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Zusammenfassung

Das flugzeuggetragene Fourierspektrometer MIPAS-STR (Michelson Interferometer for
Passive Atmospheric Sounding — Stratospheric Aircraft) wurde am IMK (Institut fir
Meteorologie und Klimaforschung) in Karlsruhe entwickelt. Es kam im Rahmen der
APE-GAIA Kampagne, die auf die Untersuchung der antarktischen Ozonchemie im
Sudfruhjahr ausgerichtet war, erstmals in einem wissenschaftlichen Projekt zum Ein-
satz. Als Horizontsondierer auf einem hochfliegenden Flugzeug vereint es die Eigen-
schaften der MIPAS-Instrumente, die bisher auf Ballon und dem Flugzeug Transall zum
Einsatz kamen.

Auf dem ersten Messflug des Geréts am 23. September 1999 erfolgte die Aufnahme der
Spektren, aus denen im Rahmen dieser Arbeit zweidimensionale Verteilungen von
atmospharischen Parametern abgeleitet wurden. Diese Verteilungen wurden fir die
Temperatur und Volumenmischungsverhétnisse von Salpetersdure (HNOs), Chlornitrat
(CIONO), Ozon (Os3), sowie FCKW-11 (CCl3F) und FCKW-12 (CCI,F,) erstellt.

Die MIPAS-STR-Messungen zeigen charakteristische Strukturen der antarktischen
unteren Stratosphéare im Frihjahr. In der Temperaturverteilung sind die kalten Luftmas-
sen im Bereich des Polarwirbels deutlich zu erkennen. Die Verteilung des Volumenmi-
schungsverhdtnisses von Ozon zeigt die fur das Ozonloch typische Ausdiinnung sid-
lich der geographischen Breite von 62,5°S im Hohenbereich zwischen 15 und 19 km
mit Minimalwerten von 0,1 ppmv hervor. Im Vorfeld seiner Entstehung erfolgt die
Umwandlung von Chlornitrat und anderen Reservoirgasen durch heterogene Reaktionen
an der Oberflache von PSC-Teilchen. Durch den Abbau hat sich ein Bereich mit
niedrigem Chlornitratgehalt ausgebildet, der in den abgeleiteten Verteilungen vom
23. September 1999 stdlich von 64°S und oberhalb von 16 km Héhe zu sehen ist. Die
MIPAS-STR-Messungen von HNO3; weisen auf Denitrifizierung, d.h. die Entfernung
von Salpetersdure durch Sedimentation, im Bereich ab 63°S und oberhalb von 16 km
hin.

Neben den Verteilungen dieser Gase wurden mit FCKW-11 und FCKW-12 auch zwei
troposphérische Quellgase beobachtet. Sie haben in der Troposphére ein konstantes
Volumenmischungsverhéltnis, das oberhalb der Tropopause durch Photolyse abnimmt.
Die MIPAS-STR-Messungen zeigen diese Abnahme mit der Hohe. Darliber hinaus
beobachtet man bel diesen Gasen das Absinken des Profils mit zunehmender stidlicher
Breite, vor allem in den Messungen des Hinflugs.

Zusétzlich zur erstmaligen Ableitung der zweidimensionalen Verteilungen atmosphé-
rischer Parameter aus MIPAS-STR-Messungen wurden Vergleiche von Einzelprofilen
mit Daten aus simultan erfolgten in-situ-Messungen durchgefihrt. Auf3er fir Ozon und
die FCKWs war dies fur die Temperatur maglich. In diesem Fall konnten besonders
vielfdltige Vergleiche angestellt werden, die zur Validierung der berechneten Tempera-
turen herangezogen wurden.
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1 Einleitung

Die APE-GAIA' Kampagne war auf die Untersuchung von physikalischen und chemi-
schen Prozessen ausgerichtet, welche fir die Zerstérung der antarktischen stratosphéri-
schen Ozonschicht verantwortlich sind. Die Erforschung solcher zeitlich und lokal
variierender Prozesse erfordert Messungen mit in-situ- und Fernerkundungsgeraten.
Deshalb wurde eine bestmogliche Auswahl von Gerdten an Bord des hochfliegenden
Stratosphérenflugzeugs M55-Geophysica installiert. Die Kombination vieler Messme-
thoden auf einer gemeinsamen Plattform ermoglicht zudem den internen Vergleich der
Messungen unterschiedlicher Instrumente.

Das neue Experiment MIPAS-STR? kam im Rahmen der APE-GAIA Kampagne im
September/Oktober 1999 erstmals in einem wissenschaftlichen Projekt zum Einsatz. Es
ist eine Neuentwicklung, die auf den bisherigen Fernerkundungs-Experimenten
MIPAS-B2® und MIPAS-FT* aufbaut. Wahrend man mit dem B2-Gerét aus Horizont-
sondierungen an einem Ort Vertikalprofile von atmosphérischen Parametern erhdlt,
konnte man mit dem FT-Gerét die horizontale Verteilung von Saulengehalten der Spu-
rengase entlang des Flugwegs bestimmen. Das Ziel der Entwicklung des MIPAS-STR
war es, zweidimensionale Verteilungen von Temperatur und Volumenmischungs-
verhdtnis vieler wichtiger Spurengase zu messen. Als Horizontsondierer auf einem
hochfliegenden Flugzeug vereint MIPAS-STR fir die Region der oberen Troposphére
und unteren Stratosphére die Vorteile der Ballon- und friiheren Flugzeugmessungen.

Im Rahmen dieser Diplomarbeit wurden aus MIPAS-STR-Messungen Vertikalprofile
von Temperatur und ausgewahlten Gasen entlang der Flugtrajektorie abgeleitet. Die
grof3e Menge der aufgenommenen Messdaten erforderte eine Automatisierung der
Auswertung. Die Daten wurden mit verschiedenen neu- und weiterentwickelten Pro-
grammen bearbeitet. Die Berechnung der Profile erfolgte mit dem Vorwérts-Programm
KOPRA® [Stiller et al., 1998] sowie einer Erweiterung zur Inversionsrechnung,
KOPRAFIT [Hopfner et al., 1998].

Wahrend APE-GAIA bestand die Nutzlast der Geophysica neben MIPAS-STR aus
einem weiteren Spektrometer zur Fernerkundung, SAFIRE-A®. Mit der Messung von
atmosphérischer Strahlung im fernen Infrarot erganzt SAFIRE-A die MIPAS-STR-
Messung im mittleren Infrarot. Durch die Abdeckung beider Spektralbereiche kann man
die Verteilung vieler Spurengase ableiten: MIPAS-STR deckt nahezu die gesamte NO,-
Familie ab, zusammen erfassen die Instrumente die gesamte Cly-Familie. Mehrere der
von MIPAS-STR gemessenen Spezies werden auch von in-situ-Gerdten auf der Geo-

! Airborne Polar Experiment - Geophysica Aircraft In Antarctica

% Michelson Interferometer fiir passive atmosphérische Sondierung - Stratosphérenflugzeug
3 MIPAS- B2: weiterentwickeltes MIPAS fiir Ballon

* MIPAS-FT: MIPAS fiir Flugzeug Transall

> Karlsruhe Optimized and Precise Radiative Transfer Algorithm

6 Spectroscopy of the Atmosphere using Far Infrared Emission — Airborne



physica erfasst. Von ECOC’ und FOZAN® wurde zum Beispiel die Ozonkonzentration
und mit HAGAR® unter anderem Konzentrationen von FCKW"-11 und FCKW-12
gemessen.

Der instrumentelle Aufbau von MIPAS-STR sowie die Strategie der Messung wahrend
der APE-GAIA Kampagne werden in Kapitel 2 beschrieben. Die in dieser Arbeit aus-
gewerteten Daten wurden auf dem Flug der Geophysica vom 23.09.99 aufgenommen,
auf den in Kapitel 3 eingegangen wird. Im vierten Kapitel werden zunéchst die Grund-
lagen und Voraussetzungen fur die Strahlungsiibertragungs- und Inversionsrechnung
zur Ableitung der Vertikalprofile zusammengestellt. Es folgt die nach Temperatur und
Spurengasen (HNO3, CIONO,, O3, FCKW-11 und FCKW-12) getrennte Darstellung der
Ergebnisse, sowie eine Abschétzung der Fehler. Sofern Daten aus simultanen Messun-
gen zur Verfigung standen, wurden Vergleiche durchgefiihrt. Kapitel 5 enthélt die Ein-
ordnung in den Zusammenhang der antarktischen Stratosphére und die wissenschaftli-
che Interpretation. Mit Kapitel 6 schliefdt ein kurzer zusammenfassender Rickblick die
Arbeit ab.

" Electrochemical Ozone Cell

8 Fast Ozone Analyser

° Hi gh Altitude Gas Chromatograph for Atmospheric Research
1% Fluorchl orkohl enwasserstof f
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2 Das MIPAS-STR-Experiment

2.1 Beschreibung des Gerats

Die Entwicklung des neuen MIPA S-Instruments wurde speziell auf den Betrieb an Bord
von hochfliegenden Flugzeugen ausgerichtet. Ihr Ziel ist die Messung vertikaler Ver-
tellungen von ozonrelevanten stratosphérischen Gasen entlang der Flugroute [Piesch et
al., 1996].

Das Fernerkundungsgerét wird im Spektralbereich des mittleren Infrarot betrieben. Hier
befinden sich charakteristische Signaturen vieler Spurengase, die durch Vibrations-
Rotationsiibergénge der Molekille entstehen. Die FTIR-Technik™ ermoglicht die
simultane Messung der Gase. Durch die Kuhlung mit Trockeneis wird die Eigenstrah-
lung des Gerdts reduziert und damit auch das Hintergrundrauschen. Dies ist Voraus-
setzung, um die thermische Emission der Atmosphére zu detektieren und macht die
Messung von Sonne bzw. Mond as Strahlungsquelle unabhédngig. Die Stérke von
MIPAS-STR ist die Mdglichkeit zur Erfassung der NOy-Familie, eines Teils der Cly-
Familie, weiterer stratospharischer Spurengase und troposphérischer Quellgase, wie
z.B. von CIONO;,, HNO3, N2Os, NO, NO,.

Die zentrale Einheit des Instruments ist ein hochauflGsendes Interferometer, das nach
dem Doppelpendelprinzip aufgebaut ist [Fischer, 1992]. Das Interferometer liefert as
priméres Datenprodukt Interferogramme. Die Fouriertransformation dieser Interfe-
rogramme ergibt die spektrale Intensitdtsverteilung der einfallenden Strahlung. Die
gemessenen Interferogramme werden wahrend des Flugs gespeichert und spéter am
Boden weliter verarbeitet.

Das Optikmodul des MIPAS-STR umfasst eine Scaneinheit zur Einstellung der Eleva
tionswinkel (siehe auch Abschnitt 2.3), ein Spiegelteleskop zur Storlichtunterdriickung,
ein Kuhlsystem, welches aus mit Trockenels geflllten Rohren besteht, die in einer
Isolierwanne integriert sind, sowie eine Detektoreinheit.

! Fourier-Transformations Infrarot (-Spektrometer)



Telescope

Interferomgter Blackhodly

Abb. 2.1 Dreidimensionale Ansicht des Optikmoduls von MIPAS-STR

Die zugehdrige Elektronik und Systemsteuerung setzt sich zusammen aus einem Zent-
ralrechner zur Steuerung des Gesamtsystems, der Line-of-sight Elektronik (LOSE) zur
Regelung des Scanspiegels und der Interferometerelektronik (IFME) zur Datenaufnah-
me und zur Steuerung des Doppelpendels.

Eine Bodenstation erlaubt wahrend des Aufenthalts der Geophysica im Hangar eine
online-Visualisierung samtlicher Zustandsparameter. Vor dem Start ermdglicht sie das
Setzen der aktuellen Messparameter, nach der Landung das Auslesen der im Flug
gespeicherten Daten [Piesch et al., 1996].



2.2 Die Gerateeigenschaften am Flugtag

Die Messung der atmosphérischen Emission erfolgte mit einer spektralen Auflésung™
von 0,043 cm™ in vier Kandlen fiir unterschiedliche Spektralbereiche (s. Tab. 2.1).
Kanal 1, dessen Daten in dieser Arbeit fir die Ableitung der Profile verwendet wurden,
umfasst den Wellenzahlbereich von 770 cm™ bis 970 cm™.

Der vertikale Offnungswinkel des Gesichtsfelds (engl.: field-of-view, FOV) betrug
0,48°, was einer vertikalen Ausdehnung von ca. 2,5 km bei 10 km Tangentenhohe und
17 km Flugniveau entspricht. Diese sowie weitere Eigenschaften und charakteristische
Parameter sind in Tabelle 2.1 zusammengefasst.

Scaneinheit:

Stabilitét der Sichtlinie 1l arcmin (30)
I nterferometer:

Optischer Hub (L) +14.1cm
spektrale Auflésung (0,60335/L) 0,043 cm’*
Strahlquerschnitt 50 mm
Etendue 2,6x10° cm?sr
V orschubgeschwindigkeit 3,1cm/s
Detektoreinheit:

Detektortyp Si:As
Gesichtsfeld (FOV full cone) 0,48°
Signalfrequenzen 2,3—-5,8kHz

Kanal 1: 770- 970cm™ (10,0 —13,0 um)
Kanal 2: 1200 - 1370cm™  (7,3-8,3 um)
Kanal 3: 1585 - 1645cm™ (6,1 — 6,3 um)
Kanal 4: 1845 - 1940 cm™  (5,2—5,4 um)

Noise-equivalent spectral radiance (NESR):

30 nW/(cm?® sr cm™)
45 nW/(cm? sr cm™)
20 nW/(cm? sr cm'™)

6 nW/(cm? sr cm™)

Temperatur und Emissionsver mégen

der Schwar zkor per

SK1 im Optikmodul (Hohlraum)

SK2 in der oberen Isolation (Flachenstrahler)

205 K: 0,997
ca 240K:; 0,98

Tab. 2.1 Charakteristische Parameter des MIPAS-STR fir den Flug am 23.09.99

12 Die hier angegebene spektrale Aufldsung entspricht der FWHM (engl.: full width at half maximum)




2.2.1 DasGesichtsfeld (FOV)

Die Messungen zur Bestimmung des FOV, welches bei der Ableitung von Profilen
atmosphérischer Parameter eingeht, wurden am 14.10.99 zwischen zwel Messfllgen
durchgefihrt. Hierbei wurde das FOV unter 15 verschiedenen horizontalen Winkeln in
vertikaler Richtung vermessen. Die so erhaltenen Kurven mit der Verteilung der Inten-
sitét wurden durch Subtrahieren einer schragen Basidlinie korrigiert. Die Korrektur war
noétig, da die Werte fur die Intensitét auf3erhalb des FOV nicht wie zu erwarten auf Null
zuriickgingen. Um das FOV in KOPRA zu beriicksichtigen, wurde schliefdich tber 20
horizontale Bereiche integriert (siehe Abb. 2.2).

horizontales Integral [relative Elnheiten]

o

-0,20 -0,15 -0,10 -0,05 0,00 0,05 0,10 0,15 0,20 0,25

0,0

vertikaler Offnungswinkel [°]

Abb. 2.2 Das horizontal integrierte FOV in vertikaler Richtung fir Kanal 1 wie esin das
Strahlungstibertragungsmodul in KOPRA eingeht



2.3 Die Messstrategie

Wahrend der APE-GAIA Kampagne war das MIPAS-STR auf dem Ruicken der
Geophysica unter einer Haube installiert. (siehe Abb. 2.3).Die atmosphérische Strahlung
wurde durch eine Offnung auf der in Flugrichtung rechten Seite der Abdeckung in das
Gerédt eingekoppelt. Mit Hilfe eines drehbaren Scanspiegels kann die Sichtlinie auf
Elevationswinkel zwischen -5° und 20° eingestellt und stabilisiert werden.

Abb. 2.3 Die Geophysica-M55 mit Haube fir MIPAS-STR hinter der Pilotenkanzel

Die Messstrategie des MIPAS-STR wahrend APE-GAIA war eine Kombination von
Horizontsondierung, um Profile unterhalb des Flugzeugs zu erhalten und Aufwartsson-
dierungen um Saulengehalte und Information Uber die Profilform oberhalb des Flug-
zeugs zu gewinnen [HOpfner et al., 2000b]. Die Anzahl der Beobachtungswinkel ist
variabel und kann den entsprechenden Anforderungen angepasst werden. Fur den hier
betrachteten Flugtag wurden die Winkel so gewahlt, dass das Abtastgitter eine vertikale
Gitterpunktentfernung von einem FOV fiir hohe Tangentenpunkte und eine Uberschnei-
dung von % FOV fiir die unteren hat [HOpfner et al., 2000a]. Durch die Uberschneidung
wird die vertikale Auflésung fir die niedrigen Tangentenhdhen erhoht [Hopfner et al.,
2000b].

Die einzelnen Sequenzen am 23.09.1999 umfassten jeweils 14 Elevationswinkel, die
zusammen die Information fur die Berechnung eines Vertika profils enthalten. Aul3er-
dem wurden zwischen den Atmospharenmessungen, die mit Winkeln zwischen -3.1°
und +3° durchgefuhrt wurden, regelmaliig Schwarzkorper- bzw. Weltraummessungen
fur die Kalibrierung vorgenommen (siehe Abb. 2.4). Die Aufnahme eines Interfe-
rogramms dauerte ca. 10 Sekunden™. Somit erhielt man unabhangige Profile mit unge-
fahr 30 km Aufldsung entlang der Flugstrecke.

3 Berechnung der Aufnahmedauer eines IFG: (2 x optischer Hub / Vorschubgeschwindigkeit) + 1 s fir
die Umkehrphase des Interferometers

7



Tangentenhdhe Elevationswinkel

—— warmer Schwarzkérper warmer Schwarzkoérper —
— —  Weltraum Weltraum — —
— — 3,000° — —
— 1,000 ° —

— 0,440° —
17,0km — 0,000° — 0,000 °
16,8 km — — -0,440°
16,3 km — — -0,845°
15,6 km — —  -1219°
14,6 km — — -1562°
13,6 km — —  -1,879°
12,4km — —  -2,171°
11,2km — —  —2,439°
10,0 km — — -2,686°
8,7km — —  -2914°
75km — —  -3,124°
kalter Schwarzkorper — — kalter Schwarzkorper

| | | |
0 20 40 60
Weg [km]
\\‘\\\\\\\\\‘\\\\\\\\\‘\\\\\\\\\‘\\\\\\\\
0 100 200 300
Zeit [s]

Abb. 2.4 Doppelsequenz der vertikalen Abtastung der Atmosphére inklusive
Atmosphéren-, Schwarzkérper- und Weltraummessung




2.4 Der Verlauf der Auswertung

Die Auswertung der gemessenen Daten gliedert sich in zwei Abschnitte. Der Erste um-
fasst die Schritte vom Rohinterferogramm bis zum kalibrierten Spektrum. Im Zweiten
werden daraus Profile von Temperatur und Volumenmischungsverhaltnis** der Spuren-
gase abgeleitet (Kapitel 4).

Im ersten Abschnitt erfolgt zundchst eine Kontrolle der Interferogramme. Dabei werden
fehlerhafte Interferogramme korrigiert oder andernfalls von der weiteren Auswertung
ausgeschlossen. Fur die Verarbeitung der IFG wird as erstes eine Phasenkorrektur
durchgefihrt (Abb. 2.5). Das verwendete Schema basiert auf der Minimierung der Kor-
relation zwischen Real- und Imaginérteil des Spektrums [Trieschmann et al., 1999].

6000 —
5000 Realteil
4000
3000

2000

750 800 850 900 950 1000

Intensitat [rel. Einheiten]

Imaginarteil

800
600
400
200

o

T T I T I T
750 800 850 900 950 1000
Wellenzahl [cm™]

Abb. 2.5 Real- und Imaginarteil eines Spektrums (15 km Tangentenhthe) nach der
Phasenkorrektur

Der néchste Schritt ist die Kalibrierung, d.h. die Umrechnung der gemessenen relativen
GréRen in Strahldichteeinheiten [nW/(cm?sr cm™)]. Hierfir wird zunéchst vom
gemessenen Spektrum ein , Offset* subtrahiert und dann durch den ,Gain“ dividiert.
Der Offset entspricht dem Beitrag der gerdteeigenen Emission zum Spektrum und der
Gain ist der Umrechnungsfaktor. Zu diesem Zweck wurden die Schwarzkdrper- und

im Folgenden auch abgekiirzt mit vmr, von engl. volume mixining ratio



Weltraummessungen (siehe Abb. 2.4) verwendet. Letztere konnten nicht direkt fir den
Offset benutzt werden, da die Spektren noch Signaturen von atmospharischen
Spurengasen enthalten. Zur Korrektur wurde eine iterative Methode verwendet, die auf
simulierten Breitbandspektren basiert. Der aus dieser Methode resultierende Fehler in
der Gainfunktion wurde auf weniger als 1% abgeschétzt [Hopfner et al., 2000a)].

Die Stabilitét der Kalibrierung wurde aus der Variabilitét der Gainfunktion fir jede
Sequenz des Flugs ermittelt. Abb. 2.6 zeigt, wie sich der Gain fur zwel Wellenzahlen
wéhrend des Flugs andert. Die Standardabweichung liegt bei maximal 8%. Fur jeden
der spéter beschriebenen vier Flugabschnitte wurde eine mittlere Gainkurve verwendet
[Hopfner et al., 2000a] und ein Fehler von 5% angenommen.

Der Kalibrierfehler des Offset liegt in der gleichen Grélenordnung wie der Offset
selbst. Auf das Spurengasretrieval wirkt sich jedoch nur der Fehler im Gain aus, da der
Offset als zusétzlicher Parameter in KOPRAFIT mit angepasst wird (siehe Abschnitt
4.2).

6 —
4 -;5 £ X >><< KXo X, XX x X o X X
7] X % >
| % X XX % XK
2 800 cm™
=
E -
% 0 I T I T I T I T I T I
O KX X X X X
X & X § X X X X X
i X
% 4 X S >><< X X X >
A
2 950 cm™
0 I T I T I T I T I T 1
54000 56000 58000 60000 62000 64000

Zeit [s]

Abb. 2.6 Verlauf des, Gain“ entlang der Flugroute fur zwei Wellenzahlen

Die in diesen Kapitel gemachten Angaben gelten fir den Flug am 23. September; sie
koénnen aber zum Tell (wie z.B. die Standardabweichung des Gain) zwischen einzelnen
Fllgen variieren.
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3 Der Flug vom 23. September 1999

Der Flug am 23. September war der zweite von insgesamt funf Messfliigen wahrend der
APE-GAIA Kampagne, die in der Zeit vom 15.09. bis 14.10.99 stattfand. ES war der
erste wissenschaftliche Einsatz des MIPAS-STR. Der Ausgangspunkt fir alle Fllge der
Geophysicawar Ushuaiain Tierradel Fuego, Argentinien (54,5°S 68,2°W). Dies st der
sudlichste Flughafen der Welt der fir den Start der Geophysica geeignet ist und ermog-
licht es bisin den Polarwirbel hinein zu fliegen.

Der Flug am 23. September verlief folgendermal3en: Der Start erfolgte um 11 Uhr
lokaler Zeit (entspricht 14 Uhr Global Mean Time, GMT). Die Flugroute verlief von
Ushuaia aus in stid-stidostlicher Richtung. Dabel Uberflog die Geophysica die antarkti-
sche Halbinsel in der Nahe der Bodenstationen von Rothera und Marambio, wo Ver-
gleichsmessungen ausgeftihrt wurden. Der Rickflug wurde bel ca. 68°S und 59°W um
16:30 Uhr GMT (5,96 x 10* s) eingeleitet. Insgesamt dauerte der Flug 5 Stunden und
40 Minuten. Die Flugroute und das Temperaturfeld aus ECMWF-Daten auf einer
Druckhohe von 70 hPa, die in etwa dem Flugniveau entspricht, sind in Abb. 3.1 darge-
stellt. Fir die Auswertung geeignete Messungen fanden in vier Flugabschnitten statt.
Die Kreuze auf der Flugroute kennzeichnen den Ort des Flugzeugs wéahrend der
Messung einer Sequenz, die Sternchen die Lage der Tangentenpunkte.

Abb. 3.1 Flugroute der Geophysica (gepunktet) am 23.09. und Lage der Tangentenpunk-
te der MIPAS-STR Messungen (Sternchen) mit Temperaturfeld im 70 hPa-Niveau (K)
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Das Hohenprofil des Flugsist in Abb. 3.2 dargestellt. Die zunachst aufgetragene Flug-
héhe wurde nachtréglich korrigiert. Das war nétig, weil die mit Hilfe des GPS"™ gemes-
sene Hohe gestort wird. Die Stérungen haben eine Periodendauer von einigen Minuten
und bewirken eine Verfalschung der gemessenen Flughthe von bis zu 120 m. Um diese
Stérungen zu eliminieren, wurde aus Druckmessungen am Flugzeug und aktuellen
ECMWF*-Daten eine zweite Flughthe berechnet. Diese ist nicht mehr durch GPS
verfalscht, aber ca. 350 m zu niedrig, was vermutlich eine Folge von zu kalt angenom-
menen Temperaturen fur die Hohenberechnung ist. Um den Versatz zu korrigieren,
wurde die im jeweiligen Flugabschnitt gemittelte Differenz zu der aus ECMWF-Daten
berechneten Hohe addiert.

Am Ende des Hinflugs erfolgte ein Abstieg aus dem Flugniveau von 16,8 km bis auf ca.
14 km mit unmittelbar folgendem Aufstieg. Durch dieses Flugmandver konnten in-situ-
Geréte eine Vertikalverteilung der Spurengase messen (siehe Vergleich z.B. bei Ozon,
Kap. 4.2.4). Auf dem Riickweg wurde auf einer Hohe von bis zu 19,4 km geflogen.
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Abb. 3.2 Verlauf der Flughthe mit der Zeit

1> Global Positioning System
18 European Center for Mediumrange Weather Forecast
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4 Berechnung der Vertikalprofile und
Darstellung der Ergebnisse

4.1 Strahlungsibertragungs- und Inversionsrechnung mit
KOPRA und KOPRAFIT

Die Ableitung der Profile erfolgt mit KOPRAFIT, einer Erweiterung von KOPRA zur
Inversionsrechnung. KOPRA ist ein schneller Linie-fur-Linie Algorithmus, der unter
Berlicksichtigung des Zustands der Atmosphare die Strahlungslbertragung in der
Atmosphére modelliert und Spektren im IR-Bereich berechnet. Neben den physikali-
schen Eigenschaften der Atmosphdre werden auch Eigenschaften des Messgeréts
berticksichtigt. KOPRA wurde fiur die Auswertung von Daten hochauflsender Interfe-
rometer, wie die MIPAS-Instrumente, ausgelegt. Parallel zur Vorwértsrechnung kénnen
neben den Spektren selbst deren Ableitungen nach atmosphéarischen Parametern und
Geréteeigenschaften berechnet werden [Stiller et al., 1998]. Unter Verwendung dieser
Ableitungen und basierend auf KOPRA wurde das Inversionsprogramm KOPRAFIT
entwickelt. Es ist in der Lage, das Fitten fir ale Horizont- und Aufwaértssondierungen
einer Sequenz (siehe Abb. 2.4) in vielen unterschiedlichen Spektralbereichen parallel
durchzufihren.

Bevor die Profilberechnungen aus den MIPAS-STR-Messungen mit KOPRAFIT erfol-
gen kénnen, wird als erster Schritt eine Berechnung der Strahlungstibertragung durchge-
fuhrt. Dafur werden bestimmte Eingaben bendtigt. Geographische Lénge und Breite
sowie die Flughohe wurden wahrend des Flugs fortlaufend gemessen. Aus der korri-
gierten Hohe (siehe Kapitel 3) und den vorgegebenen Elevationswinkeln wird die Lage
der Tangentenpunkte berechnet (siehe auch Abb. 3.1). Weiterhin muss der Zustand der
Atmosphére durch Startprofile von Temperatur, Druck und Volumenmischungsver-
haltnis von Spurengasen beschrieben werden. Fir die Startprofile der Gase wurden Pro-
file aus mittleren Breiten eingesetzt. Druck- und Temperaturfeld wurden aus ECMWF-
Daten auf das zum Fitten verwendete Hohengitter interpoliert. Oberhalb des Flugzeugs
wurde das Profil an der Flugzeugposition verwendet und unterhalb der untersten Tan-
gentenhthe (in ca. 8 km Hohe) das Profil am Ort des Tangentenpunkts. Dazwischen
wurden die auf die Tangentenpunkte interpolierten Werte von Druck und Temperatur
eingesetzt. Das Maximum der Beitragsfunktion jedes Spektrums liegt in der Schicht
direkt oberhalb des zugehorigen Tangentenpunkts und die Emission dieser Schicht
hangt von ihrer Temperatur ab. Diese kann sich aber bei einem horizontalen Abstand
von etwa 250 km zwischen Tangentenpunkt und Flugzeugposition und grof3em Tempe-
raturgradienten, wie z.B. am Vortexrand, entscheidend andern. Deshalb ist die beschrie-
bene Vorgehensweise genauer als das Vertikalprofil am Ort des Flugzeugs zu verwen-
den. Die mit diesen Eingaben errechneten Temperaturprofile wurden dann in den fol-
genden Inversionsrechnungen fir die Spurengase al's Startprofile verwendet.
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Um den Einfluss des Geréts in den simulierten Spektren zu beriicksichtigen, werden die
vertikale Gewichtsfunktion des FOV (siehe Kapitel 2.2) und eine idedisierte ILSY
verwendet. Fiur die ILS-Berechnung wurde eine runde Blende mit internem Offnungs-
winkel von 0,36° angenommen. Aul3erdem wurden die Spektren apodisiert (Norton-
Beer, strong), [Norton, Beer; 1976].

Die Vertikaprofile werden in einem iterativen Verfahren durch Angleichung der
berechneten an die gemessenen Spektren bestimmt. Dazu missen spektrale Bereiche
gewahlt werden, die Emissionsbanden der Gase enthalten. Fir diese Auswertefenster'®
werden aus den kalibrierten Spektren die Werte an den spektralen Stitzstellen fir jede
Tangentenhthe extrahiert und in Messvektoren zusammengefasst. Diese werden mit
den Vektoren verglichen, welche die entsprechenden Daten aus der Vorwartsrechnung
enthalten. Fur die Inversionsrechnung stehen verschiedene Retrieval-Methoden zur Ver-
flgung. In dieser Arbeit wurde die Tikhonov-Philips-Regularisierung [ Tihkonov, 1963;
Phillips, 1962] in der folgenden Form verwendet:

Xi+1= X + (K" S 'K+ /L TL) [KTS, ™ (y - F(%)) - vL L (%a - X)]

Index der Iteration

Vektor mit den Retrievalgrofien

Matrix mit den Ableitungen

Kovarianzmatrix der Messung

Vektor mit dem gemessenen Spektrum
Vorwartsmodel

Regularisierungsparameter
Regularisierungsoperator der ersten Ableitung
Vektor mit den gesetzten Startwerten

mit

Mit dieser Methode der Regularisierung wird das berechnete Profil an die Form des
Startprofils angeglichen und zwar abhangig davon, wie grol3 der Regularisierungspa-
rameter y gewahlt wurde. Eine Regularisierung ist nétig, weil die Gitterpunkte zur Be-
rechnung des Profils mit 0,5 km Abstand dichter liegen als die Tangentenpunkte und
das Gleichungssystem somit unterbestimmt ist. Der Parameter y wurde gerade so grol
gewahlt, dass keine Schwankungen im Profil aufgrund des Rauschens in der Messung
auftreten, aber so klein wie moglich, um die Differenz zwischen gemessenem und
berechnetem Spektrum gering zu halten [HOpfner et al., 2000b]. Die Werte fir y wurden
mit Hilfe von Test-Retrievals mit simulierten und gemessenen Spektren ausgewahlt.

7 yvon engl.: instrumental line shape
18 Die Auswertefenster werden in Kapitel 4.2 fiir Temperatur und entsprechende Gase einzeln aufgefiihrt
und mit einer Beispielabbildung veranschaulicht.
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Abb. 4.1 Ubersicht von Inversionsrechnungen zur Temperatur mit drei verschieden
starken Regularisierungen und zwel verschiedenen Startprofilen

Abb. 4.1 soll veranschaulichen, wie sich eine unterschiedlich stark gewahlte Regulari-
sierung bzw. das gewahlte Startprofil auf das abgeleitete Temperaturprofil auswirkt. In
den Graphen sind jewells Referenz- (gestrichelt), Start- (gepunktet) und gefittetes Tem-
peraturprofil (durchgezogen) aufgetragen. In der oberen Reihe wurde ein héhenkon-
stantes Startprofil verwendet. In der unteren Reithe wurden fur das Startprofil 10 K zum
Referenzprofil addiert. Die Werte der Regularisierung sind in zwei Abbildungen unter-
einander gleich und nehmen von links nach rechts zu. In Figur b) sind die Flughthe als
durchgezogene Linie und die Tangentenhéhen als gestrichelte Linien eingezeichnet.

Fur die Testrechnungen wurde mit dem Referenzprofil eine Vorwértsrechnung gemacht
und die Spektren mit 50 nW/cm?srcm™® verrauscht. So wurden Messungen einer
Sequenz mit 12 verschiedenen Elevationswinkeln simuliert, mit denen dann die Inver-
sionsrechnungen durchgefihrt wurden.

Bel zu schwacher Regularisierung schwankt das Profil hin und her. Das geschieht
wegen der Unterbestimmtheit des Systems und wegen des Rauschens, dessen
Auswirkung durch die Unterbestimmtheit verstarkt wird (siehe Abb. 4.1aund d). Bel zu
grof3 gewahltem y wird das Profil stark an die Form des Startprofils angepasst, auch
wenn Informationen Uber seine Form in den Messungen vorhanden sind. Das
Angleichen ist vor allem unterhalb der untersten Tangentenhthe und oberhalb des
Flugzeugs zu sehen (siehe Abb. 4.1c), wo keine oder wenig Profilinformationen
vorhanden sind. Durch eine stark gewahlte Regulariserung wie in Abb. 4.1f wird das
Profil sehr stark an das vorgegebene Profil angepasst, und der Wert der rms (engl.: root
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mean square) steigt deutlich an. Aber man kann in der Regel nicht davon ausgehen,
dass die Form des Profils so gut bekannt ist. Abb. 4.1b zeigt, dass trotz eines extremen
Verlaufs des Startprofils die Spektren genug Information enthalten, um bel geeignet
gewdhlter Regularisierung die tatsachliche Form des Profils wiederzugeben. Es sollte
ein moglichst genaues Startprofil vor alem fir die Temperatur gewahit werden (wiein
Abb. 4.1e), da das berechnete Profil in den 0.g. Bereichen dann wirklichkeitsndher wird.
Am 23.09.99 wurden Sequenzen mit 14 Beobachtungswinkeln gemessen. Wegen des
stérenden Einflusses von Wolken in den beiden unteren Tangentenh6hen wurden die
entsprechenden Spektren durchgehend nicht berlicksichtigt. In einigen Sequenzen sind
einzelne fehlerhafte, nicht korrigierbare Spektren enthalten, die ebenfals nicht in die
Inversionsrechnung eingehen. Die verbleibenden Spektren enthalten noch genug Infor-
mation, um das Profil berechnen zu kdnnen.

Die Ergebnisse werden in den folgenden Abschnitten dargestellt und interpretiert. Die
bei den Berechnungen der Profile von Temperatur und Spurengasen verwendeten Ein-
gaben, wie z.B. der Regularisierungsparameter, werden bei der Darstellung der jeweili-
gen Ergebnisse aufgefihrt.
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4.2 Ergebnisse und Vergleiche mit anderen M essungen

4.2.1 Temperatur

4.2.1.1 Eingaben flr die Profilberechnung

Zum Berechnen der Temperaturprofile wurden spektrale Auswertefenster mit
COy-Linien gewdhlt. Das ist die gangige Vorgehensweise, weil CO, ein bekanntes Pro-
fil aufweist und die in den entsprechenden spektralen Bereichen gemessene Emission
hauptsachlich durch Temperaturénderungen beeinflusst wird. Um moglichst gute Ein-
gabewerte fur die Inversionsrechnung der Temperatur zu erhalten, wurden zunéchst
Test-Rechnungen unter verschiedenen Bedingungen sowohl mit simulierten™ als auch
mit realen Messungen durchgefihrt. Es wurden die spektralen Auswertefenster (siehe
Tab. 4.1) und die Stérke der Regularisierung variiert.

Auswertefenster [cm]

779,5-781,0

802,9 —803,5
804,2 —805,2
806,0 —806,8
807,4 —808,2
810,4-811,4
812,0-813,0
815,0-816,0

941,5-945,0
950,5-952,0
952,0 -953,5
954,0-957,0

Abgeleitete Grofken und
Regularisierungsparameter

Temperatur,
VMr'cioNno2,
VMrog,
VMry20,

YT = 0,3
Ycionoz = 5x10
Yo3 =9

YH20 = 0,01

Shift (nicht regularisiert)
Offset (nicht regularisiert)

Tab. 4.1 Parameter fur die Berechnung der Temperaturprofile

19 5iehe Abschnitt 4.1
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Abb. 4.2 Abgeleitete Temperaturprofile am 23.09.1999 bel 67,5 °S und 59,1°W

Abb. 4.2 zeigt an einem Beispiel die Ergebnisse bei unterschiedlich gewahlten Aus-
wertefenstern. Es wurden Rechnungen mit vier Fenstern in der Laserbande zwischen
941 cm™ und 957 cm™ durchgefiihrt. In einem zweiten Testlauf wurden acht Fenster
gewahlt, davon sieben im Wellenzahlbereich von ca. 802 cm™* bis 816 cm™ und eins um
780 cm™ wegen des Einflusses von CIONO, auf den vorher genannten Wellenzahlbe-
reich. Die berechneten Temperaturen weichen bis zu 5K voneinander ab. Ursachen
hierfir kénnen Wolken unterhalb von 12 km sein, welche die Messung beeinflussen
oder systematische Fehler aufgrund der Kalibrierung oder Liniendaten. Bei der
endgultigen Berechnung der Temperaturprofile wurden alle zwdlf Fenster zum Fitten
verwendet.

In Abb. 4.3 sind Beispiele fur die Verteilung der Strahldichten einzelner Spektralberei-
che in zwei Tangentenhdhen dargestellt. Die durchgezogene Kurve ist das gemessene
Spektrum, die gestrichelte Kurve das berechnete. Die Abbildung enthdlt auf3erdem die
Differenz der beiden Kurven (gepunktet), aus der die rms berechnet wird. Die Linienim
dargestellten dritten Wellenzahlbereich sind stérker als die im neunten, deshalb ist das
SN im dritten groRer. Bei Betrachtung der beiden Tangentenh6hen wird die Abnahme
der Stérke der Linien mit der Hohe deutlich. Da das vmr von CO, in diesem Hohenbe-
reich konstant ist, wird aus der Abbildung direkt die Abnahme des Drucks und der
Temperatur ersichtlich.

Der Regularisierungsparameter yr wurde auf 0,3 gesetzt. AufRerdem wurden CIONO,
Ozon und Wasser mitgefittet, und zwar mit den Regularisierungen von ycionoz = 5x10’,
YOzon = 5und YH20 = 0,01.

20 \/erhaltnis von gemessenem Spektrum zum Rauschen, das sog. Signal/Rausch-Verhdtnis
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Abb. 4.3 Vergleich der gemessenen und berechneten Strahldichten fur das dritte und
neunte Auswertefenster der Temperatur in zwei Tangentenhdhen®

4.2.1.2 Fehlerabschatzung

Aus dem spektralen Rauschen resultiert ein statistischer Fehler. Durch die folgende
Gleichung wird das Rauschen in der Messung in ein Rauschen des Profils transformiert:

S( — (KT Sy—lK + 'YLTL)-l KTSy-lK (KT Sy—lK + yLTL)-l

Kovarianzmatrix des Profils

Matrix mit den Ableitungen

Kovarianzmatrix des Rauschens
Regularisierungsparameter
Regularisierungsoperator der ersten Ableitung

mit

m< XY

Im Hohenabschnitt der Messung liegt er zwischen 0,5 und 1 K liegt (siehe Fehlerbalken
in Abb. 4.4). Obwohl in Abb. 4.4 im Abstand von 500 m ein Fehlerbalken eingezeichnet
ist, muss beachtet werden, dass sich der Fehler eigentlich auf Hohenbereiche bezieht,

2! Die hier und bei den Gasen dargestellten spektralen Strahldichten gelten fiir die Messungen bzw.
Berechnung des entsprechenden Profils bel 67,5°S und 59,1°W am 23.09.1999
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die der vertikalen Auflésung des Instruments entsprechen. Das bedeutet, dass der Fehler
durch die endliche Auflésung (,, Null-space-error*) nicht berticksichtigt wird.

Eine wichtige Fehlerquelle geht aus der Kalibrierung hervor. Dieser Fehler setzt sich
aus zwei Teilen zusammen. Ein Tell ist ein systematischer Fehler in der fir die Flugab-
schnitte gemittelten Gainfunktion, der fir alle Sequenzen gleich ist. Er ist u.a auf
Nichtlinearitéten des Detektors oder auf die Korrektur des Weltraumspektrums zuriick-
zufUhren. Der Fehler ist sehr schwer abzuschétzen, er betrégt aber wahrscheinlich nur
wenige Prozente. Ein zweiter Beitrag zum Kalibrierungsfehler ist statistischer Natur.
Dieser kann sich zwischen den einzelnen Spektren andern und entsteht z.B. durch
Vibrationen des Flugzeugs. Er ist anhand der Variabilitdt des Gains (siehe Abschnitt
2.4) auf einen mittleren Wert von 5% abgeschétzt worden. Um diesen Fehler zu
berticksichtigen, wurde eine Testrechnung mit entsprechend geénderter Gainfunktion
durchgefihrt. Daraus ergibt sich ein Temperaturfehler von 1-2 K im Bereich oberhalb
der Tropopause [Hopfner et al., 2000Db].

Weitere Fehler ergeben sich aus den verwendeten Liniendaten. Eine relative Abwei-
chung von 3-5% in der Linienintensitdt [von Clarmann et a., 1998] wirkt sich mit
1,2-2K auf die Temperatur aus. Andere Fehlerquellen kénnen sein: Annahme von
LTE? (vernachlassigbar fir die hier verwendeten Geometrien, Bernd Funke,
personliche Mitteilung), die ungenaue Kenntnis der LOS (Corneli Keim, personliche
Mitteilung) und horizontale Inhomogenitdten im Temperaturfeld (beide hier nicht
berticksichtigt).

20
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Abb. 4.4 Temperaturprofil von MIPAS mit Fehlerbalken bei 67,5°S und 59,1°W am
23.09.1999

%2 engl: Local Thermodynamic Equilibrium
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4.2.1.3 Diezweidimensionale Verteilung der Temperatur

In Abb. 4.5 sind die aus ECMWF-Daten interpolierten Startwerte und in Abb. 4.6 die
berechneten Temperaturen zweidimensional aufgetragen®. In den beiden Abbildungen
kennzeichnet jedes Kreuz die Flughdhe wahrend der Messung einer Sequenz, steht also
jewells fur den Ort eines Profils. Die zweidimensionalen Verteilungen wurden durch
lineare Interpolation zwischen den einzelnen Profilen abgeleitet. Die Flugabschnitte
sind von links nach rechts in zeitlicher Abfolge angeordnet. Die ersten beiden
Abschnitte betreffen die Messungen des Hinflugs, drei und vier die des Rickflugs. Die
Flugrichtung anderte sich bei 5,96x10* s (Kapitel 3). Es ist deshalb zu beachten, dass
die Abschnitte zwel und drei nicht direkt zueinander gespiegelt sind.

In beiden Abbildungen ist deutlich zu erkennen, wie die Temperaturen mit zunehmen-
der stidlicher Breite abnehmen. Im stdlichsten Teil des Flugs liegt zwischen 16 km und
20 km Hohe ein lokales Minimum mit einer Temperatur von 194 K. Die glatten Kontu-
ren in Abb. 4.5 sind darauf zurtckzufihren, dass die raumliche Auflésung der
ECMWEF-Daten sehr niedrig ist.

In Abb. 4.6 ist die Lage der Extremwerte ahnlich wie die der ECMWF-Werte, weist
aber leichte Abweichungen in der raumlichen Vertellung auf. Das Minimum der
MIPAS-STR-Daten hat eine kleinere Ausdehnung und weist aul3erdem Einschnitte auf.
Da diese Daten hther aufgelost sind, ergibt sich deshalb und wegen des Rauschens
(siehe Kapitel 4.1) insgesamt eine unruhigere Struktur. Berticksichtigt man die Fehler
durch eine ungenaue Kalibrierung und das Rauschen, so liegen einige kleinrdumige
Strukturen im Bereich der Fehler.

% Die Temperatur ist ausnahmsweise gegen die Zeit aufgetragen, um bei dem Vergleich eine bessere
Ubersicht zu haben.
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Abb. 4.6 Berechnete zweidimensionale Verteilung der Temperatur und die Flughthe am
23.09.99
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Zur Veranschaulichung der Abweichungen zeigt die Abb. 4.7 ein ECMWF- und ein
berechnetes Profil sowie die Differenz. Oberhalb von 12 km ist die berechnete Tempe-
ratur bis zu 3,5 K wéarmer als die ECMWF-Temperatur. Da diese Abweichung oberhalb
von 13 km systematisch ist, scheidet der Rauschfehler als Ursache aus. Auch ein Fehler
aufgrund der Kalibrierung ist unwahrscheinlich, weil dieser eher zwischen den Sequen-
zen (siehe Abschnitt 2.3) schwankt, die Temperaturabweichung aber systematisch im
gesamten Bereich ist.
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ADbb. 4.7 Temperaturprofile von MIPAS-STR und aus ECMWF-Daten bei 67,5°S und
59,1°W sowie die Differenz

Wenn man die Temperaturen aus ECMWF-Daten, MIPAS- und in-situ-Messungen auf
Flugniveau und anderen Hohen vergleicht, wird diese systematische Abweichung deut-
lich. In Abb. 4.8 sind in der Grafik oben links die Temperaturen aus ECMWF- sowie
MIPAS-STR-Daten und in-situ-Messungen direkt am Flugzeug aufgetragen. In den
anderen Grafiken sind die auf die Hohen 15, 13 und 11 km interpolierten Temperaturen
aus ECMWF- und berechnetem Profil enthalten. In Flughthe wird im dritten und vier-
ten Flugabschnitt eine systematische Differenz der Temperatur um ca. +2,5K von
ECMWF- zu MIPAS-Werten deutlich. Die in-situ-Messungen zeigen in diesen
Abschnitten ebenfalls héhere Temperaturen. Diese Tendenz ist in anderen Flugab-
schnitten auch erkennbar, jedoch zu geringeren Hohen hin immer weniger ausgepragt.
In dem Vergleich fur 11 km Hohe hat sich die Differenz umgekehrt: in alen Abschnit-
ten ist die berechnete Temperatur kélter als die aus ECMWF-Daten interpolierte. M6g-
liche Ursachen sind Wolken in Hohe der unteren Tangentenpunkte, unterschiedliche
Gradienten entlang des Sehstrahls bel Hin- und Ruckflug, welche in der Auswertung
nicht berticksichtigt wurden.
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Abb. 4.8 Vergleich der Temperaturen von MIPAS (T_MIPAS) und aus ECMWF-Daten
(T_ECMWEF) in verschiedenen Hohen. Die in-situ gemessene Temperatur in der
Flughdhe ist zusétzlich eingetragen

Eine weitere Moglichkeit fur Vergleiche liefern die Temperaturmessungen von Sonden
in Nahe der Flugroute. Am 23.09. wurden zwei in Frage kommende Sonden gestartet:
die des Finish Meteorological Institute (FMI) von Marambio (63,2°S 56,7°W, Start
17:10 UTC) und die des British Antarctic Survey (BAS) von Rothera (67,6°S 68,1°W,
Start 15:02 UTC). Die Temperaturprofile dieser Sondenaufstiege wurden mit Profilen
aus MIPAS-Messungen zusammen aufgetragen (siehe Abb. 4.9). Dafir wurden Profile
ausgewahlt, deren Tangentenpunkte im Bereich des Startorts der Sonden liegen. Aul3er-
dem enthalten beide Figuren ein Temperaturprofil, dass aus ECMWF-Daten auf den
Sondenstartort interpoliert wurde.

Im direkten Vergleich von Rothera ist die berechnete Temperatur bis in 14,5 km Hohe
kadlter as die Sondentemperatur, im anschlief3enden Bereich bis 16 km dann warmer.
Die ECMWEF- Temperaturen sind bis 12 km zunéchst warmer, dann kalter und zwischen
15 und 16 km Hohe wieder warmer als die der Sonde.

Im Fall von Marmabio liegt die ECMWF-Temperatur bisin 12 km Hohe im Bereich der
Sondentemperatur, darlber ist sie dann durchgehend kélter. Beide MIPAS-Profile
liefern bis 14,5 km Hohe gute Ubereinstimung mit der Sonde, sind im Abschnitt zwi-
schen 14,5 und 17,5 km dann warmer, und liegen ab 17,5 km Hohe wieder dicht bei der
Sondentemperatur.

Die MIPAS-Messungen kénnen kleinrdumige Schwankungen wie sie aus dem Tempe-
raturprofil einer Sonde hervorgehen nicht auflésen (wie die mit geringerer Auflosung
zur Verfugung stehenden ECMWEF-Daten auch nicht). Die Sonde liefert aber nur ein
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einziges Vertikalprofil. Hier wird deutlich, dass die MIPAS-STR-Messungen eine Art
Zwischenschritt von der groRen raumlichen Uberdeckung der Satelliten-Daten zu den

vertikal hochaufgel sten Sondenprofilen bilden.
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Abb. 4.9 Vergleich von ausgewéhlten Temperaturprofilen der MIPAS-Messungen mit
Temperaturen von Sonden (oben: Rothera, unten: Marambio)
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Ein direkter Vergleich (wie z.B. bel Start- und berechnetem Profil) mit dem MIPAS-
Profil ist hier eigentlich nicht moglich, da die Messungen zum einen nicht direkt am Ort
und auch nicht zur selben Zeit durchgefiihrt wurden. Zusétzlich muss berticksichtigt
werden, dass die Sonde mit dem Wind driftet. Dadurch ergeben sich auf jeden Fall
Unterschiede zwischen den Profilen.

Fur die Berechnung der Spurengasprofile sollte der Zustand der Atmosphére moglichst
genau bekannt sein, da die Emission der einzelnen Gase temperaturabhangig ist. U.a.
wegen derselben Messgeometrie werden die berechneten MIPAS-Temperaturvertei-
lungen den folgenden Berechnungen der vmr-Profile zugrunde gelegt.

4.2.2 HNO;

4.2.2.1 Eingaben fur die Profilberechnung

Fr die Inversionsrechnung von Salpetersure wurden drel Auswertefenster (siehe Tab.
4.2) im Bereich zwischen 866 cm™ und 874 cm™ gewéhlt. Der Bereich der Wasserlinie
bei 871 cm™ wurde ausgespart. Abb. 4.10 zeigt Vergleiche zwischen gemessenen und
berechneten spektralen Strahldichten. Fir die Starke der Regularisierung wurde ein
Wert von 10° eingesetzt.

Auswertefenster [cm™] 866,0 — 868,0
868,0—870,5
872,0-874,0
Abgel eitete Grofen und HNOs, yhnos = 1x10°
Regularisierungsparameter Shift (ohne Regularisierung)
Offset (ohne Regularisierung)

Tab. 4.2 Parameter fur die Profilberechnung von HNO3
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Abb. 4.10 Vergleich der gemessenen und berechneten Strahldichten fur die ersten zwei
Auswertefenster von HNOgs in zwel Tangentenhthen

4.2.2.2 Fehlerabschétzung

Aufgrund des spektralen Rauschens ergibt sich fir HNOjs ein statistischer Fehler, der
unterhalb der Flughthe bel ca. 10% liegt (siehe Fehlerbalken in der Abb. 4.11).

Der Fehler von 5% aus der Kalibrierung ist bel HNO; direkt proportional zum Fehler im
vmr. Dies gilt auch fir ale im Folgenden behandelten Spurengase, da diese in den aus-
gewerteten Spektralbereichen im wesentlichen optisch dinn sind. Es ist aber anzuneh-
men, dass die Auswirkung eines systematischen Kalibrierungsfehlers auf das vmr teil-
weise durch die Verwendung der aus den selben Spektren berechneten Temperatur
kompensiert wird: Ein durch die Kalibrierung in der Intensitét zu niedriges Spektrum
fuhrt zu systematisch niedrigen Temperaturen, weshalb das vmr einen gréferen Wert
haben muss, um die gleiche Linienstérke hervorzubringen.

Abb. 4.11 enthalt zwei Profile des vmr von HNOs. Das mit Fehlerbalken versehene Pro-
fil wurde mit der berechneten Temperatur gefittet, das andere mit der aus ECMWF-Da-
ten interpolierten. Damit l&sst sich in diesem die Auswirkung des Temperaturfehlers
veranschaulichen. Ab ca. 12 km Hoéhe wird die ECMWF-Temperatur biszu 3,5 K kélter
als die berechnete (siehe Abb. 4.7). Dadurch ergibt sich eine Differenz im vmr von fast
14% in 16 km Hohe, wo die Differenz der Temperaturen ihr Maximum hat.
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Hinzu kommt noch ein moglicher Fehler aus den Liniendaten von ca. 10% [von
Clarmann et al., 1998].
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104+t
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Abb. 4.11 vmr-Profile von HNO3 bei 67,5°S und 59,1°W

4.2.2.3 Die zweidimensionale Verteillung des Volumenmischungsver haltnisses von
HNO3

Die Abb. 4.12 und Abb. 4.13 zeigen im ersten und vierten Abschnitt, dass das vmr von
HNO;3; im gezeigten Hohenbereich mit der Hohe zunimmt, so wie auch im Startprofil
(Standardprofil fir mittlere Breiten). In den beiden stidlichen Abschnitten bildet sich ein
Maximum unterhalb von 17 km aus.
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Abb. 4.13 Zweidimensionale Verteilung des HNO3 und die Flughdhe am 23.09.99 (Ruickflug)
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Abb. 4.14 zeigt zwei ausgewahlte Profile um diesen Zustand zu veranschaulichen. Die
Konzentration oberhalb des Flugzeugs nimmt nach Siiden stark ab. In den stdlicheren
Bereichen zwischen 63,5°S und 65°S auf dem Hinflug und 64,5°S und 66°S auf dem
Ruickflug liegt oberhalb der Flughdhe ein Minimum mit ca. 2 ppbv. Das entspricht einer
Abnahme des Volumenmischungsverhdtnisses um ca. 65%. Die Werte sind aber mit
stérkeren Unsicherheiten behaftet als die im Bereich der Horizontsondierungen, da die
Profile oberhalb des Flugniveaus aus den durch Aufwértssondierung gewonnen Saulen-
gehalten abgel eitet werden.
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Abb. 4.14 HNOs-Profile bei 58,8°S 65,5°W und bei 64,5°S 62,3°W, sowie das
Startprofil
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4.2.3 CIONO;

4.2.3.1 Eingaben fur die Profilberechnung

Chlornitrat ist ein Gas, das fur die polare stratosphérische Ozonchemie von besonderem
Interesse ist (siehe Abschnitt 5). Den durchgefihrten Inversionsrechnungen wurde der
spektrale Bereich zwischen 779,5 cm™ und 781 cm™* zugrunde gelegt (siehe Abb. 4.15).
Fiir die Regularisierung wurde ein Wert von 10° festgelegt (siehe Tab. 4.3). Aufgrund
seiner schwachen Signatur und um den Einfluss von Ozon als Storgas im spektralen
Auswertefenster gering zu halten, wurde das Ozon mit angepasst, und zwar mit einem
Regularisierungsparameter von 5. Die spektroskopischen Daten sind die temperatur-
und druckabhangigen Wirkungsguerschnitte von Birk et al. [M. Birk, private Mittei-
lung, 2000].

Auswertefenster [cm] 779,5—781,0
Abgeleitete GroRen und CIONO,, vaionoz = 1x10°
Regularisierungsparameter O3, Yo3=5

Shift (nicht regularisiert)
Offset (nicht regularisiert)

Tab. 4.3 Eingaben fur die Profilberechnung von CIONO,
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Abb. 4.15 Vergleich der gemessenen und berechneten Strahldichten fir das Auswerte-
fenster von CIONO; in zwei Tangentenhohen (der Q-Zweig von CIONO2 liegt bei
780,2 cm™, sonstige Linien sind Signaturen von Os und CO,)

4.2.3.2 Fehlerabschatzung

An den Fehlerbalken in Abb. 4.16 ist zu erkennen, dass das Rauschen zu einem Fehler
von bis zu 0,05 ppbv unterhalb des Flugniveaus fhrt.

Wie bereits erwahnt ist der Fehler von 5% aus der Skalierung direkt proportional zum
Fehler des vmr von CIONO,. Fir die bisher verwendeten Absorptionsquerschnitte von
Ballard wurde ein Fehler von 25% angenommen [von Clarmann et a., 1998]. Durch die
Verwendung der neuen Wirkungsquerschnittdaten von Birk et a. wird dieser aber
geringer vermutet.

Anhand der Abb. 4.16 kann man erkennen, dass die Abweichung fir das vmr aus der
Temperaturdifferenz durchgehend noch im Bereich des Fehlers aus dem Rauschen liegt.
Das gilt auch im Bereich oberhalb der Flughthe, wo aus den Saulengehalten auf die
Profilform des vmr geschlossen wird.
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Abb. 4.16 vmr-Profile von CIONO, bei 67,5°S und 59,1°W

4.2.3.3 Die zweidimensionale Verteilung des Volumenmischungsver haltnisses von
CIONO;

Die zweidimensionale Verteilung von CIONO; ist in Abb. 4.17 fur den Hinflug und
Abb. 4.18 fur den Ruckflug dargestellt. Die weil3en Flecke in den Abbildungen sind
Bereiche mit sehr geringen CIONO,-Konzentrationen, fur welche die Inversionsrech-
nung sogar negative Werte liefert. Sie werden durch die geringe Intensitét der CIONO,-
Signaturen, das Rauschen und den Einfluss der Storgase verursacht. Oberhalb von 15
km ist die Konzentration hoher, so dass der Wert des vmr durchgehend positiv ist.
Besonders in den zwei ndrdlicheren Abschnitten ist mit der Hohe eine deutliche
Zunahme bis auf 2 ppbv zu erkennen. Auf dem Weg Richtung Stiden nimmt die Kon-
zentration in Flughdhe und der Séulengehalt oberhalb immer weiter ab. Im siidlichsten
Abschnitt ist die Konzentration auf 0,8 ppbv (von ca. 1,4 ppbv bei Beginn der Messung)
abgesunken.
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424 Ozon

4.2.4.1 Eingaben fur die Profilberechnung

Die Berechnung der Ozonprofile erfolgte in zehn spektralen Auswertefenstern im
Bereich von 780 cm™ bis 812 cm™. Die Regularisierung wurde auf einen Wert von 10
gesetzt (siehe Tab. 4.4). AulRerdem wurde CCl, mit einem Regularisierungsparameter
von 10° mitgefittet, da sich dessen Bande noch bis in den 0.g. Wellenzahlbereich
erstreckt. Um den Einfluss von HNO3; und CIONO, in diesem spektralen Bereich zu
berlicksichtigen wurden die vorher abgeleiteten Profile dieser Gase eingesetzt. In Abb.
4.19 sind Beispiele der gemessenen und berechneten Spektren dargestellt.

Auswertefenster [cm] 782,5—7835

785,3 —786,5
787,0—-788,0
788,5—789,6

794,2 —795,2
795,5-795,9

804,9 — 806,0

806,5 —-807,6
811,1-812,3
812,7-813,7
Abgeleitete Grofken und Os, Yo3 =10

Regul arisierungsparameter CCls, 7vooa=1*10°
Shift (nicht regularisiert)
Offset (nicht regularisiert)

Tab. 4.4 Eingaben fur die Profilberechnung von O
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Abb. 4.19 Vergleich der gemessenen und berechneten spektralen Strahldichten fur das
dritte und achte Auswertefenster von Oz in zwei Tangentenhohen

4.2.4.2 Fehlerabschatzung

Wegen des schlechten S/N ergibt sich ein Rauschfehler zwischen 10% im Maximum
des Ozonprofils und 33% fir sehr niedrige Werte, wie sie im Flugniveau beobachtet
werden. Die Ozonlinien bei 980 cm™* wéren deshalb zur Auswertung besser geeignet,
stehen aber leider nicht zur Verfigung.

Bel Ozon wirkt sich ein Kalibrierungsfehler von 5% ebenfalls mit 5% im vmr aus. Auf-
grund des in Abschnitt 4.2.2.2 erlauterten Kompensationseffekts ist die tatschliche
Auswirkung im vmr aber vermutlich geringer.

In Abb. 4.20 sind zwei Ergebnisse mit unterschiedlicher Eingabe der Temperaturprofile
aufgetragen. Aus dem Unterschied in den verwendeten Temperaturen ergibt sich eine
maximale relative Abweichung von 18,2% in 16 km Héhe, wo auch die Differenz von
MIPAS- und ECMWF-Temperatur mit 3,5 K maximal ist (siehe Abschnitt 4.2.1.3). Die
Abweichungen liegen aber im Bereich des Rauschfehlers. Oberhalb der Fluhhdhe laufen
die beiden Kurven stark auseinander, da hier gréf3ere systematische Abweichungen der
Temperaturprofile vorliegen.
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Abb. 4.20 vmr-Profile von Ozon bei 67,5°S und 59,1°W

4.2.4.3 Die zweidimensionale Vertellung des Volumenmischungsver haltnisses von
O3

Die Ergebnisse der Berechnung sind in Abb. 4.21 und Abb. 4.22 dargestellt. Auf dem
Hinflug ist im zweiten Abschnitt zwischen 16 km und 18 km Hohe ein lokales Mini-
mum des V olumenmischungsverhdtnisses mit einem Wert von 0,1 ppmv zu erkennen.
Auf dem Ruckflug ist das Minimum zwischen 66 und 68°S dhnlich stark ausgepragt,
weist aber weiter nordlich etwas hohere Werte auf als beim Hinflug. Die Flughthe in
Abschnitt eins und zwei lag knapp unterhalb des Ozonlochs, in der Mitte des dritten
Flugabschnitts etwas oberhalb davon.
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Abb. 4.22 Zweidimensionale Verteilung des O3 und die Flughthe am 23.09.99 (Ruckflug)
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Bel einem Vergleich von MIPAS-STR-Ergebnissen mit in-situ-Messungen am Flug-
zeug (Abb. 4.23) sieht man an den hochaufgeldsten Messungen von ECOC und
FOZAN, dass die Werte innerhalb des Polarwirbels auf dem Flugniveau zwischen
0,25 ppmv und 0,4 ppmv variieren. Der Verlauf der beiden Kurven der Ozonmessgeréte
zeigt eine sehr gute Ubereinstimmung. Die MIPAS-Werte streuen bis zu einem Faktor
von 2 um die in-situ-Daten. Hierfir sind drel Ursachen denkbar: In die MIPAS
Messung geht nicht nur der Beitrag direkt am Flugzeug ein, sondern auch ein Beitrag
entlang des Sehstrahls. Daraus ergibt sich auch der zweite mogliche Grund: Der Seh-
strahl kann durch einen Bereich mit starkem Os-Gradienten blicken, wodurch die
Berechnung verfélscht wird. Als dritte Ursache kommt ein Temperaturgradient entlang
der Sichtlinie in Frage. Die MIPAS-Daten geben jedoch einen extremen Verlauf, wie
den im vierten Abschnitt durchflogenen starken Anstieg (ab ca. 62500 Sekunden), gut
wieder.
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Abb. 4.23 Von MIPAS-STR, FOZAN und ECOC gemessene Ozonwerte in Flughthe

Die in Abstimmung mit dem Flug der Geophysica gestartete Ozonsonde von Marambio
bietet eine weitere Vergleichsmoglichkeit (siehe Abb. 4.24). Es muss dabei berticksich-
tigt werden, dass der Ort des Sondenaufstiegs nicht exakt dem der MIPAS-Messung
entspricht. Deshalb wurden wie auch schon bel der Temperatur die Profile ausgewéhlt,
deren Tangentenpunkte in der N&he der Ozonsonde liegen. Bis in Flughthe verlaufen
die Profile sehr dhnlich, wenn auch das lokale Maximum der Ozonsonde in der Hohe
von 15,2km von MIPAS nicht aufgelést werden kann. Oberhalb des Flugniveaus
wurden dann von der Sonde niedrigere Werte im Vergleich zu MIPAS erhalten.
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Abb. 4.24 Ozon: Vergleich ausgewéhlter MIPAS-Profile mit einer FMI-Sonde

Durch den in Kapitel 3 erwdhnten Abstieg des Flugzeugs ergibt sich ebenfalls eine
Mdglichkeit, Daten von unterschiedlichen Geréten zu vergleichen. In Abb. 4.25 sind die
von ECOC gemessenen Ozonwerte wahrend des Abstiegs gegen die Hohe aufgetragen
worden. Die Lage (etwa 15,5 km) und der Wert des relativen Maximums (0,8 ppmv)
stimmen bel der Sonde in Abb. 4.24und ECOC in Abb. 4.25 gut tberein.

Die MIPAS-Profile in Abb. 4.25 wurden aus Messungen zu Beginn des Ruckflugs aus-
gewdhit. Alle Profile zeigen eine starke Abnahme der Volumenmischungsverhatnisse
von 15 auf 16,5 km Hohe. Kleinrdumige Strukturen wie sie wahrend des Abstiegs von
ECOC zwischen 14 und 15 km Hohe gemessen wurden, werden von MIPAS-STR nicht
aufgel Ost.
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Abb. 4.25 Ozonprofile aus dem Abstieg und ausgewahlte MIPAS-Profile

41



425 FCKW-11 und FCKW-12

FCKW-11%* und FCKW-12%° weisen in der zweidimensionalen Verteilung sehr dhnliche
Strukturen auf. Sie werden deshalb hier gemeinsam beschrieben.

4.25.1 Eingaben fur die Profilberechnung

Fir FCKW-11 wurde zur Auswertung der spektrale Bereich von 840 cm™ bis 860 cm™
mit einer Regularisierung von 5x10° verwendet (siehe Tab. 4.5). Dieses Spektral-
intervall ist fast komplett von HNOs-Linien und vereinzelt von H,O-Linien tberlagert.
Esist aber dennoch das einzige Auswertefenster in Kanal 1, der fur die Berechnung von
FCKW-11-Profilen in Frage kommt [Echle et a., 1992]. Deshalb wurden bei der
Berechnung diese beiden Gase mitgefittet, und zwar mit folgenden Werten fir die
Regularisierung: yunos = 10° und yhzo = 0,01. Abb. 4.26 zeigt anhand von Beispielen
die gemessenen und so berechneten spektralen Strahldichten.

Auswertefenster [cm™] 840,0 — 860,0

Abgel eitete GrolRen und FCKW-11, YFCKW-11 = 5X109

Regul arisierungsparameter HNOs, Yrnos = 1x107
H.0, YHzo = 1x107
Shift (nicht regularisiert)
Offset (nicht regularisiert)

Tab. 4.5 Eingaben fur die Profilberechnung von FCKW-11

2 Trichlorfluormethan, CCl3F
% Dichlordifluormethan, CCI,F,
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Abb. 4.26 Vergleich der gemessenen und berechneten Strahldichten fir das Auswerte-
fenster von FCKW-11 in zwel Tangentenhdhen

Bel der Berechnung von FCKW-12 liegt der einzige zur Auswertung gewahlte spektrale
Bereich zwischen 920 cm™ und 924 cm™ (siehe Tab. 4.6). Der von HNOs-Linien (iber-
lagerte Bereich wurde abgeschnitten, der Einfluss der Wasserlinie durch das Mitfitten
von H>O mit yyoo = 0,01 beriicksichtigt. Die Regularisierung fur FCKW-12 betrug
5x10°. Zwei Beispiele der berechneten und gemessenen Strahldichten sind in Abb. 4.27

dargestellt.
Auswertefenster [cm™] 920,5—924,0
Abgeleitete GroRen und FCKW-12,  yrckw.12 = 5x10°
Regularisierungsparameter H,O, Yhzo = 1x107
Shift (nicht regularisiert)
Offset (nicht regularisiert)

Tab. 4.6 Eingaben fur die Profilberechnung von FCKW-12
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Abb. 4.27 Vergleich der gemessenen und berechneten Strahldichten fir das Auswerte-
fenster von FCKW-12 in zwel Tangentenhdhen

4.25.2 Fehlerabschatzung

Der Rauschfehler wirkt sich bei FCKW-11 im vmr mit einem absoluten Fehler von etwa
6 pptv aus, bei FCKW-12 liegt der Fehler im Bereich von 15-20 pptv (siehe
Fehlerbalken von Abb. 4.28 und Abb. 4.29).

Neben dem bisher angenommenen Fehler von 5% im vmr infolge des Kalibrierungs-
fehlers gibt es auch bei den FCKWs einen systematischen Fehler aus falscher Tempe-
ratureingabe. Hierfir wurde eine Abschatzung anhand von berechneten Profilen
gemacht, in die einmal das ECMWF-Temperaturprofil und einmal das berechnete ein-
geht. Bel FCKW-11 betragt diese Abweichung im dargestellten Hohenbereich 8,5%, fir
FCKW-12 11,3%.

Grundlage fir die Berechnungen der Spektren liefern die druck- und temperaturabhan-
gigen Absorptionsquerschnitte von P. Varanasi. Diese sind aber nicht verdffentlicht
worden und es existieren keine Fehlerangaben dazu. Fehlerabschatzungen mit friher
verwendeten Absorptionsguerschnitten ergaben einen relativen Fehler von 8%, der fir
die Daten von Varanasi im gleichen Bereich vermutet wird.
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Abb. 4.28 vmr-Profile von FCKW-11 beal 67,5°S und 59,1°W
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Abb. 4.29 vmr-Profile von FCKW-12 bel 67,5°S und 59,1°W

4.25.3 Die zweidimensionalen Verteillungen der Volumenmischungsverhéltnisse
der FCKWs

Die zweidimensionalen Schnitte der vmr-Verteilung sind in Abb. 4.30 bis Abb. 4.33
dargestellt. Das vmr beider Gase nimmt in allen Abschnitten mit der Hohe ab. Auf dem
Hinflug ist ein Absinken des Profils zwischen Norden und Stiden zu erkennen Wahrend
des Ruickflugs sind die Werte in konstanter Hohe von einigen Einschnitten abgesehen
eher gleich.
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Abb. 4.31 Zweidimensionale Verteilung des FCKW-11 und die Flughdhe am 23.09.99
(Ruckflug)
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Abb. 4.33 Zweidimensionale Verteilung des FCKW-12 und die Flughdhe am 23.09.99
(Ruckflug)
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In Abb. 4.34 werden jeweils zwel MIPAS-STR-Profile gezeigt, eins aus dem nordlichen
Abschnitt (14:45 GMT, 59,0°S 65,4°W) und eins aus dem Slden (16:37 GMT, 67,7°S
58,8°W). Das letzte Profil wurde ausgewahlt, da es Vergleiche mit in-situ-Messungen
von HAGAR wahrend des Abstiegs am Ende des zweiten Flugabschnitts ermdglicht.
Der Vergleich der zwel MIPAS-STR-Profile zeigt das oben bereits erwdhnte Absinken
der Luftmassen im Wirbel. Der Vergleich der stidlichen Profile mit den HAGAR-Mes-
sungen liefert gute Ubereinstimmung.

Unterhalb von 13 km tauchen sowohl bei FCKW-11 a's auch bel FCKW-12 systemati-
sche Probleme auf, die bisher noch nicht verstanden sind. Das vmr von FCKW-11 sollte
in polaren Breiten unterhalb von 10 km Hohe auf einen nahezu konstanten Wert von ca.
300 pptv ansteigen. Es weist aber meist geringere Werte auf und schwankt auf3erdem
stark. Ursachen hierfir kdnnten Wolken oder Aerosol sein. Esist denkbar, dass der Ein-
fluss von Wolken in den Spektralbereichen der beiden FCKWs unterschiedlich ist, je
nach GrofRenverteilung der Tropfchen. Das wiirde moglicherweise die oftmals zu hohen
Werte fir FCKW-12 erklaren. Bei FCKW-12 wird in der polaren Region unterhalb von
10 km ein maximaler Wert des vmr von etwa 520 pptv erwartet, den das vmr der
berechneten Profile manchmal Ubersteigt.
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Abb. 4.34 Profile von FCKW-11 (links) und FCKW-12 (rechts) aus verschiedenen
Breiten mit Startprofil aus mittleren Breiten und Profil von HAGAR aus dem Abstieg
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5 Interpretation der Ergebnisse

Ziel der APE-GAIA Kampagne war es, die Ursachen und Prozesse des massiven Ozon-
abbaus in der antarktischen Stratosphére zu untersuchen. Entscheidend fir die Entste-
hung des Ozonlochs ist die Aktivierung von Chlor in der unteren Stratosphéare. Voraus-
setzung dafur ist die Bildung von polaren stratosphérischen Wolken (engl. Abktrzung:
PSCs®), die bei den extrem niedrigen Temperaturen (T < 195 K) in der unteren Strato-
sphére im polaren Winter entstehen. Diese niedrigen Temperaturen kommen im antark-
tischen Polarwirbel haufig vor. Durch die zum Sidpol nahezu symmetrische Land-
Meer-Verteilung hat der Wirbel eine stabile Lage Uber der Antarktis und durch die
besténdige Dunkelheit sowie die Isolation der Luftmassen kihlt die Luft stark aus.
Neben der stratosphérischen Ozonchemie mit dem Chapman-Zyklus [Chapman, 1930]
und homogenen katalytischen Reaktionen weist die polare Region eine Besonderheit
auf. An der Oberflache der PSC-Tellchen laufen wahrend der Polarnacht heterogene
chemische Reaktionen ab. Dadurch wird das in Reservoirgasen (CIONO,, HCI) gespei-
cherte Chlor in reaktivere Verbindungen (Cl,, HOCI) Uberfihrt:

HCI + CIONO, — Cl, + HNO; (1)
bzw. H,O + CIONO, — HOCI + HNOs 2).

Parallel dazu kommt es zur Bildung von HNOs aus Stickoxiden:

NOZ + N03 —> NzO5 (3)
N,Os+ H,0 — 2 HNO; (4).

HNO3 wird in den Partikeln gebunden, welche unter gewissen Umsténden sedimentie-
ren kdnnen. Auf diese Weise kommt es dann nach der in Gl. (3) und (4) dargestellten
Denoxifizierung® zur Denitrifizierung®. Somit verschiebt sich das urspriingliche Kon-
zentrationsverhdltnis zwischen Stickstoff- und Chlorradikalen. Als Folge davon kdnnen
die nach Sonnenaufgang im Frihjahr durch Photolyse aktivierten Chlorradikale extrem
viel Ozon zerstoren, weil das aus dem verbliebenen HNO; photolysierte NO, nicht aus-
reicht, um gentigend Chlorradikale zu binden:

ClO+ NO; +M — CIONO, + M (6).

Waéhrend der sogenannten Recovery-Phase kdnnen die Chlorradikale durch Reaktion
mit CH, in das Reservoirgase HCl umgewandelt werden:

Cl + CH4 — HCl + CH3 (7).

% Polar Stratospheric Clouds
" Umwandlung von NO, (NO und NO,) in Reservoirgase
% Entfernung von HNO; durch Sedimentation
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Nach dem Aufbrechen des Polarwirbels kann ozonhaltige Luft aus mittleren Breiten
nachstromen und zum Auffillen des Ozonlochs beitragen.

Der 23. September war ein Flugtag zu Beginn der Recovery-Phase. Der Polarwirbel war
noch stabil und das Auffillen des Ozonlochs hatte noch nicht eingesetzt. Anhand der
Ozonmessung in Flughdhe kann man das Ozonloch gut lokalisieren (siehe Abb.
4.23Von MIPAS-STR, FOZAN und ECOC gemessene Ozonwerte in Flughdhe). Im
Bereich der geographischen Breite von 61,3°S (ca. 5,45x10" s) ist ein starker Abfall des
vmr von Ozon zu beobachten. Auf dem Ruckflug liegt der Anstieg im Bereich der
siidlichen Breite von 63,8°S (entspricht einer Zeit von 6,25x10"s). Die Griinde fiir den
verschobenen Ozonlochrand sind sowohl ein zeitlicher als auch ein réumlicher
Unterschied der Messung. Bis zum zweiten Uberqueren des Rands sind etwa 100
Minuten vergangen, auf3erdem erfolgte der Riickflug etwa 1 km héher und 50 km weiter
westlich a's der Hinflug.

Die Auswirkungen der alljahrlich wiederkehrenden Ozonzerstérung innerhalb des
Polarwirbels sind in den Abb. 4.21 und Abb. 4.22 gut zu erkennen. Im nicht gestérten
Fall misste das Volumenmischungsverhdltnis von Ozon in polaren Breiten bis in ca
35 km Hohe kontinuierlich auf einen Wert von ca. 4,5 ppmv zunehmen. Die beobach-
teten Ozonwerte nehmen im Bereich um 17 km Hohe bis auf 0,1 ppmv ab, im unge-
stérten Fall wirden sie bei ca. 1,8 ppmv liegen.

Einen entscheidenden Beitrag zur Bildung der Chlorradikale bilden die in der Tropo-
sphére inerten FCKWs. Durch ihre lange Lebensdauer konnen sie in die Stratosphére
gelangen, wo sie photolysiert werden. In den Verteilungen der im Rahmen dieser Arbeit
ausgewerteten FCKWs, namlich FCKW-11 und FCKW-12, kann man die Abnahme
dieser Gase erkennen. In der Troposphédre haben diese Verbindungen anthropogenen
Ursprungs eine homogene Verteilung. Erst oberhalb der Tropopause werden sie durch
UV-Strahlung aufgespalten und das Volumenmischungsverhdtnis nimmt mit zuneh-
mender Hohe stark ab. Das in Abb. 4.34 dargestellte Absinken der Profile erfolgt erst
im Inneren des Wirbels und kann auch zur Lokalisierung des Vortex herangezogen
werden. In den Messungen vom 23.09.99 ist dies leider nicht mdglich, da fur diesen
Bereich weder beim Hin- noch beim Riickflug MIPAS-STR-Messungen vorliegen.

Bel FCKW-11 ist im ersten Abschnitt des Hinflugs in 15 km Hohe eine Zick-Zack-
Struktur erkennbar (siehe Abb. 4.30). Eine derartige Struktur ist auch bei Ozon zu
sehen, besonders ausgepragt beim Hinflug ab einer geographischen Breite von 63°S in
ca. 18,5 km Hohe (siehe Abb. 4.21). Das wiederholte Auftreten bel unterschiedlichen
Gasen legt nahe, dass der Ursprung in der Berechnung der Profile aus Sequenzen mit
abwechselnd auf- und abwérts durchlaufenen Elevationswinkeln liegt.

In den zwei stdlichen Abschnitten ist in den vmr-Verteilungen von HNO3; oberhalb von
ca. 17 km Hohe die Denitrifizierung zu erkennen (Abb. 4.12 und Abb. 4.13). Unterhalb
dieses Bereichs ist ein leichter Anstieg des V olumenmischungsverhaltnisses gegentber
dem in den nordlichen Flugabschnitten zu erkennen (siehe Abb. 4.14). Dies kann ein
Indiz fur die Umverteilung des HNO; sein.

Wie bereitsin Abschnitt 4.2.3 erwahnt bildet sich am Rand des Wirbels eine Art Kragen
mit hohen CIONO,—Konzentrationen aus. Hierfir gibt es verschiedene Griinde. Am
Wirbelrand konnte NO, von auf3erhalb des Wirbels NO, mit ClO aus dem Inneren rea-
gieren, da die Wirbelgrenze moglicherweise keine uniberwindbare Barriere fur die
Luftmassen bildet. In den Luftmassen am Rand des Wirbels kann HNO;3; photolysieren,
so dass NO; fur die Bildung von CIONO, zur Verfligung steht.
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Wie es die Abb. 4.17 und Abb. 4.18 zeigen, ist innerhalb des Wirbels oberhalb von
15 km Hohe ein grofer Teil des CIONO, aufgrund der heterogenen Reaktionen abge-
baut worden. Fir die Rickbildung dieses Reservoirgases wird im Frihjahr NO, ben-
tigt. Aufgrund der vorangegangenen Denitrifizierung steht aber wenig davon zur Verfu-
gung. In der Antarktis kann dann verstarkt Reaktion (7) ablaufen, die zur Bildung von
HCI flhrt. Voraussetzung hierfir ist, dass das O3 nahezu vollstandig abgebaut ist, so
dass das reaktive Chlor atomar und nicht in Form von ClO vorliegt. Diese These soll im
Rahmen des APE-GAIA Experiments verifiziert werden.
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6 Schlussbemerkung und Ausblick

In dieser Diplomarbeit wurden erstmals aus flugzeuggebundenen Horizontsondierungen
Vertikalprofile von atmosphérischen Zustandsparametern abgeleitet. Die aus den ein-
zelnen Profilen zusammengestellten Vertellungen entlang der Flugroute zeigen einige
spezielle antarktischen Strukturen im Bereich direkt oberhalb der Tropopause bis in
18 km Ho6he in hoher Auflésung. So kann man in der Verteilung des Volumenmi-
schungsverhdtnisses das Ozonloch sehr deutlich erkennen, bei den FCKWs ist das
Absinken im Polarwirbel zu sehen, in den HNOs-Verteilungen wird die Denitrifizierung
deutlich und der CIONO,-Kragen ist ebenfalls zu erkennen.

Insgesamt funktionierte die Automatisierung der Auswertung zufriedenstellend. Sie
konnte allerdings durch Uberarbeitung der Programme und Vereinheitlichung der Ein-
gaben noch vereinfacht und auch verbessert werden.

Die Qualitét der abgeleiteten Temperatur- und Spurengasprofile kann noch verbessert
werden. Die im Kapitel 5 erwadhnten Zick-Zack-Strukturen sind mdglicherweise schon
in den kalibrierten Spektren vorhanden. Diese unrealistischen Strukturen in der zweidi-
mensionaen Verteilung konnen durch Auftragung eines gleitenden Mittels in der grafi-
schen Darstellung geglattet werden.

Auch die Ableitung der Profile kann optimiert werden. Zum einen kénnte V orwartsmo-
dell kdnnte verbessert werden: Bislang wurde fir den Strahlungstransport horizontale
Homogenité angenommen, die in der Atmosphére nicht immer gegeben ist. Dartiber
hinaus lief3e sich aus den berechneten Profilen fur die jeweiligen Flugabschnitte ein
gemitteltes Profil erstellen und dieses konnte als Startprofil fir eine erneute Berechnung
verwendet werden.

Bei dem Vergleich mit anderen Messungen hat sich gezeigt, dass die aus MIPAS-STR-
Daten abgeleiteten Profile Strukturen gut wiedergeben, deren Ausdehnung in der Gro-
Renordnung der Auflésung des Instruments liegen. Kleinrdumige Strukturen, wie sie
von in-situ-Geréten gemessen werden, kénnen natirlich nicht aufgel st werden.

Bel der Interpretation der Ergebnisse wirde sich ein Vergleich mit Modelldaten anbie-
ten, z.B. mit welchen des am IMK entwickelten KASIMA®. Eine Korrelation von
reaktiven Gasen und Tracern kann weitere Ergebnisse liefern. Z.B. konnte das Ausmal3
der Denitrifizierung aus einer Korrelation von HNO3z; und FCKW-11 abgeschatzt wer-
den.

Diein dieser Arbeit abgeleiteten Verteilungen wurden aus Daten des Kanals 1 erhalten.
Es wurden in drei weitern Kandlen Messungen durchgefihrt, deren Auswertung noch
aussteht. Kanal 2 ist zwar stérker verrauscht als erwartet, aber es ist vielleicht dennoch
maoglich, Profile von wichtigen Tracern, wie z.B. N,O oder CH,, abzuleiten. Ein weite-
rer Versuch zur Ableitung von Profilen kann fir NO, in Kana 3 erfolgen.

Aul¥er dem Flug am 23.09.99 wurden noch weitere Messfliige durchgeftihrt, der letzte
am 12.10.99. Die Auswertung dieser Daten wird es ermdglichen, die Rickbildung der
Reservoirgase zu beobachten und somit weitere Erkenntnisse Uber die komplexe strato-
sphérische polare Ozonchemie zu gewinnen.

# Karlsruhe simulation model of the middle atmosphere
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