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Kurzfassung

Zahlreiche Gaseder Erdatmosphärezeigenim Millimeterwellenbereich charakteri-
stische Spektrallinien, die von thermisch angeregtenRotationsübergängenherrüh-
ren. Dasam Institut für Meteorologieund Klimaforschung desForschungszentrums
Karlsruhe und der Universität Karlsruhe entwickelte Millimeterwellenradiometer
MIRA 2 miÿt im Spektralbereich von 268 bis 280GHz die Signaturen von Ozon
(

���

), Chlormonoxid ( ���

�

), Salpetersäure( ���

�	�

) und Disticksto�o xid ( ��


�

). Die
hohe spektrale Auf lösung erlaubt es, die Druckverbreiterung auszunutzen und so
Höhenpro�le der einzelnenKonstituenten im Bereich von etwa 17 bis 55km zu ge-
winnen. Im Mittelpunkt desInteressessteht hierbei aufgrund seinerzerstörerischen
Wirkung auf OzondasChlormonoxid, dasallerdingsim hier betrachteten Spektral-
bereich nur einesehrschwache Signatur bei 278,631GHz besitzt und dessenMessung
hoheAnsprüche sowohl an dasRadiometerals auch die Auswerteverfahrenstellt.

Ziel dieserArbeit war die Weiterentwicklung der Algorithmen zur Inversionder
gemessenenSpektren und die Auswertung der auf den arktischen Meÿkampagnen
von 1996bis 2000in Kiruna, Nordschweden,und Ny-Ålesund, Spitzbergen,gesam-
melten Daten.

Zunächst wird ein Verfahrenzur e�zien ten Bestimmung der Perioden von durch
Stehwellen verursachten sinusförmigenStörungen in den Spektren vorgestellt, was
eineVoraussetzungfür derenKorrektur bei der Inversiondarstellt. Weiterhin wird
eine Methode beschrieben, die es erlaubt, bei der Korrektur der Spektren um den
störendenAnteil destroposphärischen Kontinuums die Filtercharakteristik desSei-
tenband�lters zu berücksichtigen, die andernfallsdas Inversionsergebnisin der un-
teren Stratosphäreverfälschen würde.

Anschlieÿend werden die Ergebnisseder Meÿkampagnenvorgestellt und in die
meteorologischeGesamtsituation eingeordnet.Die zum Teil kontinuierlichenZeitrei-
hen ermöglichen hierbei einenvertieften Einblick in dasstratosphärische Geschehen
über einenlängerenZeitraum. Dabei werdendie ausdenverschiedenenmeteorologi-
schen Verhältnissender einzelnenWinter resultierendenUnterschiede in der chemi-
schen Entwicklung der Stratosphäredeutlich. Einige Ergebnissewerden zusätzlich
einemVergleich mit den Resultaten andererMeÿgeräteund mit Modellrechnungen
unterzogen,wobei sich im allgemeineneinegute Übereinstimmung zeigt.
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Abstract

In version of arctic stratospheric trace gas pro�les for ozone
research from measurements of a ground based millimeter
wave radiometer

Numerousgasesof the earth's atmosphereshow characteristic spectral lines in
the millimeter wave rangedue to thermally excited rotational transitions. The mil-
limeter wave radiometerMIRA 2 hasbeendeveloped at the Institute of Meteorology
andClimate Research of the Forschungszentrum Karlsruhe and the University Karls-
ruhe and measuressignaturesof ozone(

�	�

), chlorine monoxide ( ���

�

), 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 constituents in the altitude rangefrom about 17 to 55km.
Chlorine monoxide is of particular interest due to its destructive e�ect on ozone.
Unfortunately it has only a very weak signature in the tuning rangeof 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 development of the algorithms for
inversion of the measuredspectra and the evaluation of the data measuredduring
the arctic measurement campaignsfrom 1996to 2000at Kiruna, northern Sweden,
and at Ny-Ålesund, Svalbard.

At �rst an e�cien t procedureto determinethe periods of sinusoidalundulations
in the spectra causedby standing waves is presented which is a precondition to �t
thesewithin the inversion process. Furthermore a new method is described which
enablesthe consideration of the �lter characteristics of the sideband�lter in the
correction of the spectra for the disturbing part of the tropospheric continuum.
This reduceserrors in the inverted pro�les in the lower stratosphere.

Following the results of the measurement campaignsare presented and corre-
lated to the meteorologicalsituations. The in part continuous timeseriesenablea
deeper insight into the stratosphericprocessesover longerperiods. This clari�es the
di�erences in the chemical development of the stratosphereresulting from varying
meteorologicalconditionsduring the particular winters. In addition someresultsare
comparedto resultsof other instruments and model calculationsshowing in general
a good agreement.
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Kapitel 1

Einleitung

Die Entdeckung des antarktischen Ozonlochs 1985 durch Farman et al. [8] lenkte
erstmalsdas ö�entliche Interesseauf die Bedeutung der Ozonschicht für die Flora
und Fauna der Erde. Seither wurden verstärkte Anstrengungenunternommen, die
in der Erdatmosphäreablaufendenchemischen Prozessezu verstehenund Modelle
zu entwickeln, die einePrognosezukünftiger Entwicklungen erlauben.

Der Grund für das wachsendeInteresseliegt begründet in den wichtigen Funk-
tionen, die Ozon in der Stratosphäreerfüllt. Dies ist zum einendie Absorption der
harten UV-Strahlung der Sonnemit Wellenlängenzwischen 230 und 310nm, zum
anderenerfüllt Ozon auch eine wichtige Aufgabe für den Strahlungshaushaltder
Erdatmosphäre, da durch die Absorption der solaren Strahlung das Temperatur-
pro�l der Stratosphärebestimmt wird. Ein fortschreitender Ozonabbauwürde zu
schweren Zellschädigungenbei allen der Strahlung ausgesetztenLebewesenführen.
Neben gehäuftemAuftreten von Hautkrebs beim Menschen wären auch schwerwie-
gendeVeränderungendesgesamten Ökosystemsder Erde zu befürchten.

Immer mehr rückt bei der Erforschung des Ozonabbausdie Frage in den Mit-
telpunkt, inwieweit die gestörte stratosphärische Chemie, wie sie mittlerw eile all-
jährlich im antarktischen Frühjahr beobachtet wird, auch ein mögliches Szenario
für die Arktis darstellt. Es gilt heute als gesichert, daÿ vor allem das Chlor für
den Ozonabbauin der unteren Stratosphäreverantwortlich ist. Dieseswird haupt-
sächlich durch den Menschen freigesetztund kann in Form von weitgehendinerten
Fluor-Chlor-Kohlenwassersto�en(FCKWs) bis in die Stratosphäregelangen. Dort
werden die Chlorverbindungen photochemisch aufgebrochen und das Chlor kann
auf katalytischem WegeOzon zerstören. Aufgrund der im Vergleich zur Antarktis
unterschiedlichen geographischen und meteorologischen Bedingungenauf der Nord-
hemisphäreist die mittlere Temperatur der Stratosphäre im arktischen Frühjahr
höherals im antarktischen, weshalbauf der Nordhalbkugelnoch nicht derartig hohe
Abbauraten von Ozon beobachtet wurden wie über der Antarktis.

Zur weiteren Erforschung dieserProblematik werden neben in situ-Messungen
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Fernerkundungsverfahreneingesetzt.Dieseerfolgenvon Satelliten, Flugzeugenund
Ballonenausoderbodengebunden.Für bodengebundeneMessungenbietet die Milli-
meterwellenradiometrie günstige Voraussetzungenfür zeitlich kontinuierliche Mes-
sungen,da die Atmosphäre,abgesehenvon starken Absorptionslinien und der meist
vernachlässigbar kleinen Streuung, eine relativ gute Transparenzfür Millimeter-
wellen besitzt. Weiterhin wird für die Millimeterwellenradiometrie keine externe
Strahlungsquellewie die Sonnebenötigt, was tageszeitlich unabhängigeMessungen
ermöglicht und auch für Messungenin Polargebietenwährend desWinterhalbjah-
res von entscheidenderBedeutung ist. Aus der Linienform der in den gemessenen
Spektren vorhandenenSignaturen können mit geeignetenmathematischen Metho-
denRückschlüsseauf die Höhenverteilung der stratosphärischenSpurengasegezogen
werden.

Das Ziel dieser Arbeit war die Weiterentwicklung der vorhandenenAlgorith-
men zur Inversion von Höhenpro�len aus den aufgenommenenSpektren und die
Auswertung der auf den verschiedenenMeÿkampagnenmit dem am IMK entwickel-
ten Millimeterwellenradiometer MIRA 2 gemessenenDaten. Im Mittelpunkt des
Interessesstand hierbei wegenseiner zerstörerischen Wirkung auf Ozon (O

�

) das
Chlormonoxid (ClO), das eine sehr schwache Signatur im vom Meÿsystemerfaÿ-
baren Frequenzbereich von 268 bis 280GHz besitzt. Auÿerdem wurden zahlreiche
Messungenan starken Ozonlinien durchgeführt, ergänzt durch Messungenan den
Signaturen von Disticksto�o xid (N 
 O), auch Lachgas genannt, und Salpetersäure
(HNO

�

).
In Kapitel 2 dieserArbeit wird zunächst Grundlegendeszur Erdatmosphäredar-

gestellt. Neben dem Temperatur- und Druckverlauf wird hier auch kurz auf die
Dynamik desPolarwirbels eingegangen.Weiterhin sind die natürlichen Zyklen des
Ozons und die chemischen Prozesse,die zum anthropogenenOzonabbau führen,
GegenstanddiesesKapitels.

Im 3. Kapitel wird auf die Entstehung der Spektrallinien im Millimeterwellenge-
biet und die verschiedenenFormender Linienverbreiterung eingegangen.Weiterhin
wird hier der Strahlungstransport in der Erdatmosphärebesprochen und der Begri�
der Helligkeitstemperatur erläutert.

Das 4. Kapitel beschäftigt sich mit den Grundlagen der Millimeterwellenradio-
metrie. Hier wird die FunktionsweiseeinesSuperheterodynempfängersbeschrieben
und speziell auf MIRA 2 und seineBesonderheiteneingegangen.

Die Auswertemethoden für die gemessenenSpektren sind schlieÿlich Thema von
Kapitel 5. Hierzu wird zunächst einmal auf die Linearisierungder Strahlungsüber-
tragungsgleichung eingegangen.Esfolgt einekurzeEinführung in die Theorieder In-
versionschlecht gestellterProblemeund anschlieÿendwerdendie Tikhonov-Phillips-
Regularisierungund dasVerfahrender maximalenWahrscheinlichkeit vorgestellt. In
dengemessenenSpektren treten gleichzeitig Linien verschiedenerSpeziesauf und die
Spektren sind insgesamt gestört durch stehendeWellen,die durch multiple Re�exio-
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nen im Meÿgerät verursacht werden. Die BehandlungdieserProblemeist ebenfalls
Gegenstandvon Kapitel 5. Es folgenÜberlegungenzur Korrektur der Spektren um
störendetroposphärische Ein�üsse und um die Filtercharakteristik desSeitenband-
�lters.

In Kapitel 6 werden dann die Ergebnisseder Meÿkampagnen1996bis 2000 in
Kiruna (Nordschweden) und Ny-Ålesund (Spitzbergen) präsentiert. Diesewerden,
soweit möglich, mit anderenMessungenverglichen und eswird eineFehlerbetrach-
tung für jedesSpurengasdurchgeführt.

Das Kapitel 7 gibt eineZusammenfassungder Arbeit, Vorschlägefür zukünftige
Fortentwicklungen und einenAusblick.
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Kapitel 2

Die Erdatmosphäre

2.1 Aufbau der Erdatmosphäre

Die Atmosphäre (grch. atmos = �Dunst, Dampf� und sphaira = �Kugel, Erdku-
gel�) der Erde läÿt sich anhand ihres vertikalen Temperaturverlaufs in verschiedene
Bereiche unterteilen (Abbildung 2.1).

Abb. 2.1: Temperaturverlauf in der Erdatmosphäre entsprechend der US-Stan-
dardatmosphärefür mittlere Breiten und darausfolgendeEinteilung der
Höhenschichten

Die unterste Schicht wird Troposphäregenannt (grch. trope = �Wende,Kehre,
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Wendung�) und zeichnet sich durch einennegativen Temperaturgradienten aus,wes-
halb sievertikal gut durchmischt ist. In ihr spielt sich dasWettergeschehenab. Die
Troposphärewird nach oben hin durch die Tropopausebegrenzt, die sich in einer
Höhevon ca. 9km in polarenBreiten bis zu einerHöhevon ca. 17km in denTropen
be�ndet. Daran schlieÿt sich die Stratosphäre(lat. stratum = �Decke�) an, in der
vor allem durch die Absorption der kurzwelligen Sonnenstrahlungdurch Ozon ein
starker Temperaturanstiegnach oben hin zu verzeichnen ist. Durch diesenpositiven
Temperaturgradienten ist die Stratosphärestabil geschichtet und der Temperatur-
verlauf ist fast vollständig durch die Strahlungsbilanzbestimmt. Weiterhin bewirkt
diesestabile Schichtung eine lange Verweildauer der chemischen Komponenten in
der Stratosphäre. In Höhen um 50km bildet die Stratopausedie obere Grenzeder
Stratosphäreund esfolgt die Mesosphäre,in der die Temperatur wieder abnimmt.
Siewird nach obenhin begrenztdurch die Mesopausein ca.87km Höheund esfolgt
die Thermosphäremit einemerneutenTemperaturanstieg.

Der Druckverlauf in der Erdatmosphäre läÿt sich mit folgender Überlegung
bestimmen: Für eine Luftschicht in�nitesimaler Höhe d

�

gilt im hydrostatischen
Gleichgewicht �

���

�����
	��

�

����


�

���

�

���

(2.1)

wobei ���

���

der Druck,
�

�

���

die Dichte,
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�
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���
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�
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���
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2.2 Dynamik des Polarwirb els

Wie im vorherigen Abschnitt beschrieben wird die Stratosphäre durch Absorpti-
on der solarenUV-Strahlung erwärmt. Fehlt diese,wie dies in der Polarnacht der
Fall ist, kühlen die stratosphärischen Luftmassendurch Strahlungverluste erheblich
ab und beginnenabzusinken. Aus niedrigeren Breiten strömen Luftmassen nach
und werdendurch die Corioliskraft nach Osten abgelenkt. Dadurch entsteht in den
Wintermonatenüber denPolarregionenein stabiler Luftwirbel, der Polarwirbel oder
Vortex. Gegenüber den umgebendenLuftmassenist der Bereich innerhalb desVor-
tex recht gut abgeschlossen,sodaÿ esnur noch zu geringemLuftaustausch zwischen
den Luftmasseninnerhalb und auÿerhalbdesPolarwirbels kommt. Im Frühjahr er-
wärmensich die eingeschlossenenLuftmassenmit zunehmenderSonneneinstrahlung
und die Zirkulation bricht zusammen.

Störungen des Polarwirbels werden durch planetare Wellen verursacht, die an
groÿskaligen Unregelmäÿigkeiten der Orographieund der Temperaturverteilung an
der Erdober�äche angeregtwerdenund sich durch die Troposphärebis in die Stra-
tosphäreausbreiten. Siekönneninsbesondereüber der Arktis zu einerEinmischung
subpolarer Luftmassen in den Vortex, einer Erwärmung des Polarwirbels und so-
gar zu seinemfrühen Aufbrechen gegenEnde despolaren Winters führen. Extreme
FormendieserplanetarenWellenführenzu stratosphärischenErwärmungenim Spät-
winter, die bis zu 30K innerhalb einesTagesund über 50K innerhalb mehrererTage
ausmachenkönnen[46]. Insgesamt führt die deutlichereAusprägungplanetarerWel-
len auf der Nordhalbkugel zu einer stärkeren Einmischung subpolarer Luftmassen
in den Vortex und im Mittel zu höherenTemperaturen in der Stratosphäre. Dies
ist auch der Grund, weshalb über der Arktis kein derart drastischer Ozonabbau
statt�ndet, wie man ihn alljährlich über der Antarktis beobachtet.

2.3 Ozonchemie der Stratosphäre

In diesemAbschnitt soll näherauf die Ozonchemiein der Stratosphäreeingegangen
werden. Die Bedeutungder Ozonschicht wurde schon in Kapitel 1 und in Abschnitt
2.1 erläutert. Hier sollen nun die Entstehungs- und Abbaumechanismenvon Ozon
sowohl in der ungestörtenals auch in der durch heterogenechemische Prozesseim
Winter und Frühjahr gestörtenStratosphärebeschrieben werden.

2.3.1 Ozonchemie der ungestörten Stratosphäre

Chapmanstellte 1930als erster eineTheorie über das Zustandekommender Ozon-
schicht auf [7]. Der sog.Chapman-Zyklusbasiert auf einer reine Sauersto�chemie
für die Erzeugungund Zerstörung von Ozon. Die Bildung von Ozon erfolgt nach
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Chapmanüber folgendeReaktionen:
�


��

��� � �

�

�

�

�

�


����

� ���

���

Der neutraleStoÿpartnerM (meist ��
 oder
�


 ) ist für die Energie-und Impulsbilanz
notwendig. Das Gleichgewicht wird durch die Abbaureaktionen
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�
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hergestellt.
Diese Reaktionen können zwar die Bildung von Ozon in der Stratosphäre er-

klären, jedoch zeigt eine genauereUntersuchung, daÿ sich eine zu hohe Gesamt-
konzentration einstellen würde. Es müssenalso noch weitere Abbaumechanismen
existieren. In den sechziger und siebzigerJahren wurden deshalbReaktionszyklen
vorgeschlagen, die Ozon auf katalytischem Wegezerstören. Im Prinzip laufen die
Reaktionenwie folgt ab:
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Der Katalysator X wird in der zweiten Reaktion regeneriert,weshalbseineKon-
zentration unverändertbleibt. Er kannauf dieseWeisevieleOzonmolekülezerstören,
weshalbschon geringeMengenausreichen, um einenennenswerte Ozonreduzierung
zu erzielen.Die wichtigsten Katalysatoren in Gleichung 2.4sind OH, NO, Cl und Br.
DieseRadikale entstehen aus den sogenannten Quellgasenwie ��


�

, � 


�

, FCKWs
und den Halonen, die in der Troposphäresehr langlebig und natürlichen oder an-
thropogenenUrsprungs sind. Gelangendiesein die Stratosphäre,werden sie von
der UV-Strahlung photolysiert und setzendie Radikale frei. In der unteren Stra-
tosphäre liegen die Radikale jedoch nur in geringerKonzentration vor, da sie zum
gröÿten Teil in inaktiven Reservoirgasengebundensind. Die wichtigsten Reservoir-
gasefür Chlor sind Chlornitrat ( ���

�

�

�


 ) und Salzsäure(HCl), die nach folgenden
Reaktionengebildet werden:
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Die wichtigsten Rückreaktionen in die aktive Form sind:
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Bei ungestörterChemieder Stratosphäreerfolgt die Freisetzungvon Chlor jedoch
sehr langsam, so daÿ der Ein�uÿ von Chlor auf den Ozonabbau in der unteren
Stratosphäreunter diesenBedingungenlediglich etwa 10% beträgt.

2.3.2 Ozonchemie der gestörten Stratosphäre

Bei gestörter Chemieder Stratosphäreverbleibt das Chlor nicht in den Reservoir-
gasen,sondernwird durch heterogeneReaktionen an den Ober�ächen von Parti-
keln der sogenannten polaren stratosphärischen Wolken (engl. Polar Stratospheric
Clouds, PSCs) freigesetzt. Für deren Bildung sind extrem niedrige Temperaturen
erforderlich, die innerhalb desPolarwirbelserreicht werden. Man unterscheidet zwei
Typen, derenwichtigste Eigenschaften in Tabelle 2.1 zusammengefaÿtsind.

PSC-
TYP

Bildungstem-
peraturen

Zusammensetzung mittlere Teil-
chengröÿe

Sedimentations-
geschwindigk eit

I ���������
	 NATa, SATb oder STSc ca. 1 � m � 10m/T ag
I I ������
���	 Eiskristalle �����
� m � 1,5km/T ag

aNitric Acid Trihydrate, �������������� !�

bSulphuric Acid Trihydrate, �" $#%�"&'�(���� !�

cSupercooled Ternary Solution, Phasengemisch aus �"���)� , �" (#*�"& und Wasser

Tabelle 2.1: Eigenschaften der PSC-Typen

An den Ober�ächen der Wolkenpartikel laufen folgendechemischen Reaktionen
ab, die in der Gasphaseaufgrund der fehlendenAktivierungsenergienicht möglich
sind:
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Die entscheidendeRolle spielt dabei die Reaktion 2.8 vor allem auf Partikeln der
PSCsvom Typ I. Falls die PSCsüber längereZeit bestehen,kann eszu einemAb-
sinken und damit zu einer Dehydratisierung und Denitri�zierung der Luftmassen
kommen,wasdie Deaktivierung desChlors verhindert. Das für die Reaktion 2.5be-
nötigte �

�


 wird nämlich durch Photolyseaus � �

� �

gebildet. Fehlt aufgrund der
Denitri�zierung ���

� �

in der Stratosphäre,so kann Chlor nur noch durch die viel
langsamereReaktion2.6deaktiviert werden,wasvor allemin der Antarktis aufgrund
der tieferen Temperaturen und damit verbundeneiner fast vollständigen Denitri�-
zierung der unteren Stratosphäre der Fall ist. Weiterhin wurde in der Antarktis
zeitweise im Frühjahr in manchen Höhenbereichen ein fast vollständiger Ozonab-
bau beobachtet. In diesemFalle fehlt das Ozon, das zur Bildung von ClO nötig
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ist, weshalbauch dann eine Deaktivierung desChlors nur noch über die Reaktion
2.6 möglich ist. Vor allem PSCII-Partikel können aufgrund ihrer Gröÿe innerhalb
wenigerTageum einigeKilometer absinken und groÿeMengenmolekularenChlors
zurücklassen.Aufgrund der im allgemeinentieferenstratosphärischenTemperaturen
ist dieserProzeÿin der Antarktis ausgeprägterals in der Arktis.

DieseVorgängewerdenals Vorkonditionierung desPolarwirbels bezeichnet und
�nden in Höhen zwischen 12km und 25km statt. GegenEnde der Polarnacht bei
beginnenderSonneneinstrahlungwird dasChlor dann durch Photolyseausden ��� 
 -
und �

�

��� -Molekülen aktiviert:
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��� (2.11)
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Das Chlor könnte nun nach den Reaktionen2.4 Ozon katalytisch zerstören,jedoch
ist dieserZyklus aufgrund des geringenVorkommensvon atomarem Sauersto� in
der unteren Stratosphärenur von untergeordneterBedeutung. Molina und Molina
[35] schlagen deshalbeinen weiteren Abbauzyklus, den ClO-Dimerprozeÿ, vor, der
ohneatomarenSauersto� auskommt:
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DieserClO-Dimerzyklus ist vor allem in der unteren Stratosphärewirksam, da hier
mehr Stoÿpartner M zur Verfügungstehen. Das ClO-Dimer ist bei niedrigen Tem-
peraturen relativ stabil und wird erst bei Sonnenaufgangnach Reaktion 2.15 pho-
tolysiert, wobei sukzessive das Monomer freigesetzt wird. Fehlt das Sonnenlicht,
überwiegt Reaktion 2.14 und das ClO wird im Dimer gebunden,wodurch Ozon
nicht mehr nach diesemReaktionszykluszerstört werdenkann. Man �ndet daher in
der unteren Stratosphäre, in der der stärkste Ozonabbauzu beobachten ist, einen
starken Tagesgangvon ClO.

Für die Bildung von PSCs sind, wie oben erwähnt, extrem niedrige Tempera-
turen notwendig. Manchmal können jedoch auch PSCsbeobachtet werden,obwohl
die mittlere Temperatur der unteren Stratosphäredie Bildungstemperatur für PSCs
nicht unterschreitet. Dieskann durch die Ausbildung von sog.Leewellenerklärt wer-
den: Tre�en advehierte Luftmassenauf hoheBerge,könnensich in LeelageWellen
ausbilden,die sich bis in die Stratosphärefortp�anzen und dort lokal zur Abkühlung
bis unter die Grenztemperatur für PSCsführen können.
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Kapitel 3

Millimeterw ellenstrahlung der
Atmosphäre

Die Moleküle der Atmosphäre führen aufgrund thermischer Anregung Rotations-
übergängeaus und strahlen dabei im Mikrowellenbereich, also im Frequenzbereich
zwischen 1� 300GHz, was Wellenlängenvom Zentimeter- bis zum Millimeterwel-
lengebiet entspricht. Dieser Frequenzbereich eignet sich aufgrund der dort hohen
Transparenzder Troposphäresehrgut für bodengebundeneFernerkundung. In die-
semKapitel soll die Entstehung der Linien im Millimeterwellengebiet,die Linienform
und der Strahlungstransport durch die Atmosphärebeschrieben werden.

3.1 Entsteh ung der Spektrallinien

Nach denGesetzender Quantenmechanik �ndet Emissionund Absorption von elek-
tromagnetischer Strahlung in genaufestgelegtenEnergiebeträgenstatt. Gemäÿdem
zweiten BohrschenPostulat gilt für die Frequenz

���

� der emittierten Strahlung beim
Übergangvon einemEnergiezustand

�
�

zum niedrigerenEnergiezustand
�

�

�
� 	

�

�

�@�����

�

2 (3.1)

Hierbei ist
�

das Plancksche Wirkungsquantum. Damit ein Molekül mit ei-
nem elektromagnetischen Wellenfelddurch Rotationsübergängein Wechselwirkung
treten kann, muÿ esallerdingsein elektrischesoder magnetischesDipolmoment auf-
weisen. Für einen zweiatomigen starren Rotor, der als Modell beispielsweise für
ClO dienen kann, erhält man als Lösung der stationären Schrödingergleichung für
die EnergieeinesRotationszustandesmit der Drehimpulsquantenzahl � :
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Abb. 3.1: Spektrallinien von Chlormonoxid (a) und Ozon (b) im Mikrowellenbe-
reich (aus [25]). In beiden Spektren sind jeweils nur die Linien des am
häu�gsten vorkommendenIsotops dargestellt

Mit



ist hier das Trägheitsmoment desMoleküls bei Rotation senkrecht zur Figu-
renachseund mit
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die Rotationskonstante bezeichnet. Für Dipolüber-
gängegilt die Auswahlregel }
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:
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waszusammenmit Gleichung 3.1auf die Frequenzender emittierten Strahlung führt:
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Die Frequenznimmt also proportional mit � zu und die Linien liegen äquidistant.
Aus dem Linienabstand läÿt sich das Trägheitsmoment




ablesen. Da ClO eine
ungeradeAnzahl an Elektronen hat, kommt esdurch die WechselwirkungdesKern-
spins mit den von den Elektronen verursachten Magnetfeldernzu einer Hyperfein-
aufspaltung von ˆ 100MHz. Das ClO-Spektrum setzt sich also aus äquidistanten
Liniengruppen zusammen,wobei in den gemessenenSpektren aufgrund der Lini-
enverbreiterung und des begrenztenAuf lösungsvermögensdes Spektrometers die
Hyperfeinaufspaltungnicht beobachtet wird.

Die bisherigenÜberlegungengeltenfür zweiatomigeMolekülewie ClO. Bei mehr-
atomigenasymmetrischen Molekülen,wie beispielsweiseOzon,sind die Verhältnisse
komplizierter. Seien


Š‰ � 
Š‹ � 
ŠŒ

die Trägheitsmomente der Hauptträgheitsachsen. Ge-
schlosseneLösungender Schrödingergleichung ergeben sich nur für den Spezialfall,
daÿ zwei der drei Trägheitsmomente gleich sind. Bei


•‰•Ž 
?‹ � 
•Œ

spricht man von
prolaten, bei


Š‰�� 
Š‹‘Ž 
ŠŒ

von oblaten Molekülen. Die asymmetrischen Rotoren
können nun als Zwischenstufezwischen den prolaten und oblaten Molekülen ange-
sehenwerden,wobei zur Beschreibung desEnergiezustandeszu der Quantenzahl �
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noch weitereQuantenzahlender zugehörigenprolaten und oblatenRotoren �

�‡†

und
���

†

hinzukommen.
Beim Ozon mit einemAsymmetrieparametervon -0,97handelt essich um einen

schwach asymmetrischen prolaten Rotor. Aus den recht komplexen Auswahlre-
geln für die drei Quantenzahlenresultierenzahlreiche Spektrallinien, die keineklare
Struktur wie im Falle eineszweiatomigenMoleküls erkennenlassen.

In Abbildung 3.1 sind zur Verdeutlichung der Unterschiede zwischen einfachen
zweiatomigenRotoren und asymmetrischen Rotoren die Spektrallinien von ClO und
Ozon gegenübergestellt.

3.2 In tensität der Spektrallinien

Im thermodynamischenGleichgewicht gilt nach Kirchho� für die Emissivität ��� eines
Gasesbei der Frequenz
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(3.2)

mit
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� demAbsorptionskoe�zienten und
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der Planckfunktion für die Frequenz
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und die Temperatur
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, gegeben durch

�

�

�

�
�%�

	B���

�

�




	

:

�

0

����
����

	

:

2 (3.3)

Mit ��� ist die Boltzmannkonstante und mit � die Lichtgeschwindigkeit bezeichnet.
Zu den Strahlungsgesetzensiehez.B. [9] und [14].

Bei Energieaustauschvorgängen mit Molekülen wird Strahlung emittiert oder
absorbiert. Bei der Emission unterscheidet man zwischen spontaner Emission, bei
der das Molekül auch ohne das vorherige Vorhandenseinvon Strahlung emittiert,
und induzierter Emission, bei der das Molekül durch Wechselwirkung mit einem
elektromagnetischen Wellenfeldzum Übergangangeregtwird. Im Falle der Millime-
terwellenradiometriespielt aufgrund der sehrgeringenStrahlungsdichten innerhalb
der Erdatmosphäredie spontane Emissiondie dominierendeRolle.

Für Wellenlängen,die groÿ gegenüber den Moleküldimensionensind, wie das im
Millimeterwellengebietder Fall ist, ergibt sich für den Absorptionskoe�zien ten

� �

�

einesMoleküls mit den Energiezuständen
�

�

und
�

� für Strahlung der Frequenz
���

� ([13]):
� �

�

�

?

|


��




�

�B�

���

� �

��� �

�

���


��

�

� �"!

��
#���

	 �

� � $

��
#���&%

Darin bezeichnet � die Anzahldichte der Moleküle,



� denEntartungsgrad desEner-
giezustandes

�

� , � die Zustandssummeund �

�

� das Dipolmatrixelement für den
Übergangvon Zustand ' nach Zustand � . Die Anzahldichte � kann man durch
die folgendeÜberlegungbestimmen: In einem gegebenenGasvolumen ( seiendie
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einzelnenMolekülsorten lokal entmischt. Die Molekülsorte � nehmedarin dasVolu-
men (�� ein. Die Anzahl ��� dieserMoleküle ist gegeben durch die Zustandsgleichung
idealer Gase:
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�

Hierin bezeichnen � und
�

den Druck bzw. die Temperatur im betrachteten Gasvo-
lumen. Für die gesuchte Anzahldichte �

� der Molekülsorte � folgt damit
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2

Der Absorptionskoe�zien t
� �

� ist demnach proportional zum Volumenmischungs-
verhältnis �
�	� .

3.3 Linien verbreiterung

Bisher wurden die Spektrallinien als unendlich schmal und bei exaktenFrequenzen
vorgegeben betrachtet. VerschiedeneUrsachen führen aber zur Verbreiterung der
Spektrallinien und der Absorptionskoe�zien t aus dem vorhergehendenAbschnitt
muÿ um eine frequenzabhängigeKomponente, die Linienform �

�

��� ���

�

�

, erweitert
werden:
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Natürlic he Linien breite

Ein angeregterZustand einesungestörtenTeilchenshat eine endliche Lebensdauer}
�

und zerfällt durch spontane Emission. Wegender Unschärferelation
}

�

}����

��

(3.4)

ist die Energieund damit auch die Frequenzdesemittierten Photons unscharf. Die
daraus resultierendenatürliche Linienbreite liegt für Millimeterwellenstrahlung im
Bereich von :

A

���

Hz und ist gegenüber den folgendenVerbreiterungsmechanismen
vernachlässigbar.

Dopplerv erbreiterung

Aufgrund der thermischen Eigenbewegung der Moleküle sind die Frequenzender
emittierten Photonen dopplerverschoben. Bei lokalem thermodynamischen Gleich-
gewicht gilt die MaxwellscheGeschwindigkeitsverteilung und manerhält für Teilchen
der Molekülmasse' die Formfunktion der Dopplerverbreiterung
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mit
�

�

���

	

���

�

'

� 


���

�

2

Die Halbwertsbreite einer dopplerverbreiterten Linie beträgt
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Die Stärke der Dopplerverbreiterung ist somit frequenzabhängigund spielt in den
hier betrachteten Anwendungender Millimeterwellenradiometrieerst in sehrgroÿen
Höhen( ���

A

km) eineRolle.

Druc kv erbreiterung

Für die Millimeterwellenradiometriespielt die Druck- oder Stoÿverbreiterungdie do-
minierendeRolle: Stöÿeder Gasmoleküleuntereinanderverkürzendie Lebensdauer
der Rotationszuständeund führen aufgrund der Unschärferelation 3.4 zu einer Ver-
breiterung der Spektrallinien. Die Kollisionsrate ist umsohöher, je dichter dasGas
ist, weshalbStrahlungsbeiträgeausder unterenAtmosphärestärker druckverbreitert
sind als die aushöherenAtmosphärenschichten.

Van Vleck und Weisskopf [57] erhielten unter der Annahme, daÿ die Stoÿzeit
kurz ist im Vergleich zur Periodendauerdeswirksamenelektromagnetischen Feldes,
was im Millimeterwellengebiet der Fall ist, für die Linienform druckverbreiterter
Spektrallinien:
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(3.5)

Die Linienbreite, de�niert als die Halbwertsbreite
}
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� , ist gegeben durch
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2 (3.6)

Mit � ist hier die mittlere Stoÿzeit bezeichnet und
�

ist ein temperaturabhängiger
Druckverbreiterungsfaktor ([49]):
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Der Exponent � ist sto�abhängig und liegt im Wertebereich

A

���

ˆ

�

ˆ :

�

A

. Anhand
der Gleichungen3.5 und 3.6 wird die Proportionalität zwischen Druck und Linien-
breite sichtbar, die die Grundlage der Höhenpro�lbestimmung aus den Spektren
bodengebundenerMillimeterwellenradiometriebildet.
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Abb. 3.2: Druck- und Dopplerverbreiterung der ClO-Liniengrup-
pe bei 278,631GHz, berechnet für die US Standardat-
mosphärefür mittlere Breiten

Die Voigtfunktion

In den Höhenbereichen, in denendie Linienbreite gleichermaÿenvon Doppler- und
Druckverbreiterung bestimmt wird, verwendet man eineFaltung der Linienformen,
die als Voigtfunktion bezeichnet wird:
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Abbildung 3.2 zeigt den Verlauf der Linienbreiten für ClO in Abhängigkeit von
der Höhe in der Atmosphäre. In dieser Abbildung wird die starke Änderung der
Druckverbreiterung mit der Höhe deutlich. Im Vergleich dazu ist bei der Doppler-
verbreiterung kaum eine Variation mit der Höhe zu erkennen, was bedeutet, daÿ
die Dopplerverbreiterung der Spektrallinien praktisch keine Information über die
Höhenverteilung der Spurengasebeinhaltet. Wie schon zuvor bemerkt, spielt die
Dopplerverbreiterung in der Millimeterwellenradiometrienur in sehr groÿenHöhen
eine Rolle. So erreichen Doppler- und Druckverbreiterung erst in einer Höhe von
ca. 70km die gleiche Gröÿenordnung, bei der die Linienbreite schon deutlich unter
1MHz gesunken ist, also unter das spektrale Au�ösungsvermögendesRadiometers
(siehedazu Tabelle 4.1). Aus diesemGrunde wird in dieserArbeit ausschlieÿlich
die Linienform 3.5 nach Van Vleck und Weisskopf verwendet.
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3.4 Strahlungstransp ort in der Atmosphäre

Die Strahlungsintensität ändert sich beim Durchgangdurch die Atmosphäredurch
Emission,Absorption und Streuung. Die Streuungkann jedoch nach [13]im Millime-
terwellenbereich in den meistenFällen vernachlässigt werden, da die Wellenlängen
viel gröÿer sind als die streuendenTeilchen. Nur bei starker Bewölkung und bei
Regendarf die Streuung nicht mehr vernachlässigt werden, jedoch ist unter die-
senWitterungsbedingungenohnehinkaum noch ein sinnvoller Meÿbetrieb möglich,
weshalbin dieserArbeit Streue�ekte unberücksichtigt bleiben.

3.4.1 Die Strahlungsüb ertragungsgleic hung

Eine quantitativ e Beschreibung desStrahlungstransports durch die Atmosphärelie-
fert die klassische Theorie von Chandrasekhar[6], die auf die Strahlungsübertra-
gungsgleichung(SÜG) führt. Beim Durchgang durch eine atmosphärische Schicht
der Dicke
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in der Höhe
�

ändert sich die Intensität
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mit
�

� dem Absorptionskoe�zien ten aus Gleichung 3.2 und
�

�

�

�

�

��� �

der Planck-
funktion. Diesist die Strahlungsübertragungsgleichung in di�erentieller Form. Inte-
griert man sie über alle Höhenbereiche, so erhält man die Strahlungsübertragungs-
gleichung in integraler Form und damit die Intensität, die am Boden gemessenwer-
den kann:
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(3.8)

Die optischeDicke �

�

�

���6�����

, auch Opazität genannt, berechnet sich gemäÿ
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2 (3.9)

Mit
�

� in Gleichung 3.8 ist der �obere Rand� der Atmosphäregemeint, der im
Kontext dieserArbeit bei 100km angenommenwird.




�

�

�

�

�

ist die Strahlung, die
von auÿen in die Atmosphäre eindringt, also die kosmische Hintergrundstrahlung,
die der Strahlung einesSchwarzkörpers bei einer Temperatur von 2,7K entspricht.
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3.4.2 Der Airmass-F aktor

Bei den bisherigenBetrachtungen wurde eine orthogonaleBeobachtungsgeometrie
angenommen.Beobachtet man jedoch nicht unter 90= , sondernunter einemEleva-
tionswinkel � , verlängert sich der Weg

�

� durch eineAtmosphärenschicht der Dicke�

�

bei Vernachlässigungder Erdkrümmung um den Faktor :<;�������� , wie Abbildung
3.3verdeutlicht. Für nicht allzu �acheElevationswinkel und nicht allzu groÿeHöhen
liefert dieseNäherungausreichendeGenauigkeit (Fehler< 5% für ���

	

A

= in 40km
Höhe).

Abb. 3.3: Änderung der Weglängebei
nichtorthogonaler Beobach-
tungsgeometrie

Im Falle einer gekrümmten Atmosphäremuÿ der sogenannte Airmass-Faktor �

verwendet werden,der sich wie folgt berechnet:
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(3.10)

Hierin bezeichnet
�

den Erdradius und
�

die Höhe, in der sich die betrachtete
Atmosphärenschicht be�ndet (Abbildung 3.4).

Abb. 3.4: Beobachtung der Erdatmosphäreunter �ac hem Elevationswinkel
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Abb. 3.5: Relative Fehler bei der Umrechnung der Spektren auf
Zenitrichtung. Die Referenzhöhebeträgt 20km

Abbildung 3.5 zeigt exemplarisch für eine Referenzhöhe
�

von 20km die relati-
ven Fehler, die bei Umrechnung der Spektren auf Zenitrichtung durch die Höhen-
abhängigkeit desAirmass-Faktors in Kauf genommenwerdenmüssen.Hieran wird
deutlich, daÿ nach Möglichkeit nur Spektren, die unter ähnlichen Elevationswin-
keln gemessenwurden, addiert werdensollten, wobei esgünstig ist, dieseauf einen
gemeinsamenmittleren Elevationswinkel umzurechnen.

3.5 Helligk eitstemp eratur

Für
�����

���

�

, was in der Millimeterwellenradiometriehäu�g gegeben ist, kann die
Planckfunktion 3.3 durch die Rayleigh-Jeans-Näherungersetzt werden:
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�

�

�
�
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Wird dieseGleichung nach
�

aufgelöst, erkennt man, daÿ Strahlungsintensitäten
wie

�

�

�

�
�

oder



� durch eine Temperatur, die sogenannte äquivalenteHelligkeits-
temperatur

�

�

�

���

(engl. BrightnessTemperature) ausgedrückt werdenkönnen:
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In der MillimeterwellenradiometriewerdenStrahlungsintensitäten praktisch aus-
schlieÿlich in Helligkeitstemperaturen angegeben, auch dann, wenn die Rayleigh-
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Jeans-Näherungnicht mehr zulässigist. Es ist dann allerdings zu beachten, daÿ
die Helligkeitstemperatur nicht mehr mit der physikalischen Temperatur überein-
stimmt. Wie Abbildung 3.6 zeigt, liegen die Werte für die Helligkeitstemperatur
immer unter denender physikalischen Temperatur, bei den für die Atmosphärere-
levanten Temperaturen und in dem für dieseArbeit relevanten Frequenzbereich um
ca. 6,5K.

Abb. 3.6: Di�erenz � ��� ��� �

� der physikalischen Temperatur
zur Helligkeitstemperatur, berechnet für 278,631GHz
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Kapitel 4

Grundlagen der
Millimeterw ellenradiometrie

4.1 Das Hetero dynprinzip

Die in der Atmosphäre emittierte Millimeterwellenstrahlung ist sehr schwach und
muÿ zur genauenAnalyse verstärkt werden. Da jedoch die Frequenzenvergleichs-
weise hoch sind (im Falle des in dieser Arbeit verwendeten Radiometers268 bis
280GHz), muÿ dasSignalvor der Verstärkungerst auf eineniedrigereFrequenz,die
sogenannten Zwischenfrequenz(ZF), umgesetztwerden. Dies geschieht nach dem
Heterodynprinzip, bei dem der zu messendenStrahlung dasSignal einesLokaloszil-
lators (LO) überlagert wird (Abbildung 4.1).

Abb. 4.1: Funktionseinheiten einesRadiometers

Im Mischer, der ein nichtlineareselektronischesBauelement enthält, wird die Si-
gnalfrequenzauf die Zwischenfrequenzumgesetzt,die geradeder Di�erenz zwischen
Signal-und LO-Frequenzentspricht. Esgibt jedoch zwei Frequenzbereiche, die diese
Bedingung erfüllen, das untere (Lower Sideband,LSB) und das obere Seitenband
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Abb. 4.2: Frequenzumsetzungder beiden hochfrequenten
Seitenbänder auf das Zwischenfrequenzband

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

�������

���

��� � �
��	�


�
���

Ein Heterodynempfängerempfängtalsozunächst zwei Frequenzbereiche gleichzeitig
(Doppelseitenbandbetrieb, DSB). Interessiertman sich nur für ein Seitenband, muÿ
das anderemit einemBandpaÿ unterdrückt werden (Single SidebandMode, SSB).
DieseZusammenhängesind in Abbildung 4.2 veranschaulicht.

4.2 Die Radiometerformel

Die gemessenenSpektren sind durch atmosphärisches und das um ein vielfaches
höhere im Radiometer generierte Rauschen gestört. Um ein akzeptablesSignal-
zu Rauschverhältnis (engl. Signal-to-NoiseRatio, SNR) zu erhalten, werden die
Spektren über einen längeren Zeitraum gemittelt. Die nach der Integrationszeit�

�

�

„

erreichbare Auf lösung
}

�

� in der Helligkeitstemperatur ist gegeben durch die
sogenannte Radiometerformel([55]):

}
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�

�

�

�
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(4.1)

Hierin bezeichnen
�

�


 �

„ �

die Helligkeitstemperatur der zu messendenStrahlung,
�

€����

die Empfängerrauschtemperatur und
�

die spektrale Bandbreite, über die gemessen
wird. Für eineVerringerungdesRauschenssteigendie Integrationszeitenalsoqua-
dratisch an. Hieran wird deutlich, wie wichtig eine niedrige Empfängerrauschtem-
peratur für die Qualität der Spektren ist, da sonstunakzeptabel langeMeÿzeitenin
Kauf zu nehmensind. In Gleichung 4.1 sind allerdingszeitliche Schwankungen

}��
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des Gewinns
�

vernachlässigt. Bezieht man dieseauch mit in die Betrachtungen
ein, so erhält man für die Helligkeitstemperaturauflösung([55])

}
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4.3 Kalibrierung

Die radiometrisch gemessenenSpektren beinhalten neben dem eigentlich interes-
sierendenSignal auch einen dominierendenAnteil systembedingter E�ekte. Die
Kalibrierung der Spektren dient neben der absoluten Zuordnung von detektierter
Signalstärke und Helligkeitstemperatur der Elimination dieser Systeme�ekte aus
den Rohspektren.

4.3.1 Hot-Cold-Kalibrierung

Bei der Hot-Cold-Kalibrierung miÿt man zu Beginn der Messungerst auf einewar-
me Eichlast der Temperatur

�

0

und der darausfolgendenHelligkeitstemperatur
�

�

 

(beim in dieserArbeit verwendetenRadiometer liegt
�

0

bei Raumtemperatur) und
auf einekalte Eichlast der Temperatur

�
�

und der Helligkeitstemperatur
�

��� . Die kal-
te Eichlast wird entwedermit �üssigem Sticksto� gekühlt (

�
�

>

77K) oder be�ndet
sich im Kryostaten. Unter der Annahme linearer Komponenten und der Vernach-
lässigungvon Verstärkungsschwankungenergibt sich aus den Empfängerausgangs-
leistungen �

0

�

���

, �

�

�

���

und �

‚

���

�

���

für die Helligkeitstemperatur desunbekannten
Meÿobjekts
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Die Hot-Cold-Kalibrierung eignetsich vor allem zur Messungsehrstarker Signa-
turen wie die von Ozon.

4.3.2 Balancierte Kalibrierung

Bei den bisherigenBetrachtungen wurde von einem linearen Zusammenhangzwi-
schen der Empfängerausgangsleistungund der Helligkeitstemperatur ausgegangen.
Dies ist aber nicht exakt der Fall: Vor allem, wenn sich die Helligkeitstemperatur
deszu messendenObjekts von der Helligkeitstemperatur der Referenzquellenstark
unterscheidet, werdendie Nichtlinearitäten im Spektrum als Störungensichtbar. Es
wäre daher wünschenswert, eine Referenzquellezu haben, deren Helligkeitstempe-
ratur immer an die desMeÿobjekts angepaÿtwerdenkann.
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Eine Realisierungeiner einstellbarenReferenzquelleliefert die sog.externeRefe-
renzstrahlmethode(engl. External BeamSwitching), die ausführlich in [36] beschrie-
ben ist. Bei dieser Abgleichmethode dient als Referenzeine Messung,die unter
steiler Elevation in die Atmosphäre erfolgt. Da bei dieser Messungder Weg der
empfangenenStrahlung durch die Atmosphäredeutlich kürzer ist als bei der eigent-
lichen Signalmessung(vgl. Abschnitt 3.4.2), ist auch die empfangeneStrahlungs-
intensität geringer. Dies wird durch Einschieben einesgeeignetenGraukörpers in
Form einesverlustbehafteten dielektrischen Plättchenskompensiert, das die trans-
mittierte Strahlungweiter schwächt und gleichzeitig durch seinethermischeEmission
eineneigenenStrahlungsbeitrag liefert. Um schnelle Fluktuationen destroposphä-
rischen Kontinuums auszugleichen, werden dann für den feinen Abgleich zwischen
Signal-und Referenzstrahldie jeweiligen Elevationswinkel aufeinanderabgestimmt.
Bei der Di�erenzbildung zwischen Signal- und Referenzmessungsollten dann kaum
noch Nichtlinearitäten im Spektrum sichtbar sein, und auch anderegerätebedingte
Störungen wie durch multiple Re�exionen verursachte Stehwellen (Abschnitt 4.4)
sollten deutlich reduziert werden.

Ein Nachteil der externenReferenzstrahlmethode ist, daÿ im Spektrum desRe-
ferenzstrahlsimmer noch Reste der stratosphärischen Signaturen vorhanden sind,
die bei der Di�erenzbildung die Stärke der Signaturen verringern und so zu einer
Verschlechterung desKontrastes führen.

Eine andereMöglichkeit, einenAbgleich zwischenSignalund Referenzherzustel-
len, ist die Verwendung einer einstellbareninternen Kalibrationslast, wie sie beim
RadiometerdesIMK eingesetztwird und detailliert in [23], [24]und [25]beschrieben
ist.

Das Funktionsprinzip basiert auf der Überlagerungder Strahlung einer warmen
und einer kalten Referenzlastmittels einesdrehbaren Gitters (Abbildung 4.3). Da
der verwendeteEmpfänger nur für eine Polarisationsrichtung emp�ndlich ist, läÿt
sich durch VerstellendesGitterwink els praktisch jede beliebigeHelligkeitstempera-
tur zwischen den Werten für die warme und die kalte Referenzeinstellen.1 Hot-
Cold-Kalibrierungen sind jedoch zur absolutenZuordnung von empfangenerStrah-
lungsleistung und Helligkeitstemperatur nach wie vor in regelmäÿigenAbständen
erforderlich.

Der Hauptvorteil dieserArt der balanciertenKalibrierung besteht darin, daÿ im
Referenzsignalkeine Signaturen der zu messendenSpurengaseenthalten sind und
somit ein bessererKontrast als mit der externenReferenzstrahlmethode erzielt wird
([25]). Weiterhin muÿ bei der internen Kalibrierung nicht sofort eineKorrektur um
den troposphärischenEin�uÿ und eineUmrechnung desElevationswinkelsauf ande-

1In der Praxis wird die Genauigkeit, mit der die Helligkeitstemperatur eingestellt werdenkann,
maÿgeblich durch die Encoderauflösungbegrenzt. 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 einstellbarenReferenzlast

re Werte mit Hilfe desAirmass-Faktors (Abschnitt 3.4.2) erfolgen. Dadurch ergibt
sich die Möglichkeit, zur Troposphärenkorrektur ein Mehrschichtenmodell einzuset-
zen(sieheAbschnitt 5.5.1) und eskönnendurch unterschiedliche Airmass-Faktoren
verursachte Fehler vermiedenwerden. Nur wenn Spektren, die unter unterschiedli-
cher Elevation gemessenwurden, integriert werdensollen, ist eineUmrechnung auf
einen gemeinsamenmittleren Elevationswinkel nötig. Die hierbei gemachten Feh-
ler sind allerdings deutlich kleiner als diejenigen,die z.B. bei der Umrechnung auf
Zenitrichtung in Kauf genommenwerden müssen(vgl. Abbildung 3.5 in Abschnitt
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
auch zwischen dem Radiometer und seinerUmgebungverursacht werden können.
Sie machen sich in den gemessenenSpektren als sinusförmige Störungen bemerk-
bar und erschweren oder verunmöglichen gar die Auswertung. Diesesowie andere
Störungen in den Spektren, die einem sonst spektral glatten Signal eine Struktur
aufprägen,werden Baseline genannt. Sei � die Resonatorlänge,d. h. der Abstand
zwischen den re�ektierenden Komponenten. Dann berechnet sich die Periode � der
darausresultierendenStehwelle, alsoder von einer Schwingungsperiode überdeckte
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Frequenzbereich, nach der Fabry-Pérot-Formel

�

�

�

	

�

2 (4.2)

Eine Möglichkeit, stehendeWellenzu unterdrücken, ist der EinsatzeinesWeglän-
genmodulators oder Baselinewobblers. Dabei werden ständig die Resonatorlängen
variiert und so bei der Integration der Spektren die Stehwellen zeitlich herausge-
mittelt. Beim vom IMK betriebenenRadiometerdient ein Dachkantspiegel,der si-
nusförmig auf und ab bewegt wird, als Weglängenmodulator (sieheAbbildung 4.4).
Optimale Unterdrückung erreicht man jedoch nur für einede�nierte Frequenz([25]).
Unter anderemdeshalb�nden sich in den gemessenenSpektren immer noch Reste
der Stehwellen.

Die Vorgehensweisezur Berücksichtigung der noch verbleibendenStehwellen in
den gemessenenSpektren wird Thema von Abschnitt 5.3.6sein.

4.5 Das 268�280 GHz Radiometer MIRA 2

In diesemKapitel wird eine kurze Beschreibung des vom IMK entwickelten und
betriebenen 268�280GHz RadiometersMIRA 2 gegeben, das optimiert ist für die
Detektion der Chlormonoxid-Signatur bei 278,631GHz. Aufgrund der bei den Meÿ-
kampagnengesammeltenErfahrungen unterliegt das Systemeiner kontinuierlichen
Weiterentwicklung. Die Abbildung 4.4 bezieht sich auf den Stand der Entwicklung
im Jahre 1999.

Sämtliche quasioptischen Komponenten sind für den gauÿschen ��� �

�#�

-Grund-
mode ausgelegt.Das atmosphärische Signal gelangt zunächst in das Periskop, das
den Strahl durch die Laborwand führt. Im Periskop fällt der Strahl dann auf einen
Spiegel,mit dem der Elevationswinkel eingestelltwerdenkann. Zur Separationder
Auÿenluft von der im Labor dient ein FolienfensterausMylar, daszur Minimierung
von Re�exionsverlusten unter dem Brewsterwinkel angebracht ist. Seit Frühjahr
1999hat das Radiometerein neuesPeriskop, mit dem nun auch der Azimutwinkel
eingestelltwerdenkann.

Nachdemder Strahl dasPeriskop passierthat, fällt er auf einenerstenDrehspie-
gel, mit dem zur balanciertenKalibrierung auf die im Abschnitt 4.3.2beschriebene
einstellbare Referenzumgeschaltet werden kann. Mit dem folgendenDrehspiegel
wird die Hot-Cold-Kalibrierung durchgeführt. Der Strahl gelangt dann ins Sei-
tenband�lter, mit dem das unerwünschte Seitenband unterdrückt wird. Es ist ein
Martin-Puplett-In terferometer, das eine sinusförmigeFiltercharakteristik aufweist.
Durch dieseunvollkommeneFilterung könnenin dengemessenenSpektren noch Re-
ste der Signaturen vom anderenSeitenband sichtbar sein, die bei der Auswertung
berücksichtigt werdenmüssen(siehedazu auch Abschnitt 5.5.2). Der Abschluÿ des
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Abb. 4.4: Schematischer Aufbau des 268�280GHz Radiometers MIRA 2
(Stand 1999)
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Empfängerrausc h-
temp eratur

Zwisc henfrequenz Anzahl der
Kanäle

Kanal-
abstand

Frequenz-
auflösung

800�1200K 1,5�2,8 GHz 2048 0,7MHz ca. 1,2MHz

Tabelle 4.1: Daten des268�280GHz RadiometersMIRA 2

unerwünschten Seitenbandeserfolgt mit einemgekühlten Absorber. Nach der Vor-
selektion durch das Seitenband�lter gelangt das Signal zum Weglängenmodulator
(Abschnitt 4.4), der störendestehendeWellen in den Spektren auf � :

�

reduziert.
Als Lokaloszillator dient ein mittels PLL (Phase-Locked Loop) stabilisierter

Gunn-Oszillator mit anschlieÿendemVerdreifacher. Sein Signal wird vom Diplexer
dematmosphärischenSignalüberlagert. Als Diplexer diente bei denMeÿkampagnen
1996und 1997wie für dasSeitenband�lter ein Martin-Puplett-In terferometer. Seit
der Meÿkampagne1998 wird ein Fabry-Pérot-Diplexer verwendet, der sich durch
einesehrscharfe Transmissionscharakteristik für dasLO-Signal auszeichnet.

BeideSignalegelangendann durch ein Folienfensterin den Kryostaten,der eva-
kuiert und mittels einesKühlsystems mit geschlossenemHeliumkreislauf auf etwa
30K gekühlt ist. In ihm be�nden sich der Schottky-Dio denmischer und der rausch-
arme Vorverstärker (Low NoiseAmpli�er, LNA). Nach weiterer Verstärkung in der
ZF-Kette erfolgt die spektrale Analyse mit einem akusto-optischen Spektrometer
(AOS). Es besitzt 2048Kanäle mit einemKanalabstandvon 0,7MHz und eineFre-
quenzauflösungvon ca. 1,2MHz. Die nutzbare Bandbreite beträgt etwa 1,2GHz.

Die Empfängerrauschtemperatur desRadiometerswurde im Laufeder Jahresuk-
zessive von ca. 1200K auf ca. 800K gesenkt. Einige Daten desRadiometersystems
sind noch einmal in Tabelle 4.1 zusammengefaÿt.

4.6 Der Spektralb ereich 268�280 GHz

Im Spektralbereich von 268�280GHz �nden sich Signaturen von Ozon (O
�

), Di-
sticksto�o xid (N 
 O), Salpetersäure(HNO

�

) und Chlormonoxid (ClO). Abbildung
4.5 zeigt ein für diesenSpektralbereich berechnetesSpektrum. Um den störenden
Ein�uÿ destroposphärischen Wasserdampfeszu reduzieren,wurde dieseRechnung
für eineBeobachterhöhe von 10km durchgeführt.

Der Spektralbereich wird dominiert von sehr starken Ozonlinien, welche die
schwächerenSignaturender anderenKonstituenten überlappen. Diesestarken Lini-
en könnensich auch im Spiegelseitenband bei der Messungschwacher Spektrallinien
bemerkbar machen, da das Seitenband�lter den Spiegelfrequenzbereich nicht voll-
ständig unterdrückt.
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Kapitel 5

Auswertung

Die Strahlungsübertragungsgleichung 3.8 liefert bei Kenntnis desDruck- und Tem-
peraturverlaufs in der Atmosphäreden Zusammenhangzwischen der Höhenvertei-
lung der Spurengaseund dem am Boden gemessenenSpektrum. Man bezeichnet
diesesProblem auch als das direkteoder das Vorwärtsproblem. Schwieriger ist das
sog. inverseProblem, d. h. auseinemgemessenenSpektrum rückzuschlieÿen auf die
Höhenverteilung der interessierendenSpurengase.Die in dieserArbeit verwendeten
Auswerteverfahren sollen Thema diesesKapitels sein. WeiterführendeInformatio-
nen zur Inversion �ndet der Leserin [26, 27, 33].

5.1 Linearisierung der Strahlungsüb ertragungsglei-
chung

Die Lösung nichtlinearer Integralgleichungen ist im allgemeinenäuÿerst schwierig,
weswegen die Strahlungsübertragungsgleichung zunächst in eine Form überführt
werdensoll, in die sowohl dasVolumenmischungsverhältnis als auch die Temperatur
linear eingehen.Zuerst unterteilt man die Atmosphärein Schichten, die hinreichend
dünn sind, damit die Absorptionskoe�zien ten und die Temperatur als konstant an-
genommenwerdendürfen. Sei

�

���

�

� � �
�

�

�

���

�

�

der Beitrag der � -ten Höhenschicht zu
der am Boden (Höhe

� �

) meÿbarenHelligkeitstemperatur in Abhängigkeit von der
Temperatur

�

� und dem Volumenmischungsverhältnis � �

� desbetre�enden Spuren-
gases1 in der � -ten Höhenschicht. Dann läÿt sich

�

���

�

��� �
�

�

�

�
�

�

�

unter Vernachlässi-
gungvon Gliedern höhererals ersterOrdnung um angenommeneStartwerte

�

�

� und

1Es wird der besserenÜbersicht wegenbei den folgendenÜberlegungennur der Beitrag eines
einzigenSpurengaseszum gemessenenSpektrum berücksichtigt. Eine Erweiterung der Gleichungen
auf mehrere Spurengaseist trivial. Weiterhin wird auch die Frequenzabhängigkeit zur besseren
Übersichtlichkeit im folgendennicht explizit mitgeführt.
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� , die z.B. Standardpro�len oder früherenMessungenentnommen wurden, in eine
Taylorreihe entwickeln:
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(5.1)

Die partiellen Ableitungen nach der Temperatur und dem Volumenmischungsver-
hältnis beschreiben die Änderung der am Boden meÿbarenHelligkeitstemperatur
bei Änderung der Temperatur bzw. desVolumenmischungsverhältnissesin der � -ten
Höhenschicht. Sieberechnen sich nach [27] zu
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Mit
}

�

� ist hier die Dicke der � -ten Höhenschicht bezeichnet, �
�

���6���

�

�

ist die Opa-
zität der Atmosphäre vom Boden bis zur Höhe

�

� ,
�

� der Absorptionskoe�zien t
der Höhenschicht � ,

�

�

�

�

�

�

die Helligkeitstemperatur einesidealen Schwarzkörpers
der Temperatur

�

� und
�

�

�

�

�

�

†

�
�

�

�

�

†

�

�

�

�

�

�

†

�

die Helligkeitstemperatur der Höhen-
schicht

�

�

�

†

. ��


�

�

� und ��


�

�

�

� sind die sogenannten Sensitivitätsfunktionenfür die
Temperatur und dasVolumenmischungsverhältnis der � -ten Höhenschicht.

Aufsummiert über alle Höhenschichten ergibt sich ausGleichung 5.1 die lineari-
sierte Strahlungsübertragungsgleichung
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bzw. in integraler Form
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Dies ist eine sogenannte FredholmscheIntegralgleichungerster Art . Berücksichtigt
man, daÿ die gemessenenSpektren an endlich vielen Stützstellengegeben sind, läÿt
sich Gleichung 5.4 in Matrixschreibweisedarstellenals2
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2 (5.5)

Die Komponenten desVektors
�

sind die gemessenenspektralen Intensitäten,
� �

ist
ein Vektor, der ein mit denStartpro�len

�

�

�

�

�

�

�

�

�

2 2 2 vorwärts gerechnetesSpektrum
enthält,

�

�

und
�

�

�

sind die Vektoren mit den Höhenpro�len von Temperatur und
den Volumenmischungsverhältnissen in der Atmosphäre, und in den sogenannten
Jakobimatrizen

�

�

�

und
�

�

�

�

stehendie partiellen Ableitungen ausden Gleichungen
5.2 und 5.3 für jede spektrale Stützstelle � und jede Höhenschicht � . Die Ellipsen
deutenan, daÿ in der Gleichung weitereTermevom Typ
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�

�

‰

	

�

�

‰

�

folgenkönnen,
die eine mögliche Erweiterung der Strahlungsübertragungsgleichung auf mehrere
Spurengaserepräsentieren (vgl. hierzu Abschnitt 5.3.5).

Schreibt man die Höhenpro�le
�

�

�

�

�

�

�

2 2 2 sowie
�

�

�

�

�

�

�

�

�

2 2 2 untereinander und
faÿt die Jakobimatrizen zu einer einzigengroÿenMatrix

���

zusammen,vereinfacht
sich Gleichung 5.5 zu
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(5.6)

sodaÿ man das lineare Gleichungssystem
�

�

�

��� 	��

�

�

�

�

�

�

(5.7)

erhält. Ist die Lösung diesesGleichungssystemserst einmal gefunden,können mit
denneuenHöhenpro�len verbesserteJakobimatrizen

�

�

�

���

�

�

�

�

2 2 2 und ein neues,ver-
bessertessynthetisches Strahldichtespektrum

�

�

berechnet werden. Dies führt auf
ein neuesGleichungssystem,welcheswiederum zu lösenist, und die Iteration kann
solangefortgesetzt werden, bis ein bestimmtes Abbruchkriterium erfüllt ist. Dies
kann zum Beispiel die Bedingung sein, daÿ bei zwei aufeinanderfolgendenIterati-
onsschritten keinesigni�k anten Änderungenmehr in der Lösung

�

und dem daraus

2Fette Groÿbuchstaben kennzeichnen im folgendenMatrizen, fette Kleinbuchstaben Vektoren.
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berechneten synthetischen Spektrum
�

�

festzustellensind. Bei den in dieserArbeit
ausgewerteten Spektren war diesnach ein bis zwei Iterationsschritten erreicht.

Leider erweist sich die Gleichung 5.7 als schlecht gestellt im Sinne von Hada-
mard [10]: Zum einen ist die Anzahl der spektralen Stützstellen deutlich gröÿer
als die der Höhenschichten, wodurch dasGleichungssystemüberbestimmt ist. Zum
anderen sind aber viele dieser Gleichungen nahezu linear abhängig, d. h. der In-
formationsgehalt ist relativ gering. Dadurch wird die Lösung instabil, was sich in
starkenOszillationender invertierten Höhenpro�le bemerkbarmacht. Die folgenden
Abschnitte widmen sich deshalbMethoden zur Lösung dieserProbleme,wobei die
einzelnenSchritte nur grob skizziert werden. Für eineweitergehendeLektüre seien
dem geneigtenLeser[33], [34], [27] sowie [38] anempfohlen.

5.2 Metho de der kleinsten Quadrate

Gleichung 5.7 ist von der Form
�

�

���

2 (5.8)

Ist
�

einequadratischeMatrix, läÿt sich mittels der inversenMatrix
�

�‡†
die Lösung

leicht gemäÿ
�

� �

�‡†

�

berechnen. Gleichung 5.7 ist jedoch wie schon erwähnt überbestimmt, d. h.
�

�

ist
eine '

�

� -Matrix mit ' �

� . In diesemFalle ist eine Lösung gesucht, die alle
Gleichungen des Gleichungssystemsmöglichst gut erfüllt. Hierzu verwendet man
die Methode der kleinsten Quadrate, d. h. man minimiert das Betragsquadrat der
Abweichung
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�
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�

�

�

	��

�

2

Dies führt nach einigen Zwischenschritten auf die bestapproximierte oder verallge-
meinerte Lösung

�

�

�

�

�

�

�

�‡†

�

�

� ��� �

�

4��

�

2 (5.9)

Die Matrix
�

�‡†

wird verallgemeinerteInverse oder Pseudoinversegenannt. Für
inverseProblemetypisch ist nun, daÿ die Matrix

�

�

�

aufgrund desrelativ geringen
Informationsgehaltesin denSpektren nahezusingulär ist und anhandder Gleichung
5.9 keinephysikalisch sinnvolle Lösunggefundenwerdenkann.

5.3 Regularisierung

Zur Stabilisierungder LösungdesGleichungssystems5.9könnenzusätzlichea priori -
Informationen über das physikalische Verhalten eingebracht werden, zum Beispiel,
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daÿ die Lösungnicht beliebigstark oszillierendarf. Man gelangtsozum Begri� der
Regularisierung, d. h. ein kontrolliertes Heraus�ltern der störenden Oszillationen.
Hier sollenexemplarisch die zwei Verfahrenbesprochen werden,die in dieserArbeit
Verwendung �nden. Einen ausführlichen Überblick über verschiedeneRegularisie-
rungsverfahren und ihre Anwendbarkeit 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 5.8Zusatzbedingungenin Form einesweiteren
Gleichungssystems �

�

���

2 (5.10)

gestellt. Mit
�

ist hier wieder der gesuchte Lösungsvektor gemeint, über
�

und
�

geht die Nebenbedingungein. Dies kann zum Beispiel die Forderung sein, daÿ die
Elemente von

�

betragsmäÿigmöglichst klein sein sollen. Dies erreicht man durch
setzenvon

�

���

und
� ���

, mit
�

der Einheitsmatrix und
�

demNullvektor. Man
kann aber auch eineGlattheitsbedingungan den Lösungsvektor stellen, indem man
dasVerschwinden der erstenoder zweiten Ableitung fordert, d. h.
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bzw.
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In dieserArbeit wurde ausschlieÿlich die Glattheitsbedingung5.11verwendet.
Die Nebenbedingungwird nun mit einemLagrangeschenMultiplikator

�


 gewich-
tet und man muÿ das folgendesog.Tikhonov-Phillips-Funktional minimieren:
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Der Term
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 ist dersog.Strafterm, derangibt, wieweit sich dieLösungvon
der Nebenbedingungentfernt hat. Es besteht auch die Möglichkeit, unterschiedliche
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Meÿgenauigkeiten desDatenvektors
�

mittels einerpositiv de�niten Diagonalmatrix
�

zu berücksichtigen. Statt 5.12 ist dann der Ausdruck
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� (5.13)

zu minimieren. DiesesMinimierungsproblemführt schlieÿlich auf die regularisierte
Lösung
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Die Matrix
�

�‡†

�

ist die regularisierteverallgemeinerteInverseder Tikhonov-Phillips-
Regularisierung.

Der Regularisierungsparameter
�

wird entwedera priori aufgrund irgendwelcher
Erfahrungswerte festgelegt,oder a posteriori, wobei ausgehendvon starker Regula-
risierung der Regularisierungsparameterimmer kleiner gewählt wird, bis der Fehler
in den Daten eine vorgegeben Schranke unterschreitet bzw. bis in den invertierten
Pro�len ersteOszillationen sichtbar werden.3 In dieserArbeit wurde der Regulari-
sierungsparameterausschlieÿlich a posteriori bestimmt.

5.3.2 Verfahren der maximalen Wahrscheinlic hkeit

Bei demauf Rodgers[43], [44], [45]zurückgehendenVerfahrender maximalenWahr-
scheinlichkeit, auch weithin bekannt als Optimal Estimation Method (OEM), wird
versucht, den richtigen Regularisierungsparametera priori anhand wahrscheinlich-
keitstheoretischer Überlegungenzu �nden. Als Basis dieserÜberlegungenkönnen
frühere Inversionsrechnungen oder ErgebnisseandererMessungendienen.

Unter der Annahme, daÿ die a priori bekannten Lösungen
�

gauÿverteilt seien,
berechnet sich der Mittel- oder Erwartungswert

�

einesEnsemblesdieserLösungen
�
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und die a priori-K ovarianzmatrix ��� dieserVerteilung von Zufallsvektoren gemäÿ
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2 (5.16)

3Dies läÿt sich auch anhand analytischer Kriterien wie z.B. dem L-Kurv en-Verfahrendurchfüh-
ren, siehedazu auch [52] und [53].
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Weiterhin genüge auch der Meÿfehler � Gauÿscher Statistik. Der Erwartungs-
wert des Meÿfehlerssei �

� � 4 und seineFehlerkovarianzmatrix, gegeben durch
���

� �

�

���

�

�

, bekannt.
Unter der Annahme,daÿ die Lösungen

�

und der Meÿfehler � miteinander nicht
korreliert sind, gelangt man nach einigen Zwischenschritten zur Minimierung des
folgendenAusdrucks:
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Die Ähnlichkeit zum entsprechendenAusdruck 5.13 der Tikhonov-Phillips-Regula-
risierung ist evident: Die inverseKovarianzmatrix �

�‡†

�

desMeÿfehlervektors über-
nimmt die Rolle von

�

und die inversea priori-K ovarianzmatrix �

�‡†

�

die desRegu-
larisierungsparameters

�

. Die Terme �

�

	

�

� könnenals Nebenbedingungaufgefaÿt
werden, daÿ das regularisierte Pro�l

�

dem gegebenena priori-Pro�l
�

möglichst
ähnlich seinsoll. Es ergibt sich schlieÿlich als Lösung
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2 (5.18)

Auch hier ist die Ähnlichkeit zu dem entsprechendenAusdruck 5.14der Tikhonov-
Phillips-Regularisierungunübersehbar.

Das in dieser Arbeit verwendete, auf Kuntz [27] zurückgehendeAuswertepro-
gramm nutzt die engeVerwandtschaft dieserbeidenRegularisierungsverfahrenund
bietet die Möglichkeit, per Tastendruck zwischen den beidenVerfahrenumzuschal-
ten. Die Kovarianzmatrix ��� des Meÿfehlerswird als Diagonalmatrix angenom-
men,d. h. eswird davon ausgegangen,daÿ die Meÿfehlerder einzelnenKanäle nicht
miteinander korreliert sind, eine Annahme, die für rein gauÿsches Rauschen ge-
rechtfertigt ist. Die Diagonalelemente der Kovarianzmatrix werden mit Hilfe der
Radiometerformel4.1 bestimmt, wobei dasstärkereRauschen der Kanäle am Rand
desgemessenenSpektrums durch einenparabelförmigenVerlauf modelliert wird.

5.3.3 Vertik ale Auf lösung der invertierten Pro�le

Durch die Regularisierungwerdendie invertierten Höhenpro�le geglättet und damit
über einengewissenHöhenbereich �verschmiert�. Deshalbist die vertikale Auf lösung
i. Allg. auch geringerals die durch die Diskretisierung festgelegteAuf lösung.5 Eine

4Da es sich bei den Meÿfehlern i. Allg. um Gauÿsches Rauschen handelt, ist diese Annahme
gerechtfertigt

5Man könnte unter Umständen auch ganz auf die Regularisierung verzichten, wenn man von
vorneherein eine gröbere Diskretisierung verwendet. Dann ist jedoch auch die erreichbare Auf-
lösung von Beginn an fest vorgegeben und man läÿt in den Spektren eventuell noch vorhandene
Information ungenutzt.
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Aussagedarüber, inwieweit Strukturen im �wahren� Höhenpro�l nach der Inversi-
on noch aufgelöstwerden können, liefert die Auflösungsmatrix[27] oder Averaging
Kernel Matrix

�

[34], [45]: Sei
�

ein gegebenesPro�l in der Atmosphäre. Dann
berechnet sich unter der Annahmeeiner optisch dünnenAtmosphäredasam Boden
gemesseneSpektrum

�

nach
�9� �

�

2 (5.19)

Bei einer Inversion diesesSpektrums würde man ein regularisiertesHöhenpro�l
�

�

bzw. ein
�

‚

�

„

nach den Gleichungen5.14bzw. 5.18erhalten.
Das Höhenpro�l
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werdenun in der Höhenschicht
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(5.20)

Für dasam Boden gemesseneSpektrum ergibt sich dann mit 5.19
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Bei der Auswertung diesesSpektrums erhält man durch Einsetzenvon 5.21 in die
Gleichungen 5.14 bzw. 5.18 die regularisierte Lösung

�

�

�

. Interessant ist nun, wie
sich die Störung �

�

�

�

�

in demregularisierteHöhenpro�l
�

�

�

bemerkbarmacht. Dazu
berechnet man die Di�erenz aus der gestörtenund der ungestörtenregularisierten
Lösungund erhält
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Die Matrix
�

ist die gesuchte Auf lösungsmatrix. Deren Spalten, die Averaging
Kernels, beschreiben, wie sich eine Störung in den einzelnenHöhenschichten im
invertierten Pro�l abbildet. Müÿte nicht regularisiert werden, wäre das invertier-
te Höhenpro�l nicht geglättet und die Auf lösungsmatrix wäre eine Einheitsmatrix,

�
���

.

5.3.4 Abschätzung des Fehlers

Sei das statistische Verhalten desMeÿfehlersin Form seinerFehlerkovarianzmatrix
� � bekannt. Dann kann die darausresultierendeFehlerkovarianzmatrix desregula-
risierten Pro�ls aufgrund der Rechenregelnfür Kovarianzmatrizen (siehez.B. [34])
berechnet werdenzu
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Auf der DiagonalendieserMatrix stehendie Varianzender Elemente der regularisier-
ten Lösung � � . Der statistische Fehler oder DatenfehlerdesHöhenpro�ls errechnet
sich geradeausder Wurzel der Varianzen.

Beim Verfahren der maximalen Wahrscheinlichkeit tritt zusätzlich noch die
a priori-K ovarianzmatrix ��� auf. Statt Gleichung 5.23ergibt sich dann
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(5.24)
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mit
�

der Einheitsmatrix und
�

der Auf lösungsmatrix aus Gleichung 5.22. Der
zweite Term charakterisiert hier den durch die Regularisierungverursachten Fehler,
d. h. er gibt an, inwieweit durch die Messungneue Informationen gegenüber der
a priori-Information über das Höhenpro�l gewonnen wurden. Wäre der Informati-
onsgehaltder Spektren so hoch, daÿ überhaupt nicht regularisiert werden müÿte,
würde dieser Term verschwinden (

� � �

), bei niedrigem Informationsgehalt be-
kommt man geradewieder die a priori-Information � � über das Fehlerverhalten
zurück. Unberücksichtigt bleiben hier systematische Fehler, die in Abschnitt 6.1.1
genaueruntersucht werden. Eine Abschätzung der Fehler,die durch die Gerätebase-
line verursacht werden,erfolgt in Abschnitt 6.1.3.

5.3.5 Simultane In version von Höhenpro�len

Wie Abbildung 4.5zeigt, �nden sich im Spektralbereich von 268bis 280GHz zahlrei-
che sich überlappendeSpektrallinien verschiedenerSpurengase.Will man nun z.B.
ClO messen,stellt man fest, daÿ sich in direkter Nachbarschaft der ClO-Signatur
eine viel stärkere Linie von Ozon be�ndet, die eine alleinige Auswertung von ClO
erschwert oder gar unmöglich macht. Es wäre daher wünschenswert, wenn man
gleichzeitig mit ClO in der Inversionsrechnung dieOzonsignaturmitinvertierenkönn-
te, was den erfreulichen Nebene�ekt hätte, daÿ man die Informationen über Ozon
in den Spektren nicht ungenutzt läÿt, sondernebenfallszur Gewinnung von Höhen-
pro�len nutzt.

Kuntz ([27], [29], [32]) schlug zur Lösung des Problems folgendenAnsatz vor:
Wie bereits bei Gleichung 5.5 erwähnt wurde, lassensich bei der Linearisierungder
Strahlungsübertragungsgleichung auch mehrereSpurengasegleichzeitig berücksich-
tigen. In der Schreibweise5.6 setzt sich der Lösungsvektor

�

gleich aus mehreren
Höhenpro�len zusammenund die Matrix
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ist eineHintereinanderreihung mehrerer
Teilmatrizen,
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Für die Tikhonov-Phillips-Regularisierungmuÿ die Nebenbedingung5.10nun an je-
deneinzelnenLösungsvektor
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2 2 2 gestelltwerdenund jedeseinzelneHöhen-
pro�l muÿ mit einem eigenenRegularisierungsparameter
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2 2 2 regularisiert
werden,da die Signaturender verschiedenenSpurengaseunterschiedliche Stärke be-
sitzen. Man erhält so statt 5.13dasmodi�zierte Tikhonov-Phillips-Funktional
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2 2 2 stehen für die einer jeden
Nebenbedingung zugeordnetenrechten Seite, entsprechend Gleichung 5.10, und
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ist der Nullvektor.
Die Minimierung des modi�zierten Tikhonov-Phillips-Funktionals 5.25 führt

schlieÿlich auf die regularisierteLösung
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Die entsprechendeLösung für das Verfahrender maximalen Wahrscheinlichkeit er-
gibt sich, wenn man die Ausdrücke
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5.3.6 Berüc ksichtigung von stehenden Wellen

Wie schon in Abschnitt 4.4 beschrieben stellen stehendeWellen in der Millimeter-
wellenradiometrieein häu�g auftretendesProblem dar. Eine Methode, die in den
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Spektren vorhandenenStehwellen zu berücksichtigen, besteht darin, vor der Inver-
sion an ein Di�erenzspektrum aus einer Vorwärtsrechnung und dem gemessenen
Spektrum Sinusfunktionen anzu�tten und diesedann vom gemessenenSpektrum
abzuziehen(siehe z.B. [16]). Das Problem dieserVorgehensweise liegt abgesehen
vom erheblichen numerischen Aufwand darin, daÿ die für die Vorwärtsrechnung be-
nötigten Höhenpro�le in der Regel nicht bekannt sind (ebendiesesollen ja durch
die Messungerst gewonnen werden) und so zwangsläu�g Diskrepanzenzwischen
Vorwärtsrechnung und Messungauftreten, die zu einer fehlerhaftenAnpassungder
Stehwellen führen können. Kuntz ([27], [28], [30]) schlägt deshalb vor, stehende
Wellen direkt bei der Inversionzu berücksichtigen. Dazu wird dasProblem der An-
passungvon Amplitude � und Phase � der stehendenWellen erst in eine lineare
Form überführt
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Perioden �
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; � der stehendenWellen werden dabei als bekannt vorausgesetzt.
Dann läÿt sich die Überlagerungdes gemessenenSpektrums mit einer stehenden
Welle darstellenals6


�

�

�

�

†ƒ†

	 	 	

�

†

�

...
. . .

...
�

�

†

	 	 	

�

�

�


��

�

�


�

�

�

�

†...
�

�


��

�

�

�

�


�

�

�

�����

�

�

�

†

�

...
� ���

�

�

�

�

�


��

�

�

���


 �

�

�

	��

�

�

�

�

†

�

...
	 �

�

�

�

�

�

�


��

�

�

�


�

�

�




...



�


��

�

�

2

Es ist jedoch vorteilhaft, den Lösungsvektor
�

und die beiden Parameter
�

und �

zu einemneuenVektor
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zusammenzufassen,wodurch dasgestricheneGleichungs-
system
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entsteht. Zur Berechnung der Höhenpro�le muÿ natürlich auch bei diesemGlei-
chungssystemregularisiert werden,wobei beachtet werdenmuÿ, daÿ sich die Regu-
larisierung des Lösungsvektors

�

�

nur auf die Elemente �

†

2 2 2

�

�

der Höhenpro�le
und nicht auf die beidenParameter

�

und � erstreckt. Diesenur teilweiseRegulari-
sierungdesLösungsvektors wird für die Tikhonov-Phillips-Regularisierungerreicht

6Der besserenÜbersicht wegenwird hier nur einestehendeWelle betrachtet, die dem Spektrum
überlagert ist. Die Erweiterung desAlgorithm us auf mehrerestehendeWellen ist trivial.
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Diesesist die allgemeinsteForm der Tikhonov-Phillips-Regularisierungmit der Er-
weiterung auf mehrereHöhenpro�le und der Anpassungvon stehendenWellen. Das
Auffüllen der für die Regularisierungverantwortlichen Matrizen und Vektoren mit
Nullen an den entsprechendenStellen sorgt dafür, daÿ die beidenParameter

�

und
� nicht mitregularisiert werden.

Für das Verfahren der maximalen Wahrscheinlichkeit ergibt sich in analoger
Weise
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(5.29)

5.4 Bestimm ung der Periode der stehenden Wellen

Bei dem im vorhergehendenAbschnitt besprochenenVerfahrenzur Anpassungvon
stehendenWellenin denSpektren wurdevorausgesetzt,daÿ derenPeriode �

� 	

|

; �

bekannt ist. Nun ist dem Spektrum jedoch in der Regelmehr als nur eine einzige
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(a) (b)

Abb. 5.1: (a) Residuumeiner Ozonmessungbei 273,051GHz
(b) Fouriertransformierte desResiduums

Stehwelle überlagert und unter Umständenist derenForm durch die Frequenzcha-
rakteristik von Diplexer oder Seitenband�lter verändert, so daÿ es in der Praxis
häu�g recht schwierig ist, die richtige Periode zu bestimmen.

In dieser Arbeit wurde folgendesVerfahren zur Bestimmung der Perioden der
stehendenWellen verwendet: Zunächst wird eine Inversionsrechnung mit der Op-
timal Estimation Methode ohne Anpassungvon stehendenWellen durchgeführt,
wobei hierbei natürlich stark regularisiert werden muÿ, man erhält also annähernd
die a priori-Pro�le. Danach berechnet man die Di�erenz aus einem mit den in-
vertierten Pro�len vorwärts gerechneten und dem gemessenenSpektrum, das sog.
Residuum, welches dann diskret fouriertransformiert wird (zur diskreten Fourier-
transformation siehez.B. [5]). Die häu�g zur diskreten Fourieranalyseverwendete
Fast Fourier Transform(FFT) erwiessich aufgrund der zu geringenAnzahl an spek-
tralen Stützstellenund darausresultierendeinerzu geringenFrequenzauflösungder
Fouriertransformierten als weniger geeignet. Prinzipiell ist diesesProblem lösbar
durch sog. �Zero Filling�, also die Erweiterung des zu transformierendenBereichs
mit Nullen, jedoch müssenfür einebefriedigendeAuf lösungderart viele Nullen an-
gefügt werden, daÿ die FFT ine�ektiv wird. Aus diesemGrunde wird die diskrete
Fouriertransformation verwendet, da hier direkt die gewünschte Auf lösungder Fou-
riertransformierten eingestelltwerdenkann.

Abbildung 5.1(a) zeigt exemplarisch das Residuum einer Ozonmessungvom 2.
April 1996in Kiruna an der starken 273,051GHz-Linie. Deutlich sind hier die ste-
hendenWellenzu sehen.Der scharfe Peakin der Mitte desSpektrums resultiert aus
einerunvollkommenenAnpassungdesvorwärts gerechnetenan dasgemesseneSpek-
trum im Linienzentrum. Die Fouriertransformierte hiervon ist in Abbildung 5.1(b)
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gezeigt. Wie zu sehenist �nden sich in der Fouriertransformierten keine scharfen
Maxima. Dies ist eine Folge davon, daÿ bei der Fouriertransformation nicht von

	��

bis
�

integriert wird, sondernnur über den vom gemessenenSpektrum vorge-
gebenenFrequenzbereich. Dadurch verbreitern sich die ansonstenscharfen Maxima
zu sinc-Funktionen ( �����

	�� �

�����

�

;

�

), welche Nebenmaxima besitzenund sich ge-
genseitig stören. Man darf deshalb nicht jedes Maximum einer stehendenWelle
zuordnenund deren Periode dieserFouriertransformierten entnehmen. Es wurden
verschiedene Möglichkeiten untersucht, die genaueLage der Maxima zu bestim-
men, z.B. durch numerische Entfaltung des Spektrums, d. h. die sinc-Funktionen
ausder Fouriertransformiertenherauszurechnen. Testsmit synthetischen Daten ha-
ben jedoch ergeben, daÿ folgendeseinfache Verfahren besonderse�ektiv ist: Man
bestimmt anhandder Fouriertransformiertendie Amplitude, Periode und Phaseder
stärksten stehendenWelle und subtrahiert diesevom Residuum. Dann wird dieses
korrigierte Residuum erneut fouriertransformiert, wieder Amplitude, Periode und
Phaseder zweitstärksten stehendenWelle bestimmt, diesevom Residuum subtra-
hiert und soweiter. Man kann sosukzessive mit hoherGenauigkeit die Periodender
demSpektrum überlagertenstehendenWellenbestimmenund diesedann für die im
vorhergehendenAbschnitt besprocheneAnpassungbei der Inversionverwenden. Es
soll an dieserStelle noch einmal betont werden,daÿ die Fouriertransformation nur
zur Ermittlung der Perioden der stehendenWellen genutzt wird und die eigentliche
Anpassungan die gemessenenSpektren erst später bei der Inversionerfolgt.

Anhand der Fabry-Pérot-Formel 4.2könnennun ausdenPeriodender stehenden
Wellen die Resonatorlängenbestimmt werden. Die drei starken Maxima in Abbil-
dung 5.1(b) zwischen 0,19 und 0,35GHz rühren von der starken stehendenWelle
her, die dasResiduumdominiert. Es erscheinendrei Maxima, da die Amplitude der
stehendenWelle über das Spektrum moduliert ist. Eine genauereAnalyse ergab,
daÿ diesestehendeWelle von einer Re�exion zwischen Mischer und LO herrührte,
was auch ihre Modulation erklaert: Um zum LO zu gelangen,muÿ die Strahlung
den Diplexer passieren. Dieser war damals noch ein Martin-Puplett-Diplexer, der
so eingestellt wurde, daÿ sowohl für die LO-Frequenzals auch für die Frequenz
der Ozonlinie maximale Intensität am Mischer erreicht wurde. In der Modulation
der stehendenWelle spiegeltsich also geradedie Filtercharakteristik desDiplexers
wieder, die einen sinusförmigenVerlauf hat. Es ist insgesamt also möglich, durch
die Fourieranalysedes Residuumsauf die Resonatorlängenzurückzuschlieÿen und
dadurch Erkenntnisse über die Entstehung der Stehwellen zu gewinnen(siehedazu
auch [2]).
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5.5 Berücksichtigung des trop osphärischen Wasser-
dampfs

Wie schon früher erwähnt wurde, erschwert die starke Emissionund Absorption des
Wasserdampfesin der Atmosphäredie Messungstratosphärischer Spurengasevom
Boden aus. Die extrem niedrigen Temperaturen an der Tropopausewirken wie ei-
ne Kühlfalle und behindern den Transport der feuchten troposphärischen Luft in
die Stratosphäre. Deshalb be�ndet sich fast der gesamte atmosphärische Wasser-
dampf in der Troposphäreund macht sich dort bei radiometrischen Messungenals
spektralesKontinuum bemerkbar. DiesesKontinuum zeigt einerecht hohezeitliche
Variabilität, sowohl über dasJahr hinwegdenJahreszeitenfolgend,alsauch kurzfri-
stig innerhalb weniger Minuten. Bei Messungenim Millimeterwellengebietmüssen
allerdings häu�g die Spektren über mehrereStunden integriert werden,um ein für
eine Auswertung hinreichend gutes Signal- zu Rauschverhältnis zu erhalten. Des-
halb solltendie Spektren vor der Integration einerTroposphärenkorrektur unterzogen
werden,um den Ein�uÿ der störendenWasserdampfänderungenzu eliminieren.

5.5.1 Zweischichten- und Mehrsc hichtenmo dell

Eine häu�g verwendete Möglichkeit der Troposphärenkorrektur liefert ein einfa-
chesZweischichtenmodell der Atmosphäre,bei dem die Troposphäreals homogene
Schicht mit der mittleren Temperatur

�

� und der Opazität �

� angesehenwird. Für
die am Boden gemesseneHelligkeitstemperatur

�

�

� gilt dann
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Mit
�

�

�

�

�

�

ist hier die einem Schwarzkörper der thermodynamischen Temperatur
�

� zugeordneteHelligkeitstemperatur gemeint. 7
� ist der Airmass-Faktor aus Ab-

schnitt 3.4.2, wobei für die Troposphäredie Näherung �

>

:<;�������� ausreichende
Genauigkeit besitzt.

�

��� ist schlieÿlich die Helligkeitstemperatur deseigentlich in-
teressierendenstratosphärischen Signalsoberhalb der Troposphäre.Betrachtet man
einen Teil des Spektrums der Helligkeitstemperatur

�

�

�

�

weit weg von den Linien-
zentren starker Signaturen, so kann der stratosphärische Anteil zur gesamten Hel-
ligkeitstemperatur vernachlässigt werden,und ausGleichung 5.30folgt
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7Man sollte nicht den Fehler begehenund in dieserGleichung einfach die physikalische Tempe-
ratur der Troposphäreverwenden. Wie schon in Abschnitt 3.5 gesagt,überschätzt man hierbei die
Helligkeitstemperatur der Troposphäreum ca. 6,5K und macht somit einensystematischen Fehler.
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DieseGleichung eingesetztin 5.30 und aufgelöstnach
�

��� ergibt für die gesuchte
Helligkeitstemperatur deskorrigierten stratosphärischen Signals
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2 (5.31)

Für die noch unbekannte mittlere Troposphärentemperatur
�

� wird häu�g die
Faustformel

�

�

� �

�

‚�� �

�

	��

K verwendet([13], [36]), wobei
�

�

‚�� �

� hier die am Boden
gemesseneTemperatur meint. Ra�alski [39] hat die Gültigkeit dieserFaustformel
anhandvon Vergleichen mit Sondendatenuntersucht und eineim Allgemeinengute
Übereinstimmung gefunden.

In dieserArbeit wird jedoch ein Mehrschichtenmodell zur Troposphärenkorrektur
verwendet, dasauf Kuntz [31] zurückgeht: Es wird zunächst eineVorwärtsrechnung
mit einemStandardwasserdampfpro�ldurchgeführt und dann dasErgebnismit dem
gemessenenSpektrum verglichen. Dann wird das Wasserdampfpro�l so lange ska-
liert, bis die Di�erenz ausMessungund Fit einevorgegebeneSchwelleunterschreitet.
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2 2 2 die in der jeweiligenHöhenschicht �
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2 2 2 meÿbarenHel-
ligkeitstemperaturen. Für den Durchgangder Strahlung durch die � -te Schicht gilt
entsprechend Gleichung 5.30

�

�

�

� �

† �

� �

�

�

�

�

�

�

� �

�

:

	 �

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

� �

mit
�

�

�

�

�

�

der einem Schwarzkörper der thermodynamischen Temperatur
�

� zuge-
ordneten Helligkeitstemperatur und �

� der Opazität der � -ten Höhenschicht. Bei
Kenntnis der Helligkeitstemperatur der � � : -ten Schicht folgt dann umgekehrt für
die Helligkeitstemperatur der � -ten Schicht
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Nun kann Schritt für Schritt vom Boden aus nach oben hin der Ein�uÿ der Tropo-
sphäre in den verschiedenenHöhenschichten herausgerechnet werden. Der Vorteil
dieser Methode liegt darin, daÿ man von Radiosondenoder Satelliten gemessene
Druck- und Temperaturpro�le direkt schon für die Troposphärenkorrektur verwen-
den kann.

Abbildung 5.2(a) zeigt exemplarisch für die starke Ozonlinie bei 273,051GHz
einen Vergleich beider Verfahren, bei dem ein mit Wasserdampfvorwärts gerech-
netesSpektrum mit beidenMethoden troposphärenkorrigiert wurde. Das Ergebnis
einerVorwärtsrechnung, die ohneWasserdampfdurchgeführt wurde, ist ebenfallsab-
gebildet. In Abbildung 5.2(b) ist die Di�erenz der beiden troposphärenkorrigierten
Spektren zu der Vorwärtsrechnung gezeigt. Es fällt zunächst auf, daÿ insbesonde-
re das mit dem Zweischichtenmodell korrigierte Spektrum einen Slope (�Neigung�)
aufweist und beideDi�erenzspektren einenO�set (�Versatz�) besitzen. Im weiteren
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(a) (b)

Abb. 5.2: (a) Vergleich der Troposphärenkorrektur mittels Zweischichten- und
Mehrschichtenmodell, exemplarisch für die Ozonlinie bei 273,051GHz
(b) Di�erenzen der korrigierten Spektren zur Vorwärtsrechnung ohne
Wasserdampf

Verlauf der Auswertung müssenSlope und O�set in den Spektren entwedervor der
Inversion entfernt oder ähnlich wie die Stehwellen bei der Inversion mit angepaÿt
werden(vgl. Abschnitt 5.3.6). In dieserArbeit wurde letzterer Methode der Vorzug
gegeben. Entscheidend ist jedoch, daÿ beide Verfahren nur noch einen minimalen
Rest der Ozonsignaturbeinhalten, mit Vorteilen für dasMehrschichtenmodell.

5.5.2 Berüc ksichtigung des Seitenband�lters

Aufgrund desrelativ geringenAbstandeszwischen Signal- und Seitenband desRa-
diometersMIRA 2 ( � 4GHz) zeigt sich die Filtercharakteristik desSeitenband�lters
in den gemessenenSpektren. Dies kann sich insbesonderebeim troposphärischen
Untergrund bemerkbar machen, da diesernatürlicherweiseeine Neigung aufweist.
Aufgrund der Seitenband�lterc harakteristik bildet sich dieser in den Spektren ge-
krümmt ab (Abbildung 5.3).

Für die am Boden gemesseneHelligkeitstemperatur gilt
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mit
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� und
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� der Helligkeitstemperatur desstratosphärischen Signalsbzw. des

Untergrunds im Signalband,
�

���
��� und

�

���
��� den entsprechendenHelligkeitstempe-

raturen im Spiegelseitenband und �

� und �

�

� der Filtercharakteristik im Signal-und
Spiegelseitenband. Eine genaueUntersuchung der resultierendenFiltercharakteri-
stik in den kalibrierten Spektren von MIRA 2 �ndet sich in [2].
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Abb. 5.3: Durch die Neigung des troposphärischen Sockels bildet sich die Fil-
tercharakteristik desSeitenband�lters im gemessenenSpektrum ab

DieseGleichung läÿt sich wie folgt umformen:
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Kennt man nun
�

���
� und

�

���
��� , wie das z.B. bei der Troposphärenkorrektur mit

dem Mehrschichtenmodell der Fall ist, kann das gemesseneSpektrum wie gewohnt
um den Ein�uÿ destroposphärischen Untergrundes

�

���
� korrigiert werdenund man

erhält ein troposphärenkorrigiertesSpektrum, welchesallerdingsnoch durch die Fil-
tercharakteristik bedingte stratosphärische Signaturen aus dem Spiegelseitenband
besitzt. Diesesind jedoch in einer Inversionsrechnung leicht zu berücksichtigen.

Wie sich dieseFiltercharakteristik bei der Troposphärenkorrektur auswirkt ist in
Abbildung 5.4(a) zu sehen:Es wurde hierfür zunächst ein synthetisches Spektrum
mit Wasserdampfund der Seitenband�lterc harakteristik berechnet und diesesdann
einmal mit und einmal ohne Berücksichtigung der Filtercharakteristik troposphä-
renkorrigiert. Zum Vergleich ist in diesemSchaubild auch ein Spektrum gezeigt,
das ganz ohne Wasserdampfgerechnet wurde. Man sieht deutlich, daÿ das Spek-
trum ohneBerücksichtigung der Filtercharakteristik deutlich �acher verläuft als das
ohneWasserdampfberechnete, wohingegendie Troposphärenkorrektur mit Berück-
sichtigung der Filtercharakteristik eine gute Übereinstimmung mit dem Spektrum
ohneWasserdampfliefert (der noch vorhandeneO�set ist in diesemZusammenhang
belanglos,da dieserbei der Inversion angepaÿtwird). Noch deutlicher werden die
Unterschiede in Abbildung 5.4(b) sichtbar, in der die Di�erenzen der beidentropo-
sphärenkorrigierten Spektren zum Spektrum ohneWasserdampfgezeigtsind.
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(a) (b)

Abb. 5.4: (a) Vergleich der Troposphärenkorrektur unter Berücksichtigung der Fil-
tercharakteristik des Seitenband�lters mit der ohne dieseBerücksichti-
gung. Zum Vergleich ist noch ein Spektrum, dasganzohneWasserdampf
berechnet wurde, gezeigt.
(b) Di�erenzen der korrigierten Spektren zur Vorwärtsrechnung ohne
Wasserdampf

Interessant ist auch, die Auswirkungender Troposphärenkorrektur mit und ohne
Berücksichtigung desSeitenband�lters auf dasInversionsergebniszu untersuchen. In
den Abbildungen 5.5(a) und 5.5(b) sind die Ergebnisseder gleichzeitigen Inversion
von Ozon und ClO ausden in Abbildung 5.4(a) gezeigtenSpektren gezeigt.

Beim Spektrum, dasohneBerücksichtigung desSeitenband�lters korrigiert wur-
de,muÿ der zu �acheVerlauf desSpektrums durch geänderteSpurengaspro�lenach-
gebildet werden. Es zeigt sich, daÿ dadurch unterhalb von 20km Höhe fehlerhafte
Pro�le invertiert werden,währendman bei der Korrektur mit Berücksichtigung der
Filtercharakteristik über den gesamten Höhenbereich eine gute Übereinstimmung
der invertierten Pro�le mit dem Originalpro�l erhält.
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(a) (b)

Abb. 5.5: Auswirkungen der Troposphärenkorrektur mit und ohne Berücksichti-
gung der Seitenband�lterc harakteristik auf das Inversionsergebnis.Die
Schaubilder zeigendie Ergebnisseder Inversion der in Abbildung 5.4(a)
gezeigtenSpektren. Schaubild (a) zeigt die invertierten Ozonpro�le,
Schaubild (b) die invertierten ClO-Pro�le
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Kapitel 6

Die Meÿkampagnen 1996 bis 2000

In diesemKapitel sollen die Ergebnisseder Meÿkampagnenvon 1996 bis 2000 in
Kiruna (67,8

=
N, 20,4

=
O, 425m ü. NN), Nordschweden,bzw. in Ny-Ålesund(78,9

=
N,

11,9
=
O, 10m ü. NN), Spitzbergen, vorgestellt werden. Es wird hierbei auch ei-

ne Fehlerbetrachtung für jedes Spurengasdurchgeführt und die Daten werden in
die meteorologische Gesamtsituation eingeordnet. Soweit möglich werden auch die
MeÿergebnisseandererGruppen und Modellrechnungen für einen Vergleich heran-
gezogen.

Zunächst soll hier ein Überblick über die meteorologische Gesamtsituation der
besagtenWinter gegeben werden. Dazu ist in Abbildung 6.1 die über zehn Tage
gemittelte potentielle Vorticit y über Ny-Ålesund1 auf der Isentropen�ächebei 475K,
also um etwa 19km Höhe, aufgetragen(die Daten stammenvom European Centre
for Medium-RangeWeather Forecasts,ECMWF; zur potentiellen Temperatur und
potentiellen Vorticit y sieheauch Anhang A). Man erkennt, daÿ sich der Winter
1995/1996durch einen recht starken Polarwirbel auszeichnete; der kurze Einbruch
der potentiellen Vorticit y am Tag66ist darauf zurückzuführen,daÿ sich Ny-Ålesund
zu dieser Zeit kurzfristig auÿerhalb des Vortex befand. Charakteristisch für den
Winter 1996/1997ist, daÿ sich der Vortex erst sehr spät formierte, dann aber sehr
stark war und sich langebis in den Mai hinein hielt. Im Winter 1997/1998war der
Polarwirbel ungleich schwächer, und der darauffolgendeWinter hatte sogareinen
noch schwächeren polaren Vortex . Legt man die Grenze für den polaren Vortex
auf der 475K-Isentropen�äche bei einem Wert der potentiellen Vorticit y von

�

	

	

:

A

�

�����




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

1Zwar wurde in Ny-Ålesund nur einevon bisher fünf Meÿkampagnenmit MIRA 2 durchgeführt,
es wurde für das Schaubild trotzdem diesePolarstation ausgewählt, da sie sich auf einer geogra-
phischen Breite von 78,9
 N und damit die meiste Zeit des Winters innerhalb des polaren Vortex
be�ndet. Hätte man Kiruna als Referenzpunktgewählt, wären die Verhältnissenicht sodeutlich zu
erkennen,da sich dieserMeÿort häu�g am Rande oder sogarganz auÿerhalb desVortex be�ndet.
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Abb. 6.1: Potentielle Vorticit y der Winter 1995/1996 (in der Legendemit
1996 bezeichnet) bis 1999/2000 über Ny-Ålesund auf der 475K-
Isentropen�äche, gemittelt über zehnTage(ECMWF-Daten)

durch einensehrstarken polarenVortex aus,der Einbruch um Tag 80 herum ist auf
die LageNy-Ålesundszu dieserZeit auÿerhalbdesVortex zurückzuführen.

Noch deutlicher werdendie Verhältnissein Abbildung 6.2. Hier sind die minima-
len Temperaturen auf der Isentropen�äche von 475K jenseitseiner geographischen
Breite von 40= N aufgetragen(ECMWF-Daten). Man erkennt sehr deutlich den
Unterschied zwischen den kalten Wintern 1995/1996,1996/19997,1999/2000und
den eherwarmenWintern 1997/1998und insbesondere1998/1999.Bei dem zuletzt
genannten Winter sanken die Temperaturen nur EndeNovember und Mitte Februar
unter die Grenztemperatur für die Bildung von PSCsvom Typ I von 195K (siehe
Tabelle 2.1). Es war deshalb,wenn überhaupt, mit einer nur geringenChloraktivie-
rung in diesemWinter zu rechnen.

6.1 Die Meÿk ampagne 1996 in Kiruna

Die Meÿkampagne1996im Institutet för Rymdfysik (IRF) in Kiruna war die erste,
die mit dem Radiometer MIRA 2 bestritten wurde. Der Meÿbetrieb dauerte vom
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Abb. 6.2: Minimale Temperatur der Winter 1995/1996(in der Legendemit
1996 bezeichnet) bis 1999/2000 nördlich 40

=

N auf der 475K-
Isentropen�äche, gemittelt über fünf Tage(ECMWF-Daten)

10. Februar bis zum 4. April und eswurden Spektren von sämtlichen von MIRA 2
detektierbarenSpurengasengemessen(sieheauch [20]). In diesemAbschnitt wird für
jedesSpurengasexemplarisch einedetaillierte Fehlerbetrachtung durchgeführt (siehe
dazu auch [32]). Für die auf den anderenKampagnengewonnenenSpurengaspro�le
sind dieseErgebnisseweitestgehendübertragbar.2

Wie schon in den Abbildungen 6.1 und 6.2 gezeigt zeichnete sich der Winter
1995/96 durch einenstarken und bis in den April hinein bestehendenpolaren Vor-
tex und damit verbundendurch niedrigeTemperaturen in der unteren Stratosphäre
aus. Dies sollte zu einer starken Chloraktivierung und deutlich meÿbarenOzonver-
lusten führen. Kiruna lag zu Anfang desZeitraums, in dem MIRA 2 gemessenhat,
innerhalb despolaren Vortex und esherrschten auf der 475K Isentropen�äche sehr

2Die sukzessivenVerbesserungenam Gerät, die zu einer Verringerung der Empfängerrauschtem-
peratur führten, ermöglichten im wesentlichen kürzere Integrationszeiten, das Signal- zu Rausch-
verhältnis der zur InversionherangezogenenaufsummiertenSpektren blieb weitestgehendkonstant.
Fehler, die durch Baselinee�ekte verursacht werden, sind ganzallgemeinnur schwer zu quanti�zie-
ren. Die in diesemKapitel vorgenommeneBetrachtung für ClO dient auch für die auf den anderen
Kampagnen gemessenenSpektren als Abschätzung.
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Abb. 6.3: Potentielle Vorticit y und Temperatur bei 475K über Kiruna während
der Meÿkampagne1996(ECMWF-Daten)

tiefe Temperaturen, die die Bildung von PSCs zulieÿen (Abbildung 6.3). Ab Tag
68 lag Kiruna dann auÿerhalb des Vortex und die Temperaturen stiegendeutlich
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
Meÿkampagne.

6.1.1 Fehlerb etrac htung

Der in den invertierten Höhenpro�len auftretende Gesamtfehler setzt sich zusam-
men ausdem durch dasRauschen im Spektrum verursachten Datenfehler,dem Re-
gularisierungsfehlerund systematischen Fehlern. Die Berechnung des Daten- und
Regularisierungsfehlerswurde schon in Abschnitt 5.3.4 erläutert. Leider sind die
zur Berechnung des Regularisierungsfehlersbenötigten a priori-K ovarianzmatrizen

� � aufgrund von fehlendemstatistischem Datenmaterial häu�g schwer zu bestim-
men, weshalbdie Matrizen häu�g als Diagonalmatrizenmit geschätzten Varianzen
als Diagonalelementen initialisiert werden. Weiterhin besteht die Möglichkeit, Kor-
relationen der Volumenmischungsverhältnisse der einzelnenHöhenschichten durch
Gauÿfunktionen, deren Zentren auf der Diagonalen der a priori-K ovarianzmatrix
liegen,zu modellieren. Im VerlaufedieserArbeit wurde sukzessive zu dieserArt der
Initialisierung übergegangen.In den folgendenAbschnitten werden jedoch bei der
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Darstellung der Fehler die Regularisierungsfehleraufgrund ihrer zweifelhaftenAus-
sagekraftvernachlässigtund stattdessendirekt die AveragingKernelsund die daraus
mit der Halbwertsbreite als Kriterium resultierendeHöhenauflösungbetrachtet. Es
fehlt noch eine Abschätzung der systematischen Fehler, die durch die Verwendung
falscher Temperaturpro�le, fehlerbehafteterLiniendatenoder ungenauerKalibration
desMeÿgerätesentstehen. Die hier vorgenommeneBetrachtung folgt den Überle-
gungenvon Kuntz [27], die die Troposphäredurch ein einfachesEinschichtenmodell
approximieren.3 In Anlehnung an Gl. 5.31 aus Abschnitt 5.5.1 folgt für das vom
Elevationswinkel � auf einenElevationswinkel von 90= umgerechnete troposphären-
korrigierte Signal
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Für den Airmass-Faktor wurde hierbei die Näherung �

>

:<;������ � verwendet.
Anhand dieserGleichung könnennun die systematischenFehlerabgeschätzt werden,
wobei diesesich multiplik ativ auf dasSpektrum und damit auf dasInversionsergebnis
auswirken, alsodas invertierte Höhenpro�l lediglich skalieren, jedoch nicht in seiner
Form ändern.

Auswirkungen eines falsch angenommenen Elev ationswink els

Das auf den Meÿkampagnenbenutzte Periskop besitzt eine Stellgenauigkeit von
0,1

=
. Dies ist jedoch nicht die einzigeFehlerquelle,die zu einem falsch angenom-

menenElevationswinkel � führt: Die EmpfangskeuledesPeriskops hat einenvollen
Ö�n ungswinkel von etwa 3

=
, d. h. man empfängt auch Strahlung aus anderenEle-

vationswinkeln als � . Diesehaben jedoch verschiedeneAirmass-Faktoren, was zu
einer stärkeren Gewichtung der Strahlung führt, die aus Raumbereichen mit �a-
cherem Elevationswinkel und damit gröÿerem Airmass-Faktor stammt. Um die-
sen E�ekt abzuschätzen, kann folgende Überlegung durchgeführt werden: Seien
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aus dem der Hauptbeitrag der empfangenenStrahlung zu erwarten ist. Für einen
eingestelltenElevationswinkel von z.B. �
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(in dieser Gröÿenordnung liegen

3Häu�g wird die Fehleranalyseauch mit Hilfe von Kovarianzmatrizen durchgeführt (siehez.B.
[32], [41], [45]), die im Allgemeinen als diagonal angenommenwerden mit den Varianzen der ein-
zelnen Ein�uÿgröÿen als Diagonalelementen. Der Gesamtfehler ist dann die Summe aus allen
Fehlerkovarianzmatrizen. Da dieseArt der Fehleranalysejedoch keine grundlegend anderen Er-
gebnisseliefert wird hier aufgrund seinerAnschaulichkeit der nachfolgendenFehlerabschätzung der
Vorzug gegeben.
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erfahrungsgemäÿdie kleinsten Elevationswinkel, die in der Praxis unter sehr guten
Witterungsbedingungenvorkommen) ergibt dieseÜberlegung eine Ungenauigkeit
aufgrund der endlichen Antennenkeule von 0,19= . Zu beachten ist jedoch, daÿ für
dieseÜberlegungeine idealegauÿsche Strahlform angenommenwurde. Es ist aber
nicht ausgeschlossen,daÿ esnoch weitere Beiträge mit gröÿerenAbweichungenvom
eingestelltenElevationswinkel gibt, die in das Radiometer einkoppeln können. Als
konservative Abschätzung desGesamtfehlers beim Elevationswinkel inklusive Stell-
fehler wird deshalbim weiteren ein Wert für

}

� von 0,5= gewählt.
Aus Gleichung 6.1 folgt für den auseinemum 0,5

=
zu groÿ angenommenenEle-

vationswinkel resultierendenFehler :
�
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�

� �
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� �
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: (6.2)

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

Auswirkungen einer ungenauen Kalibration

Die Kalibration der gemessenenSpektren erfolgt durch Vergleich der gemessenen
Strahldichte mit der Strahldichte zweieralsEichlastendienenderAbsorber. Der eine
be�ndet sich im Kryostaten und dient als kalte Last, der als warme Last benutzte
be�ndet sich auf Raumtemperatur. Die Unsicherheit diesesKalibrationsverfahrens
beträgt maximal etwa 4K und wirkt sich gleichermaÿenauf das gemesseneSignal
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�

� und den Untergrund
�

�

�

�

aus. Für den relativen Fehler im invertierten Pro�l
ergibt sich bei einer um 4K zu hoch angenommenenHelligkeitstemperatur
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2 (6.3)

Wie in Abbildung 6.4(b) zu sehenist, nimmt dieserFehler mit steigendergemesse-
ner Helligkeitstemperatur zu. Es ist hierbei zu beachten, daÿ Spektren mit einem
Untergrund von mehr als etwa 200K nicht mehr zur Inversionherangezogenwerden
sollten, da die troposphärische Absorption zu stark wird und der Informationsge-
halt der Spektren dann entsprechend gering ist. Für

�

�

�

�

�

�

wurde sowohl für dieses
Schaubild wie auch für die weiterenBetrachtungenein Wert von 255K angenommen.

Auswirkungen einer falsch angenommenen Trop osphären temp eratur

Wie ausdenGleichungen5.31bzw. 6.1hervorgeht, muÿ für eineKorrektur der Spek-
tren um den Ein�uÿ der Troposphärederen mittlere Helligkeitstemperatur

�

�

�

�

�

�
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und damit derenmittlere Temperatur
�

� bekannt sein.4 Nach den Untersuchungen
von Ra�alski [39] liefert die Faustformel

�

�

� �

�

‚�� �

�

	 �

K im Vergleich zu Sonden-
daten im Mittel einenFehler von drei bis vier Kelvin (Standardabweichung). Zieht
man zur Troposphärenkorrektur mit dem Mehrschichtenmodell Temperaturpro�le
desNational Centers for Environmental Prediction (NCEP, sieheauch [15]) heran,
die über das Automailersystem des Goddard SpaceFlight Center (GSFC) zu be-
ziehensind, dürfte der Fehler sogarnoch kleiner sein. Als konservative Schätzung
werden im weiteren trotzdem 5K als Fehler der mittleren Troposphärentempera-
tur angenommen.Für den durch die Troposphärenkorrektur verursachten relativen
Fehler im invertierten Temperaturpro�l ergibt sich somit
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2 (6.4)

Der Verlauf dieser Kurve ist in Abbildung 6.4(c) dargestellt. Der Betrag dieses
relativen Fehlerssteigt ebenfalls mit gröÿer werdendemUntergrund stark an. Wie
bei dem Schaubild für ungenaueKalibration wurde hier für

�

�

�

�

�

�

ein Wert von
255K angenommen.

Auswirkungen eines falschen stratosphärisc hen Temp eraturpro�ls

Im Falle schwacher Signaturen ergibt eine einfache Plausibilitätsbetrachtung, daÿ
die Stärke der betrachteten Signatur

�
�

proportional dem Produkt ausVolumenmi-
schungsverhältnis �
�	� , Linienstärke 
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und Planckfunktion
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�

ist,5 also
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Die relativ komplexeTemperaturabhängigkeit der Linienstärke läÿt sich nach [27]
vereinfacht darstellenals
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für symmetrische Moleküle
'
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; ���
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	 	�� �

für asymmetrische Moleküle.

Mit
�

� ist hier die Energie des unteren Anregungsniveausbezeichnet, � � ist die
Boltzmannkonstante. Setzt man den obigen Ausdruck in Gleichung 6.5 ein und

4Für das in Abschnitt 5.5.1besprocheneMehrschichtenmodell muÿ sogarder vollständige Tem-
peraturverlauf in der Troposphärebekannt sein.

5Für dieseÜberlegungwurde die Nichtlinearität der Strahlungsübertragungsgleichung vernach-
lässigt. Dies ist gerechtfertigt, wenn die Eigenabsorption des Spurengasesvernachlässigt werden
kann, was für ��� � , ������� und �" !� sicher der Fall ist. Bei den stärkeren Ozonlinien kann die
Eigenabsorption jedoch nicht vollständig vernachlässigt werden, aber für dieseFehlerabschätzung
sei dieseVereinfachung gestattet.
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Gas �
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���
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'
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� �

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: Exponent � der Temperaturabhängigkeit der Linien-
stärken und daraus resultierender relativer Fehler �

einer um 5K zu hoch angenommenenStratosphären-
temperatur für einige wichtige Linien

macht Gebrauch von der Rayleigh-Jeans-Näherung,so ergibt sich für die Tempera-
turabhängigkeit desVolumenmischungsverhältnisses
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�‡†
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Bei einemum 5K zu hoch angenommenenstratosphärischenTemperaturpro�l ergibt
sich für den relativen Fehler im invertierten Pro�l

���	���

�

�

�

�

� 	

���	� �

�
�

�
�	� �

�
�

���

�

�

�

�

� �

�

�

�‡†

	

:

2

Zur Vereinfachung wird im weiteren von einer isothermen Stratosphäre mit
�

�

	 �

A

K ausgegangen.Die darausresultierendeKurve ist in Abbildung 6.4(d) darge-
stellt. Eine Übersicht über die Temperaturabhängigkeit ' der Linienstärken der in
dieserArbeit besprochenenSignaturenund die darausresultierendenrelativen Feh-
ler

}

in den invertierten Volumenmischungsverhältnispro�len gibt Tabelle 6.1. Für
���

�

und ���

���

, deren Signaturen jeweils aus einem ganzenEnsemble von Linien
bestehen,wurde die jeweils stärkste Linie für die Betrachtung ausgewählt.

Auswirkungen einer falschen Linienstärk e

Für die Inversion werden Spektraldaten aus der HITRAN -Liniendatenbank ([47]-
[49]) verwendet. Ein Vergleich der LinienstärkenausdemJet PropulsionLaboratory
(JPL) Katalog [37], für die ein Fehler von 1% angegeben wird, mit der HITRAN 96
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Abb. 6.4: Relative Fehler der invertierten Höhenpro�le desVolumenmischungsver-
hältnisses. In (a) ist der relative Fehler bei einem falsch angenommenen
Elevationswinkel gezeigt, in (b) der relative Fehler einer um 4K über-
schätzten Helligkeitstemperatur der Kalibrationslasten. In Schaubild (c)
ist der E�ekt einer um 5K zu hoch angenommenenTroposphärentempe-
ratur aufgetragen,Schaubild (d) zeigt den relativen Fehler einer um 5K
überschätzten Stratosphärentemperatur.
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Datenbank zeigt für die hier betrachteten SpurengaseDi�erenzen zwischen 1% und
4,4%. Es wird bei dieserBetrachtung Kuntz et al. ([32]) gefolgt und der Fehler in
der Linienstärke auf 3% abgeschätzt. Für eineum 3% zu hoch angenommeneLini-
enstärke 
 �

� �

ergibt sich ausGleichung 6.5 für den relativen Fehler im invertierten
Pro�l:
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Auswirkungen eines falschen Druc kv erbreiterungsparameters �

Für eine isotherme Atmosphäre folgt der Druck der barometrischen Höhenformel
(Gleichung 2.2)

���

���%�

���

�������

�

 

7

2

Die Skalenhöhe
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(Gleichung 2.3) errechnet sich für eineTemperatur von
� � 	 �

A

K
zu

8 >
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km. Die Linienbreite
}

�

� ist für eine isothermeAtmosphäre
}

�
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� �

�

(Gleichung 3.6), alsodirekt proportional demDruck. Eingesetztin die barometrische
Höhenformelergibt sich für die Höhe in Abhängigkeit von der Linienbreite
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Wird der Druckverbreiterungsparameter
�

um 5% zu groÿ angenommen,ergibt sich
darausdie neueHöhenabhängigkeit
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Diese Höhenabhängigkeit ist also gegenüber der alten um
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km
nach oben verschoben. Entsprechend ergibt sich für einen um 5% zu klein ange-
nommenenDruckverbreiterungsparametereine Verschiebung des invertierten Hö-
henpro�ls um 0,39km nach unten. Beide werden gegenüber der erreichbaren Hö-
henauflösungvon bestenfalls7km (sieheAbbildung 6.7(a)) vernachlässigt.

6.1.2 Ozon

In diesemAbschnitt sollen einige Ergebnisseder Ozonmessungenan der starken
273,051GHz-Linie und der schwächeren 274,478GHz-Linie gezeigt und diskutiert
werden.6 Die Ergebnissefür Ozon,die mittels gleichzeitiger Inversionzusammenmit

���

�

, � 


�

und ���

���

invertiert wurden, werdenin den entsprechendenAbschnitten
diskutiert.

6Aufgrund der noch fehlendenErfahrungen erfolgten die Messungenvergleichsweiseunsystema-
tisch und eswurde nicht immer an für die Witterungsv erhältnissegeeignetenLinien gemessen.Dies
ist der Grund, weswegenkeine kontinuierlichen Zeitreihen invertiert werden konnten. Stattdessen
werden hier, wie auch für die anderenSpurengasen,ausgewählte Messungengezeigt.
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Abb. 6.5: Am 29. März 1996 bei 273,051GHz gemessenesOzonspektrum vor (a)
und nach (b) der Korrektur um drei Stehwellen. Der besserenÜbersicht
wegen wurden die vorwärts gerechneten Spektren gegen die Messung
vertikal etwas verschoben

Messungen an der 273,051 GHz-Linie

Die Ozonlinie bei 273,051GHz ist die stärkste im Frequenzbereich von 268 bis
280GHz, der von MIRA 2 abgedeckt wird. Siewird deshalbfür hochaufgelösteMes-
sungenvon Ozon oder bei schlechten Witterungsbedingungen,wenn keine anderen
sinnvollen Messungenmöglich sind, herangezogen.Die Abbildungen 6.5(a) und (b)
zeigenein am 29. März gemessenesSpektrum vor und nach der Korrektur um drei
Stehwellen, wobei zu beachten ist, daÿ die Stehwellen erst während der Inversion
angepaÿtwurden. Wie in allen nun folgendenSpektren wurden die aus der Inver-
sion resultierendenvorwärts gerechneten Spektren in den gleichen Abbildungen der
besserenÜbersicht wegengegendie Messungvertikal etwas verschoben.

Die aus dieser Messungmittels Optimal Estimation (OEM) bzw. Tikhonov-
Phillips-Regularisierung (CLI) invertierten Pro�le sind in Abbildung 6.6(a) ge-
zeigt. Die Startpro�le, die gleichzeitig als a priori-Pro�le dienen, sind der US-
Standardatmosphäre(1976) für mittlere Breiten entnommen. Es fällt zunächst die
sehr gute Übereinstimmung der beiden invertierten Pro�le im Höhenbereich ober-
halb ca. 17km auf (der Höhenbereich unterhalb von 17km ist in diesemSchaubild
ausgeblendet,da hierüber praktisch keineInformation mehr im Spektrum vorhanden
ist). Die a priori-K ovarianzmatrix für die Optimal Estimation Methodewurde soin-
itialisiert, daÿ die Varianzennach oben und unten hin immer kleiner wurden, sodaÿ
dem a priori-Pro�l, welchesmit dem Startpro�l identisch ist, in diesenHöhenberei-
chenein immer stärkeresGewicht zuteil wird. Der grau schattierte Fehlerbereich am
mittels Optimal Estimation invertierten Höhenpro�l setzt sich wie in allen folgenden
BeispielendiesesKapitels zusammenaus dem Datenfehlerund den systematischen
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Abb. 6.6: (a) Mit der Optimal Estimation Methode bzw. Tikhonov-Phillips-
Regularisierunginvertierte Ozonpro�le vom 29. März 1996
(b) AveragingKernels der Inversionmit der Optimal Estimation Metho-
de

Fehlern.
Zur meteorologischen Gesamtsituation ist zu sagen,daÿ Kiruna am 29. März

1996 innerhalb des polaren Vortex lag (Abbildung 6.3). Das maximale Volumen-
mischungsverhältnis von ca. 6ppmv in 35km Höhe ist typisch für den Vortex im
spätenWinter, der sich schon langsamin Auf lösungbe�ndet. Die relativ niedrigen
Volumenmischungsverhältnisseum 20km Höhevon unter 2ppmv könnten auf einen
noch verbliebenen Ozonabbauhindeuten, jedoch herrschten im Wirb el zu dieser
Zeit schon wieder zu hoheTemperaturen für eineFreisetzungvon reaktivem Chlor.
Auch zeigenMessungenmit dem vom IMK in Kooperation mit der Universität von
Nagoya und dem IRF in Kiruna betriebenen bodengebundenenFourier-Transfor-
mations-Spektrometer für den infraroten Spektralbereich (engl. Fourier Transform
Infrared Spectrometer, kurz FTIR) ansteigendeSäulengehaltevon ���

�

�

�


 (sie-
he [42]), was auf die Bindung von reaktivem Chlor an die nun wieder in gröÿeren
Mengenzur VerfügungstehendenStickoxide zurückgeführt wird.

Abbildung 6.6(b) zeigt die aus der Inversion mit der Optimal Estimation Me-
thode resultierendenAveragingKernels. Die aus diesenAveragingKernels mit der
HalbwertsbreitealsKriterium berechnetevertikaleAuf lösungder invertierten Pro�le
ist in Abbildung 6.7(a) dargestellt. Die bestevertikale Auf lösung wird im Höhen-
bereich von ca. 17km bis 30km mit um die 7km erreicht, während zu gröÿeren
Höhen hin sich die Auf lösungdeutlich verschlechtert. Die scheinbare Verbesserung
der Höhenauflösungunterhalb von 15km ist ein Artefakt, da für den untersten Hö-
henbereich praktisch keineInformation mehr im gemessenenSpektrum enthalten ist
und deshalbdie AveragingKernels nur noch einezweifelhafte Aussagekrafthaben.

Das ausgemessenemSpektrum und Vorwärtsrechnung mit dem mittels der Op-
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Abb. 6.7: Höhenauflösung und Residuum der Ozonmessungan der 273,051GHz-
Linie

timal Estimation Methode invertierten Höhenpro�l berechnete Residuumist in Ab-
bildung 6.7(b) gezeigt.Es ist noch einegewisseRestwelligkeit zu erkennenund eine
nicht perfekte AnpassungdesLinienzentrums, welche zumindest zum Teil von der
Dopplerverbreiterung der Linie, die bei der Vorwärtsrechnung nicht mitb erechnet
wird, herrühren dürfte. In Anbetracht einer Gesamthöhe der Linie von etwa 30K
sind jedoch beideE�ekte zu vernachlässigen,7 wobei sich die Störung im Linienzen-
trum ohnehinnur in den oberstenHöhenschichten auswirkt.

Messungen an der 274,478 GHz-Linie

Die Ozonlinie bei 274,478GHz liegt im unteren Seitenband, wenn das Radiometer
für ClO-Messungeneingestellt ist. Für einenWechselzwischen Messungenvon ClO
und dieserOzonlinie ist folglich nur das Seitenband�lter neu einzustellen,weshalb
dieseLinie bevorzugt für kurze Ozonmessungenzwischen lang andauerndenClO-
Messungenherangezogenwird, um gröÿereStörungendes Systems,die sich unter
Umständenin einer geändertenGerätebaselineniederschlagen,zu vermeiden.

In den Abbildungen 6.8(a) und (b) ist ein am 19. Februar gemessenesSpektrum
vor und nach der Korrektur um drei Stehwellenzusammenmit denbei der Inversion
vorwärts gerechneten Spektren zu sehen.

Die invertierten Höhenpro�le zeigt Abbildung 6.9(a). Die Unterschiedezwischen
Tikhonov-Phillips-Regularisierungund der Optimal Estimation Methode sind hier

7Bei neuerenAuswertungen von Messungenbei 273,051GHz wird übrigensvollständig auf eine
Anpassung von Stehwellen verzichtet, da bei dieser Signatur das Signal- zu Stehwellenverhältnis
i. Allg. sogut ist, daÿ die Anpassungzu keiner signi�k anten VeränderungdesInversionsergebnisses
führt.
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Abb. 6.8: Am 19.Februar 1996bei 274GHz gemessenesOzonspektrum vor (a) und
nach (b) der Korrektur um drei Stehwellen

etwasgröÿerals bei der 273,051-GHz-Linie,aber immer noch als recht geringeinzu-
stufen.

Am Tag dieser Messunglag Kiruna innerhalb des polaren Vortex (Abbildung
6.3). Die deutlich geringerenMischungsverhältnisse von Ozon im Vergleich zum
Startpro�l im Höhenbereich oberhalb von 25km sind eine Folge der Isolation und
des Absinkens der Luftmassen innerhalb des Vortex. Während diesesZeitraums
lagen die Temperaturen über Kiruna ständig unter 195K, und ein Vergleich mit
Trajektorien zeigt, daÿ das Luftpaket, das am 19. Februar über Kiruna zog, schon
mindestensdrei TageTemperaturen von deutlich unter 195K ausgesetztwar. Für
dasan diesemTagbeobachtete Luftpaket bestanddemnach schon seit einigenTagen
die Möglichkeit für Kontakt mit PSCs. Messungenmit dem vom IMK betriebenen
FTIR ergaben daher auch deutlich reduzierte Säulengehaltevon ���

�

�

�


 (siehe
[42]), was ein starker Hinweis auf Vorkonditionierung desPolarwirbels ist (vgl. Ab-
schnitt 2.3.2). Ein Blick auf die Mischungsverhältnissevon Ozonin etwa 20km Höhe
(

>

�

ppmv) zeigt jedoch, daÿ es Mitte Februar noch keinen signi�k anten Ozonab-
bau gab. Dies dürfte hauptsächlich an der zu diesemZeitpunkt noch zu geringen
Sonneneinstrahlungliegen, die für die Freisetzungvon reaktivem Chlor nach den
Gleichungen2.11und 2.12Voraussetzungist.

Die AveragingKernels sind in Abbildung 6.9(b) und die Höhenauflösungin Ab-
bildung 6.10(a) dargestellt. Die vertikale Auf lösung beträgt hier im Höhenbereich
von ca. 19km bis 30km nur noch etwa 10km und verschlechtert sich zu gröÿeren
Höhenhin wie bei der 273,051-GHz-Liniedeutlich. Die scheinbare Verbesserungder
Höhenauflösungunterhalb von 19km ist auch hier ein ausdem geringenInformati-
onsgehaltdesSpektrums für den unteren Höhenbereich resultierendesArtefakt.

Abbildung 6.10(b)zeigtdasResiduumausMessungund Vorwärtsrechnung. Auf-
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Abb. 6.9: (a) Mit der Optimal Estimation Methode bzw. Tikhonov-Phillips-
Regularisierunginvertierte Ozonpro�le vom 19. Februar 1996
(b) AveragingKernels der Inversionmit der Optimal Estimation Metho-
de

grund desdurch die kürzereIntegrationszeitbedingtenstärkerenRauschenstritt hier
die Restwelligkeit im Vergleich zumResiduumder 273,051GHz-Messung(Abbildung
6.7) nicht sodeutlich hervor.

6.1.3 Chlormono xid

Die ClO-Signatur bei 278,631GHz besteht auseiner ganzenGruppe von Linien, die
das Resultat von Feinstruktur-, Hyperfeinstruktur- und Zeemanaufspaltungsind.
Aufgrund der Verbreiterungsmechanismen in der Atmosphäre erscheint die ClO-
Signatur jedoch in den gemessenenSpektren als eine einzigesehr schwache Linie.
Die Abbildungen 6.11(a)und (b) zeigenClO-Messungenausder Nacht vom 1. zum
2. März und vom 2. März, die unter einem Elevationswinkel von 22= bzw. 25=

gemessenwurden. Aufgrund der geringen Stärke der in diesemFrequenzbereich
vorhandenenOzon- und ClO-Linien treten Stehwellen hier im Vergleich zu den bis-
her gezeigtenSpektren deutlich in den Vordergrund. Auch weisendie Spektren eine
aus der Troposphärenkorrektur resultierendedeutliche Neigungauf, die jedoch bei
der weiteren Auswertung nicht weiter stört, da siebei der Inversion leicht angepaÿt
werden kann. Die Stehwellen können mit den in den Abschnitten 5.3.6 und 5.4
besprochenenMethoden angepaÿtund nach erfolgreicher Inversion von den Spek-
tren subtrahiert werden. Die Abbildungen 6.11(c)und (d) zeigendie um Hang und
acht Stehwellen korrigierten Spektren, in denendie vorhandenenSignaturen deut-
licher zu sehensind. Auf fällig ist auch der Unterschied zwischen der Nacht- und
der Tagesmessung,der auf den Tagesgangvon ClO zurückzuführen ist (bei genau-
erem Hinsehenkann diesesauch schon in den unkorrigierten Spektren ausgemacht
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Abb. 6.10: Höhenauflösung (a) und Residuum (b) der Ozonmessung an der
274,478GHz-Linie

werden). Weiterhin ist auch ein schwacher Rest der Ozonlinie bei 274,478GHz aus
dem unteren Seitenband zu sehen,der durch einenicht vollständigeUnterdrückung
durch dasSeitenband�lter zustandekommt.

In den Abbildungen 6.12 sind die mittels gemeinsamerInversion mit der Opti-
mal Estimation Methode gewonnenenHöhenpro�le von Ozonund ClO dargestellt.8

Es ist zunächst auffällig, daÿ die Ozonpro�le keinen ausgeprägtenTagesgangauf-
weisen,während die ClO-Pro�le vor allem in ca. 20km Höheaufgrund der Bildung
des ClO-Dimers in der Nacht und dessenPhotolyse am Tage (Gleichungen 2.14
und 2.15)einestarke tageszeitliche Variation zeigen.Die erhöhten ClO-Werte ober-
halb 20km Höhe beim Nachtpro�l sind eine Folge der langen Integrationszeit bis
nach Sonnenaufgang(Zeitangaben in Ortszeit). Bemerkenswert sind auch die au-
ÿerordentlich hohenClO-Volumenmischungsverhältnissevon etwasüber 2,5ppbv in
19km Höhe im Tagespro�l,9 die sich mit den anderenin Schaubild 6.12(d) einge-
zeichneten Meÿwerten anderer Gruppen weitestgehenddecken. Urban [56] erhielt
mit dem �ugzeuggetragenenSubmillimeterwellenradiometerASUR (Airb orne Sub-
millimeter Radiometer)

>

	 �

: ppbv ClO in 20km Höhebei 70,3
=
N und 23,1

=
O am

1. März 1996. MessungendesMicrowave Limb Sounders(MLS, [51], [58]) ergaben

8Eine Inversion mit der Tikhonov-Phillips-Regularisierung ist prinzipiell auch möglich, jedoch
zeigendie so invertierten Höhenpro�le unterhalb von etwa 17km und oberhalb von etwa 55km
oft unsinnigeWerte, da hier, wie schon mehrfach erwähnt, der Informationsgehalt der Spektren zu
gering ist. Es erscheint deshalbsinnvoll, in diesenHöhenbereichen das invertierte Pro�l sehr stark
mit dem a priori-Pro�l zu gewichten, weshalb bei der ClO-Auswertung der Optimal Estimation
Methode gegenüber der Tikhonov-Phillips-Regularisierung der Vorzug gegeben wird.

9Zum Vergleich: Bei vollständiger Chloraktivierung, d. h. wenn sämtlichesin der unteren Stra-
tosphäre vorhandeneChlor in Form von ClO vorliegen würde, erhielte man nach der World Me-
teorological Organization [59] einen Wert von etwa 3,5ppbv.
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Abb. 6.11: ClO-Messungenvom 1. und 2. März 1996. In (a) ist das unkorrigierte
Spektrum der Nachtmessungund in (b) das der Tagesmessunggezeigt.
Nach der Korrektur um Stehwellen und Hang ergeben sich die in (c) und
(d) dargestellten Spektren. Der besserenÜbersicht wegen wurden die
angepaÿtenSpektren etwas gegendie gemessenenvertikal verschoben
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einen Wert von 1,7ppbv in 22km Höhe in der gleichen Region zwischen dem 29.
Februar und 4. März. Die etwas höherenvon MIRA 2 gemessenenWerte könnten
durch einenichtangepaÿtelangperiodische Stehwelle erklärt werden. Oberhalb von
30km stimmen die Messungenrecht gut überein. Ein Vergleich mit dem Nachtpro-
�l in Abbildung 6.12(b) zeigt eine leichte tageszeitliche Variation auch desoberen
Maximums, die von der PhotolysedesChlornitrats gemäÿGleichung 2.7 nach Son-
nenaufgangherrührt.

Für den Zeitraum um den 2. März waren hoheWerte der potentiellen Vorticit y
typisch für Kiruna. Am 2. März selbstsank die Temperatur auf der 475K Isentro-
pen�äche über Kiruna unter 195K (Abbildung 6.3). Eine Analyseder Trajektorien
ergab(siehe[42]), daÿ die an diesemTag beobachteten Luftmassendirekt aus dem
Zentrum desVortex stammenund tags zuvor Kontakt mit PSCsmöglich war. Dies
erklärt zusammenmit der um dieseZeit schon stärkeren Sonneneinstrahlungdie
sehrstarke Chloraktivierung über Kiruna.

Zu erwähnenwäre noch, daÿ als a priori-Pro�le die Startpro�le dienten, weshalb
die tageszeitliche Variation in den invertierten ClO-Pro�len tatsächlich aus Infor-
mationen in den Spektren herrührt und nicht durch Verwendungunterschiedlicher
a priori-Pro�le der Inversionquasi aufgezwungenwurde.

Abbildung 6.13 zeigt die Averaging Kernels der Auswertung mit der Optimal
Estimation Methode. Auf fällig ist insbesonderebei Ozon, daÿ Störungen in Hö-
henbereichen um 26km Höhesich sehrstark auf andereHöhenschichten auswirken.
Vermutlich ist diesauf Korrelationenzwischen dem ausdieserMessunginvertierten
Ozon- und ClO-Pro�l zurückzuführen. Dies macht sich in der Höhenauflösung als
scharfe Spitze bemerkbar, wie Abbildung 6.14(a) zeigt. Für Ozon wird die beste
Auf lösungum 20km Höhemit 10km erreicht, die Höhenauflösungvon ClO variiert
zwischen 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
zurückzuführen ist.10

O�en ist noch die Frage,wie sich die Anpassungder Stehwellen im invertierten
Pro�l auswirkt. Zur Klärung dieserFragewurdenauf ein vorwärts gerechnetesSpek-
trum für eineMessungunter 90= Elevation Rauschenmit einerRauschamplitude von
0,02K/MHz und 13 Stehwellen, davon acht mit den Perioden ausder Stehwellenan-
passungder ClO-Messungvom 1. auf den2. März, addiert und dasSpektrum in der
Frequenzum 0,5MHz verschoben (Abbildung 6.15).

Diesesgestörte Spektrum wurde nun wie ein gemessenesSpektrum ausgewer-
tet, d. h. es wurden erst die Perioden der Stehwellen gemäÿder in Abschnitt 5.4
beschriebenen Methode bestimmt und dann eine gleichzeitige Inversion von Ozon
und ClO bei Anpassungvon acht Stehwellenund unter Verwendungder Startpro�le

10Wie auch bei allen anderen Spurengasenwurden bei späteren Meÿkampagnenaufgrund der
geändertenGerätebaselinesukzessive immer weniger Stehwellen bei der Inversion angepaÿt.
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Abb. 6.12: Aus den in Abbildung 6.11 gezeigtenSpektren invertierte Höhenpro�le
von Ozon ((a) und (c)) und ClO ((b) und (d)). In (d) sind zusätzlich
noch Meÿwerte des �ugzeuggetragenenSubmillimeterwellenradiometers
ASUR (ausgefüllte Quadrate) und desMicrowave Limb Sounders(Krei-
se) eingezeichnet
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Abb. 6.13: AveragingKernels der Messungvom 2. März 1996für Ozon (a) und für
ClO (b)

Abb. 6.14: Höhenauflösung (a) und Residuum (b) der Messungvom 2. März 1996



6.1 Die Meÿkampagne1996in Kiruna 69

Abb. 6.15: (a) Synthetisches ClO-Spektrum mit stehendenWellen, Rauschen und
Frequenzshift. Die glatte Linie ist das Ergebnis der Inversionsrechnung
mit Anpassungder stehendenWellen
(b) Residuumaus synthetischem Spektrum und Vorwärtsrechnung nach
der Inversion

als a priori-Pro�le durchgeführt. Die so erhaltenenOzon- und ClO-Pro�le sind in
den Abbildungen 6.16(a) und (b) zu sehen. Das invertierte Ozonpro�l weist eine
Abweichung vom wahren Ozonpro�l von bis zu 2ppmv im Höhenbereich um 30km
auf. Hieran wird deutlich, daÿ für hochaufgelösteOzonmessungendie starkenLinien
bei 273,051GHz oder 274,475GHz herangezogenwerden sollten.11 Das invertierte
ClO-Pro�l weicht in 20km Höhe um etwa 0,5ppbv vom wahren ClO-Pro�l ab, in
gröÿerenHöhen werden die Unterschiede geringer. Es ist aber insgesamt im sen-
sitiven Höhenbereich eine Verschiebung des invertierten Pro�ls in Richtung etwas
niedrigererHöhenzu beobachten.

6.1.4 Distic ksto�o xid

Bei einer Frequenzvon 276,328GHz �ndet sich einerelativ starke Signatur von Di-
sticksto�o xid ( � 


�

). Da � 


�

sich jedoch hauptsächlich in der unteren Stratosphäre
und Troposphärebe�ndet, ist die Signatur sehrstark druckverbreitert und deshalb
schwer zu detektieren. Darüberhinausbe�ndet sich eine stärkere Ozonsignaturbei
276,924GHz, die sich der ��


�

-Signatur überlagert. Zur Auswertung von ��


�

wird
deshalbebenfalls Ozon gleichzeitig invertiert.

11Bei späteren Meÿkampagnenwurden gar Pro�le aus Messungenan diesenstarken Linien als
a priori-Ozonpro�le für die Auswertung von am gleichenTag gemessenenClO-Spektren verwendet,
wassich in einer genauerenBestimmung der Perioden der Stehwellen und damit in einembesseren
Inversionsergebnisfür ClO niederschlagen sollte.
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Abb. 6.16: Invertierte Pro�le von Ozon (a) und ClO (b) im Vergleich zu den Start-
pro�len und den Pro�len, die zur Erzeugung des synthetischen Spek-
trums verwendet wurden

In den Abbildungen 6.17(a) und (b) ist ein am 31. März 1996unter einer Ele-
vation von 35

=
gemessenes� 


�

-Spektrum zusammenmit den bei der Inversionan-
gepaÿtenSpektren vor bzw. nach der Korrektur um sieben Stehwellen gezeigt. Zu
beachten ist auch, daÿ hier der troposphärische Sockel erst bei der Inversion ange-
paÿt wurde und deshalbin den Spektren noch zu sehenist.

Die invertierten Höhenpro�le von Ozonund ��


�

sind in denAbbildungen6.18(a)
und (b) gezeigt.Die invertierten Ozonpro�le besitzenetwa 30% kleinereMischungs-
verhältnisseals das Startpro�l. Zum Vergleich sind auch die Daten einesOzonson-
denaufstiegsin Sodankylä (67,4= N, 26,7= O), Finnland, vom 30. März mit einge-
zeichnet und eszeigt sich einegute Übereinstimmung.

Aufgrund der endlichen Bandbreite von MIRA 2 (

>

1,2GHz) be�ndet sich in
den gemessenenSpektren nur wenig Information über die Troposphäre. In diesem
Höhenbereich werden die invertierten ��


�

-Pro�le von der a priori-Information do-
miniert. Es läÿt sich aber anhand dieserPro�le eindeutig sagen,daÿ dieserinerte
Tracer schon soweit abgesunken war, daÿ oberhalb von 25km kaum noch � 


�

vor-
handen war. Kiruna lag zu dieser Zeit innerhalb des polaren Vortex (Abbildung
6.3), was diesesAbsinken erklärt.

Die aus der Inversionmit der Optimal Estimation Methode resultierendenAve-
raging Kernels sind in den Abbildungen 6.19 gezeigt. Ähnlich wie bei ClO gibt es
auch hier einenHöhenbereich um 20km Höhe, in dem sich Störungensehrstark in
anderenHöhenbereichen auswirken. Dies dürfte wie bei den ClO-Messungendurch
Korrelationen zwischen den beiden zu invertierendenSpurengasenverursacht wor-
den sein.

Die aus den Averaging Kernels berechnete Höhenauflösung ist in Abbildung
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Abb. 6.17: Am 31. März 1996gemessenes� 
�� -Spektrum und angepaÿteSpektren
vor (a) und nach (b) der Korrektur um sieben Stehwellen

Abb. 6.18: Pro�le von Ozon (a) und �

�� (b) vom 31. März 1996,gewonnen durch

gleichzeitige Inversion. In (a) sind noch zum Vergleich die Ergebnisse
einesOzonsondenaufstiegsvom 30. März 1996eingezeichnet
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Abb. 6.19: AveragingKernelsvon Ozon (a) und � 
 � (b) der Messungvom 31.März

Abb. 6.20: Höhenauflösung (a) und Residuum (b) der �

 � -Messungvom 31. März

6.20(a) gezeigt. Für Ozon erhält man in der unteren Stratosphäreeinen Wert von
etwa 10km, zu göÿerenHöhenhin verschlechtert sich die Auf lösungauf etwa 22km
in 60km Höhe. Aufgrund der schwächerenSignatur ist die Höhenauflösungvon � 


�

mit Werten zwischen 12 und 25km deutlich schlechter. In Abbildung 6.20(b) ist das
ResiduumausMessungund Vorwärtsrechnung bei der Inversionzu sehen.Es zeigt
nur noch einegeringeRestwelligkeit und dentypischenAnstiegder Rauschamplitude
zum RandedesSpektrums hin.

6.1.5 Salpetersäure

Salpetersäure( ���

� �

) hat zahlreiche Linien um 269,4GHz, die aufgrund der Druck-
verbreiterung zu einer einzigen breiten Signatur verschmelzen. Bei 268,665GHz
be�ndet sich noch zusätzlich eineOzonlinie, weshalbbei der Auswertung auch hier
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Abb. 6.21: Am 20. März 1996gemessenes
�

� �

�

-Spektrum vor (a) und nach (b) der
Korrektur um sieben Stehwellen

Ozon gemeinsammit dem anderenKonstituenten invertiert wird. Abbildung 6.21
zeigt ein am 20.März 1996unter einemElevationswinkel von 14= gemessenes� �

� �

-
Spektrum vor (a) und nach (b) der Korrektur um acht Stehwellen. Aufgrund der
Filtercharakteristik des Seitenband�lters �ndet sich in diesemSpektrum ein Rest
der Ozonlinie bei 273,051GHz aus dem oberen Seitenband, der bei der Inversion
mit berücksichtigt werdenmuÿ.

Das mit der Optimal Estimation Methode invertierte Ozon- und ���

� �

-Pro�l
ist in Abbildung 6.22(a) und (b) gezeigt. Das Ozonpro�l hat bedingt durch die
sehrstarkeTemperaturabhängigkeit der Ozonliniebei 268,665GHz und dendadurch
verursachten groÿen Fehler bei ungenauerKenntnis der Stratosphärentemperatur
(sieheTabelle 6.1) einensehrgroÿenFehlerbereich.

Das Pro�l von � �

� �

weist ein leichtes Absinken gegenüber dem Startpro�l, je-
doch keinestärkerenVerlustedurch Denitri�zierung auf, was in guter Übereinstim-
mung mit den Ergebnissenvon Richter [42] für diesenZeitraum steht. Kiruna lag
zu dieserZeit innerhalb despolaren Vortex, jedoch war eszu warm für die Bildung
von PSCs(Abbildung 6.3).

Die Averaging Kernels dieser Inversion sind in Abbildung 6.23 zu sehen. Sie
zeigendie schon bei denanderenSpurengasendurch gegenseitigeKorrelationenver-
ursachten �Sattelpunkte�, alsoHöhenbereiche, in denensich Störungensehrstark in
anderenHöhen bemerkbarmachen. Dadurch zeigensich auch in der aus den Ave-
raging Kernels berechneten Höhenauflösung die schon bekannten scharfen Zacken
(Abbildung 6.24(a)). Läÿt man dieseZacken einmal auÿer Acht, ergibt sich für
Ozon eine Höhenauflösung von etwa 10 bis 20km und für � �

�	�

von ungefähr 12
bis 24km. Das Residuumaus gemessenemSpektrum und Anpassungist in Abbil-
dung 6.24(b) zu sehen.
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Abb. 6.22: Pro�l von Ozon(a) und
�

�
�

�

(b) vom 20.März, gewonnendurch gleich-
zeitige Inversion mit der Optimal Estimation Methode

Abb. 6.23: Averaging Kernels von Ozon (a) und
�

�
�

�

(b) der Messungvom 20.
März
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Abb. 6.24: Höhenauflösung(a) und Residuum(b) der
�

� �

�

-Messungvom 20.März

6.2 Die Meÿk ampagne 1997 in Ny-Ålesund

Die Meÿkampagneim März 1997fand in der Arktisstation in Ny-Ålesund auf Spitz-
bergenstatt, die Teil desNetwork for the Detection of StratosphericChange(ND-
SC) ist. Bei dieser Kampagne sollten insgesamt vier von weltweit acht existie-
renden bodengebundenenClO-Radiometern verglichen werden, die von Gruppen
aus Deutschland, Japan und den Vereinigten Staaten von Amerika gebaut und be-
treut wurden. Neben MIRA 2 waren dort das RAM (Radiometer for Atmosphe-
ric Measurements) des Instituts für Umweltphysik (IUP) der Universität Bremen,
das ebenfalls einen Schottky-Mischer benutzt, ein Gerät der Communications Re-
search Laboratories (CRL) in Tokyo und dasGerät desDepartment of Physicsder
State University of New York at Stony Brook (SUNY). Die beiden letztgenann-
ten GeräteverwendenrauscharmeSIS (Superconductor-Insulator-Superconductor)-
Mischertechnologie. Zur Kalibrierung wird vom IUP und von SUNY die externe
Referenzstrahlmethode verwendet (sieheAbschnitt 4.3.2), CRL verwendet eine in-
terne Kalibrationslast ähnlich MIRA 2.

Der Winter 1996/1997zeichnete sich durch eine erst sehr spät einsetzendeBil-
dung einesstarken polaren Vortex aus, der dann allerdings bis in den Mai hinein
stabil blieb (siehedie Abbildungen 6.1 und 6.2). Die erstenPSCstraten in diesem
Winter erst im Januar auf, wurden dann aber bis in den März hinein beobachtet.
Es wäre also über Ny-Ålesund in diesemWinter mit Chloraktivierung und damit
mit einemOzonabbauzu rechnen.

Das Radiometer MIRA 2 war im Zeitraum von 12. bis 31. März im Meÿbetrieb
und konnte nahezukontinuierlich Chlormonoxid messen.Nur am 24. und 25. März
wurden aufgrund der ungünstigen troposphärischen BedingungenOzonmessungen
an der 274,478GHz-Linie durchgeführt. Insgesamt gab esnur an zwei Tagenparal-
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Abb. 6.25: Potentielle Vorticit y und Temperatur auf der 475K-Isentropen�äche
über Ny-Ålesund während der Meÿkampagne1997(ECMWF-Daten)

lele Messungenvon drei Radiometern.
Die Abbildung 6.25zeigt die potentielle Vorticit y und Temperatur auf der 475K-

Isentropen�äche über Ny-Ålesund für den Zeitraum, in dem MIRA 2 Messungen
durchführte. Ny-Ålesund lag währenddieserZeit dauerndunter dempolarenVortex
und die Temperaturen erreichten einigeMale die Grenztemperatur für die Bildung
von PSCsvom Typ I.

Da die verschiedenenGruppen unterschiedliche Strategienfür die Inversionver-
folgen, die zu Abweichungen in den invertierten Pro�len führen können,wurde zu-
nächst ein Vergleich der Spektren auf möglichst direktem Wegevorgenommen.Dazu
berechnete jedeGruppe für ausgewählte TageTag

	

Nacht-Di�erenzen, nachdemdie
Spektren kalibriert, um troposphärische Ein�üsse korrigiert und auf 90= Elevation
umgerechnet wurden. An dieseSpektren wurde dann mittels der Methode der klein-
sten Quadrate ein vorwärts gerechnetesSpektrum angepaÿt,indem dasverwendete
ClO-Pro�l geeignetskaliert wurde (siehe [17]). Die Ergebnissesind in Abbildung
6.26 zusammengefaÿt.Die Fehlerbalken in dieserAbbildung sind die aus der An-
passungresultierenden2� -Standardabweichungen.

Es fällt auf, daÿ die Spektren von SUNY immer die höchsten Skalierungsfakto-
ren ergeben. Ansonstendecken sich die Skalierungsfaktorenvon SUNY und IUP
recht gut, während MIRA 2 auÿer am 17. März immer die niedrigsten Werte hat,
die Gesamtentwicklung der Werte ansonstenaber weitestgehendparallel zu denen
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Abb. 6.26: Skalierungsfaktoren der verschiedenen ClO-Messungen in
Ny-Ålesund 1997. Die Werte in Klammern in der Legende
geben den für die Berechnung der Skalierungsfaktoren ge-
nutzten Frequenzbereich der einzelnenInstrumente an

der anderenGruppen verläuft. Die Abweichungen betragenbis zu 40% zum Ska-
lierungsfaktor von SUNY am 15. März. Die unterschiedlichen Bandbreiten der Ra-
diometer könnenals Fehlerquelleausgeschlossenwerden,da eine Reduzierungaller
Bandbreiten auf 0,6GHz die Skalierungsfaktorennur marginal änderte ([18]). Die
systematischen Fehlerkönnenanalogzu Abschnitt 6.1.1abgeschätzt werden,da sie,
wie dort schon erwähnt, zu einerSkalierungder gemessenenSpektren führen. In Fra-
ge kommenhierbei Fehler durch falsch angenommenenElevationswinkel, ungenaue
Kalibration und einefür die Troposphärenkorrektur falsch angenommeneTempera-
tur der Troposphäre. Insgesamt erhält man so für die systematischen Fehler einen
Wert von etwa 10% im Skalierungsfaktor. Die noch verbleibenden Abweichungen
könnten durch die Baselineder Radiometerverursacht worden sein, jedoch ist eine
endgültigeKlärung aufgrund der nur wenigengemeinsamenMeÿtagerecht schwierig
(CRL konnte beispielsweisenur eineneinzigenMeÿpunkt beisteuern).

Abbildung 6.27zeigt die komplette ausdenMIRA 2-Messungeninvertierte ClO-
Zeitreihe im Vergleich zu ModellrechnungendesKarlsruhe Simulation Model of the



78 6 Die Meÿkampagnen1996bis 2000

Middle Atmosphere,kurz KASIMA (sieheauch [21]). Dieseskombiniert Daten des
ECMWF mit einem prognostischen Modell. Eine detaillierte Beschreibung ist in
Kouker et al. [22] gegeben.

Sowohl Modell als auch Messungzeigendeutlich die tageszeitliche Variation des
unterenClO-Maximums,die von der PhotolysedesClO-Dimersherrührt (sieheGlei-
chung 2.15), wobei die MIRA 2-MessungeninsbesondereEnde März die Tendenzzu
eherhöherenMischungsverhältnissenzeigen.Die Ursachendafür könnten in denUn-
sicherheiten der invertierten Pro�le begründet liegen. Eine weitere Erklärung wäre
die begrenzteModellauflösungvon KASIMA von 5,6= , wodurch kleinskalige E�ekte
wie Leewellen, die zu einer zusätzlichen Chloraktivierung führen können,unberück-
sichtigt bleiben ([50]). Der gröÿereHöhenbereich, über densich die unteren Maxima
ausden MIRA 2-Messungenerstrecken, beruht auf der begrenztenHöhenauflösung,
die durch Messungenmit Millimeterwellenradiometernerreicht werdenkann.

Nebender tageszeitlichenVariation desunterenMaximumsfällt auch eineschwä-
chere Variation auf, die sich über mehrereTageerstreckt. Sowohl Modell als auch
MessungweisenbesondershoheClO-Mischungsverhältnissezwischen den Tagen72
bis 75 und um den Tag 80 auf. Abbildung 6.25 zeigt, daÿ die potentielle Vorticit y
über Ny-Ålesund an diesenTagenüberdurchschnittlic h hohe Werte annahm. Der
Meÿort befand sich an diesenTagenalso tief im polaren Vortex, was diesehöheren
ClO-Werte erklärt. DieseErgebnissedecken sich auch gut mit denenvon Ra�alski
et al. ([40]), der für dieseZeiträume ebenfallsbesondershoheClO-Werte fand.

Die Messungenvon MIRA 2 könnenallerdingsnicht den schwächerenTagesgang
desoberen Maximums, der von der Photolyse von Chlornitrat nach Gleichung 2.7
herrührt, klar auflösen,der bei KASIMA recht gut zu sehenist.

Wie schon erwähnt waren am 24. und 25. März die troposphärischen Bedin-
gungen für ClO-Messungenzu ungünstig, weshalb an diesenTagen Ozon an der
274GHz-Linie gemessenwurde. Die Abbildungen 6.28(a) und 6.28(b) zeigendie
von MIRA 2 gemessenenPro�le im Vergleich zu Messungendes RAM des IUP.
Leider fanden an diesenTagenkeine Ozonsondenaufstiegeüber Ny-Ålesund statt,
weshalbin diesenAbbildungen zeitlich möglichst nahegelegeneOzonsondenaufstiege
mit abgebildet sind. Alle Messungenzeigeneine gute Übereinstimmung, wobei zu
beachten ist, daÿ die sehr gute Höhenauflösung der Ozonsondenvon den Millime-
terwellenmessungennicht erreicht wird. Auÿerdem scheinen die Pro�le des RAM
stärker regularisiert zu sein, weswegensie glatter als die MIRA 2-Pro�le sind und
deshalbdie etwasgeringerwerdendenMischungsverhältnissezwischen 25 und 30km
nicht auflösen.



6.2 Die Meÿkampagne1997in Ny-Ålesund 79

Abb. 6.27: Vergleich der ClO-Messungenvon MIRA 2 1997in Ny-Ålesund mit
Modellrechnungen von KASIMA
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(a) (b)

Abb. 6.28: Am 24. (a) und 25. (b) März 1997von MIRA 2 und RAM in Ny-Ålesund ge-
messeneOzonpro�le. Zum Vergleich sind noch die Ergebnissezweier Ozon-
sondenaufstiegeüber Ny-Ålesund eingezeichnet

6.3 Die Meÿk ampagne 1998 in Kiruna

Die Meÿkampagneder MIRA-Grupp e im Winter 1997/1998fand wie auch die bei-
den darauffolgendenwieder im IRF in Kiruna statt. Der Meÿbetrieb dauerte vom
26. Januar bis zum 3. April. Dieser Winter war ein eher warmer mit recht schwa-
chem polaren Vortex, wie den Abbildungen 6.1 und 6.2 zu entnehmen ist. Es gab
jedoch vier kurze Phasenim Dezember, Januar und Februar, in denendie minimale
Temperatur im Vortex unter die Grenztemperatur für die Bildung von PSCs von
195K gefallenist. So konnten auch während der MIRA-Meÿkampagneam 23. und
26.Januar sowie am 13.und 15.FebruarPSCsüber Kiruna beobachtet werden. Wie
Abbildung 6.29 zeigt, lagen die Temperaturen auf der 475K-Isentropen�äche über
Kiruna an den beidenzuletzt genannten Tagenoberhalb der Grenztemperatur zur
Bildung von PSCs,und auch Daten desNCEP deuten darauf hin, daÿ esan diesen
Tagen eigentlich zu warm für PSCs war. Daÿ es dennoch zur Bildung von PSCs
kam, kann durch Leewellen erklärt werden, die zu einer lokalen Abkühlung unter
die Grenztemperatur führen können. Dafür spricht auch, daÿ die PSCs an diesen
Tagensehr lokal und nur schwach auftraten.

Bei dieserKampagnewurde aufgrund nicht immer für ClO-Messungengeeigne-
ter troposphärischer Bedingungenhäu�g Ozon an einer der beidenstärksten Linien
gemessen. Die verbliebenen Lücken wurden wenn möglich mit Ozonpro�len aus

� 


�

-Messungenoder in seltenenFällen, wenn keine andereOzonmessungzur Ver-
fügung stand, mit Ozonpro�len aus ClO-Messungenaufgefüllt. Die so erhaltene
Zeitreihe wird in Abbildung 6.30 mit MessungendesFTIR (siehedazu auch [12])
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Abb. 6.29: Potentielle Vorticit y und Temperatur auf der 475K-Isentropen�äche
über Kiruna während der Meÿkampagne1998(ECMWF-Daten)

und Modellrechnungenvon KASIMA verglichen. Zunächst fällt auf, daÿ das FTIR
die niedrigstenMischungsverhältnissefür Ozonerhält, währendMIRA 2 fast immer
die gröÿten Werte miÿt (man beachte die unterschiedliche Skalierung der Farbpa-
letten). Die Modellrechnungenvon KASIMA liegenungefährin der Mitte zwischen
den beidenMeÿreihen. Woher die systematischen Abweichungen zwischen MIRA 2
und FTIR, die immerhin ca. 30% betragen, herrühren, konnte noch nicht geklärt
werden. Durch systematische Fehler könnenbestenfallsca. 10 bis 15% Abweichung
in den MIRA 2-Pro�len erklärt werden (siehe dazu Abschnitt 6.1.1). Der Fehler
der FTIR-Pro�le beträgt nach Hase([12]) etwa 10%. Eine mögliche Ursache für
die noch verbleibende Di�erenze könnte eine Dejustagedes Elevationsspiegelsim
Periskop von MIRA 2 gewesensein,wodurch die gemessenenSpektren systematisch
skaliert werden. Auch durch Stehwellen verursachte E�ekte könnennicht ganzaus-
geschlossenwerden, jedoch erscheint esziemlich unwahrscheinlich, daÿ diesesich in
fast allen Höhenschichten gleichermaÿenauswirken.

Abgesehenvon diesensystematischen Abweichungen laufen die Meÿergebnisse
jedoch weitestgehendparallel. Deutlich lassensich in den Zeitreihen die Phasen,
in denenKiruna innerhalb despolaren Vortex lag, von denen,in denenKiruna au-
ÿerhalb desPolarwirbels lag, unterscheiden(siehedazu auch [21]): Insbesondereim
Zeitraum zwischen Tag 63 und Tag 70 �ndet man im Höhenbereich um 35km hohe
Ozonwerte, weil in dieserZeit Kiruna weit auÿerhalb desVortex lag (man beachte
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Abb. 6.30: Vergleich der Ozonzeitreihen 1998 über Kiruna. Oben die Meÿ-
ergebnissedes Infrarotfourierspektrometers, in der Mitte Modell-
rechnungen von KASIMA und unten die Ergebnissevon MIRA 2.
Man beachte die unterschiedliche Skalierung der Farbpaletten
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Abb. 6.31: Vergleich der Ozonpro�le vom 27. März 1998mit den
Daten einesOzonsondenaufstieges

die niedrigenWerte der potentiellen Vorticit y in Abbildung 6.29)und deshalbLuft-
massenaus mittleren Breiten über dem Meÿort zu liegenkamen. Diesesind durch
die Brewer-Dobson-Zirkulation,die ozonreiche Luftmassenausder tropischen Stra-
tosphäre in höhereBreiten transportiert, in der mittleren Stratosphäremit Ozon
angereichert. In Phasen,in denender Polarwirbel über Kiruna lag, z.B. zwischen
Tag 47 und 55, �nden sich in der gleichen Höhe deutlich niedrigereWerte, was auf
das diabatische Absinken und die Isolation der Luftmassen innerhalb des Vortex
zurückzuführen ist.

Am 20.und 27.März 1998fandenOzonsondenaufstiegeüber Kiruna statt. Leider
hatte die Ozonsondevom 20. März einen Defekt und lieferte oberhalb von etwa
20km keine sinnvollen Daten mehr. Die Sondevom 27. März war erfolgreicher
und lieferte bis knapp 30km Daten. Abbildung 6.31 zeigt deren Ergebnisseim
Vergleich mit den Meÿergebnissenvon MIRA 2 und FTIR. Wie man sieht, sind die
Sondendatenim groÿen und ganzensowohl mit den MIRA 2- als auch den FTIR-
Daten verträglich, sieht man einmal vom oberstenBereich ab, in demdie Ozonsonde
sogar noch höhereOzonmischungsverhältnisse liefert als MIRA 2. Ein Grund für
die in diesemHöhenbereich zunehmendeDiskrepanzdes FTIR-Pro�ls zu den von
MIRA 2 und der OzonsondegemessenenPro�len könnte die hier schon abnehmende
Sensitivität des FTIR aufgrund der Dopplerverbreiterung der Spektrallinien sein.
Insgesamt läÿt sich aber keine Entscheidung für oder gegendie eine oder andere
Messungtre�en.
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(a) (b)

Abb. 6.32: �

 � -Messungenvom 6. und 23. Februar 1998. Die in (a) gezeigtenSpek-

tren sind noch nicht um stehendeWellen korrigiert. Abbildung (b) zeigt
die darausmit der Optimal Estimation Methode invertierten Spektren

Wie schon erwähnt, waren für ClO aufgrund ungünstigerWitterungsverhältnisse
keine durchgehendenMessungenmöglich. Dennoch konnte an einigenTagenEnde
Januar bis Anfang Februar Chloraktivierung beobachtet werden. Der maximal ge-
messeneWert fand sich am 31. Januar mit ca. 1,6ppbv in einer Höhe von knapp
20km.

Bei dieserMeÿkampagnewar esauch erstmalsmöglich, ��


�

-Messungeninner-
halb und auÿerhalbdesPolarwirbelsmiteinander zu vergleichen. Abbildung 6.32(a)
zeigt Spektren, die am 6. und 23. Februar 1998gemessenwurden. Ein Vergleich mit
Abbildung 6.29zeigt, daÿ sich Kiruna am 6. Februar auÿerhalbund am 23. Februar
innerhalb despolaren Vortex befand. Dadurch lassensich die Unterschiede in den
gemessenenSpektren erklären: Innerhalb des Vortex kommt es zum diabatischen
Absinken von Luftmassen, wodurch auch ��


�

als inerter Tracer in tiefere Atmo-
sphärenschichten transportiert wird und damit die ��


�

-Signatur im gemessenen
Spektrum immer breiter und schlieÿlich praktisch ununterscheidbar vom troposphä-
rischen Sockel wird. Die invertierten Pro�le in Abbildung 6.32(b) zeigendann auch
diesenE�ekt: Im Vergleich zum Pro�l vom 6. Februar ist dasPro�l vom 23. Febru-
ar deutlich abgesunken. Allerdings sind Spektren, bei denen ��


�

schon derart weit
abgesunken ist, schwierig auszuwerten, da kaum noch eineSignatur im gemessenen
Spektrum vorhandenist und esdeshalbein sehrschlechtes Signal-zu Rauschverhält-
nis hat. Dementsprechend zeigensich auch leicht Artefakte im invertierten Pro�l,
wie z.B. der Überschwinger in denBereich negativer Volumenmischungsverhältnisse
und die unrealistisch niedrigenVolumenmischungsverhältnisseunterhalb einerHöhe
von 15km bei dem ��


�

-Pro�l vom 23. Februar.
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Abb. 6.33: Potentielle Vorticit y und Temperatur auf der 475K-Isentropen�äche
über Kiruna während der Meÿkampagne1999(ECMWF-Daten)

6.4 Die Meÿk ampagne 1999 in Kiruna

Der für einen auÿenstehendenBeobachter auffälligste Unterschied dieser Kampa-
gne zu früheren war, daÿ das Radiometer mit einem neuenPeriskop ausgestattet
wurde, mit dem nun nicht nur der Elevationswinkel verstellt werden konnte, son-
dern auch der Azimutwinkel, um evtl. vorhandenelokale Inhomogenitätenmessen
zu können ([2]). Bei dieserKampagnewurden allerdings nur erste Testmessungen
bei verstelltem Azimut durchgeführt.

Der Winter 1998/1999war auÿergewöhnlich warm und hatte einennur schwach
ausgeprägtenpolaren Vortex, wie die Abbildungen 6.1 und 6.2 zeigen. Die mi-
nimale Temperatur nördlich einer geographischen Breite von 40= N auf der 475K-
Isentropen�äche sank nur für eine kurze PhaseEnde November/Anfang Dezember
und in der ersten Februarhälfte unter 195K, d. h. eswar nur selten mit PSCsund
damit verbundengeringerChloraktivierung zu rechnen. In Abbildung 6.33sind die
Verhältnissefür die Dauer der Kampagneauf der 475K-Isentropen�äche über Kiru-
na gezeigt. Es werdenauch hier die sehrniedrigenWerte der potentiellen Vorticit y
und die dauerhaft hohenTemperaturen oberhalb der Bildungstemperatur von PSCs
deutlich.

Aufgrund ungünstigerWitterungsbedingungenund gerätetechnischer Schwierig-
keiten konnten auf dieserKampagnenicht an jedem Tag auswertbare Spektren ge-
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Abb. 6.34: Vergleich der gemessenenVolumenmischungsverhältnisse von Ozon auf
der 475K-Isentropen�äche mit der potentiellen Vorticit y bei 475K über
Kiruna während der Meÿkampagne1999

messenwerden. Ein Vergleich der von MIRA 2 gemessenenVolumenmischungsver-
hältnissevon Ozon mit der potentiellen Vorticit y auf der 475K-Isentropen�äche ist
in Abbildung 6.34zu sehen.

Bei ungestörterOzonchemiewäre zu erwarten, daÿ sich innerhalb desVortex in
dieserHöhedurch dasdiabatische Absinken deutlich mehr Ozonbe�ndet als auÿer-
halb. Bei gestörter Ozonchemiemit Ozonabbaukönnendie Werte allerdings inner-
halb desVortex deutlich unter die auÿerhalbdesVortex abfallen. Wie jedoch schon
erwähnt war der Winter 1998/1999sehr warm und hatte nur einen schwach aus-
geprägtenVortex, weshalbsich in den Meÿergebnissenkeine klare Struktur ergibt.
Während der gesamten Meÿkampagnebefand sich Kiruna auÿerhalb des polaren
Vortex und die beobachteten Variationen im Volumenmischungsverhältnis von Ozon
dürften deshalbauf dynamische Transportprozesseund nicht auf chemisch bedingte
Ozonzerstörungzurückzuführen sein (vergleiche hierzu auch Abschnitt 6.5.4).

Die durchgeführten ClO-Messungenzeigten keinerlei Anzeichen für Chlorakti-
vierung, wie exemplarisch die Abbildung 6.35(a) zeigt. Zumindest im ClO-Pro�l
vom 25. Februar sollte sich sonstein unteresMaximum bei etwa 20km Höhe�nden,
da dieseMessungüber die Mittagszeit erfolgte. Aber auch im Pro�l vom 9. März,
das am Abend gemessenwurde, sollte bei Chloraktivierung noch ein Rest ClO in
20km Höhe zu �nden sein. Auch dieseErgebnissesind konsistent mit den schon
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(a) (b)

Abb. 6.35: Im Februar und März 1999 in Kiruna gemessenePro�le von ClO (a)
und

�

�
�

�

(b). Aufgrund des schwach ausgeprägtenVortex ist keine
Chloraktivierung und kein

�

�
�

�

-Verlust zu verzeichnen

erwähnten meteorologischen BedingungendesWinters 1998/1999und insbesondere
desZeitraums dieserMeÿkampagneüber Kiruna.

In Abbildung 6.35(b) sind die Ergebnisseder ���

�	�

-Messungendargestellt. Ein
Vergleich mit den Daten der potentiellen Vorticit y und der Temperatur auf der
475K-Isentropen�äche (Abbildung 6.33) läÿt auch hier keineSystematik erkennen.
Zumindest �nden sich aber keine deutlichen Anzeichen für ���

�	�

-Verluste durch
Bildung von PSCsund anschlieÿendeSedimentation (Abschnitt 2.3.2),wasebenfalls
auf die hohenTemperaturen in diesemWinter zurückzuführen ist.

6.5 Die Meÿk ampagne 1999/2000 in Kiruna

Die Meÿkampagneder MIRA-Grupp e im Winter 1999/2000fand im Rahmen des
Third European Stratospheric Experiment on Ozone2000(THESEO 2000) erneut
in Kiruna statt. Im Vordergrund von THESEO2000 stand die Untersuchung des
Ozonverlustesim Winter und Frühjahr in polarenund mittleren Breiten und daraus
folgendeineVerbesserungder Vorhersageder zukünftigen Entwicklung desOzonab-
baus in der Stratosphäre. Weiterhin wurden auch Erkenntnisse über den Ein�uÿ
der globalenKlimaänderung auf die Entwicklung der Ozonschicht erho�t.

Gleichzeitig zu THESEO2000fand auch dasvon der NASA initiierte SAGE II I
OzoneLoss and Validation Experiment (SOLVE) statt und es gab eine engeKo-
operation zwischen den beiden Kampagnen. Insgesamt war die THESEO2000/
SOLVE-Kampagne die bis dahin gröÿte Meÿkampagnezur Erforschung der chemi-
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Abb. 6.36: Potentielle Vorticit y und Temperatur auf der 475K-Isentropen�äche
über Kiruna während der Meÿkampagne1999/2000(ECMWF-Daten)

schen und dynamischen Prozessein der unteren arktischen Stratosphäre. Beteiligt
waren boden-, �ugzeug- und ballongestützte Meÿgeräte in Kombination mit Mo-
dellrechnungen und insgesamt mehr als 350 Wissenschaftler aus der Europäischen
Union, Kanada, Island, Japan, Norwegen, Polen, Ruÿland, der Schweiz und den
VereinigtenStaatenvon Amerika.

Der Winter 1999/2000war einer der kältesten in der unteren Stratosphäreseit
1964/65, als die Datenaufzeichnung an der freien Universität Berlin begann, und
zeichnete sich durch einenstarken Polarwirbel aus (siehedie Abbildungen 6.1 und
6.2). Die minimalen Temperaturen nördlich 40

=
N lagen erstmalsMitte November

unterhalb der Schwellentemperatur von 195K für die Bildung Typ I-PSCs und stie-
gen erst im März wieder über dieseTemperatur. An einigen Tagen im Dezember
und Januar sanken die Temperaturen sogar unter 187K und es könnte somit zur
Bildung von PSCsvom Typ II gekommensein.

Einen Überblick über die potentielle Vorticit y und die Temperatur auf der 475K-
Isentropen�äche über Kiruna für den Zeitraum der Meÿkampagnegibt Abbildung
6.36. Man erkennt, daÿ Kiruna im Januar bis Anfang Februar und in der ersten
Märzhälfte fast ständig unter dem Polarwirbel lag. In dieserZeit gab esauch einige
Tage,an denendie Grenztemperatur für die Bildung von Typ I-PSCsunterschritten
wurde. Während der übrigen Zeit lag Kiruna entweder in Vortexrandlage oder
auÿerhalbdesVortex.
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Insgesamt lieferte MIRA 2 von Ende November 1999bis Anfang April 2000,mit
einer Unterbrechung von Mitte Dezember bis Mitte Januar, auswertbare Daten.
Bei dieserKampagnewurde erstmals versucht, pro Tag mindestenseine Messung
einesjeden Spurengasesdurchzuführen, um komplette Zeitreihen aller von MIRA 2
erfaÿbarenKonstituenten zu erhalten. Im folgendenwird zur besserenÜbersicht 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 Phase1 von THESEO2000wurden die Prozessein der Stratosphäreim frühen
Winter, wenn sich durch die Abkühlung und dasAbsinken der Luftmassenlangsam
der Polarwirbel aufbaut, untersucht. Abbildung 6.37zeigt eineKarte mit den PV-
Werten auf der Nordhalbkugel vom 10. Dezember 1999(ECMWF-Daten). Gut zu
erkennenist der frühe Polarwirbel mit noch recht niedrigenWerten der potentiellen
Vorticit y von maximal 40 bis
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Abb. 6.37: Potentielle Vorticit y bei 475K auf der Nordhalbkugel am 10.
Dezember 1999(ECMWF-Daten)
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Abb. 6.38: Potentielle Vorticit y und Temperatur auf der 475K-
Isentropen�äche vom 24. November bis zum 16. Dezember
1999über Kiruna (ECMWF-Daten)

In Abbildung 6.38sind die potentielle Vorticit y und die Temperatur auf der 475K
Isentropen�äche für diesenZeitraum im November und Dezember 1999gezeigt. Es
zeigensich insgesamt recht niedrigeWerte der potentiellen Vorticit y, die typisch sind
für den frühen Vortex, und die Temperaturen lagenoberhalb der Grenztemperatur
für die Bildung von Typ I-PSCs.

Ozon

Von Ozonkonnten für denZeitraum vom 24.November bis zum16.Dezember Pro�le
aus Messungenan der 273,051GHz-Linie oder der schwächeren 274,478GHz-Linie
gewonnenwerden. Die resultierendeZeitreihe ist in Abbildung 6.39gezeigt.

Es fallen zunächst die relativ niedrigenVolumenmischungsverhältnisseim Ozon-
maximum von ca. 6ppmv bei etwa 35 bis 40km auf, die möglicherweise auf den
verminderten Zustrom ozonreicher LuftmassenausniedrigerenBreiten im sich auf-
bauendenVortex zurückzuführen sind. Deutlich zu sehenist auch die Zunahmeder
Ozonwerte in der mittleren und unteren Stratosphäremit Ausbildung eineszweiten
Maximums bei etwa 25km Höhe im Verlaufe dieser Phase. Dieseszweite Maxi-
mum zeigtesich auch in vielen Messungendesauf der DC-8 stationierten Airb orne
Submillimeter Radiometer (ASUR) desInstituts für Umweltphysik der Universität
Bremenin diesemZeitraum ([19]). Erklärt werdenkönnte dasZustandekommendes
unteren Maximums durch dasAbsinken der stratosphärischen Luftmassenaufgrund
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Abb. 6.39: Ozon vom 24. November bis 16. Dezember 1999über Kiruna

der Abkühlung, wobei zweifellosauch anderedynamische und chemischeProzesseei-
newichtige Rolle spielendürften, da über diesenMeÿzeitraumhinwegin Luftmassen
verschiedenenUrsprungsgemessenwurde, wie die variablen Werte der potentiellen
Vorticit y in Abbildung 6.38zeigen.

ClO

Pro�le von ClO konnten für denZeitraum vom 29.November bis zum 15. Dezember
mit Ausnahmedes1., 2. und 10. Dezembers aus den Messungeninvertiert werden.
In Abbildung 6.40 ist die Zeitreihe zu sehen,die aus Messungenjeweils um die
Mittagszeit zusammengesetztist.

Es �ndet sich dasMaximum zwischen35und 40km, jedoch fehlt dasfür Chlorak-
tivierung typische zweite Maximum in der unteren Stratosphäre(bei demschwachen
unteren Maximum am Tag 344 dürfte essich höchstwahrscheinlich um ein auswer-
tungsbedingtesArtefakt handeln). Die nicht vorhandeneChloraktivierung läÿt sich
mit der zu dieser Zeit noch nicht allzu weit fortgeschrittenen Bildung und Vor-
konditionierung desPolarwirbels und dem fehlendenSonnenlicht in der Polarnacht
erklären.
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Abb. 6.40: ClO um die Mittagszeit vom 30. November bis 15. Dezember
1999über Kiruna

� �����

Von ���

���

konnte für denZeitraum vom 5. bis zum 16.Dezember mit Ausnahmedes
6. Dezember eineZeitreiheausgemessenenHöhenpro�len zusammengestelltwerden,
die in Abbildung 6.41gezeigtist.

Man �ndet dasMaximum der ���

� �

-Konzentration in einerHöhevon etwa 23km
mit Werten bis ca. 12ppbv. Diesehohe ���

�	�

-Konzentration ist auf die Reaktion
von �

�


 mit
�

� , die beide bei den katalytischen Reaktionen 2.4 auftreten, bei
beginnenderPolarnacht zurückzuführen:

�

�


��

�

� ���

�

� �

���

��� (6.6)

Vergleicht man die Maximalwerte von � �

�	�

mit den Werten der potentiellen Vor-
ticit y diesesZeitraums auf der 475K-Isentropen (Abbildung 6.38), dann zeigt sich,
daÿ sich an Tagenmit besondershoher potentieller Vorticit y auch die höchsten Vo-
lumenmischungsverhältnissevon ���

� �

�nden (Tag 344,348und 349). Dies erklärt
sich dadurch, daÿ die Luftmassenan diesenTageneher aus dem sich langsamfor-
mierendenPolarwirbel stammenund sowenigerdemLicht der Sonneund der damit
verbundenenPhotolyseausgesetztwaren.
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Abb. 6.41:
�

�
�

�

vom 5. bis 16. Dezember 1999über Kiruna

��� �

Erfolgreiche � 


�

-Messungenkonnten vom 7. bis 16.Dezember mit Ausnahmedes9.
Dezembersdurchgeführt werden. Die darausresultierendeZeitreiheist in Abbildung
6.42zu sehen.

Wie der Vergleich mit späteren Messungenzeigenwird, ist das Absinken der
Luftmassen erst in der Anfangsphaseund noch nicht so weit fortgeschritten wie
Mitte und Ende des Winters. Eine ausgeprägteKorrelation zu den Werten der
potentiellen Vorticit y 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 (Jan uar/F ebruar 2000)

Die Phase 2 von THESEO2000 diente der Messungder Ozonverluste Mitte des
Winters und der Untersuchung von PSCs. Es hatte sich bis zu diesemZeitraum ein
starker Polarwirbel gebildet, wasexemplarisch für den28.Januar in Abbildung 6.43
deutlich zu sehenist. Im Wirb el werden Maximalwerte der potentiellen Vorticit y
von über �

A

	�:

A

�

� ���




;��	� � erreicht, begrenztwird der Wirb el von einemBand mit
einemsehrsteilen Gradienten, in dem der Polarnachtjet die Luftmassenim Inneren
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Abb. 6.42: �

 � vom 7. bis 16. Dezember 1999über Kiruna

desVortex von denenauÿerhalbtrennt. Man erkennt ebenfalls,daÿ die Isolinie mit
einer potentiellen Vorticit y von

�

	

	<:

A

�

� ���




;��	� � , die häu�g als �Rand� desVortex
de�niert wird, sich genauin diesemBereich desgröÿten Gradienten be�ndet.

Abbildung 6.44zeigt die potentielle Vorticit y und die Temperatur auf der 475K-
Isentropen�äche für den Zeitraum vom 12. Januar bis zum 8. Februar 2000. In
dieserPhaselag Kiruna fast andauerndmit Ausnahmeder Tageum den 16. und
25. Januar sowie den8. Februar unter demPolarwirbel und die Temperaturen lagen
während dieserZeiträume unterhalb der Bildungstemperatur für Typ I-PSCs.

Ozon

Von Ozon konnte täglich vom 12. Januar bis zum 9. Februar mindestensein Spek-
trum gemessenund ausgewertet werden. Abbildung 6.45zeigt die ausdenErgebnis-
senzusammengesetzteZeitreihe. DasMaximum der Volumenmischungsverhältnisse
�ndet sich nun im Vergleich zu den Ergebnissenaus Phase1 (Abbildung 6.39) bei
etwasniedrigerenHöhenund in der unteren Stratosphäreum die 20km ergeben sich
höhereVolumenmischungsverhältnisse. Beidesläÿt sich mit dem weiterenAbsinken
der Luftmassenim nun starken Polarwirbel erklären.
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Abb. 6.43: Potentielle Vorticit y bei 475K auf der Nordhalbkugel am 28.
Januar 2000(ECMWF-Daten)

ClO

Messungenvon ClO konnten täglich zwischendem18.und 31.Januar mit Ausnahme
des30.Januar für mehrereStundendurchgeführt werden. Es wurde versucht, insbe-
sondereüber die Mittagszeit, wenn für dasuntere Maximum von ClO die höchsten
Werte erwartet wurden, auswertbare ClO-Spektren zu messen.Die aus den Ergeb-
nissenzusammengesetzteZeitreihe ist in Abbildung 6.46 zu sehen. Während der
grauschattierten Zeiten war das Radiometerentweder für die Messungder anderen
Spurengaseeingestelltoder eskonnten wie z.B. am 30. Januar wegender schlechten
WitterungsbedingungenkeineClO-Messungendurchgeführt werden.

Deutlich zu erkennen ist der Tagesgangdes unteren Maximums aufgrund der
Photolyse desClO-Dimers nach Sonnenaufgangund desdaran anschlieÿendenka-
talytischen Ozonabbaus(siehedie Gleichungen 2.13 bis 2.15). Bei Vergleich dieser
Zeitreihemit der 1997in Ny-Ålesundgemessenen(Abbildung 6.27)fällt auf, daÿ das
untere Maximum nur für deutlich kürzereZeit am Tagesichtbar ist. Diesist bedingt
durch die im Januar kürzereTageslängebei diesenMessungen(die ClO-Zeitreihevon
Ny-Ålesund wurde im März gemessen).Der maximal erreichte Wert �ndet sich am
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Abb. 6.44: Potentielle Vorticit y und Temperatur auf der 475K-
Isentropen�äche vom 12. Januar bis zum 8. Februar 2000
über Kiruna

21.Januar mit etwa 1,4ppbv, wasfür einenderart kalten Winter mit starkemPolar-
wirbel überraschend wenig ist. Es wurde nämlich erwartet, daÿ der Gesamtgehalt
an Chlor in der Stratosphäre bis zum Jahr 2000 auf über 4ppbv angestiegenist
und dann langsamwiederabnimmt ([4]). Unter dengegebenenBedingungensollten
deshalbsehr hoheWerte an ClO zu �nden sein, aber ein Vergleich mit den Ergeb-
nissendes ebenfalls sehr kalten Winters 1995/1996, in dem von MIRA 2 deutlich
über 2ppbv ClO gemessenwurden (Abbildung 6.12), zeigt, daÿ dies nicht der Fall
ist. Über die genauenUrsachen hierfür kann an dieser Stelle nur spekuliert wer-
den: In Fragekommeneinezu dieserJahreszeitnoch zu geringeSonneneinstrahlung
oder ein hoher Gehalt an �

�


 , wodurch sich ein Groÿteil des verfügbarenChlors
im Reservoirgas Chlornitrat be�nden könnte. Gegenletztere Vermutung sprechen
allerdings Messungendesebenfalls am IRF in Kiruna betriebenenInfrarotspektro-
meters, das einen Anstieg des Säulengehaltesvon Chlornitrat erst am 31. Januar
detektierte ([11], [3]).

Es ist auffällig, daÿ sich am 25. und 26. Januar kein unteres Maximum von
Chlormonoxid �ndet. Ein Vergleich mit den Werten der potentiellen Vorticit y in
Abbildung 6.44zeigt, daÿ Kiruna an diesenbeidenTagenauÿerhalbdesPolarwirbels
lag und die Messungendeshalbin LuftmassenausniedrigerenBreiten ohnereaktives
Chlor hinein erfolgten.
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Abb. 6.45: Ozon vom 12. Januar bis 8. Februar 2000über Kiruna

Abb. 6.46: ClO vom 18. bis 31. Januar 2000über Kiruna
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Abb. 6.47:
�

�
�

�

vom 13. Januar bis 3. Februar 2000über Kiruna

� �����

Messungenvon ���

� �

erfolgten auÿer am 15., 17. und 29. Januar sowie dem 1.
Februar täglich vom 13. Januar bis zum 3. Februar. Abbildung 6.47 zeigt die aus
den invertierten Pro�len zusammengesetzteZeitreihe.

Auf fällig sind zunächst 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 verrät. In der Mitte diesesZeitraums
sind jedoch deutlich geringereMaximalwerte zu verzeichnen. Zum einen liegt dies
daran, daÿ Kiruna am 16., 25. und 26. Januar auÿerhalb desPolarwirbels lag und
damit in � �

���

-ärmereLuftmassenaus niedrigerenBreiten gemessenwurde. Sehr
interessant sind auch die Zeiträume vom 18. bis zum 24. und vom 27. bis zum 28.
Januar, als Kiruna wieder innerhalb despolarenVortex lag und trotzdem Maximal-
werte für � �

���

von teilweiseunter 8ppbv gemessenwurden. Während dieserZeit
unterschritt die Temperatur auf der 475K-Isentropen�äche über Kiruna ständig die
Grenztemperatur für die Bildung von Typ I-PSCs und es wurden tatsächlich sehr
viele PSCsüber Kiruna beobachtet, die, zeitweisedenganzenTag über, einenGroÿ-
teil desHimmelsbedeckten. Die hier beobachteten ���

�	�

-Verlustesind demnach als
Übergangvon gasförmigem���

�	�

in die PSC-Partikel, d. h. der Bildung einer aus
Wasser,Schwefel-und SalpetersäurebestehendenternärenLösungbzw. der Bildung
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Abb. 6.48: �

 � vom 12. Januar bis 3. Februar 2000über Kiruna

von NAT, zu deuten. Insgesamt beträgt der Verlust durch die Bildung von PSC-
Partikeln etwa 5ppbv. Anzeichen für � �

�	�

-Verlust durch Denitri�zierung in dieser
Phasekönnenkeinegefundenwerden,da gegenEndeJanuar, alsdie Temperatur auf
der 475K-Isentropen�äche wieder über 195K stieg, die ���

�	�

-Maximalwerte durch
das Verdampfender PSC-Partikel wieder auf ca. 12ppbv anstiegen. Der Versatz
um einenTag zwischen dem Anstieg von � �

� �

und der Temperatur könnte darauf
zurückzuführen sein, daÿ die ���

�	�

-Messungvom 30. Januar erst recht spät am
Tag zwischen 18.00und 20.00Uhr erfolgteund somit schon Luftmassenmit höherer
Temperatur Kiruna erreicht haben könnten.

��� �

Messungenvon � 


�

erfolgten zwischen dem 12. Januar und dem 3. Februar mit
Ausnahmedes28.und 30.Januarssowie des1. Februarstäglich und die gewonnenen
Ergebnisseergeben die in Abbildung 6.48dargestellteZeitreihe.

Sehr deutlich zeichnen sich die Perioden ab, in denen Kiruna auÿerhalb des
Polarwirbels lag (die Tageum den 16. Januar und in abgeschwächter Form der 25.
und 26. Januar). Auch der Vergleich mit den Ergebnissenaus Phase1 (Abbildung
6.42) zeigt, daÿ gleiche Mischungsverhältnissevon ��


�

innerhalb desPolarwirbels
in deutlich niedrigerenHöhen zu �nden sind, was erneut die Absinkbewegung im
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Abb. 6.49: Potentielle Vorticit y bei 475K auf der Nordhalbkugel am 10.
März 2000(ECMWF-Daten)

starken polaren Vortex desWinters 1999/2000dokumentiert.

6.5.3 Phase 3: Spätwin terlic her Ozonverlust, Aufbrec hen des
polaren Vortex (Februar bis April 2000)

In Phase3 von THESEO2000 sollten die verschiedenenProzesseim späten Win-
ter, insbesondereder Ozonabbauund dasAufbrechendespolarenVortex untersucht
werden. Ein Blick auf Abbildung 6.49, in der eine Karte der potentiellen Vorticit y
auf der Nordhalbkugel vom 10. März 2000 zu sehenist, zeigt jedoch, daÿ von ei-
nem Aufbrechen des Polarwirbels zu dieserZeit noch keine Redesein konnte. So
wurden über Nordskandinavien lokal begrenztnoch Werte über �

A

	 :

A

�

� ���




;��	� �

der potentiellen Vorticit y erreicht. Allerdings ist der Polarwirbel insgesamt nicht
über dem Pol zentriert, was eine Folge der Ausbildung von planetaren Wellen auf-
grund der orographischen Gegebenheitenin der Arktis ist und keineungewöhnliche
Erscheinung darstellt. In der Tat löste sich der Polarwirbel erst im April auf.

Abbildung 6.50 zeigt die potentielle Vorticit y und Temperatur auf der 475K-
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Abb. 6.50: Potentielle Vorticit y und Temperatur auf der 475K-
Isentropen�äche vom 09. Februar bis 04. April 2000 über
Kiruna

Isentropen�äche über Kiruna für den Zeitraum vom 9. Februar bis 4. April 2000.
Während Kiruna zwischen Tag 40 und Tag 55 ständig wechselnd mal innerhalb
und mal auÿerhalb desPolarwirbels lag, war die Situation in den darauffolgenden
Wochen recht stabil: Zwischen Tag 56 und Tag 72 sind andauernd hohe Werte
der potentiellen Vorticit y zu verzeichnen, Kiruna lag in dieserZeit also unter dem
Polarwirbel. An einigenTagenin der ersten Hälfte diesesZeitraums �el die Tem-
peratur auf der 475K-Isentropen unterhalb 195K, esbestand also die Möglichkeit
zur Bildung von PSCs vom Typ I. Nach einer kurzen Übergangsphaselag Kiruna
dann ab Tag 76 auÿerhalb des Polarwirbel und geriet dann ab Tag 92 wieder in
Vortexrandlage.

Ozon

Von Ozon konnte während der gesamten Phase3 mindestensein Spektrum täg-
lich gemessenund ausgewertet werden. Insgesamt konnte so eine kontinuierliche
Zeitreihe vom 9. Februar bis zum 4. April aus den invertierten Höhenpro�len zu-
sammengesetztwerden,die sich direkt an die ZeitreiheausPhase2 anschlieÿt (siehe
Abbildung 6.45). Das Ergebnisist in Abbildung 6.51gezeigt.

Die maximalen Volumenmischungsverhältnissezeigennun im Vergleich zu den
ersten beiden Phasen eine sehr starke Variabilität zwischen Werten von um die
4,5ppmv bis zu über 8ppmv. Vergleicht man dieseErgebnissemit der potentiellen
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Abb. 6.51: Ozon vom 9. Februar bis 4. April 2000über Kiruna

Vorticit y bei 475K für diesenZeitraum (Abbildung 6.50), so zeigt sich wieder eine
Antikorrelation, wie sieschon bei denErgebnissender Meÿkampagne1998in Kiruna
gefundenwurde: Hohe Werte der potentiellen Vorticit y gehenmit niedrigen Maxi-
malwerten desVolumenmischungsverhältnis von Ozoneinherund umgekehrt. Diese
Antikorrelation läÿt sich wieder erklären mit dem Absinken und der Isolation der
Luftmasseninnerhalb despolaren Vortex und der Messungvon in der mittleren bis
oberen Stratosphäreozonreicheren Luftmassen aus niedrigeren Breiten an Tagen,
als Kiruna auÿerhalbdesPolarwirbels lag.

Interessant ist auch ein Blick auf die Volumenmischungsverhältnissebei etwa 20
km an Tagen,als Kiruna innerhalb desPolarwirbel lag. Im Vergleich zu denWerten
ausPhase2 (Abbildung 6.45)von etwa 3,5ppmv �nden sich nun im Mittel nur noch
etwa 2 ppmv, waseinenstarken Hinweisauf chemisch verursachten Ozonabbaugibt.
Genauerwird hierauf in Kapitel 6.5.4eingegangen.

ClO

Aufgrund ungünstiger Witterungsverhältnisse konnten in Phase3 nur an einigen
Tagen Messungenvon ClO durchgeführt und ausgewertet werden. In Abbildung
6.52(a) ist exemplarisch der gemesseneTagesgangvon ClO vom 11. März gezeigt.
Sehrdeutlich sieht man die tageszeitlicheVariation desunteren Maximumsaufgrund
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(a) (b)

Abb. 6.52: ClO-Messungenin Phase3. In (a) ist der Tagesgangvom 11.März darge-
stellt, (b) zeigt die an deneinzelnenTagenum die Mittagszeit gemessenen
Volumenmischungsverhältnissedesunteren Maximums (gefüllte Quadra-
te). Am 14. und 15. März (Tag 74 und 75) konnten keine Anzeichen
für Chloraktivierung gefundenwerden, was durch die o�enen Kreise bei
0ppbv symbolisiert wird. Mit eingezeichnet sind die geschätzten Gesamt-
fehler

der Photolyse des ClO-Dimers (siehe Gleichung 2.13). Aufgrund der nun höher
stehendenSonneist das untere Maximum auch über einen längerenZeitraum zu
beobachten als noch in Phase2 (vgl. Abbildung 6.46). Die leichte tageszeitliche
Variation desoberenMaximumsaufgrundder Photolysevon Chlornitrat (Gleichung
2.7) um die Mittagszeit ist ebenfalls angedeutet.

Abbildung 6.52(b) zeigt die an den einzelnenTagengemessenenmaximalen Vo-
lumenmischungsverhältnissein der unteren Stratosphäre.Während aller Messungen
befandsich Kiruna unter dem Polarwirbel und eszeigt sich an den Tagen65 bis 71
ein unteres ClO-Maximum, welches jedoch in der Regel schwächer ist als an den
Tagen während Phase2, als Kiruna unter dem Vortex lag (vgl. Abbildung 6.46).
An den Tagen74 und 75 dann wurde sogarüberhaupt keine Chloraktivierung be-
obachtet, was in Abbildung 6.52(b) durch die o�enen Kreisebei 0ppbv symbolisiert
ist. DiesegeringerenClO-Werte in der unteren Stratosphärekönnten durch die zu
dieserZeit durch die Photolysevon ���

�	�

wieder höherenWerte von �

�


 und die
dadurch begünstigteBildung von Chlornitrat verursacht wordensein. DieseVermu-
tung wird auch von Messungendesam IRF in Kiruna betriebenenInfrarotspektro-
meters gestützt, welches beispielsweiseam 28. Januar für �

�
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Abb. 6.53:
�

�
�

�

vom 1. bis 16. März 2000über Kiruna

Am 5. März hingegenbetrug der Säulengehaltvon �
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angestiegen
ist ([3]).

� �����

In Phase3 erfolgten täglich ���

�	�

-Messungenvom 1. bis zum 16. März, mit Aus-
nahmevom 5., 6., 11. und 13. März. Die ausden invertierten Höhenpro�len zusam-
mengesetzteZeitreihe ist in Abbildung 6.53gezeigt.

Die maximalenVolumenmischungsverhältnissebetragennur noch zwischen5 und
8ppbv, obwohl Kiruna zu dieser Zeit fast immer innerhalb des Polarwirbels lag
und die Temperaturen meistensoberhalb der Bildungstemperatur für PSCs vom
Typ I lag. Schlieÿt man die Bildung von PSCsdurch Leewellene�ekte aus,so lassen
sich dieseniedrigerenWerte für � �

� �

zum einen durch Denitri�zierung erklären,
die durch vorherige Bildung von PSCs in früheren kälteren Phasenund daraufhin
erfolgteSedimentation der PSC-Partikel verursacht wurde. Ein weiterer Prozeÿ,der
zu dieserZeit aufgrund der nun erhöhten Sonneneinstrahlungeinewichtige Rolle für
den Abbau von � �

� �

spielt, ist die Photolyse:

���

���

�

��� �

�

�


��

�

� (6.7)
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Abb. 6.54: �

 � vom 2. bis 14. März 2000über Kiruna

Das dabei frei werdende �

�


 kann dann mit ClO unter Bildung von Chlornitrat
weiterreagieren.Die zu dieserZeit gemessenenz.T. verschwindend geringenWerte
von ClO im Vergleich zu denenausPhase2 sind ein starker Hinweis,daÿ zumindest
ein Teil der ���

���

-Verlusteauf dieseReaktion zurückzuführen sind. Diesdeckt sich
auch mit den MessungendesInfrarotspektrometersin Kiruna, die im vorhergehen-
den Abschnitt vorgestellt wurden, nämlich daÿ im März ein deutlicher Anstieg der
Säulengehaltevon �

�


 und ���

�

�

�


 im Vergleich zu MessungenEnde Januar zu
verzeichnen war.

��� �

Messungenvon � 


�

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

Kiruna befand sich an all diesenMeÿtagen innerhalb desPolarwirbels, wie ein
Vergleich mit Abbildung 6.50 zeigt. Erwartungsgemäÿbe�ndet sich das � 


�

in
deutlich niedrigerenHöhenalsnoch in Phase1 (Abbildung 6.42),wassich wiederum
auf die Absinkbewegung der Luftmassen innerhalb des Polarwirbels zurückführen
läÿt.
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Abb. 6.55: Ozon und potentielle Vorticit y über Kiruna auf der 475K-
Isentropen�äche im Winter 1999/2000. Für Ozon ist zusätzlich
noch die über zehn Tagegemittelte Kurv e eingezeichnet

6.5.4 Ozonabbau im Win ter 1999/2000

Es ist instruktiv, die in den einzelnenPhasengemessenenOzonwerte zu einer ein-
zigenZeitreihe zusammenzufassenund die Werte auf der 475K-Isentropen�äche zu
vergleichen. Das Ergebnisist in Abbildung 6.55dargestellt.

Am deutlichsten sind die Zusammenhängebei Betrachtung des zehn-Tage-
Mittels zu erkennen: Im Dezember steigt dasVolumenmischungsverhältnis zunächst
an, was auf das Absinken im sich formierendenpolaren Vortex zurückzuführen ist,
bei dem ozonreichereLuft ausgröÿerenHöhenherabtransportiert wird. Im Januar,
als Kiruna innerhalb desPolarwirbels lag, sind in etwa gleichbleibend hohe Ozon-
werte zu verzeichnen. Anfang Februar dann schlieÿt sich einePhasean, in der sich
Kiruna auÿerhalbdesPolarwirbelsoder in Vortexrandlagebefand. Von EndeFebru-
ar bis Mitte März folgt dann jedoch ein Zeitraum, in dem Kiruna andauerndunter
dem Polarwirbel lag. Vergleicht man die nun erreichten Ozonwerte mit denenvom
Januar, stellt man fest, daÿ diesevon etwa 3,2ppmv auf nur noch um die 2ppmv
zurückgegangensind, was einem Verlust von ca. 1,2ppmv oder fast 40% entsprä-
che. Zusammenmit der gemessenenChloraktivierung ist dies ein starker Hinweis
auf katalytischen Ozonabbaunach den Gleichungen2.13bis 2.16 im kalten Winter
1999/2000.
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(a) (b)

Abb. 6.56: Messungan der Ozon-Doppellinie bei 279,485GHz und 279,892GHz. In
(a) ist ein am 6. März 2000 gemessenesSpektrum abgebildet. In (b)
das daraus invertierte Höhenpro�l im Vergleich mit Ozonmessungenan
anderenLinien vom gleichen Tag

6.5.5 Messungen von Ozon an der Dopp ellinie oberhalb
279 GHz

Bei der Kampagne1999/2000wurde erstmalssystematisch versucht, ausden inver-
tierten Ozonpro�len Säulengehaltezu bestimmen,da dieshäu�g den Vergleich mit
anderenMessungenvereinfacht. Esstellte sich jedoch heraus,daÿ die sobestimmten
Säulengehaltein der Regelzu groÿeWerte aufwiesen. Der Verdacht lag nahe, daÿ
langperiodische Baselinee�ektedie Ursache sein könnten, da ein maÿgeblicher Bei-
trag zum Säulengehaltvon OzonausHöhenunterhalb 20km kommt, einemHöhen-
bereich also,wo derartigeBaselineartefakteeinengroÿenEin�uÿ auf dasInversions-
ergebnishaben. Eine LösungdesProblemskönnte eineMessungan zwei Ozonlinien
gleichzeitig darstellen,da esdann unwahrscheinlich ist, daÿ ein Baselineartefaktsich
auf beide Ozonsignaturenin gleicher Art und Weiseauswirkt. Am äuÿerenRand
desvon MIRA 2 erfaÿtenFrequenzbereichs be�nden sich tatsächlich zwei benachbar-
te Ozonlinien ausreichenderStärke bei 279,485GHz und 279,892GHz, die bei einer
Messunggleichzeitig detektiert werdenkönnen. Ab Phase3 wurden zu Testzwecken
regelmäÿigMessungenan dieserDoppellinie vorgenommen.

Abbildung 6.56(a) zeigt ein am 6. März 2000 unter 90= Elevation gemessenes
Spektrum dieserDoppellinie. Die Intensität dieserSpektrallinien ist deutlich gerin-
ger als die der 274,478GHz- oder gar der 273,051GHz-Ozonlinie(sieheauch Abbil-
dung 4.5), jedoch wird dieserNachteil unter Umständenvon der schon besprochenen
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geringerenEmp�ndlic hkeit gegenüber Baselinee�ekten aufgewogen. In Abbildung
6.56(b) ist dasausdieserMessunginvertierte Höhenpro�l im Vergleich zu Ozonmes-
sungen,die am gleichenTag,aber an anderenLinien gemessenwurden,dargestellt.12

Deutlich zu sehenist insbesonderean dem bei 274,478GHz gemessenenHöhenpro-
�l, daÿ unterhalb 20km höhereVolumenmischungsverhältnisseinvertiert werden,die
wahrscheinlich von der Baselineverursacht werden. Dies macht sich natürlich gra-
vierendin demausdenPro�len abgeleitetenSäulengehaltbemerkbar: Soerhält man
für die Ozonmessungan der Doppellinie einen Wert von
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([11], [3]), was zeigt, daÿ der
an der Ozon-Doppelline gemesseneWert vertrauenswürdigerals die beidenanderen
erscheint. Inwieweit jedoch Messungenan dieserDoppellinie dazu dienen können,
Säulengehaltezu bestimmen um damit den Vergleich mit anderenMeÿgerätenzu
erleichtern, müssenweitere Testsauf zukünftigen Kampagnenzeigen.

12Für die in den Abbildungen 6.51 und 6.55 gezeigtenMeÿreihen 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 stratosphärischer Spurengasedar. Die von
RotationsübergängenherrührendenSignaturen werden dabei spektral so hoch auf-
gelöst, daÿ die Druckverbreiterung ausgewertet werden kann. Ein nicht zu unter-
schätzender Vorteil gegenüber anderen Meÿmethoden ist hierbei, daÿ Messungen
unabhängigvom Vorhandenseinexterner Strahlungsquellenwie beispielsweise der
Sonnedurchgeführt werden können und der Meÿbetrieb auch bei bewölktem Him-
mel noch in gewissemUmfang aufrecht erhalten werdenkann.

Das bei Beginn der Arbeit zur Auswertung der gemessenenSpektren schon vor-
handeneaber kaum in der Praxis erprobte Programmpaket war bereits in der Lage,
durch Stehwellen bedingte Artefakte bei der Auswertung der Spektren zu berück-
sichtigen. Unklar war hingegen,auf welche Weisedie dazu benötigten Perioden der
Stehwellen am bestenzu bestimmenseien.Die in dieserArbeit durchgeführtenUn-
tersuchungenergaben, daÿ mit einer diskreten Fouriertransformation desDi�erenz-
spektrums einer Vorwärtsrechnung und des gemessenenSpektrums die gesuchten
Perioden sehrgenaubestimmt werdenkönnen.

Weiterhin sollten die gemessenenSpektren vor der Integration um den Ein�uÿ
der Troposphärekorrigiert werden. Statt der weit verbreiteten Korrektur mit Hilfe
einesZweischichtenmodells fand in dieserArbeit ein Mehrschichtenmodell Verwen-
dung, das bei Tests mit synthetischen Daten dem einfachen Zweischichtenmodell
leicht überlegenist. In seiner ursprünglichen Fassungberücksichtigte das Tropo-
sphärenkorrekturprogramm jedoch nicht den Ein�uÿ des Seitenband�lters auf den
troposphärischen Sockel, was in einer leichten Krümmung der Baselinein den resul-
tierendenSpektren und damit in fehlerhaftenInversionsergebnissenin Höhenberei-
chen unterhalb 20km resultierte. Es wurde deshalbeine Methode entwickelt, wie
die Filtercharakteristik desSeitenband�lters bei der Troposphärenkorrektur berück-
sichtigt werden kann und Tests mit synthetischen Daten ergaben eine drastische
Reduzierungder von der Filtercharakteristik verursachten Fehler.
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Die Leistungsfähigkeit der so erweiterten Auswertealgorithmen konnte bei der
Auswertung der auf den Meÿkampagnenin den Wintern 1995/1996bis 1999/2000
gesammeltenDaten unter Beweisgestellt werden. Dabei wurden die auf den einzel-
nen Kampagnengemachten Erfahrungen für Verbesserungenbei den darauffolgen-
denMeÿkampagnengenutzt, waszu einersukzessivenVerbesserungder Meÿstrategie
und desgesammeltenDatenmaterials führte.

Bei der Meÿkampagneim Winter 1995/1996in Kiruna wurden im Zeitraum vom
10.Februarbis zum 4. April Spektren sämtlicher von MIRA 2 erfaÿbarenSpurengase
gemessenund ausgewertet. Es zeigte sich, daÿ sich sowohl die Tikhonov-Phillips-
Regularisierungals auch die Optimal Estimation Methode zur Inversionder gemes-
senenSpektren eignet,wobei auf denfolgendenKampagnender Optimal Estimation
Methode der Vorzug gegeben wurde, da hier das invertierte Pro�l in den Höhenbe-
reichen, in denendas Radiometernicht sensitiv ist, stärker mit dem a priori-Pro�l
gewichtet werdenkann. Weiterhin wurde exemplarisch für jedesSpurengaseineFeh-
leranalysedurchgeführt. Für die gemessenenOzonpro�le ergabsich soeinevertikale
Auf lösungvon bis zu 7km und eineUnsicherheit im invertierten Pro�l von minde-
stens1ppmv. In den invertierten ClO-Pro�len zeigtesich einezeitweisesehrstarke
Chloraktivierung mit über 2ppbv ClO in einerHöheum 20km in guter Übereinstim-
mung mit den ErgebnissenandererMeÿgeräte. Die erreichbare vertikale Auf lösung
in deninvertierten Pro�len beträgt bis zu 10km bei einemFehlerin denVolumenmi-
schungsverhältnissenvon mindestens0,5ppbv. Für die Spurengase��


�

und � �

���

ergaben sich vertikale Auf lösungenvon jeweils bis zu 12km bei einer Unsicherheit
von mindestens50 bzw. 1ppbv.

Die Meÿkampagneim Winter 1996/1997in Ny-Ålesund war eine internationa-
le Vergleichsmeÿkampagneunter Beteiligung von insgesamt vier bodengestützten
ClO-Radiometern. Beim Vergleich mittels einerSkalierungsmethode wurden Abwei-
chungen zwischen den unterschiedlichen Geräten von bis zu 40% gefunden,deren
Ursachen noch nicht endgültig geklärt werden konnten. Aus den Messungenvon
MIRA 2 konnte eine kontinuierliche Zeitreihe für ClO vom 11. bis 29. März mit ei-
ner Unterbrechung vom 24. bis 25. März invertiert werden. Deutlich zeigtesich die
tageszeitliche Variation desClO-Maximums bei 20km mit Maximalwerten bis etwa
1,8ppbv. Ein Vergleich mit Modellrechnungenvon KASIMA ergabeineim Rahmen
der begrenztenAuf lösung relativ gute Übereinstimmung, ebensoein Vergleich von
Ozonmessungenvon MIRA 2, dem Radiometer der Universität Bremen und einem
Ozonsondenaufstieg.

Aus der Meÿkampagneim Winter 1997/1998in Kiruna konnte eine kontinuier-
liche Zeitreihe aus Ozonhöhenpro�len für den Zeitraum vom 26. Januar bis zum 3.
April gewonnen werden. Es zeigte sich eine Korrelation zwischen den maximalen
Ozonmischungsverhältnissenund der potentiellen Vorticit y, was sich auf die groÿ-
räumige Absinkbewegung und Isolation der Luftmassen innerhalb des Vortex zu-
rückführen läÿt. Beim Vergleich mit Ergebnissendesvom IMK am IRF betriebenen
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Infrarotspektrometers(FTIR) ergaben sich Abweichungen von etwa 30%, während
Modellrechnungen mit KASIMA etwa in der Mitte zwischen den Messungenvon
MIRA 2 und dem FTIR lagen. Ein Vergleich mit den ErgebnisseneinesOzonson-
denaufstiegsbrachte keine Erkenntnisse über die Ursachen der in den Messungen
vorhandenenAbweichungen, da die Ergebnissebeider Meÿverfahrenmit denendes
Sondenaufstiegsverträglich sind.

Auf dieserKampagnekonnte erstmalsder inerte Tracer ��


�

innerhalb und au-
ÿerhalb des polaren Vortex gemessenwerden. Es zeigte sich, daÿ das invertierte
Höhenpro�l innerhalb des Vortex im Vergleich zu dem auÿerhalb gemessenenHö-
henpro�l deutlich abgesunken war, was bedeutet, daÿ anhand von ��


�

-Messungen
Rückschlüsseauf die Dynamik in der Stratosphäregezogenwerdenkönnen.

Der Winter 1998/1999zeichnetesich durch einensehrschwachen Vortex ausund
die Stratosphärewar dementsprechendwarm. Infolgedessenkonnten in denMessun-
genvon MIRA 2 keinerleiAnzeichenfür Chloraktivierung und chemisch verursachten
Ozonabbaugefundenwerden. Ebensogaben die gemessenen���

� �

-Pro�le keinerlei
Hinweis auf stärkere Verluste durch die Bildung von PSCs und anschlieÿendeSe-
dimentation, was wiederum auf die vergleichsweisehohen Temperaturen in diesem
Winter zurückgeführt werdenkann.

Die Meÿkampagne1999/2000in Kiruna war eingebundenin die bis dahin gröÿte
internationale arktische Meÿkampagne,THESEO2000/SOLVE. Durch eineverbes-
serteMeÿstrategiekonnten nahezukontinuierlicheZeitreihenvon Höhenpro�len aller
von MIRA 2 detektierbarenSpurengasegewonnenwerden.

Für Ozonzeigtesich im November/Dezember 1999zunächst ein Maximum ober-
halb 35km mit relativ niedrigenMischungsverhältnissen,ein zweitesMaximum un-
terhalb von 30km Höheund ein Ansteigender Mischungsverhältnisseauf der 475K-
Isentropen�äche. DieseBeobachtungen könnten auf die Absinkbewegungund Iso-
lation der Luftmassen innerhalb des frühen Vortex, möglicherweiseaber auch auf
kompliziertere dynamische Prozessezurückzuführen sein. Im Januar/Februar 2000
dann fand sich das Ozonmaximum unterhalb 35km, was in der voranschreitenden
Absinkbewegung im polaren Vortex seineUrsache haben dürfte. Auf der 475K-
Isentropen�äche fanden sich nun mit die höchsten Volumenmischungsverhältnisse
für Ozon über den ganzenWinter, was typisch ist für dieseJahreszeitunter un-
gestörtenchemischen Verhältnissen. Im Februar bis April ergab sich dann wie im
Winter 1997/1998einedeutliche Korrelation der maximalenVolumenmischungsver-
hältnisse mit der potentiellen Vorticit y auf der 475K-Isentropen�äche. Die Volu-
menmischungsverhältnissevon Ozonauf der 475K-Isentropen zeigteninnerhalb des
Vortex nun deutlich geringereWerte als noch im Januar, was ein starker Hinweis
auf chemisch bedingtenOzonabbauist. Die Verluste betrugen zeitweiseüber 40%.

In den gemessenenClO-Pro�len konnte im November/Dezember 1999 nur ein
ClO-Maximum oberhalb 35km Höhe gefundenwerden. Dies läÿt sich auf das zu
dieserJahreszeitfehlendeSonnenlicht und auch auf die noch nicht allzu weit vor-
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angeschrittene Vorkonditionierung desPolarwirbels zurückführen. Im Januar 2000
zeigtesich dann das für Chloraktivierung typische zweite ClO-Maximum unterhalb
20km Höhemit seinerstarken tageszeitlichenVariation. Die Maximalwerte im unte-
ren Maximum betrugen bis 1,4ppbv. Im März konnten vereinzelteClO-Messungen
durchgeführt werden. Die invertierten Pro�le zeigtenim allgemeinengeringereVolu-
menmischungsverhältnisseim unteren Maximum im Vergleich zum Januar oder gar
keineChloraktivierung, waseinenerstenHinweisdarauf gibt, daÿ Chlormonoxid zu
dieserZeit schon langsamwieder in seinenReservoirgasengebundenwurde.

Für ���

� �

fandensich in den im November/Dezember 1999gemessenenPro�len
mit bis zu 12ppbv recht hohe Volumenmischungsverhältnisseunterhalb 25km Hö-
he. Dies ist eineFolgeder fehlendenSonneneinstrahlungjenseitsdesPolarkreiseszu
dieserJahreszeit,wodurch vieleGasein ihren Reservoirgasengebundensind und da-
durch u. a. ���

� �

gebildet wird. Ende Januar dann fandensich beim Auftreten von
PSCsdeutlich geringereVolumenmischungsverhältnissevon � �

�	�

, da diesesSpu-
rengaszusammenmit Wasserund SchwefelsäurePSC-Partikel gebildet hatte. Noch
geringereVolumenmischungsverhältnissewurden im März gefunden,was sich zum
einenmit einer Denitri�zierung der unteren Stratosphäreerklären lieÿe, zum ande-
ren aber auch durch Photolyseaufgrund der nun zunehmendenSonneneinstrahlung.
Das dabei freigesetzte �

�


 kann dann zusammenmit Chlormonoxid Chlornitrat
bilden, was die zu dieserZeit niedrigenWerte für Chlormonoxid erklären würde.

In den gemessenen� 


�

-Pro�len zeigtesich über den Winter hinweg dasAbsin-
ken innerhalb desPolarwirbelsund gleichzeitig deutlich höhereVolumenmischungs-
verhältnisse in den Zeiträumen, in denen Kiruna auÿerhalb des Polarwirbels lag.
Dies dokumentiert erneut die Möglichkeit von Studien der Dynamik der unteren
Stratosphäreanhanddiesesinerten Tracers.

Auf zukünftigen Kampagnensoll weiter untersucht werden, inwieweit Messun-
gen an der Ozon-Doppellinie oberhalb 279GHz die Möglichkeit bieten, Säulenge-
halte von Ozon zu bestimmenum damit Vergleiche mit MessungenandererGeräte
zu erleichtern. Weiterhin sollenMessungenin Absorptionsgeometriegegendie Son-
ne durchgeführt werden, wodurch unter gewissenUmständen ein deutlich höherer
Kontrast in den gemessenenSpektren erzielt werden sollte ([2]), was die Messung
von schwächeren Signaturenauch unter ungünstigerentroposphärischen Bedingun-
genermöglichen würde. Der Aufbau einesRadiometersmit SIS-Mischertechnologie
wird dasSignal-zu Rauschverhältnis drastisch verbessernund stellt somit eineher-
vorragendeMöglichkeit dar, die zeitliche Auf lösung in den gemessenenZeitreihen
erheblich zu verbessernbzw. auch kurze Perioden mit günstigenWitterungsbedin-
gungen zur Messungschwacher Signaturen wie ClO zu nutzen. Auÿerdem wird
aufgrund der wachsendenDatenmengeneinestärkereAutomatisierung der Auswer-
teverfahrenangestrebt.

Auch in Zukunft werdenVergleicheder Höhenpro�le aller von MIRA 2 erfaÿbaren
Spurengasemit anderenMeÿinstrumenten, insbesonderemit demvom IMK in Kiru-
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na betriebenenFTIR, durchgeführt. Die invertierten Höhenpro�le stehenebenfalls
zur Validierung von Modellrechnungen mit KASIMA zur Verfügung,wobei hierfür
zunächst einmal die ausgedehnten Zeitreihen der Meÿkampagne1999/2000heran-
gezogenwerden. Des weiteren ist geplant, die von MIRA 2 gesammeltenDaten in
Zukunft auch zur Satellitenvalidierung einzusetzen.

Insgesamt hat sich die bodengebundeneMillimeterwellenradiometrieals geeigne-
te und auch vergleichsweisepreiswerte Meÿmethode zur Gewinnung kontinuierlicher
Zeitreihen einiger für die Ozonchemie wichtiger Spurengaseerwiesen.Da die Mes-
sungenvom troposphärischen Geschehenbeeinträchtigt werden, muÿ auf einenge-
eignetenMeÿstandort mit niedrigemtroposphärischen Wasserdampfgehaltgeachtet
werden. Kiruna und Ny-Ålesund erwiesensich jedoch auf den bisherigenMeÿkam-
pagnenals sehr geeigneteStandorte für die bodengebundeMillimeterwellenradio-
metrie, was die in dieserArbeit vorgestelltenErgebnisseeindrucksvoll belegen.
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Anhang A

Potentielle Temperatur und
potentielle Vorticit y

Die potentielle Temperatur � ist die Temperatur, die ein Luftpaket mit den Zu-
standsgröÿen

�

und � annehmenwürde, wennman man estrockenadiabatisch (isen-
trop) und damit reversibel auf einenDruck von �

� �

:

ABABA

hPa = 1000mbar bringen
würde. Sie berechnet sich gemäÿ

�

�
���

�

�

���

�

�

4

���

�

�

�
���

�

�

���

-

�

�

�

mit �

� und �

� den spezi�schen Wärmekapazitäten bei konstantem Druck bzw. kon-
stantem Volumen und

�

der Gastkonstanten. Für trockeneLuft hat der Exponent
ungefährden Wert 0,286. Die potentielle Temperatur bleibt bei isentropen Prozes-
senerhalten, weswegenFlächen gleicher potentieller Temperatur Isentropen�ächen
sind. Luftpakete, die keine Wärme mit der Umgebungaustauschen, bewegensich
deshalbauf diesenIsentropen�ächen, wodurch die Beschreibung der Bewegungvon
Luftmassenbei Kenntnis dieserIsentropen�ächen von einemdreidimensionalenauf
ein zweidimensionalesProblem reduziert wird.

Eine weitere wichtige Erhaltungsgröÿebei isentropen und reibungsfreienStrö-
mungen ist die Potentielle Vorticit y � ( oder potentielle Wirb elstärke, die sich wie
folgt berechnet:
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Die relative Vorticit y ��
 beschreibt die zweidimensionaleRotation der Luftmassen
innerhalb der Strömung auf der Isentropen�äche mit konstantem � ,




und ( sind
die zonalenund meridionalenWindkomponenten und




die Erdbeschleunigung. Der
Coriolisparameter � verknüpft die Corioliskraft �

�

mit der Geschwindigkeit �

0

in
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der Horizontalebenegemäÿ �

� �

� �

0

und ergibt sich zu �

� 	 �

������� .
�

ist hier
die Winkelgeschwindigkeit der Erde und � die geographische Breite. Als polarer
Vortex wird auf der 475K-Isentropen�äche häu�g die Regioninnerhalb der Isolinie
der potentiellen Vorticit y von

�

	

	 :

A

�

� �

	

�




; � � 	 � de�niert.
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�

� Absorptionskoe�zien t bei der Frequenz
�

, (3.2)

�

� Absorptionskoe�zien t der � -ten Höhenschicht, S. 30
� �

� Absorptionskoe�zien t eines Moleküls mit den Energiezuständen
�

�

und
�

� , S. 12
}

�

� Halbwertsbreite einer dopplerverbreiterten Linie, S. 14
}

�

� Halbwertsbreite einer druckverbreiterten Linie, (3.6)
}��

Gewinnschwankungen,S. 22
}

�

� Dicke der � -ten Höhenschicht, S. 30
}

�

� erreichbare Auf lösungin der Helligkeitstemperatur, (4.1)

�#� Emissivität bei der Frequenz
�

, (3.2)

�

temperaturabhängigerDruckverbreiterungsfaktor,S. 14
�


 LagrangerMultiplik ator, Regularisierungsparameter,(5.12)

� �

�

�

� � �

�

�

�

2 2 2 Regularisierungsparameterfür die einzelnenSpurengase,S. 37

�

�

� Dipolmatrixelement für den Übergang vom Zustand ' zum Zu-
stand � , S. 12

�

Frequenz,S. 12

�

†

�

2 2 2

�

� Frequenzender spektralen Stützstellen der gemessenenSpektren,
S. 39

���

� Frequenzeinesbeim Übergangvom Energiezustand
�

�

zum Ener-
giezustand

�

� emittierten Photons, (3.1)
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Frequenz des bei einem Rotationsübergang emittierten Photons,
S. 11

�

Winkelgeschwindigkeit der Erde, S. 121

� geographische Breite, S. 121

� Phasenlageder stehendenWelle im Spektrum, S. 39
�

�

���

Dichte, S. 5

� mittlere Stoÿzeit, (3.6)

�

�

�

���6�����

Opazität der Atmosphärevom Boden bis zur Höhe
�

bei der Fre-
quenz

�

, (3.9)

�

� Opazität der � -ten Höhenschicht, S. 44

�

� Opazität der Troposphäre, (5.30)

� potentielle Temperatur, S. 120

� Elevationswinkel, S. 17

��
 relative Vorticit y, S. 120

� Vektor mit den Meÿfehlern,S. 35

�

�

�

�

�

Störung in der Höhenschicht
�

� , (5.20)

� Airmass-Faktor, S. 17

� Amplitude der stehendenWelle im Spektrum, S. 39
���

� ����� - und
	��

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

�

Rotationskonstante, S. 10
�

spektrale Bandbreite, (4.1)
�

�

�

�
�

Planckfunktion, (3.3)

� Lichtgeschwindigkeit, (3.3)

�

�

�

�

� spezi�sche Wärmekapazitäten bei konstatem Druck bzw. konstan-
ter Temperatur, S. 120
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� Volumenmischungsverhältnis der � -ten Höhenschicht, S. 29

�
��� Volumenmischungsverhältnis der Molekülsorte � , S. 13
��� � ���

�‡†

Energie der Zustände mit Drehimpulsquantenzahl � bzw. �

	

: ,
S. 11

� ��� �

� Energieder Zustände ' und � , (3.1)

� Coriolisparameter,S. 120
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�

� � ���

�

�

Linienform, S. 13

�

�

Corioliskraft, S. 120

���
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��� � �

�

�

Formfunktion der Dopplerverbreiterung, S. 13

�	�
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��� ���

�

�

Formfunktion der Druckverbreiterung, (3.5)
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�

�

�

�

� Filtercharakteristik desSeitenband�lters im Signal-und Spiegelsei-
tenband, S. 45

� � Voigtfunktion, S. 15
�

Gesamtgewinn desRadiometersystems,S. 22

�� 


�

���

Erdbeschleunigung,S. 5



� Entartungsgrad desEnergiezustandes
�

� , S. 12
8

Skalenhöhe, (2.3)
�

Höhe,S. 5
�

PlackschesWirkungsquantum;
� �

�

�

�

	

�

A

�

��	 :

A

�

�

� Js, (3.1)
���

Photon der Energie
���

, S. 7
�

� obererRand desbetrachteten Höhenbereichsder Atmosphäre,S.16



Trägheitsmoment desMoleküls, S. 10



� Strahlungsintensität bei der Frequenz
�

, (3.7)



�

�

�

�

�

Hintergrundstrahlung bei der Frequenz
�

, S. 16

Š‰ � 
Š‹ � 
•Œ

Trägheitsmomente der Hauptträgheitsachsen,S. 11
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� Drehimpulsquantenzahl, S. 10

���

�

�

�

�

Tikhonov-Phillips-Funktional, (5.12)

� Wellenzahlder stehendenWelle im Spektrum, S. 39

��� Boltzmannkonstante, ���

�

:

� �

?BA

� � 	 :

A

�




�

J/K, (3.3)

�

�‡†

�

� �

†

Quantenzahlenfür prolate und oblate Rotoren, S. 12

� Resonatorlänge, (4.2)

� molare Masse,S. 5

' Exponent der Temperaturabhängigkeit der Linienstärke, S. 55

' Molekülmasse,S. 13

� Anzahldichte der Moleküle, S. 12

� � Anzahl der Molekülsorte � , S. 13

�

� Anzahldichte der Molekülsorte � , S. 13

� Periode einer stehendenWelle, (4.2)

�

�

���

���

Druck, S. 5

�

0

�

�

�1�

�

‚

��� Empfängerausgangsleistungbei Messungauf die warme bzw. kalte
Eichlast oder auf das interessierendeMeÿobjekt, S. 22

� ( potentielle Vorticit y, S. 120

� Zustandssumme,S. 12
�

Erdradius, (3.10)
�

Gaskonstante;
�

�

?

� �

:

�

�

: J / K mol, S. 5


 �

�
�

Linienstärke, S. 55
�

�
�

�

���

Temperatur, S. 5
�

�

�

���

Helligkeitstemperatur bei der Frequenz
�

, S. 18
�

�

�

�

�

�

Helligkeitstemperatur eines Schwarzkörpers der thermodynami-
schen Temperatur

�

� , S. 44
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�

�

Helligkeitstemperatur eines Schwarzkörpers der thermodynami-
schen Temperatur

�

� , (5.30)
�

0

� � �

Temperatur der warmen bzw. kalten Eichlast, S. 22
�

� thermodynamische Temperatur der � -ten Höhenschicht, S. 29
�

� thermodynamische Temperatur der Troposphäre, (5.30)
�

�


 �

„ �

Helligkeitstemperatur der zu messendenStrahlung, (4.1)
�

�

 

� �

��� Helligkeitstemperatur der warmen bzw. kalten Eichlast, S. 22
�

���
	�� Helligkeitstemperatur desMeÿobjekts , S. 22
�

�

� am Boden gemesseneHelligkeitstemperatur, (5.30)
�

�

�

�

Helligkeitstemperatur der am BodengemessenenSpektren weit weg
von den Linienzentren starker Signaturen,S. 43

�

�

�

�
�

�

�

� �

† �

�

2 2 2 Helligkeitstemperaturen der Höhenschichten �

�

��� :

�

2 2 2 , S. 44
�

���

�

��� �
�

�

�

���

�

�

Beitrag der � -ten Höhenschicht zu der am Boden meÿbarenHellig-
keitstemperatur, S. 29

�

���
�

�
�

���
��� Helligkeitstemperatur desstratosphärischen Signalsim Signal-und

Spiegelseitenband, S. 45
�

��� Helligkeitstemperatur desstratosphärischen Signals, (5.30)
�

��� �

�
�

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

�

�

�

„

Integrationszeit, (4.1)
�

€����

Empfängerrauschtemperatur, (4.1)



�

( zonaleund meridionaleWindkomponenten, S. 120

( Volumen,S. 12

�

0

Geschwindigkeit der Luftmassenin der Horizontalebene,S. 120

(�� von der Molekülsorte � eingenommenesVolumen, S. 13
�

� in�nitesimal kurzesWegstück entlang desSehstrahls,S. 17

� neutraler Stoÿpartner, S. 7
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Katalysator, (2.5)

��


�

�

� Sensitivitätsfunktion für die Temperatur, (5.2)

��


�

�

�

� Sensitivitätsfunktion für dasVolumenmischungsverhältnis, (5.3)
��

Plancksches Wirkungsquantum;
�� � �

;

	

|

�

:

�

A

�

�
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	 :

A

�

�

� Js,
S. 11

�

entspricht
�

�

, (5.8)
�

�

Aus
�

�

�

und
�

�

�

�

zusammengesetzteJakobimatrix, (5.6)
�

� Transponierte der Matrix
�

, (5.9)
�

�‡†
Inverseder Matrix

�

, S. 32
�

�

�

���

�

�

�

Jakobimatrizen, (5.5)
�B�

Vektor mit einemmit Standardpro�len vorwärts gerechnetenSpek-
trum, (5.5)

�

Matrix mit den Nebenbedingungenan die Lösung bei Tikhonov-
Phillips-Regularisierung, (5.10)

�

Vektor mit den gemessenenspektralen Intensitäten, (5.5)
�

Matrix zur Gewichtung desDatenvektors
�

, S. 34
�

�

gestörtesHöhenpro�l, (5.20)
�

�

regularisiertesHöhenpro�l, (5.12)
�

�

�

�

�

�

�

�

�

 

�

�

2 2 2 regularisierteHöhenpro�le der verschiedenenKonstituenten, (5.28)
�

�

�

�

�

�

Vektorenmit denHöhenpro�len von Temperatur bzw. Volumenmi-
schungsverhältnis in der Atmosphäre, (5.5)

�

�

�

�

�

�

�

�

Vektoren mit den Startpro�len von Temperatur bzw. Volumenmi-
schungsverhältnis in der Atmosphäre, (5.5)

�

‚

�

„

Lösungder Optimal Estimation Methode, (5.18)
�

�

gestörtesgemessenesSpektrum, (5.21)
�

Datenvektor, (5.8)
�

Einheitsmatrix, S. 33
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Nullmatrix, S. 38
�

Nullvektor, S. 33
�

Auf lösungsmatrix, (5.22)
�

Hilfsvektor für die Formulierung der Nebenbedingung bei der
Tikhonov-Phillips-Regularisierung, (5.10)

�

Mittel- oder Erwartungswert desVektors
�

, (5.15)

�

�

�

�

�
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�

�
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�

 

Erweiterte Matrizen mit den Nebenbedingungen für Tikhonov-
Phillips-Regularisierungbei simultaner InversionmehrererSpuren-
gase,S. 38

�

� �

�

�

�

�

� �

�

 

Erweiterte Hilfsvektoren für Tikhonov-Phillips-Regularisierungbei
simultaner InversionmehrererSpurengase,S. 38

� � Fehlerkovarianzmatrix, S. 36

� � a priori-K ovarianzmatrix, (5.16)

� � Kovarianzmatrix desMeÿfehlers,S. 35
�

�‡†
verallgemeinerteInverseder Matrix

�

, (5.9)
�

�‡†

�

regularisierteverallgemeinerteInverse, (5.14)



129

Verzeichnis der Abkürzungen

A OS Akusto-OptischesSpektrometer

ASUR Airb orne Submillimeter Radiometer

CLI ConstrainedLinear Inversion

CRL Communications Research Laboratories

DSB Double SideBand

ECMWF EuropeanCentre for Medium-RangeWeather Forecasts

FCKW s Fluor-Chlor-Kohlenwassersto�e

FFT Fast Fourier Transform

FTIR Fourier Transform Infrared Spectrometer

GSFC Goddard SpaceFlight Center

HF Hochfrequenz

HITRAN High ResolutionTransmissionMolecular Absorption Database

IMK Institut für Meteorologieund Klimaforschung

IRF Institutet för Rymdfysik

IUP Institut für 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 Centers for Environmental Prediction

NDSC Network for the Detection of StratosphericChange

OEM Optimal Estimation Method

PLL Phase-Locked Loop

PSC Polar StratosphericCloud

PV Potentielle Vorticit y

RAM Radiometer for AtmosphericMeasurements

SAGE StratosphericAerosoland Gas Experiment

SAT Sulfuric Acid Trihydrate

SNR Signal-to-NoiseRatio

SOLVE SAGE II I OzoneLossand Validation Experiment

SSB SingleSideBand

SÜG Strahlungsübertragungsgleichung

STS Supercooled Ternary Solution

SUNY State University of New York at Stony Brook

THESEO Third EuropeanStratosphericExperiment on Ozone

USB Upper Sideband

VMR Volume Mixing Ratio

ZF Zwischenfrequenz
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