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Kurzfassung

Zahlreicthe Gaseder Erdatmosphére zeigenim Millimeterwellerbereid charakteri-
stische Spektrallinien, die von thermisdh angeregtenRotationsiibergédngenherrih-
ren. Dasam Institut fir Meteorologieund Klimaforschung desForsdungszetrums
Karlsruhe und der Universitat Karlsruhe entwickelte Millimeterwellenradiometer
MIRA 2 miyt im Spektralbereid von 268 bis 280GHz die Signaturen von Ozon
(), Chlormonaxid (), Salpetersaure( ) und Disticksto o xid ( ). Die
hohe spektrale Aufldsung erlaubt es, die Druckverbreiterung auszumtzen und so
Hohenpro le der einzelnenKonstituenten im Bereich von etwa 17 bis 55km zu ge-
winnen. Im Mittelpunkt deslinteressessteht hierbei aufgrund seinerzerstorerisbien
Wirkung auf Ozondas Chlormonaxid, dasallerdingsim hier betrachteten Spektral-
bereit nur einesehrsthwadche Signatur bei 278,631GHz besitzt und desserMessung
hohe Anspriiche sowvohl an das Radiometerals auch die Auswerteverfahren stellt.

Ziel dieserArbeit war die Weiterertwicklung der Algorithmen zur Inversionder
gemesseneispektren und die Auswertung der auf den arktischen Meykampagnen
von 1996bis 2000in Kiruna, Nordsdweden,und Ny-Alesund, Spitzbergen,gesam-
melten Daten.

Zunadst wird ein Verfahrenzur e zien ten Bestimmung der Perioden von durch
Stehwellen verursatiten sinusférmigen Stdrungenin den Spektren vorgestellt, was
eine Voraussetzungr derenKorrektur bei der Inversiondarstellt. Weiterhin wird
eine Methode bestirieben, die es erlaubt, bei der Korrektur der Spektren um den
storendenAnteil destropospharistien Kontinuums die Filtercharakteristik desSei-
tenband lters zu berudsidchtigen, die andernfallsdas Inversionsergebnisn der un-
teren Stratosphareverfalsdhien wirde.

Ansdhlieyend werden die Ergebnisseder Meykampagnenvorgestellt und in die
meteorologishe Gesantsituation eingeordnet. Die zum Teil kontin uierlichen Zeitrei-
hen ermdglichen hierbei einenvertieften Einblick in dasstratosphéaristie Gestiehen
Uber einenlangerenZeitraum. Dabei werdendie ausdenvershiedenenmeteorologi-
shen Verhaltnissender einzelnenWinter resultierendenUnterschiedein der chemi-
sten Entwicklung der Stratospharedeutlich. Einige Ergebnissewerden zusatzlic
einemVergleihh mit den Resultaten anderer Meygerateund mit Modellredinungen
unterzogen,wobei sich im allgemeineneine gute Ubereinstimmung zeigt.



Abstract

Inversion of arctic stratospheric trace gas proles for ozone
research from measurements of a ground based millimeter
wave radiometer

Numerousgasesof the earth's atmosphereshav characteristic spectral lines in
the millimeter wave rangedue to thermally excited rotational transitions. The mil-
limeter wave radiometer MIRA 2 hasbeendeweloped at the Institute of Meteorology
and Climate Researb of the Forsdwungszetrum Karlsruhe andthe University Karls-
ruhe and measuressignaturesof ozone( ), chlorine monaxide (), nitric acid
( ) and nitrous oxide ( ) in the frequencyrangefrom 268to 280GHz. The
high spectral resolution enablesthe evaluation of pressurebroadeningfor pro le re-
trieval of the particular constituerts in the altitude rangefrom about 17 to 55km.
Chlorine monaxide is of particular interest due to its destructive e ect on ozone.
Unfortunately it hasonly a very weak signature in the tuning range of MIRA 2 at
278.631GHz and requireshigh e ort on both the radiometer and the methods for
data evaluation.

The objective of this work was the further dewelopmen of the algorithms for
inversion of the measuredspectra and the ewvaluation of the data measuredduring
the arctic measuremen campaignsfrom 1996to 2000at Kiruna, northern Sweden,
and at Ny-Alesund, Swvalbard.

At rst ane cient procedureto determinethe periods of sinusoidal undulations
in the spectra causedby standing wavesis preseted which is a preconditionto t
thesewithin the inversion process. Furthermore a new method is descriked which
enablesthe consideration of the Iter characteristics of the sideband Iter in the
correction of the spectra for the disturbing part of the tropospheric cortinuum.
This reduceserrorsin the inverted pro les in the lower stratosphere.

Following the results of the measuremen campaignsare presened and corre-
lated to the meteorologicalsituations. The in part cortinuous timeseriesenablea
deerer insight into the stratosphericprocessesver longer periods. This clari es the
di erences in the chemical dewelopmen of the stratosphereresulting from varying
meteorologicalconditions during the particular winters. In addition someresultsare
comparedto results of other instruments and model calculationsshowing in general
a good agreemen
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Kapitel 1

Einleitung

Die Entdedkung des antarktischen Ozonlochs 1985 durch Farman et al. [8] lenkte
erstmals das 0 entliche Interesseauf die Bedeutung der Ozonsdicht fur die Flora
und Faunader Erde. Seitherwurden verstarkte Anstrengungenunternommen, die
in der Erdatmosphéreablaufendenchemisdien Prozessezu verstehenund Modelle
zu entwickeln, die eine Prognosezukuinftiger Entwicklungen erlauben.

Der Grund fur daswadsendelnteresseliegt begriindetin den wichtigen Funk-
tionen, die Ozonin der Stratosphareerfillt. Diesist zum einendie Absorption der
harten UV-Strahlung der Sonnemit Wellenlangenzwisden 230 und 310nm, zum
anderenerfillt Ozon auch eine wichtige Aufgabe fur den Strahlungshaushaltder
Erdatmosphére, da durch die Absorption der solaren Strahlung das Temperatur-
pro| der Stratospharebestimnt wird. Ein fortschreitender Ozonabbauwirde zu
schweren Zellshadigungenbei allen der Strahlung ausgesetzteriebewesenfihren.
Neben gehauftemAuftreten von Hautkrebs beim Mensden waren audh scwerwie-
gendeVeranderungendesgesanten Okosystemsder Erde zu befiirdhten.

Immer mehr rickt bei der Erforschung des Ozonabbausdie Frage in den Mit-
telpunkt, inwieweit die gestorte stratospharistie Chemie, wie sie mittlerw eile all-
jahrlich im antarktischen Frihjahr beobattet wird, aud ein mogliches Szenario
fur die Arktis darstellt. Es gilt heute als gesitert, day vor allem das Chlor fur
den Ozonabbauin der unteren Stratosphareverartwortlich ist. Dieseswird haupt-
sadlich durch den Mensden freigesetztund kann in Form von weitgehendinerten
Fluor-Chlor-K ohlenwassersto en (FCKWSs) bis in die Stratospharegelangen. Dort
werden die Chlorverbindungen photochemisd aufgebrathen und das Chlor kann
auf katalytischem Wege Ozon zerstdren. Aufgrund der im Vergleid zur Antarktis
untersdiedlichen geographishen und meteorologishen Bedingungenauf der Nord-
hemisphareist die mittlere Temperatur der Stratosphareim arktischen Frihjahr
hoheralsim antarktischen, weshalbauf der Nordhalbkugelnoch nicht derartig hohe
Abbauraten von Ozon beobaditet wurden wie tGber der Antarktis.

Zur weiteren Erforschung dieser Problematik werden neben in situ-Messungen
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Fernerkundungserfahren eingesetzt. Dieseerfolgenvon Satelliten, Flugzeugenund
Ballonenausoder bodengebunden Fir bodengebundend&lessungerbietet die Milli-
meterwellenradiometrie glinstige Voraussetzungerfur zeitlich kontinuierliche Mes-
sungen,da die Atmosphére,abgesehewon starken Absorptionslinien und der meist
vernadlassigbar kleinen Streuung, eine relativ gute Transparenzfir Millimeter-
wellen besitzt. Weiterhin wird fur die Millimeterwellenradiometrie keine externe
Strahlungsquellewie die Sonnebendtigt, was tageszeitli® unabh&ngigeMessungen
ermoglidt und aud fir Messungenin Polargebietenwahrend des Winterhalbjah-
resvon enscheidenderBedeutungist. Aus der Linienform der in den gemessenen
Spektren vorhandenenSignaturen kbnnen mit geeignetenmathematisdqien Metho-
denRucksdlusseauf die Hoherverteilung der stratospharisdien Spurengaseezogen
werden.

Das Ziel dieser Arbeit war die Weiterertwicklung der vorhandenen Algorith-
men zur Inversion von Hohenpro len aus den aufgenommenenSpektren und die
Auswertung der auf den versdiedenenMeykampagnenmit demam IMK ertwickel-
ten Millimeterwellenradiometer MIRA 2 gemessenembaten. Im Mittelpunkt des
Interessesstand hierbei wegenseiner zerstoreristen Wirkung auf Ozon (O ) das
Chlormonaxid (CIO), das eine sehr sdiwadhe Signatur im vom Meysystem erfay-
baren Frequenzlereidh von 268 bis 280GHz besitzt. Auyerdem wurden zahlreidhe
Messungenan starken Ozonlinien durchgefiihrt, erganzt durch Messungenan den
Signaturen von Disticksto oxid (N O), auch Lachgas genanr, und Salpetersaure
(HNO ).

In Kapitel 2 dieserArbeit wird zunadst Grundlegendesur Erdatmospharedar-
gestellt. Neben dem Temperatur- und Druckverlauf wird hier auch kurz auf die
Dynamik desPolarwirbels eingegangen.Weiterhin sind die naturlichen Zyklen des
Ozonsund die chemishien Prozesse,die zum anthropogenenOzonabbaufihren,
GegenstanddiesesKapitels.

Im 3. Kapitel wird auf die Entstehung der Spektrallinien im Millimeterwellenge-
biet und die versdhiedenenFormen der Linienverbreiterung eingegangenWeiterhin
wird hier der Strahlungstransport in der Erdatmospharebesprachen und der Begri
der Helligkeitstemperatur erlautert.

Das 4. Kapitel besdéaftigt sich mit den Grundlagen der Millimeterwellenradio-
metrie. Hier wird die FunktionsweiseeinesSuperheteralynempfangersbesdirieben
und speziell auf MIRA 2 und seineBesonderheitereingegangen.

Die Auswertemethaden fiir die gemesseneBpektren sind sdlieylich Themavon
Kapitel 5. Hierzu wird zunadst einmal auf die Linearisierungder Strahlungsuber-
tragungsgleitiung eingegangenEsfolgt einekurze Einfihrung in die Theorieder In-
versionsdledt gestellterProblemeund ansdlieyendwerdendie Tikhonov-Phillips-
Regularisierungund dasVerfahrender maximalenWahrsdeinlichkeit vorgestellt. In
dengemesseneB8pektren treten gleichzeitig Linien versdiedenerSpeziesauf und die
Spektren sind insgesarh gestort durch stehendeWellen, die durch multiple Re exio-
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nenim Meygeratverursadit werden. Die BehandlungdieserProblemeist ebenfalls
Gegenstandvon Kapitel 5. Es folgen Uberlegungernzur Korrektur der Spektren um
stérendetrop ospharistie Ein Usse und um die Filtercharakteristik des Seiterband-
Ilters.

In Kapitel 6 werden dann die Ergebnisseder Meykampagnen1996 bis 2000in
Kiruna (Nordschweden)und Ny-Alesund (Spitzbergen) praseriert. Diesewerden,
sonveit moglich, mit anderenMessungernverglichen und eswird eine Fehlerbetrach-
tung fir jedesSpurengasdurchgefuhrt.

Das Kapitel 7 gibt eine Zusammenfassungler Arb eit, Vorsdlagefir zukinftige
Fortentwicklungen und einen Ausblick.



Kapitel 2

Die Erdatmosphare

2.1 Aufbau der Erdatmosphéare

Die Atmosphére (grch. atmos = Dunst, Dampf und sphaira = Kugel, Erdku-
gel) der Erde layt sich anhand ihres vertikalen Temperaturverlaufsin versdiedene
Bereithe unterteilen (Abbildung 2.1).
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Abb. 2.1: Temperaturverlauf in der Erdatmosphéare entsprechend der US-Stan-

dardatmosphéarefur mittlere Breiten und darausfolgendeEinteilung der
Hohenstichten

Die unterste Scicht wird Troposphéaregenann (grch. trope = Wende, Kehre,
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Wendung ) und zeidnet sich durch einennegativen Temperaturgradierten aus, wes-
halb sie vertikal gut durchmisdt ist. In ihr spielt sich dasWettergestiehenab. Die
Troposphéarewird nach oben hin durch die Tropopausebegrenzt, die sich in einer
Hohevon ca. 9km in polarenBreiten bis zu einerHohevon ca. 17km in den Tropen
be ndet. Daran sdlieyt sich die Stratosphare (lat. stratum = Decke ) an, in der
vor allem durch die Absorption der kurzwelligen Sonnenstrahlungdurch Ozon ein
starker Temperaturanstiegnac oben hin zu verzeitinenist. Durch diesenpositiven
Temperaturgradierten ist die Stratospharestabil gesbichtet und der Temperatur-
verlauf ist fast vollstandig durch die Strahlungsbilanzbestimmt. Weiterhin bewirkt
diesestabile Sdichtung eine lange Verweildauer der chemisdien Komponerten in
der Stratosphére. In H6henum 50km bildet die Stratopausedie obere Grenzeder
Stratosphareund esfolgt die Mesospharejn der die Temperatur wieder abnimmt.
Siewird nach oben hin begrenztdurch die Mesopausen ca.87km Hoheund esfolgt
die Thermospharemit einemerneutenTemperaturanstieg.

Der Druckverlauf in der Erdatmosphare layt sich mit folgender Uberlegung
bestimmen: Fir eine Luftschicht in nitesimaler Hohed gilt im hydrostatischen
Gleichgewidt

(2.1)
wobei der Druck, die Dichte, die Erdbesdleunigungund die Hohe
ist. Luft verhalt sich anndherndwie ein idealesGas:

ist in dieser Gleichung die molare Masse, die Gaslonstarte und die

Temperatur in der Hohe . Einsetzenin 2.1 und Integrieren liefert

Fur konstarte Temperatur und konstartes liefert die Integration bei Bezug auf
den Druck in einer bestimmen Hohe die barometrisdhe Hohenformel

— (2.2)

mit der Skalenh6he
— (2.3)

in weldcher der Druck auf desDruckesin der Héhe  abgefallenist. Fur Luft
bei 0 C ergibt sich eine Skalenhéhevon etwa m.
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2.2 Dynamik des Polarwirb els

Wie im vorherigen Abscnitt besdirieben wird die Stratosphare durch Absorpti-
on der solarenUV-Strahlung erwarmt. Fehlt diese,wie diesin der Polarnadt der
Fall ist, kUhlen die stratosphéarisdien Luftmassendurch Strahlungwverluste erheblich
ab und beginnenabzusinlen. Aus niedrigeren Breiten stromen Luftmassen nac
und werdendurch die Corioliskraft nach Osten abgelenkt. Dadurch entsteht in den
Wintermonaten tiber den Polarregionenein stabiler Luftwirbel, der Polarwirbel oder
Vortex. Gegerilber den umgekendenLuftmassenist der Bereidh innerhalb desVor-
tex retht gut abgesblossen,soday esnur noch zu geringemLuftaustausd zwisden
den Luftmasseninnerhalb und auyerhalb desPolarwirbels kommt. Im Frihjahr er-
warmen sich die eingeshlossenerLuftmassenmit zunehmendeiSonneneinstrahlung
und die Zirkulation bricht zusammen.

Stérungen des Polarwirbels werden durch planetare Wellen verursadit, die an
groyskaligen Unregelmé&yigleiten der Orographie und der Temperaturverteilung an
der Erdober ache angeregtwerdenund sich durch die Tropospharebis in die Stra-
tosphéareausbreiten. Siekdnneninsbesonderdiber der Arktis zu einer Einmischung
subpolarer Luftmassenin den Vortex, einer Erwarmung des Polarwirbels und so-
gar zu seinemfriihen Aufbrechen gegenEnde despolaren Winters fihren. Extreme
FormendieserplanetarenWellenflhren zu stratospharist©ien Erwdrmungenim Spéat-
winter, die bis zu 30K innerhalb einesTagesund tUber 50K innerhalb mehrererTage
ausmatienkonnen[46]. Insgesamfuhrt die deutlichere AuspragungplanetarerWel-
len auf der Nordhalbkugel zu einer starkeren Einmischung subpolarer Luftmassen
in den Vortex und im Mittel zu héherenTemperaturen in der Stratosphare. Dies
ist auch der Grund, weshalb tGiber der Arktis kein derart drastisthher Ozonabbau
statt ndet, wie man ihn alljahrlich Gber der Antarktis beobadtet.

2.3 0Ozonchemie der Stratosphare

In diesemAbsdnitt soll naherauf die Ozondhemiein der Stratosphareeingegangen
werden. Die Bedeutungder Ozonsaicht wurde sdhon in Kapitel 1 und in Absdnitt
2.1 erlautert. Hier sollennun die Entstehungs- und Abbaumedanismenvon Ozon
sovohl in der ungestdrtenals audh in der durch heterogenechemisde Prozessem
Winter und Fruhjahr gestorten Stratospharebesarieben werden.

2.3.1 Ozonchemie der ungestbrten Stratosphére

Chapman stellte 1930als erster eine Theorie Uber das Zustandelommender Ozon-
schicht auf [7]. Der sog.Chapman-Zyklusbasiert auf einer reine Sauersto chemie
fur die Erzeugungund Zerstérung von Ozon. Die Bildung von Ozon erfolgt nach
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Chapman tber folgendeReaktionen:

Der neutrale StoypartnerM (meist  oder ) ist fur die Energie-und Impulsbilanz
notwendig. Das Gleichgewitt wird durch die Abbaureaktionen

hergestellt.

Diese Reaktionen kénnen zwar die Bildung von Ozon in der Stratosphére er-
klaren, jedoch zeigt eine genauereUntersuciung, day sich eine zu hohe Gesant-
konzerration einstellenwirde. Es mussenalso noch weitere Abbaumedanismen
existieren. In den sedziger und siebzigerJahren wurden deshalb Reaktionszyklen
vorgestilagen, die Ozon auf katalytischem Wegezerstoren. Im Prinzip laufen die
Reaktionenwie folgt ab:

(2.4)

Der Katalysator X wird in der zweiten Reaktion regeneriert,weshalbseineKon-
zertration unverandertbleibt. Er kann auf dieseWeiseviele Ozonmolekilezerstoren,
weshalbsdion geringeMengenausreitien, um eine nennenswerte Ozonreduzierung
zu erzielen. Die wichtigsten Katalysatorenin Gleichung 2.4 sind OH, NO, CI und Br.
Diese Radikale entstehen aus den sogenanten Quellgasenwie : , FCKWs
und den Halonen, die in der Tropospharesehr langlebig und naturlichen oder an-
thropogenenUrsprungs sind. Gelangendiesein die Stratosphare, werden sie von
der UV-Strahlung photolysiert und setzendie Radikale frei. In der unteren Stra-
tosphare liegen die Radikale jedoch nur in geringer Konzernration vor, da sie zum
groyten Teil in inaktiven Reserwirgasengebundensind. Die wichtigsten Reserwir-
gasefur Chlor sind Chlornitrat ( ) und Salzsaure(HCI), die nach folgenden
Reaktionengebildet werden:

(2.5)
(2.6)

Die wichtigsten Rickreaktionenin die aktive Form sind:

(2.7)
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Bei ungestorterChemieder Stratosphareerfolgt die Freisetzungvon Chlor jedoch
sehr langsam, so day der Einuy von Chlor auf den Ozonabbauin der unteren
Stratosphéareunter diesenBedingungenlediglich etwa 10% betragt.

2.3.2 0Ozonchemie der gestbrten Stratosphéare

Bei gestorter Chemie der Stratosphareverbleibt das Chlor nicht in den Resenwoir-
gasen,sondernwird durch heterogeneReaktionen an den Ober achen von Parti-
keln der sogenanten polaren stratosphéarisdqien Wolken (engl. Polar Stratospheric
Clouds, PSCs) freigesetzt. Fur deren Bildung sind extrem niedrige Temperaturen
erforderlidh, die innerhalb desPolarwirbelserreidit werden. Man unterscheidet zwei
Typen, derenwichtigste Eigenstaften in Tabelle 2.1 zusammengefaysind.

PSC-| Bildungstem- Zusammensetzung mittlere Teil- | Sedimentations-
TYP | peraturen chengréye geschwindigk eit
| NAT?2, SATP oder STS® | ca.1 m 10m/T ag

[ Eiskristalle m 1,5km/T ag

aNitric Acid Trihydrate,
bSulphuric Acid Trihydrate,
¢Supercooled Ternary Solution, Phasengemish aus , und Wasser

Tabelle 2.1: Eigenstaften der PSC-Typen

An den Ober achen der Wolkenpartikel laufen folgendechemistien Reaktionen
ab, die in der Gasphaseaufgrund der fehlendenAktivierungsenergienicht moglich
sind:

(2.8)
(2.9)
(2.10)

Die entscheidendeRolle spielt dabei die Reaktion 2.8 vor allem auf Partikeln der
PSCsvom Typ |. Falls die PSCsuber langereZeit bestehenkann eszu einemAb-
sinken und damit zu einer Dehydratisierung und Denitri zierung der Luftmassen
kommen,was die Deaktivierung desChlors verhindert. Dasflur die Reaktion 2.5 be-
notigte wird namlich durch Photolyse aus gebildet. Fehlt aufgrund der
Denitri zierung in der Stratosphére,so kann Chlor nur noch durch die viel
langsamereReaktion 2.6 deaktiviert werden,wasvor allemin der Antarktis aufgrund
der tieferen Temperaturen und damit verbundeneiner fast vollstdndigen Denitri -

zierung der unteren Stratosphére der Fall ist. Weiterhin wurde in der Antarktis
zeitweise im Frahjahr in manden Hoherbereiden ein fast vollstandiger Ozonab-
bau beobattet. In diesemFalle fehlt das Ozon, das zur Bildung von CIO nétig
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ist, weshalbaudh dann eine Deaktivierung des Chlors nur noch tber die Reaktion
2.6 moglich ist. Vor allem PSCII-Partikel kdnnen aufgrund ihrer Gréye innerhalb
weniger Tageum einige Kilometer absinken und groye MengenmolekularenChlors
zuriiklassen. Aufgrund derim allgemeinertieferenstratosphariséien Temperaturen
ist dieserProzeyin der Antarktis ausgepragteralsin der Arktis.

DieseVorgangewerden als Vorkonditionierung desPolarwirbels bezeitinet und
nden in Hohenzwisden 12km und 25km statt. GegenEnde der Polarnadit bei
beginnenderSonneneinstrahlungvird dasChlor dann durch Photolyseausden -
und -Molekdlen aktiviert:

(2.11)
(2.12)

Das Chlor konnte nun nadh den Reaktionen 2.4 Ozon katalytisch zerstoren,jedoch
ist dieser Zyklus aufgrund des geringenVorkommensvon atomarem Sauersto in
der unteren Stratospharenur von untergeordneterBedeutung. Molina und Molina
[35 schlagen deshalbeinenweiteren Abbauzyklus, den CIO-Dimerprozey, vor, der
ohneatomaren Sauersto auslkomni:

(2.13)
(2.14)
(2.15)
(2.16)

DieserCIO-Dimerzyklus ist vor allem in der unteren Stratospharewirksam, da hier
mehr Stoypartner M zur Verfigung stehen. Das CIO-Dimer ist bei niedrigen Tem-
peraturen relativ stabil und wird erst bei Sonnenaufganghach Reaktion 2.15pho-
tolysiert, wobei sukzessig das Monomer freigesetztwird. Fehlt das Sonnenlitit,
Uberwiegt Reaktion 2.14 und das CIO wird im Dimer gebunden,wodurch Ozon
nicht mehr nach diesemReaktionszykluszerstort werdenkann. Man ndet daherin
der unteren Stratosphare,in der der starkste Ozonabbauzu beobadten ist, einen
starken Tagesgang/on CIO.

Fur die Bildung von PSCssind, wie oben erwéhnt, extrem niedrige Tempera-
turen notwendig. Manchmal kénnenjedoch auch PSCsbheobatitet werden, obwohl
die mittlere Temperatur der unteren Stratospharedie Bildungstemperatur fir PSCs
nicht untersdreitet. Dieskann durch die Ausbildung von sog.Leewellenerklart wer-
den: Tre en advehierte Luftmassenauf hohe Berge, kdnnensidc in LeelageWellen
ausbilden,die sich bis in die Stratospharefortp anzen und dort lokal zur Abkihlung
bis unter die Grenztemperatur fir PSCsfuhren kdnnen.
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Kapitel 3

Millimeterw ellenstrahlung der
Atmosphare

Die Moleklle der Atmosphare fihren aufgrund thermischer Anregung Rotations-
Ubergangeaus und strahlen dabei im Mikrowellerbereid, alsoim Frequenzlereich
zwistien 1 300GHz, was Wellenlangenvom Zertimeter- bis zum Millimeterwel-
lengebietentspricht. Dieser Frequenziereid eignet sich aufgrund der dort hohen
Transparenzder Tropospharesehrgut fur bodengebundend-ernerkundung. In die-
semKapitel soll die Entstehung der Linien im Millimeterwellengebiet,die Linienform
und der Strahlungstransprt durch die Atmosphéarebestrieben werden.

3.1 Entstehung der Spektrallinien

Nacdh den Gesetzerder Quantenmedanik ndet Emissionund Absorption von elek-
tromagnetisder Strahlung in genaufestgelegterEnergieletragenstatt. Gemaydem
zweiten Bohrsden Postulat gilt fur die Frequenz ~ der emittierten Strahlung beim
Ubergangvon einemEnergiezustand  zum niedrigerenEnergiezustand

(3.1)

Hierbei ist  das Plandksthe Wirkungsquartum. Damit ein Molekdl mit ei-
nem elektromagnetisben Wellenfeld durch Rotationsiibergangein Wedselwirkung
treten kann, muy esallerdingsein elektrischesoder magnetistiesDipolmomen auf-
weisen. Fur einen zweiatomigen starren Rotor, der als Modell beispielsveise fur
ClO dienenkann, erhalt man als Lésung der stationdren Sdrédingergleihwung fur
die Energie einesRotationszustandeamit der Drehimpulsquarienzahl
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(@) (b)

Abb. 3.1: Spektrallinien von Chlormonaxid (a) und Ozon (b) im Mikrowellerbe-
reich (aus [25]). In beiden Spektren sind jeweils nur die Linien desam
hau gsten vorkommendenlsotops dargestellt

Mit ist hier das TrAgheitsmomei desMolekils bei Rotation senkretit zur Figu-
renadseund mit die Rotationskonstarte bezeitinet. Fur Dipoliber-
gangeqilt die Auswahlregel

waszusammemit Gleichung 3.1auf die Frequenzerder emittierten Strahlung fuhrt:

Die Frequenznimmt also proportional mit  zu und die Linien liegen aquidistart.
Aus dem Linienabstand layt sich das Tragheitsmomeh ablesen. Da CIO eine
ungeradeAnzahl an Elektronen hat, kommt esdurch die WedselwirkungdesKern-
spins mit den von den Elektronen verursatiten Magnetfeldernzu einer Hyperfein-
aufspaltungvon 100MHz. Das CIO-Spektrum setzt sich also aus aquidistarten
Liniengruppen zusammen,wobei in den gemessenerspektren aufgrund der Lini-
enverbreiterung und des begrenzten Auflésungsermogensdes Spektrometers die
Hyperfeinaufspaltungnicht beobadtet wird.

Die bisherigenUberlegungergeltenfiir zweiatomigeMolekiilewie ClIO. Bei mehr-
atomigenasymmetris©ien Molekilen, wie beispielsveiseOzon, sind die Verhaltnisse
komplizierter. Seien die Tragheitsmomete der Haupttragheitsadsen. Ge-
schlosseneldsungender Scrodingergleitiung ergeken sich nur fur den Spezialfall,
day zwei der drei Tragheitsmomete gleich sind. Bei spricht man von
prolaten, bei von oblaten Molekilen. Die asymmetris©ien Rotoren
kénnen nun als Zwisdhenstufe zwisden den prolaten und oblaten Molekilen ange-
sehenwerden, wobei zur Besdireibung desEnergiezustandeszu der Quantenzahl
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noch weitere Quantenzahlender zugehdérigerprolaten und oblaten Rotoren und
hinzukommen.

Beim Ozon mit einem Asymmetrieparametervon -0,97 handelt essich um einen
sdiwach asymmetrishien prolaten Rotor. Aus den recht komplexen Auswahlre-
gelnfur die drei Quantenzahlenresultierenzahlreithe Spektrallinien, die keineklare
Struktur wie im Falle eineszweiatomigenMolekils erkennenlassen.

In Abbildung 3.1 sind zur Verdeutlichung der Untersciede zwisden einfadien
zweiatomigenRotoren und asymmetristien Rotoren die Spektrallinien von CIO und
Ozon gegeifiibergestellt.

3.2 Intensitat der Spektrallinien

Im thermodynamisden Gleichgewidt gilt nach Kirchho fir die Emissivitat  eines
Gasesbei der Frequenz

(3.2)

mit  demAbsorptionske zienten und der Planckfunktionftr die Frequenz
und die Temperatur , gegelen durch

(3.3

Mit ist die Boltzmannkonstarte und mit  die Lichtgesdwindigkeit bezeitinet.

Zu den Strahlungsgesetzesiehez.B. [9] und [14].

Bei Energieaustaudavorgangen mit Molektlen wird Strahlung emittiert oder
absorbiert. Bei der Emission unterscheidet man zwisden spontaner Emission, bei
der das Molekil auch ohne das vorherige Vorhandenseinvon Strahlung emittiert,
und induzierter Emission, bei der das Molekul durch Wedselwirkung mit einem
elektromagnetisben Wellenfeldzum Ubergangangeregtwird. Im Falle der Millime-
terwellenradiometrie spielt aufgrund der sehrgeringenStrahlungsdiditen innerhalb
der Erdatmosphéredie spontane Emissiondie dominierendeRolle.

Fur Wellenlangen die groy gegefiiber den Molekildimensionensind, wie dasim
Millimeterwellengebietder Fall ist, ergibt sich fir den Absorptionskoe zien ten
einesMolekils mit den Energiezustdnden  und far Strahlung der Frequenz

([13]):

Darin bezeitinet die Anzahldichte der Molekile, denEntartungsgrad desEner-
giezustandes , die Zustandssummeund das Dipolmatrixelemert fur den
Ubergangvon Zustand nach Zustand . Die Anzahldichte kann man durch
die folgendeUberlegungbestimmen: In einem gegelenenGaswlumen seiendie
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einzelnenMolekiilsortenlokal entmischt. Die Molekilsorte nehmedarin dasVolu-
men ein. Die Anzahl  dieserMolekiileist gegelen durch die Zustandsgleibung
idealer Gase:

Hierin bezeibinen und denDruck bzw. die Temperatur im betrachteten Gas\wo-
lumen. Fir die gesubte Anzahldichte  der Molekulsorte folgt damit

Der Absorptionskoe zien t ist demnad proportional zum Volumenmistiungs-
verhaltnis

3.3 Linien verbreiterung

Bisher wurden die Spektrallinien als unendlich schmal und bei exakten Frequenzen
vorgegelen betrachtet. VerstiedeneUrsaden fuhren aber zur Verbreiterung der
Spektrallinien und der Absorptionskoe zient aus dem vorhergehendenAbsdnitt
muy um eine frequenzabhangige&k omponerte, die Linienform , enneitert
werden:

Natirlic he Linien breite

Ein angeregterZustand einesungesttrten Teilchens hat eine endliche Lebensdauer
und zerfallt durch spontane Emission. Wegender Unsdarferelation

(3.4)

ist die Energieund damit aud die Frequenzdesemittierten Photons unsdiarf. Die
daraus resultierendenatirliche Linienbreite liegt fur Millimeterwellenstrahlungim
Bereid von Hz und ist gegetiiber den folgendenVerbreiterungsmebanismen
vernadlassigbar.

Dopplerv erbreiterung

Aufgrund der thermischen Eigerbewegung der Molekdle sind die Frequenzender
emittierten Photonen dopplernersdioben. Bei lokalem thermodynamisden Gleich-
gewidit gilt die Maxwellsthe Gestwindigkeitsverteilung und man erhalt fir Teilchen
der Molekulmasse die Formfunktion der Dopplerverbeiterung



14 3 Millimeterwellenstrahlungder Atmosphéare

mit

Die Halbwertsbreite einer dopplenerbreiterten Linie betragt

Die Starke der Dopplerverbreiterung ist somit frequenzabhangigund spielt in den
hier betrachteten Anwendungender Millimeterwellenradiometrieerstin sehrgroyen
Hohen ( km) eineRolle.

Druc kv erbreiterung

Fur die Millimeterwellenradiometriespielt die Druck- oder Stoyverbeiterung die do-
minierendeRolle: Stéyeder Gasmolekileuntereinanderverkirzendie Lebensdauer
der Rotationszustandeund fuhren aufgrund der Unsdéarferelation 3.4 zu einer Ver-
breiterung der Spektrallinien. Die Kollisionsrateist umsohdher, je dichter das Gas
ist, weshalbStrahlungsteitrageausder unteren Atmospharestarker druckverbreitert
sind als die aus htherenAtmosphérenshichten.

Van Vleck und Weisslopf [57] erhielten unter der Annahme, day die Stoyzeit
kurz ist im Vergleid zur Periodendauerdeswirksamenelektromagnetisben Feldes,
was im Millimeterwellengebietder Fall ist, fur die Linienform druckverbreiterter
Spektrallinien:

(3.5
Die Linienbreite, de niert als die Halbwertsbreite , iIst gegelen durch

S (3.6)

Mit  ist hier die mittlere Stoyzeit bezeitinet und ist ein temperaturabhangiger
Druckverbreiterungsfaktor ([49]):

Der Exponert ist sto abhéngig und liegt im Wertebereich . Anhand
der Gleichungen 3.5 und 3.6 wird die Proportionalitdt zwisdien Druck und Linien-
breite sichtbar, die die Grundlage der Hohenpro Ibestimmung aus den Spektren
bodengebundeneMillimeterwellenradiometrie bildet.
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Abb. 3.2: Druck- und Dopplerverbreiterung der ClIO-Liniengrup-
pe bei 278,631GHz, berednet fur die US Standardat-
mospharefur mittlere Breiten

Die Voigtfunktion

In den HOherbereiden, in denendie Linienbreite gleichermayenvon Doppler- und
Druckverbreiterung bestimmt wird, verwendet man eine Faltung der Linienformen,
die als Voigtfunktion bezeitinet wird:

Abbildung 3.2 zeigt den Verlauf der Linienbreiten fur CIO in Abhangigkeit von
der Hohe in der Atmosphére. In dieser Abbildung wird die starke Anderung der
Druckverbreiterung mit der Hohe deutlich. Im Vergleid dazu ist bei der Doppler-
verbreiterung kaum eine Variation mit der H6he zu erkennen, was bedeutet, day
die Dopplerverbreiterung der Spektrallinien praktisch keine Information Uber die
Hohenverteilung der Spurengasebeinhaltet. Wie sdion zuvor bemerkt, spielt die
Dopplerverbreiterungin der Millimeterwellenradiometrie nur in sehrgroyenHohen
eine Rolle. So erreidhen Doppler- und Druckverbreiterung erst in einer Hohe von
ca. 70km die gleiche Groyenordrung, bei der die Linienbreite sthon deutlich unter
1MHz gesunlenist, alsounter das spektrale Au dsungsvermégendesRadiometers
(siehedazu Tabelle 4.1). Aus diesemGrunde wird in dieserArbeit aussablieylich
die Linienform 3.5 nach Van Vleck und Weisslopf verwendet.
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3.4 Strahlungstransp ort in der Atmosphare

Die Strahlungsirtensitat andert sich beim Durchgangdurch die Atmosphéredurch

Emission,Absorption und Streuung. Die Streuungkann jedoch nad [13]im Millime-

terwellerbereidh in den meisten Fallen vernadlassigt werden, da die Wellenlangen
viel groyer sind als die streuendenTeilchen. Nur bei starker Bewdlkung und bei
Regendarf die Streuung nicht mehr vernadlassigt werden, jedoch ist unter die-
senWitterungsbedingungenohnehin kaum noch ein sinnvoller Meybetrieb méglich,

weshalbin dieserArbeit Streue ekte unbertdksidtigt bleiben.

3.4.1 Die Strahlungsub ertragungsgleic hung

Eine quartitativ e Bestreibung desStrahlungstransports durch die Atmosphérelie-
fert die klassisbe Theorie von Chandrasekhar[6], die auf die Strahlungsubrtra-
gungsgleichundSUG) fiihrt. Beim Durchgang durch eine atmosphéristie Scicht

der Dicke in der Hohe andert sich die Intensitat bei der Frequenz nach
— (3.7)
mit dem Absorptionskoe zien ten aus Gleichung 3.2 und der Plandk-

funktion. Diesist die Strahlungsubertragungsgleibung in di erentieller Form. Inte-
griert man sie Uber alle Hoherbereite, so erhalt man die Strahlungsukertragungs-
gleichung in integraler Form und damit die Intensitat, die am Boden gemessenver-
den kann:

(3.8)

Die optischeDicke , audh Opazitat genann, beredinet sich gemay

(3.9)

Mit in Gleichung 3.8 ist der obere Rand der Atmospharegemeirt, der im
Kontext dieserArbeit bei 100km angenommernwird. ist die Strahlung, die
von auyenin die Atmosphare eindringt, also die kosmistie Hintergrundstrahlung,
die der Strahlung einesSwarzkdrpers bei einer Temperatur von 2,7K entspricht.
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3.4.2 Der Airmass-F aktor

Bei den bisherigenBetrachtungen wurde eine orthogonale Beobatitungsgeometrie
angenommen.Beobatitet man jedoch nicht unter 90 , sondernunter einemEleva-
tionswinkel , verlangertsich derWeg durch eine Atmosphéarenshicht der Dicke

bei Vernadlassigungder Erdkrimmung um den Faktor , wie Abbildung
3.3verdeutlicht. FUr nicht allzu ache Elevationswinkel und nicht allzu groyeHOhen
liefert dieseNaherungausrei©iendeGenauigleit (Fehler< 5% fur in 40km
Hohe).
Abb. 3.3: Anderung der Weglangebei
nichtorthogonaler Beobah- 4, dh/sing
tungsgeometrie | /(,0

Im Falle einer gekrimnten Atmosphéare muy der sogenante Airmass-Faktor
verwendet werden, der sich wie folgt berednet:

— (3.10)

Hierin bezeitinet den Erdradius und die Hohe, in der sich die betrachtete
Atmospharenshicht be ndet (Abbildung 3.4).

Atmosphare

dh

Abb. 3.4: Beobadtung der Erdatmosphare unter achem Elevationswinkel
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Abb. 3.5: Relative Fehler bei der Umrechnung der Spektren auf
Zenitrichtung. Die ReferenzhOhebetragt 20km

Abbildung 3.5 zeigt exemplarist fur eine Referenzhohe von 20km die relati-
ven Fehler, die bei Umrechnung der Spektren auf Zenitrichtung durch die Hohen-
abhangigleit desAirmass-Faktors in Kauf genommenwerden missen. Hieran wird
deutlich, day nach Mdglichkeit nur Spektren, die unter &hnlichen Elevationswin-
keln gemessenvurden, addiert werden sollten, wobei esglnstig ist, dieseauf einen
gemeinsamemittleren Elevationswinkel umzuretinen.

3.5 Helligk eitstemp eratur

Far , wasin der Millimeterwellenradiometriehdu g gegelenist, kann die
Plandkfunktion 3.3 durch die Rayleigh-Jans-N&herungersetzt werden:

Wird dieseGleichung nach  aufgeldst, erkent man, day Strahlungsirtensitaten
wie oder durch eine Temperatur, die sogenante aquivalenteHelligkeits-
temperatur (engl. BrightnessTemperature) ausgedri&t werdenkdnnen:

In der MillimeterwellenradiometriewerdenStrahlungsirtensitéaten praktisch aus-
sdhlieylich in Helligkeitstemperaturen angegelen, auch dann, wenn die Rayleigh-
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Jeans-Naherungnicht mehr zulassigist. Es ist dann allerdings zu beaditen, day
die Helligkeitstemperatur nicht mehr mit der physikalischen Temperatur tberein-
stimmt. Wie Abbildung 3.6 zeigt, liegen die Werte fur die Helligkeitstemperatur
immer unter denender physikalischen Temperatur, bei den fur die Atmosphérere-
levanten Temperaturen und in demfur dieseArbeit relevanten Frequenzlereidh um
ca. 6,5K.

3
B~
<
4 H i
3H 4
2 n 1 n 1 n 1 n 1 n 1 n
0 50 100 150 200 250 300
physikalische Temperatur [K]
Abb. 3.6: Dierenz der physikalischen Temperatur

zur Helligkeitstemperatur, beredinet fur 278,631GHz
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Kapitel 4

Grundlagen der
Millimeterw ellenradiometrie

4.1 Das Hetero dynprinzip

Die in der Atmosphéare emittierte Millimeterwellenstrahlungist sehr schwach und
muy zur genauenAnalyse verstarkt werden. Da jedoch die Frequenzenvergleidis-
weise hoch sind (im Falle desin dieser Arbeit verwendeten Radiometers 268 bis
280GHz), muy das Signalvor der Verstarkungerst auf eine niedrigereFrequenz,die
sogenanten Zwischenfrequenz(ZF), umgesetztwerden. Dies gesbieht nach dem
Heterodynprinzip, bei dem der zu messenderstrahlung das Signal einesLokaloszil-
lators (LO) uberlagert wird (Abbildung 4.1).

Uberlagerungs-Empfénger
Spektrometer MeBrechner

Strahlung

Bandpaf Mischer  Verstérker

>_

> AQOS

ZF

Lokal-
Oszillator

5

Abb. 4.1: Funktionseinheiten einesRadiometers

Im Mischer, der ein nichtlineares elektronistiesBauelemen erthélt, wird die Si-
gnalfrequenzauf die Zwischenfrequenzumgesetzt,die geradeder Di erenz zwisthen
Signal-und LO-Frequenzertspricht. Esgibt jedoch zwei Frequenziereide, die diese
Bedingung erfiillen, das untere (Lower Sideband,LSB) und das obere Seiterband
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1 »

ZF LSB LO USB y

Abb. 4.2: Frequenzumsetzungder beiden hochfrequerten
Seiterbander auf das Zwischenfrequenzband

(Upper Sideband,USB), die symmetrisd zur LO-Frequenzliegen:

Ein Heterodynempfangerempfangtalsozunadst zwei Frequenziereide gleithzeitig
(Doppelseiterbandbetrieb, DSB). Interessiertman sich nur fur ein Seiterband, muy
das anderemit einem Bandpay unterdrtickt werden (Single SidebandMode, SSB).
DieseZusammenhangesind in Abbildung 4.2 veransdaulicht.

4.2 Die Radiometerformel

Die gemessenerSpektren sind durch atmospharisties und das um ein vielfaches
hohereim Radiometer generierte Rausdien gestort. Um ein akzeptablesSignal-
zu Rausdwverhéltnis (engl. Signal-to-NoiseRatio, SNR) zu erhalten, werden die
Spektren Uber einen langeren Zeitraum gemittelt. Die nadh der Integrationszeit

erreichbare Auflésung in der Helligkeitstemperatur ist gegelen durch die
sogenante Radiometerformel([55]):

Hierin bezeitinen die Helligkeitstemperatur der zu messenderstrahlung,

die Empfangerrausbtemperatur und die spektrale Bandbreite, Giber die gemessen
wird. Fur eineVerringerungdesRausdenssteigendie Integrationszeitenalso qua-
dratisch an. Hieran wird deutlich, wie wichtig eine niedrige Empfangerrausbtem-
peratur fur die Qualitéat der Spektren ist, da sonstunakzeptakel lange Meyzeitenin
Kauf zu nehmensind. In Gleichung 4.1 sind allerdings zeitliche Schwankungen
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des Gewinns vernadlassigt. Bezielt man dieseauch mit in die Betrachtungen
ein, so erhalt man fur die Helligkeitstemperaturauflosung ([55])

4.3 Kalibrierung

Die radiometrisdh gemessenergpektren beinhalten neben dem eigerlich interes-
sierendenSignal audh einen dominierenden Anteil systenbedingter E ekte. Die
Kalibrierung der Spektren dient neben der absoluten Zuordnung von detektierter
Signalstéarke und Helligkeitstemperatur der Elimination dieser Systeme ekte aus
den Rohspektren.

4.3.1 Hot-Cold-Kalibrierung

Bei der Hot-Cold-Kalibrierung miyt man zu Beginn der Messungerst auf eine war-
me Eichlast der Temperatur  und der darausfolgendenHelligkeitstemperatur
(beim in dieserArbeit verwendetenRadiometerliegt  bei Raumtemperatur) und
auf einekalte Eichlast der Temperatur  und der Helligkeitstemperatur . Die kal-
te Eichlast wird entwedermit Ussigem Sticksto gekuhlt ( 77K) oder be ndet
sich im Kryostaten. Unter der Annahme linearer Komponerten und der Vernah-
lassigungvon Verstarkungsshwankungen ergibt sich aus den Empfangerausgangs-
leistungen , und fur die Helligkeitstemperatur desunbekannten
Meyobjekts

Die Hot-Cold-Kalibrierung eignetsic vor allem zur Messungsehr starker Signa-
turen wie die von Ozon.

4.3.2 Balancierte Kalibrierung

Bei den bisherigenBetrachtungen wurde von einem linearen Zusammenhangzwi-
sthen der Empfangerausgangsleistungnd der Helligkeitstemperatur ausgegangen.
Dies ist aber nicht exakt der Fall: Vor allem, wenn sich die Helligkeitstemperatur
deszu messenderObjekts von der Helligkeitstemperatur der Referenzquellerstark
untersceidet, werdendie Nichtlinearitaten im Spektrum als Stérungensichtbar. Es
ware daher winsdensvert, eine Referenzquellezu haben, deren Helligkeitstempe-
ratur immer an die desMeyobjekts angepaytwerdenkann.
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Eine Realisierungeiner einstellbarenReferenzquelldiefert die sog.externe Refe-
renzstahlmethale (engl. External Beam Switching), die ausfuhrlich in [36] besdtrie-
ben ist. Bei dieser Abgleichmethode dient als Referenzeine Messung,die unter
steiler Elevation in die Atmosphare erfolgt. Da bei dieser Messungder Weg der
empfangenertrahlung durch die Atmosphéaredeutlich kirzer ist als bei der eigen-
lichen Signalmessungvgl. Absdnitt 3.4.2), ist audh die empfangeneStrahlungs-
intensitat geringer. Dies wird durch Einscieben einesgeeignetenGraukérpers in
Form einesverlustbehafteten dielektrischen Plattchens kompensiert, das die trans-
mittierte Strahlungweiter schwadt und gleichzeitig durch seinethermische Emission
einen eigenenStrahlungskeitrag liefert. Um sdnelle Fluktuationen destrop ospha-
rischen Kontinuums auszugleiben, werden dann fir den feinen Abgleich zwisden
Signal-und Referenzstrahldie jeweiligen Elevationswinkel aufeinanderabgestimm.
Bei der Di erenzbildung zwisden Signal-und Referenzmessungollten dann kaum
noch Nichtlinearitdten im Spektrum sichtbar sein,und auch anderegeratebedingte
Stérungenwie durch multiple Re exionen verursadite Stehwellen (Abschnitt 4.4)
sollten deutlich reduziert werden.

Ein Nadteil der externenReferenzstrahimethde ist, day im Spektrum desRe-
ferenzstrahlsimmer noch Reste der stratospharistien Signaturen vorhanden sind,
die bei der Di erenzbildung die Starke der Signaturen verringern und so zu einer
Vershledterung desKontrastes fuhren.

Eine andereMoglichkeit, einenAbgleich zwisthen Signalund Referenzherzustel-
len, ist die Verwendung einer einstellbareninternen Kalibrationslast, wie sie beim
RadiometerdesIMK eingesetziwird und detailliert in [23],[24]und [25] bestrieben
ist.

Das Funktionsprinzip basiert auf der Uberlagerungder Strahlung einer warmen
und einer kalten Referenzlastmittels einesdrehbaren Gitters (Abbildung 4.3). Da
der verwendete Empfanger nur fir eine Polarisationsriditung emp ndlich ist, layt
sich durch VerstellendesGitterwink els praktisch jede beliebigeHelligkeitstempera-
tur zwischen den Werten fir die warme und die kalte Referenzeinstellen! Hot-
Cold-Kalibrierungen sind jedoch zur absolutenZuordnung von empfangenerStrah-
lungsleistung und Helligkeitstemperatur nadh wie vor in regelmayigenAbstéanden
erforderlich.

Der Hauptvorteil dieserArt der balanciertenKalibrierung besteh darin, day im
Referenzsignakeine Signaturen der zu messenderSpurengaseerthalten sind und
somit ein bessereKontrast als mit der externenReferenzstrahlmethde erzielt wird
([25]). Weiterhin muy bei der internen Kalibrierung nicht sofort eine Korrektur um
dentroposphéaristien Ein uy und eineUmredcinung desElevationswinkels auf ande-

YIn der Praxis wird die Genauigkeit, mit der die Helligkeitstemperatur eingestellt werden kann,
maygeblich durch die Encoderauflésungbegrenzt. Beim Radiometer desIMK wird theoretisch eine
Genauigkeit von K erreicht, wenn die Helligkeitstemperaturen der Teilreferenzenbekannt
sind.
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Abb. 4.3: Aufbau der einstellbaren Referenzlast

re Werte mit Hilfe desAirmass-Faktors (Abschnitt 3.4.2) erfolgen. Dadurch ergibt
sich die Moglichkeit, zur Tropospharenkrrektur ein Mehrsaichtenmodell einzuset-
zen(sieheAbsdnitt 5.5.1) und eskdnnendurch unterschiedliche Airmass-Faktoren
verursatite Fehler vermiedenwerden. Nur wenn Spektren, die unter untersdiedli-
cher Elevation gemessenvurden, integriert werdensollen,ist eine Umrechnung auf
einen gemeinsamemittleren Elevationswinkel nétig. Die hierbei gematiten Feh-
ler sind allerdings deutlich kleiner als diejenigen,die z.B. bei der Umrechnung auf
Zenitrichtung in Kauf genommenwerden missen(vgl. Abbildung 3.5 in Absdnitt

3.4.2).

4.4 Stehende Wellen

Ein weit verbreitetes Problem in der Millimeterwellenradiometrie stellen stehende
Wellen dar, die durch multiple Re exionen innerhalb desRadiometersystemsoder
audh zwisdhen dem Radiometer und seiner Umgebungverursadit werden konnen.
Sie maden sich in den gemessenerspektren als sinusformige Stérungen bemerk-
bar und erstweren oder verunmoglihen gar die Auswertung. Diesesavie andere
Stérungenin den Spektren, die einem sonst spektral glatten Signal eine Struktur
aufpragen, werden Baselinegenann. Sei die Resonatorlange,d.h. der Abstand
zwisden denre ektierenden Komponerten. Dann beredinet sich die Periode  der
darausresultierendenStehwelle, also der von einer Sdwingungsgeriode tiberdedte
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Frequenzierei, nach der Fabry-Pérot-Formel
— (4.2)

Eine Mdglichkeit, stehendeWellenzu unterdriicken, ist der Einsatz einesWeglan-
genmalulators oder Baselinewobblers. Dabei werden standig die Resonatorlangen
variiert und so bei der Integration der Spektren die Stehwellen zeitlich herausge-
mittelt. Beim vom IMK betriebenenRadiometerdient ein Dachkantspiegel, der si-
nusférmig auf und ab bewegt wird, als Weglangenmdulator (sieheAbbildung 4.4).
Optimale Unterdriickung erreidht man jedoch nur fur einede nierte Frequenz([25]).
Unter anderemdeshalb nden sich in den gemessene®spektren immer noch Reste
der Stehwellen.

Die Vorgehenswise zur Berlidksichtigung der noch verbleibenden Stehwellen in
den gemessenefpektren wird Thema von Absdnitt 5.3.6sein.

4.5 Das 268 280 GHz Radiometer MIRA 2

In diesemKapitel wird eine kurze Besdireibung des vom IMK entwickelten und
betriebenen 268 280GHz RadiometersMIRA 2 gegelen, das optimiert ist fur die
Detektion der Chlormonaxid-Signatur bei 278,631GHz. Aufgrund der bei den Mey-
kampagnengesammeltenErfahrungen unterliegt das System einer kontin uierlichen
Weiterertwicklung. Die Abbildung 4.4 bezieh sich auf den Stand der Entwicklung
im Jahre 1999.

Santliche quasioptistien Komponerten sind fur den gauysten -Grund-
mode ausgelegt. Das atmospharistie Signal gelangt zunadist in das Periskop, das
den Strahl durch die Laborwand fiihrt. Im Periskop féllt der Strahl dann auf einen
Spiegel,mit dem der Elevationswinkel eingestelltwerdenkann. Zur Separationder
Auyenluft von derim Labor dient ein FolienfensterausMylar, daszur Minimierung
von Re exionswerlusten unter dem Brewsterwinkel angebradit ist. Seit Frahjahr
1999 hat das Radiometerein neuesPeriskop, mit dem nun audh der Azimutwinkel
eingestelltwerdenkann.

Nachdemder Strahl dasPeriskop passierthat, fallt er auf einenerstenDrehspie-
gel, mit dem zur balanciertenKalibrierung auf die im Absdcnitt 4.3.2bestriebene
einstellbare Referenzumgesabaltet werden kann. Mit dem folgendenDrehspiegel
wird die Hot-Cold-Kalibrierung durchgefiihrt. Der Strahl gelangt dann ins Sei-
tenband Iter, mit dem das unerwiinsdite Seiterband unterdriickt wird. Es ist ein
Martin-Puplett-In terferometer, das eine sinusformige Filtercharakteristik aufweist.
Durch dieseunvollkommeneFilterung kénnenin dengemesseneBpektren noch Re-
ste der Signaturen vom anderen Seiterband sichtbar sein, die bei der Auswertung
beridsidchtigt werdenmissen(siehedazu auch Abscnitt 5.5.2). Der Absdluy des
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Empfangerrausc h- | Zwisc henfrequenz | Anzahl der | Kanal- Frequenz-
temp eratur Kanéle abstand | auflésung
800 1200K 152,8GHz 2048 0,7MHz | ca.1,2MHz

Tabelle 4.1: Daten des268 280GHz RadiometersMIRA 2

unerwinstiten Seiterbandeserfolgt mit einemgekihlten Absorber. Nach der Vor-
selektion durch das Seiterband Iter gelangt das Signal zum Weglangenmdulator
(Abschnitt 4.4), der stérendestehendeWellenin den Spektren auf reduziert.

Als Lokaloszillator dient ein mittels PLL (Phase-Laked Loop) stabilisierter
Gunn-Oszillator mit ansdlieyendemVerdreifacer. Sein Signal wird vom Diplexer
dematmospharistien Signal iberlagert. Als Diplexer diente bei den Meykampagnen
1996und 1997wie fir das Seiterband Iter ein Martin-Puplett-In terferometer. Seit
der Meykampagne 1998 wird ein Fabry-Pérot-Diplexer verwendet, der sich durch
eine sehrsdharfe Transmissionsicarakteristik fir dasLO-Signal auszeibnet.

Beide Signalegelangendann durch ein Folienfensterin den Kry ostaten, der eva-
kuiert und mittels einesKuhlsystems mit gestilossenemHeliumkreislauf auf etwa
30K gekihltist. In ihm be nden sich der Sthottky-Dio denmisder und der rausdh-
arme Vorverstarker (Low NoiseAmpli er, LNA). Nad weiterer Verstarkungin der
ZF-Kette erfolgt die spektrale Analyse mit einem akusto-optishien Spektrometer
(AOS). Es besitzt 2048Kanale mit einemKanalabstandvon 0,7MHz und eine Fre-
guenzaufésungvon ca. 1,2MHz. Die nutzbare Bandbreite betragt etwa 1,2GHz.

Die Empfangerrausbtemperatur desRadiometerswurdeim Laufe der Jahre suk-
zessie von ca. 1200K auf ca. 800K gesenkt. Einige Daten desRadiometersystems
sind noch einmal in Tabelle 4.1 zusammengefayt.

4.6 Der Spektralb ereich 268 280 GHz

Im Spektralbereidy von 268 280GHz nden sich Signaturen von Ozon (O ), Di-
sticksto oxid (N O), Salpetersdure(HNO ) und Chlormonaxid (CIO). Abbildung
4.5 zeigt ein fur diesenSpektralbereidy beretinetes Spektrum. Um den stérenden
Ein uy destropospharisten Wasserdampfegzu reduzieren,wurde dieseRednung
fur eine Beobaditerhohe von 10km durchgefuhrt.

Der Spektralbereidh wird dominiert von sehr starken Ozonlinien, weldhe die
shwadheren Signaturender anderenKonstituenten tberlappen. Diesestarken Lini-
enkoénnensidh auch im Spiegelseiteband bei der Messungsthwader Spektrallinien
bemerkbar madien, da das Seiterband Iter den Spiegelfrequenzéreid nicht voll-
standig unterdrickt.
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Kapitel 5

Auswertung

Die Strahlungsulertragungsgleibung 3.8 liefert bei Kenntnis desDruck- und Tem-
peraturverlaufsin der Atmosphare den Zusammenhangzwisden der Hohernvertei-
lung der Spurengaseund dem am Boden gemesseneispekirum. Man bezeitinet
diesesProblem aud als das direkte oder das Vorwartsproblem Sdwieriger ist das
sog. inverse Problem d. h. auseinemgemessenefpektrum rickzusdlieyen auf die
Hoherverteilung der interessierenderSpurengaseDie in dieserArbeit verwendeten
Auswerteverfahren sollen Thema diesesKapitels sein. Weiterfliihrende Informatio-
nen zur Inversion ndet der Leserin [26, 27, 33].

5.1 Linearisierung der Strahlungsib ertragungsglei-
chung

Die LOsung nichtlinearer Integralgleidiungenist im allgemeinenauyerst scwierig,
wesvegen die Strahlungsubertragungsgleibung zunadist in eine Form uberfihrt
werdensoll, in die sovohl dasVolumenmistiungs\erhaltnis als audh die Temperatur
linear eingehen.Zuerstunterteilt man die Atmospharein Sdichten, die hinreichend
dinn sind, damit die Absorptionskoe zien ten und die Temperatur als konstart an-
genommenwerdendirfen. Sei der Beitrag der -ten Hohensbicht zu
der am Boden (H6he ) meybarenHelligkeitstemperatur in Abhangigkeit von der
Temperatur  und dem Volumenmistwungs\erhaltnis desbetre enden Spuren-
gase$ in der -ten HOhensbicht. Dann layt sich unter Vernadlassi-
gungvon Gliedern héhererals erster Ordnung um angenommeneétartwerte  und

1Es wird der besserenUbersicht wegenbei den folgendenUberlegungennur der Beitrag eines
einzigenSpurengasegum gemessenefpektrum berticksichtigt. Eine Erweiterung der Gleichungen
auf mehrere Spurengaseist trivial. Weiterhin wird auch die Frequenzabhéngigleit zur besseren
Ubersidtlic hkeit im folgendennicht explizit mitgefahrt.
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, die z.B. Standardpro len oder friheren Messungerentnommen wurden, in eine
Taylorreihe ertwickeln:

(5.1)

Die partiellen Ableitungen nach der Temperatur und dem Volumenmistungs\er-
haltnis bestreiben die Anderung der am Boden meybaren Helligkeitstemperatur
bei Anderung der Temperatur bzw. desVolumenmistiungs\erhaltnissesin der -ten
Hohensabicht. Sie beredinen sich nad [27] zu

_— — (5.2)

und
— (5.3)
Mit ist hier die Dicke der -ten Hohensbicht bezeitinet, ist die Opa-
zitdt der Atmosphare vom Boden bis zur Hohe der Absorptionskoe zien t
der Hohensabicht die Helligkeitstemperatur einesidealen Stwarzkorpers
der Temperatur  und die Helligkeitstemperatur der H6hen-
schicht : und sind die sogenanten Sensitivitatsfunktionenfur die

Temperatur und das Volumenmis@ungs\erhéltnis der -ten Hohensabicht.
Aufsummiert tUber alle HOhensabichten ergibt sich aus Gleichung 5.1 die lineari-
sierte Strahlungsubrtragungsgleichung

(5.4)
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bzw. in integraler Form

Dies ist eine sogenante Fredholmschelntegralgleichungerster Art. Berludksidtigt
man, day die gemesseneBpektren an endlich vielen Stiutzstellen gegelen sind, layt
sich Gleichung 5.4 in Matrixschreibweisedarstellen als?

(5.5)

Die Komponerten desVektors sind die gemessenespektralen Intensitaten,  ist
ein Vektor, der ein mit den Startpro len vorwarts geretinetesSpektrum
erthalt, und sind die Vektoren mit den Héhenpro len von Temperatur und
den Volumenmistiungs\erhaltnissenin der Atmosphare, und in den sogenanten
Jakobimatrizen und stehendie partiellen Ableitungen aus den Gleichungen
5.2 und 5.3 fur jede spektrale Stiutzstelle und jede Hohensbicht . Die Ellipsen
deutenan, day in der Gleichung weitere Termevom Typ folgenkénnen,
die eine mogliche Erweiterung der Strahlungsikertragungsgleibung auf mehrere
Spurengaseeprasetieren (vgl. hierzu Abscnitt 5.3.5).

Sdireibt man die Hohenpro le sowie untereinander und
fayt die Jakobimatrizen zu einer einzigengroyen Matrix zusammen yvereinfatt
sich Gleichung 5.5 zu

(5.6)

soday man daslineare Gleichungssystem
(5.7)

erhalt. Ist die Losung diesesGleichungssystemserst einmal gefunden,kdnnen mit

denneuenHbdhenpro len verbessertelakobimatrizen und ein neues,yer-
bessertessyrthetisches Strahldichtespektrum  beretinet werden. Dies fuhrt auf
ein neuesGleichungssystemweltheswiederum zu l6senist, und die Iteration kann
solangefortgesetzt werden, bis ein bestimntes Abbruchkriterium erfillt ist. Dies
kann zum Beispiel die Bedingung sein, day bei zwei aufeinanderfolgendenterati-

onssaritten keinesigni k anten Anderungenmehrin der Losung und demdaraus

2Fette Groybuchstaben kennzeitinen im folgendenMatrizen, fette Kleinbuchstaben Vektoren.



32 5 Auswertung

beretineten syrthetischen Spektrum  festzustellensind. Bei denin dieserArbeit
ausgewerteten Spektren war dies nac ein bis zwei Iterationssdiritten erreidt.

Leider erweist sich die Gleichung 5.7 als sthlecht gestellt im Sinne von Hada-
mard [10]: Zum einenist die Anzahl der spektralen Stitzstellen deutlich groyer
als die der Hohensabichten, wodurch das Gleichungssystemiiberbestimnt ist. Zum
anderensind aber viele dieser Gleichungen nahezu linear abhéngig, d. h. der In-
formationsgehaltist relativ gering. Dadurch wird die Losung instabil, was sich in
starken Oszillationender invertierten Hohenpro le bemerkbarmadit. Die folgenden
Absdhnitte widmen sich deshalbMethoden zur Losung dieser Probleme, wobei die
einzelnenSdritte nur grob skizziert werden. Fir eine weitergehendelektire seien
dem geneigtenLeser[33], [34], [27] savie [38] anempfohlen.

5.2 Metho de der kleinsten Quadrate

Gleichung 5.7 ist von der Form
(5.8)

Ist einequadratisdhe Matrix, layt sich mittels derinversenMatrix die Losung
leicht gemay

beretinen. Gleichung 5.7 ist jedoch wie schon erwéhnt Gberbestimmt, d. h. ist
eine -Matrix mit . In diesemFalle ist eine Losung gesutt, die alle
Gleichungen des Gleichungssystemsmadglichst gut erflllt. Hierzu verwendet man
die Methade der kleinsten Quadrate, d.h. man minimiert das Betragsquadrat der
Abweidchung

Dies fuhrt nach einigen Zwischensdtiritten auf die bestappoximierte oder verallge-
meinerte Losung

(5.9
Die Matrix wird verallgemeinerte Inverse oder Pseudoinversegenanmn. Fur
inverseProblemetypisd ist nun, day die Matrix aufgrund desrelativ geringen

Informationsgehaltesn den Spektren nahezusingularist und anhandder Gleichung
5.9 keine physikalisch sinnvolle Losung gefundenwerdenkann.

5.3 Regularisierung

Zur Stabilisierungder LosungdesGleichungssystem$.9kénnenzusatzlide a priori -
Informationen Uber das physikalische Verhalten eingebratit werden, zum Beispiel,



5.3 Regularisierung 33

day die Lésungnicht beliebig stark oszillierendarf. Man gelangtsozum Begri der
Regularisierung d.h. ein kontrolliertes Heraus ltern der stérenden Oszillationen.
Hier sollenexemplarist die zwei Verfahrenbesprahenwerden,die in dieserArb eit
Verwendung nden. Einen ausfuhrlichen Uberblick Uber vershiedeneRegularisie-
rungswerfahren und ihre Anwendbarleit in der Millimeterwellenradiometrie bietet
z.B. [26].

5.3.1 Tikhono v-Phillips-Regularisierung

Bei der Tikhonov-Phillips-Regularisierung[1], auch bekannt als Constrained Linear
Inversion (CLI), werdenan Gleichung 5.8 Zusatzbedingungenn Form einesweiteren
Gleichungssystems

(5.10)

gestellt. Mit  ist hier wieder der gesubite Losungsektor gemein, tber und
geht die Neberbedingungein. Dies kann zum Beispiel die Forderung sein, day die
Elemerte von betragsmayigmoglichst klein sein sollen. Dies erreidit man durch
setzenvon und , mit  der Einheitsmatrix und dem Nullvektor. Man
kann aber auch eine Glattheitsb edingungan den Lésungsektor stellen, indem man
das Versthwinden der erstenoder zweiten Ableitung fordert, d. h.

(5.11)

bzw.

In dieserArbeit wurde aussalieylich die Glattheitsbedingung5.11 verwendet.
Die Neberbedingungwird nun mit einemLagrangeschemMultiplikator  gewid-
tet und man muy das folgendesog. Tikhonov-Phillips-Funktional minimieren:

(5.12)

Der Term ist der sog.Strafterm, derangibt, wie weit sich die Losungvon
der Neberbedingungertfernt hat. Es bestel audc die Mdglichkeit, untersciedliche
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Meygenauiglkiten desDatenvektors mittels einerpositiv de niten Diagonalmatrix
zu beriudsidtigen. Statt 5.12ist dann der Ausdruck

(5.13)

zu minimieren. DiesesMinimierungsproblemfihrt sdlieylich auf die regularisierte
LOsung

(5.14)

Die Matrix ist die regularisierteverallgemeinertenverseder Tikhonov-Phillips-
Regularisierung.

Der Regularisierungsparameter wird erntwedera priori aufgrund irgendwelcher
Erfahrungswerte festgelegt,oder a posteriori, wobei ausgehendson starker Regula-
risierung der Regularisierungsparameteimmer kleiner gewahlt wird, bis der Fehler
in den Daten eine vorgegelen Sdiranke untersdreitet bzw. bis in den invertierten
Pro len erste Oszillationen sichtbar werden? In dieserArbeit wurde der Regulari-
sierungsparameteraussalieylich a posteriori bestimmi.

5.3.2 Verfahren der maximalen Wahrscheinlic hkeit

Bei demauf Rodgers[43], [44], [45] zuriikgehenderVerfahrender maximalenWahr-
scheinlichkeit, auch weithin bekannt als Optimal Estimation Methad (OEM), wird
versutt, den richtigen Regularisierungsparameten priori anhand wahrsdeinlich-
keitstheoretisher Uberlegungenzu nden. Als Basis dieser Uberlegungenkdnnen
frihere Inversionsrebnungen oder Ergebnisseanderer Messungerdienen.

Unter der Annahme, day die a priori bekannten Losungen gauy\erteilt seien,
beredtinet sich der Mittel- oder Erwartungswert  einesEnsenbles dieserLésungen

nad

— (5.15)

und die a priori-K ovarianzmatrix dieserVerteilung von Zufallsvektoren gemay

- B (5.16)

3Dieslayt sich auch anhand analytischer Kriterien wie z. B. dem L-Kurv en-Verfahren durchfiih-
ren, siehedazu auch [52] und [53].
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Weiterhin geriige auch der Meyfehler Gauysdier Statistik. Der Erwartungs-
wert des Meyfehlerssei — 4 und seine Fehlerkovarianzmatrix, gegelen durch
, belanrt.
Unter der Annahme, day die Lésungen und der Meyfehler miteinander nicht
korreliert sind, gelangt man nad einigen Zwischensaritten zur Minimierung des
folgendenAusdrudks:

(5.17)

Die Ahnlichkeit zum ertsprechendenAusdruck 5.13 der Tikhonov-Phillips-Regula-
risierung ist evidert: Die inverseKovarianzmatrix des Meyfehlenektors tber-
nimmt die Rolle von  und die inversea priori-K ovarianzmatrix die desRegu-
larisierungsparameters . Die Terme ~ konnenals Neberbedingungaufgefayt
werden, day das regularisierte Pro | dem gegelenena priori-Prol ~ moglichst
ahnlich seinsoll. Es ergibt sich sdhlieylich als Lésung

(5.18)

Auch hier ist die Ahnlichkeit zu dem erntsprechendenAusdrudk 5.14 der Tikhonov-
Phillips-Regularisierungunibersetlar.

Das in dieserArbeit verwendete, auf Kuntz [27] zurickgehendeAuswertepro-
gramm nutzt die engeVerwandtschaft dieserbeiden Regularisierungserfahrenund
bietet die Moéglichkeit, per Tastendrudk zwisdien den beidenVerfahrenumzusdal-
ten. Die Kovarianzmatrix des Meyfehlerswird als Diagonalmatrix angenom-
men, d. h. eswird davon ausgegangengay die Meyfehlerder einzelnenKanale nicht
miteinander korreliert sind, eine Annahme, die fur rein gauysties Rausden ge-
rechtfertigt ist. Die Diagonalelemete der Kovarianzmatrix werden mit Hilfe der
Radiometerformel4.1 bestimnt, wobei das starkere Raustien der Kanale am Rand
desgemessenepektrums durch einen parabelférmigenVerlauf modelliert wird.

5.3.3 Vertik ale Auf I6sung der invertierten Prole

Durch die Regularisierungwerdendie invertierten Hohenpro le geglattet und damit
Uber einengewisserHoherbereid versdimiert. Deshalbist die vertikale Auflésung
i. Allg. auch geringerals die durch die Diskretisierung festgelegteAuflosung?® Eine

‘Da essich bei den Meyfehlern i. Allg. um Gauysdes Rausden handelt, ist diese Annahme
gereditfertigt

SMan konnte unter Umstanden auch ganz auf die Regularisierung verzichten, wenn man von
vorneherein eine grobere Diskretisierung verwendet. Dann ist jedoch auch die erreichbare Auf-
I6sung von Beginn an fest vorgegelen und man layt in den Spektren eventuell noch vorhandene
Information ungerutzt.
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Aussagedarlber, inwieweit Strukturen im wahren Hohenpro | nad der Inversi-
on noch aufgeldstwerden kénnen, liefert die Auflosungsmatrix[27] oder Averaging
Kernel Matrix [34], [49: Sei ein gegelenesProl in der Atmosphére. Dann
beretinet sich unter der Annahme einer optisch diinnen Atmospharedasam Boden
gemessen&pektrum  nadc

(5.19)

Bei einer Inversion diesesSpektrums wirde man ein regularisiertesHohenpro |
bzw. ein nach den Gleichungen5.14bzw. 5.18 erhalten.
DasHoOhenpro| werdenun in der Hohensbicht  gestort:

(5.20)
Fur dasam Boden gemessen&pektrum ergibt sich dann mit 5.19
(5.21)

Bei der Auswertung diesesSpektrums erhalt man durch Einsetzenvon 5.21in die
Gleichungen 5.14 bzw. 5.18 die regularisierte LOsung . Interessan ist nun, wie
sich die Stérung in demregularisierteHohenpro | bemerkbarmadt. Dazu
beredinet man die Di erenz aus der gestdrtenund der ungestortenregularisierten
Lésungund erhalt

(5.22)

Die Matrix ist die gesubte Auflésungsmatrix. Deren Spalten, die Averaging
Kernels, besdireiben, wie sich eine Stérung in den einzelnenHbhensbichten im
invertierten Pro | abbildet. Miyte nicht regularisiert werden, ware das invertier-
te Hohenpro | nicht gegléattet und die Auflésungsmatrix ware eine Einheitsmatrix,

5.3.4 Abschatzung des Fehlers

Seidas statistische Verhalten des Meyfehlersin Form seinerFehlerkovarianzmatrix
bekannt. Dann kann die darausresultierendeFehlerkovarianzmatrix desregula-
risierten Pro Is aufgrund der Redhenregelnfur Kovarianzmatrizen (siehez.B. [34))

beredinet werdenzu
(5.23)

Auf der DiagonalendieserMatrix stehendie Varianzender Elemerte derregularisier-
ten Losung . Der statistische Fehler oder DatenfehlerdesH6henpro Is erretinet
sich geradeaus der Wurzel der Varianzen.

Beim Verfahren der maximalen Wahrsdeinlichkeit tritt zusatzlidhh noch die
a priori-K ovarianzmatrix auf. Statt Gleichung 5.23ergibt sich dann

(5.24)
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mit  der Einheitsmatrix und  der Auflésungsmatrix aus Gleichung 5.22. Der
zweite Term charakterisiert hier den durch die Regularisierungverursaditen Fehler,
d.h. er gibt an, inwieweit durch die Messungneue Informationen gegeifiber der
a priori-Information Uber das Hohenpro | gewonnenwurden. Wéare der Informati-
onsgehaltder Spektren so hoch, day tUberhaupt nicht regularisiert werden miyte,
wurde dieser Term versciwinden ( ), bei niedrigem Informationsgehalt be-
kommt man geradewieder die a priori-Information Uber das Fehlenerhalten
zurick. Unberudksiaitigt bleiben hier systematiste Fehler, die in Abscnitt 6.1.1
genaueruntersudit werden. Eine Abschatzung der Fehler, die durch die Geratebase
line verursadit werden, erfolgt in Abschnitt 6.1.3.

5.3.5 Simultane Inversion von Hohenpro len

Wie Abbildung 4.5 zeigt, nden sich im Spektralbereid von 268bis 280GHz zahlrei-
che sich tUberlappende Spektrallinien versdiedenerSpurengaseWill man nun z.B.
CIO messenstellt man fest, day sich in direkter Nadhbarsdaft der CIO-Signatur
eine viel starkere Linie von Ozon be ndet, die eine alleinige Auswertung von CIO
erstiwert oder gar unmoglich madt. Es ware daher wiinsdhensvert, wenn man
gleichzeitig mit CIO in der Inversionsrebnung die Ozonsignaturmitin vertierenkonn-
te, was den erfreulichen Nebene ekt hatte, day man die Informationen tber Ozon
in den Spektren nicht ungerutzt 1ayt, sondernebenfalls zur Gewinnung von Héhen-
pro len nutzt.

Kuntz ([27], [29], [32]) sthlug zur Lésung des Problems folgendenAnsatz vor:
Wie bereits bei Gleichung 5.5 erwahnt wurde, lassensich bei der Linearisierungder
Strahlungsukertragungsgleibung auch mehrereSpurengasealeidizeitig beridsich-
tigen. In der Sdreibweise5.6 setzt sich der Losungsektor  gleich aus mehreren
Ho6henpro len zusammenund die Matrix  ist eineHintereinanderreilung mehrerer
Teilmatrizen,

bzw.

Fur die Tikhonov-Phillips-Regularisierungmuy die Neberbedingung5.10nun an je-
deneinzelnenLdsungsektor gestelltwerdenund jedeseinzelneH6hen-
prol muy mit einem eigenenRegularisierungsparameter regularisiert
werden,da die Signaturender versdiedenenSpurengaseinterschiedliche Starke be-
sitzen. Man erhalt sostatt 5.13dasmodi zierte Tikhonov-Phillips-Funktional

(5.25)
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mit
USW.
und
Die Teilmatrizen , , ...ensprechender Matrix ~ ausAbsanitt 5.3.1und
sind Nullmatrizen. Die Teilvektoren , stehen fur die einer jeden

Neberbedingung zugeordnetenreciten Seite, entsprediend Gleichung 5.10, und
ist der Nullvektor.

Die Minimierung des modi zierten Tikhonov-Phillips-Funktionals 5.25 fuhrt
sdhlieylich auf die regularisierte Lésung

Die entsprechendeLdsungfur das Verfahrender maximalen Wahrsdeinlichkeit er-

gibt sich, wenn man die Ausdriicke ersetztdurch die Inversender a priori-

Kovarianzmatrizen , die Vektoren durch die a priori-Prole  und die Matrix
durch die inversenFehlerkovarianzmatrizen

1

(5.26)

5.3.6 Berlcksichtigung von stehenden Wellen

Wie sdon in Absdnitt 4.4 besdirieben stellen stehendeWellen in der Millimeter-
wellenradiometrieein hdu g auftretendesProblem dar. Eine Methode, die in den
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Spektren vorhandenenStehwellen zu beriidksidhtigen, besteht darin, vor der Inver-
sion an ein Di erenzspektrum aus einer Vorwartsredinung und dem gemessenen
Spektrum Sinusfunktionen anzu tten und diese dann vom gemessenerspektrum
abzuziehen(siehez.B. [16]). Das Problem dieserVorgehenswise liegt abgesehen
vom erheblidhen numeristen Aufwand darin, day die fur die Vorwartsredinung be-
notigten Hohenpro le in der Regel nicht bekannt sind (ebendiesesollen ja durch
die Messungerst gewonnen werden) und so zwangslau g Diskrepanzenzwisthen
Vorwartsrechnung und Messungauftreten, die zu einer fehlerhaften Anpassungder
Stehwellen fihren kénnen. Kuntz ([27], [28], [30]) schlagt deshalbvor, stehende
Wellen direkt bei der Inversion zu berldsichtigen. Dazu wird dasProblem der An-
passungvon Amplitude  und Phase der stehendenWellen erst in eine lineare
Form uberfuhrt

mit  der Wellenzahl der stehendenWellen, und . Die
Perioden der stehendenWellen werden dabei als bekannt vorausgesetzt.
Dann layt sich die Uberlagerungdes gemessenerspektrums mit einer stehenden
Welle darstellen als®

Es ist jedoch vorteilhaft, den Lésungsektor und die beiden Parameter und
zu einemneuenVektor  zusammenzufassenyodurch das gestrildene Gleichungs-
system

(5.27)

ertsteht. Zur Beredinung der Hohenpro le muy nattrlich auch bei diesemGlei-
chungssystemregularisiert werden, wobei beaditet werden muy, day sich die Regu-
larisierung des Losungsektors  nur auf die Elemene der H6henpro le
und nicht auf die beidenParameter und erstrekt. Diesenur teilweiseRegulari-
sierungdesLdsungsektors wird fur die Tikhonov-Phillips-Regularisierungerreidt

5Der bessererUbersicht wegenwird hier nur eine stehendeWelle betrachtet, die dem Spektrum
Uberlagert ist. Die Erweiterung des Algorithm us auf mehrere stehendeWellen ist trivial.
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durch

(5.28)

Diesesist die allgemeinsteForm der Tikhonov-Phillips-Regularisierungmit der Er-
weiterung auf mehrereHohenpro le und der Anpassungvon stehendenwellen. Das
Auffiullen der flr die Regularisierungverarntwortlichen Matrizen und Vektoren mit
Nullen an den erntspredhendenStellen sorgt dafiir, day die beidenParameter und
nicht mitregularisiert werden.
Fir das Verfahren der maximalen Wahrsdeinlichkeit ergibt sich in analoger
Weise

(5.29)

5.4 Bestimm ung der Periode der stehenden Wellen

Bei demim vorhergehendembsdnitt besprahenenVerfahrenzur Anpassungvon
stehendenWellenin den Spektren wurde vorausgesetztday derenPeriode
bekannt ist. Nun ist dem Spektrum jedoch in der Regelmehr als nur eine einzige
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Abb. 5.1: (a) Residuumeiner Ozonmessungei 273,051GHz
(b) Fouriertransformierte desResiduums

Stehwelle Uberlagert und unter Umstandenist deren Form durch die Frequenzba-
rakteristik von Diplexer oder Seiterband lter verandert, so day esin der Praxis
hau g retht sdwierig ist, die richtige Periode zu bestimmen.

In dieser Arbeit wurde folgendesVerfahren zur Bestimmung der Perioden der
stehendenWellen verwendet: Zunadst wird eine Inversionsrebnung mit der Op-
timal Estimation Methode ohne Anpassungvon stehendenWellen durchgeflhrt,
wobei hierbei natirlich stark regularisiert werden muy, man erhélt alsoannéhernd
die a priori-Pro le. Danad beredhinet man die Di erenz aus einem mit den in-
vertierten Pro len vorwarts geretineten und dem gemesseneispektrum, das sog.
Residuum weldhes dann diskret fouriertransformiert wird (zur diskreten Fourier-
transformation siehez.B. [5]). Die hdau g zur diskreten Fourieranalyseverwendete
Fast Fourier Transform (FFT) erwiessich aufgrund der zu geringenAnzahl an spek-
tralen Stutzstellenund darausresultierendeiner zu geringenFrequenzaubsungder
Fouriertransformierten als weniger geeignet. Prinzipiell ist diesesProblem I6sbar
durch sog. Zero Filling, also die Erweiterung des zu transformierendenBereids
mit Nullen, jedoch missenfir eine befriedigendeAuflésungderart viele Nullen an-
gefugt werden, day die FFT ine ektiv wird. Aus diesemGrunde wird die diskrete
Fouriertransformation verwendet, da hier direkt die gewinsbte Auflésungder Fou-
riertransformierten eingestelltwerden kann.

Abbildung 5.1(a) zeigt exemplaristt das Residuum einer Ozonmessungzom 2.
April 1996in Kiruna an der starken 273,051GHz-Linie. Deutlich sind hier die ste-
hendenWellen zu sehen.Der scharfe Peakin der Mitte desSpektrums resultiert aus
einerunvollkommenenAnpassungdesvorwarts geretinetenan dasgemessen&pek-
trum im Linienzertrum. Die Fouriertransformierte hiervon ist in Abbildung 5.1(b)
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gezeigt. Wie zu sehenist nden sich in der Fouriertransformierten keine stharfen
Maxima. Dies ist eine Folge davon, day bei der Fouriertransformation nicht von
bis integriert wird, sondernnur Uber den vom gemessenepektrum vorge-

gelkenenFrequenzlereidh. Dadurch verbreitern sich die ansonstenscharfen Maxima
zu sinc-Funktionen ( ), welthe Nebenmaxima besitzenund sich ge-
genseitig storen. Man darf deshalb nicht jedes Maximum einer stehendenWelle
zuordnenund deren Periode dieser Fouriertransformierten ertnehmen. Es wurden
versdiedene Moglichkeiten untersudt, die genauelage der Maxima zu bestim-
men, z.B. durch numerisdhe Entfaltung des Spektrums, d.h. die sinc-Funktionen
ausder Fouriertransformierten herauszurebnen. Testsmit syrnthetischen Daten ha-
ben jedoch ergelen, day folgendeseinfade Verfahren besonderse ektiv ist: Man
bestimnt anhandder Fouriertransformiertendie Amplitude, Periode und Phaseder
starksten stehendenWelle und subtrahiert diesevom Residuum. Dann wird dieses
korrigierte Residuum erneut fouriertransformiert, wieder Amplitude, Periode und
Phaseder zweitstarksten stehendenWelle bestimmt, diesevom Residuum subtra-
hiert und soweiter. Man kann sosukzessig mit hoher Genauigleit die Perioden der
dem Spektrum UberlagertenstehendenwWellen bestimmenund diesedann fir die im
vorhergehenderAbsdnitt bespraheneAnpassungbei der Inversionverwenden. Es
soll an dieserStelle noch einmal betont werden, day die Fouriertransformation nur
zur Ermittlung der Perioden der stehendenWellen gerutzt wird und die eigeriliche
Anpassungan die gemessenepektren erst spater bei der Inversion erfolgt.

Anhand der Fabry-Pérot-Formel 4.2 kbnnennun ausden Perioden der stehenden
Wellen die Resonatorlangerbestimmt werden. Die drei starken Maxima in Abbil-
dung 5.1(b) zwisten 0,19 und 0,35GHz ruhren von der starken stehendenWelle
her, die dasResiduumdominiert. Es erstieinendrei Maxima, da die Amplitude der
stehendenWelle Uber das Spektrum moduliert ist. Eine genauereAnalyse ergab,
day diesestehendeWelle von einer Re exion zwisden Mischer und LO herrihrte,
was audh ihre Modulation erklaert: Um zum LO zu gelangen,muy die Strahlung
den Diplexer passieren. Dieserwar damals noch ein Martin-Puplett-Diplexer, der
so eingestellt wurde, day sowohl fir die LO-Frequenzals audh fur die Frequenz
der Ozonlinie maximale Intensitat am Mischer erreicdht wurde. In der Modulation
der stehendenWelle spiegeltsich also geradedie Filtercharakteristik desDiplexers
wieder, die einen sinusférmigenVerlauf hat. Es ist insgesar also moglich, durch
die Fourieranalysedes Residuumsauf die Resonatorlangerzuriickzusdlieyen und
dadurch Erkenntnisse tiber die Entstehung der Stehwellen zu gewinnen(siehedazu
aud [2]).
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5.5 Bericksichtigung des trop ospharischen Wasser-
dampfs

Wie schon frilher erwéhnt wurde, erstwert die starke Emissionund Absorption des
Wasserdampfesn der Atmosphare die Messungstratospharistier Spurengasezom
Boden aus. Die extrem niedrigen Temperaturen an der Tropopausewirken wie ei-
ne Kuhlfalle und behindern den Transport der feuditen tropospharisten Luft in

die Stratosphare. Deshalb be ndet sich fast der gesante atmospharistie Wasser-
dampf in der Troposphéreund madit sich dort bei radiometristhhen Messungerals
spektralesKontinuum bemerkbar. DiesesKontinuum zeigt eineredcht hohe zeitliche
Variabilitdt, sovohl tiber dasJahr hinwegden Jahreszeiterfolgend,als aud kurzfri-

stig innerhalb weniger Minuten. Bei Messungenm Millimeterwellengebietmissen
allerdingshéu g die Spektren tGber mehrereStundenintegriert werden, um ein flr

eine Auswertung hinreichend gutes Signal- zu Rausdwerhaltnis zu erhalten. Des-
halb sollten die Spektrenvor der Integration einer Troposphaenkorrektur unterzogen
werden,um den Ein uy der stdrendenWasserdampfanderungeru eliminieren.

5.5.1 Zweischichten- und Mehrsc hichtenmo dell

Eine hdu g verwendete Moglichkeit der Tropospharenkrrektur liefert ein einfa-

ches Zweistichtenmodell der Atmosphére, bei dem die Troposphéareals homogene
Sdicht mit der mittleren Temperatur  und der Opazitat  angesehenvird. Fur

die am Boden gemesseneélelligkeitstemperatur gilt dann

(5.30)

Mit ist hier die einem Schwarzkorper der thermodynamisdien Temperatur
zugeordneteHelligkeitstemperatur gemein.”  ist der Airmass-Faktor aus Ab-
schnitt 3.4.2, wobei fur die Tropospharedie Naherung ausreitende
Genauigleit besitzt. ist schlieylich die Helligkeitstemperatur deseigerlich in-
teressierenderstratosphéarisdien Signalsoberhalb der Troposphére. Betrachtet man
einen Teil des Spektrums der Helligkeitstemperatur weit weg von den Linien-
zertren starker Signaturen, so kann der stratosphariséie Anteil zur gesanten Hel-
ligkeitstemperatur vernadlassigt werden, und aus Gleichung 5.30folgt

Man sollte nicht den Fehler begehenund in dieserGleichung einfach die physikalische Tempe-
ratur der Troposphéareverwenden. Wie schon in Abschnitt 3.5 gesagt,iiberstatzt man hierbei die
Helligkeitstemperatur der Troposphareum ca. 6,5K und macht somit einensystematisdien Fehler.
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Diese Gleichung eingesetztin 5.30 und aufgeldstnac ergibt fur die gesutite
Helligkeitstemperatur deskorrigierten stratospharisdien Signals

(5.31)

Fur die noch unbekannte mittlere Tropospharememperatur wird hdu g die
Faustformel K verwendet([13], [36]), wobei hier die am Boden
gemessendemperatur meint. Ra alski [39 hat die Giltigkeit dieserFaustformel
anhandvon Vergleitien mit Sondendatenuntersudit und eineim Allgemeinengute
Ubereinstimnmung gefunden.

In dieserArb eit wird jedoch ein Mehrsdichtenmodell zur Troposphéarenkorrektur
verwendet, dasauf Kuntz [31] zuriickgeht: Eswird zunadist eineVorwartsredinung
mit einemStandardwasserdampfpro Idurchgefiihrt und dann dasErgebnismit dem
gemessenespektrum verglichen. Dann wird das Wasserdampfpro | so lange ska-
liert, bisdie Di erenz ausMessungund Fit einevorgegeleneSdwelle untersdreitet.

Seien die in der jeweiligen Hohensbicht meybarenHel-
ligkeitstemperaturen. Fur den Durchgangder Strahlung durch die -te Scicht gilt
ensprecdend Gleichung 5.30

mit der einem Schwarzkorper der thermodynamisdien Temperatur ~ zuge-
ordneten Helligkeitstemperatur und  der Opazitat der -ten Hohensbicht. Bei
Kenntnis der Helligkeitstemperatur der -ten Sdicht folgt dann umgelehrt far
die Helligkeitstemperatur der -ten Sdicht

Nun kann Sdritt fur Sdiritt vom Boden aus nadh oben hin der Ein uy der Tropo-
spharein den vershiedenenHohensbichten herausgerdenet werden. Der Vorteil
dieser Methode liegt darin, day man von Radiosondenoder Satelliten gemessene
Druck- und Temperaturpro le direkt schon fir die Troposphareniorrektur verwen-
den kann.

Abbildung 5.2(a) zeigt exemplarist fur die starke Ozonlinie bei 273,051GHz
einen Vergleid beider Verfahren, bei dem ein mit Wasserdampfvorwarts geret-
netes Spektrum mit beiden Methoden trop osphérenlorrigiert wurde. Das Ergebnis
einerVorwartsredinung, die ohneWasserdampfiurchgefihrt wurde, ist ebenfallsab-
gebildet. In Abbildung 5.2(b) ist die Di erenz der beidentrop ospharenkrrigierten
Spektren zu der Vorwartsrechnung gezeigt. Es féallt zunadst auf, day insbesonde-
re das mit dem Zweistichtenmodell korrigierte Spektrum einen Slope ( Neigung )
aufweist und beide Di erenzspektren einenO set ( Versatz ) besitzen.Im weiteren
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Abb. 5.2: (a) Vergleith der Troposphareniorrektur mittels Zweisdichten- und
Mehrsdichtenmodell, exemplarist flr die Ozonlinie bei 273,051GHz
(b) Dierenzen der korrigierten Spektren zur Vorwartsrechnung ohne
Wasserdampf

Verlauf der Auswertung missenSlope und O set in den Spektren ertwedervor der
Inversion erntfernt oder ahnlich wie die Stehwellen bei der Inversion mit angepayt
werden(vgl. Absahnitt 5.3.6). In dieserArb eit wurde letzterer Methode der Vorzug
gegelen. Entscheidendist jedoch, day beide Verfahren nur noch einen minimalen
Rest der Ozonsignaturbeinhalten, mit Vorteilen fur das Mehrsdichtenmodell.

5.5.2 Berucksichtigung des Seitenband Iters

Aufgrund desrelativ geringenAbstandeszwisden Signal- und Seiterband desRa-
diometersMIRA 2 ( 4GHz) zeigtsich die Filtercharakteristik desSeiterband lters
in den gemessenerspektren. Dies kann sich insbesonderebeim trop osphéristien
Untergrund bemerkbar machen, da dieser naturlicherweise eine Neigung aufweist.
Aufgrund der Seiterband Iterc harakteristik bildet sich dieserin den Spektren ge-
krimmt ab (Abbildung 5.3).

Fir die am Boden gemesseneélelligkeitstemperatur gilt

mit und der Helligkeitstemperatur desstratospharisdien Signalsbzw. des
Untergrunds im Signalband, und den ertsprechenden Helligkeitstempe-
raturen im Spiegelseiteband und und der Filtercharakteristik im Signal-und
Spiegelseiteband. Eine genaueUntersucwung der resultierendenFiltercharakteri-
stik in den kalibrierten Spektren von MIRA 2 ndet sidh in [2].
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Abb. 5.3: Durch die Neigung des troposphérishien Sockels bildet sich die Fil-
tercharakteristik desSeiterband Iters im gemesseneispektrum ab

DieseGleichung layt sich wie folgt umformen:

Kennt man nun und , wie das z.B. bei der Tropospharenlorrektur mit
dem Mehrsdichtenmodell der Fall ist, kann das gemessen&pektrum wie gewohnt
um den Ein uy destropospharistien Untergrundes korrigiert werdenund man
erhalt ein trop ospharenkbrrigiertes Spektrum, welchesallerdingsnoch durch die Fil-
tercharakteristik bedingte stratospharistie Signaturen aus dem Spiegelseiteband
besitzt. Diesesind jedoch in einer Inversionsrebnung leicht zu beriidsichtigen.
Wie sich dieseFiltercharakteristik bei der Tropospharenkorrektur auswirkt ist in
Abbildung 5.4(a) zu sehen: Es wurde hierfir zunadst ein syrthetisches Spektrum
mit Wasserdampfund der Seiterband Iterc harakteristik beretinet und diesesdann
einmal mit und einmal ohne Berudsicitigung der Filtercharakteristik trop ospha-
renkorrigiert. Zum Vergleid ist in diesemSdaubild auc ein Spektrum gezeigt,
das ganz ohne Wasserdampfgeretinet wurde. Man sietlt deutlich, day das Spek-
trum ohneBerudksidhtigung der Filtercharakteristik deutlich acher verlauft als das
ohne Wasserdamptberetinete, wohingegendie Troposphérenkorrektur mit Berick-
sichtigung der Filtercharakteristik eine gute Ubereinstimnmung mit dem Spektrum
ohneWasserdamptiefert (der noch vorhandeneO set ist in diesemZusammenhang
belanglos,da dieserbei der Inversion angepaytwird). Noch deutlicher werden die
Unterschiedein Abbildung 5.4(b) sichtbar, in der die Di erenzen der beidentropo-
spharenlorrigierten Spektren zum Spektrum ohne Wasserdampfgezeigtsind.
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Abb. 5.4: (a) Vergleid der Tropospharenlorrektur unter Beriidksichtigung der Fil-
tercharakteristik des Seiterband lters mit der ohne diese Beriidksichti-
gung. Zum Vergleid ist noch ein Spektrum, dasganzohneWasserdampf
beretinet wurde, gezeigt.
(b) Dierenzen der korrigierten Spektren zur Vorwartsrechnung ohne

Wasserdampf

Interessan ist auch, die Auswirkungender Troposphéarenlorrektur mit und ohne
Berlidksidhtigung desSeiterband lters auf dasinversionsergebnigu untersudien. In
den Abbildungen 5.5(a) und 5.5(b) sind die Ergebnisseder gleichzeitigen Inversion
von Ozonund CIO ausdenin Abbildung 5.4(a) gezeigtenSpektren gezeigt.

Beim Spektrum, dasohneBerlidksichtigung desSeiterband lters korrigiert wur-
de, muy der zu ac he Verlauf desSpektrums durch geanderteSpurengaspro lenac-
gebildet werden. Es zeigt sich, day dadurch unterhalb von 20km Hohe fehlerhafte
Pro le invertiert werden,wahrend man bei der Korrektur mit Bertdksichtigung der
Filtercharakteristik Gber den gesanten Hoherbereidh eine gute Ubereinstimnung
der invertierten Pro le mit dem Originalpro | erhalt.
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Abb. 5.5: Auswirkungen der Tropospharenlorrektur mit und ohne BerlUdksichti-
gung der Seiterband Iterc harakteristik auf das Inversionsergebnis.Die
Sdaubilder zeigendie Ergebnisseder Inversionder in Abbildung 5.4(a)
gezeigten Spektren. Schaubild (a) zeigt die invertierten Ozonpro le,

Sdcaubild (b) die invertierten CIO-Pro le
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Kapitel 6
Die Meykampagnen 1996 bis 2000

In diesemKapitel sollen die Ergebnisseder Meykampagnenvon 1996 bis 2000in
Kiruna (67,8 N, 20,4 O, 425m . NN), Nordschweden,bzw. in Ny-AIesund(78,9 N,
11,9 O, 10m U.NN), Spitzbergen, vorgestellt werden. Es wird hierbei auch ei-
ne Fehlerbetrachtung fur jedes Spurengasdurchgefihrt und die Daten werden in
die meteorologishe Gesantsituation eingeordnet. Sonveit moglich werden aud die
Meyergebnisseanderer Gruppen und Modellredinungen fiir einen Vergleid heran-
gezogen.

Zunadst soll hier ein Uberblick iber die meteorologishe Gesantsituation der
besagtenWinter gegelen werden. Dazu ist in Abbildung 6.1 die Gber zehn Tage
gemittelte potertielle Vorticity iber Ny-Alesund auf der Isertropen &che bei 475K,
alsoum etwa 19km Hohe, aufgetragen(die Daten stammenvom European Certre
for Medium-RangeWeather Forecasts, ECMWF; zur potertiellen Temperatur und
potentiellen Vorticity sieheaudh Anhang A). Man erkennt, day sich der Winter
1995/1996durch einenredt starken Polarwirbel auszeibinete; der kurze Einbruch
der potertiellen Vorticity am Tag 66ist darauf zuriikzufiihren, day sich Ny-Alesund
zu dieser Zeit kurzfristig auyerhalb des Vortex befand. Charakterististh fiir den
Winter 1996/1997ist, day sich der Vortex erst sehr spat formierte, dann aber sehr
stark war und sich langebis in den Mai hinein hielt. Im Winter 1997/1998war der
Polarwirbel ungleidh schwader, und der darauffolgendeWinter hatte sogareinen
noch schwéaderen polaren Vortex . Legt man die Grenzeflr den polaren Vortex
auf der 475K-Isentropen ache bei einem Wert der potentiellen Vorticity von

fest, so lag Ny-Alesund im Winter 1998/1999nur um die Tage 40
bis 50 innerhalb desVortex. Der Winter 1999/2000hingegenzeitnete sich wieder

1zwar wurde in Ny-Alesund nur einevon bisher finf Meykampagnenmit MIRA 2 durchgefiihrt,
eswurde fir das Scaubild trotzdem diese Polarstation ausgevéhlt, da sie sich auf einer geogra-
phischen Breite von 78,9 N und damit die meiste Zeit des Winters innerhalb despolaren Vortex
be ndet. Hatte man Kiruna als Referenzpunktgewdhlt, waren die Verhaltnissenicht sodeutlich zu
erkennen, da sich dieserMeyort hdu g am Rande oder sogarganz auyerhalb desVortex be ndet.
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Abb. 6.1: Potertielle Vorticity der Winter 1995/1996 (in der Legende mit
1996 bezeitinet) bis 1999/2000 iiber Ny-Alesund auf der 475K-
Isertropen ache, gemittelt Gber zehn Tage (ECMWEF-Daten)

durch einensehrstarken polaren Vortex aus, der Einbruch um Tag 80 herum ist auf
die Lage Ny-Alesundszu dieserZeit auyerhalb desVortex zuriickzufiihren.

Noch deutlicher werdendie Verhaltnissein Abbildung 6.2. Hier sind die minima-
len Temperaturen auf der Isertropen &che von 475K jenseitseiner geographisbhen
Breite von 40 N aufgetragen(ECMWEF-Daten). Man erkenrt sehr deutlich den
Unterschied zwisden den kalten Wintern 1995/1996,1996/19997,1999/2000und
den eherwarmen Wintern 1997/1998und insbesonderel 998/1999. Bei dem zuletzt
genanrien Winter sanken die Temperaturen nur Ende November und Mitte Februar
unter die Grenztemperatur fir die Bildung von PSCsvom Typ| von 195K (siehe
Tabelle 2.1). Es war deshalb,wenn tiberhaupt, mit einer nur geringenChloraktivie-
rung in diesemWinter zu rechnen.

6.1 Die Meykampagne 1996 in Kiruna

Die Meykampagnel996im Institutet for Rymdfysik (IRF) in Kiruna war die erste,
die mit dem Radiometer MIRA 2 bestritten wurde. Der Meybetrieb dauerte vom
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Abb. 6.2: Minimale Temperatur der Winter 1995/1996 (in der Legendemit
1996 bezeidinet) bis 1999/2000 nérdlich 40 N auf der 475K-
Isertrop en &che, gemittelt Gber finf Tage (ECMWF-Daten)

10. Februar bis zum 4. April und eswurden Spektren von santlichen von MIRA 2
detektierbarenSpurengasemgemesselsieheauc [20]). In diesemAbsdnitt wird fur
jedesSpurengasexemplarist einedetaillierte Fehlerbetrachtung durchgefuhrt (siehe
dazuaud [32]). Fur die auf denanderenKampagnengewonnenenSpurengaspro le
sind dieseErgebnisseweitestgehendiibertragbar.?

Wie sdon in den Abbildungen 6.1 und 6.2 gezeigt zeithnete sich der Winter
1995/96 durch einenstarken und bis in den April hinein bestehenderpolaren Vor-
tex und damit verbundendurch niedrige Temperaturenin der unteren Stratosphare
aus. Dies sollte zu einer starken Chloraktivierung und deutlich meybarenOzorver-
lusten fihren. Kiruna lag zu Anfang desZeitraums, in dem MIRA 2 gemesserhnat,
innerhalb despolaren VVortex und esherrstten auf der 475K Isertropen &che sehr

2Die sukzessien Verbesserungeram Gerét, die zu einer Verringerung der Empfangerrausditem-
peratur fuhrten, ermdglichten im wesertlic hen kiirzere Integrationszeiten, das Signal- zu Rausd-
verhaltnis der zur Inversionherangezogenemufsummierten Spektren blieb weitestgehendkonstart.
Fehler, die durch Baselinee ekte verursacdt werden, sind ganz allgemeinnur schwer zu quarti zie-
ren. Die in diesemKapitel vorgenommeneBetrachtung fur CIO dient auch fur die auf den anderen
Kampagnen gemesseneispektren als Abschatzung.
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Abb. 6.3: Potentielle Vorticity und Temperatur bei 475K Uber Kiruna wahrend
der Meykampagne 1996 (ECMWF-Daten)

tiefe Temperaturen, die die Bildung von PSCs zulieyen (Abbildung 6.3). Ab Tag
68 lag Kiruna dann auyerhalb des Vortex und die Temperaturen stiegen deutlich
an. Ab Tag 85 lag Kiruna dann wieder innerhalb des Polarwirbels, die Tempe-
raturen erreichten allerdings nicht mehr derart niedrige Werte wie zu Beginn der
Meykampagne.

6.1.1 Fehlerb etrac htung

Der in den invertierten Hohenpro len auftretende Gesantfehler setzt sich zusam-
men aus dem durch dasRaustienim Spektrum verursaditen Datenfehler,dem Re-
gularisierungsfehlerund systematistien Fehlern. Die Beredinung des Daten- und
Regularisierungsfehlersvurde scon in Abscnitt 5.3.4 erlautert. Leider sind die
zur Beretinung des Regularisierungsfehlerdendtigten a priori-K ovarianzmatrizen

aufgrund von fehlendemstatistischem Datenmaterial hdu g scwer zu bestim-
men, weshalbdie Matrizen hau g als Diagonalmatrizenmit gestéatzten Varianzen
als Diagonalelemeten initialisiert werden. Weiterhin besteh die Mdglichkeit, Kor-
relationen der Volumenmistiungs\erhaltnisse der einzelnenHoéhensbichten durch
Gauyfunktionen, deren Zertren auf der Diagonalender a priori-K ovarianzmatrix
liegen,zu modellieren. Im VerlaufedieserArb eit wurde sukzessie zu dieserArt der
Initialisierung Ubergegangen.In den folgendenAbscdnitten werden jedoch bei der
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Darstellung der Fehler die Regularisierungsfehleaufgrund ihrer zweifelhaften Aus-
sagekraftvernadlassigtund stattdessendirekt die AveragingKernelsund die daraus
mit der Halbwertsbreite als Kriterium resultierendeH6henaufésungbetrachtet. Es
fehlt noch eine Abschatzung der systematistien Fehler, die durch die Verwendung
falscher Temperaturpro le, fehlerbehafteterLiniendaten oder ungenauerKalibration

des Meygeratesertstehen. Die hier vorgenommeneBetrachtung folgt den Uberle-
gungenvon Kuntz [27], die die Tropospharedurch ein einfadhesEinsdichtenmodell
approximieren® In Anlehnung an Gl. 5.31 aus Absdnitt 5.5.1 folgt fir dasvom
Elevationswinkel auf einenElevationswinkel von 90 umgeretinete trop osphéaren-
korrigierte Signal

(6.1)

Fur den Airmass-Faktor wurde hierbei die Naherung verwendet.
Anhand dieserGleichung kdnnennun die systematistien Fehlerabgesbatzt werden,
wobei diesesich multiplik ativ auf dasSpektrum und damit auf dasinversionsergebnis
auswirken, alsodasinvertierte Hohenpro | lediglich skalieren, jedoch nicht in seiner
Form &andern.

Auswirkungen eines falsch angenommenen Elevationswink els

Das auf den Meykampagnenbenutzte Periskop besitzt eine Stellgenauigleit von
0,1. Diesist jedoch nicht die einzige Fehlerquelle,die zu einem falsch angenom-
menenElevationswinkel fihrt: Die Empfangsleule desPeriskops hat einenvollen
O n ungswinkel von etwa 3 , d.h. man empfangt auch Strahlung aus anderenEle-
vationswinkeln als . Diesehaben jedoch vershiedene Airmass-Faktoren, was zu
einer starkeren Gewichtung der Strahlung fuhrt, die aus Raumbereidhhen mit a-
cherem Elevationswinkel und damit gréyerem Airmass-Faktor stammt. Um die-
sen E ekt abzustatzen, kann folgende Uberlegung durchgefiihrt werden: Seien
und die Airmass-Faktoren, die Be-
obadtungen unter den Elevationswinkeln und ertspreden, also
geradeden Randbereiden der Empfangsleule. Dann ergibt sich in erster Naherung
ein mittlerer Airmass-Faktor fir die Beobaditung von . Dieser
mittlere Airmass-Faktor entspricht einem Elevationswinkel von -,
aus dem der Hauptbeitrag der empfangenenStrahlung zu erwarten ist. Fir einen
eingestellten Elevationswinkel von z.B. (in dieser Groyenordrung liegen

3H&au g wird die Fehleranalyseauch mit Hilfe von Kovarianzmatrizen durchgefiihrt (siehez.B.
[32], [41], [45]), die im Allgemeinen als diagonal angenommenwerden mit den Varianzen der ein-
zelnen Ein uygréyen als Diagonalelemenen. Der Gesantfehler ist dann die Summe aus allen
Fehlerkovarianzmatrizen. Da diese Art der Fehleranalysejedoch keine grundlegend anderen Er-
gebnissdiefert wird hier aufgrund seinerAnschaulichkeit der nachfolgendenFehlerabsdhétzung der
Vorzug gegelen.
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erfahrungsgemaéaydie kleinsten Elevationswinkel, die in der Praxis unter sehrguten
Witterungsbedingungenvorkommen) ergibt diese Uberlegung eine Ungenauigleit
aufgrund der endlichen Antennenkeule von 0,19. Zu beadten ist jedoch, day fur
dieseUberlegungeine ideale gauyste Strahlform angenommenwurde. Es ist aber
nicht ausgesklossen,day esnoch weitere Beitrdge mit gréyerenAbweichungenvom
eingestelltenElevationswinkel gibt, die in das Radiometer einkoppeln kénnen. Als
konsenative Abschétzung des Gesantfehlers beim Elevationswinkel inklusive Stell-
fehler wird deshalbim weiteren ein Wert fur von 0,5 gewahlt.

Aus Gleichung 6.1 folgt fur denauseinemum 0,5 zu groy angenommenerkle-
vationswinkel resultierendenFehler :

(6.2)

In Abbildung 6.4(a) ist der Verlauf dieser Kurve dargestellt. Fir kleine Elevati-
onswinkel steigt der relative Fehler stark an, sinkt jedoch bei den in der Praxis
vorkommendenElevationswinkeln von mehr als 10 sdnell deutlich unter 5%.

Auswirkungen einer ungenauen Kalibration

Die Kalibration der gemessenerspektren erfolgt durch Vergleidhh der gemessenen
Strahldichte mit der Strahldichte zweier als EichlastendienenderAbsorber. Der eine
be ndet sich im Kryostatenund dient als kalte Last, der als warme Last berutzte
be ndet sich auf Raumtemperatur. Die Unsicherheit diesesKalibrationsverfahrens
betragt maximal etwa 4K und wirkt sich gleichermayenauf das gemessen&ignal

und den Untergrund aus. Fur den relativen Fehler im invertierten Pro |
ergibt sich bei einerum 4K zu hoch angenommenerHelligkeitstemperatur

(6.3)

Wie in Abbildung 6.4(b) zu sehenist, nimmt dieserFehler mit steigendergemesse-
ner Helligkeitstemperatur zu. Es ist hierbei zu beahten, day Spektren mit einem
Untergrund von mehr als etwa 200K nicht mehr zur Inversionherangezogenverden
sollten, da die tropospharistie Absorption zu stark wird und der Informationsge-
halt der Spektren dann entsprechend geringist. Fur wurde sowohl fur dieses
Sdaubild wie audh flr die weiterenBetrachtungen ein Wert von 255K angenommen.

Auswirkungen einer falsch angenommenen Trop ospharentemp eratur

Wie ausdenGleichungen5.31bzw. 6.1 hervorgeht, muy fir eineKorrektur der Spek-
tren um den Ein uy der Tropospharederen mittlere Helligkeitstemperatur
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und damit derenmittlere Temperatur bekannt sein? Nach den Untersudungen
von Ra alski [39]liefert die Faustformel K im Vergleid zu Sonden-
daten im Mittel einenFehlervon drei bis vier Kelvin (Standardabwneichung). Zieht

man zur Troposphéarenlorrektur mit dem Mehrsdiichtenmodell Temperaturpro le

desNational Certers for Environmertal Prediction (NCEP, sieheaud [15]) heran,
die Uber das Automailersystem des Goddard SpaceFlight Center (GSFC) zu be-
ziehensind, durfte der Fehler sogarnoch kleiner sein. Als konsenative Sthatzung
werden im weiteren trotzdem 5K als Fehler der mittleren Troposphéaremempera-
tur angenommen.Fir den durch die Tropospharenkrrektur verursatten relativen
Fehlerim invertierten Temperaturpro | ergibt sich somit

(6.4)

Der Verlauf dieser Kurve ist in Abbildung 6.4(c) dargestellt. Der Betrag dieses
relativen Fehlerssteigt ebenfalls mit gréyer werdendemUntergrund stark an. Wie
bei dem Sdtaubild fir ungenaueKalibration wurde hier fur ein Wert von
255K angenommen.

Auswirkungen eines falschen stratospharisc hen Temp eraturpro Is

Im Falle schwacdher Signaturen ergibt eine einface Plausibilitatsbetrachtung, day

die Starke der betrachteten Signatur  proportional dem Produkt ausVolumenmi-

scungs\erhéltnis , Linienstarke und Planckfunktion
ist,® also

(6.5)

Die relativ komplexe Temperaturabhangigleit der Linienstarke layt sich nach [27]
vereinfadit darstellenals

mit fur symmetrishe Molekuile
fur asymmetristie Molekiile.

Mit ist hier die Energie des unteren Anregungsniveaus bezeidinet, ist die

Boltzmannkonstarte. Setzt man den obigen Ausdrudk in Gleichung 6.5 ein und

4Fir dasin Abschnitt 5.5.1 bespracheneMehrschichtenmodell muy sogarder vollstandige Tem-
peraturverlauf in der Tropospharebekannt sein.

SFir dieseUberlegungwurde die Nichtlinearitat der Strahlungsiibertragungsgleidhung vernad-
lassigt. Dies ist geredtfertigt, wenn die Eigenabsorption des Spurengases/ernadlassigt werden
kann, was fur , und sicher der Fall ist. Bei den starkeren Ozonlinien kann die
Eigenabsorption jedoch nicht vollstédndig vernadlassigt werden, aber fur dieseFehlerabshatzung
sei dieseVereinfachung gestattet.
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| Gas | | | |
268,665 2,8 | 7,25
273,051] -1,688| 1,37
274,478] 2,432| 2,88
276,924 -1,757| 1,51
278,522 -2,346| 2,7
279,485 -2,467| 2,95
279,892| 0,192 | 2,33
278,628| -1,839| 1,68
269,172| -1,971| 1,94
276,328 2,235 2,5

Tabelle 6.1: Exponert  der Temperaturabhangigkeit der Linien-
starken und daraus resultierender relativer Fehler
einer um 5K zu hoch angenommenenStratosphéren-
temperatur fur einige wichtige Linien

madit Gebraud von der Rayleigh-Jeans-N&herungso ergibt sich fur die Tempera-
turabhangigkeit desVolumenmistungswerhaltnisses

Bei einemum 5K zu hoch angenommenestratospharistqien Temperaturpro | ergibt
sich fur denrelativen Fehlerim invertierten Pro |

Zur Vereinfadwung wird im weiteren von einer isothermen Stratosphére mit
K ausgegangenDie darausresultierendeKurve ist in Abbildung 6.4(d) darge-
stellt. Eine Ubersidt Uiber die Temperaturabhangigleit — der Linienstarken der in
dieserArbeit besprahenenSignaturenund die darausresultierendenrelativen Feh-
ler in deninvertierten Volumenmistungs\erhaltnispro len gibt Tabelle 6.1. Fur
und , deren Signaturen jeweils aus einem ganzenEnsenble von Linien
bestehenwurde die jeweils stéarkste Linie flr die Betrachtung ausgevihlt.

Auswirkungen einer falschen Linienstark e

Fur die Inversion werden Spektraldaten aus der HITRAN -Liniendatenbank ([47]-
[49) verwendet. Ein Vergleid der Linienstarken ausdemJet Propulsion Laboratory
(JPL) Katalog [37], fur die ein Fehlervon 1% angegelen wird, mit der HITRAN 96
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Abb. 6.4: Relative Fehler der invertierten Héhenpro le desVolumenmisdungswer-
héaltnisses. In (a) ist der relative Fehler bei einem falsch angenommenen
Elevationswinkel gezeigt, in (b) der relative Fehler einer um 4K Uber-
schatzten Helligkeitstemperatur der Kalibrationslasten. In Schaubild (c)
ist der E ekt einerum 5K zu hoch angenommenenTroposphéarertempe-
ratur aufgetragen,Sdaubild (d) zeigt den relativen Fehler einer um 5K
Ubersthatzten Stratospharertemperatur.
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Datenbank zeigt fur die hier betrachteten Spurengasedi erenzen zwisdien 1% und
4,4%. Es wird bei dieserBetrachtung Kuntz et al. ([32]) gefolgt und der Fehlerin
der Linienstarke auf 3% abgesbéatzt. Fur eineum 3% zu hoch angenommend.ini-
enstarke ergibt sich aus Gleichung 6.5 flr denrelativen Fehlerim invertierten
Pro I:

Auswirkungen eines falschen Druc kv erbreiterungsparameters

FUr eine isotherme Atmosphare folgt der Druck der barometrischen Hoéhenformel
(Gleichung 2.2)

Die Skalenhdhe (Gleichung 2.3) erretnet sich flr eineTemperatur von K
Zu km. Die Linienbreite ist fr eineisotherme Atmosphéare
(Gleichung 3.6), alsodirekt proportional demDruck. Eingesetztin die barometristhe
Hohenformelergibt sich fur die Hohein Abhangigkeit von der Linienbreite

Wird der Druckverbreiterungsparameter um 5% zu groy angenommenegrgibt sich
darausdie neueH6henabhangigkit

Diese Hohenabhéangigkit ist also gegeltiiber der alten um km
nadh oben versdioben. Entsprediend ergibt sich fur einenum 5% zu klein ange-
nommenenDruckverbreiterungsparametereine Versdiebung des invertierten Ho-
henpro Is um 0,39km nadch unten. Beide werden gegefiiber der erreichbaren Ho-
henautésungvon bestenfalls7km (siehe Abbildung 6.7(a)) vernadlassigt.

6.1.2 Ozon

In diesem Abschnitt sollen einige Ergebnisseder Ozonmessungeran der starken
273,051GHz-Linie und der sthwaderen 274,4785Hz-Linie gezeigtund diskutiert
werden® Die Ergebnisseir Ozon,die mittels gleichzeitiger Inversionzusammenmit

: und invertiert wurden, werdenin den ertsprechendenAbsdnitten
diskutiert.

8Aufgrund der noch fehlendenErfahrungen erfolgten die Messungervergleichsweiseunsystema-
tisch und eswurde nicht immer an fir die Witterungsv erhaltnissegeeigneternLinien gemessenDies
ist der Grund, weswegenkeine kontin uierlichen Zeitreihen invertiert werden konnten. Stattdessen
werden hier, wie auch fiir die anderen Spurengasenausgeviéhlte Messungengezeigt.
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Abb. 6.5: Am 29. Marz 1996 bei 273,051GHz gemessene®zonspektrum vor (a)
und nach (b) der Korrektur um drei Stehwellen. Der bessererlJbersidt
wegen wurden die vorwarts geretineten Spektren gegendie Messung
vertikal etwas versdhoben

Messungen an der 273,051 GHz-Linie

Die Ozonlinie bei 273,051GHz ist die starkste im Frequenzkereidh von 268 bis
280GHz, der von MIRA 2 abgedekt wird. Siewird deshalbfur hochaufgelésteMes-
sungenvon Ozon oder bei sthlechten Witterungsbedingungen,wenn keine anderen
sinnvollen Messungemmaoglich sind, herangezogenDie Abbildungen 6.5(a) und (b)
zeigenein am 29. Marz gemesseneSpektrum vor und nad der Korrektur um drei
Stehwellen, wobei zu beaditen ist, day die Stehwellen erst wahrend der Inversion
angepaytwurden. Wie in allen nun folgendenSpektren wurden die aus der Inver-
sion resultierendenvorwarts geretineten Spektren in den gleichen Abbildungen der
bessererlJbersidt wegengegendie Messungvertikal etwas vershoben.

Die aus dieser Messung mittels Optimal Estimation (OEM) bzw. Tikhonov-
Phillips-Regularisierung (CLI) invertierten Prole sind in Abbildung 6.6(a) ge-
zeigt. Die Startpro le, die gleichzeitig als a priori-Pro le dienen, sind der US-
Standardatmosphare(1976) fur mittlere Breiten ertnommen. Es fallt zunadst die
sehr gute Ubereinstimmung der beideninvertierten Pro le im Hoherbereic ober-
halb ca. 17km auf (der Hoherbereid unterhalb von 17km ist in diesemSdaubild
ausgeblendetda hiertiber praktisch keinelnformation mehrim Spektrum vorhanden
ist). Die a priori-K ovarianzmatrix fur die Optimal Estimation Methode wurde soin-
itialisiert, day die Varianzennac oben und unten hin immer kleiner wurden, saday
dema priori-Pro |, weldhesmit dem Startpro | idertisch ist, in diesenH6herberei-
cheneinimmer starkeresGewidt zuteil wird. Der grau schattierte Fehlerbereidh am
mittels Optimal Estimation invertierten Hohenpro | setzt sich wie in allen folgenden
BeispielendiesesKapitels zusammenaus dem Datenfehler und den systematistien
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Regularisierunginvertierte Ozonpro le vom 29. Mérz 1996
(b) AveragingKernels der Inversionmit der Optimal Estimation Metho-
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Fehlern.

Zur meteorologisbhen Gesantsituation ist zu sagen,day Kiruna am 29. Marz
1996 innerhalb des polaren Vortex lag (Abbildung 6.3). Das maximale Volumen-
misdungswerhaltnis von ca. 6ppmv in 35km Hohe ist typiscd fur den Vortex im
spatenWinter, der sich sdion langsamin Auflésungbe ndet. Die relativ niedrigen
Volumenmistiungswerhaltnisseum 20km H6hevon unter 2ppmv kdnnten auf einen
noch verbliebenen Ozonabbau hindeuten, jedoch herrsditen im Wirbel zu dieser
Zeit sdhon wieder zu hohe Temperaturen fiir eine Freisetzungvon reaktivem Chlor.
Auch zeigenMessungemmit demvom IMK in Kooperation mit der Universitat von
Nagoya und dem IRF in Kiruna betriebenen bodengebundenerourier-Transfor-
mations-Spektrometer fir den infraroten Spektralbereid (engl. Fourier Transform
Infrared Spectrometer, kurz FTIR) ansteigendeSaulengehaltevon (sie-
he [42]), was auf die Bindung von reaktivem Chlor an die nun wieder in groyeren
Mengenzur Verfligung stehendenStickoxide zurtidkgefuhrt wird.

Abbildung 6.6(b) zeigt die aus der Inversion mit der Optimal Estimation Me-
thode resultierendenAveraging Kernels. Die aus diesenAveraging Kernels mit der
Halbwertsbreite alsKriterium berednetevertikale Auflosungder invertierten Pro le
ist in Abbildung 6.7(a) dargestellt. Die beste vertikale Auflésungwird im Hbhen-
bereith von ca. 17km bis 30km mit um die 7km erreitht, wahrend zu gréyeren
Hohen hin sich die Auflosung deutlich versdileditert. Die sdeinbare Verbesserung
der Hohenaufésungunterhalb von 15km ist ein Artefakt, da fir den untersten H6-
herbereid praktisch keinelnformation mehrim gemesseneBpektrum ernthalten ist
und deshalbdie Averaging Kernels nur noch eine zweifelhafte Aussagekrafthaben.

Das aus gemessenerspektrum und Vorwartsredinung mit dem mittels der Op-
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Abb. 6.7: Hohenauldsung und Residuum der Ozonmessungan der 273,051GHz-
Linie

timal Estimation Methode invertierten Hohenpro | beredinete Residuumist in Ab-
bildung 6.7(b) gezeigt. Es ist noch eine gewisseRestvelligkeit zu erkennenund eine
nicht perfekte AnpassungdesLinienzertrums, welche zumindest zum Teil von der
Dopplerverbreiterung der Linie, die bei der Vorwartsrechnung nicht mitb eretinet
wird, herrihren dirfte. In Anbetracht einer Gesanthdhe der Linie von etwa 30K
sind jedoch beide E ekte zu vernadlassigen’, wobei sich die Stérungim Linienzen-
trum ohnehinnur in den oberstenHo6hensbichten auswirkt.

Messungen an der 274,478 GHz-Linie

Die Ozonlinie bei 274,4785Hz liegt im unteren Seiterband, wenn das Radiometer
fur ClO-Messungereingestelltist. Flur einenWedsel zwisdhen Messungenvon CIO
und dieserOzonlinie ist folglich nur das Seiterband Iter neu einzustellen,weshalb
dieseLinie bewrzugt fur kurze Ozonmessungerzwisden lang andauerndenClO-
Messungenherangezogerwird, um groéyere Stérungen des Systems,die sich unter
Umsténdenin einer geandertenGeratebaselineniederstilagen, zu vermeiden.

In den Abbildungen 6.8(a) und (b) ist ein am 19. Februar gemesseneSpektrum
vor und nad der Korrektur um drei Stehwellen zusammemmit denbei der Inversion
vorwarts geretineten Spektren zu sehen.

Die invertierten H6henpro le zeigt Abbildung 6.9(a). Die Unterschiede zwisden
Tikhonov-Phillips-Regularisierungund der Optimal Estimation Methode sind hier

’Bei neuerenAuswertungen von Messungenbei 273,051GHz wird (ibrigens vollstandig auf eine
Anpassungvon Stehwellen verzichtet, da bei dieser Signatur das Signal- zu Stehwellerverhaltnis
i. Allg. sogut ist, day die Anpassungzu keiner signi k anten VeranderungdeslInversionsergebnisses
fuhrt.
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Abb. 6.8: Am 19.Februar 1996bei 274GHz gemessene®zonspektrum vor (a) und
nach (b) der Korrektur um drei Stehwellen

etwas groyerals bei der 273,051-GHz-Linieaber immer noch als retht geringeinzu-
stufen.

Am Tag dieser Messunglag Kiruna innerhalb des polaren Vortex (Abbildung
6.3). Die deutlich geringerenMischungs\erhaltnisse von Ozon im Vergleity zum
Startpro | im Hoherbereid oberhalb von 25km sind eine Folge der Isolation und
des Absinkens der Luftmasseninnerhalb des Vortex. Wéhrend diesesZeitraums
lagen die Temperaturen Uber Kiruna standig unter 195K, und ein Vergleidy mit
Trajektorien zeigt, day das Luftpaket, dasam 19. Februar tber Kiruna zog, sdon
mindestensdrei Tage Temperaturen von deutlich unter 195K ausgesetztwar. Fur
dasan diesemTagbeobadtitete Luftpaket bestanddemnad sdon seit einigenTagen
die Moglichkeit fir Kontakt mit PSCs. Messungemmit demvom IMK betriebenen
FTIR ergaken daher auch deutlich reduzierte Saulengehaltevon (siehe
[42]), was ein starker Hinweis auf Vorkonditionierung desPolarwirbelsist (vgl. Ab-
sdnitt 2.3.2). Ein Blick auf die Mischungs\erhaltnissevon Ozonin etwa 20km Hohe
( ppmv) zeigt jedoch, day es Mitte Februar noch keinen signi kanten Ozonab-
bau gab. Dies dirfte hauptsadlich an der zu diesemZeitpunkt noch zu geringen
Sonneneinstrahlungliegen, die fur die Freisetzungvon reaktivem Chlor nach den
Gleichungen?2.11und 2.12 Voraussetzungst.

Die AveragingKernels sind in Abbildung 6.9(b) und die H6henaufésungin Ab-
bildung 6.10(a) dargestellt. Die vertikale Auflésung betragt hier im Hoherbereit
von ca. 19km bis 30km nur noch etwa 10km und versdledtert sich zu groyeren
Hohenhin wie bei der 273,051-GHz-Liniedeutlich. Die scheinbare Verbesserungler
Hohenaufbésungunterhalb von 19km ist aud hier ein aus dem geringeninformati-
onsgehaltdes Spektrums fur den unteren Hoherbereid resultierendesArtefakt.

Abbildung 6.10(b) zeigtdasResiduumausMessungund Vorwartsredinung. Auf-
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grund desdurch die kiirzerelntegrationszeitbedingtenstarkerenRaustenstritt hier
die Restwvelligkeit im Vergleidh zum Residuumder 273,051GHz-Messung Abbildung
6.7) nicht sodeutlich henvor.

6.1.3 Chlormono xid

Die CIO-Signatur bei 278,631GHz bestelt auseinerganzenGruppe von Linien, die
das Resultat von Feinstruktur-, Hyperfeinstruktur- und Zeemanaufspaltungsind.
Aufgrund der Verbreiterungsmebhanismenin der Atmosphare ersteint die ClO-
Signatur jedoch in den gemesseneispektren als eine einzige sehr schwade Linie.
Die Abbildungen 6.11(a) und (b) zeigenClO-Messungerausder Nacht vom 1. zum
2. Marz und vom 2. Marz, die unter einem Elevationswinkel von 22 bzw. 25

gemessenwurden. Aufgrund der geringen Starke der in diesem Frequenziereit
vorhandenenOzon-und CIO-Linien treten Stehwellen hier im Vergleid zu den bis-
her gezeigtenSpektren deutlich in denVordergrund. Auch weisendie Spektren eine
aus der Tropospharenkrrektur resultierendedeutliche Neigung auf, die jedoch bei
der weiteren Auswertung nicht weiter stort, da sie bei der Inversionleicht angepayt
werden kann. Die Stehwellen kdnnen mit den in den Absdnitten 5.3.6 und 5.4
besprahenen Methoden angepaytund nac erfolgreider Inversion von den Spek-
tren subtrahiert werden. Die Abbildungen 6.11(c)und (d) zeigendie um Hang und
adcht Stehwellen korrigierten Spektren, in denendie vorhandenenSignaturen deut-
licher zu sehensind. Auffallig ist auch der Unterschied zwisden der Nacht- und
der Tagesmessungjer auf den Tagesgangron CIO zurtidkzufuhrenist (bei genau-
erem Hinsehenkann diesesaudh sdion in den unkorrigierten Spektren ausgemalot
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Abb. 6.10: Hohenautbésung (a) und Residuum (b) der Ozonmessungan der
274,4785Hz-Linie

werden). Weiterhin ist audh ein sthwadher Rest der Ozonlinie bei 274,4785Hz aus
demunteren Seiterband zu sehen,der durch einenicht vollstandige Unterdriickung
durch das Seiterband Iter zustandekomnt.

In den Abbildungen 6.12 sind die mittels gemeinsameinversion mit der Opti-
mal Estimation Methode gewonnenenHdhenpro le von Ozonund CIO dargestellt®
Es ist zunadist auffallig, day die Ozonpro le keinen ausgepragtenTagesgancauf-
weisen,wéhrend die ClIO-Pro le vor allem in ca. 20km Hohe aufgrund der Bildung
des CIO-Dimers in der Nacht und dessenPhotolyse am Tage (Gleichungen 2.14
und 2.15) eine starke tageszeitlite Variation zeigen.Die erhdhten ClIO-Werte ober-
halb 20km Ho6he beim Nadtpro | sind eine Folge der langen Integrationszeit bis
nadh SonnenaufgangZeitangaben in Ortszeit). Bemerlensvert sind aud die au-
yerordertlich hohen CIO-Volumenmistiungs\erhaltnissevon etwas tiber 2,5ppbv in
19km Hohe im Tagespro |,° die sich mit den anderenin Scaubild 6.12(d) einge-
zeihneten Meywerten anderer Gruppen weitestgehenddeden. Urban [56] erhielt
mit dem ugzeuggetragenenSubmillimeterwellenradiometerASUR (Airb orne Sub-
millimeter Radiometer) ppbv CIO in 20km H6hebei 70,3 N und 23,1 O am
1. Marz 1996. Messungendes Microwave Limb Sounders(MLS, [51], [58]) ergaben

8Eine Inversion mit der Tikhonov-Phillips-Regularisierung ist prinzipiell auch mdglich, jedoch
zeigendie so invertierten Hohenpro le unterhalb von etwa 17km und oberhalb von etwa 55km
oft unsinnige Werte, da hier, wie schon mehrfach erwahnt, der Informationsgehalt der Spektren zu
geringist. Es ersdeint deshalbsinnvoll, in diesenHbherbereichen dasinvertierte Pro | sehrstark
mit dem a priori-Pro| zu gewidhten, weshalb bei der ClO-Auswertung der Optimal Estimation
Methode gegeriiber der Tikhonov-Phillips-Regularisierung der Vorzug gegelen wird.

9Zum Vergleich: Bei vollstandiger Chloraktivierung, d.h. wenn santlichesin der unteren Stra-
tosphére vorhandene Chlor in Form von CIO vorliegen wiirde, erhielte man nach der World Me-
teorological Organization [59] einen Wert von etwa 3,5ppbv.
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Abb. 6.11: CIO-Messungenvom 1. und 2. Marz 1996. In (a) ist das unkorrigierte
Spektrum der Nachtmessungund in (b) das der Tagesmessungezeigt.
Nach der Korrektur um Stehwellen und Hang ergeben sich die in (c) und
(d) dargestellten Spektren. Der besserenUbersicit wegenwurden die
angepaytenSpektren etwas gegendie gemessenenertikal versdioben
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einen Wert von 1,7ppbv in 22km Hohe in der gleithen Region zwisthen dem 29.
Februar und 4. Marz. Die etwas héherenvon MIRA 2 gemesseneiVerte konnten
durch eine nichtangepayte langperiodische Stehwelle erklart werden. Oberhalb von
30km stimmen die Messungerrecht gut Uberein. Ein Vergleidy mit dem Nadhtpro-
| in Abbildung 6.12(b) zeigt eine leichte tageszeitlihie Variation auch desoberen
Maximums, die von der Photolyse desChlornitrats geméayGleichung 2.7 nach Son-
nenaufgangherrihrt.

Fur den Zeitraum um den 2. Marz waren hohe Werte der potertiellen Vorticity
typisch fur Kiruna. Am 2. Marz selbstsank die Temperatur auf der 475K Isertro-
pen &che Uber Kiruna unter 195K (Abbildung 6.3). Eine Analyse der Trajektorien
ergab (siehe[42]), day die an diesemTag beobadteten Luftmassendirekt aus dem
Zerntrum desVortex stammenund tags zuvor Kontakt mit PSCsmadglich war. Dies
erklart zusammenmit der um diese Zeit sdhon stéarkeren Sonneneinstrahlungdie
sehr starke Chloraktivierung tber Kiruna.

Zu erwéhnenware noch, day als a priori-Pro le die Startpro le dienten, weshalb
die tageszeitlihie Variation in den invertierten CIO-Pro len tatsachlich aus Infor-
mationen in den Spektren herrtihrt und nicht durch Verwendunguntersciedlicher
a priori-Pro le der Inversion quasi aufgezwungerwurde.

Abbildung 6.13 zeigt die Averaging Kernels der Auswertung mit der Optimal
Estimation Methode. Aufféllig ist insbesonderebei Ozon, day Stérungenin Ho-
herbereidien um 26km Hoéhe sich sehrstark auf andereHohensbichten auswirken.
Vermutlich ist diesauf Korrelationen zwishen dem aus dieserMessunginvertierten
Ozon-und CIO-Pro | zuridkzufuhren. Dies madit sicdh in der Hohenaufésung als
sdharfe Spitze bemerkbar, wie Abbildung 6.14(a) zeigt. Fir Ozon wird die beste
Auflésungum 20km Hohe mit 10km erreidht, die Hohenaufésungvon CIO variiert
zwisden 10 und 24km. Im Residuum (Abbildung 6.14(b)) sind kaum noch Undu-
lationen zu erkennen,was auf die Anpassungvon acht Stehwellen bei der Inversion
zuriickzufihren ist. 10

O en ist noch die Frage, wie sich die Anpassungder Stehwellen im invertierten
Pro | auswirkt. Zur Klarung dieserFragewurdenauf ein vorwarts geretinetesSpek-
trum flr eineMessungunter 90 Elevation Raustienmit einer Raushamplitude von
0,02K/MHz und 13 Stehwellen, davon acht mit den Perioden ausder Stehwellenan-
passungder CIO-Messungvom 1. auf den 2. Marz, addiert und das Spektrum in der
Frequenzum 0,5MHz versdioben (Abbildung 6.15).

Diesesgestorte Spektrum wurde nun wie ein gemesseneSpektrum ausgever-
tet, d.h. eswurden erst die Perioden der Stehwvellen gemayder in Abscnitt 5.4
bestiriebenen Methode bestimmt und dann eine gleidhzeitige Inversion von Ozon
und CIO bei Anpassungvon acht Stehwellenund unter Verwendungder Startpro le

Owie auch bei allen anderen Spurengasenwurden bei spateren Meykampagnen aufgrund der
geandertenGeratebaselinesukzessie immer weniger Stehwellen bei der Inversion angepayt.
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Abb. 6.12: Aus denin Abbildung 6.11 gezeigtenSpektren invertierte Hohenpro le
von Ozon ((a) und (c)) und CIO ((b) und (d)). In (d) sind zusatzlich
noch Meywerte des ugzeuggetragenenSubmillimeterwellenradiometers
ASUR (ausgeftillte Quadrate) und desMicrowave Limb Sounders(Krei-
se) eingezeibnet
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Abb. 6.15: (a) Synthetisches CIO-Spektrum mit stehendenWellen, Rausden und
Frequenzshift. Die glatte Linie ist das Ergebnis der Inversionsrebinung
mit Anpassungder stehendenWellen

(b) Residuumaus synthetischem Spektrum und Vorwartsrechnung nach
der Inversion

als a priori-Pro le durchgefuhrt. Die so erhaltenenOzon- und CIO-Pro le sind in
den Abbildungen 6.16(a) und (b) zu sehen. Das invertierte Ozonpro | weist eine
Abweichung vom wahren Ozonpro | von bis zu 2ppmv im Hoherbereid um 30km
auf. Hieranwird deutlich, day fir hochaufgelosteOzonmessungedie starken Linien
bei 273,051GHz oder 274,475GHz herangezogemwerden sollten!! Das invertierte
ClO-Prol weidht in 20km Hohe um etwa 0,5ppbv vom wahren CIO-Pro | ab, in
gréyeren Hohen werden die Unterschiede geringer. Es ist aber insgesarh im sen-
sitiven Hoherbereid eine Versdhiebung desinvertierten Prols in Richtung etwas
niedrigererHohen zu beobaditen.

6.1.4 Distic ksto o xid

Bei einer Frequenzvon 276,3285Hz ndet sich einerelativ starke Signatur von Di-
sticksto o xid ( ). Da sich jedoch hauptsadlich in der unteren Stratosphére
und Troposphérebe ndet, ist die Signatur sehrstark druckverbreitert und deshalb
sthwer zu detektieren. Darliberhinausbe ndet sich eine stéarkere Ozonsignatur bei
276,924GHz, die sich der -Signatur Uberlagert. Zur Auswertung von wird
deshalbebenfalls Ozon gleichzeitig invertiert.

11Bei spateren Meykampagnenwurden gar Pro le aus Messungenan diesenstarken Linien als
a priori-Ozonpro le fir die Auswertung von am gleichen Tag gemesseneiClO-Spektren verwendet,
wassich in einer genauerenBestimmung der Perioden der Stehwellen und damit in einembesseren
Inversionsergebnidir CIO niederstdlagensollte.
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Abb. 6.16: Invertierte Prole von Ozon (a) und CIO (b) im Vergleich zu den Start-

prolen und den Prolen, die zur Erzeugung des synthetischen Spek-
trums verwendet wurden

In den Abbildungen 6.17(a) und (b) ist ein am 31. Marz 1996 unter einer Ele-
vation von 35 gemessenes -Spektrum zusammenmit den bei der Inversionan-
gepaytenSpektren vor bzw. nach der Korrektur um sieben Stehwellen gezeigt. Zu
beaditen ist audh, day hier der tropospharistie Sackel erst bei der Inversion ange-
payt wurde und deshalbin den Spektren noch zu sehenist.

Die invertierten Hohenpro le von Ozonund sindin denAbbildungen6.18(a)
und (b) gezeigt. Die invertierten Ozonpro le besitzenetwa 30% kleinereMischungs-
verhaltnisseals das Startpro|. Zum Vergleid sind auc die Daten einesOzonson-
denaufstiegsin Sodankyla (67,4 N, 26,7 O), Finnland, vom 30. Marz mit einge-
zeidinet und eszeigt sich eine gute Ubereinstimnung.

Aufgrund der endlichen Bandbreite von MIRA 2 ( 1,2GHz) be ndet sich in
den gemessene®pektren nur wenig Information Uber die Troposphére. In diesem
Hoherbereid werdendie invertierten -Pro le von der a priori-Information do-
miniert. Es layt sich aber anhand dieserPro le eindeutig sagen,day dieserinerte
Tracer schon soweit abgesunkn war, day oberhalb von 25km kaum noch vor-
handenwar. Kiruna lag zu dieser Zeit innerhalb des polaren Vortex (Abbildung
6.3), was diesesAbsinken erklart.

Die ausder Inversionmit der Optimal Estimation Methode resultierendenAve-
raging Kernels sind in den Abbildungen 6.19 gezeigt. Ahnlich wie bei CIO gibt es
aud hier einenHoherbereid um 20km Hohe, in dem sich Stérungensehr stark in
anderenHoherbereithen auswirken. Dies durfte wie bei den CIO-Messungendurch
Korrelationen zwisden den beiden zu invertierenden Spurengaserverursadit wor-
den sein.

Die aus den Averaging Kernels beredinete Hohenaufdsung ist in Abbildung
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Abb. 6.20: Hohenauidsung(a) und Residuum (b) der -Messungvom 31. Marz

6.20(a) gezeigt. Fur Ozon erhélt man in der unteren Stratosphareeinen Wert von
etwa 10km, zu gbyerenH6hen hin versdledtert sich die Auflésungauf etwa 22km
in 60km Ho6he. Aufgrund der schwéaderen Signatur ist die Hohenaufésungvon

mit Werten zwisdien 12 und 25km deutlich schledhter. In Abbildung 6.20(b) ist das
Residuumaus Messungund Vorwartsredinung bei der Inversion zu sehen.Es zeigt
nur noch einegeringeRestvelligkeit und dentypischen Anstieg der Raustamplitude
zum Rande des Spektrums hin.

6.1.5 Salpetersaure

Salpetersaure( ) hat zahlreide Linien um 269,4GHz, die aufgrund der Druck-
verbreiterung zu einer einzigen breiten Signatur versdqimelzen. Bei 268,6655Hz
be ndet sich noch zusatzlidh eine Ozonlinie, weshalbbei der Auswertung auch hier
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Abb. 6.21: Am 20.Marz 1996gemessenes -Spektrum vor (a) und nach (b) der
Korrektur um sieben Stehwellen

Ozon gemeinsammit dem anderenKonstituenten invertiert wird. Abbildung 6.21
zeigtein am 20. Marz 1996unter einemElevationswinkel von 14 gemessenes -
Spektrum vor (a) und nad (b) der Korrektur um adct Stehwellen. Aufgrund der
Filtercharakteristik des Seiterband Iters ndet sidh in diesemSpektrum ein Rest
der Ozonlinie bei 273,051GHz aus dem oberen Seiterband, der bei der Inversion
mit berudksictigt werdenmuy.

Das mit der Optimal Estimation Methode invertierte Ozon- und -Prol
ist in Abbildung 6.22(a) und (b) gezeigt. Das Ozonpro | hat bedingt durch die
sehrstarke Temperaturabhéangigleit der Ozonlinie bei 268,6655Hz und dendadurch
verursatiten groyen Fehler bei ungenauerKenntnis der Stratospharenemperatur
(sieheTabelle 6.1) einensehrgroyenFehlerbereid.

DasProl von weist ein leichtes Absinken gegeliiber dem Startpro I, je-
doch keine starkeren Verluste durch Denitri zierung auf, wasin guter Ubereinstim-
mung mit den Ergebnissenvon Richter [42] fUr diesenZeitraum steh. Kiruna lag
zu dieserZeit innerhalb despolaren Vortex, jedoch war eszu warm fir die Bildung
von PSCs(Abbildung 6.3).

Die Averaging Kernels dieser Inversion sind in Abbildung 6.23 zu sehen. Sie
zeigendie sdon bei den anderenSpurengaserdurch gegenseitig& orrelationenver-
ursatten Sattelpunkte , alsoHOherbereide, in denensich Stérungensehrstark in
anderenHo6hen bemerkbar madien. Dadurch zeigensich auch in der aus den Ave-
raging Kernels beretineten Hohenaufosung die sdhon bekannten sdarfen Zadken
(Abbildung 6.24(a)). Layt man diese Zadken einmal auyer Acht, ergibt sich far
Ozon eine Hohenaufésung von etwa 10 bis 20km und flr von ungeféahr 12
bis 24km. Das Residuumaus gemessenenspektrum und Anpassungist in Abbil-
dung 6.24(b) zu sehen.
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6.2 Die Meykampagne 1997 in Ny-Alesund

Die Meykampagneim Mérz 1997fand in der Arktisstation in Ny-Alesund auf Spitz-
bergenstatt, die Teil desNetwork for the Detection of Stratospheric Change(ND-
SC) ist. Bei dieser Kampagne sollten insgesarh vier von weltweit adt existie-
renden bodengebundenenClO-Radiometern verglichen werden, die von Gruppen
aus Deutsdland, Japan und den Vereinigten Staaten von Amerika gebautund be-
treut wurden. Neben MIRA 2 waren dort das RAM (Radiometer for Atmosphe-
ric Measuremets) desInstituts fur Umweltphysik (IUP) der Universitat Bremen,
das ebenfalls einen Scottky-Mischer berutzt, ein Geréat der Communications Re-
seart Laboratories (CRL) in Tokyo und das Gerat desDepartmert of Physicsder
State University of New York at Stony Brook (SUNY). Die beiden letztgenann-
ten Gerate verwendenrausdarme SIS (Superconductor-Insulator-Sugrconductor)-
Mischertedhnologie. Zur Kalibrierung wird vom IUP und von SUNY die externe
Referenzstrahlmethde verwendet (siehe Absdnitt 4.3.2), CRL verwendet einein-
terne Kalibrationslast ahnlich MIRA 2.

Der Winter 1996/1997zeidnete sich durch eine erst sehr spat einsetzendeBil-
dung einesstarken polaren Vortex aus, der dann allerdings bis in den Mai hinein
stabil blieb (siehedie Abbildungen 6.1 und 6.2). Die ersten PSCstraten in diesem
Winter erst im Januar auf, wurden dann aber bis in den Marz hinein beobadtet.
Es ware also Uiber Ny-Alesund in diesemWinter mit Chloraktivierung und damit
mit einemOzonabbauzu rechnen.

Das Radiometer MIRA 2 war im Zeitraum von 12. bis 31. Marz im Meybetrieb
und konnte nahezukontinuierlich Chlormonaid messen.Nur am 24. und 25. Marz
wurden aufgrund der ungunstigentrop ospharistien BedingungenOzonmessungen
an der 274,4785Hz-Linie durchgefuhrt. Insgesarm gab esnur an zwei Tagenparal-
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Abb. 6.25: Potertielle Vorticity und Temperatur auf der 475K-Isentropen ache
Uber Ny-Alesund wéhrend der Meykampagne1997 (ECMWF-Daten)

lele Messungervon drei Radiometern.

Die Abbildung 6.25zeigt die potentielle Vorticity und Temperatur auf der 475K-
Isertropen dche Uber Ny-Alesund fiir den Zeitraum, in dem MIRA 2 Messungen
durchfiihrte. Ny-Alesundlag wahrenddieserZeit dauerndunter dempolarenVortex
und die Temperaturen erreichten einige Male die Grenztemgeratur fur die Bildung
von PSCsvom Typll.

Da die versdhiedenenGruppen untersdiedliche Strategienfir die Inversionver-
folgen, die zu Abweichungenin den invertierten Pro len fiihren kdnnen, wurde zu-
nadst ein Vergleid der Spektren auf moglichst direktem Wegevorgenommen.Dazu
beretinete jede Gruppe fur ausgevithlte TageTag Nadt-Di erenzen, nachdemdie
Spektren kalibriert, um tropospharistie Ein Usse korrigiert und auf 90 Elevation
umgeretinet wurden. An dieseSpektren wurde dann mittels der Methode der klein-
sten Quadrate ein vorwarts geretinetesSpektrum angepayt,indem dasverwendete
ClO-Pro | geeignetskaliert wurde (siehe[17]). Die Ergebnissesind in Abbildung
6.26 zusammengefayt.Die Fehlerballen in dieser Abbildung sind die aus der An-
passungresultierenden2 -Standardalweichungen.

Es fallt auf, day die Spektren von SUNY immer die héchsten Skalierungsfakto-
ren ergeten. Ansonstendeden sich die Skalierungsfaktorenvon SUNY und IUP
recht gut, wahrend MIRA 2 auyer am 17. Marz immer die niedrigsten Werte hat,
die Gesantentwicklung der Werte ansonstenaber weitestgehendparallel zu denen
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Abb. 6.26: Skalierungsfaktoren der versdiedenen CIO-Messungen in
Ny-Alesund 1997. Die Werte in Klammern in der Legende
geben den fir die Beretinung der Skalierungsfaktoren ge-
nutzten Frequenzlkereich der einzelneninstrumente an

der anderenGruppen verlauft. Die Abweichungen betragen bis zu 40% zum Ska-

lierungsfaktor von SUNY am 15. Marz. Die untersciiedlichen Bandbreiten der Ra-

diometer konnen als Fehlerquelleausgesilossenwerden, da eine Reduzierungaller

Bandbreiten auf 0,6GHz die Skalierungsfaktorennur marginal &nderte ([18]). Die

systematistien Fehlerkénnenanalogzu Abschnitt 6.1.1abgesbatzt werden,da sie,
wie dort sdhon erwdhrt, zu einer Skalierungder gemessene8pektren fihren. In Fra-

ge kommen hierbei Fehler durch falsdh angenommenertlevationswinkel, ungenaue
Kalibration und einefir die Tropospharenkorrektur falsdh angenommené empera-
tur der Troposphare. Insgesarh erhéalt man so fir die systematistien Fehler einen
Wert von etwa 10% im Skalierungsfaktor. Die noch verbleibenden Abweichungen
konnten durch die Baselineder Radiometer verursadit worden sein, jedoch ist eine
endgultigeKlarung aufgrund der nur wenigengemeinsamerMeytageretit sdwierig

(CRL konnte beispielsveisenur eineneinzigenMeypunkt beisteuern).

Abbildung 6.27 zeigt die komplette ausden MIRA 2-Messungernnvertierte ClO-
Zeitreihe im Vergleid zu ModellredinungendesKarlsruhe Simulation Model of the
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Middle Atmosphere,kurz KASIMA (sieheaud [21]). Dieseskombiniert Daten des
ECMWF mit einem prognostistien Modell. Eine detaillierte Besdireibung ist in
Kouker et al. [22] gegelen.

Sawvohl Modell als auch Messungzeigendeutlich die tageszeitlihe Variation des
unteren CIO-Maximums, die von der PhotolysedesCIO-Dimers herruhrt (sieheGlei-
chung 2.15), wobei die MIRA 2-MessungennsbesondereEnde Marz die Tendenzzu
eherhdherenMischungs\erhaltnissenzeigen.Die Ursachendafur konnten in denUn-
sicherheiten der invertierten Pro le begriindetliegen. Eine weitere Erklarung ware
die begrenzteModellaufiosungvon KASIMA von 5,6 , wodurch kleinskalige E ekte
wie Leewellen, die zu einer zusatzliden Chloraktivierung fihren kénnen, unberic-
sichtigt bleiben ([50]). Der gréyereHoherbereid, Uber densich die unteren Maxima
ausden MIRA 2-Messungererstredken, beruht auf der begrenztenHoéhenaufésung,
die durch Messungemit Millimeterwellenradiometernerreicht werdenkann.

Nebendertageszeitlitien Variation desunteren Maximumsfallt auch einesdwa-
chere Variation auf, die sich Uber mehrereTageerstrekt. Sonvohl Modell als auch
Messungweisenbesondershohe ClIO-Mischungs\erhéltnissezwisdhen den Tagen72
bis 75 und um den Tag 80 auf. Abbildung 6.25 zeigt, day die potertielle Vorticity
uber Ny-Alesund an diesenTagen tiberdurchsdnittlic h hohe Werte annahm. Der
Meyort befand sich an diesenTagenalsotief im polaren Vortex, was diesehdheren
ClO-Werte erklart. DieseErgebnissededen sich auch gut mit denenvon Ra alski
et al. ([40]), der fur dieseZeitraume ebenfalls besondershohe ClIO-Werte fand.

Die Messungervon MIRA 2 kdnnenallerdingsnicht den schwadcerenTagesgang
desoberen Maximums, der von der Photolyse von Chlornitrat nad Gleichung 2.7
herrihrt, klar auflosen,der bei KASIMA redt gut zu sehenist.

Wie sthon erwdhnt waren am 24. und 25. Marz die tropospharistien Bedin-
gungenfir ClO-Messungenzu ungunstig, weshalb an diesenTagen Ozon an der
274GHz-Linie gemessemwurde. Die Abbildungen 6.28(a) und 6.28(b) zeigendie
von MIRA 2 gemessenerPro le im Vergleith zu Messungendes RAM des IUP.
Leider fanden an diesenTagen keine Ozonsondenaufstiegéiber Ny-Alesund statt,
weshalbin diesenAbbildungen zeitlich moglichst nahegelegen®zonsondenaufstiege
mit abgebildetsind. Alle Messungerzeigeneine gute Ubereinstimnung, wobei zu
beaditen ist, day die sehrgute Hohenaufésung der Ozonsondervon den Millime-
terwellenmessungemicht erreidit wird. Auyerdem sdeinen die Pro le des RAM
starker regularisiert zu sein, weswegensie glatter als die MIRA 2-Pro le sind und
deshalbdie etwas geringerwerdendenMischungs\erhéltnissezwisden 25 und 30km
nicht auflésen.
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Abb. 6.28: Am 24.(a) und 25. (b) Marz 1997von MIRA 2 und RAM in Ny-Alesund ge-
messeneOzonpro le. Zum Vergleidh sind noch die Ergebnissezweier Ozon-
sondenaufstiegdiber Ny-Alesund eingezeibnet

6.3 Die Meykampagne 1998 in Kiruna

Die Meykampagneder MIRA-Grupp e im Winter 1997/1998fand wie auch die bei-
den darauffolgendenwiederim IRF in Kiruna statt. Der Meybetrieb dauerte vom
26. Januar bis zum 3. April. DieserWinter war ein eherwarmer mit recht sdwa-
chem polaren Vortex, wie den Abbildungen 6.1 und 6.2 zu etnehmeniist. Es gab
jedoch vier kurze Phasenim Dezenber, Januar und Februar, in denendie minimale
Temperatur im Vortex unter die Grenztemperatur fur die Bildung von PSCsvon
195K gefallenist. Sokonnten auch wahrend der MIRA-Meykampagneam 23. und
26.Januar savie am 13. und 15. Februar PSCsiber Kiruna beobattet werden. Wie
Abbildung 6.29 zeigt, lagen die Temperaturen auf der 475K-Isentropen &che tber
Kiruna an den beiden zuletzt genanrien Tagenoberhalb der Grenztemperatur zur
Bildung von PSCs,und auch Daten desNCEP deutendarauf hin, day esan diesen
Tageneigerlich zu warm fur PSCswar. Day esdennach zur Bildung von PSCs
kam, kann durch Leewellen erklart werden, die zu einer lokalen Abkuhlung unter
die Grenztemperatur fihren kénnen. Daflr spricht aud, day die PSCsan diesen
Tagensehrlokal und nur schwach auftraten.

Bei dieserKampagnewurde aufgrund nicht immer fir CIO-Messungengeeigne-
ter trop osphéristier Bedingungenhau g Ozon an einer der beidenstérksten Linien
gemessen. Die verbliebenen Liicken wurden wenn moglich mit Ozonpro len aus

-Messungeroder in seltenenFallen, wenn keine andere Ozonmessungur Ver-
fugung stand, mit Ozonpro len aus CIO-Messungenaufgefillt. Die so erhaltene
Zeitreihe wird in Abbildung 6.30 mit MessungendesFTIR (siehedazu aud [12)
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Abb. 6.29: Potentielle Vorticity und Temperatur auf der 475K-Isentropen &che
Uber Kiruna wahrend der Meykampagne1998 (ECMWEF-Daten)

und Modellredhinungenvon KASIMA verglichen. Zunadst fallt auf, day dasFTIR
die niedrigsten Mischungs\erhéltnisseftr Ozon erhalt, wahrend MIRA 2 fast immer
die groyten Werte miyt (man beadite die untersciedliche Skalierung der Farbpa-
letten). Die Modellrechnungenvon KASIMA liegenungeféahrin der Mitte zwisden
den beiden Meyreihen. Woher die systematistien Abweichungen zwisthen MIRA 2
und FTIR, die immerhin ca. 30% betragen, herriihren, konnte noch nicht geklart
werden. Durch systematisbe Fehler konnenbestenfallsca. 10 bis 15% Abweidhung
in den MIRA 2-Pro len erklart werden (siehe dazu Abscnitt 6.1.1). Der Fehler
der FTIR-Pro le betragt nach Hase ([12]) etwa 10%. Eine mogliche Ursade fir
die noch verbleibende Di erenze kdnnte eine Dejustage des Elevationsspiegelsm
Periskop von MIRA 2 gewesensein,wodurch die gemesseneBpektren systematist
skaliert werden. Auch durch Stehwellen verursatite E ekte kdnnennicht ganzaus-
gestlossenwerden,jedoch ersdieint esziemlich unwahrsdeinlich, day diesesid in
fast allen Hohensabichten gleichermayenauswirken.

Abgesehenvon diesensystematisbien Abweichungen laufen die Meyergebnisse
jedoch weitestgehendparallel. Deutlich lassensich in den Zeitreihen die Phasen,
in denenKiruna innerhalb despolaren Vortex lag, von denen,in denenKiruna au-
yerhalb desPolarwirbelslag, unterscheiden (siehedazu aud [21]): Insbesonderam
Zeitraum zwisden Tag 63 und Tag 70 ndet manim Hoéherbereidhh um 35km hohe
Ozorwerte, weil in dieserZeit Kiruna weit auyerhalb desVortex lag (man beadite
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Abb. 6.31: Vergleih der Ozonpro le vom 27. Méarz 1998 mit den
Daten einesOzonsondenaufstieges

die niedrigenWerte der potentiellen Vorticity in Abbildung 6.29) und deshalbLuft-
massenaus mittleren Breiten Gber dem Meyort zu liegenkamen. Diesesind durch
die Brewer-Dobson-Zirkulation, die ozonreidie Luftmassenaus der tropischen Stra-
tosphéarein hohereBreiten transportiert, in der mittleren Stratosphare mit Ozon
angereitiert. In Phasen,in denender Polarwirbel Uber Kiruna lag, z.B. zwisthen
Tag 47 und 55, nden sidch in der gleichen Hohe deutlich niedrigere Werte, was auf
das diabatische Absinken und die Isolation der Luftmasseninnerhalb des Vortex
zurldkzufiihrenist.

Am 20.und 27.Marz 1998fandenOzonsondenaufstiegéber Kiruna statt. Leider
hatte die Ozonsondevom 20. Méarz einen Defekt und lieferte oberhalb von etwa
20km keine sinnvollen Daten mehr. Die Sondevom 27. Méarz war erfolgreiter
und lieferte bis knapp 30km Daten. Abbildung 6.31 zeigt deren Ergebnisseim
Vergleidh mit den Meyergebnisservon MIRA 2 und FTIR. Wie man sieht, sind die
Sondendatenim groyenund ganzensonvohl mit den MIRA 2- als auch den FTIR-
Daten vertraglich, sieit man einmal vom oberstenBereich ab, in demdie Ozonsonde
sogar noch héhere Ozonmistungs\erhaltnisse liefert als MIRA 2. Ein Grund fir
die in diesemHoherbereid zunehmendeDiskrepanzdes FTIR-Prols zu den von
MIRA 2 und der OzonsondegemesseneRro len kdnnte die hier schon abnehmende
Sensitivitdt des FTIR aufgrund der Dopplerverbreiterung der Spektrallinien sein.
Insgesan layt sich aber keine Entscheidung fir oder gegendie eine oder andere
Messungtre en.
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Abb. 6.32: -Messungenvom 6. und 23. Februar 1998. Die in (a) gezeigtenSpek-
tren sind noch nicht um stehendeWellen korrigiert. Abbildung (b) zeigt
die daraus mit der Optimal Estimation Methode invertierten Spektren

Wie sdhon erwahnt, warenfur CIO aufgrund ungiinstigerWitterungsverhéltnisse
keine durchgehendenMessungemmdglich. Dennoch konnte an einigen TagenEnde
Januar bis Anfang Februar Chloraktivierung beobattet werden. Der maximal ge-
messenélNert fand sich am 31. Januar mit ca. 1,6ppbv in einer Hohe von knapp
20km.

Bei dieserMeykampagnewar esauc erstmals moglidh, -Messungennner-
halb und auyerhalbdesPolarwirbels miteinander zu vergleithen. Abbildung 6.32(a)
zeigt Spektren, die am 6. und 23. Februar 1998gemessenvurden. Ein Vergleid mit
Abbildung 6.29zeigt, day sich Kiruna am 6. Februar auyerhalbund am 23. Februar
innerhalb despolaren Vortex befand. Dadurch lassensich die Untersdiiede in den
gemessenerspektren erklaren: Innerhalb des Vortex kommt es zum diabatischen
Absinken von Luftmassen, wodurch auch als inerter Tracer in tiefere Atmo-
sphérenshichten transportiert wird und damit die -Signatur im gemessenen
Spektrum immer breiter und sdlieylich praktisch ununterscheidbar vom trop ospha-
rischen Sockel wird. Die invertierten Pro le in Abbildung 6.32(b) zeigendann auch
diesenE ekt: Im Vergleith zum Pro| vom 6. Februarist dasPro| vom 23. Febru-
ar deutlich abgesunlken. Allerdings sind Spektren, bei denen sthon derart weit
abgesunkn ist, sthwierig auszwverten, da kaum noch eine Signatur im gemessenen
Spektrum vorhandenist und esdeshalbein sehrscledtes Signal-zu Rausdwerhalt-
nis hat. Demenspredend zeigensich auch leicht Artefakte im invertierten Pro |,
wie z.B. der Ubersdwinger in den Bereich negativer Volumenmistungswerhéltnisse
und die unrealistisd niedrigenVolumenmistungs\erhaltnisseunterhalb einerHéhe
von 15km bei dem -Pro | vom 23. Februar.
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Abb. 6.33: Potertielle Vorticity und Temperatur auf der 475K-Isentropen ache
Uber Kiruna wahrend der Meykampagne1999 (ECMWF-Daten)

6.4 Die Meykampagne 1999 in Kiruna

Der fur einen auyenstehenderBeobaditer auffalligste Untersdiied dieser Kampa-
gne zu friheren war, day das Radiometer mit einem neuen Periskop ausgestattet
wurde, mit dem nun nicht nur der Elevationswinkel verstellt werden konnte, son-
dern auch der Azimutwinkel, um evtl. vorhandenelokale Inhomogenitaten messen
zu konnen ([2]). Bei dieserKampagne wurden allerdings nur erste Testmessungen
bei verstelltem Azimut durchgefihrt.

Der Winter 1998/1999war auyergevdhnlich warm und hatte einennur schwacd
ausgepragtenpolaren Vortex, wie die Abbildungen 6.1 und 6.2 zeigen. Die mi-
nimale Temperatur nordlich einer geographishen Breite von 40 N auf der 475K-
Isertropen &che sank nur fur eine kurze PhaseEnde Novenmber/Anfang Dezenber
und in der ersten Februarhélfte unter 195K, d.h. eswar nur selten mit PSCsund
damit verbundengeringerChloraktivierung zu rechnen. In Abbildung 6.33sind die
Verhaltnissefir die Dauer der Kampagneauf der 475K-Isentropen ache tber Kiru-
na gezeigt. Es werdenaud hier die sehrniedrigen Werte der potentiellen Vorticity
und die dauerhaft hohen Temperaturen oberhalb der Bildungstemperatur von PSCs
deutlich.

Aufgrund ungunstigerWitterungsbedingungenund geratetetinisther Sdwierig-
keiten konnten auf dieserKampagnenicht an jedem Tag auswertbare Spektren ge-



86 6 Die Meykampagnen1996bis 2000

w > o
3 o o

w
o

n !
o

—

]

Volumenmischungsverhaltnis [ppmv]
N
()]

5 e W Na e -
1ok | T VMR | -
05 I 1 1 M 1 M 1 M 1 M

55 60 65 70 75 80 85 90

Tag des Jahres 1999

Abb. 6.34: Vergleidh der gemessenerVolumenmistiungs\erhaltnisse von Ozon auf
der 475K-Isentrop en &che mit der potenrtiellen Vorticity bei 475K Uber
Kiruna wahrend der Meykampagne1999

messenwerden. Ein Vergleid der von MIRA 2 gemesseneivolumenmistiungs\er-
haltnissevon Ozon mit der potentiellen Vorticity auf der 475K-Isentropen ache ist
in Abbildung 6.34 zu sehen.

Bei ungestorter Ozondhemieware zu erwarten, day sich innerhalb desVortex in
dieserH6he durch dasdiabatische Absinken deutlich mehr Ozonbe ndet als auyer-
halb. Bei gestorter Ozondhemie mit Ozonabbaukdnnendie Werte allerdings inner-
halb desVortex deutlich unter die auyerhalbdesVortex abfallen. Wie jedoch sdon
erwadhnt war der Winter 1998/1999sehr warm und hatte nur einen sdiwad aus-
gepragtenVortex, weshalbsicd in den Meyergebnisserkeine klare Struktur ergibt.
Wahrend der gesanten Meykampagnebefand sich Kiruna auyerhalb des polaren
Vortex und die beobatteten Variationenim Volumenmistungs\erhéltnis von Ozon
durften deshalbauf dynamisde Transportprozesseund nicht auf chemisd bedingte
Ozonzerstérungzuruckzufuhren sein (vergleide hierzu auch Abschnitt 6.5.4).

Die durchgefuhrten ClIO-Messungenzeigten keinerlei Anzeidchen fur Chlorakti-
vierung, wie exemplarist: die Abbildung 6.35(a) zeigt. Zumindest im CIO-Pro |
vom 25. Februar sollte sich sonstein unteres Maximum bei etwa 20km Hohe nden,
da dieseMessungiiber die Mittagszeit erfolgte. Aber auch im Prol vom 9. Méarz,
das am Abend gemessemwurde, sollte bei Chloraktivierung noch ein Rest CIO in
20km Hohe zu nden sein. Auch dieseErgebnissesind konsistert mit den sdon
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Abb. 6.35: Im Februar und Marz 1999 in Kiruna gemesseneProle von CIO (a)
und (b). Aufgrund des scwach ausgepragtenVortex ist keine
Chloraktivierung und kein -Verlust zu verzeidinen

ernvé@hnten meteorologishen BedingungendesWinters 1998/1999und insbesondere
desZeitraums dieserMeykampagneuber Kiruna.

In Abbildung 6.35(b) sind die Ergebnisseder -Messungerdargestellt. Ein
Vergleich mit den Daten der potertiellen Vorticity und der Temperatur auf der
475K-Isentropen &che (Abbildung 6.33) layt aud hier keine Systematik erkennen.
Zumindest nden sich aber keine deutlichen Anzeichen fur -Verluste durch
Bildung von PSCsund ansdlieyendeSedimemation (Abschnitt 2.3.2),wasebenfalls
auf die hohenTemperaturen in diesemWinter zuridckzufihren ist.

6.5 Die Meykampagne 1999/2000 in Kiruna

Die Meykampagneder MIRA-Grupp e im Winter 1999/2000fand im Rahmen des
Third European Stratospheric Experimert on Ozone2000(THESEO 2000) erneut
in Kiruna statt. Im Vordergrund von THESEO 2000 stand die Untersudwung des
Ozorverlustesim Winter und Fruhjahr in polarenund mittleren Breiten und daraus
folgendeineVerbesserungler Vorhersageder zukiinftigen Entwicklung desOzonab-
baus in der Stratosphare. Weiterhin wurden audh Erkenrtnisse tiber den Ein uy
der globalenKlimaanderung auf die Entwicklung der Ozonsdicht erho t.
Gleichzeitig zu THESEO 2000fand auch dasvon der NASA initiilerte SAGE 111

OzonelLoss and Validation Experimert (SOLVE) statt und es gab eine engeKo-
operation zwisden den beiden Kampagnen. Insgesam war die THESEO 2000/
SOLVE-Kampagne die bis dahin groyte Meykampagnezur Erforschung der chemi-
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Abb. 6.36: Potertielle Vorticity und Temperatur auf der 475K-Isentropen ache
Uber Kiruna wahrend der Meykampagne1999/2000 (ECMWF-Daten)

sden und dynamisten Prozessan der unteren arktischen Stratosphare. Beteiligt
waren boden-, ugzeug- und ballongestitzte Meygeratein Kombination mit Mo-
dellredinungen und insgesarh mehr als 350 Wissensbaftler aus der Europaisdien
Union, Kanada, Island, Japan, Norwegen, Polen, Ruyland, der Scweiz und den
Vereinigten Staaten von Amerika.

Der Winter 1999/2000war einer der kaltestenin der unteren Stratosphéareseit
1964/65, als die Datenaufzeitinung an der freien Universitat Berlin begann, und
zeidnete sich durch einenstarken Polarwirbel aus (siehedie Abbildungen 6.1 und
6.2). Die minimalen Temperaturen nordlich 40 N lagen erstmals Mitte Novenber
unterhalb der Sthwellertemperatur von 195K fir die Bildung TypI-PSCsund stie-
generst im Méarz wieder Uber dieseTemperatur. An einigen Tagenim Dezenber
und Januar sanken die Temperaturen sogarunter 187K und es kdnnte somit zur
Bildung von PSCsvom Typ |l gelommensein.

Einen Uberblick Giber die potertielle Vorticity und die Temperatur auf der 475K-
Isertropen &che Uber Kiruna fir den Zeitraum der Meykampagnegibt Abbildung
6.36. Man erkennt, day Kiruna im Januar bis Anfang Februar und in der ersten
Marzhélfte fast standig unter dem Polarwirbel lag. In dieserZeit gab esaud einige
Tage,an denendie Grenztemgeratur fur die Bildung von Typ I-PSCsuntersdritten
wurde. Wahrend der Ubrigen Zeit lag Kiruna ertweder in Vortexrandlage oder
auyerhalb desVortex.
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Insgesan lieferte MIRA 2 von Ende Novenber 1999bis Anfang April 2000, mit
einer Unterbrechung von Mitte Dezenber bis Mitte Januar, auswertbare Daten.
Bei dieser Kampagne wurde erstmals versutit, pro Tag mindestenseine Messung
einesjeden Spurengaseslurchzufihren, um komplette Zeitreihen aller von MIRA 2
erfaybarenKonstituenten zu erhalten. Im folgendenwird zur bessereribersidt die
Kampagnein drei Phasenunterteilt, wobei sich dieseEinteilung an der Anwesenheit
der DC-8 der NASA in Kiruna orientiert.

6.5.1 Phase 1: Bildung des polaren Vortex (Nov ember/De-
zember 1999)

In Phasel von THESEO 2000wurden die Prozessen der Stratosphareim friihen
Winter, wenn sich durch die Abkihlung und das Absinken der Luftmassenlangsam
der Polarwirbel aufbaut, untersudit. Abbildung 6.37 zeigt eine Karte mit den PV-
Werten auf der Nordhalbkugel vom 10. Dezenber 1999 (ECMWEF-Daten). Gut zu
erkennenist der friithe Polarwirbel mit noch recht niedrigen Werten der potertiellen
Vorticity von maximal 40 bis

| 10 Dec 1999
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Abb. 6.37: Potentielle Vorticity bei 475K auf der Nordhalbkugelam 10.
Dezenber 1999 (ECMWF-Daten)
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Abb. 6.38: Potertielle Vorticity und Temperatur auf der 475K-
Isertropen &che vom 24. Novenber bis zum 16. Dezenber
1999ber Kiruna (ECMWF-Daten)

In Abbildung 6.38sind die potertielle Vorticity und die Temperatur auf der 475K
Isertropen &che fur diesenZeitraum im Novenber und Dezenber 1999gezeigt. Es
zeigensich insgesarh recht niedrige Werte der potertiellen Vorticit y, die typisch sind
fur den frihen Vortex, und die Temperaturen lagenoberhalb der Grenztemperatur
fur die Bildung von Typ I-PSCs.

Ozon

Von Ozonkonnten fur denZeitraum vom 24. November bis zum 16. Dezentber Pro le
aus Messungenan der 273,051GHz-Linie oder der schwacheren 274,4785Hz-Linie
gewonnenwerden. Die resultierendeZeitreihe ist in Abbildung 6.39gezeigt.

Es fallen zunadst die relativ niedrigenVolumenmis@iungs\erhaltnisseim Ozon-
maximum von ca. 6 ppmv bei etwa 35 bis 40km auf, die moglicherweise auf den
verminderten Zustrom ozonreider Luftmassenaus niedrigerenBreiten im sich auf-
bauendenVortex zuriidzufiihren sind. Deutlich zu sehenist auch die Zunahmeder
Ozonwerte in der mittleren und unteren Stratospharemit Ausbildung eineszweiten
Maximums bei etwa 25km HoOhe im Verlaufe dieser Phase. Dieseszweite Maxi-
mum zeigte sich aud in vielen Messungerdesauf der DC-8 stationierten Airb orne
Submillimeter Radiometer (ASUR) deslInstituts fir Umweltphysik der Universitat
Bremenin diesemZeitraum ([19]). Erklart werdenkonnte dasZustandelommendes
unteren Maximums durch das Absinken der stratospharistien Luftmassenaufgrund
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Abb. 6.39: Ozonvom 24. Novenmber bis 16. Dezenber 19990ber Kiruna

der Abkihlung, wobei zweifellosaudh anderedynamisdie und chemiste Prozesseei-
ne wichtige Rolle spielendtirften, da Uber diesenMeyzeitraum hinwegin Luftmassen
versdiedenenUrsprungs gemessenvurde, wie die variablen Werte der potentiellen
Vorticity in Abbildung 6.38zeigen.

CIO

Pro le von CIO konnten fur den Zeitraum vom 29. November bis zum 15. Dezenter
mit Ausnahmedes1., 2. und 10. Dezenbers aus den Messungennvertiert werden.
In Abbildung 6.40 ist die Zeitreihe zu sehen, die aus Messungenjeweils um die
Mittagszeit zusammengesetzist.

Es ndet sich dasMaximum zwisten 35und 40km, jedoch fehlt dasfiir Chlorak-
tivierung typische zweite Maximum in der unteren Stratosphare(bei dem sdwadcen
unteren Maximum am Tag 344 durfte essich hochstwahrsdeinlich um ein auswer-
tungsbedingtesArtefakt handeln). Die nicht vorhandeneChloraktivierung layt sich
mit der zu dieser Zeit noch nicht allzu weit fortgesdirittenen Bildung und Vor-
konditionierung desPolarwirbels und dem fehlendenSonnenlidit in der Polarnadt
erklaren.
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Abb. 6.40: CIO um die Mittagszeit vom 30. November bis 15. Dezenber
1999ber Kiruna

Von konnte fur denZeitraum vom 5. bis zum 16. Dezenber mit Ausnahmedes
6. Dezenber eineZeitreihe ausgemessenerlthenpro len zusammengestelltverden,
die in Abbildung 6.41gezeigtist.

Man ndet dasMaximum der -Konzertration in einerH6hevon etwa 23km
mit Werten bis ca. 12ppbv. Diesehohe -Konzerration ist auf die Reaktion
von mit , die beide bei den katalytischen Reaktionen 2.4 auftreten, bei
beginnenderPolarnat zuridkzufihren:

(6.6)

Vergleidit man die Maximalwerte von mit den Werten der potertiellen Vor-
ticity diesesZeitraums auf der 475K-Isentropen (Abbildung 6.38), dann zeigt sich,
day sich an Tagenmit besondershoher potertieller Vorticity aud die héchsten Vo-
lumenmisdiungs\erhaltnissevon nden (Tag 344,348und 349). Dies erklart
sich dadurch, day die Luftmassenan diesenTageneher aus dem sich langsamfor-
mierendenPolarwirbel stammenund sowenigerdem Licht der Sonneund der damit
verbundenenPhotolyse ausgesetztvaren.
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Abb. 6.41: vom 5. bis 16. Dezenber 1999 uber Kiruna

Erfolgreiche -Messungerkonnten vom 7. bis 16. Dezeniber mit Ausnahmedes9.
Dezenbersdurchgefuhrt werden. Die darausresultierendeZeitreiheist in Abbildung
6.42 zu sehen.

Wie der Vergleithh mit spéteren Messungenzeigenwird, ist das Absinken der
Luftmassenerst in der Anfangsphaseund noch nicht so weit fortgesdiritten wie
Mitte und Ende des Winters. Eine ausgepragteKorrelation zu den Werten der
potertiellen Vorticity diesesZeitraums auf der 475K-Isentropen (Abbildung 6.38)
ist nicht zu erkennen.

6.5.2 Phase 2: Ozonverlust Mitte des Win ters, PSC-Unter-
suchung (Januar/F ebruar 2000)

Die Phase 2 von THESEO 2000 diente der Messungder Ozorverluste Mitte des
Winters und der Untersuchung von PSCs. Es hatte sich bis zu diesemZeitraum ein
starker Polarwirbel gebildet, wasexemplarist fur den28. Januar in Abbildung 6.43
deutlich zu sehenist. Im Wirb el werden Maximalwerte der potentiellen Vorticity
von Uber erreidht, begrenztwird der Wirb el von einemBand mit
einemsehrsteilen Gradierten, in dem der Polarnaditjet die Luftmassenim Inneren



94 6 Die Meykampagnen1996bis 2000

Hoéhe [km]
[Awdd] swa

341 342 343 344 345 346 347 348 349 350
Tag des Jahres 1999

Abb. 6.42: vom 7. bis 16. Dezenber 1999 Uber Kiruna

desVortex von denenauyerhalbtrennt. Man erkenrt ebenfalls, day die Isolinie mit
einer potertiellen Vorticity von , die hdu g als Rand desVortex
de niert wird, sich genauin diesemBereith desgroyten Gradienten be ndet.

Abbildung 6.44zeigt die potertielle Vorticity und die Temperatur auf der 475K-
Isertropen &che fur den Zeitraum vom 12. Januar bis zum 8. Februar 2000. In
dieserPhaselag Kiruna fast andauernd mit Ausnahmeder Tage um den 16. und
25. Januar savie den 8. Februar unter dem Polarwirbel und die Temperaturenlagen
wahrend dieserZeitrdume unterhalb der Bildungstemperatur fir Typ I-PSCs.

Ozon

Von Ozon konnte taglich vom 12. Januar bis zum 9. Februar mindestensein Spek-
trum gemessenind ausgevertet werden. Abbildung 6.45zeigt die ausden Ergebnis-
senzusammengesetztgeitreine. Das Maximum der Volumenmistiungswerhaltnisse
ndet sich nun im Vergleid zu den Ergebnissenaus Phasel (Abbildung 6.39) bei
etwas niedrigerenH6henund in der unteren Stratosphareum die 20km ergelen sich
hohereVolumenmistiungs\erhaltnisse. Beideslayt sich mit dem weiteren Absinken
der Luftmassenim nun starken Polarwirbel erklaren.
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Abb. 6.43: Potertielle Vorticity bei 475K auf der Nordhalbkugel am 28.
Januar 2000 (ECMWEF-Daten)

Clo

Messungervon CIO konnten taglich zwischendem18.und 31. Januar mit Ausnahme
des30. Januar fur mehrereStundendurchgefihrt werden. Es wurde versudit, insbe-
sonderetber die Mittagszeit, wenn fur dasuntere Maximum von CIO die hochsten
Werte erwartet wurden, auswertbare CIO-Spektren zu messen.Die aus den Ergeb-
nissenzusammengesetzi&eitreihe ist in Abbildung 6.46 zu sehen. Wéahrend der
graushattierten Zeiten war das Radiometerentweder fir die Messungder anderen
Spurengasesingestelltoder eskonnten wie z.B. am 30. Januar wegender schlechten
Witterungsbedingungenkeine CIO-Messungerdurchgefuhrt werden.

Deutlich zu erkennenist der Tagesgangdes unteren Maximums aufgrund der
Photolyse des CIO-Dimers nach Sonnenaufgangind desdaran anstlieyendenka-
talytischen Ozonabbaus(siehedie Gleichungen 2.13 bis 2.15). Bei Vergleid dieser
Zeitreihemit der 1997in Ny-Alesund gemessene(bbildung 6.27)fallt auf, day das
untere Maximum nur fur deutlich kiirzereZeit am Tagesichtbar ist. Diesist bedingt
durch dieim Januar kiirzereTageslangdei diesenMessunger(die CIO-Zeitreihevon
Ny-Alesund wurde im Marz gemessen)Der maximal erreichte Wert ndet sich am
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Abb. 6.44: Potertielle Vorticity und Temperatur auf der 475K-
Isertropen &che vom 12. Januar bis zum 8. Februar 2000
Uber Kiruna

21.Januar mit etwa 1,4ppbv, wasflr einenderart kalten Winter mit starkem Polar-

wirbel Gberrastiend wenig ist. Es wurde ndmlich erwartet, day der Gesantigehalt

an Chlor in der Stratosphare bis zum Jahr 2000 auf Uber 4ppbv angestiegenist

und dann langsamwiederabnimmt ([4]). Unter den gegelenenBedingungensollten

deshalbsehrhohe Werte an CIO zu nden sein, aber ein Vergleithh mit den Ergeb-
nissendes ebenfalls sehr kalten Winters 1995/1996,in dem von MIRA 2 deutlich

tber 2ppbv CIO gemessenvurden (Abbildung 6.12), zeigt, day dies nicht der Fall

ist. Uber die genauenUrsaden hierfiir kann an dieser Stelle nur spekuliert wer-

den: In Fragekommeneinezu dieserJahreszeitnoch zu geringeSonneneinstrahlung
oder ein hoher Gehalt an , wodurch sich ein Groyteil des verfiigbarenChlors

im Resenwirgas Chlornitrat be nden kénnte. Gegenletztere Vermutung spretien

allerdings Messungerdesebenfallsam IRF in Kiruna betriebenenInfrarotspektro-

meters, das einen Anstieg des Saulengehaltesson Chlornitrat erst am 31. Januar

detektierte ([11], [3]).

Es ist auffallig, day sich am 25. und 26. Januar kein unteres Maximum von
Chlormonaxid ndet. Ein Vergleidy mit den Werten der potertiellen Vorticity in
Abbildung 6.44zeigt, day Kiruna an diesenbeidenTagenauyerhalbdesPolarwirbels
lag und die Messungerdeshalbin LuftmassenausniedrigerenBreiten ohnereaktives
Chlor hinein erfolgten.
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Abb. 6.47: vom 13. Januar bis 3. Februar 2000 uber Kiruna
Messungenvon erfolgten auyer am 15., 17. und 29. Januar savie dem 1.

Februar taglich vom 13. Januar bis zum 3. Februar. Abbildung 6.47 zeigt die aus
deninvertierten Pro len zusammengesetzt&eitreihe.

Auffallig sind zunadst die immer noch hohenMaximalwerte von von bis
zu 12ppbv zu Beginn und am Ende dieserPhase,als Kiruna unter dem Polarwir-
bel lag, wie ein Blick auf Abbildung 6.44 verrat. In der Mitte diesesZeitraums
sind jedoch deutlich geringereMaximalwerte zu verzeit©inen. Zum einenliegt dies
daran, day Kiruna am 16., 25. und 26. Januar auyerhalb des Polarwirbels lag und
damit in -armere Luftmassenaus niedrigeren Breiten gemessemwurde. Sehr
interessam sind audh die ZeitrAume vom 18. bis zum 24. und vom 27. bis zum 28.
Januar, als Kiruna wiederinnerhalb despolarenVortex lag und trotzdem Maximal-
werte fur von teilweiseunter 8 ppbv gemessenvurden. Wahrend dieserZeit
unterschritt die Temperatur auf der 475K-Isentropen &che tber Kiruna standig die
Grenztemperatur fur die Bildung von TypI-PSCs und eswurden tatsachlich sehr
viele PSCsuber Kiruna beobadtet, die, zeitweisedenganzenTag tber, einenGroy-
teil desHimmelsbede&ten. Die hier beobadteten -Verluste sind demnad als
Ubergangvon gasférmigem in die PSC-Partikel, d.h. der Bildung einer aus
Wasser Stwefel-und Salpetersaurebestehenderternaren Losungbzw. der Bildung
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Abb. 6.48: vom 12. Januar bis 3. Februar 2000 tiber Kiruna

von NAT, zu deuten. Insgesam betragt der Verlust durch die Bildung von PSC-
Partik eln etwa 5ppbv. Anzeichen fur -Verlust durch Denitri zierung in dieser
Phasekonnenkeinegefundenwerden,da gegenEnde Januar, als die Temperatur auf
der 475K-Isentropen ache wieder tiber 195K stieg, die -Maximalwerte durch
das Verdampfender PSC-Partikel wieder auf ca. 12ppbv anstiegen. Der Versatz
um einenTag zwisden dem Anstieg von und der Temperatur kdnnte darauf
zurudkzufihren sein, day die -Messungvom 30. Januar erst recht spat am
Tag zwisten 18.00und 20.00Uhr erfolgte und somit sdhon Luftmassenmit héherer
Temperatur Kiruna erreicht haben konnten.

Messungenvon erfolgten zwisthen dem 12. Januar und dem 3. Februar mit
Ausnahmedes28. und 30. Januars savie desl. Februarstaglich und die gewonnenen
Ergebnisseergelen die in Abbildung 6.48 dargestellteZeitreihe.

Sehr deutlich zeidnen sich die Perioden ab, in denen Kiruna auyerhalb des
Polarwirbelslag (die Tageum den 16. Januar und in abgesbwadter Form der 25.
und 26. Januar). Auch der Vergleidth mit den Ergebnissenaus Phasel (Abbildung
6.42) zeigt, day gleiche Mischungs\erhaltnissevon innerhalb desPolarwirbels
in deutlich niedrigerenHOhen zu nden sind, was erneut die Absinkbewegungim
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Abb. 6.49: Potertielle Vorticity bei 475K auf der Nordhalbkugel am 10.
Marz 2000 (ECMWF-Daten)

starken polaren Vortex desWinters 1999/2000dokumertiert.

6.5.3 Phase 3. Spatwinterlic her Ozonverlust, Aufbrec hen des
polaren Vortex (Februar bis April 2000)

In Phase3 von THESEO 2000 sollten die versdiedenenProzesseém spaten Win-
ter, insbesondereder Ozonabbauund dasAufbrechen despolarenVortex untersudt
werden. Ein Blick auf Abbildung 6.49,in der eine Karte der potentiellen Vorticity
auf der Nordhalbkugel vom 10. Marz 2000 zu sehenist, zeigt jedoch, day von ei-
nem Aufbrechen des Polarwirbels zu dieser Zeit noch keine Rede sein konnte. So
wurden tber Nordskandinavien lokal begrenztnoch Werte Uber
der potentiellen Vorticity erreidit. Allerdings ist der Polarwirbel insgesar nicht
Uber dem Pol zertriert, was eine Folge der Ausbildung von planetaren Wellen auf-
grund der orographistien Gegelenheitenin der Arktis ist und keine ungewbhnliche
Erscheinung darstellt. In der Tat I6ste sich der Polarwirbel erstim April auf.
Abbildung 6.50 zeigt die potentielle Vorticity und Temperatur auf der 475K-
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Abb. 6.50: Potentielle Vorticity und Temperatur auf der 475K-
Isertropen &che vom 09. Februar bis 04. April 2000 Uber
Kiruna

Isertropen &che Uber Kiruna fur den Zeitraum vom 9. Februar bis 4. April 2000.
Wahrend Kiruna zwisden Tag 40 und Tag 55 standig wediselnd mal innerhalb
und mal auyerhalb des Polarwirbels lag, war die Situation in den darauffolgenden
Wochen redit stabil: Zwischen Tag 56 und Tag 72 sind andauernd hohe Werte
der potertiellen Vorticity zu verzeidinen, Kiruna lag in dieserZeit also unter dem
Polarwirbel. An einigenTagenin der ersten Hélfte diesesZeitraums el die Tem-
peratur auf der 475K-Isentropen unterhalb 195K, esbestand also die Mdglichkeit
zur Bildung von PSCsvom Typl. Nad einer kurzen Ubergangsphasdag Kiruna
dann ab Tag 76 auyerhalb des Polarwirbel und geriet dann ab Tag 92 wieder in
Vortexrandlage.

Ozon

Von Ozon konnte wahrend der gesanten Phase 3 mindestensein Spektrum tag-
lich gemesserund ausgevertet werden. Insgesam konnte so eine kontinuierliche
Zeitreihe vom 9. Februar bis zum 4. April aus den invertierten Héhenpro len zu-
sammengesetziverden,die sich direkt an die Zeitreihe ausPhase2 ansdlieyt (siehe
Abbildung 6.45). Das Ergebnisist in Abbildung 6.51gezeigt.

Die maximalen Volumenmistiungs\erhaltnisse zeigennun im Vergleidh zu den
ersten beiden Phasen eine sehr starke Variabilitat zwisden Werten von um die
4,5ppmv bis zu Uber 8ppmv. Vergleidit man dieseErgebnissemit der potentiellen
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Abb. 6.51: Ozonvom 9. Februar bis 4. April 2000 uber Kiruna

Vorticity bei 475K fur diesenZeitraum (Abbildung 6.50), so zeigt sich wieder eine
Antik orrelation, wie sieston bei den Ergebnisserder Meykampagnel998in Kiruna

gefundenwurde: Hohe Werte der potentiellen Vorticity gehenmit niedrigen Maxi-

malwerten desVolumenmistiungs\erhéltnis von Ozoneinherund umgelehrt. Diese
Antik orrelation layt sich wieder erklaren mit dem Absinken und der Isolation der
Luftmasseninnerhalb despolaren VVortex und der Messungvon in der mittleren bis
oberen Stratosphéare ozonreiteren Luftmassen aus niedrigeren Breiten an Tagen,
als Kiruna auyerhalb desPolarwirbelslag.

Interessan ist audch ein Blick auf die Volumenmistwungs\erhéltnissebei etwa 20
km an Tagen,als Kiruna innerhalb desPolarwirbel lag. Im Vergleid zu den Werten
ausPhase2 (Abbildung 6.45)von etwa 3,5ppmv nden sich nun im Mittel nur noch
etwa 2 ppmv, waseinenstarken Hinweisauf chemisd verursaditen Ozonabbaugibt.
Genauerwird hieraufin Kapitel 6.5.4 eingegangen.

Clo

Aufgrund unginstiger Witterungsverhéltnisse konnten in Phase 3 nur an einigen
Tagen Messungenvon CIO durchgefuhrt und ausgevertet werden. In Abbildung
6.52(a) ist exemplarist der gemessendagesgangvon CIO vom 11. Marz gezeigt.
Sehrdeutlich sielt man die tageszeitlidie Variation desunteren Maximums aufgrund
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Abb. 6.52: ClIO-Messungenin Phase3. In (a) ist der Tagesgangrom 11. Mérz darge-
stellt, (b) zeigtdie an deneinzelnenTagenum die Mittagszeit gemessenen
Volumenmistungswerhaltnissedesunteren Maximums (gefillite Quadra-
te). Am 14. und 15. Marz (Tag 74 und 75) konnten keine Anzeichen
fur Chloraktivierung gefundenwerden, was durch die o enen Kreise bei
Oppbv symbolisiert wird. Mit eingezeibnet sind die gestatzten Gesan-
fehler

der Photolyse des CIO-Dimers (siehe Gleichung 2.13). Aufgrund der nun héher
stehendenSonneist das untere Maximum aud uber einen langeren Zeitraum zu
beobaditen als noch in Phase?2 (vgl. Abbildung 6.46). Die leichte tageszeitlihie
Variation desoberenMaximums aufgrund der Photolysevon Chlornitrat (Gleichung
2.7) um die Mittagszeit ist ebenfalls angedeutet.

Abbildung 6.52(b) zeigt die an den einzelnenTagengemessenemaximalen Vo-
lumenmistungs\erhaltnissein der unteren Stratosphare. Wahrend aller Messungen
befandsich Kiruna unter dem Polarwirbel und eszeigt sich an den Tagen65 bis 71
ein unteres CIO-Maximum, weldhes jedoch in der Regel sdwadher ist als an den
Tagenwahrend Phase 2, als Kiruna unter dem Vortex lag (vgl. Abbildung 6.46).
An den Tagen74 und 75 dann wurde sogar tiberhaupt keine Chloraktivierung be-
obaditet, wasin Abbildung 6.52(b) durch die o enen Kreise bei 0ppbv symbolisiert
ist. DiesegeringerenClO-Werte in der unteren Stratospharekoénnten durch die zu
dieserZeit durch die Photolysevon wieder hGherenWerte von und die
dadurch begunstigteBildung von Chlornitrat verursatt wordensein. DieseVermu-
tung wird aud von Messungerdesam IRF in Kiruna betriebeneninfrarotspektro-
meters gestutzt, weldhes beispielsveise am 28. Januar far Saulengehaltevon

und fur von gemesseimat.
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Abb. 6.53: vom 1. bis 16. Marz 2000 uber Kiruna

Am 5. Mérz hingegenbetrug der Saulengehaltvon ,

wahrend gleichzeitig der Wert fur auf angestiegen
ist ([3]).
In Phase3 erfolgten taglich -Messungervom 1. bis zum 16. Marz, mit Aus-

nahmevom 5., 6., 11. und 13. Marz. Die ausdeninvertierten Hohenpro len zusam-
mengesetzteZeitreihe ist in Abbildung 6.53 gezeigt.

Die maximalenVolumenmistungs\erhéltnissebetragennur noch zwisden5 und
8ppbv, obwohl Kiruna zu dieser Zeit fast immer innerhalb des Polarwirbels lag
und die Temperaturen meistensoberhalb der Bildungstemperatur fir PSCsvom
Typl lag. Sdilieyt man die Bildung von PSCsdurch Leewellene ekte aus,solassen
sich dieseniedrigeren Werte flr zum einen durch Denitri zierung erklaren,
die durch vorherige Bildung von PSCsin friheren kélteren Phasenund daraufhin
erfolgte Sedimemation der PSC-Partikel verursatt wurde. Ein weiterer Prozey,der
zu dieserZeit aufgrund der nun erhdéhten Sonneneinstrahlunginewichtige Rolle fur
den Abbau von spielt, ist die Photolyse:

(6.7)



6.5 Die Meykampagne1999/2000in Kiruna 105

Hoéhe [km]
[Aawdd] Jwn

62 64 66 68 70 72 74
Tag des Jahres 2000
Abb. 6.54: vom 2. bis 14. Marz 2000 uber Kiruna
Das dabei frei werdende kann dann mit CIO unter Bildung von Chlornitrat

weiterreagieren.Die zu dieserZeit gemessenen. T. versdwindend geringenWerte

von CIO im Vergleid zu denenausPhase2 sind ein starker Hinweis, day zumindest
ein Teil der -Verluste auf dieseReaktion zurtidkzufiihren sind. Diesdedkt sich

audch mit den Messungerdesinfrarotspektrometersin Kiruna, die im vorhergehen-
den Abschnitt vorgestellt wurden, namlich day im Marz ein deutlicher Anstieg der

Saulengehaltevon und im Vergleid zu MessungenEnde Januar zu

verzeitinen war.

Messungenvon erfolgten in Phase3 am 2., 4., 7. bis 9., 12. und 14. Méarz.
Die aus diesenMessungeninvertierten Pro le sind als Zeitreihe in Abbildung 6.54
dargestellt.

Kiruna befand sich an all diesenMeytageninnerhalb des Polarwirbels, wie ein
Vergleich mit Abbildung 6.50 zeigt. Erwartungsgemaybe ndet sich das in
deutlich niedrigerenHBhenals noch in Phasel (Abbildung 6.42), wassich wiederum
auf die Absinkbewegung der Luftmasseninnerhalb des Polarwirbels zurtidkfihren
layt.
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Abb. 6.55: Ozon und potertielle Vorticity Uber Kiruna auf der 475K-
Isertropen &che im Winter 1999/2000. FuUr Ozon ist zusatzlich
noch die Uber zehn Tage gemittelte Kurv e eingezeibnet

6.5.4 Ozonabbau im Win ter 1999/2000

Es ist instruktiv, die in den einzelnenPhasengemessene®zonwerte zu einer ein-
zigen Zeitreihe zusammenzufasseuand die Werte auf der 475K-Isentropen ache zu
vergleihen. Das Ergebnisist in Abbildung 6.55 dargestellt.

Am deutlichsten sind die Zusammenhéngebei Betrachtung des zehn-Tage-
Mittels zu erkennen: Im Dezenber steigt dasVolumenmistiungs\erhéltnis zunadst
an, was auf das Absinken im sich formierendenpolaren Vortex zurickzufihren ist,
bei dem ozonreitere Luft ausgroyerenHohen herabtransportiert wird. Im Januar,
als Kiruna innerhalb des Polarwirbels lag, sind in etwa gleichbleibend hohe Ozon-
werte zu verzeitinen. Anfang Februar dann sdhlieyt sich eine Phasean, in der sich
Kiruna auyerhalbdesPolarwirbelsoderin Vortexrandlagebefand. Von Ende Febru-
ar bis Mitte Marz folgt dann jedoch ein Zeitraum, in dem Kiruna andauerndunter
dem Polarwirbel lag. Vergleithit man die nun erreichten Ozorwerte mit denenvom
Januar, stellt man fest, day diesevon etwa 3,2ppmv auf nur noch um die 2 ppmv
zurudkgegangensind, was einem Verlust von ca. 1,2ppmv oder fast 40% enspréa-
che. Zusammenmit der gemesseneiChloraktivierung ist dies ein starker Hinweis
auf katalytischen Ozonabbaunad den Gleichungen2.13bis 2.16im kalten Winter
1999/2000.
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Abb. 6.56: Messungan der Ozon-Doppellinie bei 279,485GHz und 279,892GHz. In
(@) ist ein am 6. Marz 2000 gemessenespektrum abgebildet. In (b)
das daraus invertierte Hohenpro | im Vergleidh mit Ozonmessungeran
anderenLinien vom gleichen Tag

6.5.5 Messungen von Ozon an der Dopp ellinie oberhalb
279 GHz

Bei der Kampagne1999/2000wurde erstmalssystematist versudit, ausden inver-
tierten Ozonpro len Saulengehaltezu bestimmen,da dieshau g den Vergleidh mit
anderenMessungervereinfadit. Es stellte sich jedoch heraus,day die sobestimmten
Saulengehalten der Regelzu groye Werte aufwiesen. Der Verdadit lag nahe, day
langperiodische Baselinee ekte die Ursade sein konnten, da ein maygeblither Bei-
trag zum Saulengehaltvon Ozon ausH6henunterhalb 20km kommt, einemHd6hen-
bereit also,wo derartige BaselineartefakteeinengroyenEin uy auf dasInversions-
ergebnishaben. Eine LésungdesProblemskonnte eine Messungan zwei Ozonlinien
gleichzeitig darstellen,da esdann unwahrsdeinlich ist, day ein Baselineartefaktsich
auf beide Ozonsignaturenin gleicher Art und Weiseauswirkt. Am auyerenRand
desvon MIRA 2 erfaytenFrequenztereits be nden sich tatsachlich zwei benatbar-
te Ozonlinien ausreitiender Starke bei 279,4855Hz und 279,8925Hz, die bei einer
Messunggleichzeitig detektiert werdenkdnnen. Ab Phase3 wurden zu Testzwedken
regelmayigMessungeran dieserDoppellinie vorgenommen.

Abbildung 6.56(a) zeigt ein am 6. Marz 2000 unter 90 Elevation gemessenes
Spektrum dieserDoppellinie. Die Intensitat dieserSpektrallinien ist deutlich gerin-
ger als die der 274,4785Hz- oder gar der 273,051GHz-Ozonlinie (sieheauch Abbil-
dung4.5), jedoch wird dieserNadteil unter Umstédndenvon der sdhon besprahenen
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geringerenEmp ndlic hkeit gegefiiber Baselinee ekten aufgewngen. In Abbildung
6.56(b) ist dasausdieserMessunginvertierte Hohenpro | im Vergleid zu Ozonmes-
sungen,die am gleichen Tag, aber an anderenLinien gemessemwurden, dargestellt?
Deutlich zu sehenist insbesonderean dem bei 274,4785Hz gemessenerdhenpro-
[, dayunterhalb 20km héhereVolumenmistiungs\erhaltnisseinvertiert werden,die
wahrsdeinlich von der Baselineverursadit werden. Dies madt sich natirlich gra-
vierendin demausdenPro len abgeleitetenSaulengehaltbemerkbar: Soerhalt man
fur die Ozonmessungan der Doppellinie einen Wert von ,

fur die Messungbei 273,051GHz und fur die Messungbei
274,4785Hz gar . Das schon erwéhnte FTIR, dasebenfalls
am IRF in diesemZeitraum Messungerdurchfuhrte, erhielt fir den5. und 7. Marz

bzw. ([11], [3]), was zeigt, day der

an der Ozon-Doppelline gemessen&Vert vertrauenswirdigerals die beidenanderen
ersdeint. Inwieweit jedoch Messungenan dieser Doppellinie dazu dienen kdnnen,
Saulengehaltezu bestimmenum damit den Vergleidhy mit anderenMeygeratenzu
erleichtern, missenweitere Testsauf zukinftigen Kampagnenzeigen.

2Fir die in den Abbildungen 6.51 und 6.55 gezeigtenMeyreihen sind die Messungenan der
Ozon-Doppellinie schon benutzt worden.
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Kapitel 7

Zusammenfassung und Ausblic k

Die passive bodengebundeneMillimeterwellenradiometrie stellt eine e zien te Me-

thode zur kontinuierlichen Erfassung stratosphéaristier Spurengasedar. Die von

Rotationstibergangenherriihrenden Signaturen werden dabei spektral so hoch auf-

geldst, day die Druckverbreiterung ausgevertet werden kann. Ein nicht zu unter-

sthatzender Vorteil gegefiiber anderen Meymethaden ist hierbei, day Messungen
unabhangigvom Vorhandenseinexterner Strahlungsquellenwie beispielsveise der

Sonnedurchgefiihrt werdenkdénnenund der Meybetrieb auch bei bewblktem Him-

mel noch in gewissenUmfang aufredit erhalten werdenkann.

Das bei Beginn der Arbeit zur Auswertung der gemessenepektren sdion vor-
handeneaber kaum in der Praxis erprobte Programmpalet war bereitsin der Lage,
durch Stehwellen bedingte Artefakte bei der Auswertung der Spektren zu bertdk-
sichtigen. Unklar war hingegen,auf welche Weisedie dazu benétigten Perioden der
Stehwellen am bestenzu bestimmenseien. Die in dieserArb eit durchgefihrten Un-
tersuchungenergaben, day mit einer diskreten Fouriertransformation desDi erenz-
spektrums einer Vorwartsredinung und des gemessenerspektrums die gesubten
Perioden sehrgenaubestimnt werdenkdnnen.

Weiterhin sollten die gemessenei®pektren vor der Integration um den Ein uy
der Troposphéarekorrigiert werden. Statt der weit verbreiteten Korrektur mit Hilfe
einesZweistichtenmodells fand in dieserArbeit ein Mehrsdichtenmodell Verwen-
dung, das bei Tests mit syrthetischen Daten dem einfadhen Zweistichtenmodell
leicht Uberlegenist. In seinerurspringlichen Fassungberiidsichtigte das Tropo-
spharenlorrekturprogramm jedoch nicht den Ein uy des Seiterband Iters auf den
trop ospharistien Sockel, wasin einer leichten Krimmung der Baselinein denresul-
tierenden Spektren und damit in fehlerhaften Inversionsergebnisseim Hoherberei-
chen unterhalb 20km resultierte. Es wurde deshalbeine Methode entwickelt, wie
die Filtercharakteristik desSeiterband Iters bei der Tropospharenkorrektur bertick-
sichtigt werden kann und Tests mit syrnthetischen Daten ergabken eine drastisthe
Reduzierungder von der Filtercharakteristik verursaditen Fehler.
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Die Leistungsfahigleit der so erweiterten Auswertealgorithmen konnte bei der
Auswertung der auf den Meykampagnenin den Wintern 1995/1996bis 1999/2000
gesammelterDaten unter Beweis gestellt werden. Dabei wurden die auf den einzel-
nen Kampagnengemadten Erfahrungenfur Verbesserungerbei den darauffolgen-
denMeykampagnengerutzt, waszu einersukzessien Verbesserungler Meystrategie
und desgesammelterDatenmaterialsfuhrte.

Bei der Meykampagneim Winter 1995/1996in Kiruna wurdenim Zeitraum vom
10. Februarbis zum 4. April Spektren santlichervon MIRA 2 erfaybarenSpurengase
gemessenund ausgewertet. Es zeigte sich, day sich sowvohl die Tikhonov-Phillips-
Regularisierungals aud die Optimal Estimation Methode zur Inversionder gemes-
senenSpektren eignet, wobei auf denfolgendenKampagnender Optimal Estimation
Methode der Vorzug gegelen wurde, da hier dasinvertierte Pro| in den Hoherbe-
reichen, in denendas Radiometernicht sensitivist, starker mit dem a priori-Pro |
gewidtitet werdenkann. Weiterhin wurde exemplarist fur jedesSpurengasine Feh-
leranalysedurchgefiihrt. Fur die gemessene®zonpro le ergabsich soeinevertikale
Auflésungvon bis zu 7km und eine Unsicherheit im invertierten Pro| von minde-
stenslppmv. In deninvertierten CIO-Pro len zeigtesich eine zeitweisesehr starke
Chloraktivierung mit tiber 2ppbv CIO in einerHoheum 20km in guter Ubereinstim-
mung mit den Ergebnissenanderer Meygeréte. Die erreichbare vertikale Aufldsung
in deninvertierten Pro len betragt bis zu 10km bei einemFehlerin denVolumenmi-
schungs\erhaltnissenvon mindestens0,5ppbv. Fir die Spurengase und
ergalen sich vertikale Auflosungenvon jeweils bis zu 12km bei einer Unsicherheit
von mindestens50 bzw. 1 ppbv.

Die Meykampagneim Winter 1996/1997in Ny-Alesund war eine internationa-
le Vergleib'smeylampagneunter Beteiligung von insgesar vier bodengestitzten
ClO-Radiometern. Beim Vergleid mittels einer Skalierungsmethale wurden Abwei-
chungen zwisden den untersdiedlichen Geraten von bis zu 40% gefunden,deren
Ursadien noch nicht endgultig geklart werden konnten. Aus den Messungenvon
MIRA 2 konnte eine kontinuierliche Zeitreihe fir CIO vom 11. bis 29. Marz mit ei-
ner Unterbrechung vom 24. bis 25. Marz invertiert werden. Deutlich zeigte sich die
tageszeitlihe Variation desClO-Maximums bei 20km mit Maximalwerten bis etwa
1,8ppbv. Ein Vergleid mit Modellrechnungenvon KASIMA ergabeineim Rahmen
der begrenztenAuflésungrelativ gute Ubereinstimmung, ebensoein Vergleidh von
Ozonmessungewon MIRA 2, dem Radiometer der Universitat Bremenund einem
Ozonsondenaufstieg.

Aus der Meykampagneim Winter 1997/1998in Kiruna konnte eine kontinuier-
liche Zeitreihe aus Ozonhohenpro lenfir den Zeitraum vom 26. Januar bis zum 3.
April gewonnenwerden. Es zeigte sich eine Korrelation zwisthhen den maximalen
Ozonmistungs\erhaltnissenund der potertiellen Vorticity, was sich auf die groy-
raumige Absinkbewegung und Isolation der Luftmasseninnerhalb des Vortex zu-
rackfiihren layt. Beim Vergleid mit Ergebnisserdesvom IMK am IRF betriebenen
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Infrarotspektrometers(FTIR) ergalen sich Abweichungenvon etwa 30%, wahrend
Modellrethinungen mit KASIMA etwa in der Mitte zwisdhen den Messungenvon
MIRA 2 und dem FTIR lagen. Ein Vergleith mit den ErgebnisseneinesOzonson-
denaufstiegsbrachte keine Erkenrtnisse Uber die Ursadien der in den Messungen
vorhandenenAbweichungen, da die Ergebnissebeider Meyverfahren mit denendes
Sondenaufstiegyertraglich sind.

Auf dieserKampagnekonnte erstmalsder inerte Tracer innerhalb und au-
yerhalb des polaren Vortex gemesserwerden. Es zeigte sich, day das invertierte
Hoéhenpro | innerhalb desVortex im Vergleid zu dem auyerhalb gemesseneo-
henpro | deutlich abgesunkn war, was bedeutet, day anhand von -Messungen
Rucksdlusseauf die Dynamik in der Stratospharegezogenwverdenkdnnen.

Der Winter 1998/1999zeichnete sich durch einensehrsdwaden Vortex ausund
die Stratospharewar demensprechend warm. Infolgedesserkonnten in den Messun-
genvon MIRA 2 keinerleiAnzeidhenfir Chloraktivierung und chemist verursaditen
Ozonabbaugefundenwerden. Ebensogaben die gemessenen -Pro le keinerlei
Hinweis auf stérkere Verluste durch die Bildung von PSCsund ansdilieyende Se-
dimenrtation, was wiederum auf die vergleitisweisehohen Temperaturen in diesem
Winter zurtikgefuhrt werdenkann.

Die Meykampagne1999/2000in Kiruna war eingebundenin die bis dahin groyte
internationale arktische Meykampagne, THESEO 2000/SOLVE. Durch eine verbes-
serteMeystrategiekonnten nahezukontin uierliche Zeitreihenvon Hohenpro len aller
von MIRA 2 detektierbaren Spurengasegewonnenwerden.

Fur Ozonzeigtesich im November/Dezenmber 1999zunédst ein Maximum ober-
halb 35km mit relativ niedrigen Mischungs\erhéaltnissen,ein zweites Maximum un-
terhalb von 30km Hoheund ein Ansteigender Mischungs\erhaltnisseauf der 475K-
Isertropen &che. DieseBeobaditungen konnten auf die Absinkbewegungund Iso-
lation der Luftmasseninnerhalb desfrihen Vortex, moglicherweise aber auch auf
kompliziertere dynamiste Prozessezuriidkzufihren sein. Im Januar/F ebruar 2000
dann fand sich das Ozonmaxinum unterhalb 35km, was in der voransdireitenden
Absinkbewegung im polaren Vortex seine Ursade haben dirfte. Auf der 475K-
Isertropen &che fanden sich nun mit die hochsten Volumenmistiungswerhaltnisse
fur Ozon Uber den ganzenWinter, was typisc ist fur dieseJahreszeitunter un-
gestorten chemisten Verhaltnissen. Im Februar bis April ergab sich dann wie im
Winter 1997/1998einedeutliche Korrelation der maximalenVolumenmistungs\er-
haltnisse mit der potentiellen Vorticity auf der 475K-Isentropen ache. Die Volu-
menmistungs\erhéltnissevon Ozon auf der 475K-Isentrop en zeigteninnerhalb des
Vortex nun deutlich geringereWerte als noch im Januar, was ein starker Hinweis
auf chemist bedingten Ozonabbauist. Die Verluste betrugen zeitweiseiiber 40%.

In den gemessenelClO-Pro len konnte im November/Dezenber 1999 nur ein
ClO-Maximum oberhalb 35km Hohe gefundenwerden. Dies layt sich auf das zu
dieserJahreszeitfehlende Sonnenlitit und auch auf die noch nicht allzu weit vor-



112 7 Zusammenfassungind Ausblick

angeshtrittene Vorkonditionierung des Polarwirbels zuridcfihren. Im Januar 2000
zeigtesich dann dasfur Chloraktivierung typische zweite CIO-Maximum unterhalb

20km Hohemit seinerstarkentageszeitlitien Variation. Die Maximalwerte im unte-

ren Maximum betrugenbis 1,4ppbv. Im Marz konnten vereinzelteCIO-Messungen
durchgefiihrt werden. Die invertierten Pro le zeigtenim allgemeinengeringereVolu-

menmistiungs\erhaltnisseim unteren Maximum im Vergleidhh zum Januar oder gar

keine Chloraktivierung, was einenerstenHinweis darauf gibt, day Chlormonaid zu

dieserZeit schon langsamwiederin seinenReserwirgasengebundenwurde.

Far fandensid in denim November/Dezenber 1999gemesseneRro len
mit bis zu 12ppbv redht hohe Volumenmistungs\erhaltnisse unterhalb 25km Ho-
he. Diesist eine Folgeder fehlendenSonneneinstrahlungenseitsdesPolarkreiseszu
dieserJahreszeit,wodurch viele Gasein ihren Reserwirgasengebundensind und da-
durch u. a. gebildetwird. Ende Januar dann fandensich beim Auftreten von
PSCsdeutlich geringereVolumenmistungs\erhaltnisse von , da diesesSpu-
rengaszusammenmit Wasserund ScwefelsdurePSC-Partik el gebildet hatte. Noch
geringereVolumenmistiungs\erhaltnissewurden im Marz gefunden,was sich zum
einenmit einer Denitri zierung der unteren Stratosphareerklaren lieye, zum ande-
ren aber aud durch Photolyseaufgrund der nun zunehmenderSonneneinstrahlung.
Das dabei freigesetzte kann dann zusammenmit Chlormonaxid Chlornitrat
bilden, was die zu dieserZeit niedrigen Werte fir Chlormonaxid erklarenwirde.

In dengemessenen -Prolen zeigtesich Gber den Winter hinweg das Absin-
ken innerhalb desPolarwirbels und gleichzeitig deutlich héhereVolumenmistiungs-
verhaltnissein den Zeitrdumen, in denenKiruna auyerhalb des Polarwirbels lag.
Dies dokumertiert erneut die Moglichkeit von Studien der Dynamik der unteren
Stratosphareanhand diesesinerten Tracers.

Auf zukilnftigen Kampagnensoll weiter untersucit werden, inwieweit Messun-
gen an der Ozon-Doppellinie oberhalb 279GHz die Méglichkeit bieten, Saulenge-
halte von Ozon zu bestimmenum damit Vergleihhe mit Messungenanderer Gerate
zu erleicdhtern. Weiterhin sollenMessungenn Absorptionsgeometriegegendie Son-
ne durchgefihrt werden, wodurch unter gewissenUmstéanden ein deutlich hdherer
Kontrast in den gemessenetspektren erzielt werden sollte ([2]), was die Messung
von sthwadheren Signaturenaud unter unginstigerentrop ospharistien Bedingun-
genermdglidhien wirde. Der Aufbau einesRadiometersmit SIS-Mistertedinologie
wird das Signal-zu Rausdwverhaltnis drastisth verbessernund stellt somit eine her-
vorragendeMoglichkeit dar, die zeitliche Auflésungin den gemesseneiZeitreihen
erheblid zu verbessernbzw. audh kurze Perioden mit guiinstigen Witterungsbedin-
gungen zur Messungstwader Signaturen wie CIO zu nutzen. Auyerdem wird
aufgrund der wachsendenDatenmengeneine starkere Automatisierung der Auswer-
teverfahrenangestrebt.

Auch in Zukunft werdenVergleithe der Hohenpro le aller von MIRA 2 erfaybaren
Spurengasenit anderenMeyinstrumerten, insbesonderemit demvom IMK in Kiru-
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na betriebenenFTIR, durchgefihrt. Die invertierten Hohenpro le stehenebenfalls
zur Validierung von Modellrechnungen mit KASIMA zur Verfligung, wobei hierftr
zunadist einmal die ausgedehten Zeitreihen der Meykampagne1999/2000heran-
gezogenwerden. Des weiterenist geplart, die von MIRA 2 gesammeltenDaten in
Zukunft aud zur Satellitenvalidierung einzusetzen.

Insgesam hat sich die bodengebundendVillimeterwellenradiometrieals geeigne
te und aud vergleithsweisepreiswerte Meymethade zur Gewinrung kontinuierlicher
Zeitreihen einiger fur die Ozonthemie wichtiger Spurengaseerwiesen. Da die Mes-
sungenvom trop ospharistien Gestiehenbeeirtrdchtigt werden, muy auf einenge-
eignetenMeystandort mit niedrigemtrop ospharistien Wasserdampfgehalgeattet
werden. Kiruna und Ny-Alesund erwiesensich jedoch auf den bisherigenMeykam-
pagnenals sehr geeigneteStandorte fur die bodengebundeMillimeterwellenradio-
metrie, was die in dieserArb eit vorgestelltenErgebnisseeindrudkswll belegen.
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Anhang A

Potentielle Temperatur und
potentielle Vorticit y

Die potertielle Temperatur ist die Temperatur, die ein Luftpaket mit den Zu-
standsgréyen und annehmenwirde, wennman man estro ckenadiabatis@ (isen-
trop) und damit reversibel auf einenDruck von hPa = 1000mbar bringen
wurde. Sie beredinet sidh gemay

mit und  denspezi schen Warmekapazitaten bei konstartem Druck bzw. kon-
stantem Volumenund  der Gastkonstarten. Fir trockeneLuft hat der Exponert
ungefahrden Wert 0,286. Die potertielle Temperatur bleibt bei isertropen Prozes-
senerhalten, weswegenFlachen gleicher potentieller Temperatur Isertropen achen
sind. Luftpakete, die keine Warme mit der Umgebungaustaustien, bewegensich
deshalbauf diesenlsertropen achen, wodurch die Bestireibung der Bewegungvon
Luftmassenbei Kenntnis dieserlsertropen achen von einemdreidimensionalenauf
ein zweidimensionalesProblem reduziert wird.

Eine weitere wichtige Erhaltungsgroyebei isertropen und reibungsfreienStro-
mungenist die Potentielle Vorticity oder potertielle Wirb elstarke, die sich wie
folgt berednet:

Die relative Vorticity  besdireibt die zweidimensionaleRotation der Luftmassen
innerhalb der Strémung auf der Isertropen ache mit konstartem , und sind
die zonalenund meridionalenWindkomponerten und die Erdbestleunigung. Der
Coriolisparameter verknipft die Corioliskraft mit der Gestwindigkeit in
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der Horizontalebene gemay und ergibt sich zu . ist hier
die Winkelgesbwindigkeit der Erde und die geographishe Breite. Als polarer
Vortex wird auf der 475K-Isentropen ache hau g die Regioninnerhalb der Isolinie
der potentiellen Vorticity von de niert.
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Symbolverzeichnis

Absorptionskoe zien t bei der Frequenz , (3.2)
Absorptionskoe zient der -ten Hohensbicht, S. 30

Absorptionskoe zien t eines Molekils mit den Energiezustanden
und ,S.12

Halbwertsbreite einer dopplererbreiterten Linie, S. 14
Halbwertsbreite einer druckverbreiterten Linie, (3.6)
Gewinns@wankungen, S. 22

Dicke der -ten Hohensabicht, S. 30

erreichbare Auflésungin der Helligkeitstemperatur, (4.1)
Emissivitat bei der Frequenz , (3.2)
temperaturabhangigerDruckverbreiterungsfaktor, S. 14
LagrangerMultiplik ator, Regularisierungsparameter,(5.12)

Regularisierungsparameteftr die einzelnenSpurengases. 37

Dipolmatrixelement fir den Ubergangvom Zustand  zum Zu-
stand , S.12

Frequenz,S. 12

Frequenzender spektralen Stitzstellen der gemesseneispektren,
S.39

Frequenzeinesbeim Ubergangvom Energiezustand ~ zum Ener-
giezustand  emittierten Photons, (3.1)
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Frequenzdes bei einem Rotationsiibergang emittierten Photons,
S.11

Winkelgesbwindigkeit der Erde, S. 121
geographishe Breite, S. 121

Phasenlageder stehendenWelle im Spektrum, S. 39
Dichte, S.5

mittlere Stoyzeit, (3.6)

Opazitat der Atmospharevom Boden bis zur Hohe bei der Fre-
quenz , (3.9)

Opazitat der -ten Hohensbicht, S. 44

Opazitat der Troposphare, (5.30)

potentielle Temperatur, S. 120

Elevationswinkel, S. 17

relative Vorticity, S. 120

Vektor mit den Meyfehlern, S. 35

Stérung in der Hohensbicht , (5.20)
Airmass-Faktor, S.17

Amplitude der stehendenWelle im Spektrum, S. 39

-und  -Anteil der Amplitude der stehendenWelle im Spek-
trum, S. 39

Rotationskonstarte, S. 10
spektrale Bandbreite, (4.1)
Plandkfunktion, (3.3)
Lichtgestwindigkeit, (3.3)

spezi sche Warmekapazitaten bei konstatem Druck bzw. konstan-
ter Temperatur, S. 120
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Synmbolverzeidinis

Volumenmistungswerhaltnis der -ten Hohensabicht, S. 29
Volumenmistungswerhaltnis der Molekulsorte , S. 13

Energie der Zustdnde mit Drehimpulsquartenzahl  bzw. ,
S.11

Energieder Zustdnde und , (3.1)
Coriolisparameter,S. 120

Linienform, S. 13

Corioliskraft, S. 120

Formfunktion der Dopplerverbreiterung, S. 13
Formfunktion der Druckverbreiterung, (3.5)

Filtercharakteristik desSeiterband Iters im Signal-und Spiegelsei-
tenband, S. 45

Voigtfunktion, S. 15

Gesantigewinn desRadiometersystemss. 22
Erdbesdleunigung, S. 5

Entartungsgrad desEnergiezustandes , S.12

Skalenhohe, (2.3)

Hohe,S.5

Placksdes Wirkungsquartum; Js, (3.1)
Photon der Energie , S.7

obererRand desbetrachteten Hoherbereids der Atmosphére,S. 16
Tragheitsmomen desMolekdls, S. 10

Strahlungsirtensitat bei der Frequenz , (3.7)
Hintergrundstrahlung bei der Frequenz , S. 16

Tragheitsmomerte der Haupttragheitsadsen,S. 11



Synbolverzeitinis 125

Drehimpulsquarnenzahl, S. 10
Tikhonov-Phillips-Funktional, (5.12)
Wellenzahlder stehendenWelle im Spektrum, S. 39
Boltzmannkonstarte, JIK, (3.3)
Quantenzahlenfir prolate und oblate Rotoren, S. 12
Resonatorlange, (4.2)

molare Masse,S. 5

Exponert der Temperaturabhangigleit der Linienstarke, S. 55
Molekilmasse S. 13

Anzahldichte der Molekiile, S. 12

Anzahl der Molekulsorte , S.13

Anzahldichte der Molekiilsorte , S. 13

Periode einer stehendenWelle, (4.2)

Druck, S.5

Empféangerausgangsleistungei Messungauf die warme bzw. kalte
Eichlast oder auf dasinteressierendévieyobjekt, S. 22

potertielle Vorticity, S. 120
ZustandssummeS. 12

Erdradius, (3.10)

Gaslonstarte; J/ Kmol, S.5
Linienstéarke, S. 55

Temperatur, S. 5

Helligkeitstemperatur bei der Frequenz , S. 18

Helligkeitstemperatur eines Scwarzkorpers der thermodynami-
sthen Temperatur , S.44
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Synmbolverzeidinis

Helligkeitstemperatur eines Stwarzkérpers der thermodynami-
schen Temperatur , (5.30)

Temperatur der warmen bzw. kalten Eichlast, S. 22
thermodynamisde Temperatur der -ten H6hensabicht, S. 29
thermodynamisde Temperatur der Troposphare, (5.30)
Helligkeitstemperatur der zu messenderStrahlung, (4.1)
Helligkeitstemperatur der warmen bzw. kalten Eichlast, S. 22
Helligkeitstemperatur desMeyobjekts , S. 22

am Boden gemesseneélelligkeitstemperatur, (5.30)

Helligkeitstemperatur der am Bodengemessene8pektren weit weg
von den Linienzertren starker Signaturen, S. 43

Helligkeitstemperaturen der Hohensabichten , S.44

Beitrag der -ten Hohensabicht zu der am Boden meybarenHellig-
keitstemperatur, S. 29

Helligkeitstemperatur desstratospharistien Signalsim Signal-und
Spiegelseiteband, S. 45

Helligkeitstemperatur desstratospharisdien Signals, (5.30)

Helligkeitstemperatur des Untergrunds im Signal- und Spiegelsei-
tenband, S. 45

Integrationszeit, (4.1)

Empfangerrausbtemperatur, (4.1)

zonaleund meridionale Windkomponerten, S. 120
Volumen, S. 12

Gestwindigkeit der Luftmassenin der Horizontalebene, S. 120
von der Molekullsorte eingenommene¥olumen, S. 13

in nitesimal kurzesWegstiu& erntlang desSehstrahls,S. 17

neutraler Stoypartner, S. 7
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Katalysator, (2.5)
Sensitivitatsfunktion fur die Temperatur, (5.2)
Sensitivitatsfunktion fir das Volumenmiséwungswerhaltnis, (5.3)

Plandksdes Wirkungsquartum; Js,
S.11

ertspricht , (5.8)

Aus und zusammengesetztdakobimatrix, (5.6)
Transponierte der Matrix , (5.9)

Inverseder Matrix , S.32

Jakobimatrizen, (5.5)

Vektor mit einemmit Standardpro len vorwarts geretineten Spek-
trum, (5.5)

Matrix mit den Neberbedingungenan die Lésung bei Tikhonov-
Phillips-Regularisierung, (5.10)

Vektor mit den gemessenespektralen Intensitaten, (5.5)

Matrix zur Gewictung desDatenvektors , S.34
gestortesHohenpro |, (5.20)

regularisiertesHohenpro |, (5.12)

regularisierteHohenpro le der versdiedenenKonstituenten, (5.28)

Vektoren mit den H6henpro len von Temperatur bzw. Volumenmi-
sdungs\erhéltnis in der Atmosphare, (5.5)

Vektoren mit den Startpro len von Temperatur bzw. Volumenmi-
schungs\erhéltnis in der Atmosphére, (5.5)

Lésungder Optimal Estimation Methode, (5.18)
gestortesgemesseneSpektrum, (5.21)
Datenvektor, (5.8)

Einheitsmatrix, S. 33
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Synmbolverzeidinis

Nullmatrix, S.38
Nullvektor, S. 33
Auflésungsmatrix, (5.22)

Hilfsvektor fur die Formulierung der Neberbedingung bei der
Tikhonov-Phillips-Regularisierung, (5.10)

Mittel- oder Erwartungswert desVektors , (5.15)

Erweiterte Matrizen mit den Neberbedingungen fur Tikhonov-
Phillips-Regularisierungbei simultaner InversionmehrererSpuren-
gase,S. 38

Erweiterte Hilfsvektoren fur Tikhonov-Phillips-Regularisierungbei
simultaner InversionmehrererSpurengases. 38

Fehlerkovarianzmatrix, S. 36

a priori-K ovarianzmatrix, (5.16)
Kovarianzmatrix desMeyfehlers,S. 35
verallgemeinertelnverseder Matrix , (5.9)

regularisierte verallgemeinertelnverse, (5.14)



Verzeichnis der Abklrzungen

A OS Akusto-Optisches Spektrometer

ASUR Airb orne Submillimeter Radiometer

CLI ConstrainedLinear Inversion

CRL Communications Researb Laboratories

DSB Double Side Band

ECMWF EuropeanCertre for Medium-RangeWeather Forecasts
FCKW s Fluor-Chlor-Kohlenvassersto e

FFT Fast Fourier Transform

FTIR Fourier Transform Infrared Spectrometer

GSFC Goddard SpaceFlight Certer

HF Hochfrequenz

HITRAN High Resolution TransmissionMolecular Absorption Database
IMK Institut fr Meteorologieund Klimaforschung

IRF Institutet for Rymdfysik

IUP Institut fur Umweltphysik

JPL Jet Propulsion Laboratory

KASIMA  Karlsruhe Simulation Model of the Middle Atmosphere
LNA Low NoiseAmpli er

LO Lokaloszillator
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LSB Lower Sideband

MIRA Millimeterwellenradiometer

NASA National Aeronautics& SpaceAdministration

NA T Nitric Acid Trihydrate

NCEP National Ceners for Environmental Prediction
NDSC Network for the Detection of StratosphericChange
OEM Optimal Estimation Method

PLL Phase-Laked Loop

PSC Polar Stratospheric Cloud

PV Potertielle Vorticity

RAM Radiometerfor Atmospheric Measuremets
SAGE StratosphericAerosoland Gas Experimert

SAT Sulfuric Acid Trihydrate

SNR Signal-to-NoiseRatio

SOLVE SAGE Il OzoneLossand Validation Experimert
SSB SingleSideBand

SUG Strahlungsiitertragungsgleibung

STS Supercooled Ternary Solution

SUNY State University of New York at Stony Brook
THESEO Third European StratosphericExperimert on Ozone
USB Upper Sideband

VMR Volume Mixing Ratio

ZF Zwisdhenfrequenz
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