixelvon SCIAMA-
CHY oder GOME im Kanal 4 entspricht (Pixel-Auflösung/ 0,2 nm). (b) Die
entsprechendek-distribution.Die gestricheltenvertikalenLiniendeuten∆gi Sub-
intervalle an. (c) ESFT-Transmission(letzteZeile der Gleichung(8.1)) und (d)
relativeAbweichungderESFT- vonderLBL -Referenz-Transmission.Dashierbei
verwendetenichtlineareAnpassungsverfahrenwird in Abschnitt 10.2beschrieben.
Die r.m.s.Abweichungzwischender ESFT- undder mittlerenLBL -Transmission
ist 0,035%(M=10). Verwendetman weniger als 10 Koeffizienten,so ergeben
sich r.m.s. Fehler von 0,17% für M=9, 0,24% für M=8 und 2,7% für M=5.
Der relativeAnpassungsfehlerwurde Null gesetzt,wenndie Transmissionklei-
nerals1%wurde, daunterdiesenBedingungenderabsoluteTransmissionsfehler
vernachlässigbarklein ist.



Kapitel 9

Ein neuerAnsatzzur Lösungdes
Problemsüberlappender
Linienabsorber

9.1 Bisher verwendeteMethoden

Um diec-kMethodeaufmehrerespektralüberlappendeLinienabsorbererweitern
zukönnen,werdenin derLiteraturzweiprinzipiell verschiedeneAnsätzeverfolgt:

Der ersteAnsatzbasiertdarauf,zwei oder mehrereüberlappendeLinienabsor-
ber zu einem„singlecomplex gas“ zusammenzufassen(Goodyet al. 1989 [42],
Fu und Liou 1992 [40], Mlawer et al. 1997 [91], Sunund Rikus1999 [133]).
Die AbsorptiondiesesGaswird durcheinengemeinsamenrepräsentativen Ab-
sorptionsquerschnittmodelliert,welcheralsgewichteteSummederindividuellen
Absorptionsquerschnitteberechnetwird. DieGewichteentsprechendenVolumen-
mischungsverhältnissenderbeteiligtenGase.Dieser„singlecomplex gasAbsorp-
tionsquerschnitt“ist keinAbsorptionsquerschnittim üblichenSinne,daervonden
Spurengaskonzentrationenabhängt.Fürdiehier relevantenRetrieval-Anwendung
sollenjedochjedemLinienabsorberseparatrepräsentativeAbsorptionsquerschnit-
tezugeordnetwerden.Diesesollenwie Absorptionsquerschnitteim üblichenSin-
ne interpretiertwerdenkönnen.Die Datenauswertung,alsodie Bestimmungder
SpurengaskonzentrationausdenMessungen,würdeunnötigkompliziertwerden,
wennder“Absorptionsquerschnitt”selbsteineFunktionderKonzentrationwäre.
Wenndiesgelingt,hättemaneinviel flexibleresVerfahren,dadannkeinerleiEin-
schränkungenbzgl.überlappenderLinienabsorptionenzuberücksichtigenwären.
Alle Gasewürdendannbei derStrahlungstransportsimulationundbeiderDaten-
auswertungim Prinzip gleich behandeltwerdenkönnen.Dies ist einewichtige
Voraussetzung,umdasin GOMETRAN implementierteSchemazurquasianaly-
tischenGewichtsfunktionen-Berechnungnutzenzukönnen(sieheAbschnitt4.4).
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DerAnsatzsinglecomplex gaskommtdaherfür diehieruntersuchteAnwendung
nicht in Frage.

Der zweiteAnsatzbasiertdarauf,die für jedesGasseparatbestimmtenindividu-
ellenki geeignetzu kombinieren.JedeKombinationerfordertdanneineseparate
pseudo-monochromatischeLösungder Strahlungstransportgleichung.Jededie-
serTeillösungenmussdann,multipliziert mit einemgeeignetenGewicht, addiert
werden,um die gesamtemittlere Strahlungzu erhalten,analogdem Fall eines
einzigenLinienabsorbers.Die geeignetenKombinationenunddie dazugehörigen
Gewichteergebensichüblicherweisedaraus,dasseinebestimmtespektraleKorre-
lationzwischendenmonochromatischenAbsorptionsquerschnittenderbeteiligten
Linienabsorberangenommenwird (Isaacsetal. 1987[62], LacisundOinas1991
[82], Fu undLiou 1992[40], Firsov etal. 1998[36]).

Um die Notationzu vereinfachen,werdenim Folgendennur zwei überlappende
Linienabsorberbetrachtet.JederLinienabsorber(Index l ) sei individuell durch
die ESFT-Koeffizienten-und Gewichts-Kombinationen� k 0 l 1i 2 ω 0 l 1i ! i # 1 354645473 M cha-
rakterisiert,und zwar für jedesHöhenniveauseparat.Analogkönnendannzwei
überlappendeLinienabsorberdurchdie folgendenKombinationencharakterisiert

werden: � k 0 11i 2 k 0 21j 2 Ωi j ! i 3 j # 1 3545454 3 M. DasGewicht Ωi j kannalsderjenigeAnteil des
Wellenlängenintervalls∆λ interpretiertwerden,welchervonAbsorptionskoeffizi-

entenüberdecktwird, diederKombination� k 0 11i 2 k 0 21j ! entsprechen.Gewicht Ω1M

der Kombination � k 0 111 2 k 0 21M ! entsprichtder relativen Häufigkeit desEreignisses,
dassim Intervall ∆λ derAbsorptionsquerschnittdeserstenGasesim unterstenBe-
reichliegt (entsprechenddemdurch∆g1 repräsentiertenAbsorptionsquerschnitt-
Intervalls deserstenGases,welchemdie kleinstenWertezugeordnetsind) und
gleichzeitig,genauergesagtbeidengleichenWellenlängen,dieAbsorptionsquer-
schnittedeszweitenGasesim oberstenBereichliegen(entsprechenddemInter-
vall ∆gM, welchemdie größtenWertezugeordnetsind).Dies bedeutet,dassfür
zwei überlappendeLinienabsorberdie StrahlungstransportgleichungM2 (= M 8
M) Mal gelöstwerdenmuss,wennalle Kombinationen� k 0 11i 2 k 0 21j ! berücksich-
tigt werden.Die individuellenpseudo-monochromatischenTeillösungenmüssen
dannmit Ωi j gewichtetaddiertwerden,umdiegesuchtemittlereStrahlungfür das
Wellenlängenintervall ∆λ zuerhalten.

Die verbreitetstestatistischeAnnahme,die gemachtwird, um die Gewichte der
individuellenKoeffizientenzu bestimmen,ist die Annahmespektralunkorrelier-
ter monochromatischerAbsorptionskoeffizientenbzw. Transmissionen(Lacisund
Oinas1991[82], Fu undLiou 1992[40]). Die mittlereTransmission

�
Tλ � 1 2 2�9�

entsprichtdann(per Definition) demProduktder individuellenmittlerenTrans-
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missionen

�
Tλ � 1�:� und

�
Tλ � 2��� :�

Tλ � 1 2 2�:� ∆λ : � 1
∆λ � ∆λ

Tλ � 1� Tλ � 2� dλ (9.1)

!� �
Tλ � 1�:� ∆λ

�
Tλ � 2��� ∆λ" ; M<

i

ω 0 11i exp �>= k 0 11i m0 11i � ? @A M<
j

ω 0 21j exp �>= k 0 21j m0 21j �>BC� M<
i 3 j ω 0 11i ω 0 21j exp D = k 0 11i m0 11i = k 0 21j m0 21j E %

Dies ist z.B. dannin guterNäherungder Fall, wenn jedesGasim betrachteten
Spektralintervall eineVielzahlvonLinien besitzt,derenPositionenquasizufällig
verteilt sind, insbesonderedie Positionender Linien deseinenGasesrelativ zu
den LinienpositionendesanderenGases.DieseAnnahmeführt alsoauf Ωi j �
ω 0 11i 8 ω 0 21j , alsoaufdasProduktderindividuellenGewichte.In diesemFall muss
dieStrahlungstransportgleichungM2 Mal gelöstwerden.

Wenn die Absorptionsquerschnittehingegenperfekt korreliert wären(Isaacset
al. 1987 [62]), müsstennur Koeffizientenmit gleichemIndex kombiniertwer-
den. In diesemFall wäre Ωi j gleich ωi 8 δi j , wobei δi j dasKronecker-Symbol
darstellt.DieseKorrelationsannahmewäreerfüllt, wennbeideGasesähnlicheAb-
sorptionsspektrenbesitzenwürden,dieLinienpositionendeseinenGasesalsomit
denLinienpositionendesanderenGasesübereinstimmten.Die Maxima(Minima)
der AbsorptionsquerschnittedeseinenGaseswürdensich dannan dengleichen
spektralenPositionenbefinden,wie die Maxima (Minima) desanderenGases.
Der Vorteil diesesAnsatzesist, dassnur M Strahlungstransportsimulationennot-
wendigwären,wie im Fall eineseinzigenLinienabsorbers.Die Annahmeperfekt
korrelierterAbsorptionist jedochziemlichunrealistisch.Sieresultiertin denmei-
stenFällenin einersignifikantensystematischenÜberschätzungderTransmission
(Firsov etal. 1998[36]) unddamitauchderStrahlung.

Kürzlich wurdevon Firsov et al. 1998 [36] ein Schemavorgeschlagen,welches
dieBerücksichtigungbeliebigerKorrelationen(dort genannt:partial correlation)
gestattet.Ihr Schemakannjedochnur für einehomogeneAtmosphäreverwendet
werden.

9.2 Dasneueα-mixingSchema

Um daswichtige ProblembeliebigerspektralerKorrelationzu lösen,wurde im
RahmendieserArbeit eine neueMethodeentwickelt, die daraufbasiert,dass
zwei Strahlungstermelinearkombiniertwerden.JederTermwird separatberech-
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net, wobei der ersteTerm I F corr unter der Annahmeperfekt positiv korrelier-
ter Absorptionsquerschnitteberechnetwird, d.h. unterder Annahmeeinerähn-
lichenWellenlängenabhängigkeit. Der zweiteTerm I G corr wird unterderAnnah-
meperfektanti-korrelierter(negativ korrelierter, „gespiegelter“)Absorptionsquer-
schnitteberechnet.Anzumerkensei,dassin diesemZusammenhangderAusdruck
„korrelierteSpektren“sich auf Spektrenbezieht,die ähnlichespektraleStruk-
turenzeigen.Die exaktemathematischeDefinition der Korrelationkannfür die
hier betrachtetensehrkleinen Spektralintervalle nicht strengangewendetwer-
den(zu wenig Linien, daherkeineguteStatistik).Im RahmendieserNäherung
darf daherangenommenwerden,dassderGradderKorrelationderAbsorptions-
querschnitteähnlichdemGradderKorrelationderentsprechendenTransmissio-
nenist. Die StrahlungI F corr (= H i ωi I F corr

i ) wird hierbeimit denKombinatio-

nen � k 0 11i 2 k 0 21i 2 ωi ! berechnet.Dies bedeutetz.B., dassder Pseudo-Absorptions-
querschnittvon Absorber � 1� , der die kleinstenmonochromatischenAbsorpti-

onsquerschnitterepräsentiert(alsok 0 111 ), mit demKoeffizientendeszweitenAb-
sorberskombiniertwird, welcherebenfalls diekleinstenAbsorptionsquerschnitte

repräsentiert(alsok 0 211 ), etc. Die StrahlungI G corr wird mit denKombinationen� k 0 11i 2 k 0 21M F 1 G i 2 ωi ! berechnet.Hier wird der Pseudo-Absorptionsquerschnittvon
Absorber � 1� , derdie kleinstenmonochromatischenAbsorptionsquerschnittere-
präsentiert,mit dem KoeffizientendeszweitenAbsorberskombiniert,welcher

die größtenAbsorptionsquerschnitterepräsentiert(alsok 0 21M ), etc.Angemerktsei,
dassdies ωi � ωM F 1 G i erfordertsowie dasgleicheM für beideAbsorber. Die
mittlere Strahlungfür jedesc-k Spektralintervall ∆λ kann dannmit (nur) 2M
Strahlungstransportsimulationenberechnetwerden:

Ic G k
∆λ � α I F corr I � 1 = α � I G corr (9.2)� M<

i # 1 J αωi I F corr
i

I � 1 = α � ωi I G corr
i K %

Der Mischungsparameterα kannfür jedesIntervall ∆λ separatz.B. dadurchbe-
stimmt werden,dassdie c-k StrahlungIc G k

∆λ nachGleichung(9.2) exakt an die
mittlereLBL -StrahlungILBL

∆λ (= ∆λ G 1 L
∆λ Iλ dλ) für ein repräsentativesSzenario

(bzgl. Atmosphäre,Albedo,Sonnenzenitwinkel, Beobachtungsgeometrie)ange-
passtwird (Ic G k

∆λ � ILBL
∆λ ). Hierausergibt sich:

α : � ILBL
∆λ = I G corr

I F corr = I G corr % (9.3)

Bei positiv korreliertenAbsorptionsquerschnitten(d.h. im Falle einerähnlichen
Wellenlängenabhängigkeit) sollte Mischungsparameterα nahebei 1 liegen. Im
Falle anti-korrelierterAbsorptionsquerschnittesollte sich 0 ergeben.Um zu ge-
währleisten,dassα aufdasIntervall M 0 2 1N beschränktbleibt,wird α auf0 gesetzt,
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fallsGleichung(9.3)negativeWerteliefert, undauf1, fallsGleichung(9.3)Werte
größerals 1 liefert. Wennder NennerI F corr = I G corr zu klein ist, wird α gleich
0 2 5 gesetzt.

DieserAnsatzführt offensichtlichzu geringenStrahlungsfehlern,wenndassak-
tuelleSzenariodemSzenario,welchesfür dieBestimmungvonα definiertwurde,
ähnlichist. Die interessanteFrageist jedoch,ob diesesα-Spektrumauchfür be-
liebige andereSzenariengeeignetist?DieswäredannderFall, wennα in erster
Linie denGradderKorrelationdermonochromatischenAbsorptionsquerschnitte
wiederspiegelnwürde.Die ImplikationenderSzenarienabhängigkeit von α wer-
denim Detail in Abschnitt11.2.2diskutiert.Dort wird gezeigt,dassbereitsein
einzigesSzenariogenügt,um ein α-Spektrumzuerzeugen,welchesfür beliebige
andereSzenarienmit guterGenauigkeit verwendetwerdenkann.



138 Ein neuerAnsatzzur LösungdesProblemsüberlappenderLinienabsorber



Kapitel 10

Berechnungder c-k / ESFT
Koeffizienten

In der Literatur werdenverschiedeneMethodenbeschrieben,wie die c-k (bzw.
ESFT) Parameterbestimmtwerdenkönnen.DieseMethodendeckenein großes
SpektrumverschiedenerAnsätzeab. EinenumfassendenÜberblickhierüberge-
benzumBeispielWiscombeundEvans1997[142]. Siepräsentierenein Schema,
welcheseserlaubt,dieschlechteKonditionierung(ill-conditioning) undverwand-
te Problemezu umgehen,die bei der Anpassung(Fit) vom Summenvon Expo-
nentialfunktionenaneinegegebeneFunktionzu beachtensind.Ihr Schemakann
hier jedochnicht zur Anwendungkommen,daesnicht gestattet,die Anzahlder
TermeM unddieentsprechendenGewichteωi vorzugeben.Diesist jedochfür die
hierdiskutierteAnwendungnotwendig(sieheAbschnitt8.2).

Daherwurdeein neuesVerfahrenentwickelt, welchesfür die hier beschriebene
Anwendunggeeignetist. Eserlaubtdie Einhaltungvon Ober- undUntergrenzen
für dieeinzelnenFitparameterundgestattetesso,dasAuftretennegativerPseudo-
Absorptionsquerschnittezuvermeiden.DasVerfahrenist einnicht-linearerleast-
squares Algorithmus,der iterativ die Fitparameterbestimmt.Hierbei wird von
Startwertenausgegangen,die im Sinneder k distribution Methoderepräsentativ
für vorgewählteGrößenklassenvonAbsorptionsquerschnittensind.

10.1 Instrumentenauflösungund Abtastfr equenz

Spektrometerhabenindividuelle Instrumenten-Spaltfunktionf inst (sieheGleich-
ung (6.1)). DesWeiterenkannsich die SpaltfunktioneinesInstrumentsmit der
Zeit ändern,z.B.durchthermischeEffekte.Um dieNeuberechnungvonc-kKoef-
fizientenfür jedenSpaltfunktionentypundjedeSpaltfunktionenänderungzu um-
gehen,ist einflexibler Ansatznotwendig,dereserlaubt,alledieseVariationenzu
berücksichtigen.
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Um diesesProblemzu lösen,werdendie spektralenMittelungsintervalle ∆λc G k

hiersogewählt,dasssieklein gegendiedie Instrumentenauflösungcharakterisie-
rendeFWHM sind(sieheTabelle2.1).In dieserArbeit wurdedurchgehend∆λc G k" FWHM/8 verwendet,entsprechendetwa 4 Spektralintervallenpro Detektorpi-
xel. Diesbedeutet,dassdie entsprechendeAuflösungderdirekt berechnetenc-k
Strahlunghöherist als die Instrumentenauflösung.Die c-k Strahlungmussalso
noch mit einer geeignetenFunktion f c G k gefaltet werden,um die gewünschte
Strahlungmit Instrumentenauflösungzu erhalten.Da dasgewählte∆λc G k klein
gegendieInstrumentenauflösungist, sollte f c G k " f inst einebrauchbareApproxi-
mationsein.DieseApproximationwurdein dieserArbeit verwendetundhatsich
alshinreichendgenauherausgestellt(sieheAbschnitt11.3).

DerAnsatz,dieBreitederc-kMittelungsintervallesozu wählen,dasssiesignifi-
kantkleinerist alsdie spektraleAuflösungdesInstrumentes,impliziert, dassdas
resultierendeWellenlängengitterderSimulation(alsodieZentralwellenlängender
Mittelungsintervalle ∆λc G k) viel feiner ist als dasder Messung(etwa 4 Punkte
pro Detektorpixel). Dies hilft auchbei der Minimierung von Fehlern,die durch
Wellenlängen-Interpolationentstehen,wenndasSimulations-Wellenlängengitter
vom Wellenlängengitterder Messungabweicht.Dies ist jedochder Normalfall
beiderAuswertungrealerDaten,dadasWellenlängengitterderMessungVariatio-
nenunterliegt.Mankannzeigen,dassauchkleinsteWellenlängenunterschiedeim
BereicheinesZehntelDetektorpixels zu Interpolationsfehlernbei der Strahlung
vonübereinemProzentführen,wenndiec-kStrahlungnuraufeinemWellenlän-
gengitterberechnetwerdenwürde,welchesderInstrumentenabtastungentspricht.
Dies liegt daran,dassdie Wellenlängenabtastungvon GOME und SCIAMA-
CHY mit etwa 2 Punktenpro Halbwertsbreite(FWHM) naheam theoretischen
Nyquist-Limit liegt.

10.2 LösungdesESFT-Problems

In diesemAbschnitt wird beschrieben,wie die c-k- oder ESFT-Koeffizienten
bestimmtwurden.Für jedesc-k Spektralintervall ∆λc G k, jedenLinienabsorber,
sowie verschiedeneDruck- undTemperatur-Kombinationen,wurdeein Satzvon
M ESFT-Koeffizientenki durchMinimierungdesfolgendenAusdruckserhalten:

N<
n# 1 O

�
Tλ � mn ��� ∆λc P k = M<

i # 1

ωi exp �>= ki mn �RQ 2 S
min. bzgl.ki % (10.1)�

Tλ � mn ��� ∆λc P k ist hier die spektralgemittelteLBL -Referenztransmissionals
Funktionvon mn, der Absorbermenge(in der Einheit Molekülepro Flächenein-
heit).EinebestimmteAbsorbermengeentsprichtin einerhomogenenAtmosphäre
einerbestimmtenWegstrecke. Der Bereich,dendie mn-Werte (mn � 1 2UTUTUT�2 N)
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abdecken, wurdenso gewählt, dassein großerBereichvon optischenWeglän-
genbzw. optischenDickenerfasstwird, entsprechendeinemsehrkleinenBruch-
teil einer typischenVertikalsäule(der U.S.-Standard-Atmosphäre)bis zu deren
Vielfachen.Hierbei wurde eine logarithmischeAufteilung gewählt (konstantes
VerhältnisbenachbarterWerte),um mehrereGrößenordnungenmöglichstgleich-
mäßigabdecken zu können.Dies ist wichtig, da ein großerBereichvon Wegen
gleichzeitigin SCIATRAN berücksichtigtwird: die Photonenbewegensich si-
multanentlangeinerVielzahlverschiedenerWegendurchdieAtmosphäre.Diese
werdendurchdasHöhengitterunddasWinkelgitterdefiniert.Gleichung(10.1)er-
zwingtnun,dassdieESFT-TransmissiondieLBL -Transmissionfür eineVielzahl
vonWegstreckenmöglichstgut reproduziert.

Die ESFT-Gewichteωi werdenvorbestimmt.NumerischeVersuchehabenerge-
ben, dassdie sogenanntenGauß'schenQuadratur-Gewichte (Presset al. 1992
[98]; sieheauchKapitel10.3)für dasnormierteg-Intervall M 0 2 1N einehinreichend
guteWahlsind.SieerfüllenautomatischdieForderung,dassihreSumme1 ergibt.
DesWeiterenliegendie kleinstenWertenahei � 1 und i � M unddie größtenin
derMitte desg-Intervalls. Diesespasstgut zu dertypischeng-Abhängigkeit von
kg, welchesmeisteinehohe(positive)Ableitungnaheg gleich0 und1 hatundin
derMitte desg-Intervallsmeistrechtflachverläuft(sieheAbbildung8.1).

DasFitten von Summenvon Exponentialfunktionenist ein bekanntesschlecht-
konditioniertes(ill conditioned) ProblemderNumerik(WiscombeundEvans1977
[142]). ESFT ist langsam,stopptoft weit entferntvom korrektenMinimum (so-
gar für relativ guteStartwerte),ist instabil, d.h. selbstkleine Variationenin der
angefittetenFunktionkönnenzugroßenVariationenin denFitparameternführen,
undproduziertoft negativeKoeffizienten.Im RahmendieserArbeit durchgeführ-
te Test-Fitsmit demStandard-NLLS Levenberg-MarquardtAlgorithmus(Press
et al. 1992[98]) habenergeben,dassdie Fitparameterin ca.10-20%aller Fälle
negativ werden.Diesist jedochproblematisch,dasiealsAbsorptionsquerschnitte
interpretiertundverwendetwerdensollen.

Um dieseSchwierigkeiten zu umgehen,soll dasursprünglicheProblem(Glei-
chung(10.1)) in eineandereForm umgeschriebenwerden.Ausgangspunktsoll
dieGleichung(10.1)in Vektornotation(Skalarproduktform)sein:� l = e� k �U� T � l = e� k �U� S

min. bzgl.k % (10.2)

Hierbeibezeichnete� k � denN-dimensionalenESFT-TransmissionsVektor(jede
Komponenteentsprichteinemmn-Wert),k ist derVektorderPseudo-Absorptions-
koeffizienten(M Komponenten)und l die Referenz-LBL -Transmissionbzgl.des
interessierendenWellenlängenintervalls∆λc G k (jedederN Komponentenentspricht
einemmn-Wert).T bezeichneteinetransponierteMatrix bzw. Vektor.

Die Linearisierungvon e� k � amPunktk V (VektorderStartwerteamBeginn der
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IterationoderletzteSchätzungwährendderIteration)führt auf:

e� k �W" e� k V � I ∂e� k �
∂k XXXX k 	 ∆k % (10.3)

Hierbeiist ∆k : � k = k V . Die AbleitungenseienzueinerMatrix A : � ∂e� k �UY ∂k Z k 	
zusammengefasst.Sie hatdie ElementeAi j � = ω jmi exp �>= kV j mi � . Weiterhinsei
definiert:y : � l = e� k V&� . Mit diesenDefinitionenergibt sich die folgendeGlei-
chung: =[� ATy � T∆k I 1

2
∆kT ATA ∆k

S
min. bzgl. ∆k % (10.4)

Mittels derDefinitionen

c : � = ATy 2 x : � ∆k 2 H : � ATA 2 (10.5)

kannmansehen,dassdasursprünglicheProblemin ein Quadratic Programm-
ming(QP) Problemtransformiertwurde(Gill etal. 1981[41]). Für dieseProble-
meexistierenMinimierung-Verfahren(auchin Form fertigerSoftware1), die es
ermöglichen,Grenzwerte(constraints) für alleFitparameterfestzulegen:

Min. cT x I 1
2

xT H x bzgl.x \ Rn mit Randbed.u ]_^ x
Cx ` ] o % (10.6)

c ist hier ein konstanterVektorderLängeM (= AnzahlderFitparameter)undH
ist einesymmetrischeM 8 M Matrix. Die constraints-Matrix C hatdieDimension
K 8 K. K ist hierbeidieAnzahlderGrenzwertein FormvonLinearkombinationen
derFitparameter, die zusätzlichzu denM Grenzwertendefiniertwerdenkönnen,
welchejedenFitparametereinzelneinschränken können.Die Vektorenu und o
stellenkomponentenweisedieunterenundoberenSchrankenvonx undCx dar.

Die nicht-lineareMinimierungsaufgabe(10.1)wurdealsoin eineReihelinearer
Minimierungsaufgabentransformiert.Beginnendmit denStartwertenk V wird in
der j-tenIterationeineverbesserteSchätzungk j bestimmt,welchedie vorherge-
hendeSchätzungk j G 1 ersetzt.Dies wird so langewiederholt,bis ein sinnvolles
Konvergenzkriteriumerfüllt wird.

Die StartwertekVi werdenbestimmt,indem ein lineares least-squares Problem
für jedes∆gi Intervall separatgelöstwird. Hierbeiwird eineExponentialfunktion
(Beer-LamberschesGesetz)andieSubintervalltransmissionangepasst:a Tg b mn c�d ∆gi : e 1

ωi � ∆gi

exp b = kgmn c dg " exp b = kVi mn c % (10.7)

1Hier wurdedieRoutineE04NAF derNAG-Libraryverwendet(NAG 1991[92]).
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DieserAnsatzführt, nachdemmanbeideSeitenderGleichunglogarithmiertund
einelineareleast-squaresMinimierungdurchführthat,auf:

kVi e = H N
n# 1 ln f a Tg b mn c�d ∆gi g mnH N

n# 1m2
n

% (10.8)

Die Startwertewerdenalsobestimmt,indemjedemPseudo-Wellenlängenintervall
∆gi ein repräsentativer AbsorptionsquerschnittkVi zugeordnetwird. So repräsen-
tiert kV1 diekleinsten(monochromatischen)Absorptionsquerschnitteinnerhalb∆λ
undkVM diegrößten.Entsprechendesgilt für diemittlereni-Werte.

Die mittlereTransmissionbzgl.desgesamtenphysikalischenWellenlängeninter-
valls ∆λ kann im Allgemeinenjedochbesserapproximiertwerden,wenn alle
Koeffizientenki beiderAnpassungsimultanvariiertwerden.Dieswird durchdas
NLLS-Minimierungsschemaermöglicht.Hierbei mussangemerktwerden,dass
dieconstraintsnurdafürverwendetwurden,negativeKoeffizientenzuvermeiden,
nicht aber, um auchdie Ordnungder Koeffizientenzu erhalten.Dies bedeutet,
dassesdurchauspassierenkann,dassfür bestimmtei-Werteki d ki F 1 wird. Der
GebrauchderKoeffizienten,diemit demhierbeschriebenenNLLS-Verfahrenbe-
stimmt wurden,ergebenjedochnicht nur kleinereTransmissionsfehler, sondern
auchkleinereRadianzfehler. Sobeträgtz.B. im BereichderO2-A-BandedieDif-
ferenzzwischender c-k und der LBL Strahlungetwa 4%, wennmandirekt die
Startwertefür die Strahlungstransportsimulationenverwendet,abernur nochet-
wa 1-2%bei VerwendungderNLLS-Koeffizienten.DieseKoeffizientenwerden
daherals„repräsentativer“ alsdieStartwerteangesehen.

DasEinhaltenderconstraintswurdesoimplementiert,dassjederFitparameterki

in einemIterationsschrittmaximal verdoppeltbzw. halbiert werdenkann.Dies
garantiert,dassalle Parametersich relativ stark ändernkönnen,aberdennoch
positiv bleiben,wennmit positivenWertengestartetwird. Die Iterationwird ab-
gebrochen,wenndie relative Änderungder r % m% s% (root meansquare)Differenz
von ESFT- und mittlerer LBL -Transmission(bzgl. aller mn) sich nur nochwe-
nig ändert,oderaber, wenneinevorgegebenemaximaleAnzahl von Iterationen
erreichtwurde.

10.3 Die c-k / ESFT Datenbank

Tabelle10.1 gibt eine Übersichtüber die im RahmendieserArbeit erzeugten
DatenbankderESFT-Koeffizienten.Mit dieserDatenbankwird dergesamtevon
SCIAMACHY überdeckteSpektralbereicherfasst.JederZeile der Tabelleent-
sprichteineDatei,welcherdiec-kSpektralintervalle (∆λc G k) entnommenwerden
können,dasDruck- und dasTemperaturgitter, die Anzahl der KoeffizientenM,
dieGewichteωi (für M e 5 : ω1 3 5 e 0 2 118,ω2 3 4 e 0 2 239,undω3 e 0 2 284)sowie
diezugehörigenESFT-Koeffizientenki .
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Die α-Spektrenwurdenin separatenDateienabgelegt. Hier seibereitsvorwegge-
nommen,dassα-Spektrenfür dreiSpektralbereicheentsprechendGleichung(9.3)
bestimmtwurden:(i) 1430-1453nm(H2OundCO2), (ii) 1920-2060nm(H2Ound
CO2) und(iii) 2300-2400nm(H2O undCH4). DesWeiterengibt eszweiweitere
Spektralintervallemit signifikantemÜberlapp,jedochmit nur jeweilseinemstar-
kenAbsorberundeinemzweiten,welchernurschwachebismoderateAbsorption
zeigt.UnterdiesenBedingungengenügtes,ein konstantesα von 0,5zu verwen-
den:(i) 1230-1310(H2O (schwach)undO2 (stark))und(ii) 1670-1720nm (H2O
(stark)undCH4 (schwach)).NähereshierzukannKapitel11entnommenwerden.

Die ESFT-Koeffizientenwurdenfür 10 Drücke (0,01,1, 10, 100,300,500,700,
900,1000,1050hPa) undsechsTemperaturen(160,210,250,275,300,330K)
vorbestimmt.In SCIATRAN werdendieseESFT-Koeffizientendanndurchbi-
lineareInterpolationauf die aktuellenDruck- und Temperatur-Werteumgerech-
net,umfür jedesHöhenniveaueinengeeignetenSatzvonESFT-Koeffizientenzu
erhalten.

Hierbei mussangemerktwerden,dassalle Linien (Übergänge)bei der Berech-
nung der Absorptionsquerschnitteberücksichtigtwurden,derenZentreninner-
halbeinesmaximalenWellenzahlabstandes(= ∆ν̄cut G of f , sieheTabelle10.1)von
der aktuellenWellenlängeentfernt sind. Dies bedeutet,dassauch Linien, de-
renZentrenaußerhalbdesaktuellenc-k Mittelungsintervalls∆λc G k liegen,in die
BerechnungderESFT-Koeffizienteneingegangensind.

Die Wahl von ∆ν̄cut G of f wurdeanderLiteraturorientiert.Meist werdenWellen-
zahlabständeim Bereich25-50 cmG 1 verwendet.Hierbei ist zu beachten,dass
dasVoigt-ProfildiewahreLinienformin denLinienflügeln,alsoweit entferntvon
Linienzentrum,meistnur ungenaubeschreibt.Unklar ist in diesemZusammen-
hang,welches∆ν̄cut G of f im Hinblick auf dieseKontinuumeffekteein Optimum
darstellt(dasKontinuumwird auchoft separatparametrisiert).UmeinenEindruck
vonder∆ν̄cut G of f -Empfindlichkeit derStrahlungzuerhalten,sindin Tabelle10.2
die maximalenprozentualenUnterschiedein der Strahlungangegeben,wie sich
sichausStrahlungstransportsimulationenfür verschiedengewählte∆ν̄cut G of f er-
geben.DieseAbweichungenbeziehensichaufeinReferenzszenario,beidemein
∆ν̄cut G of f von 200 cmG 1 gewählt wurde.Bei diesenRechnungenwurdenur ei-
negrobeLBL -Wellenlängenabtastungverwendet.Die Wertebeziehensichdaher
auf die monochromatischeStrahlungund nicht auf eine Strahlung,welcheder
SCIAMACHY-Auflösungentspricht.
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Nummer Linien- Spektralbereich ∆λc G k M ∆ν̄cut G of f Speicher-
Absorber [nm] [nm] [cmG 1] bedarf[MB]

1 CH4 1630-1680 0,200 5 100 10
2 CH4 1680-1720 0,200 5 100 8
3 CH4 1720-1800 0,200 1 100 6
4 CH4 2230-2300 0,025 5 50 12
5 CH4 2300-2347 0,025 5 50 8
6 CH4 2347-2400 0,025 5 50 9
7 CO 2300-2347 0,025 1 100 3
8 CO 2347-2400 0,025 1 100 3
9 CO2 1420-1460 0,200 5 100 1

10 CO2 1560-1630 0,200 5 100 1
11 CO2 1630-1680 0,200 1 100 0,4
12 CO2 1920-1990 0,025 5 25 12
13 CO2 1990-2060 0,025 5 25 12
14 H2O 440-450 0,050 5 100 1
15 H2O 464-476 0,050 5 100 1
16 H2O 480-515 0,050 5 100 3
17 H2O 520-560 0,050 5 100 3
18 H2O 560-610 0,050 5 100 4
19 H2O 620-675 0,050 5 100 5
20 H2O 685-705 0,050 5 100 2
21 H2O 705-760 0,050 5 100 5
22 H2O 770-800 0,050 5 100 3
23 H2O 800-870 0,050 5 100 6
24 H2O 870-950 0,050 5 100 7
25 H2O 950-1070 0,050 5 100 10
26 H2O 1070-1240 0,200 5 100 4
27 H2O 1240-1560 0,200 5 100 7
28 H2O 1560-1670 0,200 1 100 1
29 H2O 1670-1800 0,200 5 100 3
30 H2O 1920-1990 0,025 5 25 12
31 H2O 1990-2060 0,025 5 25 12
32 H2O 2230-2300 0,025 1 50 4
33 H2O 2300-2347 0,025 5 50 8
34 H2O 2347-2400 0,025 5 50 9
35 O2 625-640 0,050 5 100 1
36 O2 685-702 0,050 5 100 1
37 O2 755-775 0,050 5 100 2
38 O2 1230-1310 0,200 5 100 2
39 N2O 2230-2325 0,025 1 50 6

Tabelle10.1: Übersicht über die ESFT-Datenbank,welche im Rahmendieser
Arbeiterzeugtunduntersucht wurde.
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Spektralintervall ∆ν̄cut G of f ∆ν̄cut G of f ∆ν̄cut G of f ∆ν̄cut G of f

[nm] 10cmG 1 25cmG 1 15cmG 1 100cmG 1

715-735 0,4 0,1 0,04 0,01
755-780 5,0 1,0 0,3 0,1

1940-2040 27,0 15,0 10,0 4,5
2300-2400 1,3 0,8 0,4 0,2

Tabelle10.2:Sensitivitätder Strahlungbzgl.∆ν̄cut G of f . Angegebenist die maxi-
maleprozentualeAbweichungdermonochromatischenStrahlungbezogenaufdas
200 cmG 1 Referenzszenario.Die hohenWerte im Bereich 1940-2040nm (Kanal
7) liegenim Bereich der extremstarkenCO2-AbsorptionamAnfangvonKanal 7
(die relativeAbweichungist hier hoch, dieabsoluteAbweichungjedoch klein).



Kapitel 11

Validation desc-kSchemas

11.1 Genauigkeit der ESFT-Transmissionsfits

Die erzieltenGenauigkeiten,welcheim Folgendendiskutiertwerden,beziehen
sichauf c-k Mittlungsintervalle∆λc G k von etwa einemViertel derDetektorpixel-
Auflösung(also 0,05 nm in den Kanälen3 und 4), entsprechendetwa einem
AchtelderspektralenAuflösung,undM e 5 Koeffizienten(sieheTabelle10.1).

Die relativenTransmissionsfehlerfür eingegebenesSpektralintervall ∆λc G k
j kön-

nenfolgendermaßendefiniertwerden:

∆ j b mi 2 pk 2 Tl c e a T b mi 2 pk 2 Tl c�d ESFT
∆λc P k

j
= a T b mi 2 pk 2 Tl c�d LBL

∆λc P k
ja T b mi 2 pk 2 Tl c�d LBL

∆λc P k
j

2 (11.1)

mit i e 1 2UhUhih>2 Nm 2 k e 1 2UhUhUh 2 Np 2 l e 1 2UhUhUh>2 NT h
Hierbeiist a T b mi 2 pk 2 Tl c�d ESFT

∆λc P k
j

e M<
j j 1

ω j exp f = k j b pk 2 Tl c mi g (11.2)

dieESFT-Transmissionunda T b mi 2 pk 2 Tl c�d LBL
∆λc P k

j
e 1

∆λc G k k
∆λc P k

exp b = kλ b pk 2 Tl c mi c dλ (11.3)

die gemittelteLBL -Transmission.Np bezeichnetdie AnzahlderDrücke, NT die
Anzahl der Temperaturenund Nm die Anzahl der Absorbermengen.Die Funk-
tion ∆ j b mi 2 pk 2 Tl c enthält sehrdetaillierte Informationenüber die Qualität der
Transmissionsfits.

Als BeispielzeigtAbbildung8.1(d) ∆ j alsFunktionderAbsorbermenge(mi) für
ein einzelnesSpektralintervall bei festemDruck und Temperatur. DieseAbhän-
gigkeit von ∆ j von mi ist mehroderwenigertypischfür alle Spektralintervalle,
Drücke,TemperaturenundLinienabsorber.
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UmdierelativenTransmissionsfehlerfür einganzesAbsorptionsbandzubeschrei-
ben,welchestypischerweiseetwa500-1000Spektralintervalle∆λc G k umfasst,soll
zunächstfür vorgegebenes∆λc G k undvorgegebeneDruck- undTemperaturwerte
derr.m.s.Transmissionsfehlerdefiniertwerden

∆rms
j b pk 2 Tl c : e 1

Nm lmmn Nm<
i j 1

∆2
j b mi 2 pk 2 Tl c 2 (11.4)

undderentsprechendemaximaleFehler∆max
j b pk 2 Tl c : epo max XX ∆ j b mi 2 pk 2 Tl c XX bzgl.

i e 1 2UhihUh>2 Nm (positivesVorzeichen,wenn ∆ j b mimax 2 pk 2 Tl c�q 0, sonstnegatives
Vorzeichen).

DieseFunktionenthältnur nochNp 8 NT Werte,welchefür jedesSpektralinter-
vall denmittlerenquadratischenApproximationsfehlerunddenmaximalenFeh-
ler beschreiben.Abbildung 11.1 zeigt beide„Funktionen“ (mehrereWerte pro
Wellenlänge(nintervall)) für dasH2O Bandim Bereich710-750nm.

Die statistischeAnalyseder r.m.s.und Maximal-Fehlerfür alle Linienabsorber,
Spektralbereiche,Drücke undTemperaturen(insgesamtetwa 3 8 106 Fälle)zeigt,
dassder r.m.s.Fehlerin etwa 90% aller Fälle kleiner ist als 1% bzw. kleiner ist
alsetwa3%in etwa98%allerFälle.DermaximaleFehlerliegt in etwa90%aller
Fälleunterhalb3%.

Um bei der Fehleranalysezumindestensannähernddie Instrumentenauflösung
zu berücksichtigen,wurdendie Fehlerder einzelnen∆λc G k Mittelungsinterval-
le entsprechendder Instrumentenauflösunggemittelt.Hierdurchreduzierensich
die r.m.s.und die Maximal-Fehlerauf wenigerals 1%. Abbildung 11.1 zeigt
ebenfallsdiegemitteltenr.m.s.undmaximalenTransmissions-Fehlerfür dasH2O
Absorptionsbandim Bereich710-750nm(dickeschwarzeLinien).
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Abbildung11.1:FehlerderESFTTransmissions-Fits(grauePunkte)für dieH2O-
Bandebei720nmfür 48000Szenarien(800ESFT-Spektralintervalle(je 0,05nm)
mal10Drückemal6 Temperaturen)für M=5 Koeffizienten.In 95%aller Fälle ist
der r.m.s.Fehler (oben)kleiner als 1% (in 78% aller Fälle kleiner als 0,2%,in
98% aller Fälle kleinerals 2%). Der absoluteWert desMaximalfehlers (unten)
ist kleinerals 3% in 93%aller Fälle (in 78%aller Fälle kleinerals 1%, in 88%
aller Fälle kleinerals 2%).Die schwarzeKurvewurdedurch Mittelungerhalten.
Das Mittelungsintervallentspricht der spektralen Auflösungvon SCIAMACHY
Kanal4 (0,35nmFWHM).

11.2 Vergleichder c-kmit der line-by-lineStrahlung

Die mittelsderc-kMethodesimuliertenStrahlungsmessungenvonSCIAMACHY
bzw. GOME wurdenmit LBL -Referenzspektrenverglichen,welcheentsprechend
Gleichung(6.1)berechnetwurden.DieseLBL -Referenzspektrensindalsomono-
chromatischesonnen-normierteLBL -Radianzen,alsomonochromatischeErdra-
dianzdividiert durchdie monochromatischeSonnenirradianz,gefaltet mit einer
geeignetenInstrumenten-Spaltfunktion.Strenggenommenmessenjedochweder
SCIAMACHY nochGOME gefaltetesonnen-normierteRadianzen,sondernse-
paratgefalteteErdradianzenundSonnenirradianzen.Da dasSonnenspektrumje-
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dochoberhalb600 nm, also im Bereichder starken Linienabsorptionen,relativ
flachist, kanndieserAnsatzalshinreichendgenauangenommenwerden.

11.2.1 Spektral isolierte Linienabsorber

Im Spektralbereichzwischen240 und 1240nm sind H2O und O2 die einzigen
relevantenLinienabsorber(abgesehenvoneinersehrschwachenCO2-Absorption
um 1200nm). Die O2-A-Bandeum 760 nm ist relativ frei von Wasserdampfab-
sorption.Abgesehenvon dieserBandeund einigensehrschwachenO2-Banden
um 864und1068nm absorbiertO2 nur nochsignifikantin denγ- andB-Banden
um630and690nm.DieseBereichesindjedochebenfalls relativ frei vonWasser-
dampfabsorption.Dies bedeutet,dassspektralerÜberlappvon Linienabsorbern
im Wesentlichennur in denSCIAMACHY-Kanälen6-8 berücksichtigtwerden
muss(1000-2400nm).

Die Abbildungen11.2und11.3zeigentypischeResultatefür einenVergleicheder
c-kmit derLBL Strahlungin Spektralbereichen,in denennureinLinienabsorber
absorbiert.Wie mansieht, ist die Differenzder ungefaltetenc-k Strahlungund
der entsprechenden(gemittelten)Referenz-LBL -Strahlungfür die einzelnenc-k
Intervalle ∆λc G k kleiner als etwa 6%. DieseAbweichungenreduzierensich auf
wenigerals1-2%nachFaltungmit derSpaltfunktion.

ÄhnlicheResultatewurdenfür alle untersuchtenSzenarienerzielt,wobeiderge-
samterelevanteSonnenzenitwinkel-Bereichvonetwa20V -92V ebensoerfasstwur-
de,wie verschiedeneatmosphärischeBedingungen(Vertikalprofile)und Boden-
albeden.

Im Falle schwacherLinienabsorptionsind die entsprechendenFehlerbedeutend
kleiner. SobeträgtderStrahlungsfehlerim BereichderschwachenWasserdampf-
absorptionum500nmnuretwa0,06%.
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Abbildung11.2:Oben:Sonnen-normierteRadianzamOberrandderAtmosphäre
beiNadir-Beobachtungim Spektralbereichum720nm,welcherdurch starkeWas-
serdampfabsorptiondominiertist. Vor der Faltung:die LBL -Intensitätals dünne
graueLinie, die c-k Intensität(0,05nmIntervalle)als Kreise. Nach der Faltung
(0,35nmFWHM): LBL undc-k IntensitätenalsdurchgezogeneschwarzeLinien.
Mitte: relativeDifferenzder ungefaltetenIntensitäten(die LBL -Strahlungwur-
de jedoch bzgl.der 0,05nm Intervalle gemittelt; MIE = MeanIntensityError).
Unten: Differenznach der Faltung (FIE= Final IntensityError). Die maximale
Abweichungbeträgt1,5%.Der c-k Modusist etwa60 Mal schneller. Szenario:
U.S.Standard Atmosphäre, SZW 60V .
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Abbildung11.3:Analog Abbildung11.2,jedoch für dieO2-A-Bandeum760nm.
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11.2.2 ÜberlappendeLinienabsorber: α-mixing Schema

Die stärkstenspektralüberlappendenLinienabsorptionenin Kanal6 (1000-1750
nm) resultierenausdenstarken H2O und CO2 Absorptions-Bandenim Bereich
um 1435nm.Für den(unrealistischen)Fall, dassjeweils nur ein einzigerAbsor-
berhier absorbierenwürde,ergibt sicheineÜbereinstimmungderc-k Strahlung
mit der LBL Strahlunginnerhalb1-2%, entsprechendden bereitsdiskutierten
Resultatenfür isolierteLinienabsorber.

Um nun spektralüberlappendeLinienabsorbermit SCIATRAN zu modellieren,
wurdenzunächsteinmaldie verschiedenenin der Literatur beschriebenenstati-
stischenKorrelations-Annahmen,welchein Abschnitt9.1 beschriebenwurden,
getestet.

Die ammeistenverwendeteAnnahmeunkorrelierter Spektrenführt bei derhier
betrachtetenrelativ hohenAuflösungvon 1,6 nm im Spektralbereichum 1435
nm zu einemStrahlungsfehlervon bis zu o 10%(c-k - LBL Strahlungsdifferenz
nachFaltung).Dies liegt im Wesentlichendaran,dassdie AnzahlderLinien pro
Spektralintervall hiersehrklein ist,dieseAnnahmeabereineVielzahlvonzufällig
angeordnetenLinien erfordert.

Die AnnahmederpositivenKorrelation führt in diesemSpektralbereichzu Feh-
lern bis zu +20%(systematischeÜberschätzungder c-k Strahlungim Vergleich
zurLBL -Strahlung).

DieseResultatezeigen,dasskeinederStandard-Annahmenfür die hier relevante
Auflösunggeeignetist.

Die in diesemZusammenhangnaheliegendeAnnahmederAnti-Korrelation(ne-
gativeKorrelation),die allerdingsin derLiteraturnicht verwendetwird, führt zu
einersystematischenUnterschätzungderc-kStrahlungum biszu -30%.

Wie bereitsin Kapitel 9 beschrieben,wurdedassogenannteα-Mischungschema
(α-mixing scheme) entwickelt, um spektralbeliebigkorrelierteLinienabsorptio-
nenim Rahmenderc-kMethodeberücksichtigenzukönnen.UmnundieSzenarien-
Abhängigkeit derα-Spektrenzu untersuchen,wurdenvier unterschiedlicheSze-
narienS1,S2,S3undS4definiert(sieheTabelle11.1).Bezüglichdeswillkürlich
gewähltenReferenzszenariosS1unterscheidensichdie SzenarienS2,S3undS4
erheblich,und zwar bzgl. desSonnenzenitwinkels (S2), desBeobachtungsorts
(S3) und der Atmosphärenzusammensetzung(S4).Die Druck- und Temperatur-
profile und die Volumenmischungsverhältnisseder Linienabsorberwurdendem
StrahlungstransportmodellLOWTRAN 7 bzw. MODTRAN entnommen(siehe
AnhangE). Abgesehenvon denUnterschiedenin denDruck- und Temperatur-
profilen, unterscheidensich die Atmosphärenim Wesentlichendurch die Was-
serdampfprofile.So enthält die tropischeAtmosphäre(S4) etwa 3 Mal soviel
Wasserdampfwie dieU.S.StandardAtmosphäre(S1,S2,S3).

FüralleSzenarienwurdediec-kStrahlungmit derentsprechendenLBL Strahlung
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SzenarioID Atmosphäre SZW Beobachtungs-Geometrie

S1 USS 50V NadirvomSatelliten
S2 USS 88V NadirvomSatelliten
S3 USS 50V Zenit vomBoden
S4 TRO 20V NadirvomSatelliten

Tabelle11.1:BeschreibungderSzenarienS1bis S4,welchefür dieUntersuchun-
gen zumα-mixing Schemadefiniertwurden.Eine detaillierte Beschreibung der
Atmosphärenbefindetsich in AnhangE.

verglichen.Verwendetwurdejedochnureineinzigesα-Spektrum,welchesmittels
desReferenz-SzenariosS1 bestimmtwurde.Abbildung 11.4 zeigt die Resulta-
te, die mit der α-mixingMethodeerzieltwurden.Wie manandenFehlerkurven
(c)-(e) erkennenkann,stimmt die c-k-Strahlungmit der LBL -Strahlungfür die
SzenarienS2bis S4 innerhalbetwa 1-2%überein.Bemerkenswertist auch,dass
der Überlappbereichin den Fehlerkurven nicht identifiziert werdenkann, also
praktischekein zusätzlicherFehleraufgrunddesÜberlappsentsteht.Abbildung
11.5kannentnommenwerden,dassdie α-SpektrenderSzenarienS1bis S4gut
miteinanderkorrelieren.

DieseResultatezeigen,dasseshinreichendzu seinscheint,nur ein einzigesα-
SpektrummittelseinesnahezubeliebiggewähltenReferenz-Szenarioszu erzeu-
gen,welchesdannfür beliebigeandereSzenarienverwendetwerdenkann,ohne
weitereLBL -Rechnungendurchführenzu müssen.Dieskanndurchdie nachfol-
gendbeschriebenenUntersuchungenbestätigtwerden.

Die α-Mischungsmethodewurdeauchauf andereSpektralbereichevon Kanal6,
wie auchaufdieKanäle7 (1940-2040nm)und8 (2265-2380nm),angewendet.

In Kanal 6 ist der einzigeBereich,welcherzwei spektralüberlappendestarke
Linienabsorberenthält,die Region um 1435nm (H2O undCO2), welchebereits
diskutiertwurde.Danebengibt es noch zwei weitereRegionenmit signifikan-
temÜberlapp:1230-1310nm(H2O undO2) und1670-1720nm(H2O undCH4).
In diesenBereichengibt es jedochnur jeweils einenstarken Absorber(O2 im
erstenund H2O im zweitenBereich).Unter diesenBedingungengenügtes,ein
konstantesα von0,5(„Default-α“) zu verwenden,um Übereinstimmungmit den
LBL -Referenzrechnungeninnerhalbetwa1%zuerzielen.
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Abbildung 11.4: (a) LBL -Intensität (dünnegraue Linie) und gefaltete LBL -
Intensität (dicke dunkleLinie; Spaltfunktion1,6 nm FWHM) für SzenarioS1,
dominiert durch starke, überlagerte H2O- und CO2-Absorptionen.(b) Wie (a),
aberfür CO2 alseinzigenLinienabsorber. (c)-(e):RelativeDifferenzzwischender
c-k und der LBL -Strahlungfür die SzenarienS2-S4.Die c-k-Strahlungvon S2-
S4wurde mit einemα-Spektrumberechnet,welchesmittelsSzenarioS1erzeugt
wordenwar.
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Abbildung11.5:α-Spektrenfür dieSzenarienS1bis S4.

Die Kanäle7 und 8 stellenworst caseSituationenbzgl. Geschwindigkeit und
Genauigkeit der c-k Methodedar, und zwar einerseits,weil die spektraleAuflö-
sungvonSCIAMACHY in diesenKanälenrelativ hochist (λ � ∆λFWHM � 10000,
∆ν̄FWHM � 0,4cm� 1), alsonaheammonochromatischenLimit, undandererseits,
weil es in diesenKanäleneine starke spektraleInterferenzder Linienabsorber
H2O, CO2, CH4, CO undN2O gibt.

Kanal7 enthältmehrerestarke überlappendeCO2- undH2O-Bänder, welcheden
ganzenKanalüberdecken.M � 5 Koeffizientenwurdenfür diesenKanalfür beide
Absorberausgewählt.Ein α-Spektrumwurdeerzeugt,welchesdenganzenKanal
überdeckt.Die c-k - LBL Strahlungsdifferenzin Kanal7 beträgtetwa 1-2%,wie
auchin denanderenbisherdiskutiertenSpektralbereichen.

Kanal8 enthälteineKombinationstarker undschwacherAbsorptionsbandenvon
H2O, CH4, N2O undCO.Ein wichtigerSpektralbereiche,welchervonSCIAMA-
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CHY detektiertwird, enthältdieum2347nmzentrierteCO-Bande.In dieserRe-
gion absorbierenaußerCO nochCH4 undH2O, undzwar beiderelativ stark.Für
CO ist M � 1 hinreichendgenau,dadie CO-Absorptionschwachist. Die Strah-
lung I � corr wurdedahermit denKombinationen� k � CH4 �

i � k � H2O�
i � k � CO�

1 � ωi � i � 1 �5�5�6�7� M
berechnetund die Strahlung I � corr entsprechendmit den Kombinationen� k � CH4 �

i � k � H2O�
M � 1 � i � k � CO�

1 � ωi � i � 1 �5�5�5�7� M.

Analog könntenbeliebigviele weitereschwacheLinienabsorber(für diesesoll
gelten,dassbereitsmit M � 1 einehinreichendguteGenauigkeit erzieltwerden
kann),oderauchbeliebigstarke Kontinuumabsorber, welcheeffektiv Linienab-
sorbermit M � 1 entsprechen,hinzugenommenwerden.1

Abbildung 11.6 stellt ein 2 nm breitesSpektralintervall in Kanal 8 dar, um zu
zeigen,wie dasα-Mischungsschemain diesemSpektralbereichfunktioniert.Die
unterderAnnahmeperfekterpositiverKorrelationberechneteStahlungI � corr , wie
auchdieStrahlungI � corr , weichenumbiszu70%vondenLBL -Referenzspektren
ab,wie die rechteSeitevonAbbildung11.6zeigt.Die α-Mischungdieserbeiden
StrahlungstermeentsprechendGleichung(9.2) reduziertdieseAbweichungauf
wenigeProzent.Zu beachtenist, dassdasα-Spektrumauchhiernurmittelseines
einzigenSzenariosbestimmtwurde(U.S.StandardAtmosphäre,SZW 60� ). Der
verbleibendec-kStrahlungsfehlerreduziertsichnachFaltungmit derSpaltfunkti-
on auf etwa 1%.Die Übereinstimmungzwischenderc-k undderLBL Strahlung
ist nach Faltungmit derSpaltfunktionin Kanal8 besserals1%(sieheAbbildung
11.7,zweiteReihevonoben).

Der spektraleVerlauf und der Maximalwert der c-k-LBL -Strahlungsdifferenz
hängtnur schwachvon der Breite der Spaltfunktionab (hier nicht gezeigt).Die
spektralenc-k Fehlerstrukturensindsehrähnlichfür alle FWHM-Variationenim
Bereichdes0,75-2fachendernominellenAuflösung(sieheTabelle2.1).DerMa-
ximalfehlerüberschreitetdie 2% erst,wenn die FWHM der Spaltfunktiondas
0,75fachedernominellenAuflösungunterschreitet.

Insbesonderedie genaueModellierungder kleinenspektralenCO-Absorptions-
strukturenin Kanal8 ist wichtig für die CO-BestimmungmittelsderSCIAMA-
CHY-Messungen.Da die CO-Absorptionnur im Bereich2-4%liegt undderc-k
Strahlungsfehlersich mit 1% in der gleichenGrößenordungbefindet,könntees
sein,dassdie kleinenCO-Strukturenmittels der c-k Methodenur sehrungenau
modelliertwerden.WiemanjedochAbbildung11.7entnehmenkann,stimmendie
CO-Absorptionslinien,welchemit derc-kMethodemodelliertwurden,innerhalb
2%mit denentsprechendenLBL -Referenzlinienüberein.OhneweitereKorrektur

1Wenn die Absorption klein ist, oder wenn die Absorption sich nur wenig im relevanten
Spektralintervall ändert,kanndie TransmissionhinreichendgenaudurchdenmittlerenAbsorp-
tionsquerschnitt(alsodurcheinenParameter)approximiertwerden:Die mittlereTransmissionist
T̄ � m����� 1� ∆λ � � exp �¢¡ kλ m� dλ. Setztmankλ � k̄ £ ∆kλ, wobeik̄ derspektralgemittelteAbsorp-
tionsquerschnittist, so ergibt sich in guterNäherungT̄ � m�:¤ exp �¥¡ k̄m� , wenn � ∆kλ ¦ m�:§ 1
gilt.
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könntedieseUnterschätzungder (differentiellen)Absorptionbei denc-k Rech-
nungenzu einersystematischen2%igenÜberschätzungderGesamtsäulebei der
Datenauswertungführen.AllerdingshängtdieFehlerstruktur, wie dieletzteReihe
der Abbildung zeigt, kaum von der gewähltenZusammensetzungder Modell-
atmosphäreab. Diesesystematische,nahezuszenarienunabhängigeAbweichung
könntemandahernutzen,um Korrekturfaktorenbzw. Korrekturspektrenzu be-
rechnen.Im einfachstenFall könntendie gemessenenCO-Vertikalsäuleneinfach
um 2% nachuntenkorrigiert werden.Der durchdie c-k Approximationverur-
sachteFehlerbei der CO-Auswertungsollte sich daherleicht auf unterhalb1%
reduzierenlassen.ÄhnlicheResultatewurdenauchfür dieschwacheN2O-Bande
gefunden,welcheim Spektralbereichum 2264nm im erstenDrittel von Kanal8
liegt.
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Abbildung11.6:Vergleichvonc-k-undmittlererLBL -Strahlungfür drei verschie-
deneSzenarienvor derFaltung, alsofür dieindividuellenc-kMittelungsintervalle
∆λc � k = 0,025nm(durch dieKreiseaufder rechtenSeiteangedeutet).ErsteRei-
he: tropischeAtmosphäre, SZW 30� . ZweiteReihe:U.S. Standard Atmosphäre,
SZW 60� . LetzteReihe:subarktischeWinter Atmosphäre, SZW 85� . Die sonnen-
normierteStrahlungist auf der linkenSeitedargestellt.Die rechteSeitezeigtdie
entsprechendec-k - LBL Strahlungsdifferenz.Hierbei wurde die c-k Strahlung
(i) unterderAnnahmepositiverKorrelationberechnet(I � corr , durchgezogeneLi-
nie),(ii) unterderAnnahmederAnti-Korrelation(I � corr , gepunkteteLinie),sowie
(iii) nach α-MischungbeiderTerme(Kreise, α-SpektrumausSzenarioReihe2).
Man kannklar erkennen,dassdie starken Differenzenvon bis zu 70%, die auf
starke überlappendeCH4- und H2O-Absorptionenhinweisen,effektiv durch die
α-Mischungweggefiltertwerden.
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Abbildung11.7:Vergleich von c-k- und LBL -Strahlungin demSpektralbereich,
welcher für die CO-Auswertungvorgesehenist. Szenarien:links: U.S. Standard
Atmosphäre, SZW 60� ; rechts: tropische Atmosphäre, SZW 30� . Erste Reihe:
Strahlungam Oberrandder Atmosphäre berechnetim c-k Modus(Spaltfunktion
0,4 nm FWHM). ZweiteReihe:prozentualeDifferenzzwischender c-k und der
LBL Strahlung. Dritte Reihe:CO-Absorptionsstruktur(„CO-SOD“), definiertals
ln ² I � CO � I � CO ³ . ProzentualeDifferenz(vierte Reihe)sowiedie mit 50 multipli-
zierte absoluteDifferenz(letzteReihe)der mit der c-k und der LBL Methode
berechnetenCO-SOD.
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11.3 Fehleranalyseder c-kStrahlung

Die bisherigenUntersuchungenzeigen,dassdie Genauigkeit der vorgestellten
c-k Methodebei etwa 1-2% liegt. MehrereFehlerquellentragenzu diesemGe-
samtfehlerbei:(i) ESFTTransmissionsfit-Fehler, (ii) Faltungs-Fehler, diedadurch
verursachtwerden,dassdiec-kRadianznichtmit deroptimalenFaltungsfunktion
gefaltetwird (sieheAbschnitt10.1),(iii) Interpolationsfehlerbei derDruck- und
Temperaturinterpolationderc-k Koeffizienten,und(iv) Fehlerdurchdie Korrela-
tionsannahmebzgl.vertikal inhomogenerAtmosphären,welchederc-k Methode
zugrundeliegt (sieheAbschnitt8.2).Wie bereitsgezeigtwurde,entstehenprak-
tischkeinezusätzlichenFehlerbeimehrerenspektralüberlappendenLinienabsor-
bern.Die relevantenFehlerbeiträgesollennunquantifiziertwerden:

(i) ESFT Transmissionsfit-Fehler:Der Beitragder ESFT-Fitfehlernzum Strah-
lungsfehlerkonntedadurchabgeschätztwerden,dassdieStrahlungalternativ mit
Koeffizientenberechnetwurde,bei denenderTransmissions-Fehlergeringerwar
als bei den Koeffizienten,welchemit der in Kapitel 10 beschriebenen„Stan-
dardmethode“bestimmtwurden.DieseVerbesserungwurde einerseitsdadurch
erzielt, dassSequenzenvon NLLS-Fits durchgeführtwurden,wobei jedesMal
mit quasizufällig modifiziertenStartwertendie Iterationneu begonnenwurde.
HierdurchließsichderTransmissionsfit-Fehlerim Vergleichzur Standardmetho-
de deutlichreduzieren.Durch dieselangsamereabergenauereMethodekonnte
z.B. die Häufigkeit desAuftretensvon r.m.s.-Fehlernzwischen2-4% um einen
Faktor 5-10 reduziertwerden.Fehlergrößerals 4% konntennahezuvollstän-
dig eliminiert werden.Mittels dieserverbessertenc-k Koeffizienten- im Sinne
genauererTransmissionsfits- konnteallerdingskeinesignifikanteVerbesserung
derGenauigkeit derStrahlungerzieltwerden.Sokonntez.B. im BereichderO2-
A-Bandedie maximaleAbweichungbzgl. der LBL -Referenzstrahlungnur von
1,5%auf 1,2%verringertwerden.ÄhnlicheResultatewurdenauchgefunden,in-
dem die Anzahl der Parameter(also M) erhöhtwurde.Auch hierdurchkonnte
zwar derTransmissionsfehlerdeutlichreduziertwerden,ohneallerdingszu einer
signifikantenReduktionderStrahlungsfehlerzu führen.Soist im BereichderO2-
A-Bandeder r.m.s.-Transmissionsfehlerkleinerals2% in 94%aller Fälle,wenn
M � 5 gewählt wird. Mit M � 10 wurdendie Fehlerbereitskleinerals 0,1%in
94%allerFälle- einesignifikanteVerbesserungderTransmissionsfits.Dermaxi-
maleStrahlungsfehlerkonntejedochnur von 1,5%für M � 5 auf etwa 1,0%für
M � 10reduziertwerden.DiesegeringfügigeVerbesserungkannjedochnichtals
eineVerbesserungim Vergleichzur Standardmethodebetrachtetwerden,dasich
hierdurchdieRechenzeitfür dieStrahlungstransportsimulationverdoppelt.Dieses
überraschendeResultat- einesignifikanteVerringerungderTransmissions-Fehler
führt nicht zu einer entsprechendensignifikantenVerringerungder Strahlungs-
Fehler- kanndadurcherklärtwerden,dassdieESFT-Fitfehlernichtsystematisch
sind: sie streuenbzgl. unterschiedlicherWegstrecken um Null und kompensie-
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ren sich daherzum Großteil bei der Strahlungsberechnung.Dies ist deswegen
derFall, da in die BerechnungeineseinzelnenStrahlungswerteseinegroßeAn-
zahlvonTransmissions-Werteneingeht,entsprechendunterschiedlichenDrücken,
Temperaturen,Weglängenund(∆λc � k Zentral-)Wellenlängen.AusdiesenUnter-
suchungenkannmandaherfolgern,dassder 1-2% Gesamtfehlerder Strahlung
nichtdurcheineunzureichendeGenauigkeit derTransmissionsfitserklärtwerden
kann.

(ii) Faltungsfehler:Der Faltungsfehlerist kleineralsetwa 0,5%.Dieswurdeab-
geschätzt,indemeinefehlerfreie„c-k Strahlung“generiert,gefaltet und mit der
LBL -Strahlungverglichenwurde.Die fehlerfreie„c-kStrahlung“wurdeerzeugt,
indemmonochromatischeLBL -Strahlungentsprechendden∆λc � k Intervallenzu-
erstgemitteltunddannspektralabgetastetwurde.AbschließendwurdedieseStrah-
lungdannwie die„echte“c-kStrahlunggefaltetundmit derLBL -Referenzstrahl-
ungverglichen.

(iii) Interpolationsfehler:Der Fehlerdurch die Druck- und Temperaturinterpo-
lation der c-k Koeffizientenwurde abgeschätzt,indem ein bedeutendfeineres
Druck- und Temperaturgitter verwendetwurdeals dasStandardgitter(beschrie-
ben in Abschnitt 10.3). Von dieserUntersuchungkann man folgern, dassder
Interpolationsfehlerkleinerist alsetwa0,2%.

(iv) c-kKorrelations-Fehlerbzgl.inhomogenerAtmosphären:DerFehler, welcher
durchdie der c-k MethodegrundliegendeKorrelations-Annahmegemachtwird
(sieheAbschnitt8.2),wurdeabgeschätzt,indemc-k - LBL Strahlungsvergleiche
für homogeneAtmosphärendurchgeführtwurden.Um hierbeiInterpolationsfeh-
ler zu vermeiden,wurdenDruck- und Temperaturwertegewählt, die demGitter
derESFT-Datenbankentsprechen.FürdiesehomogenenAtmosphärenkonnteder
Strahlungsfehlerdeutlichunter1%reduziertwerden.Dieseswarbeideninhomo-
genenAtmosphärennichtgelungen.Weiterhinwaresfür homogeneAtmosphären
möglich,durcheineVerbesserungderTransmissionsfitsauchdenStrahlungsfeh-
lerentsprechendzureduzieren.AuchdieswarbeideninhomogenenAtmosphären
nicht gelungen.Von diesenUntersuchungen- sowie der bereitserfolgtenQuan-
tifizierungderanderenFehlerquellen- kannmandaherschließen,dassder1-2%
Gesamtfehlerder c-k StrahlungdurchdieseFehlerquelledominiertist. Der c-k-
Korrelationsfehlerwird aufetwa1%geschätzt.

11.4 Geschwindigkeitsgewinn

Das vorgestelltec-k Strahlungstransport-Schemaist auszwei Gründensignifi-
kant schnellerals die LBL -Methode:Zum einenmussdie Strahlungstransport-
Matrixgleichungim c-kModuswenigeroft invertiertwerdenalsim LBL -Modus.
Für die Kanäle3 und 4 ( ´ 400-800nm) mussdie Matrixgleichung5 Mal (bei
M � 5) im c-k Modusfür jedes0,05 nm breitec-k Intervall gelöstwerden.Im
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LBL -Modusjedochetwa100(= 0,05/0,0005)Mal, wennmaneineAbtastungvon
0,0005nm annimmt(sieheTabelle7.2), entsprechend0,014cm� 1 bei 600 nm.
Daherist der c-k Modus in diesemSpektralbereichmindestens20 Mal schnel-
ler. In Kanal 6 (1000-1750nm) ist der c-k Modussogar80 Mal schneller(im
Fall eineseinzelnenLinienabsorbers),und zwar aufgrundder 4 Mal geringeren
spektralenAuflösung.Zweitenserfordertder LBL -Modus eine zeitaufwendige
BerechnungderAbsorptionsquerschnitteausdenLinienparameternaufgrunddes
Voigt-Profils.Im Vergleich hierzusind die entsprechendenESFT-Koeffizienten
desc-kModusvorberechnet.Im Prinzipwäreesauchmöglich,diemonochroma-
tischenAbsorptionsquerschnitte,welchefür den LBL -Modusbenötigtwerden,
zu tabellieren.DieseswürdejedocheinenenormgroßenSpeicherplatzerfordern.
Für kleine Spektralbereichekönntedies jedochunterUmständeneinesinnvolle
Alternativesein.

Insgesamtist derhierbeschriebenec-kModusetwa60Mal schnelleralsderLBL -
Modusim Spektralbereichum 720nm (H2O), etwa 25 Mal schnellerim Bereich
der O2-A-Bandeum 760 nm, einenFaktor800schnellerim Bereich1000-1750
nmentsprechendKanal6 im Fall eineseinzelnenLinienabsorbersundeinenFak-
tor 400beizweiüberlappendenAbsorbern.In denKanälen7 und8 entsprichtder
Geschwindigkeitsgewinn etwaeinemFaktor20.

Für all dieseVergleichewurdeeineLBL -Wellenlängenabtastungvon 0,0005nm
verwendet.Dies entsprichtetwa einemPunkt pro Doppler-Halbwertsbreiteim
sichtbarenSpektralbereichundetwavierPunktenproDoppler-Halbwertsbreiteim
nahenInfraroten(Kanal8). Vier PunkteproDoppler-Halbwertsbreiteist auchein
typischerin derLiteraturverwendeterWert (siehez.B. Mlawer et al. 1997[91]).
Yanget al. 2000[145] verwendensogar0,0001-0,0002nm Abtastungsintervalle
im sichtbarenundnahinfrarotenSpektralbereichfür dieLBL -Referenzrechnungen.
Bezüglichder in dieserArbeit verwendetenLBL -Wellenlängenabtastungseian-
gemerkt,dassinsbesonderebeidenLimb-BeobachtungenvonSCIAMACHY die
Linienbreitedurchdie Dopplerbreitebestimmtist und dassdie erzeugteESFT-
Datenbankauchfür dieseAnwendunggeeignetsein soll. Bei der Nadir-Beob-
achtung,bei der ein Großteil deszurückgestreutenLichts ausder Troposphäre
kommt, spielt die Lorentz-Verbreiterungmeist die dominierendeRolle. SCIA-
TRAN Nadir-Simulationenmit verschiedenenLBL -Wellenlängenabtastungzei-
gen,dassder Fehlerder StrahlungnachFaltungmit der SCIAMACHY-Spalt-
funktion oft 0,1% nicht überschreitet,wennmandie Abtastungauf 0,0025nm
reduziert.In einigenSpektralbereichenkannmandie Abtastungsogarauf 0,004
nmreduzieren,ohnedie0,1%Fehlergrenzezuüberschreiten.
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11.5 Gewichtsfunktionen

VieleAuswerte-AlgorithmenbasierenaufMinimierungsmethoden,welcheneben
einemVorwärtmodellauchdieGewichtsfunktionenbenötigen,alsodieAbleitung
desVorwärtsmodells(hierderStrahlung)nachdenFitparametern(sieheAbschnitt
4.4,Kapitel 5 sowie Teil III dieserArbeit). Dasvorgestelltec-k Schemaist voll-
ständigmit dem im Abschnitt 4.4 beschriebenSchemader quasi-analytischen
Gewichtsfunktionen-BerechnungvonSCIATRAN kompatibel.

Abbildung11.8zeigt,dassdie c-k Strahlung,welchemit derlinearisiertenStrah-
lungstransportgleichungbestimmtwurde, sehr gut mit der Strahlungüberein-
stimmt,welcheübereineentsprechendeStörungdesSpurengasprofilsberechnet
wurde.Wie zuerwarten,erforderteineguteÜbereinstimmungjedochhinreichend
kleineStörungen,d.h.StörungeninnerhalbdeslinearenBereichs.Abbildung11.8
zeigt Gewichtsfunktionen,welcheeiner SkalierungdesVertikalprofils entspre-
chen,nachfolgendauchalsVertikalsäulen-Gewichtsfunktionenbezeichnet.Diese
Vertikalsäulen-Gewichtsfunktionenkönnendurch Höhenintegration der höhen-
aufgelöstenGewichtsfunktionenbestimmtwerden,welcheSCIATRAN standard-
mäßiggeneriert.Die höhenaufgelöstenGewichtsfunktionensind wichtig, wenn
höhenaufgelösteInformationenausdenMessungenabgeleitetwerdensoll (sie-
hehierzuauchdie UntersuchungenamAnfangvon Kapitel 13). Wie mansehen
kann,hängtderLinearisierungsfehler, alsodieDifferenzzwischenderStrahlung,
welchemit demlinearisiertenModell berechnetwurde,und der exaktenStrah-
lungvonderWellenlängeundvombetrachtetenMolekül ab. Im hierdargestellten
SpektralbereichbeträgtderLinearisierungfehlerbzgl.H2O-Variationenbiszu5%,
wenn die H2O-Vertikalsäule20% zunimmt.Für CO hingegen ist dieserFehler
aufgrundderviel schwächerenAbsorptionkleinerals0,1%- undzwar sogarbei
einerGesamtsäulenzunahmevon50%.

DiesergeringeLinearisierungsfehlerfür schwacheAbsorber(hier CO) soll im
drittenTeil dieserArbeit genutztwerden,um die Vertikalsäulenschwachabsor-
bierenderLinienabsorbermittelseinesschnellenlinearenAnpassungsverfahrens
abzuleiten(sieheKapitel 13). Hierbei kannmanAbbildung11.8bereitsentneh-
men,dassdie mitbestimmtenVertikalsäulenüberlagerterstarker Absorber, hier
H2O, bei zu großenDifferenzenzwischenModell- undMessszenariovermutlich
fehlerhaftsein werden,da unter diesenBedingungender Linearisierungsfehler
großundmit derAbsorptionsstrukturspektralkorreliert ist. Dieskanndazufüh-
ren,dassmittels einerfehlerhaftenVertikalsäuleeinebessereÜbereinstimmung
zwischenModell- undMess-Strahlungerzieltwerdenkannalsmit der richtigen
Vertikalsäule.Die „Modellfehler“ (Linearisierungsfehler)könnenalso teilweise
durcheinefalscheVertikalsäulekompensiertwerden,wenndie Abweichungvon
derangenommenenVertikalsäulezugroßist.
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Abbildung 11.8: Oben: Strahlung I ref berechnet im c-k Modus nach Faltung
mit der Spaltfunktionfür einetropische Atmosphäre bei einemSonnenzenitwin-
kel von 30� . DiesesSzenarioist dasReferenzszenariofür die Resultate(b)-(d).
(b) zeigtdenprozentualenUnterschiedzwischender Strahlung, welchemit einer
1%-igen Störungder H2O-Säuleberechnet wurde im Vergleich zumReferenz-
szenario(durchgezogeneLinie). Die gepunkteteLinie zeigtdenentsprechenden
Linearisierungsfehleran. Dies ist der (prozentuale)Unterschied zwischen der
StrahlungI l in, welche mit der linearisiertenSTG berechnetwurde (also mittels
Gewichtsfunktionen),undderStrahlung, welchesich beiexakterLösungderSTG
bei 1%ger H2O Profilerhöhungergibt. Hierbei gilt I l in � I ref º W » 0 � 01, wo-
bei W die Gewichtsfunktionentsprechendeiner 100%igenStörungist. Wie man
sieht, ist der Linearisierungsfehlereffektiv Null. (c) zeigt das Gleiche, jedoch
für eine Gesamtsäulenzunahmevon 20%. Im diesemFall kann der Lineari-
sierungsfehlerbis zu 5% betragen. (d) zeigt entsprechendeResultatefür eine
CO-Gesamtsäulenerhöhungvon50%.AufgrundderschwächerenCO-Absorption
ist derLinearisierungsfehlerhier viel kleiner.
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11.6 Vergleichmit MODTRAN / DISORT

Um sicherzustellen,dassdie in SCIATRAN implementiertenc-k- undLBL -Modi
keine Fehlerenthalten,die nicht zutagetreten,wenn man beideSchematadi-
rekt miteinandervergleicht,wurdedie mit SCIATRAN berechneteStrahlungmit
dereinesunabhängigenStrahlungstransportmodellsverglichen.Hierzuwurdedas
weitverbreiteteStrahlungstransportmodellMODTRAN (Kneizysetal. 1996[74])
verwendet(VersionMODTRAN 3.7V1.0).DieStrahlungstranportgleichungwird
hierbeimittelsdesDISORT-Algorithmus(Stamnesetal. 1988[131]) gelöst,eine
OptionvonMODTRAN.

Wie Abbildung11.9zeigt,stimmenbeideModellegut überein.Gezeigtsinddie
Spektralbereicheum720nm(Wasserdampf)undum 760nm(O2-A-Bande).
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Abbildung11.9:Links: (a) Mit SCIATRAN berechnetec-k-StrahlungamOber-
rand der Atmosphäre (durchgezogeneLinie) und die mit MODTRAN/DISORT
berechneteStrahlung (Kreise) im Bereich um 720 nm, welcher durch starke
H2O-Absorptiondominiert ist. (b) RelativerUnterschied zwischen SCIATRAN
und MODTRAN/DISORT nach linearer Interpolation auf das SCIATRAN
Wellenlängen-Gitter. (c) Relativer Unterschied zwischen der SCIATRAN c-k-
und LBL -Strahlung. Rechts: Analog für den Bereich der O2-A-Bande. Das
SonnenspektrumentstammtMODTRAN. Die Faltungenwurdenmit einerGauß-
Funktion der Breite 0,35 nm (FWHM) durchgeführt. Szenario:U.S. Standard
Atmosphäre, Sonnenzenitwinkel 30� .
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In diesenSpektralbereichenist die AuflösungbeiderModellenahezugleich.Die
AuflösungdesMODTRAN-Bandmodellsbeträgt1 cm� 1 entsprechend0,052nm
bei 720 nm. Die AuflösungdesSCIATRAN c-k-Modells ist ∆λc � k = 0,05 nm.
Allerdings wurde der Vergleich nicht bei dieserAuflösungdurchgeführt,son-
dernerstnachFaltungmit einerGauß'schenSpaltfunktionder Halbwertsbreite
(FWHM) 0,35nm, da diesder Auflösungvon SCIAMACHY und GOME ent-
spricht.Die Faltungwurdemit denjeweilsseparatvondenProgrammenbereitge-
stelltenFaltungsoptionendurchgeführt.

Abbildung11.9zeigt,dassdiemaximaleAbweichungvon2,5%zwischenSCIA-
TRAN undMODTRAN im Spektralbereichum 720 nm nicht durchdasSCIA-
TRAN c-k-Schemabedingtist, dadie SCIATRAN c-k - LBL Unterschiedeviel
kleinersind.Mankannauchsehen,dassdieUnterschiedein Bereichenschwacher
Absorptionkleiner sind als 1%. Eine Übereinstimmunginnerhalb1% in Spek-
tralbereichenohne Linienabsorptionenwurde bereitsbei früherenVergleichen
festgestellt,beidenenGOMETRAN unddasStrahlungstransportmodellDISORT
direkt- alsoaußerhalbderMODTRAN-Umgebung- miteinanderverglichenwur-
den(Rozanov etal. 1997[112]).

Dasin MODTRAN 3 benutzteBandmodellwird in Robertsonet al. 1981[103]
beschrieben.DiesesTransmissionsmodellberuhtauf der Annahmeeinerzufäl-
ligen Verteilungeiner endlichenAnzahl von Linien in einemendlichenSpek-
tralbereich.Die MODTRAN Bandmodell-Parameter, wie sie im entsprechenden
Users-Manualbeschriebensind, basierenebenfalls auf den spektroskopischen
Parameternvon HITRAN 96. Sie entsprechentemperaturabhängigeneffektiven
AbsorptionskoeffizientenundLiniendichte-Parametern.DaStreuproblemestreng
genommennur mit der Methodeder k distribution, nicht abermit Bandmodel-
len gelöstwerdenkönnen(siehez.B. Goodyund Yung 1989 [43], Seite173),
könnendie MODTRAN-SCIATRAN Unterschiedewohl auf dieseInkompati-
biliät desMODTRAN-Bandmodellsmit der zu hier zugrundeliegendenStrah-
lungstransportgleichungzurückgeführtwerden.Für die nächsteGenerationvon
MODTRAN, MODTRAN 4, ist auchdieVerwendungderc-k-Methodegeplant.

Die Modelle wurden aufgrundgroßerAuflösungsunterschiedenicht im Spek-
tralbereichum 2 µm verglichen.Die SCIATRAN c-k Auflösungist in diesem
Spektralbereichdeutlichbesserals die MODTRAN Auflösungvon 1 cm� 1. So
beträgtbei 2360nm ∆λc � k 0,025nm, entsprechendeinermaximalenAuflösung
von0,045cm� 1.





Teil III

Untersuchungenzur
Spurengas-Auswertung im

nahinfrar otenSpektralbereich





Überblick zu Teil III

In denbeidenerstenTeilendieserArbeit wurdein dieGrundlagendesStrahlungs-
transportsundderInversionstheorieeingeführtundeinc-kParametrisierungssche-
mafür Linienabsorberentwickelt sowie dessenkonkreteImplementierungin das
StrahlungstransportmodellSCIATRAN vorgestellt.Mittels dieses„Werkzeuges“
könnennun die für die DatenauswertungbenötigtenRadianzspektrenund Ge-
wichtsfunktionenim gesamtenvon SCIAMACHY abgedecktenSpektralbereich
in vertretbarerRechenzeitberechnetwerden.Hiermit wurdeeinewichtige Vor-
aussetzungfür die Entwicklungvon Auswerteverfahrenfür SCIAMACHY- und
GOME-Messungenim sichtbarenundnahinfrarotenSpektralbereichgeschaffen.

Ziel diesesTeils der Arbeit ist esnun, ein konkretesAuswerteverfahrenvorzu-
stellen,welchesinsbesonderefür Linienabsorberangemessensein soll. Dieses
Verfahrensoll insbesonderebzgl.derzu erwartendenGenauigkeit derSCIAMA-
CHY-Spurengasmessungenuntersuchtwerden.Hierbeisoll sichauf die Bestim-
mungderGesamtsäulenderSpurengaseCO, CO2, CH4, H2O undN2O ausden
Kanal 7 (1940-2040nm) und 8 (2265-2380nm) Nadir-Messungenbeschränkt
werden.È

In Kapitel 12werdeneinigegrundlegendeUntersuchungenzumStrahlungs-
transportim nahinfrarotenSpektralbereichdurchgeführt.È
In Kapitel 13 wird derneueWFM-DOAS Algorithmuszur Ableitungvon
Spurengas-Vertikalsäulenvorgestelltunduntersucht.È
Die statistischenVertikalsäulen-Messfehler(retrieval precision) aufgrund
verrauschterStrahlungsmessungenwerdenin Kapitel 14abgeschätzt.È
In Kapitel 15 wird untersucht,mit welcherGenauigkeit regionaleTreib-
hausgas-EmissionenausdenSCIAMACHY-Messungenabgeleitetwerden
können.È
Abschließendwird im Kapitel 16 ein alternativer Algorithmuszur Ablei-
tung von Wasserdampf-Vertikalsäulenvorgestellt,welcherbereitserfolg-
reichzurAuswertungderGOME-Dateneingesetztwerdenkonnte.Hierbei
wurdezum erstenMal dasim zweitenTeil dieserArbeit vorgestelltec-k
SchemazurAuswertungrealerMessungeneingesetzt.





Kapitel 12

Strahlungstransport im
Spektralbereichum 2,3µm

12.1 Einfluss der Streuung an Luftmolekülen und
Teilchen

Die numerischeLösungdervollen Strahlungstransportgleichungist sehrrechen-
zeitaufwendig,insbesondereaufgrundder zu berücksichtigendenVielfachstreu-
ung.DaStreuungim SpektralbereichvonKanal8 (um2,3µm) einebedeutendge-
ringereRolle spieltalsim UV oderim sichtbarenSpektralbereich(die Rayleigh-
Streuungnimmt etwa mit λ É 4 ab und die Aerosolstreuungetwa mit λ É 1), wäre
esinsbesondereim Hinblick auf einebeschleunigteSpurengasauswertunginter-
essantzuwissen,obaufdieBerücksichtigungderStreuungalsQuelltermbeider
Strahlungstransportsimulationnichtverzichtetwerdenkann,bzw. obnichthierfür
eineeinfacheKorrekturverwendetwerdenkann(siehehierzuauchSchrijver et
al. 1998[116], Panetal. 1998[97], Spurr1998[127]).

Soist für dieoperationelleVertikalsäulen-AuswertungderNadir-Messungenvon
SCIAMACHY im nahenInfraroten vorgesehen(IAS-Algorithmus), Streuung
durchein Polynomzu parametrisieren(Spurr 1998 [127], sieheauchAbschnitt
5.2.2):

I ² λi � c � b ³WÊÌË T ² λ � c³ » P ² λ � b ³:Í
∆λi Î (12.1)

T bezeichnethier die monochromatischeTransmission,berechnetentlangeines
repräsentativen Lichtweges.Dieserbeginnt am Oberrandder Atmosphäre,folgt
danndemdirektenSonnenstrahlauf seinemWeg zum Erdbodenund gehtdann
entlangdesInstrumenten-SehstrahlszurückRichtungSatellit.Mittels desPoly-
noms P wird hier sowohl die Streuungals auch die Reflektionam Erdboden
parametrisiert.Die eckigenKlammernbedeutenFaltungmit der Spaltfunktion.
c ist ein Vektor, dessenKomponentendie VertikalsäulendereinzelnenAbsorber
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sind. Vektor b enthältdie Polynomkoeffizienten.Beide Vektorenenthaltendie
freien Fitparameter, welchemittels least-squares Anpassungbestimmtwerden
sollen.λi bezeichnetdieZentralwellenlängedesi-tenDetektorpixels.

Um die prinzipielleBrauchbarkeit dieserApproximationzu überprüfen,wurden
drei verschiedeneKanal8 Nadir-Spektrenberechnet:È

Ein Spektrum unter voller Berücksichtigung der Vielfachstreuung
(MS-Spektrum).È
Ein Spektrum, bei dem nur Einfachstreuungberücksichtigt wurde
(SS-Spektrum).È
Ein „Transmissionsspektrum“entsprechendGleichung(12.1).Hierbeiwur-
dejedochausDarstellungsgründendie Transmissionnochmit deralswel-
lenlängenunabhängigangenommenenAlbedo und demKosinusdesSon-
nenzenitwinkelsmultipliziert (TR-Spektrum).

DieseSpektrensind in denAbbildungen12.1-12.3dargestellt.Dort gezeigtist
auchdasVerhälnisvon SS-Spektrumzu MS-Spektrumsowie dasVerhältnisvon
TR-Spektrumzu MS-Spektrum.Weiterhinsind die N2O- und die CO-Absorp-
tionsstrukturendargestellt,berechnetals dasVerhältnisvon zwei MS-Simulati-
onen:einer, bei demdasentsprechendeGasin der Atmosphäre„eingeschaltet“
war, undeinerzweiten,beiderdasGas„ausgeschaltet“war.

Die Abbildungen12.2und12.3zeigenalsAusschnittzweiSpektralbereiche,wel-
che in etwa den für die operationelleN2O- andCO-Auswertungvorgesehenen
entsprechen.

Wie ausdem VerhältnisSS-Spektrumzu MS-Spektrumabzulesenist, wurden
bei diesemSzenarioetwa 10%derPhotonenmehralsein Mal gestreut.Hier sei
betont,dasssichin dieserArbeit dieBezeichnung„mehrfachgestreute“Strahlung
immeraufdiegesamteStrahlungbezieht,alsoeinschließlichdereinfachgestreu-
tensowie derreflektiertenStrahlung.DieseSimulationenbasierenauf einerU.S.
StandardAtmosphäre(sieheAnhangE), einemSonnenzenitwinkel von 60� und
einerAlbedovon 0,1.Wie mansieht,ist dasSS- zu MS-Verhältniskeineglatte
Kurve,sondernzeigtspektraleStrukturenmit einerAmplitudeum 1%.

Auch dasVerhältnisTR-Spektrumzu MS-Spektrumzeigt spektraleStrukturen.
Diesesind mit denstarkenAbsorptionsstrukturen- hier aufgrundder H2O- und
CH4-Absorption- korreliert. Abweichungenvon einerglattenKurve zeigenje-
dochModellfehleran,wie siesichbei derApproximationderIntensitätentspre-
chendGleichung(12.1)ergebenwürden.Wie mansieht,sinddieseFehlerin der
zweitenHälfte von Kanal8 (CO-Bereich)stärker als in dererstenHälfte (N2O-
Bereich).Die Ursachehierfür liegt insbesonderein derstarkenH2O-Absorption
in derzweitenKanalhälfte.
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Abbildung 12.1: (a) Strahlung, berechnet unter voller Berücksichtigung der
Vielfachstreuung(MS), nur der Einfachstreuung(SS), sowieentsprechendder
Transmissions-Approximation(TR; untere Kurve, welchehier als durchgezogene
Linie erscheint; klarer zuerkennenauf denbeidennachfolgendenAbbildungen).
Alle Spektrensind jeweilsmit einerGaußfunktiongefaltet(FWHM 0,3 nm). (b)
VerhältnisSS/MS. (c) VerhältnisTR/MS. Abweichungen von einer glattenKur-
ve, entsprechend einemPolynom niedriger Ordnung, zeigen Modellfehler an,
welche bei einer Parametrisierungder Strahlung als Transmissionmal Poly-
nomauftretenwürden.(d) N2O und CO Absorptions-Strukturen,abgeleitetaus
MS-Simulationen.
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Abbildung12.2:Ausschnitt ausAbbildung12.1.DieserSpektralbereich ist wich-
tig für dieSCIAMACHY N2O-Messungen.
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Um denEinflussdiesesModellfehlersauf die N2O undCO Vertikalsäulen-Aus-
wertungabzuschätzten,sollenhier die differentiellenStrukturenin Spektrumc
(Approximations-oder Modellfehler) mit denenim Spektrumd („Spurengas-
Signal“)verglichenwerden.

Die differentiellePeak-zu-PeakN2O-Absorptionbeträgtetwa2%.Die Amplitude
der überlagertendifferentiellenFehlerstrukturliegt bei etwa 0,1%. Wenn diese
Fehlerstrukturperfektmit derN2O-Absorptionsstrukturkorreliertwäre,sowürde
dieszusystematischenFehlernvonetwa5%beiderN2O-Auswertungführen.Die
Korrelationist jedochklein, dadieSpektralabhängigkeit desFehlersmit derstar-
ken CH4-Absorptionkorreliert ist und die schwacheN2O-Absorptionkaummit
derCH4-Absorptionkorreliert.Der N2O-Vertikalsäulenfehler, welcherauseiner
StrahlungsparameterisierungentsprechendGleichung(12.1) resultierenwürde,
solltealsodeutlichunterhalbetwa1%liegen.

Für CO ist die Transmissionsapproximationjedochdeutlichkritischerzu bewer-
ten. Die Absorptionsstrukturder P5-Linie ist von der gleichenGrößenordnung
wie die Fehlerstrukturselbst.Die Fehlerstrukturenim Bereichder P6- und P8-
Linien sindin Gegensatzdazuklein.Die Linien P7undP9liegenzwischendiesen
Extremen.Dies bedeutet,dassder Modellfehler aufgrundder hier diskutierten
Strahlungsparametrisierungsehrsorgfältig bei der Auswahl der spektralenCO
Fit-Fensterberücksichtigtwerdenmuss.

Zusätzlichzu demhier untersuchtenSzenariofür mittlereBreitenwurdenweite-
re Szenarienuntersucht:einesubarktischeWinter Atmosphäre(SAW) bei einem
Sonnenzenitwinkel von 85� und eine tropischeAtmosphäre(TRO) bei einem
Sonnenzenitwinkel von 25� . Für CO hier sind die Resultateähnlichwie bereits
beschrieben.Diesgilt auchfür N2O in denTropen.Für dasSAW-Szenariokann
jedochdie Größeder Fehlerstrukturvergleichbarder N2O-Absorptionsstruktur
werden.Dies bedeutet,dassauchfür N2O dieseFehlerquellesorgfältig bei der
Auswahl der Fit-Fensterberücksichtigtwerdenmuss,wennmandie hier disku-
tierte Strahlungs-Parametrisierungverwendenwill. InsbesonderemüssenSpek-
tralbereichemit starker Absorptionvermiedenwerden.DieseParametrisierung
wurdein dieserArbeit nichtweiterverwendet.

12.2 Bedeutungder Rotations-Raman-Streuung

Wie bereitsin Abschnitt4.2.2erläutertwurde,wird ein kleiner Teil der Photo-
nenaufgrundvon Rotations-Raman-Streuunginelastischan denLuftmolekülen
gestreut.Die Rotations-Raman-Streuungführt zur Ausbildungvon Stokes-und
Antistokes-Liniender gestreutenStrahlungum die Wellenlängeder eingestrahl-
tenStrahlung.Da diesfür jedeWellenlängegilt, hängtderGesamteffekt auf die
spektraleVerteilungder gestreutensolarenStrahlungsowohl von den spektra-
len Strukturender solarenIrradianzselbstab (Fraunhofer-Linien), als auchvon
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den Absorptionsstrukturen,die der solarenStrahlungin der Atmosphäredurch
(molekulare)Absorptionaufgeprägtwerden.Da die Rotations-Raman-Streuung
die Photonenauf benachbarteWellenlängenverteilt, ist derGesamteffekt ähnlich
einerFaltungderhochaufgelöstenStrahlungmit einer„Glättungsfunktion“,wel-
chedemRaman-Streuquerschnittentspricht.Durch diese„Faltung“ werdendie
differentiellenStrukturenim Radianz-Spektrumabgeschwächt(durchAuffüllung
der spektralenStrukturenund AbsenkungdesKontinuums,“Ring-Effekt”). Die
BreitedieserGlättungsfunktionbeträgtetwa8 nmim Spektralbereichum450nm
(sieheVountas1998[136]).Sieergibt sichbeiN2 ausdenetwa20Stokes-undet-
wa20Antistokes-Linienmit einemAbstandvonLinie zuLinie vonetwa0,17nm
entsprechend8 cmÉ 1. Sowohl derRayleigh-alsauchderRaman-Steuquerschnitt
nehmenin etwa proportionalλ É 4 ab. BeideEffekte nehmenalso ähnlichstark
mit zunehmenderWellenlängeab,die relativeBedeutungderbeidenEffektezu-
einanderbleibt abernahezuunverändert.Auf der Wellenlängenskalabetrachtet,
nimmt jedochdieBreitederRaman-Glättungsfunktionmit zunehmenderWellen-
längestarkzu, und zwar proportionaldemQuadratder Wellenlänge(∆λ á ∆ν̄ =
10É 7λ2; λ in nm, ν̄ in cmÉ 1). Im Bereichum 2,3 µm nehmendie Stokes-und
Antistokes-Linienbereitsetwa200nm ein,alsomehralsdengesamtenKanal8.

Der Auffüllungseffekt durchdie nicht-elastischeStreuungist maximal,wenndie
Breite der Glättungsfunktionin etwa der Breite der spektralenStrukturenent-
spricht.Diesist im UV undsichtbarenSpektralbereichz.B.bzgl.derO3 undNO2

Absorptionennäherungsweiseder Fall. Im nahenInfrarotenjedochist die Glät-
tungsfunktionGrößenordnungenbreiteralsdie spektralenAbsorptionsstrukturen
derLinienabsorber. Daherdarfmanerwarten,dassdieRotations-Raman-Streuung
im nahenInfrarotennureinegeringeRollespielt.

Um dieszu quantifizieren,wurdeim SpektralbereichderCO-Absorptionin Ka-
nal 8 die Nadir-Strahlungim LBL -Modusmit SCIATRAN berechnet,undzwar
mit undohneBerücksichtigungderRotations-Raman-Streuung(sieheAbbildung
12.4).1 Die nachGleichung(4.6)berechnetenRing-Spektrenzeigen,dassbei der
monochromatisch(hochaufgelöst)berechnetenStrahlungder Ring-Effekt bis zu
3%betragenkann.Diesist jedochbeschränktaufSpektralintervalle, in denendie
atmosphärischenSpurengaseextremstarkabsorbierenunddieseAbsorptioneinen
relativ breitenSpektralbereich(mindestensetwa 1 nm) einnimmt.NachderFal-
tungmit derSCIAMACHY-Spaltfunktionist derRing-Effektmeistschwächerals
0,03%.DerMaximal-Effekt liegt bei0,1%undist spektralmit denextremstarken
Linienabsorptionenkorreliert.

1Derc-k-ModusvonSCIATRAN erlaubtaufgrundderspektralenMittelungnichtdie Berück-
sichtigungderRotations-Raman-Streuung.
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Abbildung 12.4: Beitrag der Rotations-Raman-Streuungim Bereich um 2365
nm.Die dünnenLinien entsprechender hochaufgelöstenline-by-lineStrahlung.
Die dicken Linien zeigen die Spektren nach Faltung mit der SCIAMACHY-
Spaltfunktion(hier: 0,2 nm Rechteckfunktion).Die Ring-Spektren sind definiert
als der natürliche Logarithmus des Verhältnissesder Radianzmit und ohne
Berücksichtigung der Rotations-Raman-Streuung(sieheGleichung (4.6)). Die
spektralenStrukturenim RadianzspektrumsindaufstarkeH2O undCH4 Absorp-
tionenzurückzuführen,da dasverwendeteSonnenspektrumeinenrelativ flachen
Spektralverlaufzeigt.
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12.3 Bedeutungder thermischenStrahlung

Wie bereitsim Abschnitt3.2 angedeutetwurde,kanndie thermischeStrahlung
(Planck-Emission)im Spektralbereichvon SCIAMACHY im Vergleich zur ge-
streutenundreflektiertenSonnenstrahlungin guterNäherungvernachlässigtwer-
den.Diessoll nunquantifiziertwerden.

Hierzu wurdedie thermischeStrahlungals zusätzlicherBeitragzur Quellfunk-
tion im StrahlungstransportmodellSCIATRAN implementiert(ab Version1.1).
DieserQuellfunktion entsprichtder - über die Temperatur- höhenabhängigen
Planckfunktion,multipliziert mit demGesamt-Absorptionskoeffizientenderent-
sprechendenHöhenschicht.Bisherwurdenur, wie in Abschnitt4.3 beschrieben,
die Vielfachstreu-Quellfunktionbetrachtet.Die thermischemittiertenPhotonen
unterliegen den gleichen(Vielfach-) Streu-und Absorptionsprozessenwie die
solarenPhotonen.Zusätzlichwurdeauchdie Randbedingungam Unterrandder
Atmosphäremodifiziert:auchderErdbodenemittiertnunStrahlungentsprechend
demPlanck'schen-Strahlungsgesetz.Als Bodentemperaturwird die Temperatur
der unterstenAtmosphärenschichtdesgewähltenTemperaturprofilsverwendet.
Die Emissivität desErdbodensist „Eins minusBodenalbedo“.

Abbildung12.5stelltdenaufgrundderVernachlässigungderthermischenEmissi-
onresultierendenFehlerderberechnetenStrahlungim SpektralbereichvonKanal
8 für drei verschiedeneSzenariendar. Hierauskannmanersehen,dassunterhalb
2365nm dieserFehlergeringerist als 1%. Oberhalbvon 2365nm kanner auf-
grundder starkenSpurengasabsorptionbis zu etwa 3% betragen.Bis zu 3% der
beiNadir-BeobachtungvomWeltraumausdetektiertenPhotonenkönnenalsoder
thermischenEmissionvon Atmosphäreund Erdoberflächeentstammen.Aller-
dingsist in diesenSpektralbereichenaufgrundder starken Spurengasabsorption
die Intensitätextremniedrig(nahezuNull), sodassderrelativeFehlerzwar recht
hoch,der absoluteFehlerjedochsehrklein ist. Der relative Beitragder thermi-
schenPhotonenist am größten,wenndie Temperaturenvon Erdoberflächeoder
Atmosphärehochsind, die Albedo klein ist (hoheEmissivität), die Absorption
starkist undderSonnenzenitwinkel großist. Die thermischeEmissionwurdebei
dennachfolgendenUntersuchungenzur Spurengasauswertungnicht berücksich-
tigt. Für die Kanäle1-7 spielt die Planck-Emissionkeine Rolle, da bereitsam
AnfangvonKanal8 (alsozukleinerenWellenlängenhin) dieserEffekt sehrklein
ist.
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Abbildung12.5:Sonnen-normierteStrahlungmit undohneBerücksichtigungder
thermischen Emission(links) und der entsprechendeStrahlungsfehlerbei Ver-
nachlässigungder thermischenEmission(rechts) im Spektralbereich von Kanal
8. Es zeigtsich, dassder Anteil thermischer Photonenunterhalbetwa2365nm
kleinerist als 1%.



Kapitel 13

Der WFM -DOAS Vertikalsäulen
Auswerte-Algorithmus

In diesemKapitel soll ein neuer, schnellerund genauerAnsatzzur Ableitung
vonSpurengas-VertikalsäulenausdenspektralaufgelöstenStrahlungsmessungen
in Nadir-Geometrieim nahinfrarotenSpektralbereichvorgeschlagenund unter-
suchtwerden.DieserAlgorithmuskann,wie ausdennachfolgendenErläuterun-
gen hervorgehenwird, als Gewichtsfunktionen-modifiziertesDOAS-Verfahren
charakterisiertwerden(WeightingFunctionModifiedDOAS (WFM-DOAS)).

Der gewählteAnsatzist sehrallgemeinund kanndaherim Prinzipauchfür das
SpurengasVertikalsäulen-Retrieval ausanderenalsdenhieruntersuchtenKanal7
und 8 Nahinfrarot-Messungeneingesetztwerden(z.B. im UV oder sichtbaren
Spektralbereich)sowie für andereBeobachtungsgeometrienals der hier unter-
suchtenNadir-Geometrie(z.B.für BeobachtungenvomBodenaus,vomFlugzeug
odervomBallon).

Bevor dieWFM-DOAS MethodezurBestimmungvonSpurengas-Vertikalsäulen
ausdenSCIAMACHY nahinfrarotNadir-Messungenim Detail untersuchtwird,
wäre es zunächsteinmal interessantzu wissen,ob nicht sogarhöhenaufgelö-
ste Spurengas-InformationenausdiesenMessungenabgeleitetwerdenkönnen.
Die Bestimmungvon Vertikalprofilenvon Ozon (Hoogen 1998 [54]) oder der
Temperatur(Rodgers 1976 [105]) aus Satelliten-Nadirmessungenerfordert im
Allgemeinen,dassdie entsprechendenGewichtsfunktionenfür unterschiedliche
Wellenlängenihr Maximum in unterschiedlichenHöhenhaben.Hierbei bezieht
sichGewichtsfunktionauf dieÄnderungderamOberrandderAtmosphäreRich-
tung Satellit gehendenStrahlungaufgrundSpurengasprofil-Störungenin unter-
schiedlichenHöhenschichten(sieheAbschnitt4.4).

Abbildung 13.1 zeigt typischeCO- und CH4- Gewichtsfunktionenfür SCIA-
MACHY Kanal 8 Nadir-Messungen,welchemit SCIATRAN für verschiedene
Wellenlängen(entsprechendverschiedenenKanal 8 Detektorpixeln) berechnet
wurden.Um dieGewichtsfunktionennochunterscheidenzukönnen,wird nureine
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Auswahl aller Kanal 8 Wellenlängengezeigt.Die Gewichtsfunktionenentspre-
chenhier der Änderungder Strahlung(amOberrandder Atmosphäre)aufgrund
einerhöhenunabhängigen(konstanten)relativenStörungdesKonzentrationspro-
fils (z.B.+100%)in derangegebenenHöhenschicht,normiertauf ihrenjeweiligen
(negativen)Maximalwert.Alle GewichtsfunktionensindvomVerlaufherähnlich.
JedeGewichtsfunktionhat ihr Maximum in Bodennäheund strebtdannmono-
ton mit zunehmenderHöhegegenNull. Insbesonderegibt eskeineausgeprägten
Maximain unterschiedlichenHöhenschichten.Hierauskannmanschließen,dass
keine signifikantenCO- oder CH4-Vertikalprofil-Informationenausden SCIA-
MACHY Nadir-Messungenabgeleitetwerdenkönnen.Die hier nicht gezeigten
N2O-Gewichtsfunktionensinddenin Abbildung13.1gezeigtenvergleichbar.

Die vertikalenSäulen(dichten),alsodie vertikal integriertenKonzentrations-Pro-
file, könnenjedochmit guter Genauigkeit bestimmtwerden,wie nachfolgend
gezeigtwerdenwird. Die hierfür benötigtenVertikalsäulen-Gewichtsfunktionen
könnendurch Höhenintegration der in Abbildung 13.1 gezeigtenhöhenaufge-
löstenGewichtsfunktionenerhaltenwerden.Die Integration musshierbei vom
Erdbodenbis zum Oberrandder Atmosphäreerfolgen.Die Vertikalsäulen-Ge-
wichtsfunktionenentsprechenderrelativenStrahlungsänderungbei einerSkalie-
rungdesKonzentrationsprofilsmit einemgewissenFaktor(üblicherweiseFaktor
2, entsprechend+100%).

13.1 Die WFM -DOAS Gleichung

Aufgrund der großenAnzahl von Spektren,die von SCIAMACHY gemessen
werden(etwa einSpektrumproSekunde),mussjederAlgorithmus,mit demglo-
baleatmosphärischeDatenprodukteausdenMessungenerzeugtwerdensollen,
sehrschnellsein,alsomöglichstwenigComputerzeiterfordern.Der im Folgen-
denbeschriebeneWFM-DOAS Algorithmusist ein linearer least-squaresAlgo-
rithmus,wie der in Abschnitt5.2.1beschriebeneStandard-DOAS Algorithmus,
welcherdie Gesamtsäuleninformationennur ausden differentiellenSpurengas-
Absorptionsstrukturenextrahiert.Alle spektralbreitbandigen(Stör-)Effektesollen
durcheinbeiderAuswertungmit anzupassendesPolynomP ï λ ð kompensiertwer-
den.Hierdurchsollen- wie beim Standard-DOAS-Verfahren- Störungendurch
die BodenreflektionunddurchStreuungundAbsorptionanAerosolenundWol-
ken reduziertwerden.Weiterhinwird hierdurchdasRetrieval insensitiv gegen-
überspektralbreitbandigenFehlernderradiometrischenKalibration.Einegenaue
spektraleKalibration ist jedoch- wie auchbeimStandardDOAS-Algorithmus-
erforderlich.RestfehlerderspektralenKalibration- sowie Fehlerdurchungenaue
spektraleKalibration der Referenzspektren- könnengegebenenfalls, wie beim
Standard-DOAS Algorithmus,durcheinenshift-and-squeezeVerfahrenkompen-
siertwerden(siehehierzuz.B.Richter1997[102]).
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Abbildung 13.1: Typische CO- und CH4-Gewichtsfunktionenentsprechendver-
schiedenenDetektor-Pixeln (Wellenlängen) der SCIAMACHY Kanal 8 Nadir
Messungen.JedeGewichtsfunktionwurdeausDarstellungsgründenaufihrenMa-
ximalwertnormiert.Szenario:U.S.StandardAtmosphäre, Sonnenzenitwinkel40õ ,
Albedo0,2.

Der Logarithmusder gemessenenIntensität1 Igem
i bei der Wellenlängeλi soll

durchdieTaylor-EntwicklungeinergeeignetenModell-IntensitätImod
i pluseinem

PolynomPi (= P ï λi ð ) approximiertwerden:

ln Igem
i ï Vt ö bt ðW÷ ln Imod

i ï V̄ ö b̄ ðø ∂ ln Imod
i

∂V ùùùù V̄ú ï V̂ û V̄ ðø Fü
j ý 1

∂ ln Imod
i

∂b j
ùùùùùù b̄ j

ú ï b̂ j û b̄ j ðø
Pi (13.1)

1In dieser Arbeit bezeichnetIntensität die sonnen-normiertespektraleRadianz,also das
VerhältnisvonErdradianzzuextraterrestrischersolarerIrradianz.
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Die Berechnungvon Imod
i erfordertdieAuswahleinergeeignetenModell-Atmos-

phäreundBodenalbedo.Vt bezeichnethierdiegesuchte,wahreVertikalsäuledes
Spurengases.̄V bezeichnetdieentsprechendeVertikalsäulediesesSpurengasesin
derModell-Atmosphäre.Alle angenommenenModell-Parameterwerdennachfol-
gendauchals „mittlere“ (klimatologische)Parameterbezeichnet.Siesolltender
bestenSchätzungder Parameterentsprechen,welchemanvor der Messungbe-
sitzt.Siesindalle mit einemÜberstrichgekennzeichnet.̂V ist derentsprechende
freie Fitparameter, alsoletztlich die ausderMessungabgeschätzteVertikalsäule
Vt . DieserParametersoll (ebensowie die noch zu erläuterndenweiterenFit-
parameter)durch eine Anpassungder Modell-Strahlung(gesamterechteSeite
der Gleichung)an die Messung(linke Seite)- simultanfür viele Wellenlängen
gleichzeitig- bestimmtwerden.Hierbei wird angenommen,dassdasspektrale
Fitfenster(also die λi) so gewählt wurde, dassoptimaleBedingungenfür die
BestimmungvonVt gegebensind.Alle anderenParameter, diegegebenfallseben-
fallsmit berücksichtigtwerdenmüssen,werdenhieralsStörungenangesehen.Sie
werdenmit b j bezeichnet.DieseParametersind im Allgemeinena-priori nicht
genaubekanntundkönnen,wennfalschgeschätzt,zu Fehlernin derVt Bestim-
mungführen.Kandidatenfür die b j sinddie Vertikalsäulenaller interferierenden
Spurengase,ebensowie Temperatur-, Druck-, Bodenreflektions-,Aerosol- und
Wolken-Parameter. In dieserArbeit ist der Temperatur-Parameterein höhenun-
abhängigeradditiver Offset (Profilverschiebung) und der Druck-Parametereine
höhenunabhängigermultiplikativerSkalierungsfaktorfür dasDruckprofil,analog
der Skalierungder SpurengasKonzentrations-Profilebei variierenderVertikal-
säule.Die Profilform wird als bekannt,oder bessergesagtals nicht besonders
relevant,angenommen.Die entsprechendenFitparameterb̂ j sindim Vektorb̂ zu-
sammengefasst.Vektorbt enthältdieentsprechendenwahrenParameterundb̄ ist
derentsprechendeModell-Vektor.

Im VergleichzurStandard-DOAS GleichungunterscheidetsichdieWFM-DOAS-
Gleichungdurch die folgendenModifikationen:(i) durch die Hinzunahmedes
„mittleren“ IntensitätsspektrumsImod

i , welcheseinerStrahlungsmessungbei der
angenommenenModell-Atmosphäreentspricht,(ii) indemdie Spurengas-Refer-
enzspektrennicht die Absorptionsquerschnittesind, sonderndie Vertikalsäulen-
Gewichtsfunktionen,und (iii) durchdie HinzunahmeweitererTerme,mit denen
z.B. störendeDruck- undTemperatureffekteberücksichtigtwerdenkönnen.Wie
beimStandard-DOAS Verfahrenwird jedochauchhier derLogarithmusder In-
tensitätmodelliert,undnichtdie Intensitätselbst.

DasWFM-DOAS Verfahrenerfordertein Strahlungstransportmodellfür die Be-
stimmungder Modell-Intensitätund derenAbleitungensowie die Identifikation
all der Atmosphären-und Bodenparameter, welchemit demgesuchtenSpuren-
gasparameter, der Vertikalsäule,interferierenkönnen.Um Mehrdeutigkeitenbei
derAuswertungzu vermeiden,solltenalle Referenzspektren(Gewichtsfunktion-
en)im gewähltenFitfensterspektralhinreichendunkorreliertsein.Weiterhinmuss



13.1Die WFM -DOAS Gleichung 187

die Abhängigkeit desLogarithmusder Intensitätin der NähedesgewähltenLi-
nearisierungspunktesbzgl. Änderungenaller (Fit-) Parameterhinreichendlinear
sein.

Die unbekanntenParameterin derGleichung(13.1),alsoV̂, b̂ unddie Polynom-
koeffizienten,könnenmittelseiner(ev. fehlergewichteten)linearenleast-squares
Anpassungbestimmtwerden:þ

y û A x
þ 2 ÿ zuminimierenbzgl. x � (13.2)

Die KomponentenvonVektory sindyi
� ï ln Igem

i û ln Imod
i ð � σi, wobeiσi derrela-

tivestatistischeMessfehlerderIntensitätist, alsodieStandardabweichungderIn-
tensitätdividiertdurchdiemittlereIntensität.σi wird hiermittelseinesInstrumen-
tenmodellsabgeschätzt.NähereshierzukannAnhangG entnommenwerden.Vek-
tor x enthältdie freienFitparameter. Die Komponentex1 ist der dimensionslose
Gesamtsäulen-Fitparameterï V̂ û V̄ ð � V̄. Die Komponentenx2 bisxF � 1 sinddiedi-
mensionslosenParameterï b̂ j û b̄ j ð � b̄ j . Die restlichenKomponentensinddie Po-
lynomkoeffizienten.JederSpaltederMatrix A entsprichteinFitparameter. Die er-
steSpalteenthältdiedimensionsloseVertikalsäulen-Gewichtsfunktion,gewichtet
mit demInversendesrelativenMessfehlers,d.h. Ai1

� ∂ ln Imod
i

�
∂V � V̄ V̄

�
σi . Die

folgendenF Spaltensindanalogdefiniert,jedochfür die b̂ j Parameter. Die letzten
K Spalten enthalten die Basisfunktionen des Polynoms, also pk

i ,
k � 1 ö�������ö K, definiertals pk

i
� λk � 1

i

�
σi . Die Lösungx̂ derGleichung(13.2)ist

x̂ � Cx AT y (13.3)

wobeiCx
�
	 ATA � � 1

die entsprechendeKovarianz-Matrixist undT einetrans-
ponierteMatrix bezeichnet(siehez.B. Presset al., 1992 [98] sowie Abschnitt
5.1.3).

Wenn dasInversionsproblemnicht hinreichendlinear ist, um die Vertikalsäule
genaugenugabzuschätzen,sollte ein iteratives Schemaverwendetwerden.Zu
diesemZweckkanndie lineareRegressionwiederholtwerden,wobeijedochnun
als Modell-Parameterdie Werte der letztenSchätzungverwendetwerdensoll-
ten.Ein nicht-iterativer Algorithmuswärejedochbesondersattraktiv, da er viel
schnellerist.Bei derWahlgeeigneter„mittlererBedingungen“(bzgl.Atmosphäre
undAlbedo)könntenalle Intensitäts-undGewichtsfunktionen-Referenzspektren
vorberechnetwerden.Hierdurchkönnenzeitaufwendigeon-lineStrahlungstrans-
portsimulationenbei der Auswertungvermiedenwerden.Dieser look-up table
AnsatzerfordertjedochnebenderLinearitätsvoraussetzung- insbesonderewegen
dergeplantenglobalenAnwendung- die BerücksichtigungderAbhängigkeit der
Referenzspektren(mittlere Strahlungund Gewichtsfunktionen)von Parametern,
welchesichkontinuierlich(auchwährenddesScans)überdenOrbit ändern,wie
z.B. derSonnenzenitwinkel unddie Beobachtungswinkel. DieseProblemesollen
nachfolgendebenfalls untersuchtwerden.
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- CO H2O CH4 Druck Temperatur Albedo
CO - -0,05 0,06 -0,04 -0,06 -0,01

H2O - - 0,16 0,92 0,85 0,95
CH4 - - - 0,42 0,00 0,37

Druck - - - - 0,70 0,95
Temperatur - - - - - 0,78

Albedo - - - - - -

Tabelle 13.1: Lineare Korrelationskoeffizientender in Abbildung 13.2 darge-
stellten Gewichtsfunktionen.Werte nahe 1,0 bedeuten(positive) Korrelation
(ähnlicher Spektralverlauf), Werte nahe -1,0 Anti-Korrelation und Werte nahe
Null unkorrelierteSpektren.

13.2 Retrieval-Studienam BeispielCO

In diesemAbschnittsoll exemplarischdasRetrievalderVertikalsäulevonCOmit-
telsdesWFM-DOAS AlgorithmusausSCIAMACHY Kanal8 Nadir-Messungen
untersuchtwerden.HierzuwerdensimuliertenSCIAMACHY-Messungenderson-
nen-normiertenRadianzim Spektralbereich2310-2380nm mittels Gleichung
(13.1)bzw. Gleichung(13.3)ausgewertet.Ein Ziel hierbeiist esauch,zu ermit-
teln,welcheb j -ParameterbeiderAuswertungberücksichtigtwerdenmüssen.

Abbildung 13.2zeigt die Vertikalsäulen-Gewichtsfunktionvon CO und die Ge-
wichtsfunktionenwichtiger spektralinterferierenderParameter. Wie man sieht,
zeigenalle GewichtsfunktionensignifikantespektraleSignaturen.JedesSpuren-
gaskann durch seinencharakteristischenspektralenFingerabdruckidentifiziert
werden.Die Gewichtsfunktionenfür Temperatur, Druck undAlbedosindjedoch
wenigercharakteristisch.Ihre Gewichtsfunktionensind alle signifikantmit den
starken Spurengasabsorption(hier: H2O und CH4) korreliert.Tabelle13.1zeigt
PearsonslinearenKorrelationskoeffizienten(Presset al. 1992 [98]) für die in
Abbildung13.2gezeigtenSpektren.SieentsprechendenaufdieWurzelnderDia-
gonalelementenormiertenNicht-DiagonalelementenderKovarianz-MatrixCx.

Die Test-Retrieval mit densimuliertenMessungenwurdenfür eineVielzahlvon
Bedingungendurchgeführt(sieheAnhangF), undzwar für unterschiedlicheSon-
nenzenitwinkel, Spurengasprofile,Druck- und Temperaturprofile,Albedenund
Aerosolszenariensowie beiVerwendungunterschiedlicherReferenzspektren.Ab-
bildung 13.3 zeigt, als ein typischesBeispiel,dasResultateiner WFM-DOAS
least-squaresAnpassungmit Gewichtsfunktionenfür CO,H2O undCH4 (Profil-
Skalierung),Temperatur(Profil-Offset) sowie mit einemPolynomzweiterOrd-
nung (konstanter, linearerund quadratischerTerm). Die Temperatur-Gewichts-
funktion wurdehinzugenommen,um die Abhängigkeit derSpurengas-Absorpti-
onsquerschnittevom atmosphärischenTemperaturprofilzu berücksichtigen.Das
angenommeneModell-SzenarioberuhthieraufDruck-,Temperatur- undSpurengas-
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Abbildung 13.2: Gewichtsfunktionenim CO-Spektralbereich von Kanal 8. Al-
le Gewichtsfunktionengebendie prozentualeÄnderungder Intensität bei der
angegebenenÄnderungder Parameteran. Die Albedo-Gewichtsfunktionent-
spricht einer 50%-igen Erhöhung der Albedo (von 0,2 auf 0,3), die Druck-
Gewichtsfunktionentspricht einer Skalierungdes Druck-Profils mit 1,02, die
Temperatur-Gewichtsfunktion einer höhenunabhängigen Temperaturerhöhung
um 1 K. Die Spurengas-Gewichtsfunktionenentsprechen jeweils einer Konzen-
trationserhöhungum 100% in jeder Höhe. Wie man sieht, gibt es eine starke
KorrelationderGewichtsfunktionenfür H2O,Temperatur, AlbedoundDruck.Das
Szenarioentspricht SzenarioNummer3 derTabelle14.2.
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Profilen(Volumenmischungsverhältnissen)entsprechendeinerU.S.StandardAt-
mosphäre(sieheAnhangE). Weiterhin wurde eine Albedo von 0,2 angenom-
men,in diesemSpektralbereichein typischerWert für Vegetation.DasAerosol-
Szenarioist dasin AnhangA beschriebeneStandard-Szenario.Der Sonnenzenit-
winkel ist 40õ undderScanwinkel entsprichtdirekterNadir-Beobachtung.

Die simulierteMessungentsprichteinemSzenario,welchessichsignifikantvom
mittlerenModell-Szenariounterscheidet,wobeidieUnterschiededietypischeVa-
riabilität derAtmosphäreberücksichtigen:die Anzahldichteprofilevon CO,H2O
undCH4 wurdenim VergleichzumModell-Szenariojeweilsmit denFaktoren1,4,
1,2und1,1skaliert.DasDruckprofil wurdemit 1,02skaliert(entsprechendeiner
ErhöhungdesBodendrucksum etwa 20 hPa) und dasTemperaturprofilwurde
um +5 K höhenunabhängigerhöht.Die Albedo bei der (simulierten)Messung
ist 0,1 im VergleichzumModellwert von 0,2.Die VerwendungdieserParameter
resultiertin einerModell-Intensität,welchein etwa zwei Mal sogroßist, wie die
„gemessene“Intensität.

Trotz diesergroßenUnterschiedewurdedie CO Vertikalsäuleauf 1% genaube-
stimmt.HierbeiwurdekeineIterationdurchgeführt.Die Fehlerdermitbestimmten
VertikalsäulenvonH2O undCH4 sindkleinerals0,4%bzw. 0,2%.DerTempera-
turoffsetwurdeauf 0,1 K genaubestimmt.Zu beachtenist, dassdie simulierten
Messspektrennicht verrauschtwurden.StatistischeRetrievalfehleraufgrundvon
Messrauschenwerdenseparatin Kapitel14untersucht.

DieseexzellenteÜbereinstimmungmit den“wahren”Wertendeutetdaraufhin,
dassdie Druck- und Albedo-Gewichtsfunktionenfür ein genauesCO-Retrieval
nicht mit berücksichtigtwerdenmüssen.DieseErkenntniskanndurchdie ande-
renTest-Retrieval bestätigtwerden,wie nachfolgendnähererläutertwerdensoll
(DetailskönnenAnhangF entnommenwerden):

Albedoeffektewerdengut durchdasmitgefittetePolynomkompensiert.Obwohl
die Albedo-GewichtsfunktionauchdifferentiellespektraleStrukturenzeigt,ver-
ringert die Einbeziehungder Albedo-Gewichtsfunktionden CO-Retrievalfehler
nicht signifikant.Ähnlichesgilt für die Aerosole.SelbstwennkeineAerosolein
der Modell-Atmosphäreberücksichtigtwerden,ist der resultierendeCO-Fehler
kleineralsetwa 1%.Auchdie HinzunahmeeinerDruck-Gewichtsfunktion- zum
AusgleichvonDruckprofil-Differenzen- ist nichtnotwendig(zumindestfür kon-
stanteBodenhöhe,alsobeibekannterBodentopografie).

Die Gewichtsfunktionfür H2O, CH4 undTemperatursindjedochfür eingenaues
CO-Retrieval notwendig.EineVernachlässigungderTemperatur-Gewichtsfunkti-
onresultiertin CO-Vertikalsäulenfehlernvonbiszu5-10%.WenndieTemperatur-
Gewichtsfunktionmit berücksichtigtwird, kanndie H2O-Vertikalsäulesimultan
mit der CO- VertikalsäuleinnerhalbwenigerProzentAbweichungmitbestimmt
werden.Wennjedochdie Temperatur-Gewichtsfunktionnicht mit berücksichtigt
wird, sokönnendieH2O-Fehlerbiszu30%betragen.DerFehlerdermitbestimm-
tenCH4-Vertikalsäuleist im Allgemeinenkleineralsetwa 1%. Er kannaberauf
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etwa 3-4%steigen,wenndie Temperatur-Gewichtsfunktionnicht mitberücksich-
tigt wird.

Mit diesenSpurengas-und Temperatur-Fitparameternzusammenmit den drei
freien ParameterndesPolynomskanndie CO-Vertikalsäuleauf wenigeProzent
genaubestimmtwerden(in einemSchritt, ohneIteration).Der CO-Fehlerwar
bei denuntersuchtenTest-Auswertungenmeist kleiner als 3%. Hierbei wurden
auchgroßesystematischeUnterschiedezwischenMess-undModell-Atmosphäre
berücksichtigt,wie z.B. Differenzenbis zu 100%in denCO- undH2O-Profilen,
Differenzenvon 10%in denCH4-Profilen(die Variabilität von CH4 ist sehrge-
ring), 20 K Temperaturdifferenzund 2% Differenz in den Druckprofilen(ent-
sprechendeinerBodendruckdifferenzvon 20 hPa), sowie großenUnterschieden
in denAerosolszenarienund denAlbeden.Die Test-Retrieval wurdenauchfür
unterschiedlicheProfilformendurchgeführt,alsoProfildifferenzen,welchenicht
auf höhenunabhängigeOffsetsoderSkalierungenbeschränktwurden.Auch un-
ter diesenBedingungenwar der CO-Fehlerim Allgemeinenkleiner als 3%. Er
kannjedochbis zu etwa 10% betragen,wenndie Modell-Atmosphärebzgl. des
WasserdampfgehaltesundderTemperaturextremstarkvon derbeobachtetenAt-
mosphäreabweicht.Im Falle unterschiedlicherTemperaturprofilformenkannder
mitbestimmteTemperaturoffset-ParametergrobalsmittlereTemperaturdifferenz
zwischenderMess-undModell-Atmosphärein denuntersten5 Kilometerninter-
pretiertwerden.

Eine Genauigkeit von besserals 3% wird auchfür die simultanmitbestimmte
CH4-Gesamtsäuleerreicht.Das gleiche gilt für H2O, allerdingsnur unter der
Voraussetzung,dassdie H2O-Vertikalsäulen-DifferenzenzwischenMessungund
Modell nicht zu großsind (d.h.nicht größeralsetwa 50%).Für zu großeDiffe-
renzenkannderH2O-Fehler5%überschreiten.DieskanndurchNichtlinearitäten
aufgrundderstarkenWasserdampfabsorptionin Kombinationmit dergroßenVa-
riabilität vonH2O erklärtwerden.DieserEffekt ist viel kleinerbeimCOaufgrund
derschwachenCO-AbsorptionundauchkleinerbeimCH4 aufgrunddergeringen
CH4-Variabilität. Für H2O würde eine weitereIterationdie Genauigkeit sicher
drastischverbessern.Dieswurdebisherjedochnichtquantifiziert.Alternativ kann
auchein Fitfensterverwendetwerden,in dem die H2O-Absorptionschwächer
ist als in Kanal8 (eineAlternative, die vorzuziehenist, insbesonderewegender
starkenKorrelationderDruck-, Temperatur-, undAlbedo-Parametermit starken
differentiellenSpurengasabsorptionen).Im AllgemeinenkannderTemperaturun-
terschiedzwischenMess-undModell-Atmosphäremit einerGenauigkeit von1-2
K bestimmtwerden.DerFehlerkannbiszu3 K betragen,wenndieTemperaturen
mehrals20 K abweichen.ÄhnlicheResultate,wie hier für dasCO-Retrieval an-
gegeben,wurdenauchfür dasN2O-Retrieval im Spektralbereich2265-2285nm
gefunden.Esseinocheinmalbetont,dasssichalleGenauigkeitsangabenin dieser
Arbeit auf eineeinzigelineareRegressionbeziehen,alsokeineiterativesSchema
verwendetwurde.
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Die Gesamtsäulenfehler, die in diesemAbschnittdiskutiertwurden,könnenals
systematischeFehlercharakterisiertwerden,dasie rauschfreienMessungenent-
sprechen(beiverrauschten,aberwiederholtenMessungen,entsprechendieseFeh-
ler dermittlerenAbweichungzwischendengemessenenundderwahrenVertikal-
säule).StatistischeFehleraufgrunddesMessrauschenswerdenseparatin Kapitel
14diskutiert.
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Abbildung 13.3: (a) Modell-Strahlung (durchgezogene Linie, U.S. Standard
Atmosphäre, Albedo0,2, SZW 40õ ) und simulierterauschfreie Strahlungsmes-
sung (jedes Quadrat entspricht einem Detektorpixel) für ein Mess-Szenario,
welches sich signifikant vom Modell-Szenariounterscheidet (CO-Profil mit
Faktor 1,4 skaliert, H2O-, CH4-, und Druck-Profile skaliert mit 1,2, 1,1,
und 1,02, 5 K Temperatur-Differenz, Albedo 0,1). (b) Durchgezogene Li-
nie: CO-Gewichtsfunktionmultipliziert mit CO-Fitparameter(„CO-Referenz“),
d.h. ∂ ln Imod� ∂V �V ý V̄ ï V̂ û V̄ ð (siehe Gleichung (13.1)). Quadrate: Simulierte
Messungminus aller angepasstenReferenzfunktionen,mit Ausnahmeder von
CO (oder äquivalent: CO-Referenz plus Differenz von Modell und Messung
nach der Anpassung)(„CO-Residuum“).Wie mansieht,werdendie CO-Linien
gut angepasst,mit Ausnahmeder Bereiche, in denenesstarke H2O- und CH4-
Absorptionengibt. (c)-(e): wie (b), aber für die FitparameterH2O, CH4 und
Temperatur. Die CO-Vertikalsäulekannauf 1% genaubestimmtwerden.Die ent-
sprechendenFehler für die anderen Parametersind: H2O: -0,4%,CH4: -0,2%,
Temperatur: 0,1 K. Fitfensterwar dasgesamteCO-Bandin Kanal 8 (2310-2380
nm).
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13.3 Look-uptableAnsatz

DiebisherigenUntersuchungenbeziehensichaufexaktvorgegebeneSonnenzenit-
undScanwinkel. DieseWinkel ändernsichjedochkontinuierlichüberdenOrbit.
In diesemAbschnittsoll daheruntersuchtwerden,wie mansich behelfenkann,
wenn zur Vermeidungzeitaufwendigeron-line Strahlungstransportsimulationen
alle Referenzspektrenvorberechnetwerdensollen und die hierfür anzulegende
Tabelle(look-uptable) möglichstklein seinsoll.

Alle Referenzspektren,welchefür denlinearenFit bei derAuswertungderMes-
sungenganzerOrbitsbenötigtwerden,brauchen- wie nachfolgendgezeigt- im
Wesentlichennur alsFunktiondesSonnenzenitwinkelsvorberechnetwerdenoh-
ne dengenauenScanwinkel zu berücksichtigen.Man kannsich hierbeiauf die
exakteNadir-Geometriebeschränken. DasSonnenzenitwinkel-Gitter musshier-
bei hinreichendfein gewählt sein (etwa alle 2-5õ im Bereich15-90õ ), um eine
genaueInterpolationder Spektrenauf beliebigeSonnenzenitwinkel zu ermögli-
chen.Hierbei sollteallerdingsfür jedenSonnenzenitwinkel einegeeignetemitt-
lereAtmosphäregewählt werden,um z.B. zu berücksichtigen,dassin tropischen
Regionen(entsprechendeinemkleinenSZW) die Wasserdampfmengeim Mittel
bedeutendhöherist als in denPolargebieten(entsprechendeinemgroßenSZW).
Zur besserenBerücksichtigungweitererEinflüsse(jahreszeitlicheEffekte,hemi-
sphärischeDifferenzen,Bodentopografie,Wolken, etc.) müssengegebenenfalls
mehrereSätzevonSpektrenproSonnenzenitwinkel verwendetwerden.2

Zu jedemSonnenzenitwinkel und Scanwinkel (ungleichNull) gehörtnoch ein
relativerAzimutwinkel (Winkel zwischenderaufdenErdbodenprojiziertenSon-
nenrichtungund demprojiziertenInstrumenten-Sehstrahl(line-of-sight)). Zu je-
dem Sonnenzenitwinkel gehören in guter Näherung aufgrund des sonnen-
synchronenOrbits nur zwei Azimutwinkel. Eine typischeZuordnungzwischen
Sonnenzenitwinkel und relativemAzimutwinkel für GOME und SCIAMACHY
zeigt Tabelle13.2.Die Azimutabhängigkeit der Strahlungist relativ klein. Um
denNadir-Scanzuberücksichtigen(maximal # 30õ umdieNadir-Richtung)kann
manVertikalsäulen-Korrekturfaktorenmittels simuliertemRetrieval bestimmen:
HierbeimüssenalsReferenzspektrendie Nadir-Spektrengenommenwerden,bei
dersimuliertenMessungenaberdievolle Winkelabhängigkeit berücksichtigtwer-
den.Hierbeikannangenommenwerden,dassdieseKorrekturfaktorenzwar vom
Scan-und vom Sonnenzenitwinkel abhängen,abernur schwachvon der genau-
enAtmosphären-ZusammensetzungoderderAlbedo.Tabelle13.3zeigtentspre-
chendeVertikalsäulenScan-Korrekturwertefür Messungenbei einemSonnenze-
nitwinkel von 70õ . DieserTabellekannentnommenwerden,dassessichnur um
relativ kleine Korrekturenvon wenigenProzenthandelt.Sie beträgtbei einem

2Die optimaleWahl derReferenzspektrenim Hinblick auf die globaleAuswertungaller Da-
tenerforderteineVielzahlvon Untersuchungen,die im RahmendieserArbeit nicht durchgeführt
werdenkonnten.
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Sonnenzenitwinkel [Grad] 0-20 30 40 50 60-90
Azimutwinkel Ost-Pixel [Grad] 0 50 60 65 70

Azimutwinkel West-Pixel [Grad] 180 130 120 115 110

Tabelle13.2:TypischeBeziehungzwischenSonnenzenitwinkel undAzimutwinkel
entlangdesOrbits. Die exakteZuordnungunterliegt einer leichten jahreszeitli-
chenAbhängigkeit.

Scanwinkel 30,0 22,5 15,0 7,5 0,0 7,5 15,0 22,5 30,0
[Grad] „Ost“ Nadir „West“

CO[%] 3,7 2,2 1,0 0,3 0,0 0,1 0,8 1,9 3,8
H2O [%] 3,2 2,2 1,2 0,5 0,0 0,0 0,5 1,7 3,4
CH4 [%] 3,7 2,1 1,0 0,3 0,0 0,1 0,9 1,9 3,8

Geometr. [%] 3,9 2,1 0,9 0,2 0,0 0,2 0,9 2,1 3,9

Tabelle13.3:Vertikalsäulen-Korrekturwertefür denNadir-Scanbei einemSon-
nenzenitwinkel von 70õ . Der 3,7%-Wert in der CO-Zeilebei einemScanwinkel
von 30 Grad („Ost“) bedeutet,dassdie CO-Vertikalsäuleum 3,7%überschätzt
werden würde, wenn als Referenzspektren nur Nadir-Spektren verwendetwer-
denwürden,undnicht Spektren,welchemit demkorrektenScanwinkel berechnet
wurden. Die Korrekturwerte für die verschiedenenGase unterscheiden sich
kaum.Die „Ost“-Werte wurdenmit einemAzimutwinkel von 70õ berechnet,die
„West“-Werte mit 110õ . Die letzte Zeile zeigt einen geometrisch berechneten
Korrekturfaktor, der einfach dasVerhältniszweiergeometrisch berechneterWeg-
längen ist, berechnet jeweils mit und ohneBerücksichtigung desScanwinkels,
also für plan-parallele Geometrieeinfach ï�$ 1� cosï LOSð ø

1
�

cosï SZWð&% � $ 1 ø
1
�

cosï SZWð'% û 1ð)( 100. Dieseeinfache Approximationreproduziertdie exakt
bestimmtenKorrekturwertebereitssehrgut.

Sonnenzenitwinkelvon70õ maximal4%(beimmaximalenScanwinkel).Wieman
sieht,kann selbsteine simple geometrischeKorrekturdie Fehlerauf unter 1%
reduzieren.

13.4 Iterati vesWFM -DOAS

Die in dieserArbeit angegebenenAuswerte-Fehlerlassensichin vielenFällensi-
cherweiterreduzieren,wennein(zeitaufwendigeres)iterativesSchemaverwendet
werdenwürde.Hierbei solltendanndie ResultatedeserstenSchrittsverwendet
werden,um einebessereSchätzungaller relevantenParameterzu erhalten.Die
bisherigenResultatezeigenjedoch,dasses dannausreichendwäre, die Refe-
renzspektrennur auf einemrelativ grobenGitter vorzuberechnen(selbstgroße
Fehlerin derAnnahmederH2O-VertikalsäuleführennurzukleinenCO-Fehlern).
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HierdurchkanndieTabellengrößerelativ klein gehaltenwerden.GenauereUnter-
suchungenhierzusindjedocherstdannsinnvoll, wennandere- ev. dominierende
- Fehlerquellenabgeschätztwordensind. Dies betrifft z.B. Fehlerdurch Wol-
ken oder durch etwaige Kalibrationsprobleme.Insbesondereletztereserfordert
natürlichdasVorhandenseinrealerMessdaten.

13.5 Wolkenproblematik

Wolken-„kontaminierte“Bodenpixel stelleneinwichtigesProblemdar, insbeson-
dere,da alle Absorberin Kanal 8 einenGroßteil ihrer vertikalenSäulein der
unterenTroposphärehaben,unterhalbder typischenWolkenobergrenze(siehe
TabelleE.1 AnhangE). DiesesProblemist besonderskritisch für die großen
nominellenBodenpixel von 30 ú 240km2, danur ein kleinerBruchteildieserPi-
xel komplettwolkenfrei seinwird. Dies erfordertdie akkurateBestimmungvon
z.B. CO-Säulenselbstfür teilweisewolkenkontaminierteBodenpixel, will man
nichtaufdieAuswertungdermeistenSpektrenverzichten.

Esgibt mehrereMöglichkeiten,störendeWolkeneffektezukorrigieren(siehez.B.
auchAbschnitt5.2.1).Ein attraktiverAnsatzwäre,diemitbestimmtenSäulenan-
dererGasezuverwenden,vondenenmanbereitsa-priori weiß,dasssieeineviel
geringereVariabilitätzeigenalsz.B. CO. Dieseserlaubtdie Durchführungeiner
„Luftmassen-Korrektur“(airmasscorrection), ähnlichderim Kapitel16beschrie-
benenKorrekturder H2O-Vertikalsäule(sieheauchNoël et al. 1999 [95]). Dort
wird gleichzeitigdie O2-SäulezwecksLuftmassen-Korrekturbei der Messung
der H2O-Vertikalsäulemit angepasst.DiesesSchemaerlaubtauchin gewissem
UmfangeineKorrekturfür Wolken.Für die CO-Auswertungbietetsichhier ent-
sprechendaufgrundder spektralenNäheN2O bzw. CH4 an, derenVariabilität
bedeutendkleinerist alsdie von CO.Zusätzlich- oderalsAlternative - kommen
O2, O4 und/oderCO2 in Frage,dadie VariabilitätderVertikalsäulendieserGase
aufgrundihres nahezukonstantenVMR am geringstenist. Des Weiterenkön-
nenauchdie Messungender PolarisationMeasurementDevices(PMD) hinzu-
genommenwerden.Dieseliefern spektralbreitbandigeSub-Pixel Informationen
mit einerhorizontalenAuflösungvonetwa30 ú 15km2, ausdenenderWolkenbe-
deckungsgradabgeschätztwerdenkann(Kurosuetal. 1998[81], Guzzietal. 1998
[48], Bovensmannetal. 1999[11]).

13.6 Untersuchungenzur N2O-, CH4- und H2O Aus-
wertung

Die FehlerderN2O Vertikalsäulen-Messungen(Fitfenster2265- 2285nm) sind
mit dendiskutiertenCO-Fehlernnahezuidentisch(ebenfalls etwa1-2%).Im Un-
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terschiedzum CO-Fitfenstermussim N2O-SpektralbereichWasserdampfnicht
mit berücksichtigtwerden,da die H2O-Absorptionin diesemBereichvernach-
lässigbarklein ist. Die Abbildungen13.4und 13.5zeigenResultateanalogden
entsprechendenAbbildungenfür CO, jedochfür denN2O-Spektralbereichin der
erstenHälftevonKanal8.

Der Fehlerfür CH4 liegt sowohl im CO-Fitfenster(2310-2380nm) als auchim
N2O Fitfenster(2265-2285nm)beietwa1%.

Für H2O liegt der Fitfehler im CO-Fitfenstermeistebenfalls bei wenigenPro-
zent.Ausnahmensind,wie bereitsgeschildert,Szenarien,beidenendieDifferenz
der H2O-VertikalsäulenzwischenModell-Szenariound Mess-Szenariobetrags-
mäßig zu groß ist ( * 50-100%)sowie im Fall großerTemperaturdifferenzen,
aufgrundderrelativ starkenKorrelationzwischenderH2O- undderTemperatur-
Gewichtsfunktion.Die Wasserdampf-Gewichtsfunktionkorreliertebenfalls stark
mit der Druck- und der Albedo-Gewichtsfunktionsowie mit denAerosolen.Im
BereichdesN2O-Fitfenstersist die H2O-AbsorptionpraktischNull. Erst ober-
halb2300nm ist die Wasserdampf-Absorptionin Kanal8 signifikant.DieseRe-
sultatezeigen,dassdie Wasserdampf-Auswertungnochoptimiert werdenmuss.
UnteranderemaufgrundderaufgezeigtenKorrelationen(bzw. aufgrundderStär-
ke der Wasserdampf-Absorption)sollte H2O mittels MessungenandererKanäle
- also nicht mittels Kanal 8 - bestimmtwerden.Dort gibt es Spektralbereiche
mit geringerenInterferenzendurchandereGasesowie besserenSignal-zu-Rausch
Verhältnissen.
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N2O Gewichtsfunktion (+100%) in [%] der Intensitaet
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-3
-2
-1
0
1

CH4 (+100%)-
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Abbildung13.4:Gewichtsfunktionenim N2O-Spektralbereich vonKanal8. Diese
Abbildungentspricht - abgesehenvomSpektralbereich - Abbildung13.2.Nähere
Erläuterungensinddort gegeben.
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Abbildung 13.5: Analog Abbildung13.3, jedoch für das N2O-Fitfenster(eben-
falls für eine unverrauschte simulierteMessung).Die N2O-Referenzentspricht
hier jedoch dem gesamtenin der Messungidentifizierten N2O-Signal, und
nicht nur der N2O-DifferenzzwischenMess-und Modell-Atmosphäre, wie beim
CO-Beispiel in Abbildung 13.3. Dies wurde dadurch erreicht, dass hier die
Spurengas-Referenzals ∂ ln Imod6 ∂V 7V 8 V̄ 9 V̂ definiert wurde. Von der Messung
wurde dann entsprechenddie Modellstrahlung für eine Atmosphäre ohneN2O
abgezogen. Diese Modellstrahlung wurde in linearer Näherungberechnet (=
ln Imod: V̄ ;=< ∂ ln Imod6 ∂V 7V 8 V̄ 9 V̄). Durch dieseÄnderungder Darstellungwird
dasdifferentielleN2O-Signalvonetwa1%auf4%„erhöht“.
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Kapitel 14

StatistischeFehler der
Vertikalsäulen-Messungen

VerrauschteIntensitätsspektrenführenzu fehlerhaftbestimmtenSpurengas-Ver-
tikalsäulen.Die Ungenauigkeit einer gemessenenGröße(hier der Vertikalsäu-
len) aufgrundvon Rauschenbezeichnetmanals statistischenMessfehlersowie
im angelsächsischenals precision(hier: 1-σ Standard-Abweichung).In diesem
Abschnittsollendie statistischenMessfehlerderSpurengas-Vertikalsäulenabge-
schätztwerden,wie siesichbeiderWFM-DOAS-AuswertungderSCIAMACHY
Kanal7 und8 Nadir-Messungenergeben.Die Untersuchungbeschränktsichauf
wolkenfreieBedingungen.Im Folgendenwird eineIntegrationszeit(Belichtungs-
zeit) von einer Sekundeangenommen.Dies entsprichteiner horizontalenAuf-
lösungeinerEinzelmessungvon 30 > 240 km2 (Flugrichtungmal Scanrichtung)
bei einemnominellenline-of-sight(LOS) Scanwinkelbereichvon ? 30@ um die
Nadir-Richtung.

Wie mandenAbbildungen3.2 und3.3 entnehmenkann,gibt esin nahezuallen
Kanälenvon SCIAMACHY eine signifikanteH2O-Absorption,mit Ausnahme
derUV -Kanäle1 und2. N2O absorbiertnur in Kanal8. CO2 zeigtseinestärkste
Absorptionin Kanal 7, absorbiertaberauchsignifikant in Kanal 6 (1000-1750
nm).CH4 absorbiertstarkin Kanal8,aberebenfalls in Kanal6.Dasichin diesem
Kapitel auf die Kanäle 7 und 8 beschränktwerdensoll, könnendie nachfol-
gendabgeschätztenstatistischenFehlerderH2O-,CO2- undCH4- Vertikalsäulen-
Messungen(zumindesttheoretisch)nochdurchdie HinzunahmeweitererDaten-
punktereduziertwerden.

Die Standardabweichungder IntensitätaufgrunddesMessrauschenswurdemit-
telseineseinfachenabergenauenInstrumentenmodellsabgeschätzt.Hierbeiwur-
dendetaillierteInformationender Detektorhersteller(EPITAXX Inc., NJ, USA
undSRON, Utrecht,Niederlande)verwendet.DetailskönnenAnhangG entnom-
men werden.Es wurdeangenommen,dassdasRauschenausmehrerenunkor-
reliertenQuellenresultiert,welcheunabhängigvoneinandereinerGauß-Statistik
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folgen.Die wichtigstenBeiträgesind:Schrot-Rauschendurchdie Konvertierung
der atmosphärischenPhotonenin die entsprechendenSignalelektronen(der sta-
tistischeMessfehlerder Intensitäthängtdahervon der Stärke der Intensität,ge-
nauerderabsolutenRadianz,selbstab),Johnson-NyquistRauschen,d.h. thermi-
schesRauschenamDiodenwiderstand,Dunkelstrom-Schrot-Rauschen(aufgrund
thermischerzeugterLadungsträger, welcheauchbei AbwesenheitexternerBe-
leuchtunggeneriertwerden),Schrot-RauschenaufgrundthermischerPhotonen
der optischenBank (alsodurchPlanck-EmissiondesInstrumentsselbst),sowie
elektronischesAusleserauschen.Die InGaAsDetektorenvon SCIAMACHY in
Kanal7 und8 zeigeneinesignifikantePixel-zu-Pixel Variabilitätbzgl. desDun-
kelstromsundderQuanteneffizienz,welcheserheblichzurPixelabhängigkeit des
Rauschensbeiträgt.Individuelle Detektorpixel, welchevon den Herstellernals
unbrauchbarklassifiziertwurden,z.B. aufgrundzu hoherDunkelströme,wurden
ausmaskiertund in dieserArbeit nicht verwendet.Sie werdenals „tote Pixel“
(dead pixel) bezeichnet.Die Signal-zu-RauschVerhältnissein den Kanälen7
und8 sindähnlich.Siehängenstarkvon deratmosphärischenRadianzselbstab.
Mit AusnahmehoherRadianzen,entsprechendeiner hohenAlbedo und einem
niedrigenSonnenzenitwinkel, sindsie in guterNäherungderRadianzselbstpro-
portional.Der mittlere statistischeMessfehlerder Intensität(gemitteltüberalle
Pixel einesKanalsmit Ausnahmeder toten Pixel) kann für eine Vielzahl von
SzenariendenTabellen14.1und14.2entnommenwerden(letzteSpalte).

Um die statistischenFehlerderVertikalsäulen-Messungenabzuschätzen,wurden
für eineVielzahl von unterschiedlichenAtmosphären,Sonnenzenitwinkeln und
AlbedenKanal7 und8 Intensitätsspektrenberechnet.Die Absolutwertedersta-
tistischenMessfehler, alsodie Standardabweichungvon V̂ sowie der b̂ j , sinddie
QuadratwurzelnderentsprechendenDiagonalelementederKovarianz-MatrixCx
(sieheGleichung(13.3))multipliziert mit denModell-VertikalsäulenV̄ bzw. b̂ j .
Die Tabellen14.1und14.2fassendieResultatedieserBerechnungenzusammen.
EinemFitfensterentsprichthier jeweilseinganzerKanal.

Zusätzlichzu denSpurengasen,welchein denTabellenaufgelistetsind, ging -
entsprechenddemWFM-DOAS-Ansatz- eineTemperatur-Gewichtsfunktionund
ein PolynomzweitenGradesin die Kovarianz-MatrixCx mit ein. Die ermittel-
tenStandardabweichungenhängenjedochnur schwachvom GraddesPolynoms
ab. Wie erwartet,verringernsichdiestatistischenSchwankungendergemessenen
Vertikalsäulen,wennderPolynomgradreduziertwird. Berücksichtigtmanweder
dasPolynomin der Matrix nochdie Temperatur-Gewichtsfunktionund modifi-
ziert Gleichung(13.1) so,dassdie Strahlungselbst,und nicht der Logarithmus
der Strahlung,modelliertwird (dasRauschenbeziehtsich ja auf die Strahlung
und nicht auf derenLogarithmus),so ändernsich die Schwankungenebenfalls
nur relativ wenig: sie bleibenpraktischungeändertfür CO, CH4 und CO2 und
verringernsichumetwa30%für N2O (alsoz.B.2,6%anstelle2,0%)und50%für
H2O.
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Nummer Atmos. SZW Albedo CO2 H2O Mittlerer
Strahlungs-

[Grad] [-] [%] [%] Fehler[%]

1 (S10) USS 40 0,20 0,03 0,05 3,0
2 (S10a) USSa 40 0,20 0,03 0,06 3,1
3 (S10b) USSb 40 0,20 0,03 0,06 7,4
4 (S12) USS 60 0,03 0,22 0,40 11,9
5 (S13) USS 60 0,10 0,09 0,15 7,8
6 (S14) USS 60 0,20 0,05 0,08 5,9
7 (S16) USS 60 1,00 0,01 0,02 2,9
8 (S62) USS 85 0,20 0,55 0,63 54,3
9 (S64) USS 90 0,20 8,13 9,03 134,5

Tabelle14.1: Statistische Fehler (1-σ precisions)der Spurengas-Vertikalsäulen
der SCIAMACHY Kanal 7 Nadir-Messungen (Spalte5 und 6). USS bezeich-
netdie USStandard Atmosphäre (sieheAnhangE). Die AtmosphärenUSSa und
USSb unterscheidensichvonderUSS-Atmosphärenurdarin,dassdasCO2-Profil
mit 1,1skaliertwurde(USSa) unddasH2O-Profil mit 2,0(USSb). Die vertikalen
Säulender USS-Atmosphäre sind: 7,1> 1021 bzw. 4,8> 1022 Moleküle/cm2 für
CO2 bzw. H2O. Die Angabenin Klammernin der erstenSpaltebeziehensich
auf die in AnhangF verwendeteSzenarienbezeichnung. Die letzteSpalteenthält
denüberalle Pixel gemitteltenrelativenstatistischenIntensitätsfehler(1-σ), al-
so die Standardabweichungder Intensitätdividiert durch die mittlere Intensität,
gemitteltüberalle PixeldesKanals- mit Ausnahmeder totenPixel.

FürdieKanal7 MessungensinddieCO2 Vertikalsäulen-Genauigkeitenbesserals
0,6% wennder Sonnenzenitwinkel kleiner ist als 90@ . Die bestenWerte liegen
bei 0,03%.Selbstbei einer Minimum-Albedovon etwa 0,03, entsprechendei-
nerwasser- oderschneebedecktenErdoberfläche,ist die Genauigkeit noch0,2%.
Bei Sonnenzenitwinkeln größerals 90@ nimmt dasSignalstarkab und die sta-
tistischenMessfehlerkönnen8% überschreiten.Die Fehler der Kanal 7 H2O
Messungensindetwa einenFaktorzwei größeralsdie von CO2. Die Szenarien-
abhängigkeit ist jedochbeibeidenGasenähnlich.Bei konstanterAlbedonehmen
die Vertikalsäulen-Messfehlerin etwa inversproportionalmit demKosinusdes
Sonnenzenitwinkels zu. Bei konstantemSonnenzenitwinkel nehmendie Fehler
etwa proportionalder Albedo ab. DieseWerte beziehensich auf Retrieval, bei
denendergesamteKanal7 zur Auswertungherangezogenwurde.Wennmandas
Retrieval auf ein kleineresFitfensterbeschränkt,sonehmendie Fehlernatürlich
zu. Beschränktmansich auf denBereich2025-2040nm, so verdreifachensich
dieFehler. Diesentsprichtin etwadererwartetenZunahmederFehlerumgekehrt
proportionalzurWurzelderim FitfensterliegendenDetektorpixel.

Die Kanal 8 Resultatelautenfolgendermaßen:Die statistischenFehlerder CH4
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Nummer Atmos. SZW Albedo CO CH4 H2O N2O Mittlerer
Strahlungs-

[Grad] [-] [%] [%] [%] [%] Fehler[%]

1 (S08) TRO 25 0,20 2,7 0,1 0,2 1,9 1,9
2 (S19) USSc 40 0,20 5,1 0,1 0,4 2,0 0,6
3 (S10) USS 40 0,20 2,6 0,1 0,4 2,0 0,6
4 (S18) USSd 40 0,20 2,1 0,1 0,4 2,0 0,6
5 (S01) MLS 50 0,20 3,0 0,1 0,3 3,3 1,8
7 (S12) USS 60 0,03 16,8 0,8 2,7 12,3 5,5
8 (S13) USS 60 0,10 6,0 0,3 1,0 4,5 2,1
9 (S14) USS 60 0,20 3,2 0,1 0,5 2,4 1,1

10 (S15) USS 60 0,30 2,2 0,1 0,3 1,7 0,8
11 (S16) USS 60 1,00 0,7 0,1 0,1 0,6 0,3
12 (S17) USS 80 0,20 5,5 0,4 1,3 3,9 8,2
13 (S03) SAS 80 0,20 5,7 0,4 1,2 4,3 11,8
14 (S62) USS 85 0,20 8,5 0,7 2,5 5,8 24,2
15 (S64) USS 90 0,20 60,5 6,2 25,0 34,8 204,0

Tabelle14.2:StatistischeMessfehlerderSpurengas-Vertikalsäulen(1-σ) derSCI-
AMACHY Kanal 8 Nadir-Messungen (Spalte 5-8). USS bezeichnet die US
Standard Atmosphäre (sieheAnhangE für die Bedeutungder Bezeichung der
anderen Atmosphären). USSc bzw. USSd unterscheidensich bzgl. der USS-
Atmosphäre nur darin, dasshier die CO-Profile mit 0,5 (USSc) bzw. 1,3 (USSd)
skaliert wurden.Die Vertikalsäulender USS-Atmosphäre in DobsonEinheiten
(= 2,7> 1016 Moleküle/cm2) sind: CO: 89, CH4: 1322, H2O: 1,8> 106, N2O:
246. Die Angabenin Klammernin der erstenSpaltebeziehensich auf die in
AnhangF verwendeteSzenarienbezeichnung. Die letzteSpalteenthältdenüber
alle Detektor-PixelgemitteltenrelativenstatistischenIntensitätsfehler(1-σ).

Gesamtsäulensind typischerweisekleiner als 0,5%,außerbei Sonnenzenitwin-
keln größerals 85@ . Bei Sonnenzenitwinkeln um die 90@ kann der Fehler6%
erreichen.Die H2O-Fehlersind einenFaktor 4-5 größerals die CH4-Fehler. In
denmeistenFällensinddieH2O-Fehleraberkleinerals2%.

Beim CO, welchesin der AtmosphäreeinehoheVariabilität bzgl. der Konzen-
tration und somit der Vertikalsäulezeigt,hängtder statistischeMessfehlerstark
von der CO-Menge,der Albedound demSonnenzenitwinkel ab. Die Fehlerva-
riierenzwischen2% und17%,wennmansichauf Sonnenzenitwinkel kleinerals
85@ beschränkt.Abbildung14.1zeigt denspektralenFingerabdruckvon CO im
VergleichzumstatistischenMessfehler.

Bei 2360 nm entsprechenAlbedenkleiner als 0,1 wasser- oder schneebedeck-
tenErdoberflächen.Minimumwerteliegenbei 0,03-0,04.Die Ozeanalbedohängt
jedochvon der Oberflächenrauigkeit und damit von der Windgeschwindigkeit
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Abbildung 14.1: Intensität(oben)entsprechendSzenarioNummer3 der Tabel-
le 14.2und CO-Gewichtsfunktion(unten,durchgezogeneLinie), hier dargestellt
als prozentualeÄnderungder Intensitätbei einer100%igenCO-Profil Zunahme.
GepunkteteLinie: prozentualerstatistischerMessfehlerder Intensität(1-σ). Aus-
reißer zeigen Pixel an, welche einenhohenDunkelstrom und damit verbunden
großesRauschen zeigen. Die unbrauchbaren („dead“) Pixel sind durch Karos
markiert.DermittlereMessfehler- derüberallePixelvonKanal8 (mitAusnahme
der „dead“ Pixel)gemitteltestatistischeMessfehler- ist hier 0,6%.
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ab, wie auchvom Sonnenzenitwinkel. Bei einer Windgeschwindigkeit von 10
m/s nimmt die Ozeanalbedovon 0,15auf 0,32zu, wennder Sonnenzenitwinkel
von 60@ auf 85@ zunimmt (sieheAbschnitt 4.2.5). Die Zunahmeder Ozeanal-
bedomit zunehmendemSonnenzenitwinkel kompensierthier also - zumindest
teilweise- die sonstzu erwartendeZunahmedesMessfehlersmit zunehmendem
Sonnenzenitwinkel. Wie mansehenkann,hängendie Messfehlernahezuinvers
proportionalvon der Albedo ab. Dies gilt für alle drei Spurengase.Die relative
Genauigkeit derCO-Messungnimmt proportionalmit zunehmenderVertikalsäu-
le zu. Die Szenarien-Abhängigkeit der N2O-Vertikalsäulenfehlerist ähnlichwie
beimCO.

Die ebendiskutiertenstatistischenMessfehlerbeziehensich auf Auswertungen
desgesamtenKanal8. Aus verschiedenenGründen,z.B. um die Auswertungzu
beschleunigenoderumInterferenzenmit anderenatmosphärischenParameternzu
vermeiden,kannesattraktiv odersogarnotwendigsein,dasRetrieval auf kleine-
re Fitfensterzu beschränken.Die CO- und N2O-Fehlerverhaltensichhierbeiin
etwa - wie erwartet- inversproportionalzur WurzelderAnzahlderim Fitfenster
liegendenmoderatenbisstarkenAbsorptionslinien.

Die im RahmendieserArbeit ermitteltenstatistischenMessfehlerderSpurengas-
VertikalsäulenderSCIAMACHY Kanal8 Messungensindin guterÜbereinstim-
mungmit publiziertenWerteneinerunabhängigenStudie(Schrijver et al. 1998
[116]).

DiehierpräsentiertenFehlerabschätzungenzeigen,dassSCIAMACHY einenwich-
tigenBeitragbzgl. derBestimmungderglobalenVerteilungundderVariabilität
zentraleratmosphärischerSpurengaseliefernkann.
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Abbildung14.2:DieseAbbildungzeigtderAbbildung13.3analogeResultate, al-
lerdingsfür einesimulierteMessung, beiderdasMessrauschenmit berücksichtigt
wurde. DerüberallePixel,mitAusnahmeder„dead“ Pixel,gemitteltestatistische
Messfehlerliegt hier bei 1,5%(1-σ). Ein weiterer Unterschied im Vergleich zur
Abbildung13.3 liegt darin, dasshier der CO-ReferenzdasgesamteCO-Signal
in der Messungentspricht (sieheBildunterschrift Abbildung13.5).Mittels dieser
Darstellungkanndasetwa4% starke CO-Signal(vorher etwa1%) relativ klar
auch im verrauschtenSpektrumvisuellidentifiziertwerden.
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Abbildung14.3:Analog Abbildung13.5,jedoch für ein verrauschtessimuliertes
Messspektrum.



Kapitel 15

Untersuchungzur Nutzung von
SCIAMA CHY zur Messung
regionalerTreibhausgas-Emissionen

Die wichtigstenTreibhausgasesinddieSpurengaseH2O,CO2, CH4, N2O unddie
Fluorchlorkohlenwasserstoffe (FCKW), wie bereitsin Abschnitt1.1.3erläutert
wurde.Weiterhin spielendie Wolken, die Aerosoleund auchdie Bodenreflek-
tionseigenschafteneine wichtige Rolle für dasKlima auf der Erde und dessen
globaleVeränderung(IPCC1995[61]).

Wie in den vorangehendenAbschnittengezeigt,könnendie Vertikalsäulender
SpurengaseCO2, CH4 und N2O mittels der SCIAMACHY Nadir-Messungen
global mit guter Genauigkeit bestimmtwerden.DieseTreibhausgasesind alle
im AnhangA desProtokolls der Third Conferenceof Parties to the UN Frame-
work Conventionon Climate Change aufgelistet.DieseKlima-Konferenzfand
im Dezember1997 in Japanstatt.Das Protokoll ist bekanntgewordenals das
Kyoto-Protokoll1. Im Kyoto-Protokoll wird jedemLandeinegewisseObergrenze
anTreibhausgas-Emissionenzugebilligt.

Innerhalbder EU, welchesich selbstim Mittel zu einer8%igenTreibhausgas-
Reduktionbzgl.desReferenzjahres1990verpflichtethat,werdendie Emissions-
trendsauf regionalerbzw. nationalerEbenerechtunterschiedlichsein.Sowerden
voraussichtlichFrankreichund FinnlandkeineReduktionenvornehmen,wohin-
gegenDeutschlandeine21%igeReduktionplantundPortugalundGriechenland
ihreEmissionennochumetwa25%steigernwerden(allesrelativ zu1990).Diese
ZahlenbasierenaufeinerEntscheidungderEU-Umweltministervom16.-17.Juni
1998.2

1http://www.unfcc.de/resource/docs/convkp/kpeng.pdf
2DieseInformationenwurdenmir freundlicherweisevon Herrn Dr. H. Meyrahn,Rheinbraun

Aktiengesellschaft,Köln, zurVerfügunggestellt.
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Der Ursprungder beobachtetenCO2-Zunahmeberuhtim Wesentlichenauf der
VerbrennungfossilerBrennstoffe (Erdöl, Erdgasund Kohle) sowie auf der Ze-
mentproduktion.Im VergleichdazusinddieUrsachenderbeobachtetenAnstiege
vonCH4 undN2Owenigergutbekannt(IPCC1995[61]). DieCH4-Zunahmever-
mindertesichAnfangder90erJahrebis zu einemscheinbarenStillstand,nimmt
aberseit etwa 1993wiederzu. Die UrsachendieserBeobachtungensindderzeit
GegenstandderwissenschaftlichenDiskussion(Rudolph1994[114], IPCC1995
[61], Worthyetal. 1998[144]).

Aus dendargelegtenGründenergibt sich die Notwendigkeit die anthropogenen
Treibhausgas-Emissionenvon Kontinentenund einzelnenLändernals Funktion
der Zeit zu messen,um festzustellen,ob die Ziele desKyoto-Protokolls einge-
haltenwerden,undum zu untersuchen,welcheProzessefür möglicheatmosphä-
rischeKonzentrationsänderungenderTreibhausgaseim Einzelnenverantwortlich
sind.In diesemRahmenist eswichtig zuuntersuchen,obhierzudieglobaleMes-
sungendieserTreibhausgasemittelsSCIAMACHY oderähnlichenInstrumenten
genutztwerdenkönnen.

Aus den Tabellen14.1 und 14.2 kann man folgern, dassdie Nachweisgrenzen
(detectionlimits) für Vertikalsäulen-Differenzenoder -Änderungenfür einzel-
ne SCIAMACHY Nadir-Messungender TreibhausgaseCO2, CH4 und N2O bei
etwa 0,5%,1% sowie 10% liegen.Dies entsprichtbei einerU.S. StandardAt-
mosphäre4 > 1019 Moleküle/cm2 CO2, 4 > 1017 Moleküle/cm2 CH4 und7 > 1017

Moleküle/cm2 N2O.

In diesemAbschnittsoll untersuchtwerden,ob regionaleTreibhausgas-Emissio-
nenmittels der SCIAMACHY Nadir-Messungenbestimmtwerdenkönnen.Die
ExtraktiondieserInformationenausdenrealenSCIAMACHY-Messungenwird
jedocheinesehrkomplexe Aufgabesein,bei der die Dynamik und Chemieder
Erdatmosphäre,dieQuellen-VerteilungunddiezeitlicheundräumlicheAbtastung
derErdoberflächedurchSCIAMACHY berücksichtigtwerdenmüssen.In dieser
Arbeit wird eineidealisierteSituationbzgl. der meteorologischenBedingungen,
derVerteilungderEmissionsquellenundderOberflächenabtastungangenommen.
Die Genauigkeit der Emissionsflussmessungensoll hier einfach dadurchabge-
schätztwerden,dassVertikalsäulen-Unterschiedegemessenwerden,und zwar
bzgl.derLee-undderLuv-SeiteeinergegebenenRegion.Bei derUmrechnungin
dieFlüssemussdannnochdie Windgeschwindigkeit unddie horizontaleDimen-
sionberücksichtigtwerden.Bei derPassageeinergegebenenRegion akkumulie-
ren Luftpakete in der Grenzschichtdie chemischrelativ inertenTreibhausgase,
welchevon denhier homogenverteilt angenommenenQuellenemittiertwerden.
Bei einertypischenhorizontalenDimensionvon 500km undWindgeschwindig-
keitenzwischen1 und 10 m/s ergebensich hier Akkumulationszeitenzwischen
0,5 > 105 und5 > 105 Sekunden(0,6-6Tage).

Die geschätztenenergiebezogenenCO2-Emissionenvon Deutschland,Großbri-
tannienund Japansind 1030,600 und 1060Mt/Jahr(Mt = Megatonnen)(siehe
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EnqueteKommission1992[35] und dortigeReferenzen).Dies entsprichteinem
Emissionsflussvon etwa 1014 Moleküle/cm2/s (die FächenderLändersind:350,
250und370 > 103 km2) odereinerZunahmederVertikalsäulevon 0,5-5 > 1019

Moleküle/cm2 für die obenangegebenenAkkumulationszeiten.Dies entspricht
einer relativen Zunahmevon 0,07-0,7%bei einer U.S. StandardAtmosphäre.
UnterderAnnahme,dassdieAkkumulationzueinerkonstantenErhöhungdesVo-
lumenmischungsverhältnisses(VMR ) innerhalbeiner1 km hohenGrenzschicht
führt, entsprichtdieseinerVMR -Zunahmevon2-20ppm(20ppm- entsprechend
einerVertikalsäulenzunahmevon 0,7% - entsprichtalso in etwa der Nachweis-
grenzefür eineÄnderungderCO2-Konzentrationin derGrenzschicht).Ein Ver-
gleichmit derCO2-Nachweisgrenzevon0,5%oder4 > 1019 Moleküle/cm2 zeigt,
dassfür die hier angenommenenBedingungendie Zunahmeder Vertikalsäule
bzgl. horizontalerWege von etwa 500 km, je nachWindgeschwindigkeit, meist
unterderNachweisgrenzeeinerEinzelmessungliegt.

Dies kann jedochdurch Mittelung mehrererEinzelmessungenverbessertwer-
den.Hier soll angenommenwerden,dassdie Nachweisgrenzeproportionalmit
derWurzelausderAnzahlderaddiertenbzw. geeignetkombiniertenMessungen
verbessertwerdenkann.Strenggenommenerfordertdies,dassidentische(ver-
rauschte)Messungenentsprechendoft wiederholtwerdenkönnen.Diesentspricht
zwarderhierangenommenensteady-stateSituation,magaberfür dierealenSCI-
AMACHY-Messungennicht gerechtfertigterscheinen,z.B. aufgrundder Varia-
bilität der lokalenEmissions-Quellstärkensowie derVariabilitätderAtmosphäre
im Allgemeinen(trotz dergeringenVariabilitätderhier untersuchtenGaseCO2,
CH4 undN2O). Dahersoll andieserStellekurz daraufeingegangenwerden,wie
dieseMittelung bei der VerwendungechterDatenrealisiertwerdenkönnte.Ei-
ne detaillierteDiskussionüberdenbestenWeg die realenDatenzu verwenden
liegt jedochaußerhalbdesRahmensdieserArbeit undwürdeaucheineAnalyse
der realenDatenmit einschließenmüssen(siehehierzuBousquetet al. 1999[9]
[10] bzgl.derBestimmungvonCO2-EmissionenausCO2-VMR -Messungenund
Houwelingetal. 1999[58] bzgl.derBestimmungvonCH4-EmissionenausCH4-
VMR -Messungen).Um für einengegebenenZeitraumundeinegegebeneRegion
den mittlerenEmissionsflussund dessenTrendzu bestimmen,könntedie Erd-
oberflächein Regionenzu500> 500km2 eingeteiltwerden.Für jedeRegionkann
danneinemittlere CO2-Säulebestimmtwerdenund ev. auchder lineareTrend
der CO2-Säule,indem man eine Geradedurch eine Zeitreihevon CO2-Säulen
Einzelmessungenlegt.HierbeisolltenSCIAMACHY-MessungenmehrererJahre
verwendetwerden.Dies kannVorkorrekturenerfordern,z.B. um jahreszeitliche
Effekte herauszufiltern.Insgesamtist zu beachten,dassbei der Mittelung über
großeZeiträumenicht zu viele Informationenüberdie regionalenEmissionsflüs-
severlorengehen.Die gewünschtenregionalgemitteltenEmissionsflüsseundihr
Trend(für die untersuchteZeitperiode;für jedeRegion) könntendannbestimmt
werden,indemmandasfolgende(hier sehridealisiertdargestellte)Problemlöst:
Gegebensei ein 3-D Transport-Chemie-Modellder Atmosphäre(die Dynamik
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kann z.B. analysiertenmeteorologischenFeldernentnommenwerden)mit ein-
stellbarerregionaler(Emissions-)Quellstärke. WelchemittlereQuellstärkenund
derenTrend(zweiZahlenje Region)ergebendiebesteÜbereinstimmungmit den
gemessenenmittleren Vertikalsäulenund derenTrend (zwei Zahlenund deren
Fehlerje Region)?3

MonatlicheMittelwertemit einerhorizontalenAuflösungvon500> 500km2 kön-
nenausmaximaletwa500individuellenSCIAMACHY-Messungengebildetwer-
den.4 Unter der Annahme,dassetwa 50% dieserMessungenzu stark wolken-
kontaminiertsind um nochsinnvoll genutztwerdenzu können,verbleiben250
brauchbareMessungenpro Monat. Die Mittelung von 250 Vertikalsäulenoder
VertikalsäulendifferenzenverbessertdieNachweisgrenzeim VergleichzurEinzel-
messungumetwaeinenFaktor16,entsprechend0,25 > 1019 Moleküle/cm2. Unter
diesenBedingungenist dasCO2-Emissionssignaletwa einenFaktor2-20größer
alsdieNachweisgrenze,entsprechendeinemMessfehlerdesCO2-Emissionsflus-
seszwischen5% (bei einerWindgeschwindigkeit von 1 m/s)und50%(10 m/s).
Bezüglichder nominellenLebensdauervon SCIAMACHY von 5 Jahren,kann
dieserFehlertheoretischnochum bis zu einenFaktor 7 ( FHG 12 > 5) reduziert
werden.Diese reduziertden Messfehlerdes regionalenCO2-Emissionsflusses
bzgl. einer Auflösungvon 500> 500 km2 auf etwa 1-7% bei der Nutzungvon
5 JahrenSCIAMACHY-Messungen.Auf Grundderhiergemachtenidealisierten
AnnahmenkönnendieseWertejedochnur alseineuntereFehlergrenzeinterpre-
tiert werden.

Die geschätztenMethan-Emissionenvon DeutschlandundGroßbritanniendurch
Tierhaltung(MethanentstehthierdurchFermentationsprozesseim DarmvonWie-
derkäuern)werdenmit 1,2und9 Mt/Jahrangegeben(sieheEnqueteKommission
1992[35] unddortigeReferenzen).Die entsprechendeZunahmederVertikalsäule
- abgeschätztanalogwie beim CO2 - ist 1-10 > 1016 Moleküle/cm2 oder0,07-
0,7%.DiesentsprichteinerVMR -Zunahmevon10-100ppbin einer1 km hohen
Grenzschicht(100ppbentsprichtalsoin etwa derNachweisgrenzefür eineCH4-
Konzentrationsänderungin der Grenzschicht).Die Bildung von 500> 500 km2

Monatsmittelwertenführt auf einenMessfehlerdesCH4-Emissionsflusseszwi-
schen10%(bei einerWindgeschwindigkeit von 1 m/s)und100%(10 m/s).Die

3Hierbei mussmansicherlichweitereUnbekanntehinzunehmen,z.B. zur Berücksichtigung
deschemischenCH4-AbbausdurchOH bei der Bestimmungder CH4-Emission.Auf der ande-
renSeitekönnengroßeGebietederOzeaneoderLandflächenzusammengefasstwerden,wasdie
AnzahlderUnbekanntendrastischreduziert.

4Diesgilt für mittlereundhöhereBreiten.Außerdemerfordertdies,dassin denbetrachteten
Regionenbzw. dembetrachtetenMonat,keineNadir-Messungenaufgrundvon Limb-Messungen
“verloren” gehen.Derzeitgeplantsind jedochnahezuauschließlichabwechselndeLimb-Nadir-
Messungen,wodurchsich die maximalmöglicheAnzahlderNadir-Messungenin etwa halbiert.
Die angegebenenEmissionsflussfehlermüssenfür diese(realistischeren)Bedingungenmit I 2
multipliziert werden.Alternativ könnendieangegebenenFehlerauchauf750J 750km2 Regionen
bezogenwerden.
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Nutzungvon5 JahrenSCIAMACHY-MessungenkanndiesenFehlertheoretisch
auf2-14%reduzieren.

Die NachweisgrenzeeinerN2O-Einzelmessungliegt beietwa7 > 1017 Moleküle-
/cm2 entsprechendeinerVMR -Zunahmevon290ppbin einer1 km hohenGrenz-
schicht.Die troposphärischeHintergrundkonzentrationliegt bei relativ genau311
ppb (bezogenauf dasJahr1997)und steigt jährlich um etwa 0,2% (Nakazawa
et al. 1997 [93]). N2O hat eine langetroposphärischeLebensdauerund ist da-
her gut gemischt.Die räumlicheund zeitliche Variabilität ist im Allgemeinen
kleiner als ein paarppb (siehez.B. Nakazawaet al. 1997 [93]). Bei 500> 500
km2 Monatsmittelwertenentsprichtdie Nachweisgrenzeeiner VMR -Erhöhung
von18ppb. DieseGenauigkeit scheintnichtauszureichendzusein,um regionale
N2O-Emissionenmit akzeptablerGenauigkeit zubestimmen.

Die möglicheNutzungder SCIAMACHY-Messungenzur Bestimmungregio-
nalerTreibhausgas-Emissionenwurdeunter idealisiertenAnnahmenuntersucht.
Die Resultatezeigen,dassMessungenmit akzeptablerGenauigkeit für CO2 und
CH4 ev. möglichseinkönnen.Die AuswertungderrealenSCIAMACHY-Daten
wird voraussichtlichdenEinsatzdrei-dimensionalerTransport-und Chemiemo-
dellederAtmosphäreerfordern,kombiniertmit einerzwei-dimensionalenVertei-
lung der Emissionsquellen(sieheBousquetet al. 1999 [9] [10] und Houweling
et al. 1999 [58]). Die hier abgeschätztenFehlermüssenals untereFehlergren-
ze interpretiertwerden.GenauereAussagenerforderneine Analyseder realen
SCIAMACHY-Messungen.
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Kapitel 16

Wasserdampf-Retrieval im
Spektralbereichum 700nm

In diesemKapitel soll abschließendkurz ein alternativer Algorithmuszur Ablei-
tung vertikalerSäulenvon Linienabsorbernvorgestelltwerden,welcherbereits
erfolgreichzur Auswertungder GOME-Dateneingesetztwurde.Die hier prä-
sentiertenResultatewurdenvon Dr. StefanNoël erarbeitet.DetailskönnenNoël
et al. 1999 [95] entnommenwerden.Hierbei wurdedasim zweitenTeil dieser
Arbeit vorgestellteModell SCIATRAN im c-k Modusverwendet.Ziel der hier
vorgestelltenUntersuchungwar die Ableitung von Wasserdampf-Vertikalsäulen
ausGOME-Messungenim Spektralbereichum 700 nm. Dies ist somit die erste
Anwendungdesin dieserArbeit vorgestelltenc-kStrahlungstransportschemaszur
AbleitungvonAtmosphärenparameternausrealenMessdaten.

Der verwendeteAlgorithmus kann als eine weitere Modifikation des DOAS-
Algorithmus betrachtetwerden,bei dem explizit berücksichtigtwird, dassdie
„schrägenoptischenDicken“ (SOD), hier τ genannt,nicht einelineareFunktion
der vertikalenSäuleVCD seinmüssen.Dies ist ja für Linienabsorberaufgrund
derspektralenMittelung - aberauchaufgrundderMittelung über„alle Wege“ -
im AllgemeinennichtderFall, wie bereitsim Abschnitt5.2.1erläutertwurde.

DieserAlgorithmusbasiertaufderfolgendenGleichung:

ln K R: λ ;
I0 : λ ;ML F P : λ ;N< A : τO2

: λ ;PO τH2O
: λ ;�; (16.1)Q P : λ ;N< A R τO2

: λ ;SO c : λ ; VCDb T λ UWV
Die freien Fit-Parameterin dieserGleichungsind die KoeffizientendesPoly-
nomsP, sowie die ParameterA und VCD. Hierbei ist VCD die gesuchteH2O-
Vertikalsäule.R: λ ; bezeichnetdiegemesseneErdradianzundI0 : λ ; diegemessene
Sonnenirradianz.UnterdiesenbeidenSpektrensollenim Folgendenkonkretdie
vonGOME gemessenenverstandenwerden.P : λ ; ist einPolynomniedrigerOrd-
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nungbzgl. der Wellenlänge.τH2O
: λ ; ist die modellierteschrägeoptischeDicke

von H2O undτO2
: λ ; die von O2 (sieheauchAbbildung16.1),welchefolgender-

maßenberechnetwird:

τO2 : Q < ln K RX H2O : λ ;
I0 : λ ; LZY (16.2)

RX H2O ist hier die simulierteStrahlungfür eine Atmosphäremit O2, aberoh-
ne H2O. Die wellenlängenabhängigenParameterc und b beschreiben,wie die
schrägeoptischeDicke desH2O von der H2O-Vertikalsäuleabhängt.Sie wer-
den über Modellrechnungenvorbestimmt(tabelliert).Hierbei wird explizit die
Strahlungals Funktionder vertikalenSäuleberechnetund die Parameterc und
b durchAnpassungan dieseResultatebestimmt.In Fall schwacherAbsorption
ist b effektiv 1,0,entsprechendeinerlinearenAbhängigkeit desLogarithmusder
Strahlungvon derVertikalsäule(„Beer-LambertschesGesetz“).Dashierfür ver-
wendeteStrahlungstransportmodellist SCIATRAN im c-kModus.Die Parameter
c undb werdenalsFunktiondesSonnenzenitwinkelsfür einebestimmteAnzahl
von Modellatmosphärenvorberechnet.DieserAlgorithmuskommt ohneon-line
Strahlungstransportsimulationenaus,daer ausschließlichaufTabellenbasiert.

Der nochnicht beschriebeneFitparameterA kannalsO2 Luftmassen-Korrektur-
faktor interpretiertwerden.Er korrigiert in ersterNäherungH2O-Vertikalsäulen-
Fehler, welchedadurchentstehenkönnen,dassdie Modellatmosphärezu stark
von derwahrenAtmosphärezumZeitpunktderMessungabweicht.Diesbetrifft
z.B. Unterschiededurch Aerosole,Druck- und Temperaturprofilesowie durch
WolkenundBodenreflektion.DasFitfensterwurdesogewählt, dassdie O2- und
H2O-Absorptionsbandenzwar spektralrelativ gut getrenntsind,aberdennochso
engbeieinanderliegen,dassähnlicheLichtwege bzw. Airmassfaktorenfür bei-
deGaseerwartetwerdendürfen.Die O2-Absorptionstiefein denModellspektren
solltebei zu vernachlässigendemUnterschiedenzwischenModell- undMesssze-
narioidentischmit dergemessenenAbsorptionstiefesein.ParameterA wäredann
gerade1. Ist aberzum Beispiel ein Teil desBodenpixels mit Wolken bedeckt,
so hat dasvom SatellitendetektierteLicht wenigerO2 „gesehen“.Somit ist die
(differentielle)O2-Absorptionin derMessunggeringerals im wolkenfreienFall.
Die AnpassungderModell-O2-AbsorptionτO2 andie Messungwürdeim diesem
Fall alsoeinenA-Wert [ 1 liefern.OhnedenFitparameterA würdein diesemFall
die Wasserdampf-Säuledeutlichunterschätztwerden,dadannja auchdie H2O-
Absorptionin der Messungniedrigerwäre als im wolkenfreienFall, und zwar
auchdann,wenndie Wassersäulein beidenAtmosphärenidentischwäre.Durch
die Korrekturwird die Wasserdampfsäulejedochum denFaktor16 A vergrößert,
diesonstvorliegendestarkeUnterschätzungalsokompensiert.

Der hier beschriebeneAlgorithmus wurde intensiv mit simuliertenMessungen
getestet.Weiterhin wurden die aus den GOME-MessungenabgeleitetenWas-
serdampf-Vertikalsäulenmit denunabhängigenMessungendesamerikanischen
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Abbildung16.1:SchrägeoptischeDicke („Slant OpticalDepth“) SOD vonH2O
(durchgezogeneLinie) undO2 (gestrichelteLinie) für einetropischeAtmosphäre
bei einemSonnenzenitwinkel von 40\ , gefaltet auf die spektrale Auflösungdes
GOME-Instruments(Abbildung:S.Noël,IFE / IUP).

MikrowellensensorsSSM/I (SpecialSensorMicrowave/ Imager)verglichen.Die-
ser Vergleich wurde jedochzunächstauf nahezuwolkenfreieGOME-Pixel be-
schränkt(ICFA Wolkenbedeckung[ 10%).EbensowurdennurMessungenüber
denOzeanenbetrachtet,daderSSM/I Auswerte-Algorithmusnur hierfür ausge-
legt ist.

Insgesamtkanngesagtwerden,dassdasModell gut andie Messdatenangepasst
werdenkann,die Residuenrelativ klein sind (sieheAbbildung 16.2) und gute
Übereinstimmungmit denSSM/I Wasserdampf-Messungengefundenwurde(sie-
heAbbildung16.3).Die relativ großeStreuungderGOME-Wasserdampfsäulen
umdieSSM/I-Wasserdampfsäulenkannvermutlichdurchdieräumlicheundzeit-
liche VariabilitätdesH2O in Verbindungmit unterschiedlichenMessgeometrien
und Messzeitpunktenerklärt werden.Vergleicheder SSM/I-Datenmit Radio-
sonden-Messungenvon WasserdampfsäulenzeigenausähnlichenGründeneine
ähnlicheStreuung.

Zusammenfassendkann dahergesagtwerden,dassdas im zweitenTeil dieser
Arbeit vorgestelltec-k Schemaunddie entsprechendeDatenbankerfolgreichfür
dieAuswertungrealerMessdateneingesetztwerdenkonnte.
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Abbildung 16.2: Beispiel für die Wasserdampf-Auswertung der GOME-
Messungen in den Tropen(8\ S, 80\ E) für einenSonnenzenitwinkel von 38,9\ .
Oben: LogarithmusdesVerhältnissesvon Erdradianzzu Sonnenirradianz,ge-
messenvonGOME, und dasentsprechendeFit-Resultat.Unten:Residuumoder
Fitrest,alsoGOME-MessungminusFit. (Abbildung:S.Noël,IFE / IUP)
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Abbildung 16.3: Korrelation der Wasserdampf-Vertikalsäulenvon GOME und
SSM/I. Die gepunkteteLinie zeigteineGerade, welche an die Datenangefittet
wurde. (Abbildung:S.Noël,IFE / IUP)
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Zusammenfassung

Die Auswertungder spektralenRadianzmessungender Satellitenspektrometer
SCIAMACHY und GOME erfordertein bzgl. desSpektralbereichsund der In-
strumentenauflösungoptimiertes Strahlungstransportmodell. Um schnelleund
genaueStrahlungstransportsimulationenim Spektralbereichzwischen440nmund
2400nm durchführenzu können,wurdenzwei Schematazur Berücksichtigung
molekularer Linienabsorptionen entwickelt undbzgl.Geschwindigkeit undGe-
nauigkeit miteinanderverglichen.Schwerpunkthierbeiwar die Berechnungder
spektralgemitteltenStrahlungin Spektralbereichenmit molekularenLinienab-
sorptionenderGaseCO,CO2, CH4, H2O, N2O undO2.

BeideAnsätzewurdenim StrahlungstransportmodellGOMETRAN implemen-
tiert. DaserweiterteModell, welchesnunalle wesentlichenAnforderungenbzgl.
dergeplantenAuswertungderSCIAMACHY-Strahlungsmessungenin Nadir-Be-
obachtungsgeometrieerfüllt, wurdeSCIATRAN genannt.1

Die sogenannteline-by-lineStandard-MethodewurdeschwerpunktmäßigalsRe-
ferenzverwendetgegendie dassignifikantschnellerecorrelated-k (c-k) distri-
bution Schemavalidiertwurde.Im RahmendieserArbeit wurdediec-kMethode
zumerstenMal zurBeschleunigungrelativ hochaufgelösterStrahlungstransport-
simulationenim nahezugesamtensolarenSpektralbereichuntersuchtundmit der
genauen- aberfür die Datenauswertungunakzeptabellangsamen- line-by-line
Methodeverglichen.

Hierbei wurde insbesonderedie c-k Methodedahingehenderweitert,dassnun
spektralüberlappendeLinienabsorptionenmehrererGasemit spektralbeliebig
korreliertenAbsorptionsquerschnittenberücksichtigtwerdenkönnen(α-mixing
Methode). DieseneuentwickelteMethodebasiertaufderLinearkombinationzwei-
er Strahlungstermemittels eineswellenlängenabhängigenParametersα. Beide
Termewerdenjeweils separatunterderAnnahmeperfektkorreliertersowie anti-

1Die in dieser Arbeit überwiegend verwendeteSCIATRAN-Version ist die Version 1.0
(Buchwitz 1999 [12]). Auch verwendetwurde die Nachfolgeversion 1.1, bei der zusätzlich
die Rotations-Raman-Steuungnach Vountaset al. 1998 [137] und die thermischeEmission
implementiertwurde.
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korrelierterAbsorptionsquerschnittederüberlappendenLininenabsorberbestimmt.
Der Parameterα wird durchAnpassungan einespektralgemittelteline-by-line
Referenzstrahlungermittelt.Dasso gewonneneα-Spektrumhängtnicht signifi-
kant von den für dasReferenzspektrumgewähltenBedingungen(Atmosphäre,
Bodenreflektion,Sonnenstand,Beobachtungsortund -richtung)ab. Ein einziges
α-Spektrumkanndaherfür eineVielzahl von Bedingungenverwendetwerden.
DieserAnsatzist flexibleralsallebisherin derLiteraturbeschriebenencorrelated-
k Methodenzur Berücksichtigungvon überlappendenLinienabsorbern,da hier
keinerleiEinschränkungenfür überlappendeAbsorberexististieren.Weiterhinsind
keineAnnahmenbzgl.derKorrelationderindividuellenmonochromatischenAb-
sorptionsquerschnitteerforderlich.Die α-mixingMethodekanndannverwendet
werden,wennesnichtmehralszweistarkeüberlappendeLinienabsorbergibt.Die
Zahl zusätzlicherschwacherLinienabsorber(M ` 1) oder Kontinuumabsorber
ist unbegrenzt.DieseVoraussetzungensind für den gesamtenSCIAMACHY-
Spektralbereicherfüllt.

Bei der Entwicklung der c-k Methodeund der Erzeugungder entsprechenden
Datenbankenwurdenalle für die DatenauswertungwichtigenRandbedingungen
berücksichtigt,wie z.B. die Forderungnachflexibler Anpassunganeinesichän-
derndeInstrumentenauflösungoderWellenlängenkalibration.Dasentwickeltec-k
Schemaist voll kompatibelmit dem Schemader quasi-analytischenGewichts-
funktionenberechnung,wie esin SCIATRAN bzw. GOMETRAN implementiert
ist.Diesist insbesonderefür eineschnelleDatenauswertungwichtig,dahiermeist
nichtnurdieStrahlungselbstsondernauchderenAbleitungenbenötigtwerden.

Die mittels der correlated-kMethodesimuliertenSCIAMACHY Radianzmes-
sungenfür die Nadir-Sondierungstimmenmit line-by-lineReferenzrechnungen
innerhalb1-2% überein,selbstbei sehrstarker Absorption.Es konntegezeigt
werden,dassdieser1-2% c-k Strahlungsfehlerim Wesentlichenauf die Korre-
lationsannahmebzgl. inhomogenerAtmosphärenzurückzuführenist, welcherder
c-k Methodezugrundeliegt (diesmachtetwa 1% desFehlersaus),und nicht in
derhiervorgestelltenkonkretenRealisierungdieserMethode.Im Bereichschwa-
cherAbsorptionist die Übereinstimmungmit denline-by-lineRechnungennoch
bedeutendbesser. Die Abweichungsindhiermeistkleinerals0,1%.

DieGeschwindigkeitdesc-k-ModusvonSCIATRAN relativ zu line-by-lineRech-
nungenhängtim Wesentlichenvon der spektralenAuflösungab. Je gröberdie
Auflösungist, destoschnellerist derc-k-Modus.Für SCIAMACHY ist derc-k-
Modusbis zu800Mal schnelleralsderLBL -Modus.

Basierendauf einer detailliertenFehleranalysekonntegezeigtwerden,dasses
ohneeinedrastischeZunahmederRechenzeitnicht möglichist, die Genauigkeit
desentwickeltenc-kSchemassignifikantzuerhöhen.

GuteÜbereinstimmunginnerhalbwenigerProzentwurdebei demVergleichvon
SCIATRAN mit demweitverbreitetenunabhängigenStrahlungstransportmodell
MODTRAN / DISORT im Spektralbereich700-800nm festgestellt,in dembei-
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deModelleeineähnlichespektraleAuflösungbesitzen.In Bereichenschwacher
Absorptionist dieÜbereinstimmunginnerhalb1%.

Dashiervorgestelltec-kStrahlungstransportmodellkonnteerfolgreichzurAblei-
tungvonWasserdampf-VertikalsäulenausGOME-Messungeneingesetztwerden.
Hierbei wurde gute Übereinstimmungmit unabhängigenH2O-Messungendes
SSM/I Mikrowellenradiometersgefunden(Noëletal. 1999[95]).

Der Einflussder Mehrfachstreuung konnteim für die Datenauswertungwich-
tigen Spektralbereichum 2,3 µm quantifiziertwerden.Typischerweise10% der
dieAtmosphärewiederverlassendenPhotonenwurdenmehralseinMal gestreut.
Die Mehrfachfachstreuungmussbei der Datenauswertungdaherberücksichtigt
werden.Ebenfalls konnteder Anteil der thermischen Strahlung im Vergleich
zur reflektiertenbzw. gestreutenStrahlungabgeschätztwerden.Hierbeihat sich
gezeigt,dassdiePlanck-StrahlungvonAtmosphäreundErdbodenmeistdeutlich
wenigerals ein Prozentzur Gesamtstrahlungbeträgt.Für die Datenauswertung
brauchtdieserEffekt daherin guterNäherungnicht mit berücksichtigtwerden.
AuchderEinflussderRotations-Raman-Streuungim Bereichum2,3µm konnte
quantifiziertwerden.Er ist vernachlässigbarklein (kleiner0,1%).

Mittels desneuenStrahlungstransportmodellsSCIATRAN wurdeein neuerAn-
satzzur Ableitung von vertikalenSäulendichtenausMessungender gestreuten
Strahlungentwickelt unduntersucht(WFM -DOAS-Algorithmus), welcherins-
besonderefür dennahinfrarotenSpektralbereichgeeignetseinsoll. Eswurdege-
zeigt,dasssichdieserAlgorithmuszurschnellenAuswertungderglobalenSCIA-
MACHY Nadir-Messungeneignet,daer sokonzipiertwerdenkann,dasser aus-
schließlichauf vorberechnetenTabellenberuht(look-uptables). Hierdurchkön-
nenrechenzeitaufwendigeon-lineStrahlungstransportsimulationenvermiedenwer-
den.Diesist einewichtigeVoraussetzungzurschnellenAuswertungderglobalen
SCIAMACHY-Nadirmessungenim nahinfrarotenSpektralbereichim Hinblick
auf die BestimmungdervertikalenSäulendichtenvon CO, CO2, CH4, H2O und
N2O.

Mittels einesrealistischenSCIAMACHY-Instrumentenmodellszur Berechnung
desstatistischenFehlersderStrahlungsmessungenim BereichderKanäle7 (1940-
2040nm)und8 (2265-2380nm)konntendiestatistischenFehlerderVertikalsäu-
lenmessungenderSpurengaseCO,CO2, CH4, H2O undN2O abgeschätztwerden.
Siesindtypischerweisekleinerals1%für CO2, CH4 undH2O undkleinerals10%
für COundN2O.

Basierendauf diesenUntersuchungenwurdeabgeschätzt,mit welcherGenauig-
keit regionaleanthropogeneEmissionenderwichtigenTreibhausgaseCO2, CH4

und N2O aus den SCIAMACHY-Messungenabgeleitetwerdenkönnen.Auf-
grund der vereinfachendenAnnahmenmüssendie hier gewonnenenResultate
jedochalsMindestfehlerinterpretiertwerden.Bei derzukünftigenMessdatenaus-
wertungmusseineVielzahl von Problemenberücksichtigtwerden,welchehier
unberücksichtigtgebliebensind.
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Ausblick

Das im RahmendieserArbeit entwickelte correlated-kdistribution Strahlungs-
transportschemazur beschleunigtenBerechnungspektralgemittelterStrahlung
kann für eine Vielzahl von atmosphärenchemischund -physikalischrelevanten
Anwendungen- weit überdenRahmenderhiernäheruntersuchtenAnwendungen
hinaus- genutztwerden,wie z.B. der BestimmungweitererInformationenüber
die von dieserParametrisierungerfasstenSpurengaseCO,CO2, CH4, H2O, N2O
und O2 ausdenSCIAMACHY-Messungen.Dies betrifft in ersterLinie die Be-
stimmungstratosphärischerSpurengas-,Druck- und Temperatur-Profile ausden
Limb-Messungen,diemöglicheAbleitungvonWasserdampf-Vertikalprofilenaus
denNadir-Messungensowie die Ableitungvon Wolkeninformationenmittelsder
Sauerstoff- undKohlendioxid-Absorptionsbanden.Weiterhinverlangtsicherauch
dasAerosol-Retrieval einegenaueModellierungüberlagerterLinienabsorptionen.

Die erzeugtenDatenbanken der effektivenAbsorptionsquerschnittebasierenauf
denneuestenMessungenspektroskopischerParameter(HITRAN 96 Datenbank).
ZukünftigeLabor-Messungenwerdensicherzu verbessertenspektroskopischen
Parameternführen.Dies sollte dannin konsequenterWeisezu einerÜberarbei-
tungderDatenbankenführen.Eskannaberdavon ausgegangenwerden,dassdie
in dieserArbeit dokumentiertenprinzipiellen Resultate,wie z.B. die Genauig-
keit derhierbeschriebenenc-kMethode,auchmit verbessertenspektroskopischen
ParameternihreGültigkeit behalten.

Als wichtige Aufgabefür die Zukunft stellt sich u.a.die Berücksichtigungvon
WolkenbeiderBestimmungderSpurengas-Vertikalsäulenmittelsdesvorgestell-
tenWFM-DOAS AlgorithmusausdenSCIAMACHY Nadir-Messungenim na-
henInfraroten.Dies ist insbesonderewichtig, um die Genauigkeit derDatenaus-
wertungbei partiell wolkenbedecktenBodenpixeln zu erhöhen.DieseProblema-
tik konntehier nur angerissenwerden.Bei derAnwendungderhier entwickelten
AlgorithmenaufdierealenSCIAMACHY-MessungenmüsseneineVielzahlwei-
tererProblemeberücksichtigtwerden,diehiernichtnäherdiskutiertwordensind,
wie etwa die AuswirkungetwaigerKalibrationsfehler, oderRetrievalfehlerauf-
grundmangelhafterQualitätderspektroskopischenLinienparameter(einefür die
SCIAMACHY Kanal8 MessungenrelevanteDiskussionderHITRAN 96 Para-
meterfindetsichz.B. in Edwardsetal. 1999[33]).

Das im Rahmendieser Arbeit (weiter)entwickelte Strahlungstransportmodell
SCIATRAN in derVersion1.1(bzw. einerNachfolgeversion)soll Mitte 2000auf
der COSPAR-Konferenz(Warschau,16.-23.7.2000)und auf dem International
RadiationSymposium(IRS,St.Petersburg,24.-27.7.2000)vorgestelltwerden.Es
ist geplant,dieseVersiondanneinerbreitenNutzergemeinschaftfür wissenschaft-
licheAnwendungenzurVerfügungzustellen.
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Anhang A

Standard Aerosolszenario

In dieserArbeit wurde,fallsnichtanderserwähnt,dassnachfolgendbeschriebene
Aerosolszenarioverwendet:

DiezugrundeliegendeAerosol-ParametrisierungbasiertaufeinerDatenbank,wel-
che im StrahlungstransportmodellLOWTRAN7 bzw. MODTRAN (Kneizyset
al. 1986[75]) implementiertist.DieseAerosol-ParametrisierungbasiertaufShett-
le und Fenn 1976 [118] und Shettleund Fenn 1979 [119]. Die entsprechende
Datenbankwurdefür dasim RahmendieserArbeit weiterentwickelteStrahlungs-
transportmodellSCIATRAN übernommen(Hoogen1995[52], Kauss1998[65]).

Die Einstellungenim Einzelnensind:

Jahreszeit:
Herbst/Winter(bestimmtdietroposphärischenundstratosphärischenExtinktions-
undStreukoeffizienten-Profile).

PlanetareGrenzschicht (boundarylayer,0-2km):
MaritimerAerosoltyp,Sichtbarkeit 23km, relativeFeuchtigkeit 80%.

FreieTroposphäre(2-10km):
Sichtbarkeit 23km, 80%relativeFeuchtigkeit.

Stratosphäre(10-30km):
NormalesHintergrundaerosol.

Mesosphäre(30-100km):
NormaleMesosphäre.





Anhang B

Repräsentativer AMF : leastsquares
Minimierungen

B.1 Berechnungvon AMFrep

Wie in Abschnitt5.2.1beschrieben,ist AMFrep die Lösungder folgendenGlei-
chung1: a

i bAMF c λi d σ c λi dNe AMFrepσ c λi dfe P c λi d&g 2 h min. (B.1)

Die Minimierungist bzgl. desParametersAMFrep undderKoeffizientendesPo-
lynomsP c λi d durchzuführen.

In VektornotationlautetdieseGleichung:i c a j cd : ` k y e ax e Lc l y e ax e Lc m h min. (B.2)

DasSymbol nolqp bezeichnethierdasSkalarproduktzweierVektoren.Die Kom-
ponentenyi vonVektory sinddefiniertalsAMF c λi dsr σ c λi d , alsoalsProduktvon
(Ozon-)Airmass-Faktorund(Ozon-)AbsorptionsquerschnittbeiderWellenlänge
λi . Der Parametera ist identischmit ParameterAMFrep. Die Komponentenxi

vonVektorx sinddieAbsorptionsquerschnitteσ c λi d . Lc entsprichtdemPolynom
P c λi d , wobeiderVektorc diePolynomkoeffizientenenthält

c ` tuuv co

c1

c2

c3

wyxxz (B.3)

1Die Herleitungenin diesemAnhangwurdenvonDr. Vladimir Rozanov erarbeitet.
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unddieMatrix L PotenzenderdiskretenWellenlängenλi (i ` 1 {�{�{|j Nλ):

L ` tuuuuuuuuv
1 λ1 λ2

1 λ3
1

1 λ2 λ2
2 λ3

2
1 λ3 λ2

3 λ3
3{�{�{

1 λi λ2
i λ3

i{�{�{
1 λNλ λ2

Nλ
λ3

Nλ

wyxxxxxxxxz { (B.4)

Die freienParameterder leastsquaresAnpassungsind in dieserNotationa und
dieKomponentenvonVektorc. DiesewerdenmittelsderfolgendenGleichungen
bestimmt:

∂
i

∂a
` 0 (B.5)

∂
i

∂c
` 0 { (B.6)

Zuerstsoll a alsFunktionvonc bestimmtwerden:

AusGleichung(B.2) folgt

∂
i

∂a
` e 2 k x l y mS} 2a k x l x mS} 2 k x l Lc m~` 0 j (B.7)

also

a ` a c cd ` k x l y m e k x l Lc mk x l x m { (B.8)

Entsprechendfolgt aus

∂
i

∂c
` e 2LTy } 2aLTx } 2LTLc ` 0 (B.9)

dieGleichung2

c ` c c ad `�� LTL ��� 1 � LTy e aLTx ��{ (B.10)

Daherist

Lc ` L � LTL � � 1
LTy e aL � LTL � � 1

LTx (B.11)` �Ly e a �Lx j (B.12)

wobeidieDefinition

�L ` L � LTL ��� 1
LT (B.13)

2Allgemeingilt: � a �Cb ����� CTa � b � .
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verwendetwurde.Damitergibt sich

a ` k x l y m e�� x l �Ly e a �Lx �k x l x m { (B.14)

Auflösennacha ergibt

a ` � x l&c 1 e �L d y �� x l&c 1 e �L d x � { (B.15)

Mit derDefinition(1 bezeichnetdieEinheitsmatrix)

P ` 1 e �L j (B.16)

wobei

P ` PT (B.17)

gilt, folgt

a ` k Py l x mk Px l x m ` k y l Pxmk Px l x m ` k Xa l Pxmk Px l x m` k a l XPx mk Px l x m `�k g l amSj (B.18)

wobeiim letztenSchrittdieKomponentenvonVektorg folgendermaßendefiniert
wurden:

gi ` c XPx d ik Px l x m { (B.19)

X ist eineDiagonalmatrixmit denDiagonalelementenXii ` xi . c XPx d i ist die i-te
KomponentevonVektorXPx.

Esergibt sichalso,wie zuzeigenwar, Gleichung(5.30):

AMFrep `�k g lam�{ (B.20)

B.2 Berechnungvon AMFrep j exakt

Die Standard-DOAS Gleichungfür einen Absorberkann folgendermaßenge-
schriebenwerden:i c V j cd : ` k i e V ax e Lc l i e V ax e Lc m h min. (B.21)
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V ist hier die gesuchtevertikaleSäuleVCD. V a, alsodasProduktvon vertikaler
SäuleundAirmass-Faktor, entsprichtderschrägenSäuleSCD. Die freienParame-
ter dieserGleichungsindalsodie schrägeSäuleV a unddie Polynomkoeffizien-
ten.Die i-te Komponentevon Vektor i ist ln c Rc λi d�� I \ c λi d�d , alsoderLogarithmus
desVerhältnissesvon ErdradianzR und SonnenirradianzI \ bei der Wellenlän-
ge λi . Alle anderenGrößenentsprechenden im vorigen Abschnitt erläuterten
Definitionen.

Gleichung(B.21) ist formal identischmit Gleichung(B.1). Die gesuchteLösung
dieserGleichung,hierdirektdiegesuchteStandard-DOAS VertikalsäuleV - (hier
allerdingsalsFunktiondesnochnichtbestimmtenAirmass-Faktorsa), ergibt sich
alsodirektausGleichung(B.18):

V ` Vstd ` Vstd c ad ` n ax l Py pn ax l aPx p ` 1
a
n x l Py pn x l Px p { (B.22)

Die entsprechendeleastsquaresGleichungfür dasmodifierteDOAS-Verfahren
ist: i c V j cd : ` k i e V X a e Lc l i e V X a e Lc m h min. (B.23)

Vektora stellt hier, wie im vorangegangenenAbschnitt,denbekannten,wellen-
längenabhängigenAMF dar. Die LösungdieserGleichungist:

V ` Vmod ` n Xa l Py pn Xa l PXa p { (B.24)

Dasnochunbestimmte(repräsentative)Airmass-Faktora kannnunbestimmtwer-
den,indemmanfordert,dassdie VertikalsäuleVstd desStandard-DOAS-Verfah-
rensmit der („wahren“)VertikalsäuleVmod desmodifiziertenDOAS-Verfahrens
übereinstimmt:

Vstd c ad�� Vmod (B.25)

Dies führt direkt auf die folgendeGleichung,die mit Gleichung(5.32)identisch
ist, wie zuzeigenwar:

a � AMFrep � exakt ` k x lPymk x lPxm k Xa lPXamk Xa lPym { (B.26)



Anhang C

Instrumenten Spalt-Funktionen

FürdieSimulationderSCIAMACHY- undGOME-Messungenwurdenin dieser
Arbeit die folgendenanalytischenSpaltfunktionenverwendet:

Die sogenannte„simplehyperbolic“ Spaltfunktion

f hyp c λ e λ \ d ` ch

16 � λ � λ �
δλ � 4 } 1

(C.1)

unddieüberwiegendverwendeteGaußscheSpaltfunktion

f gauc λ e λ � d ` cg exp � e���� ln2
2 c λ e λ � d

δλ � 2   { (C.2)

DasSymbolλ bezeichnethier die aktuelleWellenlängeundλ � die Zentral-Wel-
lenlängeeinesDetektorpixels.Parameterδλ bezeichnetdievolle Halbwertsbreite
derSpaltfunktion(full-width at half-maximum(FWHM)) in Wellenlängeneinhei-
ten(Nanometer).Diesist dereinzigefreieParameterderbeidenSpaltfunktionen.
Die Konstantench undcg werdenim Programmsobestimmt,dassdie numerisch
integrierteSpaltfunktion(abgetastetentsprechenddemWellenlängengitter),1,0
ergibt. AbbildungC.1zeigtbeideSpaltfunktionenfür δλ = 0,23nm(für ch = cg =
1,0).
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Kanal 8 Spaltfunktionen¡
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AbbildungC.1:SCIAMACHY-Spaltfunktionenfür eineHalbwertsbreitevon0,23
nm.Die dicke Linie entspricht der Gauß-Funktion,die dünneLinie der „simple
hyperbolic“ Spaltfunktion.(slitfunc.ps.pro)



Anhang D

Die Laplace-Transformierte der
Strahlung

Wie von Minin 1988[90] gezeigtwurde,undhier nocheinmalerläutertwerden
soll, erlaubtdieLaplace-TransformiertederStrahlungI , definiertdurch¤¦¥

I c ud¨§ c sd : `ª© ∞

0
I c ud exp c e sud du j (D.1)

dieHerleitungderfolgendenGleichung:¤«¥
I c µj φ j τ j ϖ j ud¬§ c gd ` I c µ j φ j τ c 1 } gd j ϖ � c 1 } gd�d { (D.2)

Hierbei ist I c µ j φ j τ j ϖ j ud eineLösungder nicht-stationärenStrahlungstransport-
Gleichung(STG) für eineplan-paralleleAtmosphärefür einenLichtblitz zurZeit
u ` 0 (δ-Beleuchtungbzgl. der Zeit). I c µ j φ j τ c 1 } gd j ϖ � c 1 } gd�d ist eine Lö-
sungder entsprechendenstationärenSTG für einekonstante(zeitunabhängige)
(Sonnen-)Beleuchtungund„modifizierte“ Atmospären-Parameter.

Parameterτ bezeichnethier die vertikaleoptischeDicke (Tiefe)derAtmosphäre,
hier alsHöhenkoordinateverwendet.µ ist derKosinusdesZenit- oderPolarwin-
kelsbzgl.dervertikalenRichtung,φ ist derrelative Azimutwinkel. ϖ bezeichnet
dieEinfachstreualbedo,alsoσ � ε, wobeiσ dergesamteVolumen-Streukoeffizient
ist und ε der entsprechendeExtinktionskoeffizientist, alsodie Summeausdem
Streu-unddemAbsorptionskoeffizienten.

DasSymbolu bezeichneteinedimensionsloseZeit, definiertalsu ` t � t̄. Hierbei
ist t diephysikalischeZeit und t̄ ` 1� c cε d diemittlereZeit zwischenzweiWech-
selwirkungenderPhotonenmit denstreuendenundabsorbierendenBestandteilen
derAtmosphäre.Andersgesagt,entspricht̄t derZeit, die Photonen,welchesich



236 Die Laplace-Transformierte der Strahlung

mit konstanterGeschwindigkeit c in einemhomogenenMediummit Extinktions-
koeffizientenε bewegen,benötigen,um geradedie mittlere freie Weglänge(l̄ =
1� ε) zurückzulegen.

Die nicht-stationäreSTG kannin der folgendenForm geschriebenwerden(zur
Vereinfachungder Notation wurde auf die Azimutabhängigkeit und auf nicht-
isotropeStreuungverzichtet):

µ
∂I c µj τ j ϖ j ud

∂τ
} ∂I c µj τ j ϖ j ud

∂u
` B c τ j ϖ j udfe I c µ j τ j ϖ j ud { (D.3)

Die Vielfachstreu-QuellfunktionB ist gegebendurch

B c τ j ϖ j ud ` ϖ
2
© 1� 1

I c µ®j τ j ϖ j ud dµ¯{ (D.4)

Die AnwendungderLaplace-TransformationaufGleichung(D.3) liefert

µ
∂¤¦¥ I c µj τ j ϖ j ud¨§

∂τ
} g

¤«¥
I c µj τ j ϖ j ud¨§ (D.5)` ϖ

2
© 1� 1

¤¦¥
I c µ®j τ j ϖ j ud¨§ dµ e ¤¦¥ I c µj τ j ϖ j ud¨§ {

Dies setztallerdingsvoraus,dassI c µj τ j ϖ j 0d ` 0 gilt.1. Dies ist im Einklang
mit der endlichenAusbereitungsgeschwindigkeit desLichts: die konstanteBe-
leuchtungwird zur Zeit u ` 0 „eingeschaltet“,dasLicht hatsichzumZeitpunkt
u ` 0 abernochnichtausgebreitet.Zu beachtenist hierbeiauch,dassdieLaplace-
Transformiertederδ-Beleuchtungzur Zeit u ` 0 geradeeinekonstanteBeleuch-
tungabZeitpunktu ` 0 ergibt.

Gleichung(D.5) kannauchfolgendermaßengeschriebenwerden:

µ
∂
¤¦¥

I c µ j τ j ϖ j ud¨§
∂τ c 1 } gd ` 1

2
ϖ

1 } g
© 1� 1

¤¦¥
I c µ j τ j ϖ j ud¨§ dµ e ¤¦¥ I c µj τ j ϖ j ud¨§ { (D.6)

Die entsprechendestationäreSTG ist

µ
∂I c µj τ j ϖ d

∂τ
` 1

2
ϖ © 1� 1

I c µ°j τ j ϖ d dµ e I c µj τ j ϖ d { (D.7)

DerVergleichvonGleichung(D.6) mit Gleichung(D.7) liefert geradeGleichung
(D.2),waszuzeigenwar.

1L{ f ± u²
du } = sL{ f(u) } - f(0)



Anhang E

MODTRAN / AFGL
Vertikal-Pr ofile

DieserAnhangzeigt die MODTRAN / AFGL Profile der in dieserArbeit un-
tersuchtenSpurengaseCO, CO2, CH4, H2O, NO2 und O2 für alle sechsMOD-
TRAN-Referenzatmosphären,einschließlichder Profile für Druck und Tempe-
ratur (McClatchey et al. 1972 [86]). Die DatenbankdieserReferenzatmosphä-
renwurdedemSourcecodedesStrahlungstransportmodellsLOWTRAN / MOD-
TRAN entnommen(Kneizysetal. 1996[74]).

DiesesechsAtmosphärenwerdenin dieserArbeit mit denfolgendenAbkürzun-
genbezeichnet:³ USS: U.S.StandardAtmosphäre³ MLW: mid-latitudewinterAtmosphäre³ MLS: mid-latitudesummerAtmosphäre³ SAW: sub-arctic winterAtmosphäre³ SAS: sub-arctic summerAtmosphäre³ TRO: TropischeAtmosphäre

TabelleE.1gibt eineÜbersichtüberdie VertikalsäulenderSpurengasederRefe-
renzatmosphären.

Nachfolgendnicht gezeigtsind die Profile für O2 und CO2. Die Profile dieser
Gasehabenein nahezukonstantesVolumenmischungsverhältnisvon 20,9%ent-
sprechend209000ppm1 für O2 (exaktkonstantzwischen0-80km) und330ppm
für CO2 (exaktkonstantzwischen0-75km).

1Die in dieserArbeit verwendetEinheitppmbeziehtsichimmerdasVolumen,entsprichtalso
genauderEinheitppmv= partspermillion by volume.
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Atmosphäre H2O CO N2O CH4 CO2

USS 4,81r 1022 2,39r 1018 6,62r 1018 3,55r 1019 7,11r 1021

(99,8%) (93,7%) (84,0%) (83,1%) (80,7%)
MLW 2,88r 1022 2,42r 1018 6,47r 1018 3,45r 1019 7,15r 1021

MLS 9,91r 1022 2,36r 1018 6,39r 1018 3,41r 1019 7,13r 1021

SAW 1,41r 1022 2,45r 1018 6,46r 1018 3,42r 1019 7,11r 1021

SAS 7,05r 1022 2,37r 1018 5,90r 1018 3,38r 1019 7,09r 1021

TRO 1,40r 1023 2,36r 1018 6,63r 1018 3,56r 1019 7,15r 1021

Tabelle E.1: Spurengas-Vertikalsäulen der Referenzatmosphären in
Moleküle/cm2. Die Werte in Klammernsind die prozentualenAnteileder Säule
unterhalb 12 km an den Gesamtsäulen,also annähernddie troposphärischen
Anteile. Die O2-Gesamtsäule(nicht gezeigt) der USS-Atmosphäre beträgt
4,51r 1024 Moleküle/cm2. Der troposphärischeO2-Anteilentspricht demfür CO2

angegebenenWert.

Dain dieserArbeit überwiegenddieProfilederU.S.StandardAtmosphäre(USS-
Atmosphäre)verwendetwerden,sind diesein TabelleE.2 in numerischerForm
angegeben.
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z[km] p[hPa] T[K] VMR[ppm] VMR[ppm] VMR[ppm] VMR[ppm]
H2O CH4 CO N2O

100.00 3.201e-04 1.951e+02 4.000e-01 1.200e-01 1.692e+01 3.323e-04
95.00 7.597e-04 1.884e+02 5.400e-01 1.300e-01 1.013e+01 3.932e-04
90.00 1.836e-03 1.869e+02 8.500e-01 1.400e-01 5.843e+00 4.708e-04
85.00 4.457e-03 1.889e+02 1.330e+00 1.500e-01 3.239e+00 5.716e-04
80.00 1.052e-02 1.986e+02 2.050e+00 1.500e-01 1.497e+00 7.056e-04
75.00 2.388e-02 2.084e+02 2.825e+00 1.500e-01 6.375e-01 8.890e-04
70.00 5.221e-02 2.196e+02 3.500e+00 1.500e-01 3.059e-01 1.149e-03
65.00 1.093e-01 2.333e+02 4.200e+00 1.500e-01 1.862e-01 1.507e-03
60.00 2.196e-01 2.470e+02 4.750e+00 1.500e-01 1.073e-01 2.065e-03
55.00 4.252e-01 2.608e+02 5.100e+00 1.650e-01 6.639e-02 3.000e-03
50.00 7.978e-01 2.706e+02 5.225e+00 2.100e-01 4.597e-02 4.752e-03
47.50 1.089e+00 2.706e+02 5.250e+00 2.773e-01 3.717e-02 9.378e-03
45.00 1.491e+00 2.642e+02 5.225e+00 3.631e-01 3.241e-02 1.591e-02
42.50 2.060e+00 2.573e+02 5.150e+00 4.614e-01 2.824e-02 2.751e-02
40.00 2.871e+00 2.504e+02 5.025e+00 5.638e-01 2.497e-02 4.513e-02
37.50 4.041e+00 2.434e+02 4.950e+00 6.618e-01 2.220e-02 6.693e-02
35.00 5.746e+00 2.365e+02 4.900e+00 7.460e-01 2.009e-02 9.275e-02
32.50 8.258e+00 2.296e+02 4.825e+00 8.300e-01 1.850e-02 1.165e-01
30.00 1.197e+01 2.265e+02 4.725e+00 9.136e-01 1.710e-02 1.416e-01
27.50 1.743e+01 2.240e+02 4.575e+00 9.870e-01 1.598e-02 1.588e-01
25.00 2.549e+01 2.216e+02 4.425e+00 1.055e+00 1.498e-02 1.756e-01
24.00 2.972e+01 2.206e+02 4.300e+00 1.118e+00 1.400e-02 1.875e-01
23.00 3.467e+01 2.196e+02 4.200e+00 1.191e+00 1.307e-02 1.967e-01
22.00 4.047e+01 2.186e+02 4.065e+00 1.272e+00 1.232e-02 2.051e-01
21.00 4.729e+01 2.176e+02 3.975e+00 1.355e+00 1.232e-02 2.194e-01
20.00 5.529e+01 2.166e+02 3.900e+00 1.424e+00 1.331e-02 2.365e-01
19.00 6.467e+01 2.166e+02 3.850e+00 1.480e+00 1.549e-02 2.527e-01
18.00 7.565e+01 2.166e+02 3.825e+00 1.521e+00 1.966e-02 2.671e-01
17.00 8.850e+01 2.166e+02 3.850e+00 1.553e+00 2.489e-02 2.783e-01
16.00 1.035e+02 2.166e+02 3.950e+00 1.582e+00 3.069e-02 2.877e-01
15.00 1.211e+02 2.166e+02 5.000e+00 1.605e+00 3.941e-02 2.944e-01
14.00 1.417e+02 2.166e+02 5.927e+00 1.626e+00 5.025e-02 2.999e-01
13.00 1.658e+02 2.166e+02 1.085e+01 1.645e+00 6.374e-02 3.048e-01
12.00 1.940e+02 2.166e+02 1.906e+01 1.662e+00 7.814e-02 3.095e-01
11.00 2.270e+02 2.168e+02 3.613e+01 1.675e+00 8.964e-02 3.140e-01
10.00 2.650e+02 2.233e+02 6.996e+01 1.685e+00 9.962e-02 3.179e-01
9.00 3.080e+02 2.297e+02 1.583e+02 1.693e+00 1.094e-01 3.195e-01
8.00 3.565e+02 2.362e+02 3.667e+02 1.697e+00 1.185e-01 3.200e-01
7.00 4.110e+02 2.427e+02 5.720e+02 1.699e+00 1.247e-01 3.200e-01
6.00 4.722e+02 2.492e+02 9.254e+02 1.700e+00 1.288e-01 3.200e-01
5.00 5.405e+02 2.557e+02 1.397e+03 1.700e+00 1.303e-01 3.200e-01
4.00 6.166e+02 2.622e+02 2.158e+03 1.700e+00 1.312e-01 3.200e-01
3.00 7.012e+02 2.687e+02 3.182e+03 1.700e+00 1.349e-01 3.200e-01
2.00 7.950e+02 2.752e+02 4.631e+03 1.700e+00 1.399e-01 3.200e-01
1.00 8.988e+02 2.817e+02 6.071e+03 1.700e+00 1.450e-01 3.200e-01
.00 1.013e+03 2.881e+02 7.745e+03 1.700e+00 1.500e-01 3.200e-01

TabelleE.2: Profile der USS-Atmosphäre. Die Anzahldichte-Konzentration am
Erdbodenbeträgt2,5 ´ 1019 Moleküle/cm3.
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AbbildungE.1:ProfilederUSS-Atmosphäre (USstandard atmosphere).
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Midlatitude Winter -  Druck [mbar]¼
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AbbildungE.2:ProfilederMLW-Atmosphäre(mid-latitudewinter).Die Konzen-
tration am Erdbodenin ppmbeträgt:H2O 4316;CH4 1,7; N2O 0,32; CO 0,15.
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Midlatitude Summer -  Druck [mbar]Á
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AbbildungE.3:ProfilederMLS-Atmosphäre(mid-latitudesummer).Die Konzen-
tration amErdbodenin ppmbeträgt:H2O 18760;CH4 1,7; N2O 0,32;CO 0,15.
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Subarctic Winter -  Druck [mbar]·
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Abbildung E.4: Profile der SAW-Atmosphäre (sub-arctic winter). Die Konzen-
tration am Erdbodenin ppmbeträgt:H2O 1405;CH4 1,7; N2O 0,32; CO 0,15.
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Subarctic Summer -  Druck [mbar]¼
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AbbildungE.5:ProfilederSAS-Atmosphäre (sub-articsummer).Die Konzentra-
tion am Erdbodenin ppmbeträgt: H2O 11940;CH4 1,7; N2O 0,31; CO 0,15.
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AbbildungE.6:Profileder TRO-Atmosphäre (tropicalatmosphere).Die Konzen-
tration amErdbodenin ppmbeträgt:H2O 25930;CH4 1,7; N2O 0,32;CO 0,15.





Anhang F

Detallierte WFM -DOAS Ergebnisse

Dieser Anhang enthält detaillierte Resultatebzgl. der Auswertungsimulierter
SCIAMACHY Kanal8 Nadir-Messungenzur BestimmungderVertikalsäuledes
SpurengasesCOmittelsdesin Kapitel13beschriebenenWFM-DOAS-Algorith-
mus.DasverwendetespektraleFitfensterist 2310-2380nm.Mitbestimmthierbei
wurdendie Vertikalsäulender (spektralinterferierenden)SpurengaseCH4 und
H2O.

Die letzteTabellediesesAnhangsbeziehtsichaufdasN2O-Fitfenster2265-2285
nm.MitbestimmtwurdehierCH4.

Die folgendeTabelleenthälteineÜbersichtüberaller Szenarien,welchefür die
UntersuchungenzumWFM-DOAS-Algorithmusdefiniertwurden.„Atmos.-Stö-
rung“ beziehtsich auf Modifikationender hier verwendetenMODTRAN Stan-
dard-Atmosphären(beschriebenin AnhangE), derenBezeichnerin Spalte„At-
mos.“ angegebensind. Bei den Spurengasenbeziehtsich die Störungauf eine
Profil-Skalierungum denangegebenenprozentualenWert. So bezeichnet„+30“
beiCOeinehöhenunabhängigeCO-ProfilSkalierungmit demFaktor1,3bezogen
auf die in Spalte„Atmos.“ angegebeneStandard-Atmosphäre(„um 30%erhöhte
CO-Konzentration“).Die Druck-Skalierung(Spalte„p“) ist analogdefiniert.Die
Temperatur-Störung(Spalte„T“) beziehtsichaufeinehöhenunabhängigeadditive
Profiländerungin Kelvin (Temperaturprofil-Verschiebung). In der Spalte„Son-
stiges“bezeichnetLOS den line-of-sightScan-Winkel in Grad(ansonsten:LOS
= 0Ã , alsoexakteNadir Beobachtung).AZI bedeutetrelativer Azimutwinkel in
Grad(ansonsten:nicht definiert,daexakteNadir Beobachtung).Wolkenwurden
nicht berücksichtigt.DasAerosolszenarioist - falls nicht andersangegeben- das
in dieserArbeit verwendeteStandardszenario,welchesin AnhangA beschrieben
ist.
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Nr. SZW Alb. Atmos. Atmos.-Störung Sonstiges

[ Ä ] CO N2O CH4 H2O T p

[%] [%] [%] [%] [K] [%]

S01 50 0,20 MLS 0 0 0 0 0 0

S02 70 0,20 MLW 0 0 0 0 0 0

S03 80 0,20 SAS 0 0 0 0 0 0

S04 92 0,20 SAS 0 0 0 0 0 0

S05 80 0,20 SAW 0 0 0 0 0 0

S06 92 0,20 SAW 0 0 0 0 0 0

S07 25 0,03 TRO 0 0 0 0 0 0

S08 25 0,20 TRO 0 0 0 0 0 0

S09 25 0,50 TRO 0 0 0 0 0 0

S10 40 0,20 USS 0 0 0 0 0 0

S11 60 0,01 USS 0 0 0 0 0 0

S12 60 0,03 USS 0 0 0 0 0 0

S13 60 0,10 USS 0 0 0 0 0 0

S14 60 0,20 USS 0 0 0 0 0 0

S15 60 0,30 USS 0 0 0 0 0 0

S16 60 1,00 USS 0 0 0 0 0 0

S17 80 0,20 USS 0 0 0 0 0 0

S18 40 0,20 USS +30 0 0 0 0 0

S19 40 0,20 USS -50 0 0 0 0 0

S20 40 0,20 USS +56 +20 0 0 0 -4

S21 40 0,20 USS +56 +20 0 0 0 +3

S22 40 0,20 USS +56 +20 0 0 +20 0

S23 40 0,20 USS +56 +20 0 0 -20 0

S24 40 0,20 USS +56 +20 0 +20 0 0

S25 40 0,20 USS +56 +20 0 +50 0 0

S26 40 0,20 USS +56 +20 0 +100 0 0

S27 40 0,20 USS +56 +20 +10 0 0 0

S28 40 0,20 USS +56 +20 +10 +50 +10 +2

S29 40 0,05 USS +56 +20 +10 +50 +10 +2

S30 70 0,20 USS +56 +20 0 0 0 -4

S31 70 0,20 USS +56 +20 0 0 0 +3

S32 70 0,20 USS +56 +20 0 0 +20 0

S33 70 0,20 USS +56 +20 0 0 -20 0

S34 70 0,20 USS +56 +20 0 +20 0 0

S35 70 0,20 USS +56 +20 0 +50 0 0

S36 70 0,20 USS +56 +20 0 +100 0 0

FortsetzungaufdernächstenSeite
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Fortsetzung

Nr. SZW Alb. Atmos. Atmos.-Störung Sonstiges

[ Ä ] CO N2O CH4 H2O T p

[%] [%] [%] [%] [K] [%]

S37 70 0,20 USS +56 +20 +10 0 0 0

S38 70 0,20 USS +56 +20 +10 +50 +10 +2

S39 70 0,05 USS +56 +20 +10 +50 +10 +2

S40 70 0,20 USS +30 0 0 0 0 0

S41 40 0,20 USS +30 0 0 0 0 0 ohneAero.

S42 70 0,20 USS +30 0 0 0 0 0 ohneAero.

S43 40 0,15 USS +56 +20 +10 +50 +10 +2

S44 70 0,15 USS +56 +20 +10 +50 +10 +2

S45 40 0,10 USS +40 +20 +10 +20 +10 +2

S46 40 0,10 USS +40 +20 +10 +20 +5 +2

S47 40 0,15 USS +40 +20 +10 +20 +10 +2

S48 40 0,10 USS +40 +20 +10 +20 +10 0

S49 40 0,10 USS +40 +20 +10 0 +10 +2

S50 40 0,10 USS +40 +20 0 +20 +10 +2

S51 50 0,20 USS 0 0 0 0 0 0

S52 70 0,20 USS 0 0 0 0 0 0

S53 55 0,20 USS 0 0 0 0 0 0

S54 65 0,20 USS 0 0 0 0 0 0

S55 75 0,20 USS 0 0 0 0 0 0

S56 52,5 0,20 USS 0 0 0 0 0 0

S57 62,5 0,20 USS 0 0 0 0 0 0

S58 72,5 0,20 USS 0 0 0 0 0 0

S59 0,0 0,20 USS 0 0 0 0 0 0

S60 20 0,20 USS 0 0 0 0 0 0

S61 30 0,20 USS 0 0 0 0 0 0

S62 85 0,20 USS 0 0 0 0 0 0

S63 88 0,20 USS 0 0 0 0 0 0

S64 90 0,20 USS 0 0 0 0 0 0

S65 70 0,20 USS 0 0 0 0 0 0 LOS=007,5

0 AZI=070,0

S66 70 0,20 USS 0 0 0 0 0 0 LOS=015,0

AZI=070,0

S67 70 0,20 USS 0 0 0 0 0 0 LOS=030,0

FortsetzungaufdernächstenSeite
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Fortsetzung

Nr. SZW Alb. Atmos. Atmos.-Störung Sonstiges

[ Ä ] CO N2O CH4 H2O T p

[%] [%] [%] [%] [K] [%]

AZI=070,0

S68 70 0,20 USS 0 0 0 0 0 0 LOS=030,0

AZI=070,0

S69 70 0,20 USS 0 0 0 0 0 0 LOS=007,5

AZI=110,0

S70 70 0,20 USS 0 0 0 0 0 0 LOS=015,0

AZI=110,0

S71 70 0,20 USS 0 0 0 0 0 0 LOS=022,5

AZI=110,0

S72 70 0,20 USS 0 0 0 0 0 0 LOS=030,0

AZI=110,0

S73 70 0,05 USS 0 0 0 0 0 0

S74 70 0,05 USS +30 +20 0 0 0 0 ohneAero.

S75 70 0,05 USS +30 +20 +10 +50 +10 +2 ohneAero.

S76 40 0,20 USS 0 0 0 0 0 0 mit Planck

S77 25 0,03 TRO 0 0 0 0 0 0 mit Planck

S78 70 0,05 USS 0 0 0 0 0 0 mit Planck

S79 40 0,20 USS -100 -100 0 0 0 0

S80 70 0,20 USS -100 -100 0 0 0 0

S81 40 0,20 USS 0 0 0 -100 0 0

S82 40 0,20 USS 0 0 -100 0 0 0

S83 40 0,10 USS +100 +50 +10 +20 +5 +2

S84 40 0,10 USS +200 +100 +10 +20 +5 +2

S85 40 0,20 USS 0 0 0 0 0 0 Aerosole:

urban,

Sicht5km,

99%Feucht.

S86 70 0,20 USS 0 0 0 0 0 0 Aero.wieS85

S87 70 0,20 SAS 0 0 0 0 0 0 Aero.wieS85

S88 70 0,20 SAW 0 0 0 0 0 0 Aero.wieS85

S89 70 0,20 TRO 0 0 0 0 0 0 Aero.wieS85

S90 70 0,20 MLS 0 0 0 0 0 0 Aero.wieS85

S91 40 0,20 MLS 0 0 0 0 0 0 Aero.wieS85

FortsetzungaufdernächstenSeite
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Fortsetzung

Nr. SZW Alb. Atmos. Atmos.-Störung Sonstiges

[ Ä ] CO N2O CH4 H2O T p

[%] [%] [%] [%] [K] [%]

S92 40 0,20 MLW 0 0 0 0 0 0 Aero.wieS85

S93 40 0,20 SAS 0 0 0 0 0 0 Aero.wieS85

S94 40 0,20 TRO 0 0 0 0 0 0 Aero.wieS85

S95 40 0,20 SAW 0 0 0 0 0 0 Aero.wieS85

Die folgendenTabellengebeneine Übersichtüber typischeWFM-DOAS Re-
trieval-Fehlerin Abhängigkeit vomSzenario(Atmosphäre,Albedo,Sonnenstand,
etc.)sowie bzgl. derBerücksichtigungbzw. Nicht-Berücksichtigungbestimmter
Gewichtsfunktionenbei der linearenAnpassung.Verwendetwurden- falls nicht
andersangegeben- Vertikalsäulen-Gewichtsfunktionenfür CO, H2O und CH4

(Profil-Skalierung),eineGewichtsfunktionfür eineTemperaturprofil-Verschieb-
ungundein Polynom2-tenGrades(alsoeinschließlichdesquadratischenTerms
bzgl.derWellenlänge).

Angabenin eckigenKlammernbezeichnenUnterschiedezwischenModell- und
Messszenario(z.B. bedeutet[+56] bei CO, dassdasCO-Anzahldichteprofildes
Messszenariosim VergleichzumModellszenarioin jederHöhemit 1,56multipli-
ziertwurde).DieangegebenenFehlersindin ProzentderwahrenVertikalsäuledes
Messszenariosangegeben.Bei derTemperaturbeziehtsichderangegebeneWert
auf die durchdenFit bestimmte(„gemessene“)Abweichungin Kelvin zwischen
Mess-und Modellszenario(idealerweisesollten daherdieseWerte gleich den
Wertenin deneckigenKlammernsein).Diesgilt auchfür denDruck, allerdings
alsprozentualerUnterschiedzwischenMess-undModellszenario.

„CO-SOD Referenz“in Spalte„Sonstiges“bezeichnetRetrieval, bei denennicht
die CO-Gewichtsfunktion,sonderndie CO-SOD als Referenzverwendetwurde
(die anderenGewichtsfunktionenwurdenjedochbeibehalten).Die slant optical
depth(SOD) einesSpurengaseswurdeüberGleichung(5.18)definiert.In diesem
Fall ist der multiplikative CO-Fitparameternicht die DifferenzzweierVertikal-
säulen,wie in derWFM-DOAS-Gleichung(13.1),sondernderenVerhältnis,wie
in Gleichung(5.22)für dasmodifizierteDOAS-Verfahren.Die Intensitätderan-
genommenenModellatmosphäreentsprichthiereinerAtmosphäreohnejegliches
CO („CO ausgeschaltet“).Wie man sieht,spielt es für dasCO-Retrieval prak-
tischkeineRolle,welchederbeidenReferenzspektrenmanfür denFit verwendet.
Der Grundhierfür liegt darin, dassdie CO-Absorptionrelativ schwach ist, und
daherdie AbsorptionüberdenganzenBereichrelevanterCO-Vertikalsäulenin
guter Näherungproportionalder Vertikalsäulezunimmt.Dieseserlaubtes,die
Ableitung∂ ln I Å V Æ�Ç ∂V ÈV É V̄ durchdieDifferenz Å ln I Å V̄ ÆqÊ ln I Å 0Æ�Æ�Ç V̄ zuersetzen
bzw. zuapproximieren.
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Die in dernachfolgendenTabelleangegebenenResultatebeziehensichauf einen
Sonnenzenitwinkel von 40Ã . DasModellszenario ist S10. Die Beobachtungs-
geometrieist, fallsnichtandersangegeben,exakteNadir-Beobachtung.

Messszen. CO H2O CH4 T p Sonstiges

[%] [%] [%] [K] [%]

S20 -0,6 -3,2 -0,8 +0,6

[+56] [-4]

S20 -0,5 -0,04 -0,03 -0,002 -4,4 mit p-Gewichtsfunk.

[+56] [-4]

S22 -8,5 +30,1 +3,4 ohneT-Gewichtsfkt.

[+56] [+20]

S22 -1,9 -0,8 -0,1 +20,4

[+56] [+20]

S23 -1,0 -2,0 -0,2 -17,6

[+56] [-20]

S23 +1,1 +5,5 +2,5 -17,2 mit Albedo-Gewichts.

[+56] [-20]

S23 +5,0 -29,8 +2,5 ohneT-Gewichtsfkt.

[+56] [-20]

S24 -0,02 +1,7 +9,2 ohneH2O-Gewichtsfkt.

[+56] [+20]

S24 -0,6 0,5 -0,01 -0,06

[+56] [+20]

S25 -1,0 +2,2 -0,06 -0,4

[+56] [+50]

S26 -2,0 -5,3 -0,2 -1,3

[+56] [+100]

S26 +0,7 -5,2 -0,2 -1,3 CO-SOD Referenz

[+56] [+100]

S27 -0,4 -0,02 -0,1 +0,01

[+56] [+10]

S28 -1,5 -0,2 +0,3 +11,5

[+56] [+50] [+10] [+10] [+2]

S28 -5,1 +11,8 -1,3 ohneT-Gewichtsfkt.

[+56] [+50] [+10] [+10] [+2]

S28 -1,6 -1,1 -0,1 +11,8 +2,1 mit p-Gewichtsfkt.

[+56] [+50] [+10] [+10] [+2]

S28 -4,7 -13,9 -0,1 -6,5 mit p-Gewichtsfkt.

FortsetzungaufdernächstenSeite
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Fortsetzung

Messszen. CO H2O CH4 T p Sonstiges

[%] [%] [%] [K] [%]

[+56] [+50] [+10] [+10] [+2] ohneT-Gewichtsfkt.

S29 -2,8 -3,7 -0,9 +11,2 Albedo0,05in S29

[+56] [+50] [+10] [+10] [+2]

S29 -0,4 -3,6 +2,8 +11,7 mit Albedo-Gewichts.

[+56] [+50] [+10] [+10] [+2]

S45 -1,3 -0,4 +0,3 +10,6 Albedo0,1in S45

[+40] [+20] [+10] [+10] [+2]

S45 -1,1 +0,03 -0,1 +10,6 mit Albedo-Gewichts.

[+40] [+20] [+10] [+10] [+2]

S45 +1592 +90 +183 +85 ohnePolynom

[+40] [+20] [+10] [+10] [+2]

S45 -1,3 -1,4 -0,5 +10,8 +1,7 mit p-Gewichtsfkt.

[+40] [+20] [+10] [+10] [+2]

S46 -1,0 -0,4 -0,2 +5,1 Albedo0,1in S46

[+40] [+20] [+10] [+5] [+2]

S46 -0,3 -0,4 -0,2 +5,1 CO-SOD Referenz

[+40] [+20] [+10] [+5] [+2]

S47 -1,0 +0,5 +0,03 +10,7 Albedo0,15in S47

[+40] [+20] [+10] [+10] [+2]

S48 -1,4 -1,9 -0,7 +10,8 Albedo0,1in S48

[+40] [+20] [+10] [+10]

S49 -1,0 -0,3 -0,3 +9,8 Albedo0,1in S49

[+40] [+20] [+10] [+10] [+2]

S50 -1,4 -0,1 -0,1 +10,3 Albedo0,1in S50

[+40] [+20] [+10] [+2]

Die nachfolgendeTabelle,welcheanalogder vorangehendenaufgebautist, be-
ziehtsichaufdieAuswertungvonMessungenbeieinemSonnenzenitwinkel von
70Ã . DasModellszenarioist S40.

Messszen. CO H2O CH4 T p Sonstiges

[%] [%] [%] [K] [%]

S30 -0,4 -3,1 -1,1 +0,5

[+56] [-4]

S31 -0,2 +2,3 +0,8 -0,3

[+56] [+3]

S32 -1,1 -0,4 -0,2 +20,2

FortsetzungaufdernächstenSeite
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Fortsetzung

Messszen. CO H2O CH4 T p Sonstiges

[%] [%] [%] [K] [%]

[+56] [+20]

S33 -0,8 -1,6 -0,4 -17,5

[+56] [-20]

S34 -0,3 -0,4 -0,01 -0,09

[+56] [+20]

S35 -0,5 -1,8 -0,05 -0,5

[+56] [+50]

S36 -1,0 -4,5 -0,1 -1,8

[+56] [+100]

S36 +2,0 -4,2 -0,1 -1,8 CO-SOD Referenz

[+56] [+100]

S37 -0,2 -0,02 -0,2 +0,01

[+56] [+10]

S38 -0,6 +0,5 +0,3 +11,1

[+56] [+50] [+10] [+10] [+2]

S39 -2,6 -6,6 -1,9 +10,4 Albedo0,05in S39

[+56] [+50] [+10] [+10] [+2]

S39 -0,3 -6,4 -1,8 +10,5 CO-SOD Referenz

[+56] [+50] [+10] [+10] [+2]

Die folgendenResultatebeziehensichaufAerosol-Effekte:

Messszen. Modellszen. CO H2O CH4 Sonstiges

[%] [%] [%]

S41 S10 -0,9 -0,8 -0,7

(Aerosol=aus) (Aerosol=an) [+30]

S41 S10 +7,7 -0,9 +0,3 ohnePolynom

(Aerosol=aus) (Aerosol=an) [+30]

S40 S42 +0,6 -1,0 +0,4

(Aerosol=an) (Aerosol=aus)

S74 S73 +0,9 +8,1 +1,6

(Aerosol=aus) (Aerosol=an) [+30]

S74 S73 -1,8 -4,5 -2,0 mit Albedo-Gewichtsfkt.

(Aerosol=aus) (Aerosol=an) [+30]

S75 S74 -0,3 +1,0 +0,5 T-Fitparameter:+11,1K

(Aerosol=an, (Aerosol=aus, [+50] [+10]

FortsetzungaufdernächstenSeite
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Fortsetzung

Messszen. Modellszen. CO H2O CH4 Sonstiges

[%] [%] [%]

Albedo:0,10 Albedo:0,05)

T: +10K

p: +2%)

S85 S10 +0,2 +0,5 +0,3

(urban) (maritim)

S86 S73 +1,4 +5,4 +1,5

(urban) (maritim)

S86 S74 -0,2 -2,6 -0,1

(urban) (Aerosol=aus) [+30]

Bei denfolgendenResultatenunterscheidensich die Profilenicht einfachdurch
höhenunabhängigeSkalierungenbzw. Offsets,sonderndurchunterschiedlichePro-
filformen.Die prozentualenAngabensinddie RetrievalfehlerderVertikalsäulen.
Die Temperaturangabeist der∆T Fitparameter, entsprechenddenbeidenvorheri-
genTabellen.Die TemperaturunterschiedeT(USS)-T(MLW) betragen:+16K in
0 km, +13 K in 1 km, +6 K in 2 km und+0 K in 5 km. Weiterhinunterscheiden
sichdieSzenarienauchbzgl.derAerosole(S86-S95:urbananstellemaritim).

Messszen. Modellszen. CO H2O CH4 T Sonstiges

[%] [%] [%] [K]

S40 S02 -2,0 +1,7 -1,3 +10,8

(USS, aber (MLW)

CO:+30%)

S40 S02 -2,0 +2,0 -1,1 +10,6 mit p-Gewichtsfkt.

(USS, aber (MLW)

CO:+30%)

S30 S02 -2,5 -1,2 -2,3 +11,3

(USS, aber (MLW)

CO:+56%

P: -4%)

S30 S02 -2,5 +1,5 -1,0 +10,3 mit p-Gewichtsfkt.

(USS, aber (MLW)

CO:+56%

P: -4%)

S89 S90 +0,02 +0,5 -1,1 +3,5

(TRO) (MLS)

S87 S90 -1,3 -2,7 +0,1 -7,6

FortsetzungaufdernächstenSeite
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Fortsetzung

Messszen. Modellszen. CO H2O CH4 T Sonstiges

[%] [%] [%] [K]

(SAS) (MLS)

S40 S90 -1,6 -5,7 -0,5 -8,4

(USS, aber (MLS)

CO: +30%)

S40 S87 +0,2 +0,9 -0,7 -1,2

(USS, aber (SAS)

CO: +30%)

S18 S93 -1,0 -2,6 -1,3 -1,2

(USS, aber (SAS)

CO: +30%)

S18 S92 -3,0 +0,4 -1,0 +11,1

(USS, aber (MLW)

CO: +30%)

S18 S91 -3,8 -11,6 -1,2 -7,9 200%Unterschied

(USS, aber (MLS) H2O-Säule

CO: +30%)

S87 S89 -3,9 -7,3 +1,3 -10,8 200%Unterschied

(SAS) (TRO) H2O-Säule

S40 S89 -4,7 -16,9 +0,8 -11,6 280%Unterschied

(USS, aber (TRO) H2O-Säule

CO: +30%)

S40 S88 -6,6 +0,7 -0,6 +20,1 360%Unterschied

(USS, aber (SAW) H2O-Säule

CO: +30%)

S87 S88 -12,6 -7,3 -0,1 +20,8 500%Unterschied

(SAS) (SAW) H2O-Säule

Die folgendeTabelleist analogdervorherigenaufgebaut,beziehtsichaberaufdas
N2O-Fitfenster 2265-2285 nm. Falls nicht anders angegeben wurden
N2O-, CH4- und Temperatur-Referenzspektrenverwendet,sowie ein Polynom
2-tenGrades.

Messszen. Modellszen. N2O CH4 T Sonstiges

[%] [%] [K]

S40 S02 +0,6 -1,4 +7,0

(USS) (MLW)

S40 S02 -0,3 -1,6 +6,2 mit H2O-Gewichts.

FortsetzungaufdernächstenSeite
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Fortsetzung

Messszen. Modellszen. N2O CH4 T Sonstiges

[%] [%] [K]

(USS) (MLW) (Fehler+22,6%)

S40 S02 -0,3 -0,4 +5,6 mit p-Gewichtsfkt.

(USS) (MLW)

S30 S02 +0,9 -2,5 +8,3

(USS, aber (MLW)

N2O: +20%

P: -4%)

S30 S02 -0,6 -0,5 +5,6 mit p-Gewichtsfkt.

(USS, aber (MLW) (p: -8%)

N2O: +20%

P: -4%)

S30 S02 -1,8 -0,1 mit p ohneT

(USS, aber (MLW)

N2O: +20%

P: -4%)

S89 S90 +1,6 -0,4 +5,6

(TRO) (MLS)

S89 S90 +1,0 -2,0 ohneT

(TRO) (MLS)

S87 S90 -2,0 -0,5 -8,3

(SAS) (MLS)

S87 S90 -1,0 +2,2 ohneT

(SAS) (MLS)

S40 S90 -1,6 -1,7 -12,5

(USS) (MLS)

S40 S90 -0,2 +2,0 ohneT

(USS) (MLS)

S40 S87 +0,2 -1,2 -3,8

(USS) (SAS)

S18 S93 -0,1 -1,8 -3,6

(USS) (SAS)

S18 S92 +0,5 -1,5 +6,2

(USS) (MLW)

S18 S91 -1,7 -2,0 -11,2

FortsetzungaufdernächstenSeite
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Fortsetzung

Messszen. Modellszen. N2O CH4 T Sonstiges

[%] [%] [K]

(USS) (MLS)

S87 S89 -4,1 -0,4 -14,0

(SAS) (TRO)

S87 S89 -2,2 +4,2 ohneT

(SAS) (TRO)

S87 S89 -4,9 +0,8 -15,0 mit p

(SAS) (TRO) (p: -4%)

S40 S89 -3,5 -1,5 -18,1

(USS) (TRO)

S40 S89 -1,2 +4,1 ohneT

(USS) (TRO)

S40 S88 +1,5 -0,9 +14,6

(USS) (SAW)

S87 S88 +1,3 +0,1 +16,8

(SAS) (SAW)



Anhang G

SCIAMA CHY Signal-zu-Rausch
Instrumenten-Modell

In diesemAbschnittwird einModell zurBerechnungdesstatistischenFehlersder
SCIAMACHY Kanal7 und8 Strahlungsmessungenfür dieNadir-Beobachtungs-
geometrievorgestellt.Im Prinzipist diesesModell auchfür dieKanäle1-6sowie
für die Limb-Messungenanwendbar, erfordertdannaberandereInstrumentenpa-
rameter. Falls nicht anderserwähnt,wurdeder mathematischeAnsatzsowie die
InstrumentenparameterselbstKuiper et al. 1993 [78] und Hoogeveen1996 [57]
entnommen.

Das SCIAMACHY-Spektrometerwurde bereitsin grobenZügenin Kapitel 2
beschrieben.An dieserStellesoll dahernur nocheinekurzeBeschreibung der
Detektorenfolgen.DasphysikalischePrinzipderStrahlungsdetektionberuhtauf
derAbsorptionvonPhotonenin derabsorbierendenSchichteinerp-nPhotodiode,
welcheszur Erzeugungvon Elektronen-Loch-Paarenführt (innererPhotoeffekt;
Bedingung:Photonenenergie hν Ë Bandlücken-Energiedifferenz∆Eg). Bei Be-
leuchtungder Diode wird hierbeidurchdie entstehendenfreien Ladungsträger
einPhotostromerzeugt,derdieDiodenkapazitätauflädt(photovoltaischesPrinzip,
Keyes1997[67]). Die Diodenwerdenmit Sperrspannung(reversebiasvoltage)
betrieben,sodassohneBeleuchtungidealerweisenur ein kleiner Dunkelstrom
(dark oder leakage current) fließt. Bei Beleuchtungkommt additiv der Photo-
stromhinzu.Am EndederBelichtungszeitwerdendie Kapazitätenentladen.Die
Ladungsmenge,die hierbeiabfließt,ist - nachAbzug desDunkelstroms- pro-
portionalzumzeitlich integriertenLichtfluss.In jedemderachtKanälevon SCI-
AMACHY wird dasLicht mittels eineslinearenDiodenzeilenarraysbestehend
aus1024Detektorpixeln (Dioden)detektiert.Die Digitalisierungerfolgt für alle
Kanälemit 16 Bit. Die Detektorenin denKanälen1-5 sindkommerzielleSilici-
umPhotodiodenarrays(RL 1024SRvonEG&G Reticon).Oberhalbvon1000nm
fällt dieSensitivität vonSilicium aberstarkab(∆Eg Ì 1,1eV).Dahermussfür die
Nahinfrarot-Kanäle6-8einanderesMaterialverwendetwerden,undzwareinsmit
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kleinererBandlücke (bandgap). Hier wurde Indium-Gallium-Arsenid(InGaAs)
verwendet.Durch verschiedeneMischungenInxGa1 Í xAs kanndie Bandlücke -
und somit die zugehörigecut-off Wellenlänge- jedemKanal optimal angepasst
werden.DieseDetektorensowie die zugehörigeElektronik(on chip charge inte-
gratorandmultiplexer) sindNeuentwicklungenspeziellfür SCIAMACHY (Joshi
et al. 1992 [63], SRON 1993 [56]). Das InGaAs wird auf ein Grundsubstrat
(InP) aufgebracht.Währendfür Kanal 6 die Gitterkonstantenvon Substratund
der geeignetenInGaAs-Mischungzueinanderpassen(lattice matched), ist dies
für die Kanäle7 und8 nicht derFall. UnterschiedlicheGitterkonstantenverursa-
chenjedochSpannungen,welchewiederumzuVersetzungen(misfitdislocations)
führen.Hierdurcherhöhtsich der Dunkelstrom.Um dieseEffekte zu minimie-
ren, werdenzwischenSubstratund demabsorbierendenInGaAs-Materialmeh-
rereInAsyPy Í 1-Zwischenschichteneingefügt,um übereineVariationvon y eine
schrittweiseAnpassungder Gitterkonstantenzu ermöglichen.Trotz großerAn-
strengungenkonntedie ursprüngliche(sehrehrgeizige)Spezifikationfür Kanal8
von 7 fA bei 150K und-10 mV Sperrspannungnicht erfüllt werden.Nebendem
relativ hohenDunkelstromniveauzeigendie Kanäle7 und 8 aufgrundder Inho-
mogenitätdesDetektormaterialsaucheinesehrgroßePixel-zu-Pixel Variabilität
desDunkelstromssowie derQuanteneffizienzunddamitauchdesRauschens.

G.1 SCIAMA CHY Kanal 7

Die Berechnungder Signal-zu-RauschVerhältnissefür die Kanal 7 Nadir-Mes-
sungenerfolgtanalogwie nachfolgenddetailliertfür Kanal8 beschrieben.

Die Unterschiedeim VergleichzuKanal8 beziehensichim Wesentlichenaufdie
folgendenInstrumentenparameter:Î Transmission0,292(Kanal8: 0,280).Î Quanteneffizienz0,4(Kanal8: pixelabhängig0,15-0,35).Î Die thermischeStrahlungder optischenBank resultiertin 10 fA „thermi-

schenDunkelstroms“(Kanal8: 150fA).Î In etwavergleichbareDunkelströme(pixelabhängig).Î Zur Wellenlängenkalibrationwurdeein PolynomerstenGradesverwendet
(c0 = 1937,14nm, c1 = 0,104909nm). Nähereshierzu sieheGleichung
(G.3).
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G.2 SCIAMA CHY Kanal 8

DasSignal-zu-RauschVerhältnisSÇ N wird nachderfolgendenFormelberechnet:

SÇ N Ï SÐ Ñ
j N

2
j Ò (G.1)

Hierbei ist SdasSignalselbst,gemessenin Signalelektronenpro Zeiteinheitund
proDetektorpixel.Als Zeiteinheitwird im FolgendeneineSekundeangenommen.
Eine Integrationszeitvon einerSekundeentsprichtauchder Standardeinstellung
für SCIAMACHY Kanal 7 und 8 Nadir-Messungen.DasSignalS ist hier defi-
niert als die Elektronenanzahl,welcheausschließlichdenatmosphärischenPho-
tonenentspricht(„atmosphärischeElektronen“),entsprechenddemGesamtsignal
abzüglichDunkelstrom-Elektronensowie denElektronen,welchedervomInstru-
mentselbstgeneriertenthermischeStrahlung(Planck-Emission)entsprechen.Die
TermeNj entsprechenverschiedenenRauschquellen,derenEinzelbeiträgealsun-
korreliert und jeweils einerGauß-Statistikfolgendangenommenwerden.Diese
Beiträgewerdenim Folgendenim Detaildiskutiertundabgeschätzt.

ZunächstzumSignalSselbst.SkannnachderfolgendenFormelberechnetwer-
den:

S Ï R Ó Fscan Ó A Ó Ω Ó T Ó ∆λ Ó QE Ó texp Ò (G.2)

Hierbei ist S, wie bereitserwähnt,die AnzahlderSignalelektronenentsprechend
der eingestelltenBelichtungszeittexp (exposure time). R entsprichtder mit der
Spektrometer-SpaltfunktiongefaltetenspektralenatmosphärischenRadianzin der
Einheit Photonen/(snm cm2 sr). Fscan ist die (dimensionslose)Reflektivität des
Nadir-Scanspiegels.A ist die effektiveGrößederEintrittsaperturdesInstruments
in cm2. Ω istderBeobachtungs-Raumwinkel (InstantaneousField-of-View (IFoV))
desInstrumentsin Steradiant.T ist die dimensionsloseTransmissiondesKanals.
∆λ ist dasSpektralintervall in Nanometern,welchesvon demDetektorpixel ab-
gedecktwird, für den dasSignal berechnetwerdensoll (typischerweise0,11 -
0,13nm in Kanal8). QE ist die dimensionsloseQuanteneffizienzdiesesDetek-
torpixels,alsoder Anteil der Photonen,welcherin Signalelektronenkonvertiert
wird.

In TabelleG.1sindalledieGrößenzusammengestellt,welchealsunabhängigvon
derWellenlängebzw. vomDetektorpixel angenommenwurden.

DesWeiterengibt esGrößen,welchesignifikantvon derWellenlängebzw. vom
Detektorpixel abhängen,alsohier nicht alskonstantfür denganzenKanalange-
nommenwurden:

Die spektraleRadianzR wurdefür eineVielzahlvon Szenarienmit SCIATRAN
mittels desim zweitenTeil dieserArbeit beschriebenenc-k Modus berechnet.
Detailshierzubefindensichinsbesonderein denTabellen14.1und14.2.Hierbei
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Größe Beschreibung Einheit Wert

Fscan ScanspiegelReflektivität [-] 0,9
A Apertur [cm2] 1,53
Ω IFoV [sr] 2,5Ô 10Í 5

(1,8Ã�Ô 0,045Ã )
T Transmission [-] 0,28

texp Belichtungszeit [s] 1,0

TabelleG.1:VonderWellenlängebzw. vomDetektorpixelunabhängigeGrößenim
Instrumentenmodellfür SCIAMACHY Kanal8 Nadir-Messungen.IFoVbezeich-
netdas„InstantaneousField of View“ desInstruments,alsodenRaumwinkel,aus
demSCIAMACHY im Nadir-ModusLicht zueinemfestenZeitpunkt(oderohne
Scan)detektiert.

wurdedasSonnenspektrumdesStrahlungstransportmodellsMODTRAN verwen-
det.

Die Berechnungder Signal-zu-RauschVerhältnisseerfordertaucheine genaue
Wellenlängenkalibration.Die ersteKalibrationnachFertigstellungdesSCIAMA-
CHY-Flugmodellswurdevon Seitender Industriedurchgeführt.Hierfür wurde
die in SCIAMACHY integrierte PtCrNe Hohlkathodenlampe(„Linienlampe“)
verwendet.Vergleichemit währendder sogenanntenPI-Periodevon Mitarbei-
terndesIFE/IUP mit SCIAMACHY gemessenenAbsorptions-Referenzspektren
habenjedochgezeigt,dassdieseKalibration, insbesondeream Anfangvon Ka-
nal 8, nicht genaugenugist. Der Grundhierfür liegt in dergeringenAnzahlvon
Lampen-LinieninsbesondereamAnfangvon Kanal8. Daherwurdeim Rahmen
dieserArbeit eineverbesserteWellenlängenkalibrationdurchgeführt,welcheauf
der Anpassungvon N2O- und CO-Transmissionsmessungenan entsprechende
simulierteTransmissionenberuht.Die simuliertenTransmissionenwurdenmit
HITRAN 96 Linienparameternberechnet.Die Wellenlängenachseder simulier-
tenTransmissionwurdealsReferenzgenommen.Die Genauigkeit desVerfahrens
entsprichtetwa einemDetektorpixel ( Õ 0,1 nm). Dies konntedurcheineunab-
hängigdurchgeführteKalibrationbestätigtwerden(H. Schrijver, persönlicheMit-
teilung).Eskonntefestgestelltwerden,dasssicheineVerschiebungderWellen-
längenachseum einenPixel (entsprechendderGenauigkeit derhier verwendeten
Wellenlängenkalibration)nicht signifikantauf die in dieserArbeit angegebenen
Resultateauswirkt.Mittels desbeschriebenenVerfahrenswurdenPolynomkoef-
fizientenc j ( j Ï 0 Ö Ò�Ò�Ò Ö 4) bestimmt,welchedie Umrechnungvon Pixelnummeri
(i Ï 0 Ö Ò�Ò�Ò Ö 1023)in Pixel-Zentralwellenlängeλi (in Nanometern)gestatten:

λi Ï 4×
j É 0

c j i j Ò (G.3)

Die Polynomkoeffizientensindin TabelleG.2angegeben.
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Koeffizient Wert [nm]

c0 2259,20
c1 0,134467
c2 -6,95243Ô 10Í 6

c3 -8,15961Ô 10Í 9

c4 4,078353Ô 10Í 12

TabelleG.2:Polynomkoeffizientenfür die(Vakuum-)Wellenlängenkalibrationvon
SCIAMACHY Kanal8 (sieheFormel(G.3)).

Die QuanteneffizienzQE zeigt in Kanal 8 einerelativ starke Pixelabhängigkeit,
welchesich im Wesentlichenausder Pixel-zu-Pixel Variabilität desDetektor-
materialsergibt. Um für jedenDetektorpixel einenmöglichstgenauenWert der
Quanteneffizienzzu erhalten,wurdeauf detaillierteInformationendesDetektor-
herstellersEPITAXX Inc. zurückgegriffen.1 Die hierausabgeleiteteQuanteneffi-
zienzist in AbbildungG.1dargestellt.Wie mansieht,weicheneinigePixel stark
von typischenWerten,alsoetwa vom gleitendenMittelwert,ab. Die zugehörigen
Pixel sindebenfalls durchanormale(meistzu hohe)Dunkelströmegekennzeich-
net und mittels dieserDunkelströmesowie der Quanteneffizienz von Seitendes
Herstellersals „bad“ odersogar„dead“ klassifiziertworden.UnbrauchbareDe-
tektorpixel wurdenmittelseinersogenanntenPixelmaske,welcheebenfallseinem
technischenBerichtentnommenwurde,2 klassifiziert.

Messungenmittels der als „dead“ klassifiziertenDetektorpixel sind bei den in
dieserArbeit beschriebenenUntersuchungenzur Datenauswertungnicht berück-
sichtigt worden(im Sinnevon ausmaskiert),da sie gänzlichunbrauchbarseien
dürften.Dies betrifft etwa 16% aller Pixel in Kanal 8. Sie sind nahezuzufällig
überdasDetektorarrayverstreut(sieheAbbildungG.2).

Die in Gleichung(G.1) enthaltenenRauschtermeNj sind in TabelleG.3 zusam-
mengestellt.ZusätzlichgibtesnocheinigeweitereTerme,welchez.B.mit Schwan-
kungender thermischenEigenstrahlungdesInstruments(verursachtdurchTem-
peraturschwankungender optischenBank) sowie Schwankungender Detektor-
temperaturverbundensind.DieseTermesindjedochaufgrundderaktivenTempe-
raturstabilisierungvon SCIAMACHY sehrklein undkönnendaherin sehrguter
Näherungvernachlässigtwerden.

DasthermischeRauschen(TermN2) wurdemit konstant(pixelunabhängig)967

1SCIAMACHY - Preliminaryenditemdatapackage- Channel8 flight modelfocalplanearray,
EPITAXX Inc., WestTrenton,NJ, USA. (1.) Abbildung„Spectralresponseof wafer12106“bei
150 K Detektortemperatur(Ordner8F01)und (2.) Abbildung „Quantumefficiency (95-03-29)
8F02,CH8,150K, -9.1mV, NOCOMP, Filter=2.29µm“ (Ordner8F02).

2Test report detectormodule FM#8, SRON SCIAMACHY Team, Issue1, 10 June1996,
TR-SCIA-1120SR/44,BestandteildesAcceptanceDataPackageDetectorModules,Channel8,
SCIAMACHY, June1996,SRON, Niederlande.
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Abbildung G.1: QuanteneffizienzSCIAMACHY Kanal 8. Die Wellenlängenab-
hängigkeit wurde hierbei bereits mit berücksichtigt, so dassdie x-Achseauch
direkt als Wellenlänge interpretiert werden kann (kleinere Pixelnummernent-
sprechen kleineren Wellenlängen). Bereits eingerechnet ist ein geometrischer
Faktor, welcher berücksichtigt, dassdie Lichtabsorptionnicht auf der gesamten
Detektorpixel-Flächestattfindet.

Rauschterm Beschreibung

N1 SignalSchrot-Rauschen:
WurzelausderAnzahlderSignalelektronenS
(SentsprichtnurdenatmosphärischenPhotonen)

N2 Schrot-RauschendurchthermischeEigenstrahlung
desInstruments:
WurzelausderAnzahlder„thermischenElektronen“

N3 Schrot-RauschendurchDunkelstrom
derDetektoren:
WurzelausderAnzahlderDunkelstromelektronen

N4 Johnson-NyquistSchrot-Rauschen:
ThermischesRauschenamDiodenwiderstand

N5 Auslese-Rauschen(electronic readoutnoise):
Summeall derRausch-Beiträge,welchedurch
denAuslese-Vorgangentstehen
(unabhängigvonderBelichtungszeit)

TabelleG.3:Für dasSCIAMACHY Kanal 8 Signal-zu-Rausch Modell relevante
Rauschterme.
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Kanal 8 Pixel Maske "nominal case operations"Ú
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AbbildungG.2: SCIAMACHY Kanal 8 Pixelmaske. Kreuzeentsprechenunein-
geschränkt brauchbaren Detektorpixeln.Die Karos entsprechen „bad“ Pixeln
(hoher Dunkelstrom) und die Quadrate entsprechen vermutlich unbrauchbaren
(„dead“) Pixeln. Die jeweils zehnPixel am Anfangund am EndedesKanals
dienender Dunkelstrommessung. Siesindabsichtlich abgedeckt (blindedpixel)),
erscheinenhier aberals „dead“ Pixel.

Rausch-Elektronenangenommen(bezogenauf eineSekunde),entsprechendei-
nemStromvon150fA.

Der DunkelstromzeigteineVariationvon Pixel zu Pixel überetwa 2 Größenor-
dungen(sieheAbbildungG.3).DieseVariabilitätmussbeiderBerechunggenauer
Signal-zu-RauschVerhältnissemit berücksichtigtwerden.Die in AbbildungG.3
gezeigtenWertebeziehensich auf eineDetektortemperaturvon 150K (entspre-
chenddenBedingungenim Orbit) sowieeinerDiodensperrspannungvon-9.1mV.
DergenaueWertdieserSpannungbestimmtdenDunkelstromundsomitauchdas
Rauschen.Die Abhängigkeit von diesemParameter, derauchim Orbit nochop-
timiert werdenkann,wurdemit berücksichtigt.Für alleSimulationenwurdeVb =
-1.0mV angenommen.

Bei gegebenerTemperaturT kannderDiodenstromId alsFunktionderDioden-
spannungV (also die Diodenkennlinie) folgendermaßenberechnetwerden(im
Folgendensoll V eine beliebigeSperrspannungbezeichnenund Vb den aktuell
eingestelltenWert):

Id Ý T Þ V ß)à Id0 Ý T ßâá exp ã eV
kT äæå 1ç�è (G.4)
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AbbildungG.3:DunkelstromIdref in SCIAMACHY Kanal8 (Tref : 150K, Vbref :
-9,1mV).

Hierbei ist e die Elementarladung(hier als positive Zahl verwendet)und k die
Boltzmann-Konstante.Der Vorfaktor Id0 ist temperaturabhängigund entspricht
demDunkelstrom,welcherbeiunendlichnegativer(Sperr-) SpannungV vorliegen
würde.

Ist für eineTemperaturTref und eineSpannungVbref der Dioden(dunkel)strom
Idref bekannt,so kannausGleichung(G.4) die folgendeGleichunghergeleitet
werden,welchedie BerechungdesDunkelstromsfür einebeliebigeSperrspan-
nungVb ermöglicht(gültig nur für Tref ):

Id Ý Tref Þ Vb ß)à Idref

exp ê eVbref
kTref ë å 1

á exp Ý eVb

kTref
ß å 1ç è (G.5)

DerTermIdref ì Ý exp Ý eVbref
kTref

ß å 1ß entsprichthierdemVorfaktorId0 Ý Tref ß . DieWur-

zel ausId Ý Tref Þ Vb ß ì e ergibt danndie AnzahlderRauschelektronendesTermsN3

für eineMessdauervon einerSekunde.Für beliebigeBelichtungszeitenmüssen
dieseWerte mit í texp multipliziert werden(texp in Sekunden).EinemDunkel-
stromvon 100 fA entsprechenetwa 6 î 105 Elektronenpro Sekundeund somit
etwa790Rauschelektronen.

DasJohnson-NyquistRauschen,alsoTerm N4, ist hier meistder dominierende
Rauschterm.Aufgrund thermischerEffekte fluktuiert die übereinenWiderstand
R abfallendeSpannungoderentsprechendder durchdiesenWiderstandgehen-
deStrom i um seinenMittelwert ī (siehez.B. Kingston1979 [73]). Die mittlere
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quadratischeSchwankungdesStroms(meansquarenoisecurrent), bestimmtaus
vielenEinzelmessungen,wobeijedeEinzelmessungdemmittlerenStromim Zei-
tintervall τ entspricht,ist gegebendurch:

i2N : à Ý i å ī ß 2 à 4kT B
R

è (G.6)

Hierbei ist k die Boltzmann-Konstante,T die Temperaturund B die Bandbreite
derEinzelmessung(B à 1ì Ý 2τ ß ). Die BeziehungzwischenderStromschwankung
undderSchwankungderim Zeitintervall τ gemessenenElektronenanzahln lautet:
i2N à Ý eì τ ß n2. Hierbeiist edieElementarladung.DamitberechnetsichdieAnzahl
derRauschelektronendurchJohnson-NyquistRauschenin derEinheitElektronen
folgendermaßen:

N4 Ý Vb ß)à texp

e
4kTdB
RÝ Vb ß è (G.7)

Hierbeiist B à 1ì Ý 2texp ß zusetzen.RÝ Vb ß ist derDiodenwiderstand,welchereine
FunktiondergewähltenSperrspannungVb ist. RÝ Vb ß ergibt sichwiederumausder
DiodenkennlinieId Ý V ß , alsoausGleichung(G.4):

RÝ Vb ßïà ð dId
dV ññññ V É Vb ò¦ó 1 è (G.8)

Laut DetektorherstellerkönnteR im Rahmender Messgenauigkeit aucheinfach
als Vbref ì Idref abgeschätztwerden.In diesemFall wäre dasJohnson-Nyquist
RauschenunabhängigvonVb undetwa 20%geringer, im Vergleichzu demWert,
dersichnachFormel(G.7)ergebenwürde(bezogenaufVb = -1 mV). Dieswürde
diein dieserArbeit angegebenenMessfehlerumetwa10-20%verringernbzw. die
entsprechendenSignal-zu-RauschWerteumetwa10-20%verbessern.Daaberbei
derAuswertungrealerMessdatenmit weiterenUngenauigkeitengerechnetwer-
denmuss,die hier nicht berücksichtigtwordensind,wie z.B. Restfehlerbei der
Dunkelstromsubtraktion,sollte der hier verwendeteetwashöhereWert letztlich
realistischersein.

Ein paarZahlenzur Veranschaulichung:Bei einerPixelauflösungvon 0,12nm,
einerDetektortemperaturvon 150 K, einemDunkelstromvon 300 fA (bei 150
K und -9,1 mV), eineraktuellenSperrspannungvon -1,0 mV und einerQuan-
teneffizienzvon0,3ergibt sichbeieiner(in etwa) maximalenspektralenRadianz
von 2,4î 1013 Photonen/(snm cm2 sr) (hoheAlbedo, hoherSonnenstand,ge-
ringe Absorption),ein Signal-zu-RauschVerhältnisvon etwa 2000.Die Anzahl
derSignalelektronensetztsichdannfolgendermaßenzusammen:8,2î 106 „atmo-
sphärischeElektronen“plus9,4î 105 Elektronendurchdie thermischeEmission
desInstrumentsplus 2,1î 105 Dunkelstrom-Elektronen.Die Rauschtermesind
dann:N1 = 2870(Atmosphäre),N2 = 970(thermisch),N3 = 530(Dunkelstrom),
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N4 = 2830(Johnson-Nyquist)undN5 = 600(electronic readout) Rauschelektro-
nen.SelbstunterdiesenBedingungendominiertalsodasInstrumentenrauschen.
Bei geringerenErdadianzen,entsprechendeinerniedrigerenAlbedo,einemnied-
rigerenSonnenstandund stärkerer Absorptionkann dasatmosphärischeSignal
durchausetwa 2 Größenordnungenniedrigerliegenals der Maximalwert (etwa
8,9î 1010 Photonen/(snm cm2 sr)). Gesamt-Signalwie Rauschenwerdendann
von Instrumentbeiträgenklar dominiert.Für diesebeidenextremenErdradianzen
zeigendieAbbildungenG.4undG.5dasSignal-zu-RauschVerhältnis,dasSignal
selbstsowie die einzelnenRauschtermealsFunktionderDetektorpixel-Nummer.
BeideAbbildungenzeigenklar die Dynamikim Messsignal- undsomitauchim
Signal-zu-RauschVerhältnis-, welcheselbstbei spektralkonstanterErdradianz
vorliegenwürde.

DasSignal-zu-RauschVerhältnisder Kanal 8 Messungenhängtalsowesentlich
von derStärke Erdradianzselbstab. Die Maximalwerteliegenum die 2000,Mi-
nimalwerteum die5-20.TypischeSignal-zu-RauschVerhältnisseliegenbeietwa
50-200(sieheSpalte“Mittlerer Strahlungsfehler“derTabelle14.2).Mit Ausnah-
me sehrhoherErdradianzenist dasSignal-zu-RauschverhältnisSì N in Kanal 8
nahezuproportionalzuSundsomitauchzurErdradianz,daN danndurchdievon
derErdradianzunabhängigeninstrumentellenRauschbeiträgebestimmtist.
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AbbildungG.4: SpektrendesSCIAMACHY Kanal 8 Instrumentenmodells(Na-
dir, Maximum-RadianzBedingung).Die Erd-Radianzist hier konstant2,4 î 1013

Photonen/(snmcm2 sr).Der thermischeRauschbeitragdesInstrumentsentspricht
967Elektronen(150fA, pixelunabhängig, nicht gezeigt).DaselektronischeAus-
leserauschenbeträgt600Elektronen(pixelunabhängig, nicht gezeigt).DasSignal
ist durch drei Kurven dargestellt (unterste Kurve: nur Dunkelstrom, mittlere
Kurve:plus„thermischeElektronen“,obersteKurve:plus„atmosphärischeElek-
tronen“,alsodieSummealler drei Beiträge).DasSignalSchrot-Rauschenbezieht
sich nur auf dasRauschenverursacht durch atmosphärischePhotonen.
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AbbildungG.5: SpektrendesSCIAMACHY Kanal 8 Instrumentenmodells(Na-
dir, Minimum-RadianzBedingung).Die Erd-Radianzist hier konstant8,9 î 1010

Photonen/(snm cm2 sr). Ansonstenanalog Abbildung G.4. Unter diesenBe-
dingungen stellt das von der Atmosphäre kommendeSignal - insbesondere im
Vergleich zumSignalaufgrundder thermischenEigenemissiondesInstruments-
nur einenkleinenBeitrag dar (die oberstenbeidenKurvenin der zweitenReihe
sinddaherbeiderhier gewähltenDarstellungpraktisch ununterscheidbar).



Anhang H

Akr onyme

Akr onym Bedeutung

AAIA AerosolAbsorbingIndex Algorithm

AFGL AirForceGeophysicsLaboratory

AMF Air MassFactor

ASCII AmericanStandardCodefor InformationInterchange

c-k correlatedk distribution

CRAG CloudRetrieval Algorithmfor GOME

DFD DeutschesFernerkundungs-Datenzentrum

DLR DeutschesZentrumfür Luft- undRaumfahrt

DOAS Dif ferentialOpticalAbsorptionSpectroscopy

ENVISAT ENVI ronmentalSATellite

ERS-1, ERS-2 ersterbzw. zweiterEuropeanRemote-SensingSatellite

ESA EuropeanSpaceAgency

ESFT ExponentialSumFitting of Transmittancefunctions

FCKW FluorChlorKohlenWasserstoff

FWHM Full Width atHalf Maximum

GDP GomeDataProcessor

GOME GlobalOzoneMonitoringExperimentaufERS-2

GOME-2 GlobalOzoneMonitoringExperimentaufMETOP

GOMETRAN GOME -StrahlungsTRANsportmodell

HWHM Half Width atHalf Maximum

IAS InfraredAbsorptionSpectroscopy

ICFA Inital CloudFitting Algorithm

IFE Institutfür FernErkundung,UniversitätBremen

IMG InterferometricMonitor for GreenhouseGases(ADEOS)

FortsetzungaufdernächstenSeite
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Fortsetzung

Akr onym Bedeutung

IPCC IntergovernmentalPanelonClimateChange

ISCCP InternationalSatelliteCloudClimatologyProject

IUP Institutfür UmweltPhysik,UniversitätBremen

LBL L ineBy L ine

LOS L ineOf Sight

MAPS Monitoringof Air Pollution from Satellite

MLS M id-LatitudeSummeratmosphere

MLW M id-LatitudeWinteratmosphere

MOPITT MeasurementOf Pollution In TheTroposphere

MPI Max-Planck-Institut

MS Multiple Scattering

NIR NahInfra-Rot

NLLS Non-L inearLeast-Squares

PI Principal Investigator

PMD PolarisationMeasurementDevice

PSC PolarStratosphericCloud

QP QuadratischeProgrammierung

RRS Rotations-Raman-Streuung

SAGE StratosphericAerosolandGasExperiment

SAS Sub-Arctic Summeratmosphere

SAW Sub-Arctic Winteratmosphere

SBUV SolarBackscatteredUltra-Violet

SCD SlantColumnDensity

SCIAMACHY SCanningImagingAbsorptionspectroMeterfor Atmospheric
CHartographY

SCIATRAN SCIAMACHY-StrahlungsTRANsportmodell

SGP SCIAMACHY GroundProcessor

SOD SlantOpticalDepth

SS SingleScattering

SSAG SCIAMACHY ScienceAdvisoryGroup

SSM/I SpecialSensorM icrowave Imager

ST STrahlungstransport

STG STrahlungstransport-Gleichung

Fortsetzungauf dernächstenSeite
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Fortsetzung

Akr onym Bedeutung

STM STrahlungstransport-Modell

SZW SonnenZenitWinkel

TR TRransmission

TRO TROpicalatmosphere

USS UnitedStatesStandardatmosphere

VCD VerticalColumnDensity

VMR VolumeM ixing Ratio

VOD VerticalOpticalDepth

WFM WeightingFunctionModified





Anhang I

Verzeichnisder mathematischen
Symbole

Die nachfolgendeTabelleenthältüberwiegenddiemathematischenSymbole,wel-
che an mehrerenStellenbenutztund bei entfernten,nachfolgendenStellenals
bekanntvorausgesetztwerden.

Nicht enthaltensindSymbole,welchenurwenigeMaleauftretenundim aktuellen
Abschnitterklärtwerden.

Da die verwendeteNotation eng an die Literatur angelehntist, ist es an eini-
genStellenunvermeidbar, dasselbeSymbolfür unterschiedlicheGrößenzu ver-
wendenbzw. verschiedeneSymbolefür die gleicheGrößezu verwenden.Die
jeweiligeBedeutungsollteaberklar ausdemZusammenhanghervorgehen.

Symbol Bedeutung

I Sonnen-normierteRadianz,also Erdradianzdividiert durch
solareIrradianz[sró 1]

R Erdradianz[Photonensó 1nmó 1cmó 2 sró 1]

Io Sonnenirradianz[Photonensó 1nmó 1cmó 2]

F Sonnenirradianzdividiert durchπ [Photonensó 1nmó 1cmó 2]

κ Volumen-Absorptionskoeffizient[km ó 1]

β Volumen-Streukoeffizient [km ó 1]

ε Volumen-Extinktionskoeffizient[km ó 1]

σA Absorptionsquerschnitt [cm2Molekül ó 1] bzw.
[cm2Teilchenó 1]

σS Streuquerschnitt[cm2Molekül ó 1] bzw. [cm2Teilchenó 1]

ϖ Einfachstreualbedo(= β ì ε) [-]

τ Optische Dicke bezogenauf eine Wegstrecke oder Weg-
streckenverteilung[-]

FortsetzungaufdernächstenSeite
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Fortsetzung

Symbol Bedeutung

τ0 OptischeDicke der gesamtenAtmosphärein vertikalerRich-
tung[-]

k Absorptionsquerschnitt eines Linienabsorbers
[cm2Molekül ó 1]

ki Repräsentativer Absorptionsquerschnitt(auchc-k oderESFT
Koeffizient)einesLinienabsorbers[cm2Molekül ó 1] (i = 1,è�è�è ,
M)

ωi correlated-kGewichte(i = 1,è�è�è , M)

M Anzahldercorrelated-k/ ESFTTerme

α Mischungsparameterfür überlappendeLinienabsorber[-]

λ Wellenlänge[nm]

ν̄ Wellenzahl[cmó 1]

µ0 KosinusdesSonnenzenitwinkels

µ KosinusdesZenit- (oderPolar-) Winkelsϕ
Nµ AnzahlderZenitwinkel (“Streams”)

ϕ Zenit- (oderPolar-) Winkel

φ Azimutwinkel

Θ Streuwinkel

z HöheüberderErdoberfläche[km]

Nz AnzahlderdiskretenHöhenniveaus

z0 HöhederAtmosphäre[km]

ρ Konzentration[Anzahl/Volumeneinheit]

A Albedo[-]

p Streu-Phasenfunktion[sró 1]

βl Phasenfunktions-MomentederLegendre-Entwicklung[sró 1]

VCD Þ V VertikaleSäule(ndichte)[Moleküle/Flächeneinheit]

SCD SchrägeSäule(ndichte)[Moleküle/Flächeneinheit]

VOD VertikaleoptischeDickeeinesSpurengases[-]

SOD SchrägeoptischeDickeeinesSpurengases[-]

AMF Þ a AirmassFaktoreinesSpurengases[-]

A Albedo[-]
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