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Abstract

The Airborne SubmillimeterRadiometenASUR) is a passve heterodynenstrument
usinga superconductingletectorwith aninstrumentafrequeng rangefrom 604.3to
662.3GHz. Operatingonboardan aircraft to avoid absorptionby troposphericwater
vaporkey speciesof the stratospherimzonechemistry like C10, HCI, HNO3, and
HO., the dynamicaltracersN-.O and CH3;Cl aswell aswatervapot and ozonecan
be detectedor a vertical altituderangefrom 15to 55km. In the winter 1999/2000he
ASUR instrumentparticipatedin the THESEO 200060LVE projectonboardthe NASA
researchaircraft DC-8. Threedeploymentswerecarriedoutin Decembed 999, January
2000,andMarch 2000with 23 flights total. This lastwinter wasone of the coldestin
thelast 10 yearswith suficiently low temperaturefor psc formationfrom December
1999until March2000.The Asur CI1O measurementshav a high chlorineactivation
from January2000until the beginning of March2000with very low HCI valuesin the
lower stratosphere.

To estimatethe chemicalozoneloss during the winter chemicaland dynamicalef-
fectshave to be separatedrour differentmethodshave beenappliedto take diabatic
desceninto accountisentrope®f constanpotentialtemperatureheatingratescalcu-
latedfrom ozonemeasurementsyeasurementsf thedynamicalkracerN,O, aswell as
correlationof ozoneandN, O acrosghevortex edge Also within this studydiabaticde-
scenthasbeencalculatedrom ASUrR N2O measuremen@ndheatingratecalculations,
using ASUR ozonemeasurements$inally the resultshave beencomparedo measure-
mentsperformedby variousinstrumentsaswell asthe sSLIMCAT modelcalculations.

An importantresultof theseinvestigationss thatthe ozonelossestimatedrom hea-
ting ratecalculationsaswell asfrom correlationwith N»O agreevery goodwith each
other Both methoddeadto a chemicalloss between30% and40% in the lower stra-
tosphereTaking ASUR’s lower vertical resolutioninto accounttheseresultsalsoagree
very goodwith sondemeasurementandmodelcalculations.

The two other methodsinvestigatedjsentropesand correlationsacrossthe vortex
edgetendto underestimateespectiely overestimatehe chemicalozonelossin the
winter 1999/2000.
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Einleitung

Der Menschhat durch seinHandelnseit Jahrhundertem die Kreislaufeder
Natur eingegriffen. So sind z.B. in Eisbohrlernen,die im grénlandischerin-
landseiggezogemwurden erhéhteBleiablagerungeausderZeitdesromischen
Reichegefunderworden.In denletztenzweihundertlahrenmit derwachsen-
denWeltbertlkerungund der sich raschentwickelndenindustrie,habensich
ebentlls die anthropagenenEinflisseverstarkt.

EinederseitMitte derachtzigerdahrerbekanntd-olgeerscheinunsgtelltdie
starke Abnahmedesstratospharische@zonsiiberder Antarktisim Winter dar.
Die Ozonsabicht in 20 bis 30km Hohe absorbierieinenTeil der hochenege-
tischenultraviolettenStrahlungder Sonne Diesflihrt sozu einemnatuirlichen
Temperaturanstigin diesemHohenbereichAnderungerim Gesamtozoma-
bendaheraucheinenEinflul3 auf die Stratosphérentemperaturddie Unter
suchungliesesPhanomengeigte,daRFluorchlorkohlenwassestofe, FCKws,
die in vielen BereicherderIndustrie(z.B. als Treibmittel) verwendewurden,
malf3geblicrandemAbbaubeteiligtsind. DieseErkenntnisfiihrte 1987zu der
UnterzeichnunglesAbkommensson Montreal,in demsichdie Industrienatio-
nenverpflichtetenden Ausstol3bis 1999auf 50% zu reduzierenDies war der
ersteSchritt,der zu einemVerbotder Fckws in Treibmittelnin der Folgezeit
fuhrte.

Um ein bessere¥erstandnigur die Chemieder Stratosphareu gewinnen,
wurdeneineVielzahlvon Mel3kampagnedurchgefuhrtDieseerstrecktersich
nicht nur auf die Antarktis, sonderrfihrtenauchin die arktischePolarreyion.
In der Stratosphareer Antarktiswurdein jedemFriuhling iberdie Jahreeine
kontinuierlicheAbnahmeim Gesamtozorbeobachtetdie mit dem Ozonlod
endeteHierbeihandeltessichum einenfastvollstandigenverlustdesOzons
in derunterenStratosphére.

Die grundlegenderReaktionsablaufalie zum Ozorverlustfiihrengeltenin-
zwischenalsgutverstandenDiestrifft zumindestufdie Antarktiszu, wo die
dynamischernVerhaltnissan der Stratosphéaraur eine geringeVariation fur

11
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die verschiedeneiVinter aufweisen.in der Arktis ist die Variationsehrviel
groRerund mit ihr veranderrsich auchdie Randbedingungefur die Strato-
spharenchemie.

DasZiel dieserArbeit ist die BestimmungdeschemischerOzorverlustes,
sawie desdiabatischembsinkensder Luftmassenm polarenWirbel in dem
Winter 1999/2000.

In Kapitel 1 werdenim erstenTeil die fur die Arbeit wichtigstendynami-
schenGroReneingefiihrtund erlautert.Der zweite Teil gibt einenUberblick
Uberdie ungestortaind gestorteOzonchemialer Stratosphare.

DasKapitel 2 behandeldasMelinstrumeniASUR, dessertechnischeBe-
schreilungunddasverwendetéviel3verfahren.

Dasmathematischélandwerkszeugjasnotwendigist um ausdengemes-
senerSpektrenvertikaleProfile zu erzeugerwird in Kapitel 3 eingefuhrt.

Ein Uberblick tiberdie MeRkampagnennd die vorherrschendemeteoro-
logischenBedingungerwird in Kapitel 4 gegeben.

Der Uberblick der MeRegebnissen Kapitel 5 umfaRtdie Molekiile Ozon,
N2O undCH3Cl. Eine Untersuchunglerebenélls vom ASUR-Instrumentge-
messeneispurenstde C10, HC1 und HNOj ist in von Konig (2001) zu fin-
den.Am EndedesKapitelswird eine Abschéatzundir deninnerenund &ul3e-
ren RanddespolarenVortex ausder Korrelationvon TracerMessungernund
potentiellerTemperatugegebenDie Ergebnissaler Abschatzungverdenmit
abschlieBendit Analysenzur Vortexrandbestimmungerglichen.

Nachfolgendwverdenin Kapitel 6 Vergleicheder ASUR Messungemit den
Messungenveitererinstrumentalagestellt.Fernemwird die VerlaRlichleitder
ASUR Messungerabgeschatzt.

Kapitel 7 befaRtsichmit demdiabatische\bsinkenim Winter 1999/2000.
Das Kapitel beginnt mit der Diskussionder Vortexstabilitat fur den Mel3-
zeitraum.Nachfolgendwird das Absinken zum Einen aus der Berechnung
von Heizratenausden Ozonmessungeand zum Anderendirekt aus N, O-
Messungerabgeschatzi/ergleichemit Messungerandererinstrumente so-
wie mit ModellrechnungeieenderdasKapitel.

Kapitel 8 ist der Bestimmungdes chemischenOzorverlustesim Winter
1999/200yewidmet.Hierbeiwerdenvier verschiedemethodemahererlau-
tertundjeweils die Verlustebestimmt Dasdiabatisché\bsinkenausKapitel 7
wird in zwei der vier Methodenfir eine dynamischeKorrekturder Messun-
gen verwendet.Eine Diskussionder Methodenund ihrer Ergebnisse sowie
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der Vergleichemit weitereninstrumenterund Modellrechnugerschliel3tdas
Kapitel ab

DasvorletzteKapitel (Kapitel 9) beinhalteZusammerdssungind Fazitder
Arbeit.

Ein abschlieRendehusblick Uberdie weiterenAktivitatenvon ASUR folgt
in Kapitel 10.
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Hinter grund und Theorie






1 Grundlagen der Atmospharenphysik

In diesenmKapitel werdendie Grundlagerder Atmosphérenphysikurz damge-
stellt. Beginnendmit demvertikalenAufbau der Atmospharenverdenweiter
fuhrenddie vorherrschendefransportprozesssddasPhanomemlespolaren
WirbelsbeschrieberNachfolgendvird einkurzerAbrifd Uberdiewesentlichen
chemischerProzessgegebendie ander Ozonproduktiorund der Zerstérung
beteiligtsind.

Eineausfihrlicherd8eschreilingdesAufbausundderdynamischemedin-
gungenn derAtmosphéarast zumBeispielbeiHolton (1992)undHolton etal.
(1995)nachzulesen.

1.1 Vertikaler Aufbau

Die Atmosphareder Erdelal3tsichtypischerweisen zwei Bereicheeinteilen,
die Homosphé&e unddie Hetelosphée. DiesebeidenSchichtenunterscheiden
sichgrundlegend.In der Homospharedie sich ibereinenH6henbereictvom
Erdbodenbis etwa 80km Hohe erstreckt,somgenturbulenteProzessdlir eine
gleichmafigeDurchmischungder Spurenstde. Oberhalbvon 80km, in der
Heterospharegrfolgtdie VerteilungentsprechendesmolekularenGewichtes.

Im weiteren erfolgt eine feinere Unterteilung der beidengrundlegenden
Schichtendamgestelltin Abbildung1.1.

Der sichtbareAnteil desSonnenspektrumisann bis zum Erdbodendurch-
dringenundfuhrt zu seinerErwarmungDie Luft in deruntersterAtmospha-
renschicht,der Troposphae wird durch die Abstrahlungdes Erdbodenser-
warmt. Mit zunehmendeHbhe nimmt die Temperaturfastlinear ab und er-
reichtein Minimum in der Tropopauseder Grenzschichizu dersichanschlie-
RenderStratosphée. Die Hoheder Tropopausevariiert, abhangigvon Jahres-
zeitund Ort zwischen8km, im polarenWinter und etwa 17 bis 18km in den

17



18 1 GRUNDLAGEN DER ATMOSPHARENPHY SIK
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Abbildung 1.1: Vertikaler Verlauf einestypischenTemperaturprofilgier Atmosphére
in polarenBreiten.DasProfil wurde ausTemperaturanalysetiesNational Centerfor
EnvironmentaPredictions(NCEP) fur den11. Marz 2000erstellt.

Tropen.In der Stratosphéae wirkt die Absorptionvon uv-Strahlung(im We-
sentlichendurch Ozon) der Strahlungskuhlungntgeyen und fihrt zu einem
Ansteigender Temperaturdie bei etwa 50km, in der Stratopauseein relatives
Maximumerreicht.DiesesMaximumstelltgleichzeitigdie Abgrenzungzu der
Mesosphée dar. In der Mesosphéae sinkt die Temperatumwieder und findet
ihr Minimum in der Mesopausédei etwa 80 bis 90km HOhe,da der vorhan-
deneOzongehalnhicht mehrausreichtum die Strahlungskihlungu kompen-
sierenOberhallderMesopaussteigtdie TemperatueinweiteredMal an,man
sprichtvon der Thermosphé&e. Der obereBereichvon Mesosphéae und Ther

mosphae wird auchalslonosphae bezeichnetdain ihr O, undN,-Molekile
durchkurzwelligeuv-Strahlungonisiertwerden.
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1.2 Dynamik und Grof3en

An dieserStellewerdendie fur dieseArbeit relevantendynamischerGrof3en
erlautert.Desweitererwird ein Uberblick Giberdie vorherrschendedynami-
schenVerhaltnissen denpolarenWinterngegeben.

1.2.1BarometrischeHohenformel

Im Gegensatzzu den komplexen Anderungender Temperatur nimmt der
Druck mit zunehmendeHOhe exponentiellah Dieswird in der Regel durch
die nachfolgenddarometristie Hohenformebeschrieben:

z 1
p(z) =po-exp | — dz | . (1.2)
5= ( 2(po) H(2) )
H(z) wird dabeials Skalenhéh&ezeichnetindist wie folgt definiert:
T(z)-R
H(z) = —F——. 1.2

R ist die universelleGaslonstante,I" die Temperatur M dasMolargewicht
desGasesindg(z) die ErdbeschleunigunddusgehendronderAnnahmedalid
savohl TemperatualsauchErdbeschleunigungdherungsweiseonstantiber
die Hohesind, entsprichtH (=) demWert bei demder Druck p auf 1 desur-
sprunglicherDruckesp, abgetllenist.

1.2.2Potentielle Temperatur

Eine weiterewichtige GroR3eist die potentielleTempeatur ©. Sie beschreibt
die Temperatudie eine Luftmassehat, wennsie adiabatischalsoohneEner
gieaustauscmit ihrer Umgehung auf einen Referenzdruckpy) (meistden
Druck am Erdbodenkomprimiertwird:

O="T. (p_o>’1 , (2.3)
p

mit 7" als Temperaturp alsDruck,undx = R/c,, wobei R deridealenGas-
konstanterundc, derspezifischetwarmevon Luft entsprichtBei Bewegun-
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genauf Adiabatenist demzufolgedie potentielleTemperatukonstantwohin-
gegensichjedochDruck und TemperaturverandernDie Flachengleicherpo-
tentiellerTemperatuwerdenlsentopengenanntFir Zeitrdumevon bis zu 10
Tagenfindetin derStratosphareie Bewegungvon Luftpaketenausschlief3lich
auf solchenlsentroperstatt[Baueretal. (1994);Sparling(1997)]. Daherwird
haufigdie potentielleTempeatur alsHohenskalaverwendet.

1.2.3Transport

Die Erdatmospharest kein starresGebildesondernin standigerBewegung.
Durchdie erhbhteSonneneinstrahlunig denTropenkommteszu einerAuf-
heizungdes Erdbodensund der TroposphareDies fuhrt zu einemgrof3ska-
ligem Aufsteigender Luftmassenin die Stratosphéaraind die Mesosphare.
Der TemperatugradientzwischenTropenund polarenBreitensomt flr einen
Transportder stratosphéarischeand mesosphérischeluftmassereu denPo-
len hin. UberdenpolarenGebietersinkendie Luftmasserwiederabundwer-
denwiedervon der Stratospharén die TroposphardransportiertDies fihrt
zu einemAustauschzwischenstratospharischarnd troposphéarischeluft in
den polarenund subpolarerBreiten. Zur Veranschaulichungei hier auf die
schematisch®arstellungn Abbildung1.2 verwiesen.

1.2.4Der polarer Vortex

Ein ausdendynamischen/organgenresultierende®h&nomenn der Strato-
sphareist der polare Vortex der sich regelmafiigiberdemjeweiligen Winter-
pol bildet. Beim Transportentlangdes Temperatugradientenvon tropischen
hin zu polarenBreitenerfahrendie Luftmassereine Ablenkungaufgrundder
Corioliskraft. Diese,ausder ErdrotationresultierendeonaleStromungtiber
lagertdie vorherrschendeneridionaleZirkulation. Als Folge bildet sich ein
ausgepragtestratospharischesiefdruckgebietiiber dem jeweiligen Winter-
pol. Innerhalbdes Gebietessinken die LuftmassenaufgrundfehlenderSon-
neneinstrahlungind darausresultierendeAbkihlung starkah Dies fuhrt zu
der Bildung einesausgepragte®ruckgradientenger wiederumpositiv rick-
koppelndauf die meridionaleund zonaleStrémungwirkt. Resultierendildet
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Abbildung 1.2: Darstellungder globalenZirkulation. Die diinnendurchgezogenehi-
nien stellenlsentropendar Die dicke durchgezogenginie symbolisiertdie Tropo-
pause DerdunlelgrauschattiertdBereichbeschreibtsentropendie sichin derunteren
polarenStratosphae befindenund ausder tropischenTroposphéae stammenDie Zir-
kulationentspricheinerPumpedie Luft ausdenTropenin polareBreitentransportiert.
Die AbbildungwurdeausHolton etal. (1995)enthommen.

sichim LaufedesspaterHerbstesindWintersein Wirbel tberdemWinterpol
aus,der sogenanntempolare Vortex. Diesertrennt Luftmassennnerhalbund
aulRerhalldesWirbels voneinandeund verhindertweitestgehen@inenAus-
tauschmit subpolarern_uftmassen.

Die polarenWirbel sind iberder Arktis und Antarktis unterschiedlictstark
ausgepragtAufgrund der unterschiedlichenfopographiegestaltetsich der
Wirbel in der Nordhemispharels anfalliger fir Stérungendurch planetare
Wellen, die zu Verformung,Abtrennungvon Vortexluft oderauchdem Aus-
einanderbrechedespolarenVortex fihrenkdnnen.Entsprechendariiert die
LagedesZentrumssaowie die Grol3edesVortex im LaufedesWinters.

Die TopographialessudlichenPolagebietesnit demvom Wasseumgebe-
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nenfastkreisformigenmantarktischerSublontinentbegtinstigtdie Entwicklung
einesstabilerenVortex. Als Folge bedeckter in der Regel ein grol3eresGe-
bietundbleibtlangerbesteheralsin der NordhemisphéreDiesfihrt zu tiefe-
renTemperaturersovie derdamitverbundenervollstandigerAktivierungder
Chlor und Brom-Verbindungerund somit zu einemausgepragtere®zonab-
bau,derin demsichanschlieBenderdapitel ndhererlautertwird.

1.2.5Potentielle Wirbelstark e

In diesemZusammenhangpll andieserStellemit demBegriff derpotentiellen
Wirbelstéarke (potentialvorticity, Pv) eineweiterenErhaltungsgrof3eingefiihrt
werden.GemaNashetal. (1996)ist Ertel's potentielleWrbelstarke gegeben
mit:

PV = %(V Xv+2w)VO = —g(V x v+ 2w)z% . (1.4)
Hierbeiist g die Erdbeschleunigungs die Dichte, p der Druck, v dasdreidi-
mensionaléVindfeld, o die Winkelgeschwindigkit der Erdeund © die po-
tentielleTemperaturV x v + 2w entsprichtdabeiderabsolutenMrbelstarke
alsSummeausErdrotationunddervertikalen(z) Komponentelesrotierenden
Windfeldes.

Mit Hilfe derWirbelstérle lassersichdie Bewegungender Luftmasserund
der damit verbundenenmeteorologischerBedingungenverdeutlichen.Des
weiterenerlaubtsie eine Zuordnungder Luft zu Gebieteninner und aul3ef
halb despolarenVortex. Hierbei sind Gebieteinnerhalbdes polarenVortex
durch hohe pv-Werte gekennzeichnetDer Randwird in vielen Fallen Gber
denstarkstenGradienterdefiniert. Nashet al. (1996) benutztzusatzlichzum
Gradientenkriteriunmdas Maximum der Windgeschwindigkit und unterteilt
somitdenUbemgangsbereicim eineninnerenund duRererRand.

Ein Beispielflr einetypischeVortexsituationin der Nordhemispharést in
Abbildung1.3damestellt.Der helle BereichsymbolisiertdeninnerenBereich
despolarenVortex . Derinnereundderauf3erdRand(berechnebhachNashetal.
(1996))sinddurchdie durchgezogeneschwarzenLinien gekennzeichnet.
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Abbildung 1.3: Darstellungdes polarenVortex in der Nordhemisphareeom 17. Fe-
bruar2000bei einerpotentiellenTemperatuwvon 475K. Farblich abgestufist die po-
tentielleWirbelstarle pv dagestellt.Der polareVortex wird von zwei durchgezogenen
schwarzenLinien umfafdt, die deninnerenund den &ufRererRandkennzeichnenDas
GebietzwischendenbeidenLinien stellt denRandbereichiar

1.3Chemieder Stratosphéare

In denfolgendenUnterkapitelnwird ein Uberblick tiberdie Ozonchemiaind

deranihr beteiligtenSpurenstde und Prozessgegeben Fur weiterfihrende
Informationensei auf WMO (1995)und WMO (2000) verwiesen Eine gute

Ubersichtbietetebenélls die Arbeit von Solomon(1999).

1.3.1Der Sauerstoffzyklus

Bereitsim Jahrel930formulierteChapmar(1930)mit Hilfe einesreinenSau-
erstofzyklusseslie grundlegendenPrinzipiender Produktionund Zerstérung
von Ozon.

Die Bildung von Ozonerfolgt Uberdie Reaktionvon atomaremund mole-
kularemSauerstdf(Gleichunger(1.5)und(1.6)). Durchdie Reaktionmit ato-
maremSauerstdfoderPhotodissoziatiowird Ozonhingegenwiederzerstort
(Gleichungen(1.7)—(1.9)). Als Sto3partneM dienenStickstof- oder Sauer
stoffmolekiile,die ausGrindenderIimpulserhaltungnotwendigsindundsomit
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die Reaktionerstermdglichen.

O2+hvr—20 A <243nm (1.5)
0+0, %0, (1.6)
O+ 03— 20, (1.7)

03 2 0, + O(3P) A < 1180 nm (1.8)
05 % 0, + O(*D) A < 320 nm. (1.9)

AnhanddesChapman-Zyklusasndfir photochemische&leichgavicht ware
ein Maximum der Volumenmischungsrhaltnissevon Ozonin etwa 30km
Hohe in den Tropenzu erwarten.Dies spiegelt sich auchin der Temperatur
wieder, dadie Absorptionvon uv-StrahlungdurchOzonzu einemAnstieg der
Temperatuiin der Stratospharéihrt (Abbildung 1.1). Desweiterersollte die
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Abbildung 1.4: Die globaleVerteilungdesVolumenmischung®rhaltnissesn [ ppm|
von Ozon:Dezember-MittalverteausderKlimatologie von Fortuin und Kelder(1998)

Mischungserhaltnissezu den polarenBreiten hin abnehmenauf Grund der
geringerwerdenenSonneneinstrahlungie Darstellungder globalenOzon-
verteilungin Abbildung 1.4 verdeutlicht,dal3dasMaximum der Mischungs-
verhaltnisseu demSommerpohin verschoberist. Auch sinddie Mischungs-
verhaltnissan polarenBreiten unterhalbeiner Hohe von 25km hdheralsin
denTropen.DieseBeobachtungesind auf die globalenZirkulationsprozesse
(sieheKapitel 1.2.3)zuriickzufihrenDurchsiewird permanen©zonvonden
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Tropenin die hohenBreitentransportiertwo die Luftmasserund somitauch
dasOzonwiederabsinlen.

1.3.2Katalytische Reaktionen

Beobachtungennd Vergleichemit Modellrechnungendie denreinenChap-
man-ZyklusbertcksichtigtenergebenAbweichungenvon bis zu 30%, um
welche die Modelle die OzonkonzentrationiiberschatzenBereitsim Jahre
1950schlugerBatesundNicolet (1950)einenkatalytischerAbbauprozef¥or,
basierendauf der Reaktionvon Ozonmit HOx (H, OH und HO-). In den
folgendenJahrenvurdenweitereSpurenstdk identifiziert,die ebentlls kata-
lytische ReaktionereingehenBesondergu erwahnenst hierdie Arbeitenvon
Crutzen(1970)undvon Molina undRowland(1974).Crutzenbeschriebn sei-
nerArbeit denEintragvon StickoxidverbindungerfNOx) in die Stratosphére,
die maf3geblicHur denOzonabbain derunterenStratosphareerantwortlich
seinkdnnten.Die Arbeit von Molina und Rowland beschaftigtesich mit dem
Einflu3von Fckws (Fluorchlorkohlenwassestofen) auf die OzonchemieSie
vermutetendal3die durch Photolysein der Stratospharentstehendeghlor-
radikalezu einemerheblicherOzorverlustin der oberenStratospharéiihren
konnte.Fur dieseArbeiten, die durch Untersuchungein den70erund 80er
Jahrenbestéatigtwurden, erhielten 1995 Crutzen,Molina und Rowland den
Nobelpreisfir Chemie.

Die Gleichungen(1.10)—(1.12)beschreibemnaszu GrundeliegendeReak-
tionsschema:

X+ 03— X0+ 0, (1.10)

X0 4+ X0 — 2X 4 Oy (1.11)
XO+0 —X+0, (1.12)
nettoO + O3 — 20,. (1.13)

Als KatalysatorX kdonnendie Spurenstde OH, H, NO, CI und Br fungie-
ren. Da der KatalysatorX bei der Reaktionnicht verbrauchwird, kannjedes
einzelneMolekil mehrerénhundertbis tausendmatienZyklus durchlauferund
jeweilseinenNettoabbawoneinemSauerstdfadikalundeinemOzonmolekdl
bewirken (Gleichung(1.13)). Gebremstvird dieserZyklus durchReaktionen,
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beidenender SpurenstdfX in eineinaktive Form, die sogenannteReserwir-
gaselberfuhrtwird. Eine ReihederwichtigstenReaktionendie zumAbbruch
derkatalytischerReaktionerfiihren,sind:

Cl + HOy — HCl + Oy (1.14)
Cl+ CH, — HCl + CHy (1.15)
CIO + HO, — HOCI + O, (1.16)
C10 + NO, 2 ClONO, (1.17)
OH + NO, 2 HNO;. (1.18)

1.3.3HeterogeneChemie

1985 veriffentlichtenFarmanet al. (1985) Messungervon Gesamtozorniber
der Halley Bay in der Antarktis. Sie zeigteneine kontinuierliche Abnahme
von TotalozonseitMitte der 70erJahreim antarktischentrihling. Im darauf
folgendemJahrbestétigterstolarskietal. (1986)dieseErgebnissalurchMes-
sungendes SatelliteninstrumentsomMms. Beobachtungewuler folgendenJahre
zeigtenein Anwachserder betrofenenFlache,sowie einefortwadhrendeAb-
nahmeim Totalozonvon Jahrzu Jahr Sondenmessungerigten,daf3sichin
einemHo6henbereiclvon 18 bis 24km, demBereichin demsichdie maximale
Ozonlonzentratiorbefindet(oft auchals Ozonschichbezeichnet)praktisch
kein Ozonmehrvorhanderwar. DieseVorgangelie3ensich nicht mit derrei-
nenGasphasenchemeklaren.

Wie bereitsin Kapitel 1.2.4 beschriebenwvurde, bildet sichim Herbstmit
zunehmendebunkelheit,in der Polarreion ein stratospharischebiefdruck-
gebietaus,der sogenannt@olareVortex. Durch die Isolationder Luftmassen
innerhalbdesWirbelsund dasFehlenvon Sonneneinstrahlunigbnnenextrem
tiefe Temperatureauftreten Dieswiederumbeglinstigtdie Bildung sogenann-
ter polarerstratospharischétiolken, pscs (Polar StratosphericCloudsg in der
unterenStratosphareGegenwartigwird zwischendrei psc-Arten unterschie-
den:Typ la, Ib undll.

Typ la bestehtauseinemin der Stratosphareghermodynamisctstabilem
Kondensatder SalpetersduréHNO3): NAT. Der thermodynamisch&iede-
punkt von Salpetersauretrinydrghitric acid trihnydrate, NAT) ist bei einer
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Temperaturervon 195K fur einenDruck von 50hPa (auchoft als Ty.r be-
zeichnet) Urspringlichwurdedavon ausggangendal3sich flir Temperaturen
kleiner Tyar NAT bildet, doch wurde dies durch Messungemicht bestatigt.
Statt dessenwurden anderefliissige Partikel beobachtetModellrechnungen
legen nahe,dafl? es sich hierbei um stark unterkihlteternareLésungenvon
HNO3, H>,SO4 und Wassethandelt,sogenanntsupecooledternary solution
(sTs), diealsTyp Ib bezeichnewerden.

Typ Il bestehtausEiskristallen,die einenthermodynamische8iedepunkt
beieinerTemperaturon 190K (7gis) undeinemDruck von 50hPahaben.

Detailliertere und weiterfihrendeBeschreibingen sind zum Beispiel in
Carslav etal. (1997),Hanserund Hoppe(1997),Koopetal. (1997)und Peter
(1997)gegeben.

Die heterogenerReaktionenauf den Oberflacherder pscs laufenum ein
vielfachesschnellerab alsreine Gasphasenreaktionemd fihrenunterande-
rem zu einer Freisetzungvon photolysierbarerChlormolekilenausden Re-
senoirgaserHCl undCIONOs, dersogenannte@hloraktivierung(Gleichun-
gen(1.19)-(1.21):

CIONO, + HCl — Cl, + HNO; (1.19)
CIONO, + H,O — HOCI + HNO; (1.20)
HOCI + HCl — Cl, + H,O (1.21)
N»Os + HoO — 2 HNOs (1.22)
N2Os + HCl — CINO, + HNO; . (1.23)

Ein weiterer Effekt heterogeneReaktionenist die Uberfiihrungder aktiven
StickstofverbindungerNOx in SalpeterauréGleichungen(1.19)und (1.20)
sawie Gleichungen(1.22) und (1.23)), die wiederumin Pscs gelundenund
dadurchausder Gasphasentferntwird (Denoxifizieruny. So langenun die
pscs Bestandhaben,wird durch dasFehlender Stickstofverbindungerdie
Gleichung(1.17) und damit eine Chlordeaktvierung untertbunden.Bestehen
die pscs UbereinenhinreichendangenZeitraum kannein Absinkenderpscs
dazufiihren,dalRausbestimmterH6henbereichealle Stickstofverbindungen
entferntwerden,sogenannt®enitrifizierung Dies hat eine lang anhaltende
Chloraktvierungund damiteinenlang anhaltender®zonabbawur Folge, da
sich Chlor nur langsamin die Reserwire zuriickbildet(Gleichungen(1.14)—
(1.17).

In Folge der heterogenemiReaktioneriegt Chlor in denleicht photolysier
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barenVerbindungerCl, undHOCI vor undbildet ab Mitte desWinters,wenn
die SonnenstrahlundenpolarenVortex erreicht,Chlorradikale:

Cly + hv — Cl+ Cl (1.24)
HOCI + hv — Cl + OH. (1.25)

Der katalytischeChlorzyklus (Gleichungen(1.10) und (1.11) hat, da auf

Grunddesgrof3enSonnenzenitwinklsim Winterin polarenBreitennurwenig

atomarerSauerstdfgebildetwird, nur einengeringenAnteil am Ozonabbau.
Der wesentlicheMechanismusst der zuerstvon Molina und Molina (1987)

vorgeschlageneC10-Dimer Zyklus, auf Grund der vorherrschendertiefen

Temperaturemnd hohenChlorkonzentrationeim derunterenStratosphére:

2 (Cl+ O3 — CIO + Os) (1.26)
C10 + €10 X 1,0, (1.27)
Cl,05 ™ C1 4 C100 (1.28)
100 2 c14 0, (1.29)
netto2 O3 — 3 0. (1.30)

Bei Sonnenaufgangvird der Dimer ClyO, photolysiert(Gleichung(1.28)
und esbilden sich Chlorradikale.Der begrenzendeReaktionsschrittst Glei-
chung(1.27), dochauf Grundder hohenReaktionsgeschwindigt von Glei-
chung(1.26) sowie Gleichungen(1.28)und(1.29)ist dasGleichgavicht weit
zu der Bildung desClO-Monomersverschobenin der Nachtist dasGleich-
gewicht hingegen zum Dimer Cly O, hin verschobenDieser Zyklus ist ein
Kennzeicheriur die sich bei Tageslichtaufbauend€hlorschichtin derunte-
ren Stratospharem polarenWirbel.

Eine weitere wichtige Rolle im Ozonabbauspielt der C10-BrO-Zyklus
(Gleichungen(1.31)—(1.36)). McElroy et al. (1986) gabenden Beitrag die-
sesZyklusesmit etwa 5% bis 10%. NeuereUntersuchungeron Chipperfield
und Pyle (1998) schatzerden Anteil am Ozonabbauauf Uber 50%. Die um
den Faktor 100 gegeniuiberChlor geringereKonzentrationvon Brom in der
Stratosphargvird durchdie sehrviel hohereReaktionsgeschwindigit ausge-
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glichen:
Cl+ O3 — CIO + O (1.31)
Br + O3 — BrO + O, (1.32)
CIO + BrO — BrCl + O, (1.33)
— OCIO + Br (1.34)
0CI0 " clo + 0 (1.35)
BrCl1 ™ Br + Cl (1.36)
netto2 O3 — 3 O3 (2.37)

1.3.40zorverlust in der Arktis

NachderEntdeckunglesantarktischenOzonlochs”im Jahrel985schrieben
Farmanetal. (1985):

....comparablesffectsshouldnot be expectedn the northernhemisphere’..

DieseAussagehat sichim letztenJahrzehntls Trugschluftherausgestellt.
MessungermesGesamtozongeigenauchin der Arktis einennegativenTrend
seitdemJanuarl989,der jedochvon densehrwarmenWintern 1997/98und
1999/99unterbrochenvurde.ln Abbildungl.5istdieserTrend,fir denMonat
Marzim Zeitraumvon 1971bis 2001wiedeigegebenausNewmanundHarris
(2001)).Der Ozorverlustist jedochgeringeralsin der Antarktis. Diesist auf
die im SchnitthéherenTemperaturerund StérungendesarktischenWirbels
zurtckzufuhrenglie sichnegatv auf psc-Bildung und Lebensdauesuswirken
und somit einegrof3flachigeDenitrifizierungund die damit verbundenerol-
genunterbindet.

Um zu einembessereerstandnigder chemischerund dynamischerPro-
zessezu gelangenwurdenseit Anfangder 90er Jahreregelméaliggrol3ange-
legte europaischéleRkampagnedurchgefuhrtwie EASOE (EuropeanArctic
StratosphericOzoneExperimentim Winter 1991/1992 sesAME (Secondeu-
ropeanStratosphericArctic and Midlatitude Experimen) in denJahren1993
bis 1995und THESEO (Third EuropeanStratosphericExperimenton Ozong
in denWintern 1997/1998sowie 1998/1999.Im Winter 1999/2000erfolgte
in europaisch-amerikanisch&ooperationeine der gréRtenMelRkampagnen
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Abbildung 1.5: Mittelwertevon Ozonsaulenm Monat Marz, gemessezwischen63°

und 90° nordlicherBreite,im Zeitraumvon 1971bis 2001 (entnommerausNewman

undHarris (2001)).
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UberhauptTHESEO 2000/ SOLVE (SAGE (StratosphericAerosol and Gas Ex-
periment)lll OzoneLossand Validation Campaigp).

Auf Messungendie im Rahmenvon THESEO und THESEO 200050LVE
durchgefuhrivurden,basierertdie ErgebnissalieseArbeit.



2 DasASUR Instrument

In diesemKapitel wird eineEinfihrungin die passve Submillimeterradiome-
trie gegebensowie derenwichtigstenPrinzipiendamgestellt. Nachfolgender-
folgt eineBeschreilbngdesAirborne SUbmillimeterRadiometes ASUR.

2.1 Submillimeterradiometrie

In der atmospharischefrernerkundungkommenin Abhangigleit vom be-
obachteterWellenlangenbereichinterschiedlichéleRverfahrenzum Einsatz.
Dabeiwird zwischerkoharenterundinkoharentermechnilenunterschieden.

Bei derinkohéarenteMechnikwird die einfallendeStrahlungsleistundirekt
detektiert.DiesesVerfahrenwird im sichtbarenultravioletten, nah-infraroten
bis hin zum submillimeterSpektralbereiclangevendet Hierbeiwird dasein-
fallendeSignalmittels Gitter spektralzerleggt undvon breitbandigerDetekto-
renoderauchDiodenarraydetektoreaufgenommen.

Im GegensatzurinkoharenteMechnikwird beiderkoharentemechnikdie
Leistungnicht direkt detektiert.Das Signalwird hingegenauf eineniedrigere
Frequenaumgesetztwobei die spektralelnformation erhaltenbleibt. Dieses
Verfahrenwird als HeterodynprinzigbezeichnetDie nachfolgendchotwendige
Verstarkungund FilterungdesSignalskannnunmit handelsiblicheiKompo-
nentenerfolgen.

2.1.1Heterodynprinzip
Beim Heterodynprinzip wird das empfangenen Atmosphéarensignal
Vsignal Mit einemfrequenzstabileokaloszillatorsignal;,o Uberlagert.in

einemMischer zum BeispieleinerDiode mit nichtlinearerStrom-Spannungs-

31
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kennliniewerdendie beidenSignaleaufdie Zwischenfrequenz, » umgesetzt.
Dabeibleibt die spektraldnformationdesSignalserhalten:

VzFr :| VrL,O — VSignal | . (21)

Bei derUmsetzunguf die Zwischenfrequenwerdenzwei Mischproduktesr-
zeugt:dasuntere(lower sideband|sb) und dasobereSeitenbandupperside-
band,usb:

Visb = VLO — VZF s Vysb = VL.O + VZF . (2.2)

InstrumentebeidenerbeideBandemit dergleichenEffizienzumgesetziver-

den,arbeitenim sogenannteoppelseitenbandetrieh Dabeistellt dasde-
tektierteSpektrumeineUberlagerungler SignalebeiderBanderdar. Dieskann
jedochauchzu einerunerwiinschtetberlagerungszon Emissionslinierfiih-

ren.Um dieszuumgeherwird mit Hilfe einesFilterseinesderbeidenBander
unterdriicktDie gewiinschteEmissionsliniebefindetsichdabeiim Signalband
wéahrenddasunerwiinscht&eitenbandjasSpigyelband unterdrickwvird. Ein

sobetriebeneEmpfangemarbeitetim EinseitenbaneModus.

Mischer ‘ Bandpal Soort
5 pektro-
| . = meter
Antenne Verstarker
LO

Abbildung 2.1: Prinzipieller Aufbau eines Total-FowerEmpféangers(aus Bremer
(21997))

DasZiel desMischprozessesnd moglicherweitererMischprozessést die
rauscharmé&/erstarkungund Detektiondesatmosphéarische8ignalsmit kon-
ventionellerhaltlicherBauteilen.Desweiterewird die Anpassungndie Ein-
gangsfrequenanterschiedlicheDetektorerermdglicht,ohnejeweils denDe-
tektoranpasseau missen.

In Abbildung2.1ist derprinzipielle AufbaueinesTotal-Power-Empfangers
damestellt.
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2.1.2Kalibration desAtmosphéarensignals

Die gemessenkeistung P einesHeterodynempfangesetztsichausderther
mischenRauschleistungler Atmosphéarensignalé’,,,; und der Summeder
Rauschleistungenler Empfangerkbmponeten F;,, zusammenWobei die
Rauschleistungler Atmosphéredie Summevon thermischerEigenemission
der Spurenstdke undatmospharischefiintergrundstrahlungst:

P =P+ Pyys . (2.3)

Nach dem Nyquist-Theorenund mit Hilfe der Rayleigh-Jeans-Naherureg
gibt sich ein direkter ZusammenhangwischenRauschleistungind Rausch-
temperaturmit:

P=kg T Av. (2.4)

Mit derRauschleistund’, derRauschtemperatdr, der Boltzmann-konstante
kg, sowie der Frequenzbandbreit&v.

Um die gewiinschteStrahlungsleistungler Atmospharezu erhalten,mus-
sennun Signalund Systemrauschegetrenntwerden.NachdemPlanckschen
Strahlungsgeseilt fur die StrahlungsleistungchwarzerKorperim thermo-
dynamischerGleichgavicht derfolgendeZusammenhang:

3
B =2~ @5)
¢ eRsT — 1

mit demPlanckschefVirkungsquantunk, derFrequenz/, derLichtgeschwin-
digkeit ¢, derBoltzmann-konstante: g undder physikalischeemperatufi'.
Durch die Messungder Strahlungsleistungef,,; und P.,;4; zweier schwar-
zer Korper mit bekanntenTemperaturenvird eine Kalibration durchgefihrt.
Mit Hilfe der Temperaturerf},,; und 7.4 der beidenbekannterschwarzen
Kdrpernergibt sichflr die gemessenAtmospharentemperatur:
Thot — Tecold
Phot — Peota’
mit P alsLeistungdesAtmosphéarensignals.

TA - Tcold + (P - Pcold) : (26)

2.1.3Systemempfindlichleit

Das Gerateeigenrauschesetztsich wiederumaus den Rauschtemperaturen
dereinzelnenGeratelomponenterzusammenwobeinachder Beziehungvon
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Kraus(1966)qilt:
Tsys = T]VIischer + L - TZF , (27)

mit der Systemrauschtemperati, s, den Rauschtemperatureron Mischer
Trrischer, der Zwischenfrequenzémponete 7', » und dem Kornversionser-
lust am Mischer L. Die Rauschbeitragder einzelnenrKomponentersind un-
terschiedlichgrof3.Im Wesentlichertragennur die erstenSystemlomponenten
zu dem Systemrauschebei, da nachfolgendéomponenteneweils mit dem
Konversionserlustder vorherigenKomponentemultipliziert werden(Vowin-
kel (1988)).

Die Empfindlichkeit desSystemswird haufigmit der Y-Faktor Methodebe-
stimmt, bei derdasVerhaltnisder abgestrahltemeistungen( P! und P<ol?
zweierKalibrationsschwarzkoérpemit unterschiedlicheRauschtemperatgye-
messermwird:

Y = Pshyost (2.8)
pcold ' '

sys
Mit demY-FaktorunddemZusammenhangus(2.4) kanndie Systemrausch-
temperatubestimmtwerdenzu:

Thot —Y. Tcold
Ts s = ant ant ) 29
Die Grenzempfindlichkit ATy desSystemsberechnesich ausder System-
rauschtemperatuf;, s, fir einegegebenntegrationszeitr und Frequenzband-

breite Av mit Hilfe derRadiometerformel:
ATy = ——=5¥8 (2.10)

Der Faktor K ist eine Konstantedie durchdenjeweiligen Empfangertypbe-
stimmtwird. Fir Total-Power-Empfangernst K = 1. Desweiterenkannaus
(2.10) abgeleitetwerden,dal’ eine Halbierungder Systemrauschtemperatur
eineVerkurzungderintegrationszeitmdenFaktor4 zur Folge hat,beigleich-
bleibendeiGrenzempfindlichkit.

2.2 Instrumentenbeschieibung

Das AsuUR-Instrumentist ein flugzeuggetrageneRadiometer das passve
Strahlungim Submillimeterwellenléngenbereiatetektiererkann, die durch
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thermischangergte molekulareRotationstuibagangeerzeugtwird. Der Mel3-
bereicherstrecktsich auf einen Frequenzbereickon 604,3 bis 662,3GHz
DieserBereichenthaltSignaturereinigerwesentlicheSpurenstde, dieander
stratosphéarische@zonchemideteiligtsind,wie HCI, C10, HNO3 undOzon
selbst.DesweiterenwerdenUbemgangevon denchemischinertenMolekiilen
N2O, CH3Cl und Wasserdampfsawie schwéachereSignalevon HO,, BrO
und HOCI abgedecktDie Signalewerdenunter einemZenitwinkel von 78°
aufgenommenlm ASUR Frequenzbereictvird die Strahlungstarkvon Was-
serdampfabsorbiert.Da Wasserdamphauptsachlichin der Troposphérast,
wird dasAsuRr-Instrumentauf einemFlugzeug pei einerFlughéhevon 10km
oderhoherbetriebenAus der DruckverbreiterunglergemesseneBmissions-
linien kdnnenvertikaleProfile UbereinenHdhenbereiclvon 15 bis 50km, mit
einervertikalenAuflosungvon 6 bis 12km bestimmtwerden.

Seit der erstenMelRkampagnem Winter 1991, im Rahmendes EASOE-
ProjekteshatdasAa sur-InstrumentanallengrofRerereuropaischergrktischen
MelRkampagnereilgenommenAls Plattform diente bisherdas Forschungs-
flugzeugFalcondesDLR (DeutschegZentrumfir Luft- und Raumahrt). Bei
derletztenMelRBkampagném Winter 1999/2000jm Rahmendeseuropéisch-
amerikanischermrHESEO 200050LVE Projekteswar ASUR erstmalsauf der
NASA DC-8 eingebautEin Uberblick iber die Teilnahmean den einzelnen
Kampagnenst zumBeispielin von Kénig (2001)zu finden.

In all denJahrenvurdedasinstrumentkontinuierlichweiterentwiclelt und
verbessertSo hatder Einbaueinesmit flissigemHelium gekuhltenMischers
zueinerVerbesserunderRauschtemperatuonurspringlichl2000K auf550
bis 1500K gefuihrt.DiesbedeutetineVerkirzungderMel3zeitum etwa einen
Faktor 100 beigleicherEmpfindlichkeit. Desweiterenwurdeder Frequenzbe-
reichvonurspringlicrewei Frequenzfensterim Bereichvon 620bis 650GHz
auf die heutigenkontinuierlich erreichbarer604,3 bis 662,3GHz erweitert.
AusfihrlicheBeschreiling der vergangenerKampagnerund der Instrumen-
tenentwicklungsindin Crewell (1993),Meesetal. (1995),Urban(1997),Bre-
mer(1997)undvon Konig etal. (2000)nachzulesen.
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2.2.1Aufbau

In Abbildung 2.2 ist das ASUR-Instrumentbei seinerbisherletztenKampa-
gne,eingebauin die NAsA DC-8 damestellt.In der linken Bildhélfte ist das
sogenanntérontendzu sehenjn demsichdie Kalibrationseinheitenpptische
Komponentenger Mischer, sovie die dazugehdrigélektronik befindenDas
RackaufderrechtenBildhalfte wird alsbadkendbezeichnetindbeinhalteim
WesentlicherdasSpektrometersavie einenComputerder zur Aufzeichnung
und Uberwachungder Messungemenutziwird.

Abbildung 2.2: Das ASUR-Instrument eingebautin die NASA DC-8 im Winter
1999/2000.Auf der linken Seiteist dasfrontend auf der rechtenSeite dasbadend
zusehen.

Die Signalegelangerdurchein FensterausHigh DensityPolyethylenzum
InstrumentDasFenstemwird anStelleeinesnormalenFlugzeugfenstersinge-
setztunderlaubtauf GrundseinerGréReunddesAbstandeslesfrontendszum
Fenstermaogliche Elevationswinlel zwischen5,5° und 19,8, waseinemZe-
nitwinkelbereichvon 70,2 bis 80,5 entsprichtDie Rackssindzur Dampfung
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von Vibrationenund St6Renauf Sho&mountsmontiert. Die Befestigungim
Flugzeugerfolgt auf den Sitzschienendie normalerweisdir die Befestigung
derPassagiersitzgenutztwerden.

2.2.2Frontend

Das Atmospharensignalird vom Fensteraustiber einendrehbarerSpiggel
in die Quasioptikeingeloppelt.Der drehbareSpiegel ermdglichtdie automa-
tischeKorrekturdesRollwinkels desFlugzeugesnnerhalbgeringerWinkel-
bereiche um so eine Beobachtunginter einemkonstanterkinfallswinkel zu
gewahrleistenDesWeiterenerfolgt iberdenDrehspigel die Kalibrationdes
Atmospharensignal®er MelRzyklusgliedertsichwie folgt:

cold — Antenne — hot — Antenne — cold — ...
Der Spiggel verharrtjeweils 2 Sekundernn jederEinstellung,sodal3ein voll-
standigerZyklus nach8 Sekunderdurchlaufenist. Die ,kalte Last” mit cold
load bezeichnetbestehtauseinem offenen Behélter der mit einem Absor
bermaterialausgekleidetund mit flissigemStickstof gefullt ist. Der flis-
sige Stickstof strahltmit einer Siedepunkt-€mperatuvon etwa 77,8K. Die
~warmeLast”, oderauchhotload bestehtiusAbsorbermateriadasbei Raum-
temperaturabstrahlt. Parallel werdendie Temperaturervon ,warmer” und
.Kalter Last” mit Hilfe von Temperaturfihleraufgezeichnegasieauf Grund
von Druckschwankungen,sovie Anderungenin der Raumtemperatufder
Temperatuin derFlugzeugkabineyariierenkonnen.

Die Signalevon Antenne kalterundwarmerLastwerdenvom Drehspigel
in die Quasioptikgelenkt.Durchdie zunehmend&trahlaufweitundpei niedri-
gerenFrequenzerist die geometrisch®ptik nicht mehranwendbarDies gilt
fur Bereiche,in denender Strahldurchmesseédeiner wird als dashundertb-
chederWellenlangeKlein (1993).Bei denvon ASUR gemesseneWellenlan-
genvonetwa0,5mm (entsprechen800GH2) ergibt sichsomiteineApparatur
vonetwa50mm. Eswird stattdessereineQuasioptikverwendetdie von einer
gaul¥formigerintensitatserteilungder Strahlungausgeh{Goldsmith(1982)).
In Abbildung2.3ist derprinzipielle Aufbauderverwendeter@Quasioptikwie-
demgegeben.

Die eingeloppeltenSignale durchlaufenzu Beginn einen Weglangenmo-
dulator, der fur eine ,Verschmierung’moglicher StehwellenzwischenKa-
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drehbarer Spiegel

Fenster mit Kalibrationseinheit

Abbildung 2.3: Prinzipskizzeder Quasioptik,mit KalibrationseinheitWeglangenmo-
dulatot SeitenbandfilteDiplexer und Dewar (ausBremer(1997).

librationseinheitund Fenstersomgt. Nachfolgendsind zwei Martin-Puplett-
Interferometer (Martin und Puplett(1969)) angebrachtim ersteninterfero-
meter welchesauchals Seitenbandfiltebezeichnewird, erfolgt die Unter

driickungeinesderbeidenSeitenbéndeHierzuwerdendie beidenSignalbén-
derunterschiedlictpolarisiertund dasunerwiinscht&ignalbandnittels eines
Gittersauf ein Absorbermateriabmgelenkt.Im zweitenInterferometerdem
Diplexer, erfolgt die UberlagerunglesSignalsdeserstenLokaloszillatos mit

demAtmospharensignal.

Das Signalwird anschlieBendiurcheine Linse auf den Empfangerfokus-
siert, der sichim Dewar befindet.Als Empfangemwird eine sis-Tunneldiode
verwendetdie sichdurchniedrigereRauschtemperaturayegenibeiShottky-
MischernauszeichnetDie sis-Diode, sawie ihre Vorgangerwurdenvon der
SpaceReseath Organisationof the NetherlandgSRON) entwickelt undwer-
den seit 1995 verwendet.Fur weitere Ausfiihrungenund eine genauereBe-
schreilung der sis-Diodensei hier auf Meeset al. (1995) verwiesen Neben
derDiodebefindetsichauchderersteVerstarlerim Dewar. Der Dewar ist mit
flissigemStickstof und flissigemHelium geftillt, wobei die einzelnenKam-
mern durch Vakuumvoneinandemgetrenntsind. Die Komponentersind auf
derBodenplattedesHeliumtanksangebrachtind werdensomitauf eine Tem-
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peraturvon etwa 4.2K gekuhlt.Die Temperatukannbei Bedarfnochweiter
auf2,7K abgesenkiverden,indemderDruck iberdemHeliumbadverringert
wird. Dies hat zwar eine Verbesserunger Empfindlichkeit des Systemszur
Folge, dochverkurztsich die Stand-und somitdie Mel3zeitdesInstrumentes
von gewvohnlichetwa 10 bis 11 Stunderauf etwa fiunf Stunden.
DasSystemausMischer, 1. Lokaloszillator Verstarkerunddemnachfolgen-
denBandpaldwvird als 1. Zwischenfrequenzitte(1. ZF) bezeichnetind stellt
die ersteStufevoninsgesamtirei Frequenzumsetzungear, in denendie Si-
gnalevon denurspringlichetwa 650GHz auf 2,3GHz, die Eingangsfrequenz
desSpektrometerberuntegemischiverden.Nachfolgendsind Eingangsund
EndfrequenzlereinzelnerZwischenfrequenzittendamgestellt:

Signal . 650 GHz "2 11,4+ 2,25 GHz 22F ..

N 1,OGHZ3£>F 2,3:|:0’8GHZSpektr_o>meter .

Des Weiterenist zur Veranschaulichungn Abbildung 2.4 ein Blockdia-
grammdererstenund zweitenZwischenfrequenzaittedesA SUR-Instrumentes
damestellt.

Mischer Isolator Mischer  Isolator Verstarker  Verstarker
Signal

Spektro-
= P

meter

Verstarker Bandpal

Abbildung2.4:Blockdiagramnder1. und 2. Zwischenfrequenate

Als Lokaloszillator wird in der erstenZwischenfrequenzitte ein Gunn-
Oszillator verwendet,der mittels einer Phase-Loked-Loop(PLL) Schaltung
frequenzstabilisiervird. Seit 1998wird ein Oszillator verwendetder einen
Arbeitsbereictvon 102,3bis 108,3GHz aufweist.Hierzuwird eine,voneinem
Synthesizeerzeugtd-requenzonetwa 100MHz in einemFerranti-Oszillator
um den Faktor 90 vervielfacht,bevor sie in den Gunn-Oszillatoreingespeist
wird, wo eineweitereVervielfachungum denFaktor 12 stattfindet Es erfolgt
eine weitere Verdoppelungund Verdreifachungder Frequenzwodurcheine
Lokaloszillatorfrequenzn einem Bereichvon 616,8 bis 649,8GHz erreicht
wird. SiehehierzuauchGleichungen(2.11)und(2.12)

VGunn = Vref -90 - 12+VZF,PLL1 (211)
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VLO = VGunn * 2+ 3. (2.12)
vres ist das vom Synthesizererzeugte Signal von etwa 100MHz.
vz pLL ISt ein Referenzsignalon 100MHz, dasin derpLL stabilisiertwird
und womit wiederumder Gunn-Oszillator(vg..,) frequenzstabilisiertvird.
vro istdaseigentlicheLokaloszillatorsignal.

2.2.3Backend

Die ersteund zweite Zwischenfrequenzvird im frontenderzeugtmit einer
Endfrequenzon 3,7+1,0GHz DieseFrequenaat,historische”Griinde.Das
ASUR badkendwurdein denvergangenedahrerauchzusammemit anderen
frontendggenutztSowurdein diesemZusammenhangn Jahrel994dasOH-

RadiometerdesDLR betrieben,dasbei einer Frequenzvon 2,5THz arbeitet
(siehehierzuUrban(1997)).Desweitererwurdeein 500GHz Radiometedes
Rutherfod AppletonLaboratory (RAL) verwendetunteranderemim Rahmen
von HIMSPEC Il (High- and Midlatitude Speciationof Chlorine and Nitrogen

Familieg im Fruhjahr1999,dasspeziellaufdie Messungewon BrO optimiert
ist.

Die wesentlichenrKomponentenm bacdkend sind nebender dritten Zwi-
schenfrequenzaittedie Computereinheitsowie ein Akusto-optishes-Spekui-
meter (A0S). In der Zwischenfrequenzitte wird das eingehendeSignal
von 3,741,0GHz auf die Eingangsfrequenz des A0S, von
2,3+0,8GHzheruntegemischundderLeistungspgelangepalt.

Die eingehendersignalewerdenin demAos in ein Ultraschallsignaum-
gewandeltund auf einen optisch transparenterKristall gelenkt. Ein Laser
strahl,erzeugtvon einerbei 30,9 C temperaturstabilisiertelbaserdioddeuch-
tet denKristall gleichméaRigaus.Durch die Ultraschallschwingungewerden
Dichteschvankungenm Kristall henorgerufendie eineVeranderunglesBre-
chungsindgeszur Folge haben.Der somitwie ein Brechungsgittewirkende
Kristall beugtdasmonochromatischeaserlicht,welchesauf einerhinterdem
Kristall befindlichenccb-Zeile abgebildetwird. Die Beugungerfolgtin Ab-
hangigleit von der anliegendenMikrowellenfrequenzwobei die abgelenkte
Lichtleistungproportionalzu der eingestrahlteMikrowellenleistungst. Die
Leistungwird in eineAnzahlvon countsumgesetztdie ausgelesewiederum
in ein Spektrumzur weiterenBearbeitungiberfuhrtwerdenkénnen.
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Ein in dasA0s integrierter Kammgeneratoerzeugtein festesSpektrum,
dasalle 100MHz ein -férmiges Signal aufweist.DiesesSignalist jederzeit
zuschaltbaundwird fur die Frequenzeichungerwendetum Anderungerin
derInstrumentencharakteristikum BeispielthermischeDriften deroptischen
Komponentenbertcksichtigerzu kbnnen.

Insgesamumfal3tdasaos 1728Kanéalemit einerjeweiligenBandbreitevon
0,89MHz, alsoeinergesamterBandbreitevon etwa 1,5GHz Eswurde 1994
im Observatoie de Paris-Meudonm RahmereinesesA Projektesentwickelt
undist seit1995ein festerBestandteidesA sur-InstrumentsEine ausfuhrli-
chereBeschreibingist zumBeispielin Rosolenetal. (1994)gegeben.

2.2.4Zusammenfassung

In der jetzigenKonfigurationdeckt dasASUR-Instrumenteinen Frequenzbe-
reich von 604,3 bis 662,3GHz ah In Abbildung 2.5 ist eine Modellrech-
nungdesEmissionsspektrunderAtmosphardur eineBeobachtungshéhen
10km damestellt DasSpektrumwird dominiertvonvielenstarkenOzonlinien,
sowie einergrofRenwWasserdampflinibei 620GHz

160
130 B
100 ~
- I

40 -

Ty [K]

600 620 640 660
Frequenz [GHz]

Abbildung2.5:Modellrechnunglesvon ASURr abgedecktefrrequenzbereichdgr eine
Flughthevon 10km und einemBeobachtungswirdd von 12°, beziehungsweis@&8®
Zenitwinkel (adaptieriausvon Konig (2001)).

Dergesamtd-requenzbereickannjedochnichtsimultangemessewerden,
davor allem dasAos mit einereffektiven Bandbreitevon etwa 1,5GHz dies
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nicht gestattetFur die Messungverschiedenepurenstdk ist daherein Um-
schalterundein erneute®ptimierenunumganglichDie Tabellen2.1und2.2
zeigeneine Uberblick der Molekiile mit dendazugehdrigeiEinstellungerfur
den erstenund zweiten Lokaloszillator sovie des Seitenbandfiltersyie sie
wahrendder THESEO 200050LVE Kampagnem Winter 1999/2000verwen-
detwurden.

Tabelle2.1: UbersichiderMolekiileundderzugehorigerEinstellungervon Synthesizer
und 2. Lokaloszillator sowie denresultierendeVertenfiir denerstenLokaloszillator
und die ersteZwischenfrequenzjie im RahmendesTHESEO 200050LVE Projektes
verwendetvurden

Synthesizer

Molekdl frequenz 1.LO 1.ZF 2.LO

[ MHZ] [ GHz] [ GHz] [ GHz]
HNO3 (606) 95,30864 618,19999 11,48000 15,18000
HOCI (613) 96,35494 624,98001 11,38000 15,08000
HOCI (636) 96,30710 624,67001 11,20000 14,90000
CH3C1(637) 96,39429 625,23500 11,76500 15,46500
H20 (617) 97,03704 629,40002 11,60000 15,30000
H-20O (619) 97,22222 630,59999 11,50000 15,20000
H20O (620) 97,40741 631,80002 11,40000 15,10000
HCI (625) 98,30247 637,60001 11,68249 15,38249
Cl10 (649) 98,30247 637,60001 11,84809 15,54809
Cl10 (shift) 98,30247 637,60001 12,05000 15,75000
N2O (652) 98,83225 641,03298 11,80000 15,50000
H20O (658) 99,69136 646,60001 11,40528 15,10528
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Tabelle2.2: Ubersichtder Molekiile und der zugehérigerLinien- und Mittenfrequen-
zenim Signalbandsawie Linienstéarle und Seitenbandeinstellundje im Rahmerdes
THESEO 200050LVE Projektesrerwendetvurden

Mittenfrequenz Linien- Seitenband-
Molekl Signalband frequnz Amplitude einstellung
[ GHZ] [ GHZ] [K] [ wm]
HNO; (606) 606,71999 606,80000 4,50 14,260
HOC1 (613) 613,60001 613,60000 0,36 14,222
HOCI (636) 635,87001 635,90000 0,20 14,105
CH3Cl1(637) 637,00000 637,00000 1,30 13,618
H->O (617) 617,80002 617,80000 208,00 14,202
H20 (619) 619,09999 619,10000 208,00 14,668
H>O (620) 620,40002 620,40000 208,00 14,423
HCI (625) 625,91752 625,91751 17,30 13,924
Cl10 (649) 649,44810 649,44809 2,50 14,283
C10 (shift) 649,65001 649,44809 2,50 14,281
N-O (652) 652,83298 652,83300 8,00 13,759
H20O (658) 658,00529 658,00528 18,00 14,226







3 Datenauswertung

Die Messungemmit dem AsSUR-InstrumentergebenSpektren,die aus einer
Uberlagerungvon emittiertenSignalender Spurenstde ausallen Hohenbe-
reichenoberhalbder Mel3hthebestehenDas Ziel ist jedoch,Aussagenmniber
eineVerteilungder Spurenstde tberdie Hohezu treffen. Hierbeimachtman
sich eine Eigenschafder elektromagnetischeStrahlungzu Nutze.Die Form

der Signaleund damit die Form der Linien in den Spektrenvariiert in Ab-

hangigleit von der Hohe,in der die Strahlungemittiert wurde. Die von dem
Instrumentgemessen&trahlungstellt somiteine Uberlagerungler einzelnen
Beitrdgeausdenunterschiedlicher6hendar. Diesewerdenmit Hilfe vonma-

thematischerMethodensepariertund hohenabhangig®rofile von Volumen-
misdungsverhaltnissefvMR) derjeweiligen Spurenstde konnengevonnen
werden.

3.1 Elektr omagnetischeStrahlung

Die Sonne,wie auchdie Erde habenbei der Abstrahlungvon elektromagne-
tischerStrahlungnaherungsweisdie gleichenEigenschaftenvie ein schwar-
zer Korper. Die StrahlungdesKaorpersfir eine bestimmteTemperaturund
Frequenz wird durch die Planck-Funktion beschrieben (vergleiche
Gleichung(2.5)).

Ist ;f;—VT < 1 sokannderExponentialtermn derPlanck-Funktiordurchdie
Rayleigh-Jeans-Naherumegsetztwerden:

hv hv
e:cp(kBT> ~1+ el (3.1

Eingesetzin (2.5) emibt sich damit ein direkter proportionalerZusammen-
hang zwischender Strahlungsleistungind der TemperaturUmgestelltnach

45
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derTemperatuergibt sichdamitdie sogenanntélelligkeitstempeatur

62

= 5o
die proportionalzu der Temperatuist, die einerStrahlungsleistun@, (T") ei-
nesschwarzenKadrpersentspricht.Obwohl die Rayleigh-Jeans-Né&herurfgr
Wellenlangenab etwa 1 mm (entsprechen@00GHZ2) ihre Gultigkeit verliert,
wird die Leistungtrotzdemin der Regel in Helligkeitstemperatuangeeben.
Dazuwird die abgestrahlté eistungl, der Strahlungsleistund, (T') gleich-
gesetzundesfolgt:

02

Tp B,(T), (3.2)

3.2 Strahlungstransfer im Submillimeterbereich

Der Strahlungstansferist bestimmtdurch Absorption, Emissionund Streu-
ung and Teilchen.Die Streuungwird im Submillimeterbereichn der Regel

vernachlassigtla der Querschnitider streuendeeilchenwesentlichkleiner
alsdie Wellenlangast (Wallaceund Hobbs(1977)).DieseAnnahmetrifft flr

StreuunganHintergrundaerosolenu, verliertjedochbei der Streuungn Wol-

kenanGultigkeit, wie Buhleretal. (1999)gezeigthabenEin Grol3teilderMes-
sungendesAsuUR-Instrumentesvurdein polarenBreitendurchgefuhrtwobei
die oberhalbder FlughdheauftretendeiVolken in der Regel nur PSCs sind,
derenPartikel eine GroR3evon bis zu 20um (Fahey et al. (2001)) erreichen
kénnen.Der Einfluf3 der Streuungan diesenPartikel wurde auf Grundihrer
geringenGrof3eund geringenKonzentratiorebenélls in dendamgestellterer-

gebnisserieserArbeit vernachlassigt.

3.2.1Die Strahlungstransfergleichung

Unter Vernachlassigungon Streuungergibt sich folgendedifferentielle For-
mulierungder Strahlungstransfgieichung:

dl,

K = —onIV —I— O[VB,/<T) y (34)



3.2 STRAHLUNGSTRANSFER IM SUBMILLIMETERBEREICH 47

mit der Intensitat / und dem Absorptionskbeffizienten a. Der Quellterm
oy, B, (T), derdie thermischeEmissionder Atmosphérebeschreibtsetztsich
ausderWichtungder Planck-FunktionB, (") mit denAbsorptionskefizien-
tenzusammen.

Fur die gemessenéntensitat/,, in Zenitrichtungbei einer Beobachtungs-
hoheh ergibt sichdaraudie integraleForm der Strahlungstransfgteichung:

Iw)=1Iy-e 7 4 / o, - B, (T(s)) - e 9., (3.5)
h
Der 1. Term setztsich ausder Hintergrundstrahlung, und derenAbschwa-
chungdurchdie sichoberhalbderBeobachtungshohaefindlicheAtmosphare
zusammenDer 2. Term beinhaltetdie integrierte Strahlungsintensitén der
Positionh, abgeschwackdurchdie Selbstabsorptioder AtmosphareHierbei
ist die Opazitatr gegebemmit:

!

T,(s, s'):/ a,(s')ds" . (3.6)

3.2.2Absorptionskoeffizient

Der Absorptionskeffizient o beschreibtdie Wechselirkung der Strahlung
mit denSpurenstdenin der AtmosphareEr ergibt sichalseineFunktionvon
Druck (p), Temperatu(7’) und TeilchenzahldichtegV, ausdem Produktvon
TeilchenzahldichtetemperaturabhéngigeAbsorptionsquerschnittes, und
Linienform S

ay,; (0, T,N) =N -0o(v;,T) - S(vij,p,T). (3.7)

Auf die Definitiondieserdrei GroRersoll nunim Folgendereingegangerwer-
den.

Teilchenzahldichte
Die Teilchenzahldichtemgibt sichausdemVerhaltnisvon der Molekilanzahl
n innerhalbdesVolumensl” undkanndurchdasVolumenmischungsarhéaltnis
(VMR) mit Hilfe desidealenGasgesetzemusgedriickiverden:

n DPpartial b
N=—= = -VMR. 3.8
\%4 kT kgT (3.8)
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Hierbei setztsich dasVolumenmischungsrhaltnisausdem Quotientenvon
Partialdruckder Spurengasand Gesamtdruckusammen:
VMR = Prartial (3.9)
p
Aus Gleichungen(3.7) und (3.8) folgt auch,dal3der Absorptionskeffizient
proportionalzumVolumenmischungsarhaltnisist.

Absorptionsquerschnitt
NachWaters(1976)ist der Absorptionsquerschniggegebemit:
3 2 ) .

oy, T) = T o (‘— —e‘ki—JT) g loy . (310
Er beschreibtlie druckunabh&ngigkinienstarke desUbemgangesinesMole-
kils vom Zustand: in denZustand;. Dabeisind E; und E; die Enegiender
beidenZustande und j, 1 derBetragdesDipolmomentesg; dasstatistische
Gewicht desunterenZustandessawie | ®;; |* die Ubergangsvahrscheinlich-
keit fir denUbergangvom Zustandi in denZustand;. Im Allgemeinenkann
manelektronischeRotations- Vibrationszustandgetrenntetrachterunddie
Zustandssumme€ desMolekulsemibt sichzu:

Q = Qet " Qrot " Quib - (311)

3.2.3Linienverbreiterung

Der dritte Faktor, der die Absorptionskeffizientenbestimmt,ist die Linien-
form . Sie wird durch eine Uberlagerungvon Druck- und Dopplenerbreite-
rung,sowie dernaturlichenLinienverbreiterungyebildet.

Naturliche Linienverbreiterung
Die Molekule in der Atmospharebefindensichin unterschiedlichangergten
ZustandenJederdieserZustandebesitzt wiederumeine begrenzteLebens-
dauer nachderdasMolekil durchspontan€emissionin einenandererEner
giezustandiberwechseltDie Unsicherheiter Lebensdaueit, fir denEner
giezustand\ F' ist durchdie Unscharferelatiogegeben:

At-AFE =~ i ) (3.12)
27
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Damitergibt sichfur die naturlicheLinienverbreiterungAv:
AE 1

AV =T R orAr

Auf die Linienform im Submillimeterwellenbereichat dieserEffekt jedoch

keinegrolReAuswirkung,dadieseVerbreiterungrernachlassigbaddein ist ge-
genubedennachfolgendeiverbreiterungsmechanismen.

(3.13)

Dopplerverbreiterung
Die thermischeEigenbavegungder Molekile in der Atmosphéareerfolgt mit
unterschiedlicherGeschwindigkiten, die im thermodynamischeleichge-
wicht einerMaxwell’'schenGeschwindigkits\erteilunggehorcht:

f<v>=( L )<L) (3.14)

2’/TkBT

Die Geschwindigkit v wird hierbeinur von der Temperaturl’ und der Mo-
lektlmassen bestimmt.Auf Grund dieserBewegungerfahrtdie von Mole-
kulen emittierte Enegie eine Dopplenerschieling der Frequenzv, bei einer
Geschwindigkit v, in Beobachtungsrichtung:

—_— (1 + “—c") . (3.15)

Hierbeiist v;; die Ausgangsfrequenzndc die Lichtgeschwindigkit. Aus den
Gleichungen(3.14) und (3.15) folgt nachNormierungdie gau3formigeLini-
enformderDopplenerbreiterung

v—uv;i\ 2
SDoppler(Va VijaT) = AlljD \/ ZTL?Q . €<—ln2-( AVDJ) > , (316)

mit einerHalbwertsbreite:

i 12kgT
Avp = 24 [2EB2
C m

n2. (3.17)

Aus Gleichung(3.17) ist ersichtlich,dal3 die Dopplenerbreiterungmit stei-
genderTemperaturund zu gro3ererFrequenzeimin zunimmt. Auf Grundder
geringenTemperaturschankungenn einemBereichbis 100km H6he, ist die
Dopplerhalbwertsbreit@ahezukonstant.Bei einer Frequenzvon 649GHz,
diesentsprichin etwaderFrequenziervon ASUR gemessene@lO-Linie, be-
tragtsieknapp0.6 MHz undbeeinfluRim Wesentlicherie Messungoberhalb
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einerH6hevon etwa 60km.

Druckverbreiterung
Derwesentliché/erbreiterungsééktin deruntererAtmospharest die Druck-
verbreiterung.Sie entstehtdurch die Kollision von Molektlen miteinandey
wodurchsich die Lebensdaueder jeweiligen Enegiezustandererkiirzt. Bei
steigendenDruck zu geringererH6henhin, verkirztsich die freie Weglange
dereinzelnenMolekile unddie Wahrscheinlichkit fir Sto3ewachstan.

EinegangigeNaherunglerLinienformim Submillimeterbereickst die Lor-
entzForm:

Srorent:(V,Vij; p, T') = . (L)Q Avy . (3.18)
’ T ™ \ Vij (V — l/ij)Q + AV%
Siewird mit Hilfe deriImpactNaherungqausdervanVledk undWeisslopf Lini-
enformder DruckverbreiterungabgeleitetBei der ImpactNaherungwird an-
genommengaldie Zeit zwischerzwei Sto3ersehrviel groRerist, alsdie Zeit,
die ein StoRbenotigt.Bei derLorentzForm (Gleichung(3.18) ist zubeachten,
dasdie Halbwertsbreiteeine Temperaturabhangight besitzt,die gegebenist
durch:
p (T\"

Av, = Ay, - (To) : (3.19)
Hierbeiist Av,, derDruckverbreiterungsparaeterbeil’ = 7 undbeip =
po. Der Exponents wie auchAv,, missertheoretischberechnebderdurch
experimentelleMessungerbestimmtwerden,um die Linienverbreiterungoe-
rechnerzu kdnnen.

Ein weitererEffekt desDruckesist die Druckverschielbing, die bei Linien,
die Uber einengréfRerenHdohenbereiclgpemessemwerdenzu einer asymme-
trischenVerformungder Linien fihren.Eine Bestimmungder Druckverschie-
bungausexperimentellerDatenist zumBeispielin von Kénig (2001)gegeben.

Effekti ve Linienverbreiterung
Da, wie schonerwéhnt,die naturlicheLinienverbreiterungn dem Submilli-
meterwellenbereichur einenvernachlassigbddeinenBeitragzur Linienver-
breiterungliefert, wird in der Regel die effektive Linienform als eine Faltung
von Doppler (Gleichung(3.16) und DruckverbreiterungGleichung(3.18)
berechnetDieseresultierendd-unktionfir die effektive Linienverbreiterung
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wird als\Voigt-Formbezeichnet:
SVoigt = / SDoppler(V - Vl; Vij)SLorentz(V; V/)dV, . (320)

Im Submillimeterwellenbereictird in Troposphéareind Stratosphéareerwe-
sentlicheAnteil ander effektivenLinienform von der Druckverbreiterungoe-
stimmt. Erst ab der Mesospharewo der Druck starkabgenommetnat, wird
die Dopplenerbreiterungdominant.In Abbildung 3.1 ist zur Verdeutlichung
die effektive Linienform fir ein Signaldamgestellt,dasvon Quellenin dreiun-
terschiedlichetHdhenerzeugtwird.

J\¥ 35 km

Frequenz

A 25 km

Frequenz

Intensitat

Intensitat

15 km

Intensitat

Frequenz

Abbildung 3.1: Ein Beispielfir die Linienform der Intensitatenvon Signalquelleraus
drei unterschiedlicheidhen(ausBremer(1997)).

3.2.4Kontinuum

Ein weiterenBeitragzu dengemessene8pektreriefern nebendenreinenSi-

gnallinienKontinuumsabsorptioneZu demKontinuumtragenzum Beispiel
nichtresonantébsorptionen die durch StéReinduziert wurden,sowie auch
Flanken von weit entferntenMolekdillinien mit bei. Im Frequenzbereickdes
ASUR-Instrumentesragenim Wesentlicherdie Molekilevon Sauerstdf(O.),

Stickstof (N3) und WasserdampfH-O) zu der Kontinuumsabsorptiohei.
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Far die Auswertungderfur dieseArbeit relevantenDatenwurdedasKonti-
nuumsmodellvon Liebe verwendet, das fir einen Frequenzbereichbis
1000GHz Gultigkeit besitzt(Liebeetal. (1993)).

Ausfuhrlicherelnformationen,sowie eine Gegenuberstellungler verschie-
denerModellezur KontinuumsberechnurgindzumBeispielin Buhler(1999)
gegeben.

3.3Inversionder Strahlungstransfergleichung

Wie in denvorherigenAbschnittenbeschriebemverdenvon demInstrument
Linienspektrender SpurengasaufgezeichnetDas Ziel ist jedoch, mit Hilfe
derLinienformaufdie vertikaleVerteilungdereinzelnerSpurenstde, zuriick
zu schliel3en.

Hierzuwird ein Vorwartsmodelhufgestellin demdie gemessen8trahlung
y alseineFunktionvon Spurengasprofilea undModellparameterh beschrie-
benwird:

y = F(z,b). (3.21)

Die Modellparameteb umfasseralle Vorgabengdie fir die Inversionnotwen-
dig sind,wie zumBeispielDruck-undTemperaturprofilendspektroskpische
Parameter

Um die Spurengasprofile zu erhaltenmuf3nundie Strahlungstransfetei-
chunginvertiertwerden DaslInversionsmodella3tsichdannschreiberals:

e =|y— F(z,b)|. (3.22)

Hierbeiist ¢ die Differenzzwischendergemessene$trahlungsleistung und
der, mit Hilfe einesVorwartsmodellderechneterstrahlungsleistund”(z, b).
Die Parameterdie mit einem” gekennzeichnesind, werdenvon dem Modell
berechnetbeziehungsweisgehenmit begrenzterGenauigleit in die Modell-
rechnungnmit ein.
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3.3.1Die Inversionsmethode

Da die MessungereinengewissenMel3fehlerbesitzendie zusatzlichmitein-
anderkorreliertsind, muf3eineKovarianzmatrixS eingefiihrtwerden.Um das
inverseProblemzu l6sen,muB nun der mittlere quadratisché&ehlery? mini-

miertwerden:

X* = (y— F(z,0)7S: (y — F(x,b)). (3.23)

DieseMinimierungfuhrt jedochzu keinerstabilenLosung,so dalRzusatzli-
cheNebenbedingungegingefuhrtwerdenmissenDieserfolgtin Formvona
priori InformationerderenDifferenzzudemSpurengasprofit ebenélls mini-
miert werdenmul(3.Die Wichtungdera priori Informationkannmit Hilfe der
a priori-KovarianzmatrixS; vorgegebenwerden.Fur die resultierendeZiel-
funktion gilt dann:

Z = (y— F(z,b)"S. ' (y — F(,b))

+(z — .rapTi)TS;l(l' — Tapri) - (3.24)

Die Minimierung der Abstandsquadratevird im allgemeinenals least
squae VerfahrenbezeichnetDie ErweiterungdieserMethodeum a priori
Informationenwie siein der Fernerkundungebrauchtvird, ist unterder Be-
zeichnungOptimal EstimationMethode(0EM) bekanntFir eineausfihrliche
BeschreibngderzugrunddiegenderiTheorieseihierauf Rodgerg1976)und
Rodgerg1990)verwiesen.

3.3.20ptimal Estimation

Im einfachsterfall, wenndie Absorptionvernachlassigbédein ist, kanndas
Vorwartsmodellmit einer linearenGleichungbeschreiberwerden,in der K
derGewichtsfunktionentspricht:

y=K-x. (3.25)

Der optimale Schatzwerder Zielfunktion fur denlinearenFall ergibt sich
dannmit:

&= (KTS:'K +5,; 1) ' (KTS-'y+ S, ). (3.26)
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Im Falle einer schwachenNichtlinearitat des Parameterse folgt ausder
Taylor-Entwicklung um einen Linearisierungspunkt:,, unter Vernachlassi-
gunghdhererOrdnungen:

Y~ F2n,0) + Jo, (x — x). (3.27)
Die Gewichtsfunktion K wird hierbeidurchdie Jacobimatrix/ am Entwick-
lungspunktz,, ersetztund ist gegebendurch die partiellen Ableitungendes
VorwartsmodellsxachdenParametern:

J;j = M ] (3.28)

" 8£Cj
Im Geggensatzu denGewichtsfunktionenm linearenFall, besitztdie Jacobi-
matrix eine Abhangigleit gegentbedenSpurengasprofilen.
Die iteratve Losungder Zielfunktion aus Gleichung (3.24) ist gegeben

durch:

s — in = [JT STV, 4+ 5717

[T ST = Fan, b) + 7 aprs — )] (3.29)

Als Startprofilwird haufigdasa priori Profil verwendetDer Abbruchder Ite-
ration erfolgt, wenn ein bestimmterWert fir die Anderungder Zielfunktion
unterschritterwird. DiesesVerfahrenwird in der Literatur auchals Newton-
Iteration bezeichnet.

Der wesentlicheAufwanddesiterativen Verfahrensbestehtn der numeri-
schenBerechnunglerWichtungsfunktionenglie durchdie Jacobimatrizege-
gebensind.Die EntwicklungeinerschnellererMethodezu ihrer analytischen
Berechnungwie sie auchfur die in dieserArbeit durchgefuhrterinversionen
genutztwurde,ist in von Kénig (2001)gegeben.

3.3.3Fehleranalyse

Fur eineFehleranalyséerInversionwird dasVorwartsmodell; linear entwi-
ckelt undmanerhalt,mit demMeffehlers,:

.. OF oOF
y—yn—a—x(az—xnw%(b—bn)ﬂy. (3.30)
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Als Linearisierungspunki,, wird von nunandie a priori Informationz,,;
verwendetSomitergibt sichfir denGesamtfehlederInversion,alsoder Dif-
ferenzzwischengeschéatzteriVert & und,,wahrenWert” x:

& — 1 =Dyey + (A—I)(x — Tapri) + DyJy(b — ). (3.31)

I ist die Einheitsmatrixund D die Beitragsfunktionsmatrixdie den Zusam-
menhangwischendemBeitragdesMelRwertey zu denWertenvon x wieder
gibt:

Dy = (JFST T, + 570 T ITs (3.32)

Die AuflosungsmatrixAveraging kernelmatrix) A beschreibschliel3lichden
Zusammenhangon a priori InformationenundderMessung:

A=DyJ,=1— (J'S7 I, + 8717 s;t. (3.33)

Der resultierendegsesamtfehleder Inversionsetztsich somitausdrei Ein-
zelfehlernzusammen:

Melfehler
Der Einflu desMefl3fehlerss,, wird durchdenersteTermin Gleichung(3.31)
D,e, beschriebenDamit ist der Beitrag der FehlerlovarianzmatrixS. der
Messungzu derInversion:

Su = DyS.D. . (3.34)

Glattungsfehler
DerzweiteTermin Gleichung(3.31)beschreibtlenFehler derdurchdie Glat-
tungdesSpektrumsrerursachwird. Hierbeiwerdendie Mel3wertex mit den
a priori Wertengefaltet und somit tiber einengewissenHohenbereichver
schmiert”:

t=Ax+ (I — A)xg. (3.35)

DieseFaltungwird durchdie Auflésungsfunktionwiedegeben.lm Idealfall,
wenn die Messungerunabhéngigvon dena priori Informationensind, ent-
sprichtdie Auflosungsmatrix der Einheitsmatrix.Des weiterenkann der in
Gleichung(3.35) wiedegegebeneZusammenhangenutztwerden,um Mes-
sungenvon Instrumentermit unterschiedlichguter Hohenauflésungnitein-
andervergleichbarzumachenHierzu werdendie hoheraufgeldsteiMessun-
genmit derAuflésungsmatrixderandererMessungemgefaltet. DieseMethode
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wurdeauchin denVergleichenvon Messungengie im RahmendieserArbeit
prasentiertverdendurchgefuhrt.
Der durchdie Glattungder Profile bedingteFehlerfir denLinearisierungs-
punktz,,,; ist somitgegebendurch:
Se=(A-1)S

Tapri

A-DT. (3.36)

Modellparameterfehler
Im drittenundletztenTermin Gleichung(3.31)wird dersystematisch&ehler
der Modellparametem der Inversionwiedeigegeben Er beinhaltetdie Unsi-
cherheiterund Fehler mit denendie Modellparametemwie zum Beispiel Ab-
sorptionskeffizientenoderauchTemperaturprofildekanntsind. Die resultie-
rendeFehlerlovarianzmatrixfir denModellparameterfehlegrgibt sich somit
Zu:

Sp =Dy JyS,D. J] . (3.37)

Gesamtfehler
Der Gesamtfehleder Inversionkann noch einmal aufgeteiltwerdenin den
gesamterstatistischerFehler der durch die Summeder Kovarianzmatrizen
von Mel3-und Glattungsfehlegegebenist:

Sstat = SJW + SG! (338)

sovie denGesamtfehleder Inversion.Diesersetztsich ausder Summealler
bisherangefiihrterFehlerlovarianzmatrizezusammen:

Sges = Sstat + SP = SM + SG + SP . (339)
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4 MelRkampagnen1998/199und
1999/2000

Die beidenletztenKampagnerunterBeteiligungdesA sur-Instrumentesva-
renim Winter 1998/1999%ie européischeiiMmsPEC Kampagneund im Win-
ter 1999/2000in europaisch-amerikanisch&ooperationdie THESEO 2000/
SOLVE Kampagne

In den beidennachfolgenderUnterkapitelnwerdendie unterschiedlichen
meteorologischeBedingungerder beidenKampagnerdargestellt,sowie ein
Uberblick iberdie durchgefiihrteMeRfliigegegeben.

4.1HIMSPEC |

Die HIMsSPEC KampagndHigh- andMidlatitude Specificatiorof Chlorineand
Nitrogen Familieg war ein Unterprojektder européaischerrTHESEO Kampa-
gne (Third European StratosphericExperimenton Ozong und bestandaus
zwei TeilkampagnenHIMSPEC | wurde im Winter 1998/1999durchgefiihrt
undkonzentriertesichaufdie MessunglerChlor- und Stickstofverbindungen
in arktischerundmittlerenBreiten.HIMSPEC Il konzentriertesichauf mittlere
und subtropischeéreiten,um so dasZiel desTHESEO ProjektesdenEinflufld
von arktischemOzonauf dasOzonin mittlerenund subtropischemreitenzu
dokumentierenDiesezweite Teilkampagnevurde EndeApril 1999durchge-
fuhrt. Dabeiwar an Stelle desAsur-Frontendsein vom Rutherfod Appleton
Laboratory (RAL) entwickeltesundbei einerFrequenz/on ungefah’s500GHz
betriebeneg&rontendn die Falconeingebaut.

WahrendbeiderTeilkampagnebefandsich ebentlls dasoLEx-Instrument
desDLR mit anBord der Falcon, ein Lidar, welchesnebenAerosolriickstreu-
ungenauchOzonprofilemesserkann.

Die in dieserArbeit verwendeterDatenstammerausschliel3liclvon Mes-

59
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sungermit demAsuR-Frontend Entsprechentbeschran&nsichdie hier pra-
sentierterErgebnissewufdie HIMSPEC | Kampagne.

4.1.1MeteorologischeBedingungen

In Abbildung4.1ist die Temperaturentwicklungp deruntererStratospharéir
die Winter seitdemJahrel994/1995gezeigt.Zu erkennenist, dal3der Winter
1998/199erwarmsteWinter seitMitte der90erJahrewar.

220
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Abbildung4.1: Minimumtemperatureaufder46hPalsobarerausuk Mo Analysenfiir
die letzten6 Winter. Gestrichelteingezeichnesind die Bildungstemperaturevon NAT
(Tnar = 195K) undEis (Tkis = 188K). DasBild wurdeentnommeraus:Sinnhubeletal.
(2000).

Er war gekennzeichneturcheinenkaltenund starken Vortex, der sich be-
reits im Novemberentwickelt hatte (vergleichehierzu auch Abbildung 4.2).
EndeNovemberwurdedie fur die Bildung von NAT benotigteSchwellentem-
peraturly,r unterschritterundsomitdie Bildung von pscs moglich. Mitte De-
zemberkam esjedochzu einererstenErwarmungder Stratosphéarénnerhalb
despolarenVortex und einerdamit verbundenenAbschwachungler Wirbel-
starle . DiesePhasenielt bis Mitte Januaran,abwo die Temperaturenvieder
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sanlkenundsicherneutein starler polarerWirbel ausbildetemit Temperaturen
kleineralsT\,:. BereitsMitte Februatkkameszu einerzweitenErwarmungder
Luftmassendie letztendlichzum AufbrechendenpolarenVortex fuhrte.

In Abbildung4.2ist die FlachedesVortex mit einerWirbelstéarle vongroRer
38PVU alsschwarzeLinie fir die 475K Isentropedamgestellt.Die grauschat-
tierte FlacheentsprichderFlache jn derdie TemperaturenenSchwellenwert
Tyar unterschritterhatten.Der Vergleich mit denminimalenund maximalen
Flachender Vortexbedeckungder Jahre1996 bis 1999 zeigten,daf3sich im
Winter 1998/199Nur ein verhaltnismaligchwacherVortex entwickelt hatte,
derzudemsehrfriih zusammengebrochevar.

Ein detaillierterUberblickiiberdie meteorologischeBedingungenwahrend
derHiMsPEC | Kampagnemwird zumBeispielin EORCU(1999)gegeben.

25
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Abbildung4.2: ZeitseriederFlachedespolarenVortex (schwarzelLinie, pv> 38PVU),
sawie der Flachemit Temperatureminterhalbder Bildungstemperatufy.r (grauschat-
tiert) jeweils fur die 475K Isentropeim Winter 1998/1999 Ebentlls damgestelltsind
die minimale und maximaleVortexflachefir die Jahre1996 bis 2000 (ausEichmann
(2001)).
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4.1.2Kampagneniberblick

Wie bereitserwahntwurdendie MessungemlesASuR-Instrumenteson Bord

der Falcon ausdurchgefuhrtim RahmendesHIMSPEC | Projekteswurden
5 Mefflugedurchgefuhrtdie im Detail in Tabelle4.1 zusammengei3t, so-

wie grafischin Abbildung4.3 damgestelltsind. Die Grafik der Flugroutengibt

gleichzeitigauchdie maximaleReichweitederFalconwieder derenFlugdauer
auf4 bis 4,5 Stunderbeschrankist.
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Abbildung4.3: Die MeRfliigederFalconwahrendderHiMm sPEC | Kampagnem Winter
1998/1999.

Die 5 Melf3fligesetztersich aus2 TransferfligerewischenOberpaffenho-
fen, der Heimatbasigler Falcon und Kiruna, sowie aus3 lokalen Mef3flligen
von Kiruna auszusammenlm ZeitraumdesFlugfenstersyom 22. Januarbis
8. Februarl999,befandsichderVortex im Beginn der zweitenAufbauphase.
ErstzumEndederMelRkampagné&nfangFebruatin wurdedie Bildungstem-
peraturly,r von PSC’'s unterschrittendoch konntenkeine Messungennner
halbeinerpsc von ASuRr durchgefuhriverden.
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Die drei Lokalflugewurdenin Koordinationmit Ballonexperimentengest-
artetvon dernahgelegenenStationESRANGE aus,durchgefihrt.

Tabelle4.1: Ubersichtder MeRfliigedesA SUR-Instrumentesan Bord desForschungs-
flugzeugesFalcon des DLR, im Rahmender HIMSPEC | Kampagneim Winter
1998/1999.

Nr. Datum Start Dauer Flugroute Ziele
[UT] [h]
01 22.01. 10:32 3:13 Oberpaffenhofen Transfer
- Oslo- Kiruna mittlere/hoheBreiten
02 27.01. 04:53 3:10 stdlichvon Kiruna MIPAS/SFINX,
Cl0O Tagesgang
03 27.01. 10:45 3:30 suidwestlich C10 amMittag,
von Kiruna SAOz, Vortexrand
04 06.02. 10:25 3:50 nordlichundo6stlich TRIPLE, SAOZ,
von Kiruna BrO
05 08.02. 09:12 3:43 Kiruna- Oslo- Transfer
Oberphffenhofen mittlere/hoheBreiten

4.2 THESEO 200050LVE

Die soLVE/THESEO 2000Kampagnevurdeim Winter 1999/2000n amerika-
nisch- europaischeKooperatiordurchgefuhrt.

DasamerikanischesoLVE Projekt(sAGE Ill OzonelLossand Validation Ex-
perimenj} hattesich nebender ValidierungdessAcGe Il (StratosphericAero-
sol and GasExperimen} Satelliten-Experimentedie Untersuchunglesstra-
tosphéarische®@zorverlustezumZiel gesetztObwohl der StartdesSatelliten
verschobenverdenmuf3te wurdedie Kampagndrotzdemwie geplantdurch-
gefihrt.

Dasin KooperationstattfindenderHESeEO 2000 Projektwar eine Fortset-
zung desselbenProjektesausdem Vorjahr und verfolgte wiederumdie Un-
tersuchunglesEinflussesson arktischemOzonauf dasOzonin mittlerenund
subtropischemBreiten.
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4.2.1MeteorologischeBedingungen

Die Darstellungder Temperaturentwicklungn der unterenStratospharen
Abbildung 4.1 zeigt den signifikanten Unterschiedgegeniiberdem Winter
1998/1999Zwar war die anfanglicheEntwicklungder Temperatuwvergleich-
bar mit derim Vorjahr, bereitsAnfang Dezembemvurdedie fur die Bildung
von NAT bendtigteTemperatury,r unterschrittendoch an Stelle einer Er-
warmungwie im Vorjahr, sanlendie TemperaturemeiterunderreichterEnde
DezembedenSchwellenwerfl g;s, derzur Bildungvon pscs Typ Il notwendig
ist. DiesemeteorologischeBedingungerhieltenbisin die zweiteJanuarhalfte
an,in dereszueinerkleinerenstratospharischelaBrwarmungkam. Trotz dieser
Erwarmungbliebendie Temperaturerstabil auf einemNiveauzwischenT yr
und7Egis bis AnfangMarz.

Flache [10” km’]

NOV DEZ JAN FEB MAR APR MAI
Monat 1999/2000

Abbildung4.4: ZeitseriederFlachedespolarenVortex (schwarzeLinie, pPv> 38PVU),
sawie derFlachemit Temperaturemninterhalbder Bildungstemperatufyar (grauschat-
tiert) jeweils fur die 475K Isentropeim Winter 1999/2000 Ebentlls dagestelltsind
die minimale und maximaleVortexflachefir die Jahre1996 bis 2000 (ausEichmann
(2001)).

Der Vortex entwickeltesichetwasspateralsim VorjahrundzeigteEndeNo-
vemberin der unter Stratosphéareine wenigerstarke Entwicklungalsin der
oberen.Doch zwischenAnfangund Mitte Dezembeistabilisierteund entwi-
ckelte er sich zu einemstarkausgepragtervortex in der Stratosphar¢Man-
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ney und Sahutis (2000)).Die kurzeErwarmungsperioden Februarfihrte nur

zueinergeringflgigerStorungdesVortex, wobeier einengeringenTeil seiner
GroRReeinbuRtgvergleichehierzuAbbildung4.4).DereigentlicheZusammen-
brucherfolgteMitte Marz.

Im Vergleich mit dem Vorjahr hattesich im Winter 1999/2000ein starker
undeinegrol3eFlachebedeclenderVortex entwickelt. Die Temperatureiblie-
benflr einenZeitraumvon AnfangDezembelbis AnfangMarz unterhalbder
Bildungstemperatuvon NAT (Tya7). Lediglich der Zusammenbruclerfolgte
friher, alsschonin friiherenJahrerbeobachtetvurde.

Im Vergleich war der Winter 1999/2000einer der kaltestender letzten 10
Jahre(sieheauchAbbildung4.1).

4.2.2Kampagnenuberblick

Die THESEO 200050LVE Kampagnealiedertesichin drei Teilkampagnernyon
jeweils etwa drei WochenDauer:EndeNovemberbis Mitte DezemberMitte
bis EndeJanuarsavie EndeFebruatbis Mitte Marz. Somitwurdedergesamte
Winter und die Entwicklung despolarenVortex fastvollstandigvon seinem
Aufbau bis zum ZusammenbruclabgedecktDas ASUR-Instrumentnahman
allendrei TeilkampagnerrfolgreichanBord derNASA DC-8teil. Nebendem
ASUR-Instrumentwurdenvon 18 weitereninstrumenterMessungervon der
DC-8 ausdurchgefuhrtVertretenwarennebendrei Lidar-Geraten(die Ozon
und Aerosole,beziehungsweis@emperaturgemesserhaben),ein FTIR, SO-
wie ein weiteresMikrowellenradiometeund diversein siti-Geréte Bei einer
durchschnittlicherFlughdheder DC-8 von 10 bis 12 km wurdendie meis-
tenMessungenerin situ-Geratenaheoderinnerhalbder Tropopausenigion
durchgefuhrtDie MessungenlesFTIRs erfolgtenin Sonnenokkultationwéh-
renddasMikrowellenradiometelemperaturprofil@ufzeichnete.

Die Teilkampagnerbestanderjeweils aus zwei Transferflugenzwischen
Dryden,Kalifornien (naheLos Angeles),USA, derHeimatbasislerDC-8 und
Kiruna, NordschwedenDesweitererwurdenzwei mal finf und ein mal sechs
Lokalfligevon Kiruna ausdurchgefiihrtin Abbildung 4.5 sind exemplarisch
vier Lokalfliige sowie ein TransferflugeingezeichnetDie groReReichweite
der DC-8 von mehrals 10 StundenFlugdauerermoglichteMel3fligebis hin
zumKaltepoldesVortex, dersichim Dezembein derNahederinselnNovaya
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Abbildung 4.5: Funf ausgaahlte Flugrouten der DC-8 wéahrend der THESEO
200060LvE Kampagnel999/2000Der Ausgangspunkdler Lokalfliigewar die Basis
in Kiruna, Nordschweden.

Zemlyaund Franz-Josef-Lantbefand. DesweitererwurdenFlige von Gron-
land Gber Spitzbegen,zum Nordpol, oderauchbis weit nachRufZlandhinein
durchgefiihrtEinedetailliertAuffiihrungaller Fligeistin Tabelle4.2gegeben.
Ein erwdhnenswertezwischengll war der Durchflugdurchdie Aschevolke
deserstwenigeTagezuwor ausgebrochenevulkansHeklaauflsland,wahrend
desTransferflugeson DrydennachKiruna EndeFebruar2000.

Nebender DC-8 war im Januamund Marz dasStratosphéarenflugze gR-2
derNASA in Kiruna stationiert,mit 17 zumeistin situ-Instrumenteran Bord.
Desweitererwarendie Falconmit demoLEX-Instrumentsowie zwei weitere
europdaisché&lugzeugeeitweisevor Ort. ParallelfandeineReihevoneuropai-
schenund amerikanischerBallonstartsvon der nahgelegenenRaketenbasis
ESRANGE ausstatt.

Zusammenrdssendvar dassoLVE/THESEO 2000 Projektdie grof3tebisher
durchgefuhrteMelRBkampagnén derndrdlichenHemisphéaranit mehrals 500
WissenschaftleausEuropaJapandenUSA undKanada(EORCU(2000)).
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Tabelle4.2: Ubersichtder MeRfliigedesA SUR-Instrumentesan Bord desForschungs-
flugzeuge®C-8derNAsA, im RahmerderTHESEO 2000650LV E Kampagnem Winter

1999/2000.

Nr. Datum Start Dauer Flugroute Ziele
[UT]  [h]

01 30.11. 00:44 9:40 Dryden-Kiruna Transfer

02 02.12. 08:20 8:15 Spitzbegen-Gronland Cl10

03 05.11. 07:52 8:40 FranzJosefLand-Island PSC

04 07.12. 09:20 9:35 Fr.J.Land-Spitzbegen kalterPol, psc

05 10.12. 09:.01 8:25 Fr.J.Land-Spitzb-Gronland PSC

06 1212, 0950 9:35 NovayaZemlya-Spitzbeagen Aerosole

07 14.12. 07:53 8:15 UberNorwegen Vortexrand

08 16.12. 08:58 10:20 Kiruna-Dryden Transfer

09 14.01. 00:08 9:50 Dryden-Kiruna Transfer

10 16.01. 07:04 945 Fr.J.Land-Spitzbegen C10O-Aktivierung

11  20.01. 08:29 9:35 Norwegen-SpitzbNordpol ER-2,PscC

12 23.01. 07:46 10:05 BaltischeSee-Gronland ER-2,pPsc

13 25.01. 07:40 10:10 Spitzbegen-Sudnorwgen Vortexrand

14  27.01. 09:21 940 RuRland-Finland ClO-Entwicklung

15 29.01. 08:57 10:22 Kiruna-Dryden Transfer

16 27.02. 21:08 10:05 Dryden-Kiruna Transfer Hekla

17 03.03. 14:31 9145 Gronland-Spitzbgren kalterPol

18 05.03. 11:00 9:20 Spitzbegen-RulRland kalterPol, psc

19 08.03. 08:29 10:25 Finland-Novaya-Spitzb PSC

20 09.03. 14:00 9:40 Gronland-Island Vortexrand

21 11.03. 12:06 8:40 Novaya,RuR3land-Spitzb Cl10

22 13.03. 15:.00 8:40 Spitzb-NovayaSemlya Vortexrand

23 15.03. 0555 8:35 Kiruna-Seattle Transfer







5 Uberblick der MeRergebnissevon
CH3Cl1, NoO und Ozon

In diesenKapitel soll ein Uberblickiiberdie Ergebniss&lerAsur-Messungen
von Ozonund N, O wéhrendder HIMSPEC | Kampagnesowie zusatzlichvon
CHj3Cl wahrendder THESEO 200050LVE Kampagnegegebenwerden.

Die Einzelmessungewerdenzumeineninterpoliertaufdie 475K Isentrope
(fur NoO undCH3Cl), sortiertnachihrerjeweiligendquvalenterBreitedarge-
stellt, beziehungsweisals Flugmittelwertaufder475K Isentropgfur Ozon).
ZumAnderenrerfolgteineDarstellungn Formvon Mittelwertenderjeweiligen
TeilkampagnegetrennthachMessungemnnerhalbund au3erhalldespolaren
Vortex.

In Abbildung5.1ist die zeitlicheEntwicklungdespolarenVortex in Abhan-
gigkeit von der aquivalentenBreite fur die Winter 1998/1999und 1999/2000
wiedegegeben.Die Darstellungerfolgte fur die 475K Isentrope(dies ent-
sprichtin etwa 60hPabeziehungsweiseinerHohevon etwa20km). Die aqui-
valenteBreite ist ein Mal3 fir die LageinnerhalbdespolarenVortex. Dabei
wird die Flache,die von demVortex bedeckiwird konzentrischauf den Pol
projiziert. Der Vortexkern,dasGebietder gro3tenpv-Werte, lagesomitdirekt
auf demPol, oderauchbei 90° &quwvalenterBreite. Messungergleicherpv
habenentsprechendie selbeaquvalenteBreite unabhangigron ihrer realen
geographischeBreite.NachNashetal. (1996)wird eininnererundein aul3e-
rer RandiberMinimum undMaximumderzweitenAbleitungderpotentiellen
Wirbelstarle als eineFunktionderaquialentenBreite definiert.Die in Abbil-
dung5.1eingezeichneteveil3eLinie entsprichideminnerenRanddesVortex,
berechnehachNashetal. (1996).

Furdie Winter 1998/199und 1999/2000vurdejeweils ein mittlerer Rand-
bereichdesVortex zwischen55° und 70° dquialenterBreite errechnetMes-
sungermit eineraquialentenBreite geringerals 55° befandensich somitau-
Rerhalbmit groRerals 70° innerhalbdesVortex.

69
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Abbildung 5.1: Entwicklungder potentiellenWirbelstéarle auf der 475K Isentropeals

Funktionder dquvalentenBreite, aufgetragergegen den Tag desJahresOben: Win-

ter 1998/1999,unten: Winter 1999/2000.In weil3 eingezeichneist der innere Rand

desVortex, bestimmtausdemgréfRtenGradienterder pv (enthnommerausvon Kénig

(2001)).

5.1N,0

In Abbildung 5.2 sind die Mittelwerte der NoO Messungerder HIMSPEC |
Kampagne sovie die Mittelwerte der drei THESEO 200050LVE Teilkampa-
gnen,fir aul3erhallundinnerhalbdesVortex damgestellt.

Der Vemgleich der Messungerinnerhalbund auf3erhalbdes Vortex im Ja-
nuar1999zeigteineVeranderungm Profil, die durchdasAbsinkender Luft-
massezu erklarenund zu erwartenist. Der Grund hierfur ist, da3sich N.O
in derunterenStratospharenert gegeniberchemischermReaktionerverhalt.In
deroberenStratospharaimmt dageendasProfil durch Photolyseder Mole-
kule zugroRRererHbhenhin raschah Ein ahnlicherSachwerhaltist auchin den
Messungenm Winter 1999/2000zu beobachtenlm Vortex sinken die Luft-
massernwéhrenddesWinters kontinuierlich ab, was sich in den Messungen
widerspigelt. AuRerhalbdesVortex zeigendie Messungermin vergleichbares
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Abbildung5.2: GemittelteN, O Profilew&hrendderHimspPec | Kampagngoben)und
wahrendderTHESEO 200050LV E Kampagndunten).Links: Messungeaul3erhalldes
Vortex (aquivalenteBreite kleiner als 55°). Rechts:MessungerinnerhalbdesVortex
(&dquialenteBreite grof3erals 70°). Oben:Januamund Februar1999.Unten:schwarze
Linie: Dezemberl 999, graueLinie: Januar2000, helle graueLinie: Marz 2000. Die
Fehlerballenentsprecheder StandardabweichurdesMittelwertes.

VerhaltenHier werdenjedochbei gleicherHohegré3erévolumenmischungs-
verhaltnisséeobachtealsinnerhalbdesVortex.

Der Vergleichder beidenWinter zeigt, dafl3die Luftmassenm Januarl999
bei weitem nicht so starkabgesunknwarenwie im gleichenMonatdesdar
auffolgendenJahresDie Januarl999Messungerzeigenunterhallbvon 20km
Hohe Volumenmischungsarhaltnissedie zwischenden MeRwertenvon De-
zemberl1999und Januar2000lagen.Oberhalbvon 20km Hohe sind die Mi-
schungserhaltnissegenerellgro3eralsim Dezemberl999.Die Messungm
Januarl999aulRerhalllesVortex variiertim Volumenmischungsarhaltnisn-
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nerhalbder WertedesWinters1999/2000Dochdafir denWinter 1998/1999
nur eineEinzelmessungu Grundelag, sollte dasErgebnisnicht Gberinterpre-
tiert werden.

5.2CH;3Cl

Seit der Erweiterungdes Frequenzbereichegn ASUR im Jahre1998 kann
der Spurenstdf CH3Cl ebenélls gemessemwerden.Ein ersterVersuchwurde
wahrendderHiMsSPEC | Kampagnainternommenderjedochauf Grundzuge-
ringer Integrationszeitfehlschlug.So wurdenvom AsSUR-Instrumenterstmals
CHj3Cl1 SpektrerwahrendderTHESEO 200060LV E Kampagneerfolgreichge-
messen.

22.0 T
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Abbildung5.3: Links: typischesaufintegriertesSpektrumvon CH3 Cl, bestehermus40
Einzelspektrerfaufgenommeram 27. Februar2000).Die breite schwarzeLinie zeigt
die Anpassungler Vorwartsrechnun@n dasintegrierte Spektrum.Rechts:Vorwarts-
rechnungir CH3Cl.

In Abbildung5.3ist aufderlinken Seiteein typischesSpektrumdargestellt.
Hierbeiwurdenbereits40 Einzelspektreraufintegriert um dasRauscheritr
eine Auswertungentsprechenau verringern.Die Messungwurde auf dem
Transferflugvon Dryden nachKiruna, am 27. Februar2000, aul3erhalldes
Vortex durchgefiihrtEbenglls eingezeichneist die Anpassungler VVorwarts-
rechnung(glatte schwarzeLinie) an dasgemessen&pektrum.DasBild auf
derrechtenSeitezeigtdie selbeVorwartsrechnungor der Anpassungan das
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SpektrumZusatzlichsind hier die Spurenstdk gekennzeichnetdie innerhalb
desgenutztenFrequenzfensterkinien besitzenund somit bei der Inversion
von CH3Cl bericksichtigiverdenmuissen.
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Abbildung 5.4: Gemittelte CH3Cl1 Profile wahrendder THESEO 200050LVE Kam-
pagne.Links: MessungerauRerhalldes Vortex (aquivalenteBreite kleiner als 55°).
RechtsMessungeiinnerhalbdesVortex (dquivalenteBreite gréRerals 70°). Schwarze
Linie: Dezemberl999, graueLinie: Januar2000, helle graueLinie: Marz 2000. Die
Fehlerbalkenentsprecheder StandardabweichurgdesMittelwertes.

Abbildung5.4zeigtdie MittelwertederCH3 Cl Messungemlerdrei THESEO
200060LVE Teilkampagnentur aul3erhall{links) und innerhalb(rechts)des
Vortex. Die Profile innerhalbdesVortex zeigenkeine signifikante Variation
zwischenden einzelnenTeilkampagnenZu erwartenwére jedochein ahnli-
chesVerhaltenwie bei N2 O, auf Grundder Tracereigenschaftewon CH3Cl,
auf die in Kapitel 5.4 genauereingegangenwird. AufR3erhalbdes Vortex ist
ein leichtes Absinken der Luftmassenin den Profilen von Dezember1999
(schwarz)hin zuMéarz 2000(hell grau)zu erkennenDochauchhierist eswe-
niger starkausgepréagalsin demFalle von N,O (vergleicheAbbildung5.2).
Ein Blick auf Abbildung 5.10 zeigt, daRwahrendder Dezembemund Januar
TeilkampagnerkaumMessungervon CH3C1 durchgefiihriwurde.Die somit
zu GrundeliegendeStatistik, ausder die Mittelwerte berechnetvurden, be-
ruht auf einerbeziehungsweisewei Einzelmessungerktr denFall, dalZnur
eineEinzelmessungorlag, wurdestattderVarianz,der statistischd-ehlerder
Messungverwendet.
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5.30z0n

Abbildung5.5zeigtuberjeweils eineKampagnebeziehungsweiséeilkampa-
gnegemittelteProfilevon Ozon.Auf derlinkenSeitesinddie ProfileauRerhalb
desVortex wiedegegeberundauf derrechtenSeiteinnerhalb Die Profile,die
im Januar/Februat999aufgenommenvurden(obereReihe)zeigennur eine
leichte Abnahmeder Mischungserhaltnissen denVortex hinein. Diese Ab-
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Abbildung5.5: GemittelteOzon-ProfilewahrendderHiMmspPeC | Kampagngoben)und
wahrendderTHESEO 200060LV E Kampagndunten) Links: MessungemuRerhalldes
Vortex (aquivalenteBreite kleiner als 55°). Rechts:Messungerinnerhalbdes Vortex
(&quialenteBreite grof3erals 70°). Oben:Januamund Februarl999.Unten: schvarze
Linie: Dezemberl999, graueLinie: Januar2000, helle graueLinie: Mé&rz 2000. Die
Fehlerballenentsprecheder VarianzdesMittelwertes.

nahmen denProfilendesWinter 1999/200Q untereReihe)ist viel ausgeprag-
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ter. Zum anderernist innerhalbdesVortex einedeutlicheZunahmen denMi-
schungserhaltnisseroberhalbvon 25km Hohe mit fortschreitendenWinter
zu erkennenDieseZunahmast bedingtdurchdenTransportvon ozonreicher
Luft ausmittleren Breitenvon obenin den Vortex hinein und derenAbsin-
ken. Unterhalbvon 25km wurde eine Abnahmeder Mischungserhéltnisse
zwischenJanuarund Marz 2000 beobachtetdie als Ozonabbaltinterpretiert
werdenkann.

Im Vergleich mit dem Winter 1999/2000zeigt das Ozonprofilim Januar/
Februar1999innerhalbdesVortex fir den Hohenbereictbis 30km hdhere
MischungserhaltnisseOberhalbvon 30km entsprechesie denendesMérz-
mittelwertesvon 2000.AulRerhalbdesVortex stimmendie Mittelwertevon Ja-
nuar1999undJanuar2000rechtgut Uberein.

Die Flugmittelwerteauf der475K Isentropevon Januar/Februat999 (Ab-
bildung 5.6) zeigeneine rechtgrol3eVariation. Anzumerlenist, dafam 27.
Tag zwei Mel3fligedurchgefihrivurden.Die Variationdeutetauf einennicht
gut durchmischtenvortex hin, was sich auchschonin den N,O-Messungen
gezeigthatte.Ein Trendin denMessungenderein Anzeichenfir einenOzo-
nabbauwvare kannnichtausgemachierden.
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Abbildung 5.6: Entwicklung der Ozorvolumenmischung®rhaltnisse(vMR) in ppm
im Winter 1998/1999%emessenon ASUR als Funktionvom Tag desJahresl999,auf
der475K IsentropeDer31.Dezembefd998wurdeals TagNull gewvahlt. Die einzelnen
MessungernnerhalbdesVortex wurdenjeweils GibereinenMel3fluggemittelt.

Im Gegensatdazuist die VariationwahrendderTHESEO 200050LVE Kam-
pagne(Abbildung5.7) weit geringerinnerhalbderjeweiligen Teilkampagnen.
Die Mischungserhaltnissestreuenwvéhrendder erstenbeidenTeilkampagnen
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Abbildung 5.7: Entwicklung der Ozorvolumenmischung®rhéaltnisse(VMR) in ppm
im Winter 1999/2000gemesseron ASUR als Funktionvom Tag desJahre2000,auf
der475K IsentropeDer31.Dezembefd 999wurdeals TagNull gewvahlt. Die einzelnen
MessungemnnerhalbdesVortex wurdenjeweils tibereinenMe3fluggemittelt.

umungefahrdenselbenMittelwert. Im Marz 2000ist einedeutlicheAbnahme
gegenubedenVormonaterzu erkennen Ebentlls wurdeeine Abnahmezwi-
schendeneinzelnenMelfligeninnerhalbder Marz Teilkampagndeobachtet,
die aufeinefortwdhrendeAbnahmem Ozonzuriickzufihrenst.

Der Vemrgleich der beidenWinter zeigt, dasdie Flugmittelerte der Ozon-
Mischungserhaltnissem Winter1998/199%ufder475K Isentropem Schnitt
umO,7ppmhdherwarenalsim vergleichbarerZeitraumdeWinters1999/2000.

5.4 BestimmungdesVortexrandesaus
Tracer-Messungen

Die chemischeStabilitat von NoO und CH3Cl in der unterenStratosphéare
kannflr eine Abschéatzunglesinnerenund aul3ererVortexrandesherangezo-
genwerden.

N, O besitztin der Atmospharekeine Quellen,sondernwird von Bakterien
freigesetzbeziehungsweisanthropogerrzeugtzumBeispieldurchdie Ver-
brennungron Ol undKohle).Die langetroposphérischeebensdauearonmehr
als100JahrenNakazavaetal. (1997))ermdglichteinenTransporin die Stra-
tosphareUnterhalbeinerHohevon33km betragtdie Lebensdaueammernoch
mehralsein Jahr(WMO (1986)).In groRererHohenuberwigyt die Photolyse
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vonN>O, waszu einemsehrschnellemAbfall derVolumenmischungsarhalt-
nisseftihrt (vergleichezumBeispielAbbildung5.2).

Methylchlorid (CH3Cl) wird hauptsachlichvon natirlichenQuellen am
ErdbodererzeugtDie chemischestabilitat,savie die langeLebensdauevon
etwa 50 Jahren(WMO (1992))in der Troposphareind unterenStratosphére
ermdglicherdenTransporidesSpurenstdesbisin die StratosphareDie Pho-
tolysevon CH3Cl in groRernHohengilt alssignifikanteQuellevon nattrlichem
stratospharische@hlor (Hsuund DeMore(1994)).Die mit N»O vergleichba-
ren chemischerkEigenschaftensawvie die langeLebensdauemachenCH;Cl
ebensavie N, O zu einemTracerfir dynamische/eranderungeim derunte-
renStratosphére.

Betrachtetmandie MischungserhéaltnisselerbeidenSpurenstde beieiner
konstantempotentiellenTemperatursozeigenMessungemnerhalbdesVortex
geringereMischungserhéltnissals aul3erhalbFir die BestimmungdesVor-
texrandeswird ein Polynomdritten Gradesan die MelRpunkteangepal3tDie
OrtedermaximalenKrimmungergebendanndeninnerenundauf3ererRand.

FurVergleichszweck werdenBerechnunglesinnerenund aul3eren/ortex-
randesnachdemKiriterium von Nashet al. (1996)herangezogerDie Rander
werdenausder potentiellenWirbelstarle in Abhangigleit von der aquivalen-
tenBreitebestimmtDie EinbeziehunglerWindstarle entlangderpv Isolinien
stabilisiertdie BerechnungDie MaximaderzweitenAbleitungderpv ergeben
deninnerenundaul3ererRand.

Winter 1998/1999

N,O at 475 K in January 1999

$
? $

300F

N

[

o
T

VMR [ppb]
— )
w o
o o

I I

;
o %
M‘M{‘#

100 =

50k . . . —. .
30 40 50 60 70 80 90
equivalent latitude

Abbildung5.8: SamtlicheN>O-Messungewon ASUR im Winter 1998/1999Die N, O-
Volumenmischung®rhaltnissévmR) in [ pph, aufder475K IsentropesindalsFunk-
tion deraquialenterBreite daigestellt.Die schwarzenBalkengebendenausdenMes-
sungerabgeschatzteBereichfir denaul3ererundinnerenVortexrandwieder
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Die Darstellungder Einzelmessungeauf der 475K Isentropein Abbil-
dung 5.8 zeigt eine grof3eVariation der einzelnenMessungennnerhalbdes
Vortex. Dies deutetauf einennicht sehrgut durchmischtervVortex wahrend
derMel3periodehin, dadie Mel3werteum einenkonstanterMittelwert streuen
sollten.Esist jedocheinegrundsatzlichéJnterscheidungwischendenMel3-
punkteninnerhalbundaufRerhallmesVortex moglich.

Die Messungerrgeberfir deninnerenRandeinenWert zwischen67° und
69° aquivalenterBreite. Der auRereRandlaRt sich auf Grund der geringen
Anzahlvon Mel3punktemichtgenauwbestimmenEslalitsichjedochein unge-
fahrerBereichzwischen60° und66° abschatzen.

Die BerechnungemachNashet al. (1996) egebenfir deninnerenRand
einenBereichzwischen65° und 67° wahrendder Mel3kampagneDie Werte
sindsomitgeringfugigkleineralsausderN,O-Abschatzung.

Winter 1999/2000
Die N,O-Messungerdes Winters 1999/2000(Abbildung 5.9) ermoglichen
eine sehrgute UnterscheidungwischenBereicheninnerhalbund auf3erhalb
desVortex. Esist zu erkennen,dafdsich der Bereich,in demdie N,O-Mes-
sungenniedrige Mischungserhaltnisseaufweisen,mit fortschreitendeZeit
verkleinertundzugroél3ererdquivalenterBreitenhin verschiebtDiesist gleich-
bedeutendnit einerAbnahmederFlache die derVortex bedecktDie Abschét-
zungdeséaulRererVortexrandesist auf Grund der geringenAnzahl von Mes-
sungeriiberdenRandhinweg fliir Dezembed 999undJanua2000nur schwer
maoglich. Fur Marz 2000,durchdie hthereAnzahlvon Einzelmessungeiber
denRandhinweg, ergibt sichein Wertvon 56° bis 57° aquivalenterBreite.

Aus den Ergebnissen der CHj3Cl-Einzelmessungen,damgestellt auf
der475K Isentropan AbhangigleitderaquivalenterBreite,in Abbildung5.10
laRt sich fir Dezemberl999 und Januar2000 keine Aussageliber den Vor-
texrand treffen. Im Marz 2000 zeigendie Messungerfir eine aquvalente
Breitekleinerals 70° einesehrgrofR3eVariation,die gro3erist als die von den
N, O-MessungemgezeigteDie Variationfir einedquivalenteBreitegrol3er70°
ist ungefahrim Rahmender Fehlerder Einzelmessungemfrotzdemist beim
Ubemangin denVortex hineinein AbsinkenderLuftmassereu erkennen.

Tabelle5.1 zeigteineUbersichtder aquivalenterBreite fiir deninnerenund
auRererVortexrand,jeweils fur NoO, CH3Cl1 und die BerechnunghachNash
etal. (1996).
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N,O at 475 K in December 1999
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Abbildung5.9: SamtlicheN,O-Messungewon Asur im Winter 1999/2000Die N, O-

Volumenmischung®rhéltniss€vmR) in [ pph, aufder475K IsentropesindalsFunk-
tion der aquivalentenBreite dagestellt. Die gestrichelteLinie bei 70° aquvalenter
Breite entsprichtdem innerenVortexrand nach Nashet al. (1996) wahrendder drei

TeilkampagnenOben: Dezemberl999, Mitte: Januar2000, unten: Marz 2000. Die

schwarzenBalken gebendenausdenMessungerabgeschatzteBereichfir denaul3e-
renundinnerenVortexrandwieder

Der Vergleich mit der BerechnunghachNashet al. (1996)zeigtvor allem,
dalRdie Wertefur deninnerenRandbessefibereinstimmenDiesist teilweise
daraufzurtckzufihrengdalR nur wenigerMessungeriiber den Rand hinwey,
oderaul3erhalldesVortex durchgefuhrwurden.Fir eine genaueréAbschéat-
zung mifRtedie Zahl der Messungerin der Nahe des Randesund dberihn
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CH,Cl at 475 K in December 1999
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Abbildung 5.10: SamtlicheCH3 Cl-Messungervon ASUR im Winter 1999/2000Die
CH3Cl-Volumenmischung®rhaltnissgvMR) in [ pph], aufder475K Isentropesind
als Funktionder aquivalentenBreite daigestellt.Die gestricheltelinie bei 70° aquva-
lenter Breite entsprichtdeminnerenVortexrand nachNashet al. (1996) wahrendder
drei TeilkampagnenOben: Dezemberl 999, Mitte: Januar2000, unten: Mérz 2000.
Die schwarzenBalken gebendenausden MessungerabgeschatzteBereichfur den
aulererundinnerenVortexrandwieder

VMR [ppb]

0.40F

W’ | +

VMR [ppb]

0.20F

0.10F

hinweg erhéhtwerden.Die in Abbildung 5.9 und Abbildung5.10eingezeich-
netengestrichelterLinien bei 70° aquvalenterBreite entsprecherinerkon-
senativen Wahl desinnerenVortexrandesfir alle drei TeilkampagnenDies
wird savohl durchdie BerechnungnachNashetal. (1996),alsauchdie N O-
Messungerbestatigt.
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Tabelle5.1: Ubersichtder aquivalentenBreite fiir deninneren(in) und auRerer(out)
Vortexrand im Winter 1999/2000.Die Bezeichnung,Nash” stehtfur die nachNash
etal. (1996)berechneteMittelwertefur denRandbereichvdhrendder Teilkampagnen.

Dez Dez Jan Jan Mar Mar

out in out in out in
N2O 57-58 64-70 61-63 67-70 56-57 69-70
.Nash” 59 70 60 67 63 70
CH3Cl 68-72

5.5Zusammenfassung

In denWintern 1998/1999und 1999/2000wurde jeweils eine MelRkampagne
durchgefiihrtDie RandbedingungebeiderKampagnemnterscheidesichje-
dochgrundlegend.Die 1998/1999MeRRkampagndeschranktesich auf einen
kurzenZeitraumvon zweieinhalbWochen,wohingeggendie 1999/2000Mel3-
kampagnemit drei dreiwdchigenTeilkampagnerden gesamterwinter von
Anfang Dezemberbis Mitte Marz abdeckte Desweiterenwarendie meteo-
rologischenBedingungerder beidenWinter sehrunterschiedlichder Winter
1998/1999war einerderwarmsterWinter (in der Stratosphérejler letzten10
Jahre wahrendder Winter 1999/2000einerder kaltestender letzten10 Jahre
war. Wenig verwunderlichsind daherdie stark unterschiedlicheiMelRegeb-
nissewie sievor allemin denOzonmessungemeobachtetverdenkonnten.

Die Ozonmessungeim Januar/Februat999zeigteninnerhalbdesVortex
hoéhereMischungserhéaltnisseals sie im daraufolgendenwinter im entspre-
chenderZeitraumbeobachtetverdenkonnten Der Vortex hattesichim Winter
1998/199%war frith im Dezembegebildet,dochsomgtenstarke Erwarmungs-
phaserfir einestarke Abschwachungwodurchder Transportvon Luftmassen
UberdenVortexrandermaoglichtwurde.

In denN->O-Messungerzeigtsichein entsprechendégerhaltenmit einem
wenigerstarkausgepragtembsinkenderLuftmassennnerhalbdesVortex als
im daraufolgendenWinter.

Dies erklartauchdie um 0,7ppm héherenOzonmischungssrhaltnisseauf
der475K Isentropem Januar/Februat999,die auf Einmischungvon ozon-
reicherLuft, sawie geringereAbsinkenderLuftmassereurtickzufihrersind.

Die Messungenm Winter 1999/2000zeigeneinensignifikantenOzorver
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lust in der unterenStratospharewischenJanuamund Marz 2000.Da ausden
Ozonmessungedlleinenur eineungenawAbschatzungiberdasMal desVer-
lustesgetrofenwerdenkann,wird diesesThemain Kapitel 8 eingehendeun-
tersucht.Hierzu werdendynamischeKorrekturenmit herangezogerdie das
Absinken der LuftmassennnerhalbdesVortex berticksichtigenFur die Be-
stimmungdesAbsinkenswerdenunteranderemasurR N,O-Messungerver-
wendet,sieheKapitel 7.

Die N>,O-Messungermwahrendder THESEO 200050LVE Kampagnehaben
verdeutlicht,daR mit einer grof3erenAnzahl von Einzelmessungeiiber den
Vortexrandhinweg Aussageriiberdie LagedesRandesabgeleitetverdenkon-
nen.

Die erstmalsson AsuR durchgefiuihrteMessungewon CH3 Cl wahrendder
THESEO 2000650LVE Kampagnezeigen dal3fir einesinrvolle Erganzungler
N, O-Messungerlie ZahldereinzelnerMessungerrhéhtwerdenmif3te Auf
Grundder schwachenLinienstarle sind die maximal 13 Einzelmessungeim
Mérz 2000innerhalbdesVortex als untersteGrenzefir eine Statistikanzuse-
hen.



6 Vergleichemit anderen Instrumenten

In diesemKapitel werdenVergleichevon Ozon,N,O und CH3Cl Messungen
von ASUR, die wahrendder THESEO 200050LVE Kampagneaufgenommen
wurden,mit anderernstrumentergezeigtim erstenTeil desKapitelswerden
die InstrumentederenDatenfir die Vergleicheherangezogewerden,kurz

vorgestellt.Im zweitenTeil erfolgt die Prasentatiorer eigentlichenvVerglei-

che.

6.1 Beschreibung der Instrumente

Nachfolgendsollen hier die Instrumenteund derenFunktionsweiseerlautert
werdenyondenenMessungeifiiir Vergleicheherangezogewordensind.Dies

sindim einzelnerfir Ozonmessunge®ondenzweiamerikanischeugzeug-
getragend.idar-InstrumentgDIAL und AROTEL ), sowvie dasbodengelindene
BremerMikrowellenradiometefRAM). Die N> O-Messungemvurdenmit dem

ballongetrageneMark IV-Instrumentsowie einemvereinheitlichterSatzvon

NoO-Messungetverschiedeneinstrumentean Bord der ER-2verglichen.Fir

die CH3Cl-Messungerstandemur Mark 1V-Messungeriir einenVergleich

zur Verfligung.

6.1.10zonsonden

Es gibt zwei verschiedendypenvon Ozonsondendie Brewer-Mast-Sonden
(BrewerundMilford (1960)),sowie die ECC-Sonder(electochemical-concen-
tration-cellKomhyr (1969)). Wahrendder THESEO 200050LVE Kampagne
wurdeneineVielzahlvon Sondenstartgon einerReihevon Bodenstatioraus
durchgefiihrtzu denenauchdie Koldewey-Stationin Ny-Alesund, Spitzber

83
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gengehdrte Die hier verwendetersonderarbeitemachdemEecc-Prinzip.Da
die meistenVergleichemit Sondergestarteton Ny-Alesundausdurchgefiihrt
wurden,beschranksich die Erklarungder Funktionsweiseauf dendort ver-
wendeternlypen.

Die Ecc-Sondebestehtauszwei Kammernmit unterschiedlicheKalium-
jodidlésung.Die Umgelungsluftwird mit Hilfe einerPumpein die Kammern
beférdert.Dort reagiertdasOzon mit dem Kaliumjodid und setztdabeizwei
Elektronenfrei. Der gemessen&trom dient somit als direktesMal? fur die
Anzahl der Ozonmolekilein der Umgelungsluft. Die Pumpleistungnuf3 zu
Beginn derMessundkalibriert werden ebensawvie die Abnahmeder Leistung
bei zunehmendeHb6he,auf Grunddesabnehmendebruckes,beriicksichtigt
werdenmulf3.

Die vertikaleAuflosungbetragtetwa 150m undist abhangigrzon derReakti-
onsgeschwindigiitdesOzonsmit Kaliumjodid. Die Genauigleit, mit dereine
Messungwiederholtwerdenkann,liegt unter5%. Fir weitereAusfuhrungsei
hierauf Komhyr(1969)undKomhyretal. (1995)verwiesen.

OzonsondenverdenaneinenBallon angebrachtinderreichenn derRegel
eine maximaleHohe von 30km. Sie werdenaul3erdenmmeistzusammemit
Radiosondegestartetdie meteorologisch®arameteiwie Druck, Temperatur
und Luftfeuchtemessen.

6.1.2DIAL

DasUV Differential AbsorptionLidar (DIAL) wird zur Bestimmungvon Aero-
solen,Wolken und OzonprofilenoberhalbeinesFlugzeugegenutzt(Browell
etal. (1998)).Eswird von demLangley Reseath Centerder NASA unterhal-
tenundwurdeim Rahmerder THESEO 200050LVE Kampagneauf derDC-8
betrieben.

Das Mel3prinzip zur Bestimmungvon Ozon beruhtdarauf,dafd Strahlung
zweier Wellenlangenin die Atmosphareabgestrahlvird. Die Wellenlangen
werdensogewahlt, dallOzondie eineWellenlangandglichststark,die andere
jedochmoglichstgeringabsorbiertDie zuriickgestreuteBignalewerdenmit
einemTeleslop eingefingenund aufgezeichnetDasVerhaltnisder zuriickge-
streutenSignaleder schwachund der stark absorbierteWellenlangeermdg-
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licht die Bestimmungvon OzonkonzentrationerDie Hohenabhangighit wird
durchdie Laufzeitderzuriickgestreute8ignalegegeben.

Die Bestimmungder Aerosoleerfolgt tber ihre unterschiedlicherRuck-
streueigenschaftemei denverschiedenehliVellenlangensowie durchdie teil-
weiseAnderungder Polarisationsrichtunger zuriickgestreuteSignale.Eine
KlassifizierungderoptischerEigenschaftenerschiedenepsc-Typenundda-
mit auchverschiedeneherosol-Typenist zumBeispielin Browell etal. (1990)
gegeben.

Bei dembDIAL-Systemerzeugerzwei Laser5 Lichtpulsebei 300,310,600,
620 und 1064nm. Die Wellenlangenm UV werdenfur die Ozonmessungen
verwendetwahrenddie Wellenlangenm sichtbarerund infrarotenfir Wol-
kenund AerosolBestimmunggenutztwerden.Die Messungermwerdenin Ze-
nitrichtungdurchgefiuhrunderreichereinemaximaleHohevon 10 bis 15km
oberhalbdesFlugzeugegeine geometrischedthe von etwa 20 bis 25km).
OberhalbdieserMef3hdheist die Intensitatder zuriickgestreuteimpulsezu
geringumvom Instrumentdetektiertzu werden.Die vertikale Auflosungwird
mit etwa 750m, die horizontaleAuflosungmit etwa 70km (entsprechen®
Minuten)fir OzonangeebenDer Fehlerder Ozoneinzelmessungt kleiner
als 10% desAbsolutwertesFur weiterelnformationseihier auf Browell etal.
(1998)verwiesen.

6.1.3AROTEL

Dasvom Goddad SpaceFlight CenterderNASA betrieben&irborne Raman
Ozoneand Tempeature Lidar (AROTEL) fuhrt nebenOzon-auchTemperatur
messungemlurch. Es war ebenélls, wie dasDIAL-Instrumentauf der instal-
liert.

Das Mel3prinzipder Ozonmessungeist dasselbewie es bei dem DIAL-
Instrumentverwendetwird. Dahersei hier auf denvorherigenAbschnittver
wiesen(Kapitel 6.1.2).

Bei der Temperaturmessungird ausgenutztdaldie zurlickgestreutei-
gnaledirekt proportionalzu der Teilchenzahldichtest. Durch die Annahme,
daRRsichdie gemessenAtmospharem hydrostatischen®leichgevicht befin-
det,kannausdemidealenGasgesetandder Teilchenzahldichtelie Tempera-
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tur errechnetverden Einegenauer@eschreibingderFunktionsweiseinddes
Instrumenteselberistin HeapsundBurris (1996)nachzulesen.

Wie auchim DIAL-Instrumenterzeugerewei Laserdie bendtigtenWellen-
langenvon 308, 355, 532 und 1064nm. Die Laserwerdenin Zenitrichtung
betrieben.Die beidenWellenlangenm UV werdenfir die Ozonmessungen
verwendet,die eine maximaleMelRhéhevon 35 bis 40km erreichensollen.
Oberhalbder maximalenMel3h6heist die Intensitatder zuriickgestreuteim-
pulsefur eine Detektionzu gering.Die vertikale Auflésungvariiert zwischen
0,5und1,5km, je nachH6heund IntegrationszeitDie horizontaleAuflésung
liegt bei etwa 2 Minutenund der Mel3fehlerin denEinzelmessungebei unter
10%.FurweiterfihrendénformationseihieraufHeapsundBurris (1996)und
McGeeetal. (1995)verwiesen.

6.1.4RAM

Das Radiometerfir AtmospharenphysikalischiglessungenRAM) der Uni-
versitatBremenist ein bodengebndenednstrument,dasin der, vom Alfred-
WegenetInstitut unterhaltenekoldewey-Stationin Ny-Alesund,Spitzbegen
stationiertist. Von dortauswerdenseit1994ganzjahrigMessungervon Ozon
und Cl1O durchgefuhrtSeiteinerErweiterungdesinstrumentesm Jahrel999
erfolgenzuséatzlichMessungewon Wasserdampf.

DasRAM-Instrumentist ein Radiometerdasdie thermischeEmissionvon
Ozonbei142GHz, C10 bei208GHz undWasserdampbei 22 GHz detektiert.
Esist in seinemAufbau dem AsSuR-Instrumentvergleichbar besitztjedoch
fur jedesder detektierbaremolekiile ein eigenstandigespeziellangepalites
frontend

Die Mel3method&hneltebengllsderdesa sur-Instrumentsgochwird hier
fur C1O und WasserdampéineReferenzstrahlmethoderwendetSie basiert
aufdemVemgleichderMessungzweierSignale die bei unterschiedlicheile-
vationswinleln aufgenommenverden:deseigentlicherMel3signalssowie ei-
nesReferenzsignal®ie Referenzmessungird beieinemkleinerenZenitwin-
kel durchgefiihrunddasSignalzusatzlichdurcheinePlexiglasscheiberhoht.
Durch die geeigneteNahl desElevationwinkels desMel3signalswerdendie
beidenintensitaterso abgeglichen,dal3sie fir einenbestimmterBereichdes
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SpektrumsaulRerhaltlder Linienmitte gleich grof3 sind. Die Plexiglasscheibe
simuliertdabeidenlangeren\eg desMel3signalgiurchdie Troposphare.

Fur ausfuhrlicherelnformationeniiber das RAM-Instrumentsei hier auf
Klein (1993),sawie fur die Erweiterungauf Wasserdampf-Liniém Jahrel999
aufLindneretal. (1999)verwiesen.

6.1.5Mark IV

Das Mark IV-Instrumentwurde 1984 am Jet Propulsion Laboratory gebaut.
Wahrendder THESEO 200060LVE Kampagndiihrte eszwei ballongetragene
Mel3fligetberNordskandingiendurch.

Mark IV ist ein hochauflésendeBourier Transforminfrarot (FTIR) Spek-
trometer Es mif3t die direkte solare AbsorptionverschiedeneSpurenstde.
Die Konzentratiorwird fur die unterschiedlichetddhenausder Linienform
und der Absorptionsstar& bestimmt.DasInstrumentiberdeckeinenWellen-
zahlbereichvon 650 bis 5650cm~!. DabeiwerdenSignaturervon mehrals
30 verschiedeneBpurenstden aufgezeichnetnteranderemauchN-O und
CH;CL.

Das Experimentbesitzteine vertikale Auflosungvon 2 bis 3km bei einer
maximalenFlughdhevon etwa 30km. Die horizontaleAuflosungbetragtauf
GrundderMelf3techniketwa400km. Die Mel3genauigkitvariiertmit derMel3-
héheunddemSpurenstdfundbetragtin derRegel zwischen5% und 10%des
gemessenewertes.

Die beidenMelfflige,die wahrenddes Winters 1999/2000durchgefuhrt
wurden fandenbei Sonnenunteyang (3. Dezemberl1999) beziehungsweise
Sonnenaufgan@l5. Marz 2000) statt,da fir Messungerin solarerOkkulta-
tion die MelRempfindlichkit desVerfahrensamgroéf3tenist.

NahereAusfiuihrungeniberdasinstrumensindzumBeispielin Toon(1991)
nachzulesen.

6.1.6ER-2 unified N,O

Dervereinheitlichtgunified) N, O-DatensatatellteineZusammerdssungler
Messungervon vier Instrumentendar. Dies sind im Einzelnen:ACATS 1V,
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ALIAS, Argusund WAS, die alle wahrendder THESEO 200050LVE Kampa-
gneMessungewon Bord derNAsSA ER-2ausdurchfiihrten.

ACATS IV (Airborne Chromatagraph for AtmosphericTrace SpeciedV;
Romashkinet al. (2001)) und wAs (Whole Air Sampler Schaufier et al.
(1999))sindin situInstrumenteln beideGeratewird Auf3enluftangesaugtjie
gaschromatographisaimtersuchtird. Im Falle deswa s-Instrumentegindet
dieseUntersuchungedochnichtwahrenddesFlugesstatt.Stattdessewerden
bis zu 32 Kanistermit derangesaugtehuft gefillt undspatemuntersucht.

Bei Argus(ArgusTunableDiode LaserInstrument Jostet al. (1998))und
ALIAS (Aircraft LaserinfraredAbsorptionSpectometer Websteretal. (1994))
handeltessichum zweilaserbetriebenifrarot-Spektrometer

Das Ziel war, ausder Zusammenfihrungler vier Datensatzesinenmaog-
lichst genauenund zuwverlassigenN,O-Datensatzmit einer zeitlichen Auf-
[6sungvon 10 Sekunderfir jeden ER-2 Flug zu konstruieren(Hurst et al.
(2001)).

Als mittlere Fehlerfur jeden,MelRpunkt” wird ein Bereichvon 2.0 bis
12.2ppb N, O ang@eben.Die Variation basiertauf der Mel3genauigkit des
jeweiligen InstrumentsdesserMessungftr den jeweiligen ,MelR3punkt” be-
rucksichtigtwurde.

Eine detaillierte Beschreilbing der Methodik, savie desvereinheitlichten
Datensatzeansichwird in Hurstetal. (2001)gegeben.

6.2 Vergleiche

Im FolgendenwerdenProfilvergleiche zwischenAsur-Messungerund den
Ergebnissenlerzuvor beschriebenemstrumenterasentiertUm derVielzahl
derEinzelmessungewon OzonRechnungu tragenwurdenfir denOzorver-
gleich zwischenAsuR, DIAL, AROTEL und den Sondendie mittlere Abwei-
chungbestimmt.Fur jede Teilkampagneerfolgt zusatzlichein exemplarischer
Profilvergleichvon Ozon.
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6.2.10zon

Die gleichzeitigenrMessungemesA SUR-Instrumentessowie der Instrumente
DIAL und AROTEL ergabendie einzigartigeSituation,dal3fur fastjede Ozon-
Messungvon ASUR eine Vergleichsmessungnit einem der beiden Lidar-
Geréatevorlag. Die Messungervon AROTEL und DIAL wurdenfir die Ver
gleichelbereinenZeitraumvon 300 Sekundergemittelt. Dieswurdeals not-
wendigangesehemjadie Profile mit einerhdherenzeitlichen Auflosungzur
Verfligungstandenpbwohl die eigentlichezeitliche Auflosungmit 2 bis 5 Mi-
nuten(je nachinstrumentangegebenwird. DerUmstandgdalRdie beidenLidar
in ZenitrichtungmessenwohingegenAsSuUR untereinemZenitwinkel von 78°
mif3t,wurdenichtberiicksichtigtDurchdie Me3geometridedingt,betragtder
horizontaleversatalerAsur-Messungertwa45km, fir eineMel3hohelOkm
oberhalbdesFlugzeugegegeniubereiner ZenitmessungFur eine Mel3hdhe
von 20km oberhalbder Flugh6heist derVersatzentsprechendtwa 90km. Es
wurdedavonausggangendaldin derRegel die Ozonmischungserhaltnissen
solchkleinskaligenBereicheninnerhalbdesVortex als konstantangenommen
werdenkdnnen.

NebenAROTEL undDIAL bestanderuchin 16 FallenVergleichsmaoglich-
keiten mit Ozonsondensawie bei Uberfliigeniiber Spitzbegenmit dem bo-
dengelbindenerrAM-Instrument(drei Falle).

Die Ozonprofileder Sondenmessungealsauchvon AROTEL undDIAL be-
sitzeneineweitaushoherevertikale Auflosungals die desASUR-Instruments.
Um diesemUmstandRechnungzu tragenwurdendieseMessungerauf die
vertikale Auflosungvon AsSUR gefaltet (vergleichehierzuKapitel 3.3.3). Die
Profile muf3tendazuoberhalbder oberstenMelRhdheder Instrumentemit ei-
nema priori Profil erweitertwerden.Es hatsich gezeigt,dal3der Mel3bereich
ab5km unterhalbder,Gipfelmel3héhe derInstrumentedurchdie Wahl desa
priori Profils bestimmtwird. Bei denRAM-Messungenst diesnicht notwen-
dig, da beide Instrumentebeziiglichvertikaler Auflosungund Hohenbereich
vergleichbarsind.

Abbildung 6.1 zeigt einenVergleich mit AROTEL (a) und Sonden-Profilen
(b), die bei einemUberflug iber Ny-Alesundam 12. Dezember1999 durch-
gefihrtwurde.Die AROTEL-Messungerzeigenbis zu einerHohevon 24km
deutlichniedrigeréWerteals ASur. Oberhalbvon 24 km wird die Abweichung
geringerdochbeginnt bereitshier der Einfluld desangepaldtea priori Profils.
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Abbildung 6.1: Asur Ozonprofil (durchgezogenschwarze Linie) vom 12. Dezem-
ber 1999 tiber Ny-Alesundim Vemleich zu zwei anderenMessungernvom gleichen
Tag: AROTEL (a) undeinemSondenaufstig(b). Hierbeiist jeweils die graueLinie: die

originaleMessungdeszu vergleichendennstrumentessawie die gestricheltdinie das

mit ASUR’s vertikaler AuflosunggeglatteteProfil deszu vergleichenderinstrumentes.
Der anggebeneFehlerflr AsSuUR ist der absoluteMel3fehler Fir die Messungerder

andererinstrumentevurdeder 1-sigmaFehlerangegeben.

Im Vergleich mit der Sondenmessungereigt ASUR wiederumhdhereWerte
im Hohenbereiclvon 16 bis 20km.

Der Vemgleich vom 16. Januar2000 ebenélls tiber Ny-Alesund (Abbil-
dung6.2) zeigteinenéahnlichenSachwerhalt.In demH®6henbereiclbis 20km
beobachtesonvohl AROTEL (a),alsauchpiAL (b) undrAM (d) deutlichnied-
rigereOzorvolumenmischungsmaltnssealsAsur. Die Ozonmessungetter
Sonde(c) sindhingegennur leicht geringerals die desA SUR-Instrumentes.

Am geringstenfallen die Abweichungenin der dritten Teilkampagneaus.
DerVergleichvom 11. M&rz 2000iiberNy-Alesund,in Abbildung6.3zeigtje-
dochwiederum sowohl fur die beidenLidar (aundb) alsauchdie Sondenmes-
sungen(c) geringereOzonmischungserhaltnissgegentbe sur. Die RAM-
Messunghingeggenstimmtim Rahmender Mel3fehlerbis zu einerHohe von
24km mit denAsSUR-Messungeriiberein.
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Abbildung6.2: Asur Ozonprofil(durchgezogenschwarzelLinie) vom 16. Janua2000
tiberNy-Alesundim Vergleichzu vier andererMessungewvom gleichenTag: AROTEL
(a), DIAL (b), einemSondenaufstip(c) undrRAM (d). Hierbeiist jeweils die graueLi-
nie: die originale Messungdeszu vermgleichendernnstrumentessowie die gestrichelte
Linie dasmit ASUR’s vertikaler AuflosunggeglatteteProfil deszu vergleichenderin-
strumentegmit Ausnahmeder RAM-Messung) Der anggebeneFehlerfir ASUR ist
derabsoluteMeRRfehler Firdie Messungemeranderernstrumentevurdeder 1-sigma
Fehleranggeben.
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Abbildung 6.3: ASUrR Ozonprofil(durchgezogenschwarzeLinie) vom 11. Méarz 2000
uberNy-Alesundim Vergleichzu vier andererMessungewvom gleichenTag: AROTEL
(a), biIAL (b), einemSondenaufstig(c) undRAM (d). Hierbeiist jeweils die graueLi-
nie: die originale Messungdeszu vergleichendernstrumentessavie die gestrichelte
Linie dasmit ASUR’s vertikaler AufldsunggeglatteteProfil deszu vergleichenderin-
strumentegmit Ausnahmeder RAM-Messung) Der anggebenefFehlerflir ASUR ist
derabsoluteMelRfehler Furdie Messungemleranderernstrumentaevurdeder1-sigma

Fehleranggeben.
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Abbildung6.4: MittelwertderDifferenzallervergleichbare©zonmessungeron ASUR
gegeniibemROTEL, DIAL undSondenmessungeAuf derlinken Seitedie relative Dif-
ferenz,aufderrechtenSeitedie absoluteDifferenzin [ ppml.

Um der Vielzahl der VergleichsmaoglichkitenRechnungzu tragen,wurde
eine mittlere Abweichungzwischenden AsurR-Messungensavohl zu den
Lidar-, als auch den Sondenmessungdnmestimmt. Abbildung 6.4 zeigt die
relatve Abweichungauf der linken, sawie die absoluteAbweichungauf der
rechtenSeite.Die ASUR-Messungerergabenfir alle Vergleicheeine positive
Abweichungoberhalbvon 16 km. Dies bedeutetdal3die von ASUR bestimm-
ten Volumenmischung®rhaltnissdir Ozonin allen FéallengroRerwarenals
die der anderendrei Instrumente Es ist anzunehmendalRdasOzonin den
ASUR-Messungersystematiscliberschatzivird. Die mittlere Abweichungzu
den Sondenmessungeanit 5% bis 10% flir einenHOhenbereictzwischenl6
und 25km fallt am geringsteraus.Eine mittlere Abweichungvon etwa 20%
bis zu einerHohe von 20km gegenlberden DIAL-Messungerist die grof3te
in diesemVerleich.Der Vergleichmit AROTEL zeigtAbweichungerum 20%
unterhalbvon 20km sowie zwischen5% und 10% oberhalbvon 20km. Die
teilweiserechtgrofienAbweichungerunterhalbvon 16km sind leicht durch
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die geringenvolumenmischungsarhaltnisseu erklarenwodurchkleinereab-
soluteAbweichungereinerhohenrelatven Abweichungentsprechekonnen.

Ozorvergleichevon friherenKampagnereeigtenin weitenBereichereine
gute Ubereinstimmungm Rahmender Fehlermit Sondenund verschiedenen
andererinstrumenter{Urban(1997)undde Valk etal. (1997)).Dochwurden
in diesenFallendie Profile direkt verglichen,ohnevorherigesAnpasserder
vertikalenAuflosung.Eine direkte Gegenliberstellunder Ergebnissdriherer
Vemgleicheist somitnicht ohneweiteresmoglich.

Der Vergleichvon AROTEL mit Sondenmessungeareigt eine relative Dif-
ferenzin denMischungserhéaltnisservon 5% bis 10% flr denHAhenbereich
bis etwa 30km. Hierbeisinddie von AROTEL gemessene®zonwertgedoch
geringerals die Sondenmessungebie relatve AbweichungzwischenbdlAL
und denSonderbetragtim Mittel etwa 40%, um welchedie DIAL-Mel3werte
geringerausallen.

Die ASUR-Messungerzeigerzwar die grol3tenMischungserhaltnissedoch
die relatve Abweichunggegeniiberden Sondenmessungeamtsprichtder der
AROTEL-MessungenDie DIAL-Messungerzeigendie grof3terelatve Abwei-
chunggegenibedenSondenmessungen.

6.2.2N,0

WahrendderTHESEO 200050LV E Kampagnavurdenzwei Mel3fligemit dem
ballongetragenemMark IV-Instrumentvon der RaketenbasisESRANGE aus
durchgefuhrtDerersteam3. Dezembed 999,in derAufbauphaselespolaren
Vortex undderzweiteamEndedespolarenWinters,am15. Marz 2000.Damit
stellt die Mark IV-Messungim Dezemberl999 die einzige Vergleichsmdg-
lichkeit iberhauptur denSpurenstdfN,O in dererstenPhasalerKampagne
dar

Furdie hier gezeigterVergleichewird die chemischestabilitdtvon N, O in
derunterenStratospharausgenutzfsiehehierzuKapitel 5.4).

Die DC-8 fuhrte am 2. Dezember1999, sovie am 15. Marz 2000 jeweils
einen Mel3flug durch. In dem Verleich mit den Mark IV-Messungenwur-
denVortexmittelwertedieserbeidenFligevon ASUR N>O verwendetAbbil-
dung6.5zeigtdiesenVerleich. Auf derlinken Seite(a) ist derersteMark IV
Flug vom 3. Dezemberl999, auf der rechtenSeite (b) der zweite Flug vom
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Abbildung 6.5: Vergleichvon N> O-Messungerzwischenasur und demballongetra-
genemnstrumentMark IV. Gezeigtsinddie beidenMe3fligevon Mark IV: linke Seite:
3. Dezemberl999 (Sonnenuntgrang) und rechteSeite: 15. Marz 2000 (Sonnenauf-
gang).Hierbeiist jeweils die durchgezogenschwarzeLinie: vortexgemittelteASUR-
Messungdie graueLinie: Mark IV und die gestrichelteLinie: Mark IV geglattet mit
ASUR's vertikaler Aufldsung.Der anggebenFehlerist bei ASUR die Standardabwei-
chungdesMittelwertesundbeiMark IV der1-sigmaFehler

15. Mérz 2000 gezeigt.Da die vertikale Auflosungder Mark 1V-Messungen
viele hoherist (graueLinie), als die von ASUR (durchgezogenschwarzelLi-
nie), wurdendieseMessungerauf ASUR’s H6henauflésungeglattet (gestri-
chelteLinie). Der Vergleichzeigtfir die DezembeiMessungereinesehrgute
UbereinstimmungDie Marz Messungvon ASUR stimmtim Rahmerder Feh-
ler ebentlls gut mit demgeglattetenMark 1V-Profil fir dengesamterHohen-
bereichiberein.

In Januamund Marz 2000 befand sich dasStratospharenflugzeugR-2 der
NASA zusammemit der DC-8in Kiruna. Aus denN,O-Messungerder ver-
schiedeneinstrumentedie vonderER-2ausoperiertenywurdeeinvereinheit-
lichter Datensatzrstellt (vergleichehierzu Kapitel 6.1.6).In Abbildung 6.6
ist ein Vergleich der Vortexmittelwerte der beidenTeilkampagnenm Januar
(a) und Marz (b) 2000,zwischenasur unddenER-2Messungerdamgestellt.
Eswird jeweils der Vortexmittelwert wiedegegebenmit derdurchgezogenen
schwarzeLinie: ASUR, graueLinie: ER-2 gestrichelteLinie: ER-2 Profil mit
ASURs Hohenauflosungyeglattet. Der vereinheitlichteDatensatzeigt mini-



O
»

6 VERGLEICHE MIT ANDEREN INSTRUMENTEN

[ON
O

N
o)
S R R R

SO [T T

altitude [km]
N
o
N
&

altitude [km]
N
o

&)
—

O 100 200 3500 O 100 200 300
VMR [ppb] VMR [ppb]

Abbildung 6.6: Vergleich von NoO-Messungerzwischenasur und dem vereinheit-
lichten (unified Datensataler ER-2 Dargestelltsind Vortex-Mittelwerte flr die Teil-
kampagnenm Januar2000 (links) und Mérz 2000 (rechts).Hierbei ist jeweils die
durchgezogenschwarzelinie: ASUR, die grauelLinie: dasunifiedER-2N,O unddie
gestrichelteLinie: dasunified ER-2 N2O geglattet mit ASUR’s vertikaler Auflésung.
Der ang@gebeneriehlerist bei ASUR die StandardabweichundesMittelwertesund
fur die ER-2Datender 1-sigmaFehler

mal geringereMeRwerteliberdengesamterHohenbereicHur beideTeilkam-
pagnenlm RahmerderFehlerstimmendie Ergebnissgedochgut Giberein.

Die ASUR-Messungervon N, O zeigensomitauchnachder Instrumenten-
modifikation1998eineguteUbereinstimmungnit Messungermndereinstru-
mente,wie esbereitsauchschonvon de Valk et al. (1997)fur frihereJahre
gezeigtwurde.

6.2.3CH;3Cl

Das einzige Instrument,das im Winter 1999/2000Profile von CH3Cl ge-
messerhat und somit Vergleichemit den ASurR-Messungerermdglicht,war
dasMark IV-InstrumentWie bereitsbeschriebenflihrte Mark IV zwei Mel3-
fligeam 3. Dezembe 999und 15. Mé&rz 2000uUberNordskandingiendurch.
Der Vergleich mit ASUR ist in Abbildung 6.7 gegeben.Dargestelltsind fur
ASUR die Vortexmittelwerte des2. Dezemberl999 (links), beziehungsweise
15.Marz 2000(rechts) jeweils alsdurchgezogeneschwarzeLinie. Die graue
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Linie gibt die Mark IV-Messungwieder, wahrenddie gestrichelteLinie die
GlattungderMark IV-Messungnit derH6henauflésungon ASUR ist.Die ein-
gezeichneterfrehlersind fir ASUR: die Standardabweichungom Mittelwert
und fur Mark IV: der 1-sigmaFehler Die ASUR-Messungerzeigenhodhere
Wertebis zu einerH6henvon 25km.
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Abbildung 6.7: Vergleich zwischenCH3 Cl-Messungervon ASur und demballonge-
trageneminstrumentMark V. Gezeigtsind die beidenMeRfligevon Mark 1V: linke
Seite: 3. Dezemberl999 (Sonnenuntgang) und rechteSeite: 15. Marz 2000 (Son-
nenaufgang)Hierbei ist jeweils die durchgezogenschwarze Linie: vortexgemittelte
ASUR-Messungdie graueLinie: Mark IV unddie gestricheltd.inie: Mark IV geglattet
mit ASURSs vertikaler Auflésung.Der anggebenFehlerist bei ASUR die Standardab-
weichungdesMittelwertesundbei Mark IV der1-sigmaFehler

Die Mark IV-Profile zeigenaul3erdenbereitsab einerHohevon 24km im
Dezemberbeziehungsweis20km im Mérz Mischungserhaltnissevon un-
gefahrNull. Diesewerdenin den ASUR-Messungererst bei etwa 30km in
beidenFallen beobachtetTrotzdemstimmendie Méarz-Messungemochim
Rahmender Fehlerfur fastden gesamterHohenbereichuberein.Dies ist je-
doch bei den DezembefMessungemicht gegeben.Andererseitsveicht das
Mark IV-Profil auchvon dererwartetenForm (eineahnlicheProfilformwie im
Marz) deutlichah Eine vergleichbarabweichendd’rofilform zeigt auchdas
Mark IV N, O-Profil vom 3. Dezemberl999. DieserUmstandkonntebisher
nochnicht eindeutiggeklartwerden.Die ASUR und die Mark 1V-Messungen
wurdenin unterschiedlicheBereicherdesVortex durchgefuhrtEine Stérung
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desVortex durchEinmischungron LuftmasserausmittlerenBreitenundeiner
damit verbundenerunterschiedlicherdProfilform im CH3Cl, ist nicht auszu-
schlieBenDieseAnnahmewird auchvon Untersuchungerur Vortexstabilitat
(Kapitel 7.1) unterstutztdie Mischprozesseu Beginn der Aufbauphas€An-
fangDezembe999)zeigen.

6.3 Zusammenfassung

In diesemKapitel wurdenfir die Spurenstde Ozon,N,O und CH3ClI Ver-
gleichevon Asur-Messungemit verschiedenemandereninstrumenterpra-
sentiert.

Der Vergleich der Ozonmessungereigte eine Uberschatzungon 5% bis
10%in denAsuR-MessungergegeniberSondendaterDie Form der Abwei-
chung scheinttypisch fur Mikrowellenradiometriezu sein und wurde auch
schonvon Langer(1999)beobachtetDie Abweichunggegeniuberden,eben-
falls an Bord der DC-8 betriebenenLidar-InstrumentenaAROTEL und DIAL
fallt mit 5% bis 20%vergleichsweisdnochaus.Der VergleichzwischerLidar-
undSondendatereigteineUnterschatzunderMischungserhaltnissgegen-
Uberden Sondenum 5% bis 10% bei AROTEL und etwa 40% bei DIAL. Zu-
sammenrdssendzeigendie Messungervon ASUR, AROTEL und Sondeneine
mittlere relatve Abweichungvon £10% untereinanderDie relatve Abwei-
chungderbiAL-Messungerallt hingegenwesentlichgrof3eraus.

FurdenVergleichderN,O-Messungervon ER-2 Mark IV und ASUR wur-
denTagesmittelertedesVortex (ASUR - Mark 1V) undVortexmittelwertetber
die jeweilige TeilkampagnéAsuR - ER-2 verwendetDie sehrguteUberein-
stimmungderMessungemm Januamund Marz 2000ist ein Indiz dafur, dal3der
Vortex in diesemZeitraumgutdurchmischtvar.

Vergleiche von Messungenaus friiheren Jahrenmit andereninstrumen-
ten (zum Beispiel Urban (1997) und de Valk et al. (1997)) zeigenfur Ozon
und N,O jeweils eine gute Ubereinstimmungiber weite Hohenbereichém
Rahmender Mel3fehler dochwurdendie hoheraufgelosterProfile nicht auf
ASUR’s Hohenaufldsungefaltet. Die Ergebnissesind somit nicht direkt ver-
gleichbar

CH3Cl wurde erstmalsversuchsweisén der HIMSPEC Kampagnegemes-
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sen.Die Spektrerzeigtenjedoch,daf3ftir einesinrvolle Auswertungdie Mel3-
dauererhéhtwerdenmu3.Wahrendder THESEO 200050LV E Kampagnevur-
den eine Reihe von CH;3Cl-Messungerdurchgefihrtund ausgevertet. Fur
einen Profilvergleich lagen zwei Mel3flige des ballongetrageneMark 1V-
Instrumentesvor. Die Vergleiche zeigen,dald die ASUR-Messungerjeweils
hohereVolumenmischungsarhaltnisseergebenals Mark IV. Fir denzweiten
Ballonflug ist die Ubereinstimmungedochnochim Rahmender Fehlerge-
geben.Die AbweichungergegeniberdemerstenBallonflug konnenauf Ein-
mischungvon Luft ausmittleren Breiten zurlick gefuhrtwerden,die in den
ASUR-Datenbeobachtetvurde (Kapitel 7.1). Da ein Mischenvon Luft Gber
den Vortexrand hinweg das Verhaltniszweier Tracer zueinanderverandert,
sollte die Variationvon N,O, auf Grund der hoherenLebensdaugmweniger
ausgepragaushllen.Dieswird auchdurchdenVergleichderN,O-Messungen
von ASUR undMark IV unterstitztdereinesehrgute Ubereinstimmungeigt.

Fireinezuverlassigé/alidationder CH; Cl-Messungettagen,mit nur zwei
MessungenzuwenigVergleichsprofilevor. Weitere Messungerund Verglei-
chein denkommenderKampagnemmusserzeigen,ob sich CH3Cl fur die
Erweiterungder TracerMessungereignet,oder ob die Messungervon N>O
ausreichemussen.
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DiabatischesAbsinkenund

chemischerOzorverlust im Winter
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7 DiabatischesVerhalten im Winter
1999/2000

In denWintermonaterkommtesinnerhalbdespolarenVortex zu einemgrol3-
skaligen Absinken der Luftmassen.Das Verstandnisder dynamischernPro-
zessesawie die Abschatzunglesdiabatischei\bsinkensderLuftmassersind
unumganglicHir dasVerstandnisinddie Modellierungder Stratosphare.

Fur die BestimmungdesdiabatischerVerhaltens(Bewegungensenkrecht
zudenlsentropenwerdenMessungerthemischinerterTracerherangezogen.
Im letztenJahrzehnbeschéftigesich eine Reihevon Veroffentlichungenmit
diesemThema,unteranderemSchoeberkt al. (1992),Crewell et al. (1995),
Muller et al. (1997), Michelsenet al. (1998) und Manney et al. (2000).Da-
bei wurdenMessungemer chemischnertenSpurenstde N.O, CH, undHF
verwendet.

In diesemKapitel soll eine AbschatzunglesAbsinkensder Luftmasserin-
nerhalbdespolarenVortex im Winter 1999/2000aus ASUR-Messungerge-
gebenwerden.Hierzu werdennebenMessungervon NoO und CH3Cl, aus
Ozonmessungeberechnetdeiz-, beziehungsweisKihlungsraterherange-
zogen Ein VergleichderbeidenunterschiedlicheMethodenmit Ergebnissen
andereinstrumentaindmit demsLiMCAT-Modellsschliel3tdasKapitel.

Die Datenund Ergebnissén Kapitel 7.1 undKapitel 7.2.1wurdenteilweise
ausBremeretal. (2000)undBremeretal. (2001)ibernommen.

7.1 Stabilitat desVortex

Furdie Abschatzunglesdiabatische\bsinkensim Vortex wird dieseralsab-
geschlossenEinheit betrachtetEine Einmischungvon Luftmasserausmitt-
lerenBreitenin denVortex hineinkannnur schwerbertcksichtigiverden,da

103
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siedie MischungserhaltnisselerchemischnertenSpurenstde verandertund
somitzu einerFehlinterpretationler Ergebnissdihrenwirde.

Wie bereitsin Kapitel4.2.1beschriebemwurde,zeigtedie Analysevon Man-
ney undSahutis (2000),dal3sichderVortex im Winter 1999/200@rstzwischen
AnfangundMitte Dezembed 999stabilisierte Da die ersteTeilkampagneler
THESEO 20006k0LVE Kampagnen diesenmZeitraumstattind,wurdenTracer
TracerKorrelationerundBerechnunglerpotentiellenWirbelstérle mit derre-
versedomainfilling Methode(RDF) untersuchtum die Abgeschlossenheites
Vortex zu gewéhrleisten.

7.1.1Tracer-Tracer Korrelation

Die KorrelationzweierlanglebigeiSpurenstde vonunterschiedlicttangerLe-
bensdaueermoglichtes, Aussageniber Mischprozesseron Luftmassenzu
treffen.

In Abbildung 7.1 ist eine schematisch®arstellungeiner solchenKorrela-
tion gegeben(sie stellt eine modifizierte Varianteeiner der Abbildungenaus
Plumbetal. (2000)dar).Die KrimmungderKurvewird durchdie unterschied-

1,0

Vortex ————>

<—— Exterior

0,0
0,0 0,5 1,0

X,
Abbildung 7.1: Schematisch®arstellungder Korrelationzweier Spurenstdé inner
halb desVortex, beziehungsweiseacheinemMischprozelliberdenVortexrand (Ex-

terior). Dabeihatx; einegréfRered_ebensdaueals y2. DasSchemavurde modifiziert
ausPlumbetal. (2000)lbernommen.

lichenLebensdauerderSpurenstde bestimmtHattenbeideSpurenstde die
selbeLebensdauewirdesicheineGeradesrgebenln demgezeigterBeispiel
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hat y, einegréf3ereLebensdaueals x,. DasVerhaltnissaler beidenSpuren-
stoffe darf sichauf GrunddiabatischeBewegungemicht veranderndabeide
im gleichenMal3edavon beeinfluRtwerden.MischprozesséiberdenVortex-
rand hinweg flihren jedochzu einer Verschiebing der Korrelation.Bei den
Transportprozesseaul3erhalldesVortex kdnnendie Spurenstde auchihren
chemischersenlenausgesetaverden AufgrunddergeringererLebensdauer
ist derenEinflul3 auf xyo groRerals auf x;. Folglich wird die Krimmungder
Kurve erhoht.

DieserUmstandaftsich auchauf die Asur-Messungeranwendengda mit
N2O und CH3Cl zwei Tracerbei diversenFligengemessemwurde.Die Kor-
relationder beidenSpurenstdk ist in Abbildung 7.2 wiedegegebenHierbei
wurdenMittelwertederjeweiligen Mel3fligemiteinandeikorreliert: Schwarze
DiamantenDezemberl999,graueDreiecke: Januar2000und hellgraueQua-
drate: Marz 2000. Der Fehler entsprichtder Standardabweichundes Mit-
telwertes.Die Krimmungberuhtauf der groReren_ebensdauevon N, O in
der unterenStratosphargegeniberCH;Cl und entsprichtder zum Beispiel
von Avallone und Prather(1997) beschrieberForm. Die Messungerweisen

vmr CHCI [ppb]
o
~
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Abbildung 7.2: Korrelation von N2O und CH3Cl als Mittelwert der jeweiligen
Mefflige.Mit schwarze Diamanten:Dezember1999, graue Dreiecle: Januar2000,
hell graueQuadrate:Marz 2000. Der Fehlerentsprichtder Standardabweichundes
Mittelwertes.
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eine gewisse Streuungauf, die vor allem durch die gro3e Variationin den
CHj3Cl-Messungetestimmtwird (vergleicheAbbildung5.10).EineKorrela-
tion weichtjedochwesentlichweiter abals die anderenDie zugrunddiegen-
denMessungenvurdewahrenddeszweitenMel3flugesam?2. Dezembed 999
durchgefuhrtDie Abweichunggegeniberden tbrigenMessungererfolgt in
die Richtung,wie sie eineEinmischungvon Luft ausmittlerenBreitenbewir-
ken wirde (vergleiche Abbildung 7.1). Die Schluf3folgerungdal3fir diesen
Zeitpunktnochnichtvon einemabgeschlossenepolarenVortex ausggangen
werdenkann,ist folglich naheligend.

Die Korrelationder Messungenvom 5. Dezemberl999 befindetsich im
Rahmender FehlerinnerhalbdesselberBereicheswie die Korrelationenfur
spatereMel3fliige Ab diesemZeitpunktkannmanalsovon einemabgeschlos-
senernvortex ausgehen.

Eine genaueDifferenzierung,ab wann keine nennenswerté&inmischung
mehrvon Luft ausmittleren Breitenin denVortex hinein stattgefunderhat,
ist somitausden AsurR-Messungeralleine nicht méglich. Hierzu wurdenvor
allemin dererstenTeilkampagnem Dezembed 999zuwenigMessungewon
CHj3Cl durchgefihrt.

Die Korrelationender beidenspaterenteilkampagnenm Januamund Marz
2000deutendaraufhin, dallwahrenddiesesZeitraumesn derunterenStrato-
sphéarekeinenennenswerteNlischprozesséberdenVortexrandhinweg statt-
gefunderhaben.

7.1.2RDF-Rechnungen

EineweitereMethode die AbgeschlossenheitesVortex zu bestimmenist die
BerechnunglesLuftaustauschegberdenVortexrandhinweg. Hierzuwurden
hochaufgeldsté&arten verwendet,die mit dem reverse domainfilling (RDF)
Verfahren(Suttonetal. (1994),Sobeletal. (1997))berechnetvurden.
DasRDF Verfahrenbasiertauf derBerechnungon Trajektorienfir Luftpa-
kete.Die PaketewerdenhierzuaufeinemfestenGitter gleichzeitiginitialisiert.
Mit Hilfe von WindfeldernausmeteorologischeAufzeichnungerwerdendie
Trajektorienauf denensich die Luftpakete bewvegenfiir eine gewisseAnzahl
von Tage(in diesemFall 10 Tage)zurickverfolgt. DieseArt der Berechnung
fuhrt zu der gleichenGrundstrukturdesVortex, wie ausAnalysender poten-
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Abbildung 7.3: Darstellungdes FluResvon Luftmassenauf der 475K Isentropenin
den Vortex hinein (influx), beziehungsweisausdem Vortex hinaus(outfluy fir den
Winter 1999/2000.Gezeigtist die zeitliche Entwicklung der prozentualerAnderung
derVortexflacheim Jahr2000.DasBild wurdevon Eichmannzur Verfligunggestellit.
Der31.Dezembel999wurdeals TagNull gewahlt.

tielle Wirbelstérle, jedochmit einerdeutlichhéhererFeinstruktur(vergleiche
Sinnhubei(1998)).

FureinenabgeschlossenemdungestorteiVortex erfolgtdie Bewegungder
Luftmasserauf denTrajektorienausschlief3lichnnerhalbdesVortexgebietes.
TrajektorieniberdenRandstellensomitein Maf3 fir denAustauschvon Luft
innerhalbundaulR3erhalllesVortex dar.

Abbildung 7.3 zeigt die BerechnunglesFlussesvon Luftmasseriiberden
Vortexrandhinweg fur denWinter 1999/2000fUr die 475K IsentropeDarge-
stelltist die prozentualéAnderungdesVortex gegeniiberdem Tag desJahres
2000.Die verwendeteWindfelderentstammemwkmo Analysen.Als Vortex-
randwurde ein Bereichvon 35 bis 40PVU angenommerDies entsprichtei-
nemBereichzwischen64 und70° aquivalenteBreiteim Méarz 2000.Als Fluf3
ausdemVortex hinaus(outfluXy werdensomitLuftmasserbezeichnetdie eine
Wirbelstérle kleinerals35PVU besitzenTagezuvor jedochnochin Gebieten
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warenmit einerWirbelstarle gréf3erals 40PVU. Fir denFlul3in denVortex
hinein (influx) gilt entsprechendasGegenteil.

Die Berechnungerzeigen,dall Anfang Dezemberl1999 noch ein starlker
AustauschiberdenVortexrandhinweg stattgefundemat. Der Vortex kannfir
dieserZeitraumsomitnichtalsabgeschlossdretrachtetverden Ab Mitte De-
zember(etwa Tag-15) hatderAustauschiberdenRandstarkabgenommerin
der FolgezeitkannausdenBerechnungeikein Transportmehrin denVortex
hinein abgeleitetverden.Mitte Februar2000flhrte einekurze Erwarmungs-
phasezu einer StérungdesVortex. Dies bewirkte bis Tag 90 einenerhdhten
FluR von Luft ausdemVortex herausln diesemZeitraumnahmdie vom Vor-
tex bedeckteFlacheab (vergleiche Abbildung 5.9). Ab Mitte Marz 2000 be-
gannder Vortex langsamzusammenzubrechedieswird wiederdurcheinen
erhohterFlul3 von Luft ausdemVortex hinausgekennzeichnet.

7.1.3Zusammenfassung

Die TracerTracerKorrelationvon N, O undCH3Cl zeigenebensavie Berech-
nungemmit demRrDF-Verfahrendal3die Bildung desVortex EndeNovember/
AnfangDezemberl999nochnicht abgeschlossewar, sonderrbis Mitte De-
zemberandauerteFur denrestlichenWinter zeigensovohl die TracerTracer
Korrelationals auchdasrDF-Verfahren,daRbis Mitte Marz 2000die Vortex-
flachekontinuierlichabnahmjedochkeinenennenswertellischprozesséber
denRandhinweg in denVortex hinein stattgefundeaben.

Es wurde gezeigt,dalR die Korrelationder beidenvon ASUR gemessenen
TracerN,O und CH3Cl geeignetist, Aussageniber die Abgeschlossenheit
desVortex zutreffen.

7.2 BestimmungdesdiabatischenAbsinkens

Die Untersuchungler Vortexsituationhat gezeigt,dal3erstab Mitte Dezem-
bervon einemabgeschlossenarortex ausggangernwerdenkann.Um diesem
UmstandRechnungzu tragenwurdenvon der erstenTeilkampagnenur Mes-
sungerderletztendrei Mel3fligebericksichtigtDieseFligewurdenim Zeit-
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raumzwischerdem12.Dezembeund16. Dezembedurchgefuhr{vergleiche
Tabelle4.2).

7.2.1Aus ASUR Tracer-Messungen

Wie schonin denvorang@angeneKapitel dagestellt,kbnnendie beidendy-
namischeMracerN,O und CH3Cl von demAsuUR-Instrumentdetektiertwer-
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Abbildung7.4:Entwicklungder100(grau)und200ppb(schwarz) Schichtvon N2 O in-
nerhalbdespolarenVortex. GezeigtsindMittelwertederFligegegenibederHbhe.Die
ang@ebenerehlerentsprechenler Summeder StandardabweichundesMittelwer-
tesund der Unsicherheifir die entsprechend®:O Schicht.Der 31. Dezember1999
wurdeals TagNull gewahilt.

den. Auf Grundder geringenAnzahl der CH3Cl-Messungemuf3 auf deren
Berucksichtigungerzichtetwerden.

Abbildung 7.4 zeigt die Evolution der NoO-Messungerfir den Winter
1999/2000Dargestelltist die hdhenabhéngigéntwicklungder100ppb(grau)
und 200ppb (schwarz) NoO SchichtiberdemTag desJahres2000.Die ein-
gezeichnetenWerte entsprecherdem Mittelwert eines Mel3fluges,die Feh-
ler der StandardabweichungesMittelwertes.Esist fur beideSchichteneine
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Abbildung 7.5: Entwicklungder 100 (grau) und 200ppb (schwarz) Schichtvon N.O
innerhalbdespolarenVortex. Gezeigtsind Mittelwerteder Flligegegeniibeider poten-
tiellen TemperaturDie anggebeneriehlerentsprechemler Summeder Standardab-
weichungdesMittelwertesund der Unsicherheitfiir die entsprechend®&’>sO Schicht.
Der 31.Dezembed 999wurdeals TagNull gewahlt.

deutlicheAbnahmeder Hohe zu erkennen.Dieseist rein dynamischbedingt
undwird durchdasAbsinkender Luftmassernim polarenVortex, wahrenddes
WintersverursachtDie Messungerder letztendrei Mel3fligeder erstenTeil-
kampage(im Dezemberl1999) zeigenniedrigereMischungserhaltnisseals
die Messungerder vorherigenMel3fliige.Dies la3t sich, wie bereitserwahnt,
durchdasEinmischenvon Luft ausmittleren Breitenerklaren.Die Variation
im Januar2000ist auf VariationeninnerhalbdesVortex zurtickzufiihrenDer
Vortex veranderseineLagekontinuierlich.DabeiwerdenbestimmteBereiche
der SonnenstrahlungusgesetzDieseheiztdie Atmosphéareauf und wirkt so
demAbsinken der Luftmasserentgeen.Eine gleichmaRigeMischunginner
halb desVortex ist somitnicht mehrgegebenUm diesemUmstandRechnung
zutragenwurdeflr die Berechnunglesdiabatische\bsinkensderjeweilige
KampagnenmittevertverwendetFurdie 100ppbN, O Schichtwurdeein Ab-
sinkenvon einerHOhevon 21,3km, Mitte Dezemberl999auf 19,0km, Mitte
Marz 2000 beobachtetDies entsprichteinem mittleren Absinken von etwa
27,4+0,9m pro Tag fur dengenannterZeitraum.Die 200ppb Schichtsankt
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in demselbenZeitraumvon 17,95km auf 16,00km, alsoum etwa 23,2+-1,4m
pro Tagah

In vielen Fallenwird die potentielleTemperatur®, anstattder geometri-
schenHohe, als HohenskalaverwendetUm eine Vergleichbarleit mit ande-
renInstrumentereu gewahrleisterwurdeausdenfir die Inversionverwende-
ten Temperatur und Druckprofilendie mittlere potentielleTemperatuinner
halbdesVortex fur jedenFlug errechnetAbbildung 7.5 zeigtdie Entwicklung
der beidenN,O Schichten(100pph grauund 200pph schwarz) gegentiber
derpotentiellenTemperaturAls mittlere Absinkratewurdenfir denZeitraum
von Mitte Dezemberl999 bis Mitte Marz 2000 0,514+0,022K pro Tag fur
100pph beziehungsweis@,483+-0,023K pro Tagfir 200ppbN,O bestimmt.

In Tabellen7.1und7.2sinddie Wertefiir dasAbsinkender100und200ppb
Schichtnoch einmal zusammengei3t. Hierbei wurdenjeweils die Werte fur
die Teilkampagnensawie fir dengesamterZeitraumder Messungenn Ab-
hangigleit von der geographischeiithe (Tabelle 7.1) und der potentiellen
TemperatufTabelle7.2) anggebenDie berlcksichtigteiZeitrdumebetrugen
jeweils etwa 36 (zwischenDezembeundJanuar)48 (Januabis Marz) und84
Tage(Dezembebis Méarz).

Tabelle 7.1: Ubersicht des diabatischenAbsinkens, berechnetaus ASUR N;O-
Messungenin [km]. Javeils gilt: 1. Zeile: absolutesAbsinken im anggebenerZeit-
raumes2. Zeile: Start-und Endhéhe 3. Zeile: Absinkratepro Tag.

Dez-Jan Jan-Mar Dez-Mar
[ ppHl [ km] [ km] [ km]
0,69+0,13 1,6140,08 2,30+0,08
100 (21,31-20,62) (20,62-19,01) (21,31-19,01)
0,0191:0,0036 0,0336£0,0016 0,0274£0,0009
0,84+0,14 1,09+0,13 1,95+0,12
200 (17,95-17,09) (17,09-16,00) (17,95-16,00)

0,0233t0,0039 0,022°4-0,0027 0,0232:0,0014
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Tabelle 7.2: Ubersicht des diabatischenAbsinkens, berechnetaus ASUR NO-
Messungenn [K]. Javeils gilt: 1. Zeile: absoluteAbsinkenim anggebeneriZeitrau-
mes,2. Zeile: Start-undEndwert,3. Zeile: Absinkratepro Tag.

Dez-Jan Jan-Mar Dez-Mar
[ ppH [K] [K] [K]
18,63t2,94 24,50+2,13 43,13+1,83
100 (512,25-493,62) (493,62-469,12) (512,25-469,12)
0,516+0,081 0,512+-0,044, 0,514+0,022
22,18t2,32 18,34:2,04 40,55+1,93
200 (445,17-422,99) (422,99-404,62) (445,17-404,62)
0,614+-0,064 0,381+0,043 0,483+0,023

7.2.2Aus ASUR Ozonmessungen

Eine andereMethode,dasdiabatischéAbsinkender Luft zu bestimmenstellt
die Berechnungvon Heizratendar. Auf dieseMethodewird bei Messungen
von Instrumenterezuriickggriffen, wennkeine eigenenoderfremdenTracer
messungenrur Verfigungstehen.

In der mittleren Stratosphéraeverden diabatischeTemperaturanderungen
praktisch ausschlief3lichdurch Strahlungsprozesserzeugt. Warmeleitung
spieltnur einesehrgeringeRolle (Andrews et al. (1987)).Die Temperaturan-
derungerergebensich ausder Absorptionvon kurzwelligersolarerStrahlung
sawie durchlangwelligenStrahlungsaustauscbie Absorptionderkurzwelli-
genStrahlungwird von Ozonin der StratospharendWasserdamph derTro-
pospharedominiert.Der langwellige Strahlungsaustausctier nebenAbsorp-
tion auchdie Eigenemissiomler Atmosphareeinhaltetwird im Wesentlichen
durchWasserdampfQzonund CO, bestimmt.Fir eine detaillierte Ausfiih-
rung zu diesemThemaseihier auf Sinnhube(1998)verwiesenWahrendder
Polarnachtiberwiggt im Wesentlicherdie Strahlungskihlunglrotzdemwer-
denauchin dieserZeit die Temperaturerals Heizraten(stattKuhlungsraten)
bezeichnet.

Fur die Modellierungder diabatischerHeizratenwurde ein breitbandiges
Strahlungstransfermodellon Shine (Shine (1987) und Shine (1991)) ver-
wendet.Hierbei sind nebenvertikalen Profilen der bereitsobenbeschriebe-
nen Spurenstde noch Temperatw und Druckprofile,sowie Albedo und der
Sonnenzenitwing&l notwendig.Die in dieserArbeit gezeigterBerechnungen
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derHeizraterwurdenmit derfir come-MessungerwverwendeteVersiondes
Modells von Shine (1991) erzeugt.Die Heizratenwurden fir jede ASUR-
Ozonmessungnnerhalbdes polarenVortex errechnetund nachfolgendiber
jeweils einenMel3fluggemittelt. Temperaturund Druckprofilewurdenuk Mo
AnalysenentnommenDasWasserdampfprofiiir die Stratospharentstammt
einerUARS HALOE Klimatologie (Randelet al. (1998)).Fur die Troposphére
wurdenProfile ausukM0O Temperaturmessungenmrechnetwobei einerela-
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Abbildung 7.6: HeizratenberechneausAsur OzonmessungeimnerhalbdesVortex,
damgestelltals Flugmittelvertefir die 475K IsentropeDie eingezeichneteRehlerba-
sierenauf die Variationder Ozonmessungeim Rahmender absoluterMel3fehlervon
Ozon(sieheText). Der31.Dezembel 999wurdeals TagNull genéhlt.

tive Feuchtevon 60% in der Schichtvom Erdbodenbis zu einer Hohe, die
einemDruck von 400hPaentsprichtsowie einemlinearenAnstieg um 10%in
demBereichbis 200hPaangenommemurde.DasCO- Mischungserhaltnis
wurdeauf einen,lberdie HéhekonstanteWert von 370ppmgesetztFir die
Bodenalbedevurdeein Wertvon 0,9angenommergdavonausgehendjafisich
der Vortex hauptsachliclubereisbedeckterGebietenbefand. Der Sonnenze-
nitwinkel ergibt sich ausder geographischeRositionund der Zeit der ASUR
Ozonmessung/ergleichehierzuauchEichmannretal. (2001).

Abbildung 7.6 zeigt die Ergebnisseder Heizratenberechnunfiir eine po-
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tentielle Temperaturisentropeon 475K. Wie bereitserwahntwurdendie Er-
gebnissdir die einzelnenOzonmessungetiir jeweils einenMel3flugzusam-
mengeéal3t.Die eingezeichneteRehlerballen,die amdeutlichsterin derdrit-
ten Teilkampagnéenortreten ergabensichauseinerBerechnungbeiderdie
Ozonwertein der Grof3eder absoluterMel3fehlervariiert wurden.Zu erken-
nenist dergeringeEinflu der Ozonmessunguf die Heizratein derPeriode,
wo der polareVortex nicht odernur in geringemMal3eder Sonnenstrahlung
ausgesetzst. Der Wert der Fehlerist in dieserZeit um bis zu einemFaktor
10 kleiner alsim Marz 2000.Die grof3eVariationim Dezemberl999ist auf
die nicht abgeschlossenévlischprozesseuriickzufiihrenDer grofReEinflul3
desSonnenzenitwin&lsist andenbeidenletztenFligenin der 2. Teilkampa-
gne zu erkennen.Sie wurdenim Gegensatzzu den vorherigenFligennicht
im dunklenZentrum,sondernhauptsachlichn densonnenbeschienende-
reichendesVortex durchgefihrtund warensomit nicht reprasentati fir die
Vortexsituation.

Aus den Heizratenlaf3t sich eine durchschnittlichediabatischeAbsinkrate
von 26,5m pro Tag fir dengesamterZeitraumvon Dezembe1999bis Mitte
Marz 2000bestimmenDiesentsprichieinerAbsinkratevon 0,398K pro Tag.

Tabelle7.3: Ubersichtdesdiabatischem\bsinkens,berechnetusHeizratervon ASUR
Ozon-Messungen.

Dez-Jan Jan-Mar Dez-Mar
m/day 37,5 15,5 26,5
K/day 0,563 0,233 0,398

In Tabelle7.3sinddie Ergebnissanocheinmalfir die einzelnenTeilkampa-
gnenzusammengeit.

DasdurchschnittlichéAbsinkenvon Dezembel999bis Marz 2000stimmt
gutmit derausTracerMessungetestimmterAbsinkratevonetwa27,4+0,9m
proTagubereinHierbeiwurdebericksichtigtdalR100ppbN,O im M&rz2000
in etwa einer potentiellenTemperaturvon 470K entsprechenDie Uberein-
stimmungist jedochfir die ZeitrtAumeDezemberbis Januarund Januarbis
Mérz wenigergut. DieseDiskrepanawvird in demsichanschlie3enderdapitel
untersucht.
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7.3 Vergleichmit Modelldaten und Messungen

Umdie Diskrepanzerwischerdenbeidenm vorherigerKapitel vorgestellten
Methoden(fiir die PerioderDezembebis JanuaundJanuabis Mérz) genauer
zu untersuchenmvurdenVergleichesonvohl mit weiterenTracerMessungerals
auch mit Heizratenberechnungeamit andereOzonmessungedurchgefihrt.
Ein Uberblick der Vergleichewird in denbeidenfolgendenUnterkapitelnge-
geben.

7.3.1N,0 Messungen

Bereitsin Kapitel 6 wurdenVergleichevon ASUR NoO-Messungermit dem
vereinheitlichterDatensatzler ER-2 sowie mit demMark IV-Instrumentpra-
sentiert.Die geglattetenProfile zeigteneine sehrgute Ubereinstimmundiir
dengesamtertidhenbereich.

In Abbildung 7.7 sind die N>, O-MessungerdesMark IV-Instrumentegauf
derlinken Seite)und desvereinheitlichterER-2 Datensatzegauf der rechten
Seite)damgestellt.Die Mark IV-Messungeteruheraufzwei Einzelmessungen
vom 3. Dezemberl999 (schwarzeLinie) und vom 15. Marz 2000 (graueLi-
nie). Fir denvereinheitlichtenER-2 Datensatavurdendie Einzelmessungen
fur jeweils eine Teilkampagnaler ER-2zusammemgyefal3t.Die schwarzeLinie
zeigthierdasJanuaProfil, wahrenddie graueLinie dasMéarz 2000Profil wie-
demibt. Die gestricheltLinie stellt jeweils dasurspringlicheProfil geglattet
mit derHohenauflosungon ASUR dar. Vor allembeidenMark IV-Profilenist
dasAbsinkendesMarzprofilsgegentibedembDezemberprofiut zu erkennen.
Um einenkonsistenteVergleich zu gewahrleistenwurdendasAbsinken aus
dengeglattetenProfilenbestimmt.

Esergabsichfir die 100ppbSchichtfir die Mark IV-Messungeinemittlere
Absinkratevon 23,6+1,2m pro Tag,in demZeitraumvom 3. Dezemberl999
bis 15. Marz 2000.Dies st etwasgeringeralsdie Absinkratevon 27,4+0,9m
pro Tagflur die ASUR Messungen.

Die mittlere AbsinkratedesvereinheitlichterER-2Datensatzesler100ppb
Schichtwurdemit 32,6+1,3mpro Tagim ZeitraumvonMitte Januabis Mitte
Mérz 2000 bestimmt.Im selbenZeitraum,betrugdie mittlere Absinkrateftr
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Abbildung 7.7: NoO-Messungvon Mark IV (linke Seite)und vereinheitlichterER-2
DatensatArechteSeite).Fur Mark IV gilt: schwarzeLinie: 3. Dezemberl999,graue
Linie: 15.Marz 2000.Fur ER-2gilt: schwarzeLinie: Kampagnenmittaim Janua2000,
grauelLinie: Kampagnenmittelm Marz 2000. Die gestrichelteLinie ist jeweils das
ursprunglicheProfil geglattetmit derHohenauflésungon ASUR.

ASUR N-O 33,6+1,6m pro Tag.Die ErgebnisselermittlerenAbsinkratenpro
Tagstimmenbei diesemVergleichsehrgut miteinandefiberein.

Eswurde ein weitererVergleich mit modelliertenN, O-ProfilendessLiM-
CAT Modells durchgefiihrt. sLIMCAT ist ein dreidimensionales
Chemie-TansportModell, dasvon M. Chipperfieldentwickelt wurde (Chip-
perfield (1996)). Die Berechnungeiitir den Winter 1999/2000lagenauf 24
Isentropenvor, die einen Hohenbereichvon etwa 12 bis 55km abdeclen.
Der horizontaleTransportwird durch Windfelder berechnetdie ausukmo-
Analysenentnommerwerden ebensavie Druck und Temperatufur die Isen-
tropen.DasAbsinkender N, O Profile wird Giberdie Berechnungler diabati-
schenTemperaturanderungemmmittelt. Eine ausfuhrlichereBeschreilnng des
Modellsist zumBeispielin Chipperfield(1996)gegeben.

DerVemleichistin Abbildung7.8damgestellt Hierbeistellendie durchgezo-
generLinien SLIMCAT unddie SterneasuRr Ergebnissalar. Die Wertein grau
gebendie 100pph, die Wertein schwarzdie 200ppb Schichtvon N,O wiedet
Anzumerlenist noch, dal3die sLIMCAT Daten,ausGrindender Vergleich-
barkeit, mit derHohenaufldsungon ASUR geglattetwurden.Die Darstellung
zeigt,dalRsLIMCAT die entsprechendellischungserhaltnissen niedrigeren
Hohenzeigt,mit Ausnahmeder100ppbSchichtim Marz 2000.Weiterist eine
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Abbildung 7.8: Entwicklungder NoO Mischungserhéltnisseals Funktionvon Héhe
und Tag des Jahres2000, berechnetvon SLIMCAT. Es gilt: graueLinie: 100pph,
schvarzeLinie: 200ppbN2O. Die EingezeichneteBternestellendie ASUR N2 O Mes-
sungerdar Der 31. Dezembetl999wurdeals Tag Null gewéhlt.

etwasgeringereSteigungin der zweitenWinterhalftein densLIMCAT Daten
zu erkennen sowie niedrigere,Startwerte”im Dezemberl999.Dies spigyelt
sichauchin denmittleren Absinkratenwieder Fur die Periodevon Mitte De-
zember1999 bis Anfang Méarz 2000 ergibt sich fur die 100ppb Schichtein
Wertvon 21,7m pro Tag (ASUR: 27,44+-0,9m pro Tag).

In Tabelle 7.4 sind die Ergebnisseder Absinkratender drei Instrumente
und des Modells, fiur die 100ppb Schichtzusammengeit. In der Periode
von Mitte Dezemberl999bis Mitte Januar2000zeigenASUR und SLIMCAT
einesehrguteUbereinstimmungln der zweitenWinterhalfte(zwischenMitte
Januarund Anfang Marz 2000) ist die flr SLIMCAT bestimmteAbsinkrate
weitausgeringeralsvon ASUR und ER-2 Die Werte lberdengesamterZeit-
raumzeigeneinebreitereStreuungmit denniedrigstenWertenfir SLIMCAT
unddenhdchsterfur ASUR.

NacheinerpersonlicherMitteilung von Sinnhuber(2001) wird dasAbsin-
ken der Luftmassenm sLIMCAT Modell im Winter 1999/2000unterschétzt.
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DieseAussagewird auchdurchdie sehrgute Ubereinstimmungler hheren
Wertevon ASUR und ER-2in derzweitenWinterhalftebestéatigt.

Eine Untersuchungron Greenblattet al. (2001),in der sovohl ASUR, als
auchMark IV N, O-Datenverwendetwurden,unterstitzerauRerdemndie An-
nahmegdassovohl Mark IV alsauchasur ebenéllsdasAbsinkenunterschat-
zen.Greenblatiet al. (2001) ermitteltenin ihrer Arbeit, fur denZeitraumvon
EndeNovemberl999bis AnfangMéarz 2000,ein AbsinkenderLuftmassenm
Vortex um 65+12K in der unterenStratosphareAus den ASUR-Messungen
ergibt sichein Wertvon etwa 42+3K (vergleicheTabelle7.2). Werdenjedoch
alle Ny O-Messungervon ASUR im Dezemberl999 bericksichtigso erhéht
sichderWertaufetwa47+3K. Die bestehendBiskrepanzst durchdie starle
Glattungder Asur-Profile oberhalbvon 100ppb gegebendie zu einerUnter
schatzunglesAbsinkensoberhalbvon 100ppbfihren.

Tabelle7.4: UbersichtdesdiabatischerAbsinkenspro Tag (in m/Tag), berechnetwus
geglattetenN, O Profilenvon sLiMcAT, Mark IV unddemvereinheitlichterER-2Da-
tensatzDie Wertewurdenfir die 100ppb Schichtberechnet.

Dez-Jan Jan-Mar Dez-Mar
ASUR 19,1+-3,6 33,6:1,6 27,4£0.9
SLIMCAT 20,2 23,2 21,7
ER-2 32,6+1,3
Mark IV 23,6+1,2

7.3.2Heizraten

Wie bereitserwahntwerdendie Heizratenberechnungdiir die Unterschei-
dungvon diabatischemund chemischerProzessegenutzt.NebendemsLiM-
cAT-Modell wird diesesVerfahrensowvohl bei RAM (vergleicheKlein et al.
(2001)), als auch comE Ozorverlustmessungemerwendet.Abbildung 7.9
zeigt den Vemgleich der berechneterHeizratenfur die 475K Isentropeder
beidenInstrumenteund des Modells mit ASUR. Die fir ASUR verwendeten
DatenentsprechemenenausKapitel 7.2.2. Fir die Berechnungder Heizra-
tenvon ASUR, GOME und RAM wurde dasgleiche Strahlungstransfermodell
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von Shine(1987)verwendetEbensavurdendie bendtigterEingabeparameter
fur CO2, Wasserdamptind Albedo gleich gewahlt. Die Ozondaterentstam-
mendenMessungerdesjeweiligen InstrumentesBei Temperaturund Druck
griffen bei der Berechnungasur und GoME auf UKMO-Analysenzurick,
wahrendRAM ECMWF-Analysenverwendete.

Im Dezembed 999zeigensonvohl ASUR, alsauchrRAM niedrigereHeizraten
alsdassLIMCAT Modell. Hierbeisoll nocheinmaldarauthingeviesenwerden,
daRRdie AbgeschlossenheitesVortex fir AnfangDezembenicht gewvéahrleis-
tetwar (vergleicheKapitel 7.1). Aus diesemGrundwurdendie Datenvon Tag
-20 undfrihernicht bertcksichtigtim Januar000stimmenASUR und RAM
fur die erstendrei gezeigterMel3fligeder DC-8 gut tiberein.sLIMCAT errech-
netwiederumhdhereHeizraten Die beidenspéatererDatenpunkteson ASUR
zeigenweit grél3ereHeizratenals RAM. Wahrendzu dieserZeit desJahres,
die solareStrahlungNy-Alesundnochnichterreicht,wurdendie beidenFliige
derDC-8in dievonderSonnebeschieneneBereichdesVortex durchgefihrt.
Der hthereSonnenzenitwinél fir die ASUR-Messungerspiegelt sichin den
hoherenHeizratenwieder In der dritten Periode, Anfang Marz 2000 zeigen
die sLIMCAT-Datenim Mittel geringeréWertealsfir die andererdrei Instru-
mente.

ZusammerdssendiRtsichbemerlen,dalRdie BerechnunglerHeizraterfir
die gemessene®zondatenn sicheinigermalRekonsistentdergebnisseeigt.
Die sLIMCAT Berechnunghingegenzeigeneine grof3ereAbweichung,die in
dererstenWinterhalfteausgepragtealsin derzweitenist.

Die ausder HeizratenBerechnungermittelten Absinkratenpro Tag sind
in Tabelle 7.5 zusammengei3t. Die Absinkratenvon ASUR und RAM sind
fur den Zeitraumvon Mitte Dezemberl999 bis Mitte Januar2000in guter
Ubereinstimmungwohingegen die SLIMCAT Berechnungereinenweit ge-
ringerenWert ergeben.Fur die zweite Winterhélfte(Mitte Januarbis Anfang
Marz 2000) zeigt ASUR die geringstenMerte der ansonsterhnlichenErgeb-
nisse.Uber den gesamterZeitraumhinweg betrachteizeigendie Werte eine
breite Streuungvon 23,2 bis 29,8m pro Tag, mit dem niedrigstenWert fur
SLIMCAT unddemhdchsterfir RAM.

Um eineverniunftigeAussageaiberdasAbsinkenim Vortex zu treffen, muf3
davon ausggangenwverden,dasdie Messungerein reprasentatiesMittel der
Vortexsituationwiedeigeben.Dies ist nur bei der Berechnungdes SLIMCAT
Modellswirklich fur dengesamterwinter gegebenDer Vergleichmit GOME
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Abbildung 7.9: HeizratenberechneausOzonmessungeimnerhalbdesVortex, daige-
stelltfur die475K IsentropeFurdie Ozondatemilt: Sterne:ASUR, DiamantenGOME,
grauelLinie: RAM und schwarzeLinie: sLIMCAT. Der 31. Dezemberl999 wurde als
TagNull gewanhlt.

und RAM zeigtjedoch,daRderenMessungerilr die zweite Winterhalftever-
gleichsweisereprasentaw fur den Vortex waren.Die niedrigerenWerte von
ASUR zeigendal3diesfir die ASUR-Messungemichtzutrefendist. Obdie fur
die ersteWinterhalftelibereinstimmendeBrgebnissezon ASUR undRAM das
AbsinkeniberschatzergdersLIMCAT esunterschatzkannausdenHeizraten
alleine nicht bestimmtwerden.Es kann ebenswenig eine schltissigeErkla-
rungfur die DiskrepanzwischensLIMCAT undASUR, beziehungsweiseAM
gegebenwerden.Auch mdglicherweisenicht reprasentatie Ozonmessungen
reichenfur eineKlarung nicht aus,dader Einflul3 von Ozonauf die Heizrate
wahrendderDunkelheitrechtgeringausfallt(vergleichehierzuKapitel 7.2.2).
Der Unterschiedst somitin denweiterenEingabeparameter@O-, Wasser
dampfund Albedozu suchen.
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Tabelle7.5: Ubersichtdesdiabatischembsinkenspro Tag(in m/Tag), ermitteltausder
Berechnungder Heizratenvon ASUR, GOME, RAM und SLIMCAT. Die Wertewurden
fur die 475K Isentropeberechnet.

Dez-Jan Jan-Mar Dez-Méar
ASUR 37,5 15,5 26,5
SLIMCAT 25,5 20,8 23,2
RAM 39,0 20,5 29,8
GOME 18,5

7.4 Zusammenfassung

In diesemKapitel wurdedie Bestimmungvon diabatischenAbsinken sovohl
ausTracerMessungeralsauchausder Berechnungon Heizratendamgestellt.
Es wurdenauRerdenVergleichevon Absinkratenvon andereninstrumenten
prasentiert.

Die Absinkratendie ausdenN;O-Messungerbestimmtwurden,stimmen
fur die Instrumenterechtgut Uberein.Dies trifft ebensdlr die Bestimmung
der Absinkratenaus den Heizratenvon Ozonmessungenu. Die SLIMCAT-
Ergebnissezeigenjedochjeweils in einerder beidenWinterhéalftendie grof3-
ten AbweichungenDie Unterschiedédei sLIMCAT zwischendenAbsinkraten
berechnetusN,O-Profilenund Heizraten basiertauf der GlattungderN,O-
Profilemit derH6henauflésungon ASUR.

Bezeichnendst auch,dalldasausHeizraterbestimmteAbsinkenin derers-
ten Winterhalftehéherundin der zweitenniedrigerausfalltals dasausN,O-
ProfilenbestimmteDie mittleren,iberdengesamteiWinter berechneteb-
sinkratenvon ASUR stimmenjedochsehrgut miteinandeiiberein.

Die Heizratenberechnungon ASUR und RAM fiihrt somit zu einer Uber
schatzunglesdiabatischebsinkensin derPeriodevon Mitte Dezembe 999
bis AnfangJanuar2000.Fur die zweite Periodevon Mitte Januarbis Anfang
Marz 2000kommteszu einerUnterschatzungesAbsinkens.

Zusammerdssendalit sich sagendalfir eine zuverlassigeHeizratenbe-
rechnungeprasentatie Ozonmessungeiiir denVortex notwendigsind. Des-
weiterenstellt vor allem die Bestimmungvon Wasserdampéin Problemdar,
dahochaufgelostdessungeritr dengesamten/ortex nicht vorliegen.Auch
die Bodenalbedast eine Fehlerquelledadie hier gemachteéAnnahmevon ei-
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ner UberwiggendenEisbedeckungles Bodensnicht unbedingtgegebensein
muf3.Auchwird dasmdglicheVorhandenseimon Wolkenignoriert.



8 Ozonverlust im THESEO 200050LVE
Winter 1999/2000

In diesemKapitel wird ein Uberblick tiber verschiedenéMethodenzur Be-
stimmungdes chemischerOzorverlustesgegeben.Hierzu ist es notwendig,
daRRdynamischeind chemischeé/organgevoneinandegetrenntwerden.

Im erstenUnterkapitelwird die Chloraktvierungim Winter 1999/2000be-
schriebenDassichanschlieRend&nterkapitelbeschaftigsichmit derOzon-
anderungemhnedynamische&orrektur, um eine AbschatzunglesEinflusses
der Dynamik zu ermdglichen.Die nachfolgenderUnterkapitelbeschéaftigen
sichmit derAnwendungderdynamischerKorrektur Hierbeiwerdenverschie-
deneVerfahrenzur vorgestellt.

In der Zusammenrdssungerfolgt eine Gegenuberstellungler mit Hilfe der
einzelnenMethodenermittelten Ozorverluste,sowvie eine Abschatzungdes
chemischer®zorverlustedur diesenwinter.

Die Datenund Ergebnissen Kapitel 8.1, Kapitel 8.2 undKapitel 8.3.3wur-
denteilweiseausBremeretal. (2000)und Bremeretal. (2001) ibernommen.

8.1 Chlorakti vierung

Wie schonin Kapitel 1.3 nahererlautertwurde,tréagt Chlor entscheidendum
stratospharische®zonabbatbei. Cl; wird im Wirbel durch heterogendre-
aktionenauf pscs ausseinenReservirgasenHCI und CIONO,, freigesetzt.
Sowie Sonnenlichtzur Verfiigungsteht,werdendie Cl, Molektile photolysiert
und der katalytischeOzonabbawbeginnt. Einesder Zwischenproduktelieser
Reaktionenist der von ASUR gemessen&purenstdf C10 (vergleiche zum
BeispielGleichungen(1.26)—(1.29) Erstwenndie TemperaturedenSchwel-
lenwertfir die psc Existenziiberschreiterwird dasChlor ausseineraktiven
Form langsamwiederin die Reserweirgasezurickuberfihrt.

123
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Wahrendder THESEO 200050LVE Kampagnewurdenvon dem ASUR-
Instrumentkontinuierlich Messungerdes ReserwoirgasesHCl durchgefuhrt.
Die Flugmittewerteder HCI sowie der C10 Messungeninnerhalbdespola-
renVortex, alsomit einerdquivalenterBreitegrof3er70° sindin Abbildung8.1
damestellt. Die Mittelwerte wurdenmit den N,O Messungerkorreliert um
dynamischeEffekte ausschlieReau kdnnen.Hierbei entsprechemlie grauen
SterneHC1 unddie schwarzenDreiecle: C10 jeweils auf der100ppb Schicht
von N> O. Auf Grunddesstarken Tagesgangegon C10 wurdennur Messun-
genbericksichtigtdie einenSonnenzenitwin&l vonkleinerals86° aufweisen.

Im Dezembed 999wurdenkeineMessungewon C10 durchgefuhrtyelche
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Abbildung8.1: Flugmittewertevon HCI (graueSterne)und C10 (schwarzeDreiecle)
innerhalbdesVortex, fur die 100ppb N2O Schicht.Es wurdennur C1IO Messungen
berlicksichtigthei denender SpurenstdfeinemSonnenzenitwingd vonkleinerals 86°
ausgesetavar. Die Fehlerballenentsprecheder SummeausStandardabweichurdes
MittelwertesundderUnsicherheitiir dasN2O. Der 31. Dezembefl 999wurdeals Tag
Null gewahilt.

die obengenannterKriterien erfiillen. Die HCI-Messungerzeigtenin dieser
Teilkampagneeine leichte Abnahmemit fortschreitendeiZeit, die sich nicht
alleine durch dynamischeEffekte erklarenlafdt (von Konig (2001)). Der ab-
nehmendeSonnenzenitwin&l im Januar2000 hingegen flhrte zu einer ho-



8.2 OZONVERLUST OHNE DYNAMISCHE KORREKTUR 125

hen Chloraktvierung.DabeiwurdenHdchstwertam Volumenmischungss-
haltnis von bis zu 1,8ppb in den EinzelmessungeheobachtetErwartungs-
gemalantikorreliertergabenfir denselberzeitraumdie HCl-Messungemur
geringeVolumenmischungrhaltnisseWahrendzu Beginn der Teilkampa-
gneim Mé&rz 2000nochmittlere C10-Mischungserhéltnissezon 0,9ppb be-
obachtetwurden,nahmendiesebis Mitte Marz raschah Das Reserwirgas
HCI zeigtejedochkeine signifikantenAnzeicheneiner Rickbildung,die mit
einemAnstieg derMischungserhaltnisseverbundenist. von Kénig (2001)hat
gezeigt,dal3 die beobachtetdeaktivierung von Chlor stattdessemlurch die
Bildung desReservirgasesCIONO, bewirkt wurde.

Fur eineausfuhrlicheBeschreilbnng der ASUR ClO-Messungensowie der
ChloraktvierungundDeaktivierungim Winter 1999/200Gseihier aufvon Ko-
nig (2001)verwiesen.

8.2 Ozorverlust ohnedynamischeK orr ektur

Die von Januabis Marz 2000anhaltendé€hloraktiierunglegt die Vermutung
nahe,dalResin diesemWinter zu einemmassven Ozonabbaun der unteren
Stratosphargekommenist. Wasergabenalsodie Ozonmessungen?

Abbildung8.2gibt einenUberblickaller Ozonmessungenje von ASUR in-
nerhalbdespolarenVortex, alsomit eineraquivalentenBreite groRerals 70°
durchgefuihrtvurden.Die vertikalenProfilesindin Abh&ngigleitvonderaqui-
valentenBreite damgestellt,aufgeteiltnachdendrei TeilkampagnerdesTHE-
SEO 200050LVE ProjektesUm einebesserdJbersichtzu gevahrenwurden
die Einzelmessungefur jeweilige Bereichevon 0,5° &quialenterBreite zu-
sammengedl3t.Die Kreuzeam oberenRandentsprechewnler Positionder zu-
grundeligendeiktinzelmessung.
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Abbildung 8.2: Entwicklung der Ozonmischungsrhaltnissen [ ppm] innerhalbdes
polarenVortex. Oben: 30. November 1999 bis 16. Dezember1999, Mitte: 14. Ja-
nuar2000bis 21.Janua2000undunten:27.Februar2000bis 15.M&rz 2000.Die Mes-
sungenvurdenjeweils tiberein Intervall von 0,5° aquivalenterBreitezusammengeft.
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Abbildung8.3: Differenzder Mischungserhaltnissevzon Ozonin [ ppn] zwischenden
einzelnenTeilkampagnenDie Wertwurdeninnerhalbeinesintenalls von 0,5° aquiva-
lenterBreite zusammengefit.
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Die Ozonmessungezeigenim Hohenbereiclzwischen24 und30km einen
mittleren Anstieg von bis zu 2,25+0,1ppmim Volumenmischungsrhaltnis
von Dezember1999bis Januar2000.Von Januatbis Marz 2000wurdeeben-
falls ein Anstieg beobachtet, der jedoch mit bis zu
0,5+0,1ppmim Mittel vergleichsweisayeringausfiel.Der Anstieg in diesem
Hohenbereichst auf meridionalenTransportvon ozonreicherLuft ausden
tropischerQuellregionenzurickzufihrenDie Luft wurdein grol3ereiHohein
denpolarenWirbel hineintransportietind sankim Laufe desWintersah

In dem Hohenbereichvon 18 bis 24km zeigendie Ozonmischungssr-
haltnisseeine Variationvon -0,5 bis +0,5ppm fur denZeitraumvon Dezem-
ber1999bis Januar2000.Im Mittel bleibensiejedochnahezukonstantDies
wird auchdurchAbbildung8.3 (oben)verdeutlichtIn ihr sinddie Differenzen
derMischungserhaltnissewischendeneinzelnerleilkampagnemlagestellt.
Die Messungemwurdenebenélls innerhalbeinesintervalls von 0,5° aquiva-
lenterBreitezusammengef3t.Abbildung 8.3 (Mitte) zeigtfir die Periodevon
Januarbis Marz 2000 eine mittlere Abnahmedes Ozonsum 0,6+0,1ppm
Diese Abnahmeist durch chemischeDzonzerstérungu erklaren.Im selben
Zeitraumwurden,in guterUbereinstimmundioheMischungserhaltnisseon
Cl10O beobachtetvergleicheAbbildung8.1),einemZwischenproduktleskata-
lytischenOzonabbaus.

UnterhalbeinerHohevon 18km wurde zwischenDezemberl999 und Ja-
nuar2000einedurchdasAbsinkenderLuftmasserbedingtemittiereZunahme
von 0,25+0,1ppm Ozon beobachtetWohingegen zwischender zweitenund
dritten TeilkampagneeinedurchchemischeZerstérungoedingtemittlere Ab-
nahmein der Mischungserhaltnissenvon 0,6£0,1ppm beobachtetverden
konnte.

Zusammerdissendant sich sagen,dald oberhalbeiner Hohe von 24km
die Zunahmeder Ozonmischungssrhaltnissefiur die gesamteMel3periode
Uberwog. Unterhalbvon 24km wurde im Mittel eine geringeAbnahmevon
0,6+0,1ppm(vergleicheAbbildung 8.3 (unten))beobachtetDieseAbnahme
ist gleichbedeutendnit einem mittleren Ozorverlustvon etwa 20%. Verge-
genwartigtman sich dasProfil von Ozon (vergleiche Abbildung 5.5), so ist
ersichtlich,daRdasAbsinkender Luftmassenm Vortex zu einerZunahmeder
Volumenmischung®arhaltnissevon Ozonin geringerenHohenfihren muf3.
Eine durch chemischeZerstérungerzeugteAbnahmeder Mischungserhalt-
nissewird somitzu einemgewissenTeil durchdasAbsinkenkompensiertDie
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beobachtetdbnahmaeist daheralsuntereAbschéatzundir denOzornverlustzu
verstehen.

DieseMethodewird in derRegel nichtfur die Bestimmungdeschemischen
Ozorverlustesrerwendetdanicht zwischendendynamischundchemischbe-
dingtenOzonanderungedifferenziertwerdenkann.

8.3 Ozorverlust mit dynamischerKorr ektur

Wie der vorherigeAbschnittgezeigthat, muf3 fir die Bestimmungdesche-
mischenOzornverlustesdie Auswirkungenvon Dynamik und Chemievonein-
andergetrenntwerden.Die nun folgendenUnterkapitelzeigenverschiedene
Ansatzeflr eine dynamischeKorrektur und den so bestimmtenchemischen
Ozorverlust.Hierbeiwerdennebena surR-Messungendie Ergebnissaveiterer
InstrumentgGOME undRAM) unddessLIMCAT-Modellsherangezogeries
soll gewahrleistendal3die in Kapitel 7 gezeigterDiskrepanzern derBestim-
mungdesdiabatischem\bsinkens(fur die PeriodenDezembeibis Januaund
Januaibis Mérz) beriicksichtigverden.

8.3.1Isentropenals Hohenskala

Eine naheliggendeMethodeder dynamischerKorrekturbildet die potentielle
Temperaturln der Stratosphardéinden die Bewegungenvon Luftpaketenfir
Zeitrdumevon wenigerals 10 Tagenfastausschliel3licrauf Isentropenstatt
(Sparling(1997)).Die potentielleTemperatukannsomitfur dieseZeitrdume
als ErhaltungsgroRangenommenverden.Zu ihrer Berechnungwird neben
dem Druck am Erdbodender Druck und die Temperaturder gesuchterHo-
henschichbengtigt(vergleicheGleichung(1.3)). Dieselnformationerkbnnen
leicht fur jedenbeliebigenPunktder Erdeausmeteorologischénalysen die
zum Beispielvon ECMWF, UKMO oderauchNCEP erstelltwerden,gevonnen
werden.

Langfristig betrachtekommt es jedochauchzu Transportersenkrechizu
den Isentropenwodurches wiederumzu einer dynamischbedingtenAnde-
rungderMischungserhaltniss&kommenkann.DieseMethodestellt somitnur
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einesinnvolle Anwendungauf kurzenZeitskalendar. Trotzdemsoll hier eine
AbschatzunglesOzorverlustesgegebenwerden,bei der die Korrelationmit
derpotentiellenTemperatuals quasidynamischeélorrekturverwendetvird.

Dain diesemUnterkapiteinebena sur-DatenauchDatendesGlobal Ozone
Monitoring Experimen{GOME) verwendetverden,st nachfolgenceinekurze
Beschreilnngdesinstrumentegegeben.

Das GoME-Instrumentbefindetsich an Bord desERS-2 Satelliten,derim
April 1995gestartetvurde (Burrows et al. (1999)).Der sonnensynchron®r-
bit von ERS-2 ermdglicht GOME eine Abdeckungdes gesamteraquatoria-
len Bereichesinnerhalbvon drei Tagen.Fur die hoherenBreiten verringert
sich die bendtigteZeit entsprechendsoME mif3t die von der Erde zuriickge-
streuteStrahlungin NadirGeometrieim uv und sichtbarenSpektralbereich.
Die Ozonprofilewerdendurch Inversionder Spektrenerzeugt.Hierzu wird
ein Algorithmus genutzt,der vergleichbarist mit dem fir das NASA Solar
BadscatterUV Instrumentverwendeten{Bhartiaet al. (1996)) und speziell
fur coME angepalivurde(de Beeketal. (1997);Hoogenetal. (1999)).

In Abbildung 8.4 ist die Entwicklungder Tagesmittelerte von Ozonmes-
sungennnerhalbdespolarenVortex fiir ASUR (Sterne)Jund GOME (Dreiecle)
aufder475K (grau)und 550K (schwarz)Isentropedamgestellt.BeideInstru-
mentebesitzereine&hnlicheHbhenauflosungyodurchdie Ergebnissealirekt
vergleichbarsind. Es sei hier nochangemerktdalRGOME erstab Tag 45 im
Winter 1999/2000eine ausreichend@bdeckungdesVortex erreichte(\Weber
etal. (2000)).In derZeit zuvor warenauf GrundderhohenSonnenzenitwingl
innerhalbdesVortex die GoMmE-Messungernm Wesentlicherauf denRandbe-
reichbeschrankiDie ASUR-Messungerzeigenim direktenVergleichim Mittel
etwasmehrals10% (5%) hohereWerteaufder475K (550K) IsentropeASUR
scheintdie Mischungserhaltnissezu Uberschatzenyas sich auchschonbei
Vergleichenmit andereninstrumentergezeigthat (sieheauchKapitel 6.2.1).
Die Mel3reihender beidenInstrumentezeigenjedoch einenverleichbaren
Trend.Aus Abbildung 8.4 ist ersichtlich,da3der Ozonabbawuchnachdem
15. Mérz 2000 (Tag 75), dem letztemMel3tagdes ASUR-Instrumentesnoch
weiter anhielt. Erst Ende Méarz wurde kein weitererOzorverlustmehr beob-
achtet.

In derPeriodevon Tag45bisTag75ergeberdie GoME-MessungeineAb-
nahmevon 0,64+0,1ppm Ozonfur die 475K und 0,74+0,1ppmfir die 550K
IsentropeFir dengesamterMel3zeitraun(von Tag 45 bis Tag 90) ergibt sich
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Abbildung 8.4: Tagesmittelertevon ASUr (Sterne)und GoOME (Dreiecle) Ozonmes-
sungerfir einepotentielleTemperatuvon 475K (grau)und 550K (schwarz).Javeils

gilt: Sterne:ASUR und Dreiecle: GOME. Die Fehlergebendie Summevon Standard-
abweichungdes Mittelwertesund der Unsicherheitfir die entsprechendpotentielle
Temperatuwieder Der 31. Dezembed999wurdeals Tag Null gewvahit.

eine Abnahmein den Ozonmischungssrhaltnisserum etwa 1,05+0,1ppm

fur beidelsentropenDie ASUR-Ozonmessungereigenzwischender ersten
undderzweitenTeilkampagneinenleichtenAnstieg um 0,3+0,1ppmaufder

550K Isentropenwahrendaufder475K Isentropedie Mischungserhaltnisse
im Mittel konstanblieben.In derzweitenHalfte desWintersnahmerdasOzon

um 0,55+0,1ppmauf der 550K, beziehungsweisam 0,75+0,1ppmauf der

475K Isentropeah

Zusammerdssendzeigen die GOME-Messungeneinen Ozorverlust zwi-
schenl7%und25%bis Tag 75 und zwischern30%und 37%bis Tag 90 fir die
beidenlsentropenFur ASUR emgibt sichein maximalerVerlustzwischenl5%
und 23%. InnerhalbderselberMelRperiodezeigenbeidelnstrumentefolglich
eineguteUbereinstimmung.

Die Zunahmezwischendererstenund zweitenTeilkampagnen denASUR-
Messungerergibt sichdurchdasunterschiedlictstarke Absinkenvon potenti-
eller Temperatuund Ozon.DieseentsprichteinemTransportvon Ozonsenk-
rechtzu denIsentropengleicherpotentiellerTemperaturDie Annahme,die
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potentielle Temperatursei eine ErhaltungsgroRerifft daherfur die hier ge-
zeigtenZeitraumenicht mehrzu und die Trennungvon Dynamikund Chemie
ist nichteindeutiggegeben.

8.3.2DiabatischesAbsinken ausHeizratenberechnungen

Eine Verbesserungler im vorigen UnterkapitelvorgestelltenMethodestellt
die BerechnunglesdiabatischerAbsinkensausHeizratenfur eine gegebene
Isentropedar. Sie bericksichtigidasdiabatischeAbsinkensbeziehungsweise
Aufsteigensvon Luftmasserund Ozonauf derlsentropeNachBraatheretal.
(1994)ist die zeitlicheAnderungder Ozonmischungssrhaltnisseuf derlsen-
trope,die durchdiabatischdBewegungenverursachtvird, gegebemmit:

003 (po ) " 005

p

(8.1)

o ¢ 20

mit derdiabatischemHeizrate(), demDruck auf derlsentropep unddemBo-
dendruckpy. Es gilt weiterx = R/c,, wobei R der idealenGaslonstanten
undc, derspezifischetWarmevon trockenerLuft bei konstantenDruck ent-
spricht.003 /00 schliellichist dervertikaleGradientderOzonmischungser-
haltnissebezuglichder potentiellenTemperaturDie diabatischerHeizraten
wurdenmit demModell von Shine(1991)berechnetsiehehierzuauchKapi-
tel 7.2.2).

Desweiterenlaf3tsich ausGleichung(8.1) dassogenanntgpassve Ozon”
ableiten.Dazuwird fir einenbestimmtenZeitpunktdas Ozonmischungsss-
haltnisgenommerund alle nachfolgendemlynamischbedingtenAnderungen
aufaddiert.Wird nun als Startwertein Zeitpunktvor Beginn deschemischen
Ozonabbaugewahlt, so ergibt die Differenzvon ,passvem Ozon” und dem
durchdasAbsinkenausHeizratenberechnungéwrrigiertenOzondenchemi-
schenVerlust.

In Abbildung 8.5 sind die gemitteltenOzonmischungserhéltnissaind das
berechnetgpassve Ozon” auf der 475K Isentropedamgestellt. Die Abwei-
chungenin den Ozonwerten(Diamanten)gegeniuberAbbildung 8.4 ergeben
sichdurchdie Beriicksichtigunglesdiabatischembsinkensund Aufsteigens
von Ozonauf die Isentrope(vergleicheAbbildung 7.6). Das ,passve Ozon”
wurdeflr drei verschieden&tartzeiterberechnetEndeNovember1999(ge-
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Abbildung8.5: AusderHeizratenberechnurfgr ASUR gemittelteOzonwertg Diaman-
ten)underrechnetegpassivesOzon” (Linien) fur die 475K IsentropeFirdas,passve
Ozon” geltenfolgendeTageals Berechnungsgrundlag80. November1999: gepunk-
tet, 12. Dezember1999:strichpunktund 16. Januar2000: gestricheltDer 31. Dezem-
ber1999wurdeals TagNull gewéhlt.

punkteteLinie), Mitte Dezemberl 999 (strichgepunktetéinie) und Mitte Ja-

nuar2000(gestrichelte_inie). Fur Mitte Marz 2000ergebersichfir das,pas-

sive Ozon” Werte von 3,5ppm (Startpunkt:30. November1999), 3,75ppm

(12. Dezemberl999)und 4,1ppm (16. Januar2000). Es sei hier angemerkt,
daRAsSUR keinekontinuierlicherMessungetiiberdengesamteWinter durch-

gefuhrthat. Fur die Periodenzwischenden Teilkampagnemwurde dahereine

mittlere Heizrateder beidenjeweiligen Teilkampagnerzu Grundegelegt.

Die Wahl des30. Novemberl999als Startpunkt(gepunktete.inie) erweist
sich als nicht sinnvoll, da zu diesemZeitpunkt der Vortex noch nicht abge-
schlossemwar. Den Beginn der Berechnungauf Mitte Januarzu legen(gestri-
chelteLinie) fuhrt hingegen zu einer Unterschatzungles Verlustes,da von
derAnnahmeausggangerwird, daf3zuvor kein chemischbedingterOzorver-
lust stattgefundeimat. DieseTheserwerdenauchdurchdenVergleichmit den
sLIMCAT-Modell in Abbildung 8.6 unterstitztHierbeiist nebenden ASuRr-
Werten, Ozon (schwarz) und ,passves Ozon” (grau) von SLIMCAT auf der
475K IsentropeeingezeichnetDie sLIMCAT-DatenwurdenausGrindender
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Abbildung8.6:0zonaufder475K IsentropeAsSurR-MessungschwarzeSterne) sLIM-
CAT ,aktivesOzon” (schwarzeLinie) undsLIMCAT ,passiesOzon” (grauelLinie). Der
31.Dezembed 999wurdeals Tag Null gewahlt.

Vergleichbarleit mit der Hohenauflésungles ASUR-Instrumentesyeglattet.
SLIMCAT zeigtfur die gesamteZeit geringereVolumenmischungsrhaltnisse
alsASUR. Gleichzeitigwird bereitsim Januai2000einesignifikanteDifferenz
zwischenOzonund ,passvem Ozon” berechnetSondenmessungesgaben
ebentlls in der erstenJanuarhalftealso vor der zweiten Teilkampagnevon
ASUR, einenchemischenOzorverlust zwischen0,1ppm und 0,2ppm (Rex
etal. (2001)).

Wird der 12. Dezemberl999 als Startwertzu Grundegelegt, so folgt ein
chemische©Ozonabbawon 1,25+0,1ppmaufder475K Isentrope Dies ent-
sprichteinemVerlustvon etwa 33%iberdenWinter 1999/2000In guterUber
einstimmungerrechnessLIMCAT fur denTag 75 eine Abnahmeum 1,3ppm,
waseinemVerlustvon etwa 37%entsprich{(fir die geglattetenOzonwerte).

Die richtige Wahl desTagesandemdie Berechnungles,passven Ozons”
beginnt ist von entscheidendeBedeutungEs mulsichegestelltwerden,dal’
derVortex schonhinreichendabgeschlossest, abervor diesemragnochkein
chemischezonabbawstattgefundemat.
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8.3.3DiabatischesAbsinken ausN,O-Messungen

Bei dieserMethodewird der chemischeédzorverlustausder Korrelationmit

zeit- und ortsnahemN, O ASUR-Messungerabgeschatz{sieheauch Proffitt

et al. (1989)und Profitt et al. (1990)).Der Vorteil beruhtdarauf,dal3in der
unterenStratospharalie Lebensdauewon NoO sehrviel groR3erist als die
der potentiellenTemperaturDies hat zur Folge, dal3 Schichtenmit konstan-
temN>O MischungserhaltnisprazisedendiabatischeBewegungerderLuft

nachfolgenalsdiesfur IsentroperderFall ist (Plumb(1992)).
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Abbildung 8.7: Tagesmittakertevon AsSurR OzonmessungeimnerhalbdesVortex fur

die 100ppb (grau) und 200ppb (schwarz) N2 O Schicht.Die Fehlerentsprechermler
Summevon StandardabweichungesMittelwertesund Unsicherheiftr die gegebene
N2O Schicht.Der 31. Dezembed 999wurdeals TagNull gewvahlt.

Bei der Korrelation der beiden Spurengaseavird Ozon in Abhangigleit
von N, O betrachtetDie Hohenskalawird alsodurch Mischungserhaltnisse
von N, O ausgedrucktAbbildung 8.7 zeigt die Entwicklung von Tagesmit-
telwerten der Ozonmessungemnerhalb des polaren Vortex fir ein NoO-
Mischungserhaltnisvon 100ppb (grau) und 200ppb (schwarz) im Winter
1999/2000. Die 100ppb Schicht entspricht einer H6he von etwa
21,3km (512K) Mitte Dezemberl999 und etwa 19km (469K) Mitte Marz
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2000. Die Schichtvon 200ppb N2O befand sich Mitte Dezemberl1999 bei
einerHohevon etwa 18km (445K) und Mitte Méarz 2000bei 16km (405K;
vergleichehierzuTabellen7.1und7.2).

Wie auchschonin denvorherigenUnterkapitelnwerdenwiederumbei der
BestimmungdesOzorverlustesur die letztenFlugedererstenTeilkampagne
bertcksichtigtZwischendererstenund zweitenTeilkampagnevurdeein sehr
geringer Ozorverlust beobachteimit 0,1+0,1ppm bei 100ppb beziehungs-
weise 0,25+0,1ppm bei 200ppb N,O. Der entscheidend®zonabbauand
zwischerderzweitenunddritten Teilkampagnestatt.Diesspiggeltgutdie C10
Messungerwider, die fir Januamund Marz 2000 eine hohe Chloraktiierung
zeigten.Uber dengesamterZeitraumergibt sich ein chemischeOzorverlust
fir 200ppbN->O von 1,10+0,1ppmundfur 200ppbvon 1,15+0,1ppm Dies
entsprichteinerReduktionum 30% bis 40%fur eineetwa 3 km dicke Schicht,
im Hohenbereiclvon 16 bis 19km.
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Abbildung 8.8: sLimcAT Ozon (durchgezogenelnd ,passv Ozon” (gestrichelt)fr
die 100ppb (schwarz) und 200ppb (grau) sLIMCAT N2O-Schicht.Mit eingezeichnet
auf der rechtenSeiteist sSLIMCAT Ozon (Sterne)und ,passv Ozon” (Diamanten)fur
die 100ppb (schwarz)und200ppb (grau)ASUr N2 O Schicht.Der 31. Dezembed 999
wurdeals TagNull gewvahit.

Zum Vergleichwurdendie OzonegebnissalessLiMCAT-Modells fur zwei
SchichtenkonstanterN,O’s bestimmt(Abbildung 8.8). Die beidendurchge-
zogenerLinien gebendieseKorrelationflr 100ppb (schwarz) und 200ppb
(grau)wieder Gestrichelist dasmodellierte,passve Ozon” fur die jeweilige
N, O-Schichtdamgestellt.Dain Kapitel 7 gezeigtwurde,dalRsLIMCAT dasAb-



8.3 OZONVERLUST MIT DYNAMISCHER KORREKTUR 137

sinkenunterschatziwurde zusatzlichin derrechtenHalfte von Abbildung 8.8
die Korrelationvon sLIMCAT Ozon(Sterne)und ,passv Ozon” (Diamanten)
mit den ASUR N»O-Messungereingezeichnetfir beide Seitenwurdendie
sLIMCAT-Datenzuvor mit der HOhenauflosungon ASUR geglattet. Aus den
reinensLIMCAT-Datenergibt sichein Ozorverlustvon 36%(24%)fur 100ppb
(200ppb) N, O. Die Korrelationvon sLIMCAT Ozonund ASUR N> O flhrt zu
einemVerlustvon etwa 34%ftr beideSchichten.

Die Korrelationmit ASUR N5 O ergibt flr SLIMCAT undASUR Ozorverluste
in guterUbereinstimmungEs zeigtsich jedoch,daRdie Berechnungeineszu
geringenAbsinkensim sLIMCAT-Modell zu einerUnterschatzunglesOzon-
verlustegthrenkann.

8.3.4N,0 Korr elation tber den Vortexrand

Die zuwvor gezeigterMethodersetzervoraus daf3quasikontinuierlichiberden
gesamteWinter hinweg Messungemurchgefuhrivurden.Wird jedochnurin

einer bestimmtenPeriodedes Winters gemessenso kbnnendiesenicht ge-
nutztwerden EineMethode diein friherenArbeitenverwendetvurde,ist die
Bestimmungdes Ozorverlustesauseiner Korrelationmit N.O, wobei Mes-
sungeninnerhalbund auRerhalbdes Vortex miteinanderverglichen werden.
Diese Methodewurde zum Beispiel in den Arbeiten von Urban (1997) und
Bremer(1997)angevendetundfuhrte zu mit anderernnstrumentervergleich-
barenOzorverlusten.

Bei dieseMethodewird wiederumdavon ausggangendalidie Korrelation
zwelier langlebigerSpurenstde (zum Beispiel Ozon ohnechemischerOzo-
nabbawndN,O )in der Atmospharekonstantbleibt. Die Anderungernwaren
somitreindurchdenchemischembbaueinesderbeidenStoffe bedingt.

In Abbildung 8.9 ist eine solcheKorrelationvon Ozonund N,O Uberden
Vortexrand fur Januallinks) undMarz 2000(rechts)dargestellt.Die graueli-
nie gibt jeweils die Korrelationftir innerhalb,die schwarzefur au3erhaltund
die hell grauefur denRandbereicldesVortex wieder Die Hochachsevurde
inversdamestellt,dadie NoO Mischungserhaltnissemit steigendeHoheab-
nehmenDie damgestelltenVerteentsprechejeweils demMittel der Teilkam-
pagnealler EinzelmessungedesentsprechendeBereichesZu erkennenist
die Abnahmeder Mischungserhéltnissezon Ozon tiberdenVortexrand hin-
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Abbildung 8.9: Korrelationvon ASUR Ozonund NoO-Messungerim Januar(links)

und Marz (rechts)2000 Giberden Vortexrand hinweg. Die Messungerwurdenjeweils

drei Bereicherzugeteilt:innerhalbdesVortex (grau),zwischeninneremund &ul3erem
Vortexrand (hellgrau),sowie zwischenduReremVortexrand und aul3erenrRandminus

10° aquvalenterBreite (schwarz).

weg fur beideMonate.Wird dieseAbnahmealsreinerchemische©zonabbau
interpretiert,sofolgt fur Januar2000ein Verlustvon 31% (100ppb N O) be-
ziehungsweis87% (200ppb). Fur die Teilkampagnem Marz 2000steigtder
Verlustauf48% (100ppb) bis 54% (200ppb).

Im Vergleichmit denandererMethodenerweistsich der hier abgeschéatzte
Verlust als zu grol3. Besondersdas Ergebnisfur die Teilkampagneim Ja-
nuar 2000von mehrals 30% Ozorverlustist nicht realistisch,zeigtdochdie
KorrelationinnerhalbdesVortex fur die ersteWinterhalftenur eine Abnahme
um maximal 0,25ppm was einemVerlustvon maximal 10% ergebenwirde
(vergleicheAbbildung8.7).

Bei dieserMethodewird vorausgesetztjalRdie Korrelationnur durchche-
mischenOzonabbauwerdndertwird. Diese Annahmeist jedochnicht zutref-
fend.HorizontaleMischprozesskdonnerebensaueinerVeranderungerKor-
relationfihren.InnerhalbdesVortex kannesbei der Bildung zu unterschied-
lich starkemdiabatische\bsinkenkommenwodurchsichTracerTracerKor-
relationenbei horizontalerMischprozesseanderrkonnen(Rayetal. (2001)).
Ist die Bildung jedochabgeschlossemnd estretenkeinegrol3skaligersStorun-
gendesVortex auf,sobleibtdie KorrelationkonstantFurdie Regionauf3erhalb
desVortex ist diesnichtgegebenEine Transportbarriergie derpolareVortex
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existiert nicht. Somit kannstandigLuft austropischenund mittleren Breiten
in die hohererBreite nachflieRenDie dabeimittransportiertezonreiche_uft
bewirkt wiederumeineVeranderunglerKorrelationvon N, O undOzon.

Die Schlul3folgerungerdiein friherenArbeitengezogerwurden(zumBei-
spielvon Bremer(1997)und Urban(1997)),in denendieseMethodezur Be-
stimmungdeschemischerOzorverlustesangavendetwurde, treffen folglich
nicht zu.

8.4 Diskussionder Ergebnisse

Die, fur die unterschiedlicheiMethoderberechnete®zorverlusteausA Sur-
Messungersindin Tabelle8.1 nocheinmalzusammengeii3t.

Augenscheinlichstimmendie Ergebnissefur die dynamischeKorrektur
durchHeizratenund N, O-Korrelationgut miteinanderiiberein.Hierbeiist zu
bertcksichtigendalR100ppb N, O im Mérz 2000einerpotentiellenTempera-
tur vonetwa 470K entsprechen.

Die reinenlsentroperals Grundlagefir die dynamischeKorrekturzu nut-
zenfuhrt hingegenzu einerUnterschatzungesVerlustesDie Isentropergel-
tennur fur kurze Zeitraumevon bis zu 10 Tagenals dynamischeiTracer Bei
langerenZeitraumenrfindenhingegen Transportprozessgurchdie Isentropen
hindurchstattundverschiebersomitdie TracerRelation.Diesfiihrt durchden
Nachtransporvon ozonreicherekuft aush6hererHohenzu einerUnterschat-
zungdes,wahren’Ozorverlustes.

Tabelle8.1: UbersichtdesmittlerenOzorverlusteiiberdenWinter 1999/2000die mit
Hilfe verschiedeneMethodenzur dynamischerKorrekturausAa surR-Messungembge-
schatztwvurden.

Methode Verlust Bereich
Isentropen 15%/ 23% 550K / 475K
Heizraten 33% 475K
N2O-Messungen 30%/ 40% 100ppb/ 200ppb

UberdenVortexrand 48%/ 54% 100ppb/ 200ppb

Ein entsprechenddgEffekt tritt beim Vergleichvon korreliertenMessungen



140 8 OZONVERLUST IM THESEO 2000/soLVE WINTER 1999/2000

von Ozonund N, O innerhalbund au3erhaltdesVortex auf. Hierbei kommt
es zu einer Uberschatzungles Ozorverlustesinnerhalbdes Vortex. Ebenso
wie beidenlsentropenst hier die ErhaltungdesKorrelationserhéltnissesaur
bedingtgegeben Durchdie rascherhorizontalerund vertikalendynamischen
ProzessaulierhalldlesVortex wird dasVerhéltnisderKorrelationverschoben.
Diesflhrt zu einerFehlinterpretatiomlesurspringlichen/erhaltnissesind er-
gibt zu grol3eOzorverluste.

Im Winter 1999/2000wurde von einer Vielzahl von InstrumentenOzon
gemesserund der Verlust tlber den Winter berechnetNewman und Harris
(2001) habenin ihrer Vertffentlichung die Ergebnisseder meistender, an
dem THESEO 200050LVE Projekt beteiligten Messungenzusammengetra-
gen. Hierbei stellte sich heraus,dal3 fir den Zeitraumvom 20. Januarbis
zum 12. Méarz 2000 ein Verlust zwischen0,7 und 2,3ppm flr eine potenti-
elle Temperaturvon 450K abgeschétawird. Die ASUR-Messungendlie eben-
falls in der Aufstellung mit aufgefihrtwurden,ergebenfir diesenZeitraum
einenVerlustvon 1,05+0,1ppm Wichtig ist hierbei,dalRkeine Ruicksichtauf
unterschiedlichéi6henauflésungeder Messungemenommerwurde.Dieser
Umstandkommtbesondergum Tragen,da Rex et al. (2001)einenOzorver-
lust von bis zu 70% fir eine etwa 1km dinneSchichtbei einer Hohe von
etwa 18km abgeschatzhaben.Uber einen3km breitenBereicherrechneten
sie nocheinenVerlustvon mehrals 50%. DieseErgebnisséeruhenauf Son-
denmessungedje eineHohenauflésungon etwa 150m besitzenDie Hohen-
aufldsungdesA sur-Instrumentedetragtin diesemHohenbereictetwa 8 km.
Dies fuhrt zwangslaufigzu einer UnterschatzunglestatsachlicherOzonab-
bausausAsur-Messungen.

DassLIMcAT-Modell hatfur denWinter 1999/2000ebenélls einenOzon-
verlustvon tber70% bei einer potentiellenTemperaturvon 450K errechnet
(Sinnhubeetal. (2000)).Die GlattungderProfilemit derH6henauflosundes
ASUR-InstrumenteseduziererdiesenVerlustauf 24% bis 36%in derunteren
StratosphareDer von ASUR gemessen®zorverlustvon 30%bis 40%flr den
selberHohenbereiclzeigtsomiteinesehrguteUbereinstimmungDie Diskre-
panzzu denVerlustendie ausMessungerder anderernstrumenteéestimmt
wurden,ist demzufolgehauptsachliclauf die geringereHohenauflésungon
ASUR zuruckzufuhren.

Fur eine vernuinftigenVergleich ist eine Anpassungvon unterschiedlicher
Hohenauflosungnumganglich.
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9 Zusammenfassungund Fazit

Abschliel3endsollenin diesemKapitel die Ergebnissaler Arbeit nocheinmal
zusammengefitwerden.

9.1 Zusammenfassungler Arbeit

Die Zielsetzungder Arbeit war die Bestimmungdeschemischer®zonabbaus
in der StratosphéaredierzuwurdenMessungenlesflugzeuggetragendradio-
metersaSUR ausgevertetundinterpretiert.

In den erstendrei Kapiteln wurden die Grundlagen,die flr das ASUR-
Instrumentunddie Auswertungder Datenvon Relevanzsind, kurz umrissen.

Der zweite und dritte Teil der Arbeit beschaftigtersich mit Auswertung,
Vergleichen mit anderen Instrumenten und Interpretation der ASUR-
MessungenHierbeiwurdefir Vergleicheund Interpretatiorder Schwerpunkt
auf denWinter 1999/2000gelegt, dadie zu Verfigungstehenddatenmenge
von N> O und Ozonmessungeneuelnterpretationsansataglaubt,wie siein
vorherigenwinternfir ASUR nicht méglichwaren.

Die Winter 1998/1999und 1999/200Qunterschiedesich grundlegend.Der
Winter 1998/1999war einer der warmstender letzten10 Jahre.Die Tempe-
raturenin der Stratosphéardelennur innerhalbzweierkurzerPerioden Ende
Dezemberl998und AnfangFebruarl999unterdie Temperatufl yr, beider
die Bildung von pscs moglichist. Die funf Mel3fligeumfassend&ampagne
desAsUR-Instrumentesim RahmendesSTHESEO HIMSPEC Projekteswurde
zwischerEndeJanuaund AnfangFebruarl999durchgefihrtin diesemzeit-
raumwurdensehrhoheTemperaturein derStratosphargemessengie gegen
EndederKampagneaunterdie Temperatufl ,; fielen.

Im Gegensatalazuwar derWinter 1999/200CinerderkaltesterWinter der
letzten10 Jahre.Die Temperaturly,r wurdein weiten BereichendesVortex
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von Mitte November1999bis Mitte Marz 2000unterschrittenlm Rahmerdes
europaisch-amerikanischeameseo 200050LVE Projektesfuhrte dasASUR-
InstrumentMessungerauf 23 Mel3fligendurch.DasProjektwar in drei Teil-
kampagnemgegliedert,die im Dezember1999,Januamund Marz 2000durch-
gefuhrtwurden.Fastdie gesamteEntwicklung despolarenVortex konnteso
dokumentiertverden.

Die Vielzahlderam THESEO 200050LVE Projektbeteiligteninstrumente
ermdglicht Vergleiche und Validation der ASUR-MessungenDies ist insbe-
sonderefir neueMolekile, wie CH3Cl mit schwachererinienintensitaten
wichtig.

Nachder ErweiterungdesFrequenzbereichaetesA SUR-Instrumented.998
konnenMessungeimn einemkontinuierlicherBereichvon 604,3bis662,3GHz
durchgefuhrwwerden.Einerder neuenSpurenstde ist derdynamischelracer
CH;3Cl. Die in dieserArbeit vorgestelltenAuswertungenvon CH3Cl stellen
die erstendar, die fur MessungerdesAsuR-Instrumentesiurchgefuhriwur-
den. Die Vergleichemit dem Mark IV-Instrumentzeigeneine wenigergute
UbereinstimmungDie MessungenonMark IV zeigeniberdengesamteo-
henbereicmiedrigereMischungserhaltnisseEsist jedochnichtauszuschlie-
Ren,dalRizumindestie Mark IV-Messungm Dezembed 999fur CH3Cl nicht
reprasentawi fir denVortex war. Die grol3eStreuungder Einzelmessungebei
ASUR deutetdarauthin, daRdie Mel3zeitzu geringgewahltwurde.Diesesollte
bei zukunftigenMeRreihenverlangertverden.

Die Vemgleichevon Ozonmessungetfiihrtenzu dem Ergebnis,dal3die Mi-
schungserhaltnissevon ASUR um bis zu 10% gegenuberSondenmessungen
Uberschatztverden.Die AbweichunggegentiberdemAROTEL-Lidar ist in ei-
ner ahnlichenGrolRenordnunggberhalbvon 20km und gro3erbei geringeren
Hohen. Der Vergleich mit dem DIAL-Instrumentwird durch dessergeringe
obersteMeRhdhebeschrankund zeigt mit einer Abweichungvon 20% die
hochsteDifferenz.Der QuenergleichzwischenSondernund Lidar zeigteben-
falls Abweichungervonbis zu 10%fur AROTEL und40%fur bIAL umwelche
die WertederLidar-Instrumentegeringeraustllen.Die ASUR-Messungemwon
Ozonzeigenalso eine Tendenzdie absolutenMischungserhaltnisseum 5%
bis 10%zu Uberschatzen.

Die Vemgleichevon ASUR N,O-Messungerzeigennur geringeAbweichun-
gen.Dabeiwurdenfir Mark IV Tagesmitteverteundfir ER-2Mittelwerteder
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Teilkampagnerverglichen.Diesist gleichzeitigein Indiz fur die gute Durch-
mischungdesVortex in derzweitenWinterhalfte.

Der dritte Teil der Arbeit widmete sich der Bestimmungdes chemischen
Ozorverlusteam Winter 1999/2000 Fur die Trennungvon dynamischemund
chemischenProzesserst eine Abschéatzungdes diabatischenAbsinken im
polarenVortex notwendig.In Kapitel 7 wurdenzwei Methodenzur Bestim-
mungdesAbsinkensmiteinanderverglichen.Beide MethodennutzenASuUR-
Messungewon Ozonbeziehungsweisl, O aus.Die Ozonmessungenerden
zur Berechnung/on Heizratenherangezogermie wiederumdasAuf- und Ab-
steigenderLuftmasserbeschreiberBei denN, O-Messungerermdglichtdes-
senchemischeStabilitatin der unterenStratospharelie direkte Bestimmung
desAbsinkensder LuftmasserausdenMessungen.

Die N, O-Messungervon andererinstrumenterergabenein durchschnittli-
chesAbsinkenvon27,4+0,9mpro Tag.AusdenHeizraterfolgte ein Absinken
von durchschnittlich26,5m pro Tag. Diese Ergebnissestimmenim Rahmen
derFehleribereinIm Vergleichmit denErgebnissemndereinstrumentaund
dessLIMcAT-Modells zeigtsich,dalRASUR sehrgut mit denErgebnissernles
vereinheitlichtenN, O-Datensatader ER-2 ibereinstimmtUber den gesam-
ten Winter hinweg scheinendie ASUR Messungerdas Absinken jedochim-
mernochleichtzu unterschatzerDieswird durchdengro3angelgtenTracer
Vergleich von Greenblattet al. (2001) bestétigt.Sie gebendasAbsinken mit
65+12K in einemHo6henbereictzwischen40ppb und 280pph, fiir denge-
samtenVinteran.Die ASUR-Messungemrmgeberein maximalesAbsinkenvon
42+3K. Die Diskrepanzst auf die starlke Glattungder Asur-Profile zurtick-
zufiihren.Sie fuhrt vor allem oberhalbvon 100ppb zu einer Unterschatzung
desAbsinkens.Der Vergleich hat auchgezeigt,dalRdasAbsinkenim SLIM-
CAT-Modell ebenglls unterschatzivird.

Fur die Berechnungdes chemischenOzorverlusteswurden verschiedene
Methodenangavendetund miteinandenerglichen.Eszeigtesich,daldie Be-
trachtung,die Ozon ausschlief3lichauf Isentropenverfolgt, den Verlust weit
unterschatzisentroperstellenfiir die hierbetrachtete@eitskalerkeineErhal-
tungsgroRenehrdaundsindfolglich ungeeignetls dynamischefracer Als
ebenétlls ungeeignehat sich die Methodeherausgestelltgen Verlust durch
Vergleicheder Korrelationvon Ozonund N, O innerhalbund au3erhalldes
Vortex zu bestimmenHierbeiwird derVerluststarkiiberschatziviederumist
die ErhaltungdesVerhaltnisseslerbeidenTracernicht gegeben.
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Aus derKorrelationvon Ozonund N, O-Messungemur innerhalbdesVor-
tex ergabsich ein chemischeNerlustvon 30% bis 40%in derunterenStrato-
sphare Dies wird in guter Ubereinstimmunglurch die Heizratenberechnung
bestatigtdie zu einemVerlustvon 34%fuhrt.

SondenmessungeiRex et al. (2001)) und Berechnungerdes SLIMCAT-
Modells (Sinnhuberet al. (2000)) zeigteneinenVerlustvon bis zu 70% flr
einensehrschmalerH6henbereichDie Glattungder sLIMCAT Ergebnissenit
den Hohenauflésungon ASUR ergab einenchemischerOzorverlust/inde-
xOzorverlustvon durchschnittlichetwa 34% in der unterenStratospharend
stimmtsehrgut mit denAsuR-Ergebnisseriberein.
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9.2 Fazit

Fur denWinter 1999/2000ieR sich ausden Asur-Messungerin guterUber
einstimmungnit anderernstrumentemasdiabatisché\bsinkeninnerhalbdes
Vortex bestimmenDiesgelangebenéglls fir denchemischer®zorverlust.

EinschrankndmulZbemerktwerdendalRdiesnur auf Grundderquasikon-
tinuierlichen Messungeniber den gesamtenVinter moglich war. Hatte das
ASUR-Instrumentnur an einerder drei Teilkampagneneilgenommenso hat-
ten Messungeranderernstrumentepeziehungsweisklodellrechnungemit
herangezogewerdenmussengdie dasAbsinkenim Vortex fir die fehlenden
Zeitraumerbeschreiben.

Die CH3;Cl-Messungerweisenfir denWinter 1999/2000eine sehrgrol3e
Streuungn denEinzelmessungeauf. Dieseist grof3er als esdie N, O-Mes-
sungengdie einenrechthomogene/ortex in derzweitenWinterhalftezeigen,
vermutenlassenEine VergrolRerungler Mel3dauekdnntehier Abhilfe schaf-
fenund mufteauf weiterenMelRBkampagneiiberpriftwerden.






10 Ausblick

DasAsSUR-Instrumentwird auchin Zukunft nochan Mel3kampagneteilneh-
men.DasForschungsinteresseerschiebsichzwar in RichtunguntereStrato-
spharegein Bereichin demAsuRr anseinemel3technische@renzerst63t,doch
bestehenbereits Uberlegungenein weiteres Akusto-optishes-Spektrmeter
(A0s) einzubauenDie resultierendegyrol3ereBandbreiteermdglichteine Ver-

wendungderInformationenin denLinienfliigelnundsollte Messungetis zur
Flughdheerlauben.

In der nahenZukunft stehtaulRerdendie Validation des Satelliten&peri-
mentesSCIAMACHY (Scanningmaging AbsorptionSpectometerfor Atmos-
phericCHartographY) an.Hierbeiwird ASUR, neberandererinstrumenteran
Bord der Falcon zwei Mel3kampagnedurchfiihren Die Kampagnerwerden
sichauf Messungervon tropischerbis hin zu polarenBreitenerstreclen.

Ein weiteresProjekt,andemAsur augenblicklichbeteiligtist, ist die Leoni-
den-Kampagnén Zusammenarbeihit der NASA. Herbeisollen Spurenstdf
anderungenn der Mesosphéareind oberenStratospharelurch Meteoritege-
messerwerden.

Eine offeneFragebleibt die dynamischerBewegungenin der Stratosphére.
Sie werdenvon denModellennur zu einemTeil richtig wiedegegeben Hier
bestehtimmer noch Forschungsbedarfivobei ASUR mit seinenN,;O-Mes-
sungersicherlicheinenBeitragleistenkann.
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Anhang






Abkilrzungen

Akronym Bedeutung

ACATS Airborne Chromatograpffior AtmosphericTraceSpecies

ALIAS Aircraft LaserinfraredAbsorptionSpectrometer

AOS Akusto-Optischespektrometer

AROTEL AirborneRamanOzoneand Temperaturd.idar

ASUR Airborne SUbmillimeterRadiometer

CCD Chage CoupledDevice

CTM ChemicalTransportModell

DIAL UV Differential AbsorptionLidar

DLR DeutscheZentrumfir Luft und Raumfhrt

DOAS DifferentialOptical AbsorptionSpectroscop

EASOE EuropearArctic Stratospheri©zoneExperiment

ECC Airborne RamanOzoneandTemperaturé.idar

ECMWF EuropearCentrefor Medium-Rangé&Veather-orecasts

ESA EuropearSpaceAgeng

ESRANGE EuropearSpaceRange

EU EuropeariJnion

FCKW Fluor-Chlor Kohlenwasserstdf

FTIR FourierTransforminfraredRadiometer

GOME GlobalOzoneMonitoring Experiment

HALOE HalogenOccultationExperiment

HDPE High DensityPolyethylen

HIMSPEC High- andMidlatitude Speciatiorof ChlorineandNitrogen
Families

MIPAS Michelsoninterferometefor Passve AtmosphericSounding

NAD Nitric Acid Dihydrat(Salpetersaure-Dihydrat)

NASA NationalAeronauticand SpaceAdministration

NAT Nitric Acid Trihydrat(Salpetersaurefihydrat)

NCEP NationalCenterfor EnvironmentalPredictions

OEM Optimal EstimationMethode
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Akronym Bedeutung

PLL Phasd.ocked Loop

PSC PolarStratospheri€louds(PolareStratospharenalken)

PV PotentiaMorticity (potentielleWirbelstarle)

RAL RutherfordAppletonLaboratory

RAM Radiometefir Atmospharenphysikalischdessungen

RDF ReverseDomainFilling

SAGE StratospheriderosolandGasExperiment

SCIAMACHY ScanningmagingAbsorptionSpectrometefor Atmospheric
CHartographY

SESAME SecondeuropeartStratospheri@rctic andMidlatitude
Experiment

SIS superconductonsulatorsuperconductor

SLS SubmillimeterLimb Sounder

SOLVE SAGE Il OzoneLossandValidationExperiment

SRON SpaceResearctDrganisatiorof the Netherlands

STS Supercooledernarysolution(Unterkihlteternérel 6sung)

THESEO Third EuropearStratospheri&Experimenton Ozone

TOMS Total OzoneMappingSpectrometer

UARS UpperAtmosphereResearctsatellite

uv ultra-violett

UKMO United Kingdom MeteorologicalOffice

VMR volumemixing ratio (Volumenmischung®rhaltnis)

WAS Whole Air Sampler

WMO World MeteorologicalOrganization

ZF Zwischenfrequenz
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Doppelseitenband®2

Dopplenerbreiterung49,51
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Druckverbreiterung35, 50,51

Druckverschielbing,50

Dryden,65

dynamisch&orrektur, 123,125,129,139
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ECMWE, 119,129
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ER-2,66,83,88,95,115,144
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Falcon,35,59,62,66

Faltung,55, 89
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Frequenzbereicl®5,41,72,144
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HALOE, 113
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heterogen®eaktionen27,123
Heterospharel 7
HIMSPEC,40,59,62,70,72,98,143
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hotload,37
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Integrationszeit34
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Isentropen20,69,116,129,131,134,135,139,145

Kaltepol,65

Katalysatoy25
katalytischeReaktionen25, 26
Kiruna, 62,65, 95
Kontinuum,51
Korrelation,137-140,145
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Linienform,47-50
Linienstarle, 48
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Lorentzform,50
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Mischprozessel 04,108,138
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