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Zusammenfassung

Im Rahmen dieser Arbeit wurden Messungen arktischen stratosphérischen Ozons,
die mit dem Radiometer fiir Atmosphéarische Messungen (RAM) in Ny-Alesund,
Spitzbergen (79° Nord, 12° Ost)} durchgefiihrt wurden, analysiert und interpretiert.
Einen Schwerpunkt bilden dabei die Messungen im Winter und Friihjahr.

Die Messungen des RAM zeigen im Winter und Frithjahr 1996/97 in der unteren
Stratosphére eine deutliche Abnahme des Ozonmischungsverhdltnisses. Aus dieser
beobachteten Ozonabnahme wurden chemische Ozonabbauraten abgeschétzt. Dafiir
war es notwendig, das diabatische Absinken der Luftmassen innerhalb des Polar-
wirbels mit Hilfe von Strahlungstransferrechnungen im infraroten und sichtbaren
Spektralbereich zu bestimmen.

Die beobachtete Ozonvariabilitit ist wesentlich auch durch Transportprozesse
bestimmt. Zur Untersuchung dieser dynamisch bedingten Ozonvariabilitit wurde
ein Trajektorienmodell entwickelt, mit dem die Historie einzelner Luftmassen ver-
folgt werden kann. Durch die gleichzeitige Berechnung einer grofien Anzahl von
Luftmassentrajektorien, sogenannten ‘domain filling’ Trajektorienrechnungen, wur-
de die Dynamik des arktischen Polarwirbels untersucht. Mit Hilfe dieser Rechnun-
gen konnten kleinskalige Strukturen im Polarwirbel sichtbar gemacht werden, die in
Ubereinstimmung mit beobachteten kurzzeitigen Ozonvariationen sind.

Zur Interpretation der beobachteten Ozonvariabilitat in der mittleren Strato-
sphére wurden Rechnungen mit einem photochemischen Modell entlang berechneter
Luftmassentrajektorien durchgefiihrt. Diese Rechnungen zeigen, dafl die Variabilitat
des Ozons in der mittleren Stratosphére sehr gut durch die ‘dynamisch kontrollierte
Photochemie’ erkldrt werden kann.

Abstract

Within this work measurements of Arctic stratospheric ozone, performed with the
ground-based Radiometer for Atmospheric Measurements (RAM) in Ny-Alesund,
Spitsbergen (79° North, 12° East), have been analyzed and interpreted, with an
emphasis on the measurements made during winter and spring.

The RAM measurements during winter and spring 1996/97 show a significant
decrease of the ozone mixing ratio in the lower stratosphere. From this observed
ozone decrease, chemical ozone loss rates have been estimated. This required the
calculation of the diabatic descent of air masses within the polar vortex using ra-
diative transfer calculations in the infrared and visible spectral range.

The observed ozone variability depends to a large extent on transport processes.
For the investigation of this dynamically induced ozone variability a trajectory model
has been developed. By simultaneously calculating a large number of domain filling
air parcel trajectories, the evolution of the Arctic polar vortex has been investigated.
These calculations enable small scale structures of the polar vortex to be visualized,
which are in good agreement with observed short-term ozone variabilities.

Calculations using a photochemical box model along derived airmass trajectories
have been used to interpret the observed ozone variability in the middle stratosphe-
re. These calculations show that the variability of mid-stratospheric ozone can be
explained well by the ‘dynamically controlled photochemistry’.
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Einleitung

Die irdische Ozonschicht, die sich in etwa 20 bis 30 km Héhe befindet, stellt eine
Art Schutzschild flir Menschen, Tiere und Pflanzen vor der harten ultravioletten
solaren Strahlung dar. Dariiber hinaus bestimmt die Absorption der Sonnenstrah-
lung durch die Ozonschicht die Temperaturverteilung in der héheren Atmosphére.
Eine Zerstérung der Ozonschicht wiirde also nicht nur eine Zunahme der fir alle
lebenden Organismen schadlichen ultravioletten (UV) Strahlung bewirken, sondern
hétte auch groBe Auswirkungen auf das Klima der Erde.

Im Jahre 1974 wiesen J. Molina und F. Rowland erstmals darauf hin, da durch
die Emission von Chlor in Form der Fluorchlorkohlenwasserstoffe (FCKW) die Oz-
onschicht angegriffen wird [Molina und Rowland, 1974]. Diese Arbeit fiihrte dann
zusammen mit der Arbeit von P. Crutzen iiber den Einflul von Stickoxiden auf
die Ozonschicht [Crutzen, 1970] zum Chemie-Nobelpreis im Jahre 1995. Durch den
vielfaltigen Einsatz der FCKW als Industriegase, beispielsweise in Kiihlschrénken,
bei der Herstellung von Schiaumen und als Treibgase, stieg der Chlorgehalt der At-
mosphére in den letzten Jahrzehnten erheblich an. Heutzutage stammt der weitaus
itberwiegende Anteil des Chlors in der Stratosphére aus anthropogenen Quellen. Da
die FCKW kaum reaktiv sind (sie sind somit ungiftig, nicht brennbar und nicht
korrosiv), gelangen sie bis in die Stratosphare, wo die FCKW dann von der solaren
UV-Strahlung aufgespalten werden konnen, so dafBl sie reaktives Chlor freisetzen.
Aufgrund dieser Zunahme des reaktiven Chlors in der Stratosphére wurde mit einer
Abnahme der Ozonschicht im Bereich von einigen Prozent pro Dekade gerechnet,
vorwiegend in der oberen Stratosphéire und in niedrigen bis mittleren Breiten.

So kam die Entdeckung des antarktischen Ozonlochs im Jahre 1985 véllig {iberra-
schend. Farman et al. [1985] hatten in Messungen der Ozonséulendichte iiber der bri-
tischen Antarktis-Station Halley Bay (76° S) eine alarmierende Abnahme des Ozons
seit etwa Mitte der Siebziger Jahre beobachtet. Abb. 1.1 zeigt die Ozonsdulendichte
im Monatsmittel fiir Oktober iiber Halley Bay von 1957 bis 1984. Die Werte fallen
von iiber 300 Dobsoneinheiten (DU) auf Werte von unter 200 DU. Eine Dobsonein-
heit entspricht einer Dicke der Ozonschicht von einem tausendstel Zentimeter bei
Normaldruck (10~2atm cm). Diese Messungen wurden dann auch von anderen Sta-
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Abb. 1.1. Beobachtete Abnahme der Ozonsaulendichte im Monatsmittel

fiur Oktober uber Halley Bay (76°S) von 1957 bis 1984. Die Daten stammen
aus Farman et al. (1985].

tionen und durch Satellitenmessungen bestitigt. Fortgesetzte Messungen des Oz-
ons liber Halley Bay zeigten eine weitere, praktisch konstante Abnahme der Oz-
onsaulendichte auf Werte unter 100 DU in der Mitte der Neunziger Jahre [Jones
und Shanklin, 1995]. Auch wenn sich inzwischen herausgestellt hat, daf§ der von
Farman et al. [1985] zur Erklarung des beobachteten Ozonabbaus vorgeschlagene
Mechanismus etwas anders ablauft, hatten sie doch gleich richtig erkannt, daf die
Ozonabnahme — das Ozonloch — auf den EinfluBl des anthropogenen Chloreintrags
zuriickzufiihren ist. Somit gelten Farman et al. zurecht als Entdecker des Ozonlochs,
auch wenn bereits ein Jahr frither erste Messungen von extrem niedrigen Ozonwerten
ver6ffentlicht wurden [Chubachi, 1984].

Als Reaktion auf die Entdeckung des antarktischen Ozonlochs kam es bereits im
Jahre 1985 zur Wiener Konvention iiber die Reduzierung der FCKW-Produktion,
die dann im Montrealer Protokoll vom September 1987 vereinbart wurde. Diese
Vereinbarung wurde 1992 im Kopenhagener Vertrag verschérft, so dafi ein schnel-
lerer Ausstieg aus der FCKW-Produktion, als urspriinglich im Montrealer Protokoll
vorgesehen, vereinbart wurde. Als Ergebnis dieser internationalen Vereinbarungen
ist schon heute eine Abnahme der Chlorkonzentration in der Troposphére zu be-
obachten. Aufgrund der langen Lebensdauer der FCKW wird das Maximum der
stratosphérischen Chlorkonzentration aber erst ungefahr zur Jahrtausendwende er-
wartet.

Die Voraussage von Farman et al. [1985], daf§ ein ahnlicher Ozonabbau wie im
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antarktischen Ozonloch iiber der Arktis nicht zu erwarten ist, da hier die Tempe-
raturen hoher sind und der stratosphéarische Polarwirbel nicht so stabil ist, haben
sich dann nicht bestatigt. Vielmehr wurde in den letzten Jahren iiber der Arktis
ein Ozonverlust beobachtet, der vergleichbar der Ozonabnahme in der Antarktis bis
Mitte der Achziger Jahre war [WMO, 1995].

Nachdem bereits im Winter 1987 die deutsch-franzésische CHEOPS-Kampagne und
im Winter 1989 das amerikanische Arctic Airborne Stratospheric Ezperiment (AA-
SE) durchgefiihrt wurden, wurde im Winter 1991/92 die erste grofie europiische
Kampagne zur Untersuchung der arktischen Stratosphére durchgefiithrt. Im Rahmen
dieses Buropean Arctic Stratospheric Ozone Ezperiment (EASOE) wurden eine Viel-
zahl von Ozon- und Spurenstoffmessungen vom Boden aus, mit Ballonexperimenten
und vom Flugzeug aus durchgefihrt. Aufgrund des grofien Erfolges der EASOE-
Kampagne wurde in den Wintern 1993/94 und vor allem 1994/95 die zweite grofie
europaische Ozonkampagne Second Furopean Stratospheric Arctic and Midlatitude
Frperiment (SESAME) durchgefiihrt. Eine dritte grofie Kampagne (Third Furo-
pean Stratospheric Ezperiment on Ozone, THESEO) ist 1998/99 geplant, wobel hier
verstdrkt auch der Einflufl auf mittlere Breiten untersucht werden soll.

Neben einzelnen Kampagnen besteht auch die Notwendigkeit einer langfristi-
gen Untersuchung der Verdnderung der Ozonschicht. Vom Alfred-Wegener-Institut
(AWI) werden seit Ende der Achziger Jahre in Ny-Alesund, Spitzbergen (79°N,
12° Q) Messungen der stratosphéarischen Ozonschicht durchgefithrt. Im Sommer 1991
wurde die Koldewey-Station des AWT in Ny-Alesund offiziell eingeweiht. Ny-Alesund
bildet seit 1992 zusammen mit Thule in Gronland und Eureka in der kanadischen
Arktis die arktische Station des Network for the Detection of Stratospheric Change
(NDSC). Ziel des NDSC ist es, ein globales Netzwerk gut ausgeriisteter Stationen
mit untereinander validierten Mefinstrumenten aufzubauen. In der NDSC-Station
in Ny-Alesund gibt es ein Lidar-System zur Messung von Ozon und Aerosolen, ein
Fouriertransform-Infrarotspektrometer (FTIR), Spektrometer im UV und sichtba-
ren Spektralbereich sowie das in dieser Arbeit betrachtete Mikrowellenradiometer.

Das Mikrowellenradiometer fiir atmosphérische Messungen (RAM) wird vom AWT in
Zusammenarbeit mit dem Institut fiir Umweltphysik (IUP) der Universitit Bremen
zur Messung von Ozon und anderen Spurengasen in Ny-Alesund betrieben. Das
Gerét wurde am IUP konstruiert und gebaut, eine ausfithrliche Beschreibung findet
sich in der Arbeit von U. Klein [Klein, 1993]. Das RAM wurde erstmals im Rahmen
von Meflkampagnen in den Wintern 1992/93 und 1993/94 in Ny-Alesund eingesetzt
und befindet sich seit dem Herbst 1994 im Dauerbetrieb an der NDSC-Station in
Ny-Alesund.

Das Mikrowellenradiometer ist ein passives Instrument, das die Emissionsstrah-
lung der atmosphérischen Spurengase detektiert. Es kann somit unabhéngig von der
Verfiigbarkeit der Sonnenstrahlung das ganze Jahr, auch in der Polarnacht, messen.
Zumindest was die Ozonmessungen betrifft, sind die Messungen weitgehend wette-
runabhéngig und nicht auf klaren Himmel angewiesen. Ein wesentlicher Vorteil der
Mikrowellenradiometrie ist, daf§ die Messungen absolut kalibriert werden, was sie zur
Bestimmung von Trends {iber lange Zeitraume qualifiziert. Dariiber hinaus erlaubt
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Abb. 1.2. Die Lage von Ny-Alesund in der Arktis.

die hohe spektrale Auflésung die Bestimmung von Hohenprofilen der Spurenstoffe
aus der Form der gemessenen Spektrallinie.

Der Aufbau des RAM und erste Ergebnisse der Meflkampagne vom Winter 1992/93
wurde von Klein [1993] beschrieben. Langer [1995] hat eine Charakterisierung des In-
strumentes vorgenommen. Die Messungen von Chlormonoxid mit dem RAM in Ny-
Alesund wurden von Raffalski [1993, 1997] beschrieben. Die Bestimmung der Ozon-
profile aus den gemessenen Mikrowellenspektren und eine Darstellung der Ozonmes-
sungen vom Winter 1993/94 in Ny-Alesund ist in Sinnhuber [1995] zu finden.

Zielsetzung dieser Arbeit

Ziel dieser Arbeit ist es, die beobachteten Ozonvariabilitdten in der arktischen Stra-
tosphére zu erklaren. Den Schwerpunkt der Arbeit bildet dabei die Interpretation
der Ozonmessungen des RAM in Ny-Alesund im Winter und Frithjahr.

Teilaspekte der Arbeit sind:

» Die Entwicklung eines Strahlungstransfermodells zur Auswertung der Mikrowel-
lenmessungen. Dabei wurde ein neuartiges, effizientes und genaues Verfahren zur
Berechnung der Gewichtsfunktionen gefunden. (Kapitel 3.)

» Die Berechnung von chemischen Ozonabbauraten in der unteren Stratosphére
im Winter und Frithjahr. Hierzu wurde das diabatische Absinken der Luftmassen
im Polarwirbel mit Hilfe von Infrarot-Strahlungstransferrechnungen bestimmt.
(Kapitel 5.)
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s Die Entwicklung eines Trajektorienmodells, mit dem die Historie einzelner Luft-
massen verfolgt werden kann. (Kapitel 6.)

m Die Berechnung hochaufgeldster Karten des Polarwirbels (sogenannte contour
advection und reverse domain filling Rechnungen), die zur Interpretation der
beobachteten Ozonvariabilitdt verwendet werden. (Kapitel 6.)

m Die Entwicklung eines hochaufgelésten Semi-Lagrange-Ozontransportmodells,
mit dem die Ozonvariabilitit in der unteren Stratosphére fiir ausgewihlte Peri-
oden untersucht wird. (Kapitel 6.)

m Die Erklarung der beobachteten Ozonvariabilitit in der mittleren Stratosphire
durch ‘dynamisch kontrollierte Photochemie’. Hierzu wurde das im Rahmen die-
ser Arbeit entwickelte Trajektorienmodell mit dem Bremen Atmospheric Pho-
tochemical Model (BRAPHO) verbunden, um die beobachtete Ozonvariabilitt
zu modellieren. (Kapitel 7.)

Die Arbeit wird durch eine Zusammenfassung und einen Ausblick abgeschlossen.






Dynamik und Chemie der
Stratosphare

2.1 Grundlagen

Die Atmosphire wird gewohnlich aufgrund ihrer thermischen Schichtung in ver-
schiedene Zonen eingeteilt, ndmlich die Troposphére, die Stratosphére, Mesosphére
und Thermosphére. Abb. 2.1 zeigt das Temperaturprofil fiir eine subarktische Win-
teratmosphare, wobei die Grenzen zwischen den einzelnen Atmosphérenschichten,
die Tropopause, Stratopause und Mesopause, eingezeichnet sind. Das uns bekannte
Wettergeschehen spielt sich praktisch ausschlieflich in der untersten Atmosphéren-
schicht, der Troposphire ab. Die Stratosphire und Mesosphéire werden auch als
mittlere Atmosphére bezeichnet, wohingegen mit oberer Atmosphére normalerweise
der Bereich der Thermosphére und Ionosphére bezeichnet wird, also ungefdhr der
Bereich oberhalb 90 km Hohe.
Der atmosphérische Druck ist mit der Temperatur iiber das ideale Gasgesetz

p= pRT, (2.1)
und die hydrostatische Gleichung

Op/0z = —pg (2.2)

verkniipft. Hierbei bezeichnet p den Druck, p die Dichte, T' die Temperatur und
R und g stellen die Gaskonstante beziehungsweise die Erdbeschleunigung dar. Die
hydrostatische Gleichung (2.2) impliziert, daf der Druck im Mittel exponentiell mit
der Hohe abfillt mit
p = poexp(—z/H),

wobei H die sogenannte Skalenhthe bezeichnet. Sie liegt im Bereich der mittleren
Atmosphére bei ungefahr 7 km.

' Das Geopotential ist definiert als die Arbeit, die bendtigt wird, eine Einheits-
masse auf die Héhe z zu bringen:

P = /:gdz. (2.3)

7
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Abb. 2.1. Der Verlauf der Temperatur mit der Hohe, fiir eine subarktische
Winter-Standardatmosphére.

Mit der mittleren Erdbeschleunigung gy = 9.80665 ms~2 kann dann die Geopotenti-
alhthe Z = ® /gy definiert werden. In der mittleren Atmosphére unterscheiden sich z
und Z nur um wenige Prozent, so daf im weiteren in dieser Arbeit nicht ausdriicklich
zwischen der geometrischen Hohe und der Geopotentialhdhe unterschieden wird.

Mit (2.1)—(2.3) 148t sich die hydrostatische Gleichung dann schreiben als
o RT
o¢ _ R 2.4
0z H (24)
Durch Integration der hydrostatischen Gleichung (2.4) erhdlt man die sogenannte
hypsometrische Gleichung

RT
AZ =27,—-27, = _g—ln(p2/p1))
0

die besagt, dafl die Schichtdicke AZ zwischen zwei Druckniveaus p; und p; propor-
tional zur mittleren Temperatur T dieser Schicht ist.
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Die potentielle Temperatur @ ist definiert als die Temperatur, die ein Luftpaket
hétte, wenn es adiabatisch, also ohne Energieaustausch, von seinem aktuellen Druck
p auf den Referenzdruck pg gebracht wiirde:

6 = T(po/p)", (2.5)

mit k = R/c, = 2/7, dem Verhaltnis der Gaskonstanten fiir trockene Luft zur
spezifischen Wéarme bei konstantem Druck. Mit der hydrostatischen Gleichung kann
die potentielle Temperatur auch geschrieben werden als

0 = Texp(rkz/H).

Da adiabatische Prozesse nach Definition auf Isentropen, Flachen konstanter po-
tentieller Temperatur, ablaufen, wird die potentielle Temperatur in der mittleren
Atmosphédre auch gerne als Hohenkoordinate verwendet. In isentropen Koordina-
ten fallen dann alle adiabatischen Vertikalbewegungen weg. Tabelle 2.1 gibt die
ungefdhren Héhen einiger Isentropen in der arktischen Winterstratosphére an.

Tabelle 2.1. Die Héhen ausgewéhlter Isentropen
im Winter. Die angegebenen Werte stellen konkret
Mittelwerte fur Februar und Marz 1997 in Ny-
Alesund dar, sind aber als reprasentativ fiir die
arktische Winterstratosphire anzusehen.

8 [K] z [km] p [hPa)

2100 48.3 0.7
1400 38.1 2.7
1000 31.9 6.6
800 28.4 11.5
650 25.2 19.8
550 22.3 32.1
475 19.6 50.6
430 17.5 71.3
400 15.8 93.9

375 14.2 121.0
350 12.5 158.7

2.1.1 Dynamische Grundgleichungen

Die Dynamik der Atmosphére wird beschrieben durch die folgenden Grundgleichun-
gen — hier in isobaren Koordinaten, also auf Druckflichen dargestellt:

Du_<f+utzn¢>v+ 1 8@_X (2.6)

Dt acosqﬁa_ ’

Dv utan ¢ 109
— —— =Y 2.7
Dt+<f+ 2 >“+aa¢ ’ 27)
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6% _ -1 —kz/H
5o = H Roe™/1, (2.8)
1 Bu  d(vcosg) 1 8(pow)
acos ¢ <8/\ ¢ > + o0 0z 0, (2.9)
Dg
— = Qe/H, 2.1
Qe (210)

Dabei bezeichnen u und v den zonalen beziehungsweise meridionalen Wind und w
den vertikalen Wind. A und ¢ sind die geographische Lénge und Breite und a ist
der Erdradius. Der Coriolisparameter f = 22 sin ¢ ist die vertikale Komponente der
Erdrotation (mit 2 = 27/24 Stunden). Die materielle oder substantielle Ableitung

D 9 u 8 v d e

Dt 5t acosgdn T adg Yoz
gibt die zeitliche Anderung einer Grofie innerhalb eines Luftpaketes an. Die Grofen
X und Y bezeichnen nicht weiter spezifizierte Reibungskrifte, die die Strémung
abbremsen.

Die Gleichungen (2.6) und (2.7) stellen die Impulserhaltung in zonaler bezie-
hungsweise meridionaler Richtung dar. Gleichung (2.8) ist nichts anderes als eine
andere Schreibweise fiir die hydrostatische Gleichung (2.4). Gleichung (2.9) ist die
sogenannte Kontinuitdtsgleichung, die die Massenerhaltung beschreibt. Gleichung
(2.10) beschreibt die Anderung der potentiellen Temperatur durch diabatische Ef-
fekte. Man beachte, dafl in dieser Arbeit mit Q die Anderung der Temperatur T' ~
und nicht der potentiellen Temperatur — durch diabatische Effekte begeichnet ist.
Die Gleichungen (2.6)—(2.10) werden als die primitiven Gleichungen bezeichnet.

Die einfachste dynamische Approximation fiir die primitiven Gleichungen ist die
sogenannte Geostrophie, bei der lediglich die Druckgradientkraft und die Coriolis-
kraft berticksichtigt werden:

ZQsind)-U:—l———a—@,
acos ¢ O (2.11)
242 si d)-u——l?g '
in =205

Da die geostrophischen Gleichungen (2.11) keine Zeitabhéngigkeit enthalten, sind
sie lediglich diagnostisch und nicht prognostisch. Das heifit, es 148t sich das Wind-
feld aus beobachteten Geopotentialhdhen @ bestimmen, aber die weitere zeitliche
Entwicklung nicht vorhersagen.

2.1.2 Balancegleichung

Statt der geostrophischen Naherung wird zur Berechnung von Windfeldern aus ana-
lysierten Geopotentialhthen in der mittleren Atmosphére oftmals die sogenannte
Balancegleichung verwendet. Vernachlassigt man in den primitiven Gleichungen die
Beschleunigung und die vertikale Advektion, behalt also den Coriolisterm, die Druck-
gradientkraft (beziehungsweise den Gradienten des Geopotentials) und die horizon-
tale Advektion, so erhdlt man die sogenannten nicht-linearen Balancegleichungen
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[Randel, 1987]:

. 1 8¢
2Qsing - v = acosqﬁ—éx
u  Ou v 0
<acos¢5)_\ + acosgb%(ucosqs)) ’ 519
2Qsin¢ - u 192 222
ing-u=———
a ¢

vou  u? u v
B <555 + o + acosqﬁa—)\—) '
Die Windfelder u und v in (2.12) werden nun iterativ bestimmt, wobei mit der
geostrophischen Ndherung begonnen wird. Randel [1987] zeigt, da8 die so berech-
neten Windfelder — der sogenannte balancierte Wind — in der Stratosphére eine
deutliche Verbesserung gegeniiber der geostrophischen Néherung darstellt. Ebenso

wie der geostrophische Wind ist aber auch der balancierte Wind in den Tropen
aufgrund des Verschwindens des Coriolisterms nur sehr unzureichend bestimmt.

2.1.3 Thermischer Wind

Aus der geostrophischen Néherung (2.11) erhélt man durch Einsetzen der hydrosta-
tischen Gleichung (2.4) die sogenannte thermische Windgleichung:

v 1 ROT
20 sin ¢ 2% = o LLOL
S = s H AN 2.13)
20 sin g2t = LRI '
S, T TaH

Die thermische Windgleichung sagt also aus, dafl ein horizontaler Temperaturgradi-
ent eine Anderung der Windgeschwindigkeit mit der Héhe bedeutet. Insbesondere
fiihrt somit eine Abnahme der Temperatur zum Pol hin zu einer Zunahme des West-
windes mit der Hohe. Hiermit kann zumindest grob der stratosphérische Polarwirbel
erklart werden: In der Polarnacht fallen die Temperaturen aufgrund der fehlenden
solaren Einstrahlung, so daf3 nach (2.13) der westliche Wind mit der H6he zunimmt.
Man beachte aber, dafi die thermische Windgleichung (2.13) natiirlich keine Aussa-
ge iiber Ursache und Wirkung macht. So bewirkt andersherum eine Abnahme des
westlichen Windes mit der Hohe eine Zunahme der Temperaturen in Richtung Pol.

2.2 Der arktische Polarwirbel

Wie im letzten Abschnitt dargelegt, implizieren die niedrigen Temperaturen in der
Polarnacht ein Band starker westlicher Winde in der mittleren Atmosphére. Wie
schon erwéhnt, ist es zur Untersuchung von meteorologischen Analysen besonders
hilfreich, die Dynamik auf Isentropen, Flachen konstanter potentieller Tempera-
tur, zu betrachten. Da die Luftmassenbewegung in der Stratosphére ndherungsweise
adiabatisch verlauft — zumindest im Bereich einiger Tage —, findet die Dynamik
praktisch nur 2-dimensional auf Isentropen statt. Als ein Beispiel zeigt Abb. 2.2
den Betrag der Windgeschwindigkeit fiir den 1. Mérz 1997 auf der 475 K Isentrope,
entsprechend einer Hohe von etwa 19 km. Die Daten stammen aus Analysen des
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wind Speed [m/s]

10

rope fiir

den 1. Marz 1997.

European Centre for Mediumrange Weather Forecast (ECMWTF). Gut zu erkennen
das Westwindband zwischen etwa 60° und 70° N, das den Polarwirbel bildet.

Dem Geopotential auf Isobaren entspricht in isentropen Koordinaten die soge-
nannte Montgomery-Stromfunktion [Andrews et al., 1987],

M=c,T+®,

die der Tatsache Rechnung trigt, daff neben dem Geopotential anch der Druck auf
der Isentrope variiert. Die horizontalen Impulsgleichungen (2.6) und (2.7) lauten
dann in isentropen Koordinaten:

Du utan ¢ 1 oM ,0u

Dt (f T ) YT dcosg an X - a8’ (2.14)
Do utan ¢ 10M v
= 2y P 1
Dt+<f+ z )“+aa¢ Y (2.15)

mit Q' = Qexp(xz/H) = DO/ Dt. Hier bezeichnet D/Dt die substantielle Ableitung
auf der Isentropen, also ohne den diabatischen Term @'89/86:

D_a+ w 9 v
Dt 8t  acosgdN  adg’
Abb. 2.3 zeigt die Montgomery-Stromfunktion auf der 475 K Isentrope. Der Be-
reich der Arktis wird von einem ausgeprigten Tiefdruckgebiet beherrscht, dem ark-

tischen Polarwirbel. Der Wind folgt weitgehend den Kontourlinien der Montgomery-
Stromfunktion, die Stromung ist also in guter Naherung geostrophisch.
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Abb. 2.3. Kontouren der Montgomery-Stromfunktion zusammen mit der
atimosphérischen Strémung auf der 475 K Isentrope fiir den 1. Mérz 1997.
‘L’ kennzeichnet das Zentrum des Tiefdruckwirbels.
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Abb. 2.4. Ein Schnitt der Montgomery-Stromfunktion, M/ gy, entlang 60° N

auf der 475 K Isentrope fiir den 1. Mérz 1997. Eine Welle der Periode 2 ist
deutlich ausgepragt.

In Abb. 2.4 ist die Montgomery-Stromfunktion (skaliert mit der Erdbeschleuni-
gung), M/go, entlang 60° N dargestellt. Es ist deutlich eine ausgeprigte Welle mit
zwei zonalen Perioden erkennbar, eine sogenannte planetare Welle 2.
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Abb. 2.5. Die potentielle Vorticity auf der 475 K Isentrope fiir den 1. Mérz
1997. Dargestellt sind die 36, 42, 48 und 54 PVU Kontouren.

2.2.1 Potentielle Vorticity
Eine fiir die Diagnose der atmosphérischen Dynamik und insbesondere des Polar-
wirbels iiberaus niitzliche Gréfie ist die sogenannte potentielle Vorticity (PV) oder
potentielle Wirbelfeldstarke. Sie ist gegeben als
06 1 O(ucosg) 1 v
—g%< ~acos¢ 09 +acos¢a>'
Der Term in Klammern ist die absolute Rotation der Luftmasse, gegeben als die
Summe aus der Rotation des Windfeldes auf der Isentropen, {, und der planetaren
Rotation, gegeben durch den Coriolisparameter f. Der Faktor vor der Klammer
beschreibt die Schichtdicke, also den Abstand zweier Isentropen. Durch Erhéhen
der Schichtdicke wird die rotierende Luftmasse gleichsam in die Lange gezogen, was
wegen der Erhaltung des Drehimpulses zu einer Zunahme der Rotation fiihrt:

Co

P

Co ( 6+ Af
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Es kann gezeigt werden, dafi die potentielle Vorticity fiir adiabatische Prozes-
se eine Erhaltungsgréfie ist. Hierin liegt die besondere Bedeutung der potentiellen
Vorticity fiir die Diagnose der Luftmassenbewegung. Die potentielle Vorticity kann
somit dazu verwendet werden, bestimmte Luftmassen gewissermafien zu markie-
ren. Es besteht eine enge Analogie zwischen der potentiellen Vorticity und dem
Mischungsverhiltnis eines konservativen Spurenstofls [Haynes und Mclntyre, 1990].

Die Anderung der potentiellen Vorticity auf einer Isentropen durch diabatische
Effekte ist gegeben durch

DP 99 1 X cosg) Y OQ dv
Dt ~Yopacoss 05 T ox a8 (2.16)
+ Q-C—Q—Igl—bcos ¢) + PaQI _gof ‘
94 96 0 50"

wobei die letzten beiden Terme dominieren, sieche auch Abschnitt 5.4.

Abb. 2.5 zeigt die potentielle Vorticity auf der 475 K Isentrope am 1. Mérz 1997,
Eine PV-Einheit (PVU) entsprcht 107°K m?kg~!s~!. Der Wirbel ist entsprechend
der auch in der Montgomery-Stromfunktion in Abb. 2.2 zu erkennenden Welle 2
leicht deformiert und in die Lange gezogen. Wenn die Stérung durch planetare Wellen
zu grofl wird, kann es zum Brechen der planetaren Wellen kommen. Dieses Brechen
planetarer Wellen wurde erstmals von McIntyre und Palmer [1983] beschrieben.
Abb. 2.6 zeigt ein solches Brechen einer planetaren Welle auf der 1000 K Isentrope
(etwa in 33 km Hoéhe) fiir den 28. Februar 1995. Eine Zunge mit Luftmassen hoher
PV wird aus dem Polarwirbel herausgel6st und in mittlere Breiten transportiert.

Wird der Polarwirbel durch planetare Wellen stark gestért, kann es zu einer Stra-
tosphérenerwdrmung kommen. Fine gréfiere Stratosphdrenerwarmung — ein magor
warming — ist etwas willkiirlich definiert, als ein Anstieg der zonal gemittelten Tem-
peratur zwischen 60° N und dem Nordpol in 10 hPa, verbunden mit einer Umkehr
des mittleren zonalen Windes bei 60° N in 10 hPa und darunter. Kommt es dabei
nicht zu einer Umkehr des zonalen Windes von West nach Ost, so spricht man von
einem minor warming. Groflere Stratosphirenerwdrmungen treten nur sporadisch
und nicht in jedem Winter auf. Tritt eine grofiere Stratosphdrenerwérmung noch
relativ frith im Winter auf, so kann sich der Polarwirbel oftmals wieder erholen und
bis weit in das Frithjahr hinein bestehen. Stratospharenerwarmungen kénnen grob
in zwei Klassen eingeteilt werden: Erwdrmungen, die mit einer ausgeprégten plane-
taren Welle 1 assoziert sind, und solche bei denen eine Welle 2 vorherrscht {O'Neill,
1997, siehe auch O’Neill et al., 1994]. Bei einer Welle 1-Erwarmungen wird der Po-
larwirbel durch einen anti-zyklonalen Wirbel aus hohen Breiten verdrangt, wiahrend
bei einer Welle 2-Erwérmung der Polarwirbel in zwei Teile zerbricht.

Labitzke et al. haben beobachtet, daf ein Zusammenhang zwischen dem Auftre-
ten groBerer Stratosphirenerwidrmungen und der equatorialen Quasi Biennial Os-
cillation des zonalen Windes (QBO) zusammen mit dem etwa 11-jahrigen Sonnen-
zyklus besteht [Labitzke und van Loon, 1992]. Abb. 2.7 zeigt eine Zeitreihe des
mittleren solaren Flusses bei 10.7 cm zwischen 1950 und heute. Groflere Strato-
sphérenerwidrmungen treten im solaren Maximum in der Regel nur dann auf, wenn
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Abb. 2.6. Die potentielle Vorticity auf der 1000 K Isentrope fiir den 28. Fe-
bruar 1995. Das Brechen einer planetaren Welle ist gut erkennbar, in dessen
Folge eine Zunge mit Luftmassen hoher PV aus dem Polarwirbel heraus in
mittlere Breiten transportiert wird. Berechnet aus Analysen des UKMO.

sich die QBO in der West-Phase befindet, wahrend im solaren Minimum gréfiere
Stratosphirenerwiarmungen nur dann beobachtet werden, wenn die QBO in der
Ost-Phase ist. Kodera [1995] vermutet, dafi die Variabilitdt der winterlichen Stra-
tosphare auf der Nordhemisphire — also ob der Polarwirbel stabil den Winter iiber
besteht, oder ob es zu einer grofieren Stratospharenerwarmung im Winter kommt —
auf unterschiedliche interne Moden der Dynamik zuriickzufiihren ist. Durch ‘exter-
ne’ Einwirkungen, wie solare Variabilitit, die QBO oder auch vulkanisches Aerosol,
wird die Entwicklung der winterlichen Stratosphire entweder in den einen oder den
anderen Mode geschaltet. (Siehe auch Kodera [1991] und Kodera et al. [1991].)

2.3 Meridionale Zirkulation

Von grundlegender Bedeutung fiir den grofiskaligen Transport von Ozon und anderen
Spurenstoffen in der Stratosphire ist die meridionale Zirkulation, gegeben durch
das Aufsteigen der Luftmassen in den Tropen, der Transport zu den Polen hin und
das Absinken der Luftmassen in hohen Breiten. Um diese Zirkulation zu verstehen,
betrachten wir die zonal gemittelte Dynamik. Wir zerlegen dazu die einzelnen Felder
in einen zonal gemittelten Anteil und die Abweichung vom zonalen Mittel:

— !
U=u+1u,

— !
V=U+ v,

w=w+w,
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Abb. 2.7. Zeitreihe des mittleren solaren Flusses bei 10.7 ¢cm im Janu-
ar und Februar. Das Auftreten von gréfleren Stratospharenerwirmungen
im entsprechenden Winter ist durch © beziehungsweise e gekennzeichnet,
je nachdem, ob sich die QBO in der West- oder Ost-Phase befunden hat.
Groflere Stratosphdrenerwérmungen treten im solaren Maximum in der Re-
gel nur dann auf, wenn sich die QBO in der West-Phase befindet, wahrend
im solaren Minimum gréfiere Stratosphdrenerwarmungen nur dann beobach-
tet werden, wenn die QBO in der Ost-Phase ist (Karin Labitzke, personliche

Mitteilung, siehe auch Labitzke und van Loon [1992}).

§=0+9.

Bei der zonalen Mittelung fallen dann nach Definition die gestrichenen Gréflen weg,
aber es bleiben im allgemeinen Produkte aus den gestrichenen Gréfien bestehen. So

ergibt zum Beispiel
W= (T +u)T+)
= + U

Die dynamischen Grundgleichungen lauten dann in zonaler Mittelung:

83_7 - 7=~ 5 @), (2.17)
%_f_ g_z _ Qe s_y(m), (2.18)
g_z " ploaa (o) = 0, (2.19)
_gg %e—nz/Hg_Z -0 (2.20)

Der Einfachheit halber wurden die Gleichungen hier nicht in sphérischen Koordina-

ten, sondern auf der g-Ebene, das heifit in lokalen kartesischen Koordinat

en (z,y),

geschrieben. Auflerdem wurden einige Terme, die fiir die grofiskalige Zirkulation von
untergeordneter Bedeutung sind, vernachlassigt [Andrews et al., 1987]. Gleichung
(2.20) ist die thermische Windgleichung. Die Gleichungen (2.17)-(2.20) stellen ein
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vollstindiges Gleichungssystem fiir die meridionale Zirkulation (v,%) dar, sofern die
Eddy-Terme fiir den Impulsflu 8/0y(wv’) und den WiarmefluB 8/9y(v'¢’) gegeben
sind.

Fiir die grofiskalige Zirkulation ist die Vertikalbewegung durch diabatisches Auf-
steigen oder Absinken senkrecht zu den Isentropen gegeben. Betrachtet man aber
Gleichung (2.18), so sieht man, daff der mittlere vertikale Wind i nicht nur durch
die diabatische Heizrate Q bestimmt wird, sondern da dem teilweise der Eddy-
Wiarmeflu 8/8y(v'0') entgegenwirkt. Es bietet sich daher an, ein effektives w* so
zu definieren, dafl es gerade der verbleibenden diabatischen Zirkulation entspricht:

— -1\
0 [— (08 ;
o — 77 - 171 el
w w+ay<v9 (8z> )
Um die Kontinuitatsgleichung zu erfiillen, mufl auch 7 transformiert werden:

—k

10 — /00\ "
=7 - —— gt -
v poaz<p°”9 (8z> )

Fiir die transformierten GréBen lauten die Gleichungen (2.17)—(2.20) dann:

ou 1

Y —fp*=_V.F 2.21

5 7=V b (2.21)
o0 00

ke — wz/H )

g + e Qe (2.22)
ot 190
b W) =0 2.23
ay + po az (pow ) b ( )

oF R __yu®

= (. 2.20
Oz + 7 Oy ( )

Dieses sind die sogenannten Transformed Eulerian Mean (TEM) Gleichungen von
Andrews und Mclntyre [1976].

Die Eddy-Terme treten jetzt nur noch in einer der beiden Gleichungen auf. Die
Grofle F ist der sogenannte Eliassen-Palm-Fluf}, dessen beide Komponenten gegeben
sind durch

ply) — —pbm,
— -1
— T
) — [ e
pOfv 6 (az> >

und daraus folgend die Divergenz des Eliassen-Palm-Flusses

_
V. F= 8y(povu)+8z (pgfve (8z> >
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Abb. 2.8. Schema der grofiskaligen meridionalen Zirkulation. Die dicke Li-
nie stellt die Tropopause dar, die diinnen Linien bezeichnen Isentropen.
Schattiert ist der Bereich der untersten Stratosphire, wo ein horizontaler
Austausch auf Isentropen zwischen Stratosphire und Troposphére méglich
ist. Die grofiskalige Zirkulation ist gegeben durch ein Aufsteigen der Luft-
massen in den Tropen, Transport in Richtung der Pole und ein Absinken
der Luftmassen in hohen Breiten. Abbildung entnommen aus Holton et al.
[1995].

Die diabatische meridionale Zirkulation kann nun berechnet werden, indem mit
Hilfe eines Strahlungstransportmodells die diabatischen Heizraten @ und daraus
der vertikale Wind @w* berechnet wird. Der meridionale Wind 7* kann dann iiber
die Kontinuitatsgleichung (2.23) bestimmt werden [Rosenfield et al., 1987, Rosen-
lof, 1995]. Man konnte also auf den Gedanken kommen, dafl das diabatische Hei-
zen in den Tropen und das diabatische Kiihlen in hohen Breiten die Ursache fiir
die meridionale Zirkulation sind. Dem ist aber nicht so! Die eigentliche Ursache
fiir die diabatische Zirkulation sind die Eddy-Terme, die durch die Divergenz des
Eliassen-Palm-Flusses gegeben sind. Dies sieht man auch daran, dafl das diabati-
sche Aufsteigen der Luftmassen in den Tropen wahrend des Nord-Winters stirker
als wahrend des Sud-Winters ist, da die Aktivitdt planetarer Wellen in der arkti-
schen Stratosphére hoher ist, als in der antarktischen [Rosenlof, 1995]. Holton et
al. [1995] haben dafiir den Begriff der durch planetare Wellen angetriebenen ‘fluid-
dynamical suction pump’ geprigt. Das Prinzip der meridionalen Zirkulation ist in
Abb. 2.8 skizziert.



20 DYNAMIK UND CHEMIE DER STRATOSPHARE 2.4

Pressure [hPa]

1000
-80 -60 -40 -20 0 20 40 60 80

Latitude
Abb. 2.9. Die globale Verteilung des Ozonmischungsverhéltnisses (in ppm)
gegeniiber der Breite und dem Druck als Hohenvariable. Die Daten stellen
eine klimatologisches Mittel fiir Januar dar [Fortuin und Kelder, 1998].

2.4 Ozon in der Stratosphare

Die Verteilung des Ozons wird in der Stratosphire bestimmt durch das Zusam-
menspiel von Chemie und Dynamik. In der unteren Stratosphére ist die Photoche-
mie langsam, hier dominieren Transportprozesse die Ozonverteilung. In der obe-
ren Stratosphire hingegen, oberhalb etwa 1 hPa, ist die Photochemie so schnell,
daf} sich die Ozonkonzentration praktisch im photochemischen Gleichgewicht befin-
det. Besonders interessant ist der Ubergangsbereich der mittleren Stratosphére im
Hohenbereich zwischen ungefahr 30 und 40 km, wo die Ozonvariabilitidt aufgrund
von Transportprozessen und die Photochemie auf gleichen Zeitskalen ablaufen. Ka-
pitel 7 dieser Arbeit beschéftigt sich mit den Mechanismen, die zur beobachteten
Ozonvariabilitdt in der mittleren Stratosphére fiihren.

Die globale Verteilung des Ozons ist in Abb. 2.9 dargestellt. Es handelt sich hier-
bei um eine Klimatologie fiir den Monat Januar, die aus Ozonmessungen der Jahre
1980-1991 erstellt wurde [Fortuin und Kelder, 1998]. Dargestellt ist das Ozonmi-
schungsverhéltnis im Nordhemisphéren-Winter gegeniiber der geographischen Brei-
te und dem Druck als HShenkoordinate. Die grofiten Ozonmischungsverhéltnisse
ergeben sich mit etwa 10 ppm (parts per million) in den Tropen im Bereich von
10 hPa. Hier findet die gréBte Ozonproduktion statt. Zu den Polen hin nimmt das
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Abb. 2.10. Die vertikale Ozonsdulendichte in Dobsoneinheiten, berechnet
aus den in Abb 2.9 gezeigten Ozonmischungsverhéltnissen.

Ozonniischungsverhéiltnis ab, da dort aufgrund der tiefer stehenden Sonne die pho-
tochemiesche Ozonproduktion geringer ist. Das Absinken der Luftmassen in hohen
Breiten aufgrund der globalen meridionalen Zirkulation fiihrt dazu, daff in hohen
Breiten relativ hohe Ozonmischungsverhiltnisse in der unteren Stratosphére beob-
achtet werden. Im Gegensatz zu den Tropen, wo das Aufsteigen der Luftmassen
aus der Troposphére und die extrem hohe Tropopause zu niedrigen Ozonmischungs-
verhaltnissen in der unteren Stratosphére fithren.

Die aus diesen Ozonmischungsverhéiltnissen berechnete vertikale Ozonsaulen-
dichte ist in Abb. 2.10 gezeigt. Die vertikale Sdulendichte, das sogenannte Totalo-
zon, zeigt ein Minimum von etwa 240 Dobsoneinheiten (DU) in den Tropen und
Werte von etwa 380 DU in hohen Breiten. Eine Dobsoneinheit entspricht dabei
2.69 - 10'® Molekiile cm 2. Innerhalb des Polarwirbels kann das Totalozon in hohen
Breiten aufgrund des chemischen Ozonabbaus auf Werte von 200 bis 250 DU abfal-
len (siehe auch Abb. 5.8). Im antarktischen Ozonloch wurden sogar Werte niedriger
als 100 DU beobachtet.

Der Vergleich des Totalozons in Abb. 2,10 mit dem Ozonmischungsverhéltnis in
Abb. 2.9 macht deutlich, daff die hohen Totalozonwerte in hohen Breiten im wesent-
lichen durch das groBskalige Absinken ozonreicher Luftmassen verursacht werden.

Im folgenden Abschnitt soll die Chemie des Ozons in der Stratosphére etwas
néher betrachtet werden.

2.4.1 Ozonchemie

Ozon wird in der Stratosphéare durch die Photolyse von Sauerstoff gebildet:

O+ hr—=-0+4+0 A < 240nm (2.24)
0+ 0, 3% 0, (2.25)
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Da die O,-Photolyse stark vom Sonnenzenitwinkel abhéngt, ist die Produktion in
den Tropen und mittleren Breiten deutlich héher, als in hohen Breiten. Abgebaut
wird Ozon durch die Reaktion mit atomarem Sauerstoff:

O34+hr—> 040, A < 800 nm (2.26)

Die Reaktionen (2.24) bis (2.27) bilden den sogenannten Chapman-Zyklus. Ge-
nauere Untersuchungen zeigten jedoch, dafl durch den Chapman-Zyklus alleine viel
mehr Ozon produziert wiirde, als in der Atmosphare beobachtet wird. Es mufl daher
noch andere Reaktionen geben, die Ozon abbauen. Sehr effektive Abbaumechanis-
men sind die katalytischen Reaktionen der Form

X+O3—)XO+02

XO0O4+0—->X4+0, (2.28)
netto O+ O3 = O,y + O,.

Hierbei steht X fiir ein Radikal wie NO, OH, Cl, oder Br. Der wichtigste Ozo-
nabbauzyklus in der unteren und mittleren Stratosphére ist der NOx-Zyklus mit.
X = NO. Wobei durch den antropogenen Chloreintrag auch der ClOx-Zyklus be-
reits wesentlich zum katalytischen Ozonabbau beitrdgt. In der oberen Stratosphére
gewinnt dann der HOx-Zyklus (X = OH) an Bedeutung. Ein Uberblick itber die
katalytischen Ozonabbauzyklen in der Stratosphére ist zum Beispiel in Lary [1996]
zu finden.

Gebremst werden die katalytischen Zyklen durch Reaktionen der Radikale unter-
einander, die die reaktiven Verbindungen in nicht reaktive Reservoirgase tiberfithren:

ClO + NO, 2 CIONO,, (2.29)

NO, + OH X% HNO;,
Cl + HO, — HC1 + Oy,
Cl+ CH, — HCl + CH,,
ClO + HO, — HOCI + O,.

2.30
2.31
2.32

(
(
(
(2.33

)
)
)
)

2.4.2 Heterogene Chemie und Ozonloch

Die beobachteten starken Ozonverluste im antarktischen und arktischen Polarwir-
bel — das Ozonloch — kénnen durch reine Gasphasenchemie nicht erkldrt werden.
Schon bald nach der Entdeckung des antarktischen Ogzonlochs wurde deshalb ver-
mutet, daB am Ozonabbau heterogene Reaktionen auf Oberflichen von polaren Stra-
tosphdrenwolken (polar stratospheric clouds, PSC) beteiligt sind. Stratosphérische
Partikel kénnen im wesentlichen in zwei Klassen eingeteilt werden: zum Einen das
sogenannte Hintergrundaerosol, dafl vor allem aus fliissigen Sulfataerosolpartikeln
besteht und zum Anderen polare Stratosphirenwolken. Die PSCs kénnen sich bei
tiefen Temperaturen ab etwa 195 K bilden. Es werden dabei im wesentlichen zwei
Typen von PSC beobachtet: Typ I PSC bilden sich bei etwa 195 K und bestehen
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hauptséchlich aus Salpetersdure (HNOj;) und Wasser [Crutzen und Arnold, 1986],
wohingegen die viel gréBeren Typ II PSC ab Temperaturen unterhalb etwa 188 K
auftreten. Wahrend kein Zweifel dariiber besteht, daB Typ II PSC aus Wasser-
Eispartikeln bestehen, wurde die genaue Beschaffenheit der Typ I PSC lange dis-
kutiert. Labormessungen von Hanson und Mauersberger [1988] legten den Schlufl
nahe, dafl Typ I PSC aus festen Salpetersaure-Trihydrat (nitric acid trihydrate,
NAT = HNOj - 3H;0) Teilchen bestehen. Die lange Zeit vorherrschende Theorie
zur Bildung von PSC besagte daher, dal an den fliissigen Sulfataerosolen ab der
NAT-Existenztemperatur Txar HNOjz kondensiert und sich NAT-Teilchen bilden,
die dann unterhalb des Frostpunktes 7., bei etwa 188 K zu Eiskristallen gefrieren.

Neuere Untersuchungen zeigen jedoch, daB diese Wege zur Bildung von NAT-
Teilchen in der Stratosphére so nicht méglich sind [Molina et al., 1993]. Laborexperi-
mente und Berechnungen zeigten vielmehr, daf fliissige ternéire H,O/H,SO,4/HNO;-
Losungen auch bei sehr tiefen Temperaturen bestehen kénnen [Carslaw et al., 1997].
Unterhalb etwa Tyat steigt der Anteil an HNOj in diesen Trdpfchen und das Volu-
men der Tropfchen stark an. Bei Temperaturen unterhalb des Frostpunktes konnen
sich dann Eiskristalle bilden, wobei das HNO3 zu NAT kristallisieren kann. Dies ist
in Abb. 2.11 skizziert.

Auf den Oberféchen der polaren Stratosphirenwolken kénnen chemische Reak-
tionen sehr viel schneller als in der Gasphase ablaufen. Folgende Reaktionen sind
dabei fiir die Chloraktivierung in der polaren Stratosphére von Bedeutung:

CIONQO,; + HCI — Cl, + HNO4

CIONO, + H,0 — HOCI + HNO;
HOCI + HCI — Cl, + H,0
N,Os + H,O — 2HNO,
N,Os + HCl — CINO, + HNO,.

Es wird durch diese Reaktionen Chlor aus den nicht reaktiven Reservoirverbindun-
gen Chlornitrat (CIONO;) und HCI in reaktive Chlorverbindungen, die leicht pho-
tolysiert werden konnen, iiberfihrt. Aufierdem wird NOx (die Summe aus NO, NO,
und N,Os) in HNOj iiberfiihrt, so dal die Deaktivierung des Chlors iiber Reaktion
(2.29) unterbunden wird. Wenn die PSC-Partikel grof genug sind, daf sie sedimen-
tieren konnen, was in der Regel nur fiir PSC Typ II Partikel moglich sein sollte,
werden durch die Sedimentation die Stickoxyde irreversibel aus den entsprechenden
Hohenschichten entfernt, man spricht dann von ‘Denitrifizierung’. Eine Denitrifizie-
rung innerhalb des Polarwirbels ist im antarktischen Polarwirbel die Regel und fithrt
dort dazu, dal der katalytische Ozonabbau lange in das Friithjahr hinein anhalten
kann, da die Deaktivierung iiber Reaktion (2.29) nicht mehr moglich ist. In der Ark-
tis ist eine Denitrifizierung bisher aber nur sehr sporadisch beobachtet worden [Rex
et al., 1997].
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H2504(aq)

TSAT ~ 215K

TNAT ~ 195K

HNOs(aq) - L NAT 13|14
H,80,(aq) O--- e

O—=Co2Cp T
—_— —_—

ice ice ice

HNOs(aq)  NAT NAT

H2804(aq) H2804(aq) SAT
Abb. 2.11. Schema der Bildung polarer Stratosphédrenwolken. Die Bildung
von NAT ist nur iiber den Umweg der Bildung von Eiskristallen unter-
halb des Frostpunktes moglich. (Der Ubergang 27 ist nur unter besonde-
ren Umstédnden aulerhalb des thermodynamischen Gleichgewichts moglich
[Meilinger et al., 1995].) Nach Koop et al. [1997].

Durch die heterogenen Reaktionen auf PSC Oberflaichen wird Chlor in Cl-Radikale
und Chlormonoxid (ClO) tiberfithrt. Der katalytische Ozonabbauzyklus (2.28) kann
aber den Ozonabbau im polaren Winter und Frihjahr nicht erkléren, da in der
unteren Stratosphére nicht geniigend atomarer Sauerstoff vorliegt. Vielmehr lauft
der Chlorzyklus in folgender Form ab [z.B. Lary, 1996]:

2% Cl+ 03 = ClIO+ O
Cl0 + €10 & ¢1,0,
Cly045 + hv — CIO0 + Cl (2.34)
cl00 X c1+ 0,
netto 203 + hv — 30,.
Man beachte, dal die Ozonabbaurate aufgrund dieses Zykluses quadratisch von der
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Abb. 2.12. Der schematische Verlauf der Chloraktivierung und anschliefen-
den Deaktivierung in der polaren Stratosphire. Nach Webster et al. [1993].

ClO-Konzentration abhéngt. Neben diesem ClO-Dimerzyklus sind auch noch ande-
re Interhalogenzyklen, wie zum Beispiel der Cl10/BrO-Zyklus bekannt, die aber bei
signifikanter Chloraktivierung gegeniiber dem ClO-Dimerzyklus eher von unterge-
ordneter Bedeutung sind.

In Abb. 2.12 ist der prinzipielle Ablauf zur Bildung des Ozonlochs skizziert. Das
urspiinglich in den Reservoirgasen CIONO, und HC1 vorhandene Chlor wird auf den
Oberflachen von polaren Stratosphidrenwolken in reaktive Chlorradikale iiberfiihrt,
so daB es dann hauptsédchlich in Form von Chlormonoxid CIO beziehungsweise dem
ClO-Dimer vorliegt. Diese Chlorradikale bewirken dann bei Vorhandensein von Son-
nenlicht den Ozonabbau. Am Ende des Winters bei steigenden Temperaturen wird
NOx wieder aus den PSCs freigesetzt und es findet dann eine Deaktivierung des
Chlors statt, wobei das Chlor dann wieder in Form der Reservoirgase vorliegt.

Auch wenn man heute davon ausgeht, die prinzipiellen Mechanismen zur Bildung
der Ozonverluste in polaren Breiten verstanden zu haben, gibt es doch noch Schwie-
rigkeiten, beobachtete Ozonverlustraten quantitativ nachzuvollziehen. Praktisch alle
chemischen Modelle unterschitzen derzeit noch die becbachteten Ozonverluste im
arktische Polarwirbel (siehe auch Abschnitt 4.2). Dariiberhinaus besteht auch noch
Unklarheit dariiber, wie die — gegeniiber den polaren Ozonverlusten sehr viel gerin-
gere — beobachtete Abnahme des Ozons in mittleren Breiten erklart werden kann.






Mikrowellenspektroskopie
atmospharischer Spurengase

In diesem Kapitel sollen die Grundlagen der Mikrowellenfernerkundung atmosphéri-
scher Spurengase dargestellt werden. Abschnitt 3.1 und 3.2 widmen sich dem Strah-
lungstransfer und der molekularen Absorption im Mikrowellen-Strahlungsbereich.
Das Radiometer fiir Atmospharische Messungen (RAM), mit dem in Ny-Alesund
Ozon und Chlormonoxid (ClO) gemessen werden, wird in Abschnitt 3.3 kurz vor-
gestellt. In Abschnitt 3.4 und 3.5 werden dann das im Rahmen dieser Arbeit ent-
wickelte Strahlungstransfer- und Inversionsmodell behandelt, das der Berechnung
von Ozonprofilen aus gemessenen Spektren dient.

3.1 Strahlungstransfer

Um aus der am Boden gemessenen spektralen Intensitét der atmosphérischen Emis-
sion auf die Menge und die Verteilung des atmosphérischen Spurengases schliefen
zu konnen, mufl die Anderung der spektralen Intensitit auf dem Weg durch die
Atmosphére betrachtet werden.
Die Anderung der Intensitit I, bei der Frequenz v beim Durchgang durch eine
Atmosphérenschicht der Dicke dz ist gegeben durch
al,
dz
wobei «, der Absorptionskoeffizient der Schicht ist und S, die Strahlungsquellen
innerhalb der Hoéhenschicht bezeichnet. Streuung kann dabei im Mikrowellenbereich
oftmals vernachlissigt werden, da die mdglichen Streuzentren gewdhnlich kleiner
sind als die betrachtete Wellenldnge. Im thermodynamischen Gleichgewicht ist der
Quellterm dann durch die Planckfunktion
2h® 1
@ T 1

= —a,(I, — S,), (3.1)

gegeben. Hierbei ist T’ die Temperatur der Hohenschicht. Integration von (3.1) unter
Vernachlissigung von Streuung liefert die sogenannte monochromatische Strahlungs-
transfergleichung

L(20) = I(200)e ) +/ o uB,e” ™ dz. (3.3)

20

27
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Dabei bezeichnet p den sogenannten air mass factor, der das Verhéltnis der Weglan-
ge zwischen einem schrig durch die Atmosphére blickenden Strahl zur Senkrechten
dz angibt. Fir eine planparallele Atmosphére ist g = 1/sinf, wobei § der Ele-
vationswinkel der Beobachtung ist. Beriicksichtigt man die sphérische Gestalt der
Atmosphére, so ergibt sich flir i der folgende, héhenabhéangige Ausdruck:

B 1+2/a
\/sin? @ + 2z/a + 22/ a?

() (3.4)

(a bezeichnet den Erdradius).

Der Faktor exp(—7(z)) in der Strahlungstransfergleichung (3.3) gibt an, um
wieviel die Intensitat zwischen der Hohe z und dem Erdboden bei 2z, abgeschwacht
wird. Dabei ist

7(z) = /Z aypdz (3.5)
die optische Dicke bei der Frequenz v. Dei Ausdruck
Tr(z) = ™) (3.6)
wird als Transmission bezeichnet.

3.2 Molekulare Absorption

Der Absorptionskoeffizient, der in die Berechnung der Transmission eingeht, ist fiir
einen betrachteten Spurenstoff gegeben durch:

a(v) = nZSj(T)F(V, V). (3.7)

Die Summation erstreckt sich dabei liber alle Linien des betrachteten Spurenstoffs.
Dabei bezeichnet n die Konzentration oder Teilchenzahldichte des Spurenstoffs,
S;(T) ist die temperaturabhdngige Linienstarke und F'(v, 1) die Linienformfunk-
tion, die die Verbreiterung der Linie beschreibt. Neben der natiirlichen Linienbreite,
die so gering ist, daB sie fiir praktische Zwecke keine Rolle spielt, gibt es zwei Me-
chanismen, die zu einer Verbreiterung der Spektrallinien fiithren:

Dopplerverbreiterung. In Abhéngigkeit von der Temperatur haben die Molekiile
eines Gases eine Eigenbewegung, die durch die Maxwellsche Geschwindigkeitsver-
teilung beschrieben werden kann. Diese Eigenbewegung fithrt zu einer Dopplerver-
schiebung der Frequenz und in der Summe zu einer Verbreiterung der Spektrallinie.
Die Formfunktion fiir die Dopplerverbreiterung ist gegeben durch

1 In2 v — Uy 2
Fp(v, 1) = AI/D”T(EXP <—ln2 ( Avp > > , (3.8)
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Abb. 3.1. Die Linienformfunktion fiir verschiedene Héhen. Die gesamte dar-
gestellte Bandbreite betragt 1 GHz, was in etwa der Bandbreite der RAM-
Messungen entspricht. Emission aus grofen Hohen fiihrt zu schmalen Linien,
Emission aus niedrigen Héhen zu breiten Linien.

Dabei ist vy die Mittenfrequenz der Linie und m die Molekillmasse. Man beachte,
daB die Dopplerverbreiterung fiir hohere Frequenzen zunimmt.

Druckverbreiterung. Der fiir die Bestimmung von Héhenprofilen aus gemessenen
Spektren wichtige Linienverbreiterungs-Mechanismus ist die Druckverbreiterung.
Die Linienformfunktion fiir die Druckverbreiterung ist durch die Lorentz-Funktion
gegeben:

2
~1 14 AUC
F = — ] 3.10

C(V>VO) 7T (VO) (V"VO)2+ QV% ( )

Fiir die Linienbreite wird normalerweise der Ansatz
Ave = wp(Tp/T)* (3.11)

gemacht, wobei w den Druckverbreiterungsparameter und z die Temperaturabhén-
gigkeit des Druckverbreiterungsparameters beschreibt. Diese Gréflen miissen aus
Labormessungen gewonnen werden. Der Druckverbreiterungsparameter liegt fiir die
meisten Spektrallinien bei etwa 2.5 GHz/bar.

Die Linienformfunktionen sind zur Illustration in Abb. 3.1 fiir drei verschiedene
Hohen dargestellt. Emission aus grofien Hohen fithrt zu schmalen Linien, Emission
aus niedrigen Hohen zu breiten Linien. Das am Boden gemessene Spektrum ergibt
sich dann als Uberlagerung der Beitrige aus den unterschiedlichen Hohen. Hieriiber
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188t sich aus der Form des gemessenen Spektrums auf die Hohenverteilung des emit-
tierenden Spurenstoffs schlieBen. Nach oben hin wird der zu detektierende Bereich
durch die Aufldsung des verwendeten Spektrometers begrenzt, nach unten hin durch
die verfiigbare Bandbreite.

Fir den Mikrowellenbereich wird zur Beschreibung der Druckverbreiterung als
Linienformfunktion statt der Lorentz-Funktion oftmals die van Vleck-Weisskopf-
Funktion verwendet:

2
y oV Ave Ave
Folvyvg)=m (Vo) ((V R AL + CETET Aug) . (3.12)

Die van Vleck-Weisskopf-Funktion unterscheidet sich von der Lorentz-Funktion da-
durch, daf sie gusitzlich noch eine ‘Spiegellinie’ bei der negativen Frequenz mit
berficksichtigt. Da aber beispielsweise bei einer Linienmittenfrequenz von 142 GHz
die Spiegellinie nahezu 300 GHz entfernt ist, hat sie praktisch keinen Einfluf mehr
auf die Linienform, sondern flihrt lediglich — in der Summe mit anderen Linien — zu
einem konstanten Untergrund unter der Spektrallinie.

Im Mikrowellenbereich dominiert die Druckverbreiterung bis in eine Héhe von
etwa 60 km. Dariiber gewinnt dann die Dopplerverbreiterung an Bedeutung. Die
resultierende Linienformfunktion unter Beriicksichtigung sowohl der Druck- als auch
der Dopplerverbreiterung ist dann gegeben durch die Faltung der Lorentzform (3.10)
mit der Dopplerlinienform (3.8):

F(v,v) = /FC(I/ — v ) Fp(v,vo) dv'. (3.13)

Dies ist die Voigt-Linienform. Zur Berechnung der Voigt-Funktion sind eine Reihe
von numerischen Algorithmen bekannt [Schreier, 1992, siche auch Armstrong, 1967,
Drayson, 1976, Hui et al., 1978, Kuntz, 1997].

Die Linienstérke 5, (T") aus (3.7) ist eine charakteristische Grofie des entspechenden
Molekiiliibergangs. Sie ist fir einen Ubergang vom i-ten zum j-ten Niveau gegeben
als [Rosenkranz, 1993]

8m3ui;(1i5)? g _ .
S (T) = =) Ft (o=E;/ksT _ o—FBi/ksTY 3.14
T = Fhequry ¢ ) (8:14)
Dabei ist v;; die Frequenz des Uberganges, pi; das Dipolmatrixelement, g; das sta-
tistische Gewicht des unteren Zustands aufgrund des Kernspins und Q(T) die Zu-
standssumme. Fiir hvy; < 10kgT kann (3.14) approximiert werden durch

302 (1u:-:)2q:
8,(T) = 87w (i )* 9 o~ (Ei+E;)/2kpT (3.15)

 3ckgTQ(T)
Die entsprechenden Gréfien in (3.15) konnen fiir eine bestimmte Temperatur

To gemessen oder berechnet und tabelliert werden. Die Umrechnung auf andere
Temperaturen erfolgt dann iiber

5,(T) = S;j(TO)TC;?gg(;) exp [E;k;% (1 - %ﬁlﬂ . (3.16)
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Abb. 3.2. Das atmosphérische Spektrum im Mikrowellenbereich bis 400
GHz, berechnet fiir eine Subarktik-Winter-Standardatmosphére. Einige pro-
minente Spektrallinien sind gekennzeichnet, einschlieBlich der in dieser Ar-
beit verwendeten 142 GHz Ozonlinie.

Dazu mufl dann lediglich die Temperaturabhéngigkeit der Zustandssumme bekannt
sein. Im allgemeinen 148t sich Q(T) faktorisieren in elektronische, vibronische und
Rotationsanteile:

Q(T) = Qelec(T) Qvib(T)Qrot (T)

Rosenkranz [1993] gibt die folgende Formel zur Berechnung der Linienstérke:
S(T) = S'(T0) Qetee(T)  Quin(T) " H(To/T)™ exp(b(1 — To/T)). (3.17)

Die Gréfen S'(Ty) und b = (E;+ E;)/2kpTy sind fiir die in dieser Arbeit betrach-
tete Ozonlinie bei 142 GHz in Tabelle 3.1 angegeben. Fiir nichtlineare Molekiile wie
Ozon ist der Parameter m = 2.5. Fiir Ozon: gilt in guter Naherung Qeec = 1, man
beachte aber, da diese Niherung fiir einige andere Molekiile wie etwa ClO nicht
giiltig ist. Die vibronische Zustandssumme ist gegeben als

Quin(T) = H{l — exp(—fuw, /kpT)] ™. (3.18)

v

fuw, ist die Energie des entsprechenden Vibrationsniveaus, d, gibt den Grad der
Entartung des Vibrationsniveaus an. Dabei reicht es bei normalen Temperaturen
aus, das Produkt in (3.18) nur iiber die untersten Vibrationsniveaus auszufiihren;
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Tabelle 3.1 gibt die ersten drei Vibrationsenergien in Form von T, = fw,/kp an.
Der Faktor a in Tabelle 3.1 gibt das Verhéltnis des Ozonisotops O3 zu den an-
deren Isotopen an. Er ist bei der Berechnung der Teilchenzahldichte n in (3.7) zu
beriicksichtigen.

Abb. 3.2 zeigt das atmosphérische Spektrum im Mikrowellenbereich bis 400 GHz.
Es handelt sich dabei um ein synthetisches Spektrum, das fur eine subarktische
Winterstandardatmosphare berechnet wurde. Einzelne prominente Linien sind dabei
gekennzeichnet. AuBlerdem ist die Position der 142 GHz Ozonline angegeben, die
fiir die Messungen dieser Arbeit betrachtet wurde. Die berechnete Intensitat ist in
Einheiten der Helligkeitstemperatur T, angegeben. Der Zusammenhang zwischen
Helligkeitstemperatur und Intensitédt I, bei der Frequenz v ist dabei gegeben durch

02

Ty = e
b 2k3V2

Die Helligkeitstemperatur entspricht der Temperatur eines Schwarzkdrpers gleicher
Strahlungsintensitét.

Der Anstieg des Spektrums mit zunehmender Frequenz ist vor allem auf die zu-
nehmende Absorption des Wasserdampfes zuriickzufithren. Ab etwa 400 GHz ist die
Atmosphire im Mikrowellenbereich vom Boden aus praktisch dicht. Messungen von
Spektrallinien bei héheren Frequenzen kénnen dann nur gemacht werden, wenn sich
das Mefigerit oberhalb des troposphérischen Wasserdampfes befindet. Also entwe-
der vom Satelliten aus, oder durch Flugzeugmessungen oberhalb der Troposphére
[Urban, 1997].

3.3 Das Radiometer fiir atmospharische Messungen

3.3.1 Das Heterodynprinzip

Grundlage der Mikrowellen-Radiometrie bildet das Heterodynprinzip. Dazu wird
dem zu messenden Signal mit der Frequenz vgp die Frequenz eines Lokaloszillators
vo Uberlagert. Als eigentlicher Detektor dient dabei der Mischer — eine Diode mit
nichtlinearer Kennlinie — die aus der Signalfrequenz und der Lokaloszillatorfrequenz
die sogenannte Zwischenfrequenz vzr erzeugt, wobei gilt

vzr = o — vyl (3.19)

Wird die Frequenz des Lokaloszillators so gewahlt, dafl sie etwa der Signalfrequenz
vrr entspricht, dann ist die Zwischenfrequenz sehr viel kleiner. Man spricht hierbei
vom ‘heruntermischen’ des Signals. Somit kénnen Frequenzen im Millimeter- und
Submillimeterbereich auf Frequenzen transformiert werden, die mit gebrduchlichen
elektronischen Elementen weiterverarbeitet werden kénnen. So wird beispielswei-
se beim RAM die zu messende 142 GHz Ozonlinie mit einem Lokaloszillator bei
.134 GHz auf die 8 GHz-Zwischenfrequenz heruntergemischt. Allerdings zeigt Glei-
chung (3.19), dafi nicht nur die Lokaloszillatorfrequenz plus der Zwischenfrequenz,
sondern auch die Lokaloszillatorfrequenz abziiglich der Zwischenfrequenz detektiert
wird. Man spricht hier von oberem und unterem Seitenband. Der Heterodynempfan-
ger arbeitet also von Natur aus als Doppelseitenbandempfanger (Double-Sideband,
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DSB). Da dies meistens nicht erwiinscht ist, weil sonst die beiden Frequenzbander
Uiberlagert empfangen werden, miissen Mafinahmen getroffen werden, das eine der
beiden Seitenbénder zu unterdriicken. In dem Fall spricht man dann von Einzelsei-
tenband-Betrieb (Single-Sideband, SSB).

3.3.2 Der Total-Power-Empfinger

Die vom Radiometer detektierte Leistung setzt sich zusammen aus der Rausch-
leistung des beobachteten Korpers sowie dem Figenrauschen des Empfingers. Der
Rauschleistung des Empfangers kann man eine dquivalente Temperatur zuordnen,
die sogenannte Systemrauschtemperatur Tyys. Die Empfangerausgangsleistung ist
dann gegeben durch

P, = G(Tys + 1), (3.20)

G ist der Verstarkungsfaktor (englisch Gain). Um die Systemrauschtemperatur zu
bestimmen, kann abwechselnd eine warme und eine kalte Eichlast bekannter Tem-
peratur betrachtet werden. Die Systemrauschtemperatur ergibt sich dann als

Wby —1T.F, Th— vyl
Tavs = = 3.21
v Ph_Pc y_l ( )

mit
y = b/F, (3.22)
wobei P;, die gemessene Leistung bei der Messung der warmen Last, F, die der
kalten Last und T}, T, die bekannten Temperaturen der warmen bzw. kalten Eichlast
darstellen. Als kalte Eichlast wird beim RAM fliissiger Stickstoff (Siedetemperatur
77 K), als warme Eichlast ein Absorber bei Raumtemperatur verwendet.
Die Empfindlichkeit AT eines Radiometers ist durch

AT o Tiys(Av At) 12 (3.23)

gegeben. Av ist die Frequenzbandbreite, At die Mefzeit. Gleichung (3.23) wird
als ‘Radiometergleichung’ bezeichnet. Die Empfindlichkeit kann also ~ bei gegebe-
ner Frequenzbandbreite — durch eine langere Mefizeit oder eine verringerte System-
rauschtemperatur verbessert werden. Zur Verringerung der Systemrauschtemperatur
werden daher meistens der Mischer und die ersten Verstarkerelemente, die besonders
stark zum Rauschen beitragen auf tiefe Temperaturen gekiihlt.

Zur Messung unbekannter Temperaturen, also etwa atmosphérischer Spektralli-
nien, werden mit dem Radiometer die empfangene Leistung mit den Leistungen von
Eichlasten bekannter Temperatur verglichen. Ist P, die gemessene Signalleistung,
kann die gesuchte Temperatur 7, bestimmt werden mit

T, = %(Th ST 4T (3.24)
Dabei wird vorausgesetzt, dafl der Empfanger linear arbeitet. Ein in dieser Form be-
triebenes Radiometer wird auch Total-Power-Empfanger genannt. Ozon wird beim
RAM im Total-Power-Betrieb gemessen. Zur Messung sehr schwacher Linien ist
die sogenannte Referenzstrahlmethode aber besser geeignet. Sie findet beim RAM
Anwendung bei der Messung von Chlormonoxid. Die Referenzstrahlmethode ist

ausfithrlich in Raffalski [1997] beschrieben.
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Abb. 3.3. Der prinzipielle Aufbau des RAM in Ny-Alesund. In der derzeiti-
gen Konfiguration besteht es aus zwei sogenannten front ends zur Messung
von Ozon bei 142 GHz und Chlormonoxid (ClO) bei 204 GHz. Das atmo-
sphérische Signal wird iiber eine Quasioptik auf den Mischer gegeben, wo
es.auf die-Zwischenfrequenz bei 8 GHz und anschlieend 2 GHz herunter-
gemischt wird und dann in einem Akusto-optischen Spektrometer (AOS)
spektral analysiert wird.

3.3.3 Der Aufbau des RAM

Das Radiometer fiir Atmospharische Messungen (RAM) wurde am Institut fiir Um-
weltphysik der Universitdt Bremen entwickelt und gebaut. In der derzeitigen Kon-
figuration besteht es aus zwei sogenannten front ends zur Messung von Ozon bei
142 GHz und Chlormonoxid (ClO) bei 204 GHz. Der Aufbau ist in Abb. 3.3 skizziert.
Das atmosphdérische Signal wird iiber eine Quasioptik auf den Mischer gegeben, wo
es auf die Zwischenfrequenz bei 8 GHz und anschlieBend 2 GHz heruntergemischt
wird und dann in einem Akusto-optischen Spektrometer (AOS) spektral analysiert
wird. Um das Eigenrauschen des Systems zu minimieren werden der Mischer und er-
ste Vorverstiarker auf etwa 12-20 K gekiihlt. (Wobei allerdings aufgrund technischer
Probleme das System zur Zeit ungekiihlt arbeitet.)

Die Quasioptik zur Einkopplung des atmosphérischen Signals in den Mischer ist
in Abb. 3.4 gezeigt. Uber einen Drehspiegel kann zwischen der Blickrichtung in die
Atmosphére und auf eine warme beziehungsweise kalte Kalibrationslast hinundher
geschaltet werden.

Der Weglangenmodulator verdndert periodisch die optische Weglénge, um da-
durch Fabry-Perot-Effekte im System zu unterdriicken.

Der Diplexer stellt ein Einseitenbandfilter dar und dient zur Unterdriickung des
Spiegelseitenbandes bei 126 GHz.

Abbildung 3.5 zeigt ein Beispielspektrum einer Ozonmessung. Der Untergrund
von etwa 65 K ist im wesentlichen auf den tropospharischen Wasserdampf zuriick-
zufithren. Dieser bewirkt aulerdem eine Abschwéchung der stratosphérischen Ozon-
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Abb. 3.4. Die Quasioptik des 142 GHz Radiometers.
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linie. Fiir die Auswertung der gemessenen Spektren mufl daher zuerst eine Tropo-
sphirenkorrektur vorgenommen werden, siche Sinnhuber [1995].

3.4 Modellierung des Strahlungstransfers

Zur Bestimmung der Ozonprofile aus den gemessenen Spektren ist es nétig, den
Strahlungstransfer zu modellieren. Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein Strahlungs-
transfermodell entwickelt, mit dem synthetische Spektren aus gegebenen atmosphér-
ischen Profilen, sogenannte Vorwértsrechnungen, berechnet werden kénnen. Ziel war
es, ein speziell auf die Bediirfnisse der operationellen Auswertung der RAM-Daten
abgestimmtes Programm zu erstellen, um so die Berechnungen schnell mit gleich-
zeitig hoher Genauigkeit durchfithren zu kénnen. Die Grundziige dieses Programms
QFOR (Quick Forward Routine) sind im folgenden dargestellt.

Die Strahlungstransfergleichung (3.3) kann auch in einer etwas anderen Form
geschrieben werden als

Zoo !
Teo) = e Tr(ew) + [ BT

= (3.25)

= I{200)Tr(200) + L ( )B(T) dTr.

Dieser Ausdruck hat den Vorteil, dal er sich leicht diskretisieren 1d8t. Unterteilt
man die Atmosphére in eine Anzahl homogener Schichten, dann kann der Strah-
lungstransfer approximiert werden durch

 I(20) = I(ze0)Tr(ze0) + > By (Try — Trisy) (3.26)

=1
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Abb. 3.5. Ein Beispielspektrum einer Ozonmessung mit dem RAM in Ny-
Alesund. Die Messung wurde am 10. Februar 1998, 0 Uhr aufgenommen. Die
Integrationszeit der Messung betrug ungefdhr 10 Minuten.

mit

k(3
Tr; = exp <— Z a;-ujwj) .
i+l
Dabei ist z; das Volumenmischungsverhédltnis des betrachteten Spurenstoffs und
o der Absorptionskoeffizient pro Volumenmischungsverhéltnis, der sogenannte Ab-
sorptionsquerschnitt. In der derzeitigen Version von QFOR wird die Atmosphére in
1 km dicke homogene Schichten zwischen 0 und 100 km Hohe unterteilt. Innerhalb
jeder Schicht werden dann die Temperatur, und damit die Planckfunktion sowie die
Absorptionskoeflizienten als konstant angenommen. Dies ist in Abb. 3.6 skizziert.
Die Berechnung der Absorptionskoeflizienten erfolgt im Modell wie in Abschnitt
3.2 beschrieben. Derzeit werden zur Berechnung des Ozonspektrums zwei Spek-
trallinien, ndmlich neben der 142 GHz Ozonlinie noch eine weitere Ozonlinie bei
145 GHz beriicksichtigt. Der EinfluB der 145 GHz Linie ist allerdings sehr gering.
Die Beriicksichtigung weiterer Linien hat auf die Form des berechneten Spektrums
praktisch keinen Einflul mehr, sondern fithrt lediglich zu einem konstanten Unter-
grund unter dem Spektrum, der bei der Troposphérenkorrektur ohnehin wegfallt. In
Tabelle 3.1 sind die verwendeten spektroskopischen Parameter fiir die 142 GHz Linie
aufgelistet. Die Mittenfrequenz und die Linienstédrke stammen dabei aus dem JPL-
Katalog [Pickett et al., 1992], der Druckverbreiterungsparameter aus der HITRAN-



3.4 MODELLIERUNG DES STRAHLUNGSTRANSFERS 37

I{ze0)

i=mn
Bn, o,

i=n-—1

=2
By, a

i=1
By, o

=0

4

Abb. 3.6. Skizze des Aufbaus der Atmosphére im Strahlungstransfermodell.
Die Atmosphére wird dazu in 100 1 km dicke Schichten unterteilt.

Tabelle 3.1. Linienparameter fiir die 'O,-Linie bei 142 GHz. Referenztemperatur
To = 300 K. Zur Bedeutung der einzelnen Grofien siehe Text. Die Grofien sind Rosen-
kranz [1993] entnommen. Die Linienmittenfrequenz und die Linienstdrke stammen
aus dem JPL-Katalog [Pickett et al., 1992, siche auch Poynter und Pickett, 1985], der
Druckverbreiterungsparameter aus dem HITRAN-Katalog [Rothman et al., 1992].
Die Vibrationsenergien sind Flaud et al. [1992] entnommen.

1y = 142.17504 GHz (101,9 — 100710)
S(Tp) = 0.7388 - 1012 cm?Hz

b=0.231

m = 2.5

w = 2.50 GHz /bar
x=90.70

a = 0.9928

T, = 1008 K, 1499 K, 1587 K (alle nicht entartet)

Datenbank [Rothman et al., 1992]. Zur Berechnung der Zustandsummen wurden die
Vibrationsenergien aus Flaud et al. [1992] verwendet, da der JPL-Katalog die Zu-
standsumme nur fiir einzelne wenige Temperaturen angibt. Man sieht hieran schon,
dafl neben dem JPL-Katalog auch eine Reihe anderer spektroskopischer Parameter
herangezogenwerden miissen.

Als Linienformfunktion wird im QFOR-Modell die Voigtfunktion verwendet, wobei
der Algorithmus von Drayson [1976] verwendet wird.

Abb. 3.7 zeigt als ein Beispiel ein berechnetes Ozonspektrum fiir ein subark-
tisches Winter-Standardprofil. Der Elevationswinkel der Messung wurde mit 20°
angenommen, entsprechend dem iiblichen Elevationswinkel der RAM-Messungen.
Fir die Berechnung wurde ausschliellich Ozon berticksichtigt.

Grob gesagt besteht das Prinzip der Bestimmung von Spurenstoffprofilen aus ge-
messenen Spektren darin, aus einem angenommenen Spurenstoffprofil mit einer
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Abb. 3.7. Ein berechnetes Ozonspektrum fiir die subarktische Winterstan-
dardatmosphére. Die Berechnung wurde fiir einen angenommenen Elevati-
onswinkel von 20° durchgefiihrt.

Vorwértsrechnung ein synthetisches Spektrum zu berechnen und dann das zugrunde-
liegende Spurenstoffprofil so zu variieren, dafl die Vorwértsrechnung mit dem gemes-
senen’ Spektrum tbereinstimmt. Dazu wird der Strahlungstransfer linearisiert, das
heift es wird berechnet, welche Anderung im Spektrum I (20) durch eine Anderung
des Spurenstoffprofils in der Héhenschicht k erzeugt wird:

K = M. (3.27)

Brk

- Die K}, sind die sogenannten Gewichtsfunktionen. Sie bilden eine Matrix, wobei jeder
Eintrag der Anderung im Spektrum bei einer bestimmten Frequenz aufgrund einer
Spurenstoffanderung in einer bestimmten Hohe entspricht.

Es wére nun méglich, die Gewichtsfunktionen zu bestimmen, indem das Spuren-
stoffprofil in einer Hohenschicht variiert wird, und dann mit diesem variierten Profil
ein variiertes Spektrum berechnet wird. Dazu miissten aber bei 100 Hohenschichten
im Modell 100 Vorwartsrechnungen durchgefithrt werden. Dies kann sehr zeitauf-
wendig sein. Es ist nun gelungen, im Rahmen dieser Arbeit einen analytischen Aus-
druck zur Berechnung der Gewichtsfunktionen zu finden, indem das numerische
Vorwirtsmodell selber linearisiert wird. Wie erst spéter festgestellt wurde, ist die-
ses Verfahren auch schon unabhiingig von anderen entdeckt worden (Patric¢ Ericson,
unverdffentlichtes Manuskript).
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Der verwendete Algorithmus zur Berechnung der Gewichtsfunktionen ist im fol-
genden beschrieben. Wir halten zunéchst fest, dafi Tr; — die Transmission zwischen
dem Erdboden und der Hohenschicht ¢ — natiirlich nur dann von zj, dem Mischungs-
verhéltnis in Schicht & abhéngt, wenn k zwischen zp und ¢ liegt:

O0Tr; _ { —ajpxTr; falls k zwischen zp und 4
Oz, 0 sonst.

Daraus folgt dann mit (3.26) fiir die Gewichtsfunktion

K= O1(z) = — ik (200) T (200)

Ty
— o pix By (Tr1 — Tho)
— s By (Try — Tr1)

— 0otk Bi(0 — Tri—1)

und somit zusammengefafit:

8](2’0)
Tk

k—1
K, = = ——aﬁcuk (I(ZOO)T‘I'(ZOO) + Z B,(Th — Th'—l) - BkT‘I'k,1> .

1

Daraus ergibt sich dann fir die Berechnung des Vorwértsspektrums und der
Gewichtsfunktionen folgender Algorithmus:

I(ZO) =0
Tro=1
for k=0ton—1
Trit1 = Tri exp(—jofiTh)
I(z0) = I(20) + Bi(Tr, — Tri41)
end

Es werden also in einem Lauf vom Boden zur Oberkante der Atmosphére die Trans-
missionen und die Intensitdt am Boden berechnet. Anschlieend kénnen dann in
einem weiteren Lauf, diesmal von der Oberkante der Atmosphdre zum Boden, die
Gewichtsfunktionen K} berechnet werden:

S=0

for k=n—1 downto 0
Ky = —apik (I(200)Tr(200) + S — BiTriy1)
S =8+ Bi(Try, — Tres1)

end

Die Berechnung der Gewichtsfunktionen braucht somit nur nocheinmal ungefshr
soviel Zeit, wie die Berechnung eines Spektrums. Dies ist ein enormer Rechenvorteil
gegeniiber dem Berechnen der Gewichtsfunktionen durch Variieren des Profils des
Volumenmischungsverhaltnisses. Aufierdem ist die analytische Berechnung natiirlich
stabiler, als eine solche Berechnung durch finite Differenzen.
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Abb. 3.8. Die berechneten Gewichtsfunktionen fir eine subarktische Win-
terstandardatmosphire. Sie zeigen die Anderung des Spektrums bei den an-
gegebenen Frequenzen bei einer Anderung des Ozonprofils um 1 ppm in einer
1 km dicken Schicht.

Um die Charakteristik des Empféngers zu modellieren, insbesondere die Fre-
quenzauflésung der einzelnen Radiometerkanéle, miissen im Anschluf an die Strah-
lungstransferrechnungen sowohl das berechnete Spektrum, als auch die Gewichts-
funktionen der einzelnen Héhen mit der Radiometercharakteristik gefaltet werden.
Es ist deshalb moglich, die Faltung mit der Radiometercharakteristik nach Berech-
nung der Gewichtsfunktionen durchzufiihren, weil das Faltungsintegral und die Ab-
leitung bei der Berechnung der Gewichtsfunktionen in (3.27) miteinander vertau-
schen.

Ein Beispiel fiir die berechneten Gewichtsfunktionen ist in Abb. 3.8 fiir eine
subarktische Winter-Standardatmosphare dargestellt. Die Gewichtsfunktionen zei-
gen die Anderung des Spektrums (in Kelvin) bei einer Anderung des Ozonprofils
um 1 ppm in einer 1 km dicken Schicht. Oberhalb etwa 55 km Hohe ist das gemes-
sene Spektrum kaum noch sensitiv fiir Anderungen im Ozonprofil. Oberhalb dieser
Hohe lassen sich also in der derzeitigen Konfiguration des Radiometers praktisch
keine Ozonwerte mehr bestimmen. Um auch in gréferen Hohen noch detektieren
zu kénnen, miifite die Auflésung des Spektrometers erhdht werden. In Abb. 3.9 ist
die Gewichtsfunktion in 20 km Hohe in Abhangigkeit der Frequenz dargestellt. Eine
Anderung des Ozonprofils um 1 ppm in einer 1 km dicken Schicht wiirde also zu
einer Anderung des gemessenen Spektrums um etwa 0.1-0.25 K fithren. In Linien-
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Abb. 3.9. Die Gewichtsfunktion in 20 km Hohe in Abhéngigkeit von der
Frequenz. Sie zeigen die Anderung des Spektrums bei einer Anderung des
Ozonprofils um 1 ppm in einer 1 km dicken Schicht bei 20 km Hohe.

mitte fillt die Erh6hung der gemessenen spektralen Intensitdt etwas geringer aus
als etwas weiter zur Linienflanke hin, da durch eine Erhéhung des Ozons in 20 km
Hohe der Beitrag aus gréfleren Hohen abgeschwécht wird.

3.5 Inversion

Im vorherigen Abschnitt wurde beschrieben, wie mit Hilfe des Strahlungstransfer-
modells aus einem gegebenen Spurenstoffprofil das Spektrum der Intensitat am Bo-
den berechnet werden kann. Dieser sogenannte Vorwértsproze8 soll hier geschrieben
werden als

y = F(x), (3.28)

wobei x das Spurenstoffprofil und y das Spektrum darstellt. Das Ziel ist es nun, aus
dem gegebenen (gemessenen) Spektrum y auf das unbekannte Spurenstoffprofil x
zu schliefen. Dies wird als Inversion des Strahlungstransfers bezeichnet. Die Theorie
der Inversion ist ausfiihrlich in Sinnhuber [1995] dargestellt, es sollen daher hier die
Ergebnisse nur kurz zusammengefafit werden.

Betrachten wir der Einfachheit halber zunéchst den linearen Fall, bei der das ge-
messene Spektrum y gedachtermafen linear vom atmosphérischen Spurenstoffprofil
x abhangt. Dies entspricht dem Grenzfall einer optisch diinnen Atmosphére. Der
Strahlungstransfer (3.28) kann dann unter Verwendung der Gewichtsfunktionen K
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geschrieben werden als
y = Kx. (3.29)

Gleichung (3.29) kann nicht direkt invertiert werden, da das Problem schlecht-
gestellt ist [siche z.B. Sinnhuber, 1995]. Dies bedeutet, daf schon kleinste Anderun-
gen im gegebenen Spektrum zu extremen Anderungen im zu bestimmenden Profil
fuhren konnen. Es ist daher nétig, das Problem zu regularisieren. Dies geschieht,
indem a priori Information {iber das zu bestimmende Spurenstoffprofil hinzugezo-
gen wird. Damit erhdlt man dann die sogenannte optimal estimation (OEM) Losung
[siehe z.B. Rodgers, 1978]:

% =x, + S, KT(KS,K” +8,) !y — Kx,). (3.30)

Dabei bezeichnet x, ein a prior: Profil; S, die a priori Kovarianzmatrix des Spu-
renstoffprofils; also welche Schwankungen im zu bestimmenden Profil um x, herum
zu erwarten sind und S, die Kovarianzmatrix der Messung. Die Matrix

D = S,KT(KS.KT +8.)"!

wird auch als Beitragsfunktionsmatrix bezeichnet. Gleichung (3.30) kann auch aufge-
faBt werden als optimale Kombination (im Sinne der angenommenen Kovarianzma-
trizen) aus dem vor der Messung a priori angenommenen Profil x, und der Messung
y. Auch wenn durch die Messung das Spurenstoffprofil nicht vollstdndig bestimmt
werden kann, wird durch die Messung die Kenntnis iiber das Profil x gegeniiber dem
a priori vor der Messung angenommenen Profil x, verbessert.

Wenn der Strahlungstransfer nicht mehr in guter Naherung als linear anzusehen ist,
wie dies auch bei der 142 GHz Ozonlinie der Fall ist, muf} die optimal estimation
Gleichung (3.30) iterativ gelost werden. Zur Auswertung der Ozonmessungen mit
dem RAM wird hierzu das Newtonverfahren [z.B. Press et al., 1993] verwendet. Die
optimal estimation Gleichung lautet dann [Rodgers, 1998]

Rit1 = X + S KT (KiSK] +8.) ™! (y -F(x) + Ki(% — Xa)>~ (3.31)

Dabei stellen die Gewichtsfunktionen K, die Linearisierung des Strahlungstransfers
an der Stelle des Spurenstoffprofil des letzten Iterationsschritts x;, dar.

Da der Strahlungstransfer fiir die 142 GHz Ozonlinie nur schwach nichtlinear ist,
konvergiert die Gleichung (3.31) in der Praxis schon nach zwei bis drei Iterationen.
Als Startprofil fiir die Iteration wird dabei das a priori Profil x, verwendet.

Unter der Annahme, daff das Vorwértsmodell den Strahlungstransfer korrekt
wiedergibt, konnen wir fiir das gemessene Spektrum y schreiben y = F(x)+¢, wobei
¢ den Mefifehler bezeichnet. Hierbei ist x das wahre — wenn auch im allgemeinen
unbekannte — Profil. Einsetzen in Gleichung (3.31) und Linearisierung von F(x) am
Ort des letzten Iterationsschrittes liefert

X=XG+D(K(x~xa)+e>.
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Abb. 3.10. Die Auflésungsfunktionen fiir 20, 30, 40, und 50 km Hé&he.

Der Zusammenhang zwischen dem wahren Profil x und dem Schéitzwert X ist also
gegeben durch
X=A(X—Xa) +Xa+ De
(3.32)
= Ax + (I - A)x, + D,
mit
A =DK.

Die Matrix A ist die sogenannte Auflésungsfunktionsmatrix, auf englisch averaging
kernel Matrix genannt. Nach Gleichung (3.32) ist das aus dem gemessenen Spektrum
berechnete Spurenstoffprofil im Idealfall gegeben durch das mit der Auflésungsma-
trix verschmierte wahre (unbekannte) Profil plus einem Beitrag vom a priori Profil
plus dem Meffehler. In den Hoéhenbereichen, wo der Einflul des wahren Profils auf
die Messung nur gering ist, ist der Einflul des a priori Profils entsprechend gro8.

Abb. 3.10 zeigt die Auflésungsfunktionen fiir ausgewihlte Hohen. Die Breite der
Auflésungsfunktionen ist dabei ein Ma8 fiir die Hohenauflésung der Messungen. Im
Bereich von etwa 12 bis 45 km Héhe ist die Héhenauflésung nahezu gleichbleibend,
dariiber verschlechtert sie sich, wie auch Abb. 3.10 zeigt. In der derzeitigen Konfigu-
ration erstreckt sich der Detektionsbereich der Ozonmessungen mit dem RAM von
etwa 12 bis 55 km Hohe.

3.6 Zusammenfassung und Ausblick

Im vorliegenden Kapitel wurden die Grundlagen der Mikrowellenspektroskopie at-
mosphérischer Spurengase dargelegt. Der Aufbau des RAM wurde hier nur kurz
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vorgestellt, da er recht ausfiithrlich bereits in anderen Verdffentlichungen beschrie-
ben wurde. Ebenso wurde in diesem Kapitel nur kurz auf die Theorie der Inversion,
der Bestimmung von Spurenstoffprofilen aus gemessenen Spektren, eingegangen, da
dies ausfiihrlich zum Beispiel in Sinnhuber [1995] erfolgte. Einen Schwerpunkt von
Kapitel 3 bildete die Beschreibung eines Mikrowellen-Strahlungstransfermodells, mit
dem synthetische Spektren — sogenannte Vorwértsrechnungen — und die zur Bestim-
mung von Spurenstoffprofilen notwendigen Gewichtsfunktionen berechnet werden
koénnen. Dieses Srahlungstransfermodell, das im Rahmen dieser Arbeit entwickelt
wurde, bildet die Grundlage zur Bestimmung der Ozonprofile aus den RAM Messun-
gen, die dann in den folgenden Kapiteln n&her untersucht und interpretiert werden.
Dadurch, daf§ dieses Strahlungstransfermodell speziell auf die Anforderungen der
operationellen Auswertung der RAM-Daten hin entwickelt wurde sowie durch den
neuen Algorithmus zur Berechnung der Gewichtsfunktionen, wurde eine deutliche
Beschleunigung der Datenauswertung erreicht, die zur Bewéltigung der grofien Fiille
an gemessenen Spektren unabdingbar ist.

Der in Abschnitt 3.3 beschriebene Algorithmus zur Berechnung der Gewichts-
funktionen wird derzeit bereits in leicht erweiterter Form zur Auswertung flugzeug-
getragener Submillimeterwellenmessungen atmosphérischer Spurengase verwendet
(Miriam von Konig, persénliche Mitteilung). In Zukunft wird dieser Algorithmus
hoffentlich auch bei der Auswertung von satellitengestiitzten Submillimeterwellen-
Messungen zum Einsatz kommen, wodurch die Bestimmung von Spurenstoffprofilen
um etwa zwei bis drei GroSenordungen schneller sein sollte, als derzeit moglich. So
wiirde dadurch die Berechnung der Gewichtsfunktionen, die fiir horizontabtastende
Submillimeterwellenmessungen heute etwa einen Tag Rechenzeit benétigt, dann in
Minuten oder gar Sekunden erfolgen kénnen — bei einer gleichzeitigen Erhthung der
Genauigkeit und numerischen Stabilitit der Berechnung.



Beobachtete
Ozonvariabilitat

In diesem Kapitel soll ein Uberblick iiber die mit dem Radiometer fiir Atmosphéri-
sche Messungen (RAM) in Ny-Alesund beobachtete Ozonvariabilitit gegeben wer-
den, bevor dann in den folgenden Kapiteln einzelne Teilaspekte im Detail unter-
sucht werden. Dariiberhinaus werden in diesem Kapitel die beobachteten Ozon-
variabilitdten mit Ergebnissen eines drei-dimensionalen Chemie-Transportmodells
(CTM), dem SLIMCAT-Modell der Universitat Cambridge, verglichen. Dieser Ver-
gleich zeigt, inwieweit die beobachtete Ozonvariabilitat bereits durch Modelle be-
schrieben werden kann, und wo noch grundsitzliche Schwierigkeiten heutiger Mo-
delle bestehen.

4.1 Ozonmessungen mit dem RAM in Ny-Alesund

Das Radiometer fiir Atmosphérische Messungen wurde erstmals im Rahmen zweier
Kampagnen in den Wintern 1992/93 und 1993/94 in Ny-Alesund eingesetzt. Ergeb-
nisse dieser MeBkampagnen sind bei Klein [1994] und Sinnhuber [1995] zu finden.
Von Herbst 1994 an befindet sich das RAM an der NDSC-Station in Ny-Alesund im
Dauerbetrieb.

Im Verlauf der letzten Jahre war es allerdings mehrmals notwendig, kleinere
Anderungen am Instrument oder der Datenauswertung vorzunehmen. Auf der einen
Seite wurde hierdurch die Qualitat der Ozonmessungen, das heiit vor allem deren
Genauigkeit, wesentlich verbessert, auf der anderen Seite wird hierdurch aber eine
sorgfiltige Reanalyse der Mefidaten notwendig, um Messungen der verschiedenen
Zeitrdume direkt miteinander vergleichen zu koénnen. Eine solche Reanalyse ist der-
zeit in Arbeit.

Die Messungen mit dem RAM in den Wintern 1992/93 und 1993/94 waren beein-
trachtigt durch baseline Strukturen auf den gemessenen Ozonspektren [Sinnhuber,
1995]. Dies machte eine nachtrigliche Korrektur der gemessenen Spektren erforder-
lich, bevor daraus Ozonprofile bestimmt werden konnten. Diese Strukturen auf den
Spektren konnten schlieflich darauf zuriickgefithrt werden, dafi der Mischer auch
empfindlich in der Kreuzpolarisation und in héheren harmonischen Béndern war
und somit auch teilweise Signale aus anderen Frequenzbereichen detektierte [Lan-
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Abb. 4.1, Das mit dem RAM in Ny-Alesund gemessene Ozonmischungs-
verhéltnis (in ppm) zwischen Anfang Februar 1997 und Ende Marz 1998,
aufgetragen gegeniiber der Zeit und der Hohe. Zusétzlich sind die Hohen
einiger ausgewéahlter Isentropen eingezeichnet (fette schwarze Linien).

ger, 1995]. Eine erste Abhilfe konnte geschaffen werden, indem im Februar 1995 ein
Polarisationsgitter vor dem Mischer aufgestellt wurde. Dies unterdriickte die baseli-
ne Strukturen, wenn auch nicht vollstdndig. Als Ergebnis war es nun méglich, auch
ohne Korrekturen aus den gemessenen Spektren Profile zu gewinnen. Im Herbst
1995 wurde dann eine dichromatische Platte als Bandpassfilter in die Quasioptik
eingebaut (anstelle des Spiegels P1 in Abb. 3.4), wodurch der Einflul der héheren
Bander weitgehend beseitigt werden konnte. Trotzdem blieb auf den gemessenen
Ozonspektren noch eine sogenannte Stehwelle erkennbar, die Auswirkungen auf die
absolute Genauigkeit der Ozonmessungen in der unterern Stratosphére hatte.

Im Februar und Mérz 1996 kam es ungliicklicherweise zu einem teilweisen Verlust
der MeBidaten aufgrund fehlerhafter Magnetbander. Somit liegen fiir Februar und
Marz 1996 nur sehr vereinzelte MeBdaten vor. Im Sommer 1996 wurden Umbauten
an der Elektronik und am akusto-optischen Spektrometer vorgenommen, so daf in
dem Zeitraum keine Ozondaten aufgenommen wurden.

Anfang Februar 1997 gelang es dann, die Ursache der verbleibenden Stehwelle
auf dem Ozonspektrum, die die Auswertung beeinflusst hat, zu identifizieren und
am Gerét zu beheben. Es stellte sich heraus, dafi Teilreflexionen an einem Fenster
in der Quasioptik stattfanden. Das Fenster wurde daraufhin ausgebaut. Seit Anfang
Februar 1997 wird das RAM nun v6llig unverdndert und ununterbrochen betrie-
ben. Abb. 4.1 zeigt das mit dem RAM in Ny-Alesund gemessene Ozonmischungs-
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Abb. 4.2. Das mit dem SLIMCAT-Modell berechnete Ozonmischungsve:-
haltnis iiber Ny-Alesund zwischen Anfang Februar 1997 und Ende Méirz
1998. Das modellierte Ozonmischungsverhéltnis ist in recht guter Uberein-
stimmung mit den tatsichlichen Messungen (Abb. 4.1). Deutliche Abwei-
chungen zeigen sich allerdings in der mittleren und oberen Stratosphire
wahrend der Polarnacht.

verhéltnis von Anfang Februar 1997 bis Ende Marz 1998, aufgetragen gegeniiber
der Zeit und der Hohe. Mehrere tausend Messungen sind hier dargestellt. Zusétzlich
sind in Abb. 4.1 die H6hen einiger ausgewé#hlter Isentropen eingezeichnet.

Die gréite Ozonvariabilitdt wird in der mittleren Stratosphire, dem Hohen-
bereich zwischen etwa 30 und 40 km, beobachtet, wo auch die gréfiten Ozonmi-
schungsverhaltnisse beobachtet werden. Teilweise innerhalb von Stunden kann hier
das gemessene Ozonmischungsverhéltnis zwischen ungefihr 3 und 7 ppm variieren.
Die héchsten Ozonmischungsverhéltnisse werden in der mittleren Stratosphéire im
Frithjahr nach dem Aufbrechen des Polarwirbels beobachtet, wahrend die niedrigsten
Ozonmischungsverhiltnisse in der mittleren Stratosphére in der Mitte des Winters
im Polarwirbel beobachtet werden. In der obéren Stratosphére, ab etwa 45 km Hohe
wird nur eine sehr geringe Variabilitdt des Ozonmischungsverhaltnisses beobachtet.
Betrachtet man allerdings das Ozonmischungsverhaltnis auf Isentropen, so ist ein
deutlicher Jahresgang mit einem Ozonminimum im Sommer und einem Maximum
im Winter zu beobachten. Dies ist allerdings auf das Auf- und Absteigen der Isen-
tropen im Verlauf des Jahres zuriickzufiihren, wie Abb. 4.1 zeigt. In der unteren
Stratosphéire erkennt man einen Anstieg des Ozonmischungsverhéltnisses im Winter
und ein Ozonminimum im Sommer. Ursache hierflir ist das diabatische Absinken
der Luftmassen innerhalb des Polarwirbels im Winter, wodurch ozonreiche Luft aus
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Abb. 4.3. Vergleich zwischen dem 1995 gemessenen Ozonmischungsverhalt-
nis (fette Linie) und dem modellierten Ozonmischungsverhdltnis aus dem
SLIMCAT-Modell (diinne Linie) auf der 1000 K Isentrope (etwa 33 km
Hohe).

grofierer Hohe nach unten transportiert wird.

Im Winter 1996/97 wurde, wie auch schon in den vorangegangenen Wintern, ein
signifikanter chemischer Ozonabbau in der unteren polaren Stratosphére beobachtet.
So ist auch in Abb. 4.1 zu erkennen, dafl das Ozonmischungsverhéltnis auf der 475 K
Isentrope von etwa 3 ppm im Februar um iiber 1 ppm auf Werte unter 2 ppm im
April abgenommen hat. Im Winter 1997/98 hingegen wurde kaum Ozonabbau in der
unteren Stratosphére beobachtet. Hier erreicht das Ozonmischungsverhaltnis sein
Maximum in Mérz, vor dem Zusammenbrechen des Polarwirbels. Die Ursache dafiir,
daff im Winter 1997/98 nur ein vergleichsweise sehr geringer chemischer Ozonabbau
stattgefunden hat, ist, da8 im Winter 1997/98 die Temperaturen in der unteren
Stratosphare deutlich hoher als in den vergangenen Jahren waren, so dafi polare
Stratospharenwolken nicht in gleichem Mafle wie in den vorangegangenen Jahren
gebildet wurden. (Siehe hierzu Kapitel 5).

4.2 Vergleich mit dem SLIMCAT-Modell

Das SLIMCAT-Modell ist ein globales drei-dimensionales Chemie-Transportmodell
der Universitat Cambridge. Das Modell berechnet die Konzentrationen der Spu-
renstoffe auf 11 Isentropen zwischen 350 und 2100 K (ungefihr 12-50 km), was
ziemlich genau dem auch mit dem RAM detektierbaren Hohenbereich entspricht.
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Abb. 4.4, Vergleich zwischen dem gemessenen Ozonmischungsverhéltnis
(fette Linie) und dem modellierten Ozonmischungsverhéltnis aus dem SLIM-
CAT-Modell (diinne Linie) auf der 475 K Isentrope (etwa 19 km Hohe).
Grundsétzlich ist eine recht gute Ubereinstimmung festzustellen, das Modell
unterschatzt aber den chemischen Ozonabbau signifikant.

Die horizontale Advektion der Spurenstoffe geschieht durch aktuelle Windfelder aus
Analysen des britischen United Kingdom Meteorological Office (UKMO) (siche Ab-
schnitt 5.1), der vertikale diabatische Transport senkrecht zu den Isentropen wird
durch Strahlungstransferrechnungen bestimmt. Eine ausfiihrliche Beschreibung des
Modells ist zu finden in Chipperfield [1996].

Fir die letzten Winter sind mit dem SLIMCAT-Modell saisonale Rechnungen
durchgefiihrt worden, wobei das Modell Ende November zu Beginn des Winters
initialisiert wurde und dann bis April oder Mai laufen gelassen wurde. Zur Initia-
lisierung wurden Messungen chemischer Spurenstoffe des Upper Atmosphere Re-
search Satellite (UARS) verwendet, ergdnzt durch berechnete Werte eines zwei-
dimensionalen Modells. Zusatzlich wurde auch ein mehrjahriger Modellauf durch-
gefiihrt, der im Herbst 1991 initialisiert wurde und dann bis Herbst 1997 laufen
gelassen wurde [Chipperfield, 1999]. Dieser mehrjahrige Modellauf hat allerdings
eine geringere horizontale Auflésung als die saisonalen Modelldufe.

Abb. 4.2 zeigt das Ozonmischungsverhiltnis aus dem mehrjahrigen SLIMCAT-
Modellauf iiber Ny-Alesundfiir den gleichen Zeitraum wie Abb. 4.1. Der Vergleich
mit Abb. 4.1 zeigt, dafl das Modell in der Lage ist, die Variabilitdt des Ozons im
wesentlichen korrekt wiederzugeben. In zwei Beispielen soll dies nun ndher betrachtet
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Abb. 4.5. Vergleich zwischen dem gemessenen Ozonmischungsverhéltnis
und dem-SLIMCAT-Modell fiir 1997. Werte in ppm. Die Daten wurden zur
besseren Darstellung iiber drei Tage gemittelt. Negative Werte bedeuten,
dafl das SLIMCAT-Modell das Ozon tiberschitzt, tatséchlich also niedrigere
Werte beobachtet wurden.

werden.

Abb. 4.3 zeigt einen Vergleich des gemessenen Ozonmischungsverhaltnis und aus
Berechnungen des SLIMCAT-Modells — diesmal fiir den saisonalen Modellauf — fiir
den Zeitraum 1. Januar bis 10. April 1995 auf der 1000 K Isentrope, entsprechend
ungefdhr 33 km Héhe. Die Messungen zeigen eine hohe Variabilitdt des Ozonmi-
schungsverhéltnisses zwischen etwa 3 und 6 ppm. Diese werden vom Modell sehr
gut wiedergegeben. Die Ursache fiir diese Variabilitdt des Ozons in der mittleren
Stratosphére wird in Kapitel 7 ndher untersucht.

Abb. 4.4 zeigt das Ozonmischungsverhaltnis auf der 475 K Isentrope im Winter
1996 /97 zwischen Anfang Januar und Ende April. Sowohl die Messungen, als auch
das Modell zeigen hier eine deutliche Abnahme des Ozonmischungsverhéltnisses,
die auf chemischen Ozonabbau zurlickzufithren ist. Wahrend Modell und Messung
bis etwa Mitte Mérz noch in sehr guter Ubereinstimmung waren, unterschitzte das
Modell den Ozonabbau danach signifikant. Dieses Unterschitzen des chemischen
Ozonabbaus in der unteren Stratosphére zeigt sich auch bei Vergleichen mit anderen
Messungen [Bericht der Européischen Kommission, 1997].

Um den Einflu der reduzierten H6henauflésung der Mikrowellenmessungen zu
beriicksichtigen, wurde das Modell mit der Auflésung der Mikrowellenmessungen
verschmiert, siehe Gleichung (4.32), Abschnitt 3.4. Das Ergebnis ist in Abb. 4.5
fiir 1997 gezeigt. Aufgetragen ist die Differenz in ppm zwischen der Messung und
dem Modell. Negative Werte bedeuten, daBl tatsdchlich niedrigere Ozonwerte be-
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obachtet wurden, als vom Modell berechnet. Im Februar und Marz 1997 zeigt das
SLIMCAT-Modell gegeniiber den RAM-Messungen zu niedrige Ozonwerte in der
mittleren Stratosphére in etwa 40 km Hohe. AuBerdem ist deutlich zu erkennen, wie
vom Modell der chemische Ozonabbau in der unteren Stratosphéire im Laufe des
Winters unterschétzt wird.

4.3 Schluf$folgerung

Der Vergleich der Ozonmessungen des RAM in Ny-Alesund mit dem SLIMCAT-
Modell hat gezeigt, dafl grundsétzlich die beobachtete Ozonvariabilitidt mit heutigen
Modellen bereits ausgezeichnet wiedergegeben werden kann, dafl also die wichtigen
Prozesse, die zur beobachteten Variabilitat fithren, verstanden sind. Gerade in der
mittleren Stratosphére, im Hohenbereich von etwa 25 bis 45 km Hohe, in dem die
Photochemie des Ozons auf etwa gleichen Zeitskalen wie die atmosphérische Dy-
namik ablauft, zeigt sich eine sehr gute Ubereinstimmung zwischen Modell und
Messung.






Bestimmung chemischer
Ozonabbauraten

In den letzten Jahren wurde auch im arktischen Polarwirbel im Winter und Friihjahr
chemischer Ozonabbau in der unteren Stratosphére beobachtet [siche z.B. den Be-
richt der Europaischen Kommission, 1997 und Referenzen darin]. Die dem Ozonab-
bau zugrunde liegenden Prozesse sind dabei analog zum antarktischen Ozonloch,
wenn auch das Ausmafl des Ozonverlustes in der Arktis bisher geringer war, als
in der Antarktis. Der Grund hierfiir ist vor allem, da§ die Temperaturen im arkti-
schen Polarwirbel gewShnlich hoher sind, als im antarktischen Polarwirbel, polare
Stratosphirenwolken (PSC) demzufolge in der Arktis eher sporadisch auftreten und
dafl der arktische Polarwirbel weniger lange in das Friihjahr hinein besteht, als sein
antarktisches Gegenstiick.

Die RAM-Messungen vom Winter und Friihjahr 1996/97 zeigen eine deutliche
Abnahme des Ozons in der unteren Stratosphire (siehe auch Abb. 4.4). In diesem
Kapitel soll nun aus dem beobachteten Ozonverlust im Winter und Frithjahr 1996/97
auf chemische Ozonabbauraten geschlossen werden, um das AusmaB des chemischen
Ozonabbaus quantifizieren zu kdnnen. Dazu ist es vor allem nétig, das diabatische
Absinken der Luftmassen im Polarwirbel zu bestimmen. Denn durch das Absin-
ken werden ozonreichere Luftmassen aus groBeren Hohen nachgefiihrt, so dafi der
chemische Ozonverlust teilweise iiberdeckt werden kann.

Am Ende des Kapitels werden auBerdem erste Ergebnisse fiir den Winter 1997/98
gezeigt.

5.1 Meteorologie des Winters 1996/97

Die stratosphérische Meteorologie des Winters 1996/97 war recht ungewdhnlich.
Der Polarwirbel bildete sich erst spat, war danach aber sehr stabil und existierte
bis in den Mai hinein. Auch die stratosphérischen Temperaturen waren auflerge-
wohnlich: Im Marz 1997 wurden Rekordtiefsttemperaturen erreicht. Im Folgenden
ist die Entwicklung des Polarwirbels im Winter 1996/97 ausfiihrlicher dargestellt.
Die Beobachtungen beruhen dabei auf Analysen des Europaischen Zentrums fiir
Mittelfristige Wettervorhersage (ECMWEF).
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Im Januar 1997 war der Polarwirbel noch recht schwach ausgeprigt und gestort.
Die Temperatur lag jedoch bereits in grofien Teilen des Wirbels unterhalb 195 K,
eine Temperaturgrenze die ndherungsweise als Grenztemperatur fiir die Existenz
polarer Stratosphdrenwolken (PSC) angesehen werden kann. Das Kéltezentrum lag
dabei in der zweiten Januarhéilfte vom Zentrum des Polarwirbels versetzt, so daf
auch deutlich aufierhalb des Polarwirbels Temperaturen niedrig genug zur Bildung
von PSCs auftraten. Am 20. Januar etwa lag die Temperatur auf der 475 K Isentrope
in groflen Teilen Nordeuropas unterhalb 195 K, wohingegen sich der Polarwirbel im
Bereich der zentralen Arktis und {iber Grénland und Nordkanada befand. Diese Lage
setzte sich auch Anfang Februar fort. Die Temperaturen blieben niedrig, am 11. und
12. Februar wurden auch erstmals in diesem Winter Temperaturen unterhalb 188 K
auf der 475 K Isentrope beobachtet. Ungefahr ab diesen Temperaturen kénnen sich
PSC vom Typ II bilden, an deren Oberflichen heterogene chemische Reaktionen
besonders effektiv ablaufen kdnnen.

Ab Mitte Februar 1997 stabilisierte sich der Polarwirbel und lag dabei recht
polarzentriert. Von einer kleineren Stérung um den 20. Februar herum einmal ab-
gesehen blieb der Polarwirbel auflergewShnlich stabil und nahezu unveréndert bis
Mitte April. Temperaturen unterhalb 195 K wurden auf der 475 K Isentrope durch-
gehend bis zum 28. Mérz 1997 beobachtet. Temperaturen unterhalb 188 K wurden
noch einmal kurzzeitig vom 20. bis zum 23. Februar beobachtet.

Ab Mitte April zeigten sich Stérungen im Polarwirbel, und in den ersten Tagen
des Mai 1997 16ste sich der Polarwirbel auf. Uberreste des Wirbels konnten aber
noch deutlich in den Mai hinein beobachtet werden. Der Polarwirbel bestand damit
auflergewohnlich lange.

Die Entwicklung der Minimaltemperaturen auf der 475 K Isentrope im Winter
1996/97 ist in Abb. 5.1 gezeigt. Im Méarz 1997 lag die Minimaltemperatur niedriger
als in den letzten 10 Jahren zuvor. Man erkennt aber auch, dafl im Dezember und Ja-
nuar deutlich héhere Temperaturen als beispielsweise im Winter 1995/96 beobachtet
wurde. Zuséatzlich sind die ungefdhren Temperaturen eingezeichnet, bei denen PSC
vom Typ I und II existieren kénnen. Zur Berechnung der NAT-Existenztemperatur
wurden 6 ppb HNO; und 4 ppm H,0 angenommen.

Abbildung 5.2 zeigt die Flache mit Temperaturen, die die Existenz von PSCs
erlauben. Grau schattiert ist dabei der Bereich von Temperaturen unterhalb 195 K
auf der 475 K Isentrope dargestellt, ndherungsweise die Existenztemperatur fiir PSC
vom Typ L. Die kleinen schwarzen Flachen zeigen die Flache mit Teémperaturen
unterhalb 188 K, nidherungsweise fiir PSC vom Typ II.

5.1.1 Definition des Polarwirbel-Randes

Eine Reihe von Untersuchungen haben gezeigt, dafl der Austausch von Luftmassen
iiber den Rand des Polarwirbels weitgehend unterbunden wird. Siehe hierzu zum
Beispiel Plumb et al. [1994], Waugh et al. [1994], Sobel et al. [1997, 1998] sowie
die Untersuchungen im Rahmen dieser Arbeit, die in Kapitel 6 beschrieben werden.
Lediglich bei vereinzelten Stérungen des Wirbels werden Luftmassen von auerhalb
oder aus dem Randbereich des Polarwirbels in das Innere des Wirbels transportiert.

Luftmassen von innerhalb des Polarwirbels zeichnen sich durch eine hohe poten-
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Abb. 5.1. Minimaltemperaturen im Winter 1996/97 auf der 475 K Isentro-
pe. Schattiert ist der Bereich der in den letzten 10 Jahren zuvor beobachteten
Minimaltemperaturen dargestellt. Im Marz 1997 lagen die Minimaltempera-
turen tiefer, als in den letzten 10 Jahren zuvor. Abbildung entnommen aus
Coy et al. [1997].

tielle Vorticity aus. Im Ubergangsbereich zwischen den Luftmassen aus dem Innern
des Polarwirbels und Luftmassen mittlerer Breiten zeigt die potentielle Vorticity
einen sehr starken Gradienten. Dieser Bereich kann als Rand des Polarwirbels ange-
sehen werden. Jenseits dieses Randbereichs in mittleren Breiten sind die Gradienten
der potentiellen Vorticity deutlich geringer, was ein Zeichen dafiir ist, daf§ die Luft-
massen in mittleren Breiten recht gut durchmischt sind. Aber auch innerhalb des
Polarwirbels sind die Gradienten der potentiellen Vorticity in der Regel deutlich
niedriger, als im Randbereich des Wirbels.

Zur Berechnung der Gradienten der potentiellen Vorticity schlagen Nash et al.
[1996] vor, die Flachen, die von den jeweiligen Konturen der potentiellen Vorticity
eingeschlossen werden zu betrachten. Der maximale Gradient der potentiellen Vor-
ticity liegt dort, wo die Differenz der eingeschlossenen Fliachen zweier PV-Konturen
minimal ist. Diese Idee geht zuriick auf Butchart und Remsberg [1986], die die
Fléche des Polarwirbels als eine diagnostische Grofie zur Interpretation von Ozon-
transporten verwendet haben. Fiir adiabatische Prozesse ist — genau wie die po-
tentielle Vorticity selber — die von einer PV-Kontur eingeschlossene Fldche auch
eine Erhaltungsgroe. Es bietet sich nun an, die von den PV-Konturen eingeschlos-
senen Flachen auszudriicken durch eine Aquivalente Breite, die die gleiche Fldche
einschlieBt. Einzelheiten zur Berechnung der &quivalenten Breite sind in Anhang
5.A beschrieben.

Als ein Beispiel ist in Abb. 5.3 die potentielle Vorticity flir den 15.03. 1997 ge-
genliber der dquivalenten Breite aufgetragen. Deutlich erkennbar ist die ‘S’-Form
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Abb. 5.2. Die Flache von Temperaturen auf der 475 K Isentrope, die un-
terhalb 195 K (grau schattiert) und 188 K (schwarz) lag, vom 1. Januar bis
zum 30. April 1997. Dies entspricht naherungsweise der moglichen Ausde-
hung polarer Stratosphirenwolken vom Typ I bzw. Typ Il

der potentiellen Vorticity. Nach der Definition von Nash et al. [1996] ist der Rand
des Polarwirbels durch den maximalen Gradienten gegeben. (Tatséchlich definieren
Nash et al. [1996] die Grenze unter der Nebenbedingung, dafB sie in der Néhe des
Maximums des zonalen Windes liegt. Diese Einschrankung ist aber in der Regel
nicht notig und sorgt nur dafiir, die Definition in ‘pathologischen’ Fillen eindeu-
tig zu machen.) Das innere des Polarwirbels ist nun der Bereich deutlich niedriger
Gradienten, wie er beispielsweise in Abb. 5.3 erkennbar ist.

In Abb. 5.4 ist die Entwicklung der potentiellen Vorticity auf der 475 K Isentrope
vom 1. Januar bis zum 30. April 1997 gegeniiber der dquivalenten Breite dargestellt.
Deutlich erkennbar ist der Bereich des hohen Gradienten der potentiellen Vorticity
zwischen etwa 60° und 70°N dquivalenter Breite. Er stellt den Randbereich des Polar-
wirbels da. Auffillig ist, dal der Randbereich den gesamten betrachteten Zeitraum
iiber, zumindest aber von Ende Januar bis Mitte April, bei der gleichen dquivalenten
Breite zu finden ist. Das Innere des Polarwirbels, also der Bereich mit vergleichswei-
se geringen Gradienten der potentiellen Vorticity liegt praktisch konstant bei 70°N.
Wéihrend der meisten Zeit fillt dieser innere Rand des Polarwirbels mit der 48 PV-
Einheiten Kontur zusammen. Anfang April fallen die PV-Konturlinien ab, aufgrund
diabatischer Effekte, die zu einer Abnahme der potentiellen Vorticity fiihrten. Die-
ser Einflu8 der Strahlung auf die Dynamik des Polarwirbels wird in Abschnitt 5.4
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Abb. 5.3. Die potentielle Vorticity auf der 475 K Isentrope vom 15.3. 1997,
aufgetragen gegen die dquivalente Breite.

genauer untersucht. Doch trotz der diabatischen Abnahme der potentiellen Vorti-
city im April bleibt der innere Rand des Polarwirbels weiterhin recht konstant bei
einer dquivalenten Breite von 70°N. Eine vergleichbare Betrachtung der Evolution
des Polarwirbels wurde von Manney et al. [1995] fiir die Nordhemisphére fiir die
Winter 1991/92 bis 1993/94, und fiir die Siidhemisphére fiir die Winter 1992 und
1993 durchgefiihrt.

Ebenfalls eingezeichnet in Abb. 5.4 ist die potentielle Vorticity iiber Ny-Alesund,
ausgedriickt durch die #quivalente Breite. Sie zeigt deutlich, daB Ny-Alesund im
Winter 1996/97 iiberwiegend innerhalb des Polarwirbels lag. Lediglich wihrend
zweier kurzer Episoden um den 20. Februar und im April lag Ny-Alesund im Rand-
bereich des Wirbels.

5.2 Ozonmessungen mit dem RAM im Winter 1996/97

Das aus den Messungen des RAM in Ny-Alesund bestimmte Ozonmischungsverhlt-
nis auf der 475 K Isentrope ist fiir den Zeitraum vom 12. Februar bis Ende April
1997 in Abb. 5.5 dargestellt. Ein praktisch stetiges Abnehmen des Ozonmischungs-
-verhaltnisses ist deutlich erkennbar. In der ersten Februarhilfte lag das Ozonmi-
schungsverhéltnis bei 3 ppm, in der zweiten Aprilhalfte dann bei unter 2 ppm.
Dabei muB beachtet werden, daf aufgrund der eingeschrankten Hohenauflosung der
Millimeterwellen-Messungen von etwa 8 km das gemessene Ozonmischungsverhiltnis
gewissermaflen ein Mittel {iber einen Héhenbereich von einigen Kilometern darstellt.
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Abb. 5.4. Konturdarstellung der potentiellen Vorticity auf der 475 K Isen-
trope fiir den Winter 1996/97. Der Randbereich des Polarwirbels ist erkenn-
bar an dem starken Gradienten der potentiellen Vorticity. Die fette Linie
gibt die potentielle Vorticity fiir Ny-Alesund wieder, ausgedriickt durch die
dquivalente Breite.

Wie Ozonsonden zeigen, nahm das Ozonmischungsverhaltnis in einzelnen diinnen
Hohenschichten noch deutlich weiter ab, es wurden auf 475 K sogar Werte unter-
halb 1 ppm beobachtet. Abb. 5.6 zeigt ein Ozonprofil einer Ozonsondenmessung am
Vormittag des 5. April 1997 in Ny-Alesund, zusammen mit einer zeitgleichen Mes-
sung des RAM. Die Ozonsonde zeigt einen diinnen Bereich um 20 km Hoéhe, in der
das Ozonmischungsverhaltnis bis auf 1 ppm fallt. Diese diinne Schicht kann vom
RAM nicht aufgelést werden. Ab etwa 30 km Hohe kann die Ozonsonde nicht mehr
als vertrauenswiirdig angesehen werden.

Wie die Analyse der potentiellen Vorticity ergeben hat, lag Ny-Alesund im Zeit-
raum von Anfang Februar bis Ende April, genauer gesagt bis zum 26. April, in-
nerhalb des Polarwirbels. Lediglich um den 20. Februar und den 14. April herum
verlagerte sich der Polarwirbel etwas, so daf8 die Messungen in Ny-Alesund im Rand-
bereich des Polarwirbels gemacht wurden. Wahrend fiir den 20. Februar sich dies in
den Ozonmessungen nicht bemerkbar macht, wurden im April im Randbereich des
Polarwirbels ganz klar héhere Ozonwerte gemessen, als innerhalb des Polarwirbels.

Nach dem 26. April zog der Polarwirbel von Ny-Alesund weg. Entsprechend
steigen auch die gemessenen Ozonmischungsverhéltnisse an. Anfang Mai fallt das
gemessene Ozonmischungsverhaltnis auf der 475 K Isentrope wieder ab. Diese Mes-
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Abb. 5.6. Ozonprofile aus RAM-Messungen und Ozonsonde in Ny-Alesund
fir den Vormittag des 5. April 1997. Die Ozonsonde zeigt einen diinnen
Bereich um 20 km Hohe, in das Ozonmischungsverhiltnis bis auf 1 ppm
fallt. Diese diinne Schicht kann vom RAM nicht aufgeldst werden.

te von etwa 260 DU fiir die Ozonséule oberhalb 12 km in der ersten Februarhalfte
fallen auf unter 200 DU Anfang April. Eine Abnahme des Totalozons von 50 DU zwi-
schen Anfang Februar und Anfang April 1997 innerhalb des Polarwirbels wurde auch
von dem TOMS Satelliteninstument beobachtet [Newman et al., 1997]. Das Totalo-
zon innerhalb des arktischen Polarwirbels erreichte im Monatsmittel fiir den Mérz
1997 die niedrigsten dort jemals beobachteten Werte. Auch vom GOME-Instrument
wurde diese Abnahme des Totalozons beobachtet [Bramstedt et al., 1997]. Modell-
rechnungen von Lefévre et al. [1998] zeigten jedoch, dafl die beobachtete Abnahme
des Totalozons im arktischen Polarwirbel neben chemischen Ozonverlusten zum Teil
auch durch dynamische Prozesse verursacht wurde.

*

Um den Transport von Luftmassen von ausserhalb des Polarwirbels in den Polar-
wirbel hinein zu untersuchen, wurden fiir den Winter 1996/97 reverse domain filling
Trajektorienrechnungen auf der 475 K Isentrope durchgefiihrt. Dazu wurden taglich
eine gro8e Anzahl von Luftmassen rechnerisch 10 Tage zuriickverfolgt. Siehe hier-
zu Kapitel 6. Diese Rechnungen haben ergeben, dafi die Luftmassen innerhalb des
Polarwirbels fir den Zeitraum von Anfang Februar bis Ende April 1997 als abge-
schlossen angesehen werden kénnen. Es wurde kein Eindringen von Luftmassen von
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Abb. 5.7. Ozonsiulendichte oberhalb 12 km, berechnet aus Messungen des
RAM in Ny-Alesund.

auBerhalb des Polarwirbels beobachtet. Eine genaue Quantifizierung des Transports
iiber die Grenzé des Polarwirbels ist allerdings sehr schwierig und fehlerbehaftet
[Sobel 1997, Sobel et al. 1997]. Insbesondere kann so nur sehr schwer quantifiziert
werden, wieviel Luft aus dem Randbereich des Polarwirbels in das Innere des Wir-
bels gemischt wird. Dies kann allerdings die beobachtete Ozonabnahme innerhalb
des Polarwirbels nicht erkliren, da im Februar, Mérz und April 1997 im Randbe-
reich des Polarwirbels hohere Ozonmischungsverhéltnisse vorlagen, als im Zentrum
des Polarwirbels. Vielmehr wiirde ein Einmischen von Luftmassen aus dem Randbe-
reich des Polarwirbels in das Wirbelinnere dazu fithren, den chemischen Ozonabbau
zu unterschitzen. In einer unlingst erschienen Veréffentlichung kommen Knudsen
et al. [1998] ebenfalls zu dem Ergebnis, daB Transporte in den Polarwirbel fiir den
hier betrachteten Zeitraum zu vernachlédssigen sind.

Dadurch, da das Ozonmischungsverhaltnis auf Isentropen, also Flachen konstan-
ter potentieller Temperatur betrachtet wird, werden adiabatische Vertikaltransporte
ausgeschlossen. Fiir Zeitraume langer als ein paar Tage sind die atmosphérischen Be-
.wegungen aber nicht mehr als adiabatisch anzunehmen. Vielmehr mu8 hier die diaba-
tische Anderung der potentiellen Temperatur beriicksichtigt werden. Diese diabati-
schen Prozesse fithren dazu, dad Luftmassen ihre potentielle Temperatur &ndern, und
sich damit vertikal, senkrecht zu den Isentropen bewegen. Im Polarwirbel herscht in
der Regel diabatisches Kiihlen vor, so daf die Luftmassen dort im Wirbel langsam
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Abb. 5.8, Totalozon aus Messungen des DOAS-Spektrometers in Ny-Ale-
sund. Die Daten wurden von Folkard Wittrock zur Verfiigung gestellt.

absinken.

In der unteren Stratosphire steigt das Ozonmischungsverhéltnis mit zunehmen-
der Héhe — und damit auch mit zunehmender potentiellen Temperatur — noch an.
Ein Absinken der Luftmassen wiirde also zu einem Abwértstransport von ozonrei-
cher Luft fithren und damit zu einem Ansteigen des Ozonmischungsverhéltnisses auf
einer festen Isentrope. Die zeitliche Anderung des Ozonmischungsverhéltnisses auf
einer Isentrope aufgrund des diabatischen Absinkens kann durch folgende Gleichung
beschrieben werden [Braathen et al., 1994]:

a0 00
o5 = Qo/pr S, 51)

ot
wobei 803/0t die zeitliche Anderung des Ozonmischungsverhéltnisses, 03/86 den
Gradienten des Ozonmischungsverhiltnisses beziiglich der potentiellen Temperatur
9 und Q die diabatische Temperaturanderungs darstellt. « = R/c, ~ 2/7 ist das
Verhaltnis der Gaskonstanten fiir trockene Luft zur spezifischen Warme bei konstan-
tem Druck. Q bezeichnet die zeitliche Anderung der in situ Temperatur 7" aufgrund
diabatischer Prozesse, fiir die Anderung der potentiellen Temperatur 6 = T(po/p)"
gilt demzufolge 89/t = Q(po/p)".
Um also aus der beobachteten Ozonabnahme auf der 475 K Isentrope auf den
chemischen Ozonabbau in diesem Niveau schliefen zu konnen, ist es notwendig, das
diabatische Absinken innerhalb des Polarwirbels zu berechnen.
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5.3 Berechnung des diabatischen Absinkens

In der mittleren Atmosphére sind diabatische Temperaturinderungen praktisch aus-
schlieflich durch Strahlungsprozesse erzeugt. Wérmeleitung spielt nur eine sehr ge-
ringe Rolle [Andrews et al., 1987]. Die diabatische Heizrate ist daher gegeben durch
die Divergenz des Strahlungsflusses:

1 dF
Q= p_cp_cfz— (5.2)
F ist der Strahlungsflu, der Faktor 1/pc, dient dazu, die durch dF/dz gegebe-
ne Energiednderung pro Volumen in eine Temperaturdnderung pro Einheitsmasse
umzurechnen.
Der Strahlungsflu F' durch eine Fliche ist dabei definiert als das Integral der
Strahlungsintensitit oder Radianz I, iiber alle Richtungen durch diese Fliche:

1
F, = 27r/ Ldp, (5.3)
o

mit 4 = cos#, wobei 8 den Winkel zur Flachennormalen bezeichnet. Der netto
FluB F} ist dann die Differenz der Flisse in beide Richtungen durch die Fléche;
insbesondere setzt sich der netto Flu durch eine horizontale Ebene zusammen aus
aufwirts- und abwirtsgerichtetem Fluf:

Fr = Fl — F*,

5.3.1 Kurzwellige Absorption solarer Strahlung

Diabatisches Heizen in der mittleren Atmosphére ist wesentlich bestimmt durch die
Absorption solarer Strahlung durch Ozon. Die Absorption von O, trigt erst oberhalb
etwa 30-40 km signifikant zum Heizen bei. Ebenfalls nur einen geringen Einflufl auf
die kurzwelligen diabatischen Heizraten in der Stratosphire haben NO; und Was-
serdampf. Allerdings ist Wasserdampf der grofite Absorber in der Troposphére, was
im wesentlichen natiirlich an den sehr grofien Konzentrationen von Wasserdampf
in der Troposphire liegt. Im Bereich unterhalb etwa 30 km wird das solare Hei-
zen dominiert durch Ozonabsorption im Chappius-Band von 400-730 nm. Oberhalb
dominiert die Ozonabsorption im Hartley-Band von 200-300 nm [Kiehl et al., 1997].

Eine Parameterisierung der diabatischen Heizraten durch Absorption von O,
und Ozon wird von Strobel [1978] gegeben. Die Heizraten in der Hohe z hingen
dabei von den schrégen S&ulen von Ozon und O, oberhalb von z ab. Eine neuere
Parameterisierung der Heizraten durch Ozonabsorption wird von Shine und Rickaby
[1989] und jiingst von Forster und Shine [1997] angegeben.

Die Absorption solarer Strahlung héngt natiirlich vom Sonnenstand, das heifit also
vom Sonnenzenitwinkel, ab. Um nun die diabatischen Heizraten pro Tag zu be-
rechnen, muf} iber den Tagesgang der instantanen Heizraten integriert werden. Es
miissen also die Strahlungstransferrechnungen mehrmals pro Tag berechnet werden,
um dann damit {iber den Tag numerisch zu integrieren. Um eine ausreichende Ge-
nauigkeit zu erreichen, mufl die Strahlungstransferrechnung dabei zu drei bis fiinf
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Zeitpunkten zwischen Sonnenaufgang und héchstem Sonnenstand berechnet werden,
wobei natiirlich ausgenutzt werden kann, dal der Sonnenzentwinkelverlauf praktisch
symmetrisch um den hochsten Sonnenstand herum verladuft.

Um sich die mehrmalige Berechnung der Heizraten im Verlauf eines Tages zu
ersparen, haben Cogley und Borucki [1976] eine Methode présentiert, mit der sich
effektive Sonnenzenitwinkel und Tagesldngen berechnen lassen, um so das Integral
iber den Tagesgang zu approximieren. Dies sei im Folgenden kurz dargestellt. Der
Sonnenzenitwinkel § (beziehungsweise p = cos§) variiert im Laufe des Tages mit

cos@ = A + Bcos(wt),
wobel w die Rotationsfrequenz der Erde und ¢ die Zeit darstellt. Dabei ist
A = sin ¢siné,

B = cos¢cosd,

mit ¢ der geographischen Breite und § dem Deklinationswinkel. Die Zeit zwischen
Sonnenauf- und untergang, At ist dann

wAt = 2cos”}(—A/B).

Ist A/B < —1 ist At =0, das heifit die Sonne geht iiberhaupt nicht auf an diesem
Tag, ist A/B > 1 ist At = 24 Stunden. Cogley und Borucki [1976] geben nun
effektive Tagesldngen Atz und Sonnenzenitwinkel pes an (ihre Approximation 4):

Ateg = i

At
Heff = ﬁa

At 2B
o= / wdt = AAt+ — sin{wAt/2)
0

_ At
p? = / pP dt
Q0

AB
= A’At + 4

w

IR

mit

und

. At sin(wAt)
2 (AL SIlwAL)
sin(wAt/2) + B ( 5 + o ) .

Diese Approximation fiithrt zu einem Fehler von weniger als 4% gegeniiber der ex-
pliziten Integration iiber den Tagesgang, ohne daf irgendwelche empirischen Kor-
rekturen eingefithrt wurden.
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5.3.2 Langwelliger Strahlungsaustausch

Im langwelligen Strahlungsbereich muf neben der Absorption auch die Eigenemissi-
on der atmosphérischen Gase beriicksichtigt werden. Die ausgesendete Strahlungs-
leistung wird dabei durch die Planckfunktion beschrieben. Nach dem Wienschen-
Verschiebungsgesetz liegt das Maximum der ausgestrahlten Leistung fiir ein Korper
von 250 K - einer Temperatur, die der der unteren Atmosphére in der Arktis ent-
spricht — bei einer Wellenlinge von etwa 11um, also im Infraroten. Fiir typische
Atmosphérentemperaturen zeigt sich, da der Strahlungstransfer im Bereich von 0
bis 3000cm™! berechnet werden muB, da hier die Planckfunktion noch wesentliche
Beitrége liefert. Aus historischen Griinden werden statt Frequenzen im Infraroten
normalerweise Wellenzahlen in der Einheit cm™! angegeben. Aufgrund der Identitit

k=1/A=cv

(mit k& Wellenzahl, A Wellenlinge, v Frequenz und ¢ der Lichtgeschwindigkeit) kann
die Wellenzahl als eine Frequenzeinheit angesehen werden.

Wesentlich am infraroten Strahlungsaustausch in der irdischen Atmosphiére sind
CO;, Wasserdampf und Ozon beteiligt. Andere Spurenstoffe wie Methan, N,O,
HNO3 und Fluorchlorkohlenwasserstoffe (FCKW) tragen ebenfalls zum Infrarot-
strahlungsaustasuch bei - sie werden daher auch als Treibhausgase angesehen, die bei
fortschreitendem anthropogenem Eintrag zu einer Klima#&nderung fiihren konnen.
Derzeit ist ihr Anteil an den stratospharischen Kiihlungsraten aber relativ gering.
Abb. 5.9 zeigt die Absorption der wichtigsten Spurenstoffe im Infrarotbereich zwi-
schen 1 und 16um. Prominente Absorptionsbanden sind das 9.6um Ozonband und
das 15um CO,-Band.

Die langwellige Strahlungstransfergleichung unter Vernachléssigung von Streu-
ung lautet dann fiir den aufwirtsgerichteten FluB in Héhe z:

z dB,, / ,
Fl(z) = (F!(0) — 7B,(0)) Tr1(0,2) + nB,(z) — / T (2, Z>_d% dz' (5.4)
(o}
sowie flir den abwirtsgerichteten Fluf:
FY(z) = 7B,(2) +/ ©Tri(2) 2) dffi,,(’z) dz — B, (c0)Tri(z, 00). (5.5)
» z

B, () ist die Planckfunktion, Trf (%', 2) bezeichnet hier die (Fluf-)Transmission zwi-
schen den Hoéhen z und 2. Die FluBtransmission 7r7 ist die iiber den Zenitwinkel
gemittelte Transmission:

1
=2 / uTr dy, (5.6)
0

wobei y = cosf, wie schon bei der Definition des Flusses in (5.3). Der erste Term
-in (5.4) stellt eine Strahlungsdiskontinuitit am Boden dar. Dieser Term verschwin-
det, wenn der Boden als Schwarzer Kérper angenommen werden kann. Der letzte
Term in (5.5) gibt die Strahlung des Kosmischen Hintergrundes an, beziehungsweise
bei diskretisierten Strahlungstransfer-Modellrechnungen den Beitrag oberhalb des
héchsten Modellgitterpunktes. Beachte, daf die Strahlungstransfergleichung, wie sie
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Abb. 5.9. Schematische Darstellung der wichtigsten atmosphérischen Ab-
sorber im infraroten Strahlungsbereich.

in (5.4) und (5.5) aufgeschrieben ist nur eine von mehreren Darstellungsmoglich-
keiten ist. Fiir numerische Zwecke wird die Strahungstransfergleichung gerne in der
obigen Form dargestellt. Der Netto-Strahlungsflufl ist nun gegeben durch die Diffe-
renz aus F| und F¥:

Fli(z)=— /000 Wﬂu(z',z)%lil—)— dz'. (5.7)

Die Boden- und Hintergrundterme wurden hierbei vernachléssigt.

Die eigentliche Schwierigkeit liegt nun darin, die Transmissionen 7r, zu bestim-
men. Sie geben ja gerade die Eigenschaften der absorbierenden Molekiile wieder.
Grundsétzlich gibt es drei Moglichkeiten zur Berechnung der molekularen Absorp-
tion. Sie sind im folgenden kurz dargestellt.

Line by Line-Rechnungen. Die naheliegenste und auch am ehesten exakte Mog-
lichkeit molekulare Absorption zu berechnen ist mit der sogenannten Line by Line-
Rechnung. Dazu werden die einzelnen Spektrallinien einzeln beriicksichtigt und auf-
addiert. Dies geschieht dann im Prinzip genauso, wie fir den Millimeter-Wellenldn-
genbereich in Kapitel 3 beschrieben. Die einzelnen Linienparameter, wie Linienstarke
werden dabei aus Datenbanken entnommen und die Linienform dann jeweils durch
Druck- und Dopplerverbreiterung berechnet. Das Problem ist hier lediglich, da8 fiir
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Abb. 5.10. Verteilung der Linienstérken im Goody- und Malkmus-Modell.

die Strahlungstransferrechungen im Infrarot-Bereich riesige Mengen an Spektralli-
nien beriicksichtigt werden miissen. Die Line by Line-Rechnungen sind daher im
wesentlichen als Referenzrechnungen fiir andere Methoden niitzlich — fiir viele prak-
tische Anwendungen, wie eben auch die Berechnung von atmosphérischen Heizraten
aber viel zu aufwendig.

Schmalbandmodelle. Bandmodelle berechnen nun die Transmission nicht durch
addieren der Einzellinien, sondern mittlere Transmissionen fiir Wellenléngenbreiche.
Unterschieden wird hier nach Schmalbandmodellen — narrow band models — und
Breitbandmodellen — broad band models. Typische Auflésungen fiir Schmalbandmo-
delle liegen im Bereich von 5 bis 20 cm ™. Fiir den Frequenzbereich von 0-3000 cm ™!
bedeutet das somit, dafl der Strahlungstransfer ‘nur noch’ in einigen Hundert Inter-
vallen berechnet werden muf.

Ausgangspunkt fiir die Bandmodelle ist die Uberlegung, da nicht die Position
der Spektrallinien innerhalb eines Wellenlangenbereichs von Bedeutung ist, sondern
lediglich die (statistische) Verteilung der Linienstérken. Zwei verbreitete Annahmen
fiir die Verteilung der Linienstédrken, P(s), sind das Goody-Modell

PGoody(8) = sg - exp(—s/s0),
sowie das Malkmus-Modell
PMaIkmus(S) = 3_1 eXp(*S/SO).

Abbildung 5.10 skizziert die Verteilung der Linienstdrken im Goody- und Malkmus-
Modell. Das Malkmus-Modell gibt den schwacheren Linien mehr Gewicht. Aus diesen
Annahmen kénnen dann Parameterisierungen fiir die effektive Transmission eines
Bandes durch Mittelung der Linienstirken und Verbreiterungsparameter der Ein-
zellinien innerhalb des Bandes gewonnen werden.
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Breitbandmodelle. Noch einen Schritt weiter gehen die Breitbandmodelle. Hier
werden effektive Transmissionen flir ganze Absorptionsbander parameterisiert. So
gibt zum Beispiel Rosenfield [1991] eine Parameterisierung fiir das 9.6 um Ozonband
an. Die (Flu-) Transmission wird dabei fir zwei Bereiche, ndmlich das Bandzentrum
im Bereich von 1020 bis 1055 cm™! und die Fliigel des Bandes in den Bereichen von
980 bis 1020 cm™! sowie 1055 bis 1100 cm™! parameterisiert.

Chou und Arking [1980] und Chou [1984] geben Parameterisierungen fiir die
Wasserdampf-Infrarotbander. Die Bander werden dabei unterteilt in die Bandzen-
tren von 0 bis 340cm™! und 1380 bis 1900 cm~* sowie die Fliigel der Bénder in
den Bereichen 340-540, 800-980, 1100~1380 und 1900 bis 3000 cm™!. Aufilerdem ge-
ben sie noch Parameterisierungen fiir die Transmission im 15um Band von 540 bis
800 cm™! und im 9.6um Band von 980 bis 1100cm™ an, in denen der Einfluf des
Wasserdampfes allerdings nur gering ist.

Fir die Absorption durch CO, gibt es eine gréffere Anzahl von Parameterisie-
rungen [Ou und Liou, 1983, Kiehl und Ramanathan, 1983, Kiehl und Briegleb, 1991},
was aufgrund der grofien Bedeutung von CO, auf den atmosphérischen Strahlungs-
austausch nicht verwundert. Kiehl und Briegleb [1991] geben Parameterisierungen
fur die Absorption im 15um CO, Band unterteilt fir 14 Bereiche innerhalb des
Bandes an. ‘

Sind die Transmissionen T, bestimmt, miissen zur Berechnung der Strahlungsfliisse
gemiB (5.4) und (5.5) erst die Flutransmissionen 7rf durch Winkelintegration be-
stimmt werden (5.6). Diese Integration kann entweder explizit erfolgen, etwa liber
Gaussintegration, wobei in der Praxis das Integral nur fiir wenige Zenitwinkel aus-
gewertet werden mufl. Oder aber — noch einfacher — es wird der sogenannte Diffu-
sivitdtsfaktor (diffusivity factor) verwendet. Dies sei im Folgenden kurz erlautert.
Gleichung (5.6) kann geschrieben werden als

= 2/0 exp(—7/p) - pdp, (5.8)

wobei exp(—7/u) ja gerade die Transmission Tr, ist. (7 ist die Opazitét bei der
Frequenz v.) Substituiert man in (5.8) n =y, so ergibt sich

T =2 [ exp(-nm)/n dn, (5.9)
1

oder
Tr} = 2B4(7), (5.10)

wobel E3 das dritte exponentielle Integral ist, definiert als
Es(z) =/ e 3 dn.
1

Fiir jeden Wert der Opazitit 7 kann nun ein effektives i~ gefunden ‘werden, so daf§
(durch Vergleich ven (5.8) und (5.10))

2F;(7) = exp(—p~'7), (5.11)
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mit 1.5 < p~! < 2. Es kann nun argumentiert werden, da§ zur Berechnung der
Kiihlungsraten fiir alle Absorber, die nicht im optisch diinnen Bereich vorliegen, nur
Frequenzbereiche wesentlich beitragen, wo 7 ~ 1 ist [Andrews et al., 1987, S. 61].
Anschaulich ist der Grund dafiir, daf in Linienmitte, wo die Opazitat hoch ist, die
Atmosphare optisch dicht ist. Am Linienfliigel ist die Absorption aber nur gering
und trigt deshalb nur wenig zum Strahlungstransfer bei. Fiir 7 = 1 liefert (5.11)
fi~! = 1.66. Dieses ist der sogenannte Diffusivititsfaktor. Fiir Absorber im optisch
diinnen Bereich, wie beispielsweise die FCKW (die ja auch effektive Treibhausgase
sind), gilt z™! = 2. Um die Winkelintegration (5.6) zu approximieren, wird also
einfach die Absorbermenge mit dem Diffusivitatsfaktor 7! multipliziert.

5.3.3 Berechnung der Kiihlungsraten

Urspriinglich war vorgesehen, die diabatischen Kilhlungsraten durch Breitband-
Parameterisierungen zu berechnen, unter Verwendung der Parameterisierung des
9.6um Ozonbandes von Rosenfield [1991], des 15um CO; Bandes von Kiehl und
Briegleb [1991], sowie der verschiedenen H,O Béander von Chou [1991]. Mir wurde
dann allerdings von Keith Shine (University of Reading) ein Schmalband-Strah-
lungstransfermodell zur Verfiigung gestellt [Shine, 1991]. Dieses Modell hat eine
spektrale Auflésung von 10cm™! im Bereich von 0-3000cm™!. Es wird dabei das
Malkmus-Modell verwendet. Die effektive Transmission ergibt sich dann als

-1
1 1 1

Tra, = — T e — A ———— . 5.12

av = CXP <Ay25m + AV\/(ZSm)2 + 4A2m> (5.12)

Dabei ist S = 3 s; die integrierte Linienstirke aller Linien des betrachteten Ab-
sorbers innerhalb des Intervalls Av und A = Y (s;)?, mit o; der Lorentz-
Halbwertsbreite der Spektrallinien. m = pAz ist die Absorbermenge entlang des
Weges der zu berechnenden Transmission. Die Gréfilen S und A wurden fiir die je-
weiligen Frequenzintervalle aus den Spektrallinien aus dem HITRAN-Katalog [Roth-
man et al., 1987} bestimmt, und tabelliert. Zusitzlicher Aufwand ist nétig, um die
Temperatur- und Druckvariation entlang des Weges zu beriicksichtigen. Dies soll
hier allerdings nicht im Detail dargestellt werden.

In diesem Programmpaket enthalten ist auBerdem ein Schema zur Berechnung
der kurzwelligen Strahlungsfliisse, das auf dem DISORT Programm beruht [Forster
und Shine, 1997, Stamnes et al., 1988].

Abb. 5.11 zeigt den berechneten abwirtsgerichteten langwelligen Strahlungsflufi
am Boden (in Wm™2/cm™), also die Strahlungsleistung, die man vom Boden aus
beim Blick in die Atmosphire messen wiirde. Zum Vergleich ist ebenfalls die Plan-
ckkurve fiir die Bodentemperatur eingezeichnet. Die Rechnungen wurden fiir eine
subarktische Winteratmosphéare durchgefiihrt. Beriicksichtigt wurden dabei Wasser-
dampf, Ozon und CO,. Gut zu erkennen sind das 15um CO, Band bej 667 cm™! und
das 9.6pm Ozonband bei 1020 cm™!. Unterhalb 340 cm™! und oberhalb 1380 cm ™
ist die Atmosphére durch die Absorption von Wasserdampf praktisch dicht: man
sieht hier die Aussentemperatur.

Die berechneten diabatischen Kiihlungsraten fiir die subarktische Winteratmo-
sphére sind in Abb. 5.12 gezeigt. Dabei wurde der EinfluB der drei wesentlichen
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Abb. 5.11. Der abwirtsgerichtete Strahlungsfluff am Boden, berechnet fiir
eine subarktische Winteratmosphédre (in Wm™?/cm™'). Die diinne Kurve
stellt die Planckfunktion fiir die Bodentemperatur dar.

Absorber CO,, Ozon und Wasserdampf getrennt betrachtet. Die diinne strich-punkt-
ierte Kurve zeigt die diabatische Kiihlungsrate aufgrund der CO, Absorption. Aufler
in der Troposphére, in der der Einfluf des Wasserdampfes (gestrichelte Linie) do-
miniert, hat COs den grofiten Anteil an der diabatischen Kiihlung. Der Einflufl von
Ozon (durchgezogene Linie) ist vergleichsweise gering. Die fette Kurve zeigt die
resultierende totale diabatische Kiithlungsrate.

Auf der rechten Seite von Abb. 5.12 sind die berechneten diabatischen Heizra-
ten aufgrund der Absorption durch Ozon (durchgezogene Linie) und Wasserdampf
(gestrichelte Linie) dargestellt. Es ist deutlich erkennbar, dafl in der Stratosphére
praktisch nur Ozon, in der Troposphéire dagegen praktisch nur Wasserdampf zum
diabatischen Heizen beitragen. Sowohl die Heiz-, wie auch die Kiihlungsraten steigen
vom Betrag her mit zunehmender Hohe an. Die resultierende netto Heizrate ist in
Abb. 5.13 dargestellt.

Um fir den Winter 1996/97 vortexgemittelte diabatische Heizraten berechnen zu
kénnen, miissen moglichst aktulle Profile der Temperatur sowie der drei wesentli-
chen Absorber Kohlendioxid, Ozon und Wasserdampf beriicksichtigt werden. Im fol-
genden seien die bei den Berechnungen der Heizraten angenommenen Temperatur-
und Spurenstoffprofile im Einzelnen diskutiert.

Temperaturprofile. Den Berechnungen der Heizraten liegen tagliche Temperatur-
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Abb. 5.12. Langwellige Kiihlungsraten (links) und kurzwellige Heizraten
(rechts), aufgeschliisselt nach den einzelnen Spurenstoffen CO; (strich-punk-
tiert), Wasserdampf (gestrichelt) und Ozon (durchgezogene Linie). Die fette
Linie im linken Teil der Abbildung gibt die Summe der individuellen Bei-
trige zur langwelligen Kiihlungsrate wieder. Die Rechnungen wurden fiir
eine subarktische Winteratmosphére gemacht.

profile aus ECMWF-Analysen zugrunde. Sie wurden dabei iiber den Polarwirbel
gemittelt. Genau gesagt erfolgte die Mittelung {iber die Bereiche, bei denen die po-
tentielle Vorticity auf der 475 K Isentrope im Inneren des Polarwirbels — nérdlich
einer dquivalenten Breite von 70° — lag. Oberhalb des héchsten ECMWE Niveaus
bei 10 hPa wurde noch ein Temperaturwert bei 1 hPa aus der CIRA Standardat-
mosphére verwendet. Dies dient im wesentlichen dazu, das Strahlungstransfermodel
noch etwas nach oben zu erweitern, um den Einflufl des Randes des Modells zu
minimieren. Die berechneten Heizraten kénnen oberhalb 10 hPa aber sicher nicht
mehr als korrekt angesehen werden.

Fiir eine moéglichst exakte Berechnung der vortexgemittelten Heizrate miissten
eigentlich zuerst die Heizraten auf einem horizontalen Gitter berechnet werden, und
anschliefend iiber den Polarwirbel gemittelt werden. Dies wiirde allerdings fiir das
von mir verwendete Schmalbandmodell einen zu hohen Aufwand an Rechenzeit erfor-
dern. So waren beispielsweise bei der Berechnung der Heizraten auf einem 2.5° x 2.5°-
Gitter mehr als 1000 Strahlungstransferrechnungen nétig, um alleine den Polarwir-
bel abzudecken (der angenommenermafien zwischen 70° und 90° dquivalenter Breite
liegt). Hierfiir wéren dann Breitbandparameterisierungen eher geeignet , wie bei-
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Abb. 5.13. Die Netto-Heizrate fiir die subarktische Winteratmosphére.

spielsweise das im ECMWF verwendete Morcrette-Schema [Morcrette, 1991], das
auch Knudsen et al. {1998] verwendet haben. Daher wurden hier stattdessen die
Temperaturprofile erst iiber den Polarwirbel gemittelt, und damit dann die Strah-
lungstransferrechnungen durchgefiihrt. Der Fehler durch die Verwendung der ge-
mittelten Temperaturprofile zur Berechnung der Heizraten, Q(T), anstatt iiber die
Heizraten zu mitteln Q(7") wurde durch Sensitivitdtsuntersuchungen auf weniger als

0.05 K/Tag abgeschatzt.

Ozon. Ozon ist in der Stratosphére der wichtigste Absorber der solaren Strah-
lung. (Man kénnte sogar sagen, die Stratosphére gibt es nur, weil Ozon in diesem
Hohenbereich wesentlich die solare Strahlung absorbiert.) Dementsprechend wichtig
ist es, zur Berechnung der diabatischen Heizraten moglichst exakte Ozonprofile zur
Verfligung zu haben. Die Berechnung mit klimatologischen Ozonprofilen wiirde ins-
besondere in Jahren mit signifikantem Ozonabbau, wie dem hier betrachteten Win-
ter 1996/97 zu deutlich anderen Ergebnissen in den berechneten Heizraten fithren.
Dariiberhinaus spielt Ozon ja auch an der Strahlungskiihlung im Infraroten eine
Rolle, wenn auch der Einflu§ des Ozons hier eher gering ist, siche Abb. 5.12. Ich
habe nun die vom RAM in Ny-Alesund gemessenen Ozonprofile zur Berechnung
der Heizraten verwendet. Dabei wurde angenommen, da8 die in Ny-Alesund ge-
messenen Ozonprofile reprisentativ fiir das gesamte Innere des Polarwirbels sind.
Aus den gemessenen Profilen wurden Tagesmittel gebildet, die dann in die Rech-
nungen eingingen. In der Troposphére, von 1000 bis einschliefllich 300 hPa wurde
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ein Ozonmischungsverhiltnis von 50 ppb angenommen. Dies ist nétig, da in diesem
Héhenbereich das RAM keine verlasslichen Profile mehr liefert. Das troposphéarische
Ozon hat allerdings nur einen sehr geringen Einfluf auf die diabatischen Heizraten
in der Stratosphére.

Wasserdampf. Wasserdampf ist der wichtigste Absorber der solaren Strahlung in
der Troposphére und hat wesentlichen Anteil an der Infrarotstrahlungskiihlung. Lei-
der gibt es keine regelmifligen Messungen von Wasserdampfprofilen in der Strato-
sphére. Ich war daher gezwungen, ein Profil fiir den stratosphérischen Wasserdampf
anzunehmen. Das von mir angenommene stratosphérische Profil hat ein H,O Mi-
schungsverhiltnis von 5ppm in 200 hPa, ein Minimum auf der 400 K-Isentrope mit
3.5 ppm und steigt dann linear an auf 6 ppm bei 675 K. Es entspricht einem typischen
Spéatwinterprofil innerhalb des Polarwirbels, sieche zum Beispiel Ovarlez und Ovar-
lez [1994]. Es wurde also im wesentlichen ein und dasselbe Profil fiir den gesamten
berechneten Zeitraum verwendet. Die einzelnen Wasserdampfprofile unterscheiden
sich nur durch die Hohe der Isentrope, die aus den Temperaturprofilen bestimmt
wurde.

In der Troposphére ist Wasserdampf bekanntlich sehr stark variabel. Ande-
rerseits ist die fiir Strahlungstransferrechnungen entscheidende Grofie das Wasser-
dampfmischungsverhéltnis, das proportional zur absoluten Feuchte ist. Das Was-
serdampfmischungsverhéltnis ist somit sehr stark von der Temperatur abhéngig.
Da der Sattigungsdampfdruck des Wassers sich mit der Temperatur exponentiell
andert, iiberstreicht die absolute Feuchte typischerweise mehrere Gréflenordungen,
wohingegen die relative Feuchte als nahezu konstant angesehen werden kann. Die
Idee ist nun, aus der Temperatur zuerst den Sittigungsdampfdruck und dann unter
Annahme einer konstanten relativen Feuchte das Wasserdampfmischungsverhaltnis
zu berechnen. Die angenommenen relativen Luftfeuchten liegen dabei zwischen 60%
am Boden und 20% bei 200 hPa. Diese angenommenen mittleren Werte wurden aus
gemessenen Wasserdampfprofilen aus Sondenaufstiegen in Ny-Alesund abgeleitet.
Die tropospharischen Wasserdampfmischungsverhaltnisse wurden natiirlich vor der
horizontalen Mittelung iiber den Polarwirbels aus ECMWF-Temperaturanalysen be-
rechnet. Dies ist wichtig, da der Sattigungsdampfdruck des Wassers ja hochgradig
nicht-linear von der Temperatur abhéngt.

Kohlendioxid. Kohlendioxid hat zwar den grofiten Anteil an der Infrarot-Strah-
lungskiihlung, ist aber insofern relativ unkritisch, da im Gegensatz zu Ozon und
Wasserdampf CO, praktisch ein konstantes Profil aufweist. Fiir die Rechnungen
wurde ein CO,-Mischungsverhaltnis von 360 ppm verwendet, was ungefahr der glo-
balen, derzeitigen COy-Konzentration entspricht.

Alle Rechnungen wurden nur fiir klaren Himmel, das heifit also ohne den Einfluf}
von Wolken durchgefiihrt. Rosenfield et al. [1994] fanden durch Sensitivitdtsstudien,
.daB die Vernachléssigung von Wolken zu einem Fehler in den diabatischen Heizraten
in der unteren Stratosphére von 10 bis 20% fiihren kann. Die Entscheidung, Wol-
ken bei der Berechnung der Heizraten im Polarwirbel zu vernachléssigen wurde im
nachhinein durch Knudsen et al. [1998] gerechtfertigt. Knudsen et al. [1998] hatten
ebenfalls vortexgemittelte Kithlungsraten fiir den Winter 1996/97 berechnet, unter
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Berticksichtigung von Wolken aus ECMWF-Vorhersagen. Sie fanden dabei heraus,
daff der Einflul der Wolken auf die berechneten Kiihlungsraten im Mittel nur sehr
gering war.

Fiir die Albedo wurde ein mittlerer Wert von 0.9 angenommen, begriindet da-
durch, daff im Bereich des Polarwirbels zu dieser Zeit der Ozean iiberwiegend eisbe-
deckt ist. Die Rechnungen haben gezeigt, dafl eine Albedo von 0.9 die diabatischen
Heizraten gegeniiber Rechnungen mit dem globalen Mittel der Albedo von 0.3 leicht
erhoht. Da die Albedo sich allerdings nur auf das Heizen durch Absorption der sola-
ren Einstrahlung auswirkt, und nicht auf die Infrarot-Strahlungskithlung, kann der
Effekt auf die Nettoheizrate, also die Summe aus Infrarot-Strahlungsaustausch und
Absorption der solaren Strahlung, sehr grofi sein. Denn wie auch Abb. 5.12 zeigt,
balancieren sich beide Terme ungefihr. Ein prozentual kleiner Fehler in einem der
beiden Terme kann daher relativ groBe Auswirkungen auf die Nettoheizrate haben.

Bei der Berechnung von vortexgemittelten Heizraten mufl natiirlich beriicksich-
tigt werden, dafl die Sonnenstrahlung stark abhéngig von der geographischen Breite
ist. Das Integral der diabatischen Heizraten liber den Polarwirbel wurde von mir
dadurch approximiert, dafl die Heizraten jeweils in 10°-Schritten der geographischen
Breite berechnet wurden. Uber diese Werte wurde dann gewichtet mit der Fléache
des Polarwirbels gemittelt.

Die resultierenden diabatischen Netto-Heizraten, interpoliert auf die 475 K Isen-
trope sind fiir den Zeitraum Anfang Februar bis Ende April 1997 in Abb. 5.14
dargestellt. Die gestrichelte Linie stellt die kurzwellige Heizrate aufgrund der Ab-
sorption der solaren Strahlung dar. Sie steigt im Laufe des Winters und Frithjahres
stetig von etwa 0.1 K/Tag Anfang Februar auf etwa 0.5 K/Tag im April an, entspre-
chend dem stetig hoheren Sonnenstand und der lingeren Sonnenscheindauer. Die
strich-punktierte Linie gibt die langwellige Strahlungskiihlung wieder. Die Strah-
lungskiihlung im langwelligen Bereich ist nahezu konstant bei etwa 0.4 bis 0.56K/Tag.
Sie fallt iiber den betrachteten Zeitraum leicht ab, im wesentlichen bedingt durch
die ansteigenden Temperaturen. Hohere stratosphirische Temperaturen bedeuten,
dafl die Atmosphére weiter von der Strahlungs-Gleichgewichtstemperatur entfernt
ist, und fithren damit zu einer héheren Abstrahlung im Infraroten. Betrachtet man
die Summe aus kurzwelliger Absorption der solaren Strahlung und Abstrahlung im
Infraroten, so wird deutlich, dafl wahrend des gesamten betrachteten Zeitraumes
netto eine Strahlungskithlung im Polarwirbel auf der 475 K Isentrope stattfand.
Die Kiihlungsraten fielen von etwa 0.3 K/Tag Anfang Februar auf nahezu Null im
April ab. Die kurzen Bereiche mit netto Heizen Mitte April (Tag 107) und Ende
April (nach Tag 117) sind darauf zuriickzufithren, daB Ny-Alesund an diesen Tagen
auflerhalb beziehungsweise im Randbereich des Polarwirbels lag und entsprechend
erhShte Ozonwerte gemessen wurden (siehe auch Abb. 5.5). Diese erhohten Ozon-
werte fithren dann zu einem erhdhten kurzwelligen Heizen durch erhShte Absorption
des Sonnenlichtes. Dies zeigt deutlich, dafl die netto diabatische Kithlung im April
1997 nur durch die aulergewShnlich niedrigen Ozonkonzentrationen innerhalb des
Polarwirbels begriindet ist. Hohere Ozonkonzentrationen hétten zu einem diabati-
schen Heizen gefiihrt. Dies zeigt damit auch, wie wichtig es ist, tatsdchliche aktuelle
Ozonmessungen zur Berechnung des diabatischen Absinkens im Polarwirbel zu ver-
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Abb. 5.14. Berechnete vortexgemittelte diabatische Heizrate auf der 475 K
Isentrope fiir den Zeitraum 11. Februar bis 30. April 1997. Dargestellt sind
der kurzwellige Beitrag (gestrichelt), der langwellige Infrarot-Strahlungsaus-
tausch (strich-punktiert) sowie die Netto-Heizrate (durchgezogene Linie).

wenden.

5.4 Einfluf} der diabatischen Kiihlung auf die Dynamik des
Polarwirbels

GewissermaBen als ein Test fiir die im vorherigen Abschnitt berechneten diaba-
tischen Kiihlungsraten, kann untersucht werden, ob diese die beobachteten (diabati-
schen) Anderungen der potentiellen Vorticity beschreiben kénnen. Hiermit wird also
der Einflul der diabatischen Strahlungsprozesse auf die Dynamik des Polarwirbels
untersucht. Insbesondere ist hier interessant, inwieweit das Zusammenbrechen des
Polarwirbels im Friihjahr durch Strahlungsprozesse bestimmt ist.

Die zeitliche Anderung der potentiellen Vorticity P unter diabatischen Prozessen
kann nédherungsweise durch die folgende Gleichung beschrieben werden [Andrews et
al., 1986, Nash et al., 1996]:

oP oP 0] "
O = ~QUpn/pr 2L pPEBIE) .19

mit Q(pe/p)® = db/dt. K = R/c, ~ 2/7 ist das Verhiltnis der Gaskonstanten
fiir trockene Luft zur spezifischen Warme bei konstantem Druck. Der erste Term
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Abb. 5.15. Berechnete potentielle Vorticity-Tendenz innerhalb des Polar-
wirbels aufgrund diabatischer Strahlungsprozesse im Zeitraum von Anfang
Februar bis Ende April 1997. Die gestrichelte Linie gibt den Beitrag der
PV-Anderung aufgrund des diabatischen Absinkens wieder. Strich-punktiert
dargestellt der Beitrag der PV-Anderung aufgrund des vertikalen Gradienten
der Kiihlungsraten. Die Summe aus beiden Termen ist durch die durchgezo-
gene Linie gekennzeichnet (jeweils in PV-Einheiten pro Tag).

in (5.13) stellt das diabatische Absinken der potentiellen Vorticity dar. Der zwei-
te Term dagegen beschreibt die Anderung der potentiellen Vorticity aufgrund von
Anderungen der Schichtungsstabilitét.

Mit den berechneten mittleren Kiihlungsraten innerhalb des Polarwirbels kann
nun leicht die Tendenz der potentiellen Vorticity innerhalb des Polarwirbels be-
rechnet werden. Dazu miissen die mittlere PV innerhalb des Wirbels, die schon
erwihnte mittlere diabatische Kithlungsrate, sowie die mittleren vertikalen Gra-
dienten der PV und der Kiihlungsrate bestimmt werden. Abb. 5.15 zeigt die so
berechnete PV-Tendenz fiir den Polarwirbel von Februar bis Ende April 1997. Die
gestrichelte Kurve stellt den Beitrag aufgrund des ersten Termes in (5.13) dar. Er ist
im betrachteten Zeitraum immer positiv, das heifit er fithrt also zu einer Erhohung
der PV und damit zu einem Verstarken des Polarwirbels. Die strichpunktierte Linie
in Abb. 5.15 gibt den Beitrag aufgrund des zweiten Termes in (5.13). wieder. Dieser
Beitrag alleine fithrt zu einer Verringerung der PV und damit zum Abschwichen des
Polarwirbels. Die Summe aus beiden Termen, also die Netto-PV-Tendenz stellt die
durchgezogene Linie dar. Am Anfang des betrachteten Zeitraumes im Februar 1997
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Abb. 5.16. Die berechnete Evolution der potentiellen Vorticity aufgrund
diabatischer Strahlungsprozesse auf der 475 K Isentrope innerhalb des Po-
larwirbels im Zeitraum von Februar bis Ende April 1997 (fette Linie). Zum
Vergleich ist der tatséchliche Verlauf der potentiellen Vorticity ebenfalls ein-
gezeichnet (diinne Linie). Die Berechnung erfolgte durch Integration der PV-
Tendenz aus Abb. 5.15 ausgehend vom 10.Februar.

iiberwiegt der positive Term, netto fithren die diabatischen Strahlungsprozesse also
zu einem Verstérken des Polarwirbels. Ab Anfang Méarz dominiert dann aber der
negative Term, es kommt somit zu einer Verringerung der PV und folglich einem
Abschwachen des Polarwirbels. Aus der so berechneten PV-Tendenz wurde dann
die aufgrund der diabatischen Prozesse zu erwartende PV berechnet, indem ausge-
hend von der PV am 10. Februar die Tendenz integriert wurde. Dieser berechnete
PV-Verlauf ist in Abb. 5.16 (als fette Linie), zusammen mit der mittleren potentiel-
len Vorticity innerhalb des Polarwirbels (diinne Kurve), dargestellt. Die allgemeine
I“Jbereinstimmung zwischen dem tatsdchichen Verlauf der potentiellen Vorticity in-
nerhalb des Polarwirbels und dem berechneten Verlauf aufgrund der diabatischen
Prozesse nach Gleichung (5.13) ist sehr gut. Der Anstieg der PV bis zum Ende des
Februar wird ebenso richtig wiedergegeben wie der anschlieBende Abfall. Lediglich
in der zweiten Aprilhélfte (etwa ab Tag 100) zeigt der tatsichliche PV-Verlauf eine
deutlich steilere Abnahme, als aus den diabatischen Kiihlungsraten berechnet wur-
de. Allerdings haben auch Nash et al. [1996] fiir den Winter 1992/93 beobachtet, daf
am Ende des Winters der Polarwirbel schneller schrumpfte, als sich alleine aufgrund
von Strahlungsprozessen erklaren 1aft. Thre Vermutung war, dafl an der schnellen
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Abnahme der PV zum Ende des Winters auch dissipierende Schwerewellen beteiligt
waren. Insbesondere wenn man auch dies in Betracht zieht, ist der insgesamt rich-
tig wiedergegebene Verlauf der PV innerhalb des Polarwirbel eine gute Bestétigung
dafiir, da8 die im Rahmen dieser Arbeit berechneten diabatischen Kiihlungsraten
die Wirklichkeit — also das Absinken der Luftmassen innerhalb des Polarwirbels —
richtig beschreiben.

5.5 Berechnung der Ozonabbauraten

5.5.1 Bestimmung des beobachteten Ozonverlusts

Fiir die in Abb. 5.5 gezeigten gemessenen Ozonmischungsverhéltnisse auf der 475 K
Isentrope wurden lineare Trends jeweils tiber einen Zeitraum von 20 Tagen bestimmt.
Ein Zeitraum von 20 Tagen wurde gewahlt, weil die Ozonmessungen Variationen auf
einer Zeitskala von einigen Tagen zeigen. Diese Variationen lassen erkennen, daf das
Ozon innerhalb des Polarwirbels nicht horizontal v6llig homogen verteilt ist, sondern
Struktur aufweist. Diese horizontale Variation des Ozonmischungsverhéltnisses in-
nerhalb des Polarwirbels wurde auch in HALOE-Messungen wahrend des Frithjahres
1997 beobachtet [Pierce et al., 1997]. Bei der Bestimmung von Ozontrends iiber einen
Zeitraum von 20 Tagen wird iiber diese kurzzeitigen Variationen gemittelt. Ande-
rerseits ist ein Zeitraum von 20 Tagen aber noch kurz genug, um die Verdnderung
der Ozonabnahmeraten wahrend des Spatwinters und Friihjahres zu erfassen. Bei
der Berechnung der Trends wurden nur Messungen beriicksichtigt, die innerhalb des
Polarwirbels gemacht wurden.

In Tabelle 5.1 sind die aus dem beobachteten Ozonmischungsverhéltnis berech-
neten Ozontrends der jeweiligen Zeitraume von Anfang Februar bis Ende April 1997
auf der 475 K Isentrope zusammengefafit. Die Berechnung der Fehler der Ozontrends
ist in Anhang B im einzeln beschrieben.

Mit den berechneten diabatischen Kiihlungsraten fiir den Winter 1996/97 kann
nun gemdB Gl (5.1) der chemische Ozonabbau aus der beobachteten Ozonabnah-
me abgeschétzt werden. Abbildung 5.17 zeigt in der oberen Halfte die berechnete
Ozonanderung aufgrund des diabatischen Absinkens innerhalb des Polarwirbels. Sie
wurde aus der berechneten Anderung der potentiellen Temperatur 80/0¢ und dem
beobachteten vertikalen Ozongradienten aus den RAM-Messungen in Ny-Alesund
berechnet. Der Ozongradient beziiglich der potentiellen Temperatur, 803/80 war
weitgehend konstant mit 0.1 ppm/K. Die Ozontendenz aufgrund des diabatischen
Absinkens lag demzufolge bel etwa 15 ppb/Tag im Februar und fiel dann langsam
auf etwa 5 ppb/Tag Ende Méarz 1997 ab. Das Absinken der ozonreicheren Luft mas-
kiert also einen wesentlichen Teil des chemischen Ozonabbaus. Aus der Differenz zwi-
schen beobachteter Ozonabnahme — in Abb. 5.17 durch die Punkte mit Fehlerbalken
dargestellt — und berechneter Ozonzunahmetendenz aufgrund des diabatischen Ab-
sinkens kann dann der chemische Ozonabbau abgeschitz werden, dargestellt durch
die offenen Rauten in Abb. 5.17. Diese Grof8en sind nochmals in Tabelle 5.1 fiir die
einzelnen betrachteten Zeitrdume zusammengefafit. Die chemischen Ozonabbaura-
ten betragen dabei etwa 22 ppb/Tag im Februar und fallen langsam im weiteren
Verlauf des Spatwinters ab. Im April ergibt sich immerhin noch ein chemischer Ozo-
nabbau von 15 ppb/Tag.
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Abb. 5.17. Die berechnete Ozontendenz aufgrund des diabatischen Ab-
sinkens (oberer Teil, durchgezogene Linie), die beobachtete Ozonabnahme
(Punkte mit Fehlerbalken) und daraus abgeschitzte chemische Ozonabbau-
raten (offene Rauten) innerhalb des Polarwirbels fiir die 475 K Isentrope im
Zeitraum Februar bis April 1997.

Aus den abgeschitzten Ozonabbauraten pro Tag kénnen jetzt Ozonabbauraten
pro Sonnenlichtstunde berechnet werden, wenn die mittlere Anzahl der Sonnen-
stunden pro Tag innerhalb des Polarwirbels zugrunde gelegt wird. Alle bekannten
katalytischen Ozonabbauzyklen kénnen nur bei Sonnenlicht ablaufen. Die Dauer
des verfiigharen Sonnenlichts pro Tag bestimmt also den chemischen Ozonabbau.
Abb. 5.18 zeigt die berechnete Anzahl der Sonnenstunden pro Tag innerhalb des
Polarwirbels im Jahre 1997. Es wurde dabei die Dauer zwischen Sonnenauf- und
Untergang bestimmt. Sonnenauf- und Untergang beziehen sich hierbei auf die 475 K
Isentrope. Aufgrund der Erdkriimmung findet hier der Sonnenaufgang bereits bei
einem Sonnenzenitwinkel von etwa 94° statt. Die Tageslangen wurden alle 10° Breite
berechnetet und dann iiber den Polarwirbel gewichtet gemittelt. Die mittlere Anzahl
der Sonnenstunden pro Tag innerhalb des Polarwirbels hingt also sowohl von der
Lage, als auch der Ausdehnung des Polarwirbels ab. Die Ergebnisse aus Abb. 5.18
kénnen somit nur ndherungsweise auf andere Jahre iibertragen werden.

Aus den berechneten mittleren Sonnenstunden pro Tag innerhalb des Polarwir-
bels und den abgeschétzten chemischen Ozonabbauraten pro Tag wurden dann die
Ozonabbauraten pro Sonnenlichtstunde berechnet. Sie sind in Abb. 5.19 und Tabel-
le 5.1 dargestellt. Hier ist ein deutlicher Riickgang der Ozonabbauraten von etwa
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Tabelle 5.1. Chemischer Ozonabbau auf der 475 K Isentrope, berechnet aus der be-
obachteten Ozonabnahme und der berechneten Ozonzunahme, aufgrund des diaba-
tischen Absinkens. Zusétzlich ist der berechnete Ozonabbau pro Sonnenlichtstunde
angegeben.

Zeitraum Beobachtung Dynamik Ozonabbau Ozonabbau
[ppb/Tag] l[ppb/Tag]  [ppb/Tag]  [ppb/Stunde]
11.02.-03.03.97: —~11.7+5.0 10.7 —-22.5 —2.7
03.03.-23.03.97: —156+5.3 5.2 —20.7 —1.5
23.03.-12.04.97: —184+6.2 1.9 —20.3 —-1.1
12.04.-26.04.97: ~141+6.3 0.9 —-15.0 —-0.7
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Abb. 5.18. Die mittlere Sonnenscheindauer in Stunden pro Tag innerhalb
des Polarwirbels 1997.

2.7 ppb/Stunde im Februar auf etwa 1 ppb/Stunde Ende Mérz erkennbar. Zum Ver-
gleich ist in Abb. 5.19 in der oberen Hailfte die Flache mit Temperaturen unterhalb
195 K dargestellt. Sie gibt ndherungsweise die mogliche Ausdehnung polarer Strato-
spharenwolken wieder. Dieser Vergleich macht deutlich, daBl mit dem Riickgang der
moglichen PSC-Ausdehnung auch die chemischen Ozonabbauraten abnehmen. Die
noch hohen Ozonabbauraten pro Tag im Mérz und April sind also wesentlich durch
die langen Sonnenscheindauern zu dieser Zeit begriindet.

Der beobachtete chemische Ozonabbau sind in Ubereinstimmung mit den Mes-
sungen erhéhter Chlormonoxidkonzentrationen des RAM im Winter 1996/97 in Ny-
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Abb. 5.19. Der aus den RAM-Messungen in Ny-Alesund berechnete chemi-

sche Ozonabbau pro Sonnenlichtstunde auf der 475 K Isentrope. Zum Ver-

gleich ist in der oberen Halfte der Abbildung die Flache mit Temperaturen

niedriger als 195 K eingezeichnet, als ein ungefahres Maf fiir die mogliche

Ausdehnung polarer Stratospharenwolken.

i

Alesund. Von Beginn des Sonnenlichts Mitte Februar an bis Mitte April wurde
eine starke Chloraktivierung beobachtet [Raffalski, 1997]. Aus den gemessenen Cl1O-
Werten wurden mit dem Bremen Atmospheric Photochemical Model (BRAPHO,
siehe auch Kapitel 7) Ozonabbauraten berechnet, die in guter Ubereinstimmung
mit den aus den Ozonmessungen abgeleiteten Ozonabbauraten sind [Raffalski et al.,
1998).

5.5.2 Vergleich mit anderen Messungen

Die im Rahmen dieser Arbeit aus den Mikrowellenmessungen in Ny-Alesund be-
stimmten Ozonabbauraten stimmen im Rahmen der Meffehler gut mit Ergebnissen
der MATCH-Kampagne {iberein (Peter von der Gathen, personliche Mitteilung, sie-
he auch von der Gathen et al. [1995] und Rex et al. [1998]). Die MATCH-Kampagne
lieferte allerdings nur Werte bis Anfang April.

- Knudsen et al. [1998] haben einen ganz dhnlichen Ansatz wie den hier vorge-
stellten verwendet, um Ozonabbauraten aus Messungen von Ozonsonden im Winter
1996/97 zu bestimmen. Sie berechneten dabei einen Ozonabbau von 1.2 ppm, ent-
sprechend 35%, zwischen dem 6. Januar und 11. April 1997 auf der 475 K Isentrope.
Auf den 425 und 450 K Isentropen ergab sich danach ein noch etwas grofierer Ozo-
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nabbau. Messungen mit dem Microwave Limb Sounder (MLS) auf dem UARS Sa-
telliten zeigen auf der 465 K Isentrope im Polarwirbel im Mittel eine Abnahme von
etwa 0.8 ppm zwischen Ende Januar und Anfang April 1997 [Manney et al., 1997].
Manney et al. [1997] schitzen daraus den chemischen Ozonabbau im Mérz 1997 auf
etwa 30 ppb/Tag auf der 465 K Isentrope ab. Messungen des HALOE-Instruments
auf dem UARS-Satelliten wurden von Miiller et al. [1997] analysiert. Auch sie be-
richten iiber starke Ozonverluste im Polarwirbel im Spatwinter 1996/97, mit einem
maximalen chemischen Ozonverlust von ungefahr 2/3 des urspriinglich vorhandenen
Ozons im Hohenbereich um 475 K. Damit erreichte der Ozonabbau in diesen Héhen
ahnlich groBe Werte wie im Winter 1995/96, wenn auch der Ozonverlust sich nicht
iiber einen so grofen Hohenbereich erstreckt hat [Miller et al., 1996, 1997].

5.6 Erste Ergebnisse fiir den Winter 1997/98

Die Entwcklung des Polarwirbels im Winter 1997/98 begann dhnlich wie im Winter
1996/97. Im Januar war der Polarwirbel recht stark gestort, intensivierte sich dann
aber im Februar und Méarz. Obwohl zwar die Absolutwerte der PV geringer waren
als im Winter 1996/97, war der Polarwirbel im Februar und Mérz 1998 trotzdem gut
ausgebildet, 16ste sich aber schon Ende Marz auf (siehe Abb. 5.20). Die Temperatu-
ren im Winter 1997/98 waren deutlich hoher als im Winter 1996/97 und entsprachen
ungefahr dem langjihrigen Mittel. Es wurden nur vereinzelt Temperaturen erreicht,
die die Bildung von polaren Stratosphirenwolken erméglichen kénnten. In Abb. 5.21
ist die mégliche Ausdehnung der polaren Stratosphiarenwolken auf der 475 K Isentro-
pe fiir den Zeitraum vom 1. Januar bis zum 30. April 1998 dargestellt, approximiert
durch die Fliche von Temperaturen unterhalb 195 K. Ein Vergleich mit Abb. 5.2
zeigt, daB gegeniiber dem Winter 1996/97 mit einer deutlich geringeren Chlorak-
tivierung und entsprechend mit einem deutlich geringeren Ozonabbau zu rechnen
ist.

Die Ozonmessungen mit dem RAM in Ny-Alesund im Winter 1997/98 sind in
Abb. 5.22 gezeigt. Anfang Februar 1998 entsprachen die gemessenen Ozonmischungs-
verhiltnisse ungefihr denen des Vorjahres. Im Gegensatz zum Winter 1996/97 blie-
ben sie allerdings im Februar und Marz 1998 weitgehend konstant und zeigen kei-
ne deutliche Abnahme. Es ist lediglich in der ersten Marzhalfte eine ganz leichte
Ozonabnahme zu erkennen. Um zu untersuchen, ob es auch im Winter 1997/98 zu
einem Ozonabbau gekommen ist, und um diesen zu quantifizieren, miisste auch fiir
den Winter 1997/98 das diabatische Absinken der Luftmassen bestimmt werden.
Niherungsweise kann ausgehend von den Ergebnissen fiir den Winter 1996/97 eine
Abschitzung gemacht werden: Diese zeigt, dafi der Anstieg des Ozonmischungs-
verhaltnisses im Januar 1998 in etwa dem entspricht, was aufgrund des diabatischen
Absinkens der Luftmassen zu erwarten ist. Dafl dieser Anstieg recht abrupt Ende
Januar aufhshrt, 148t darauf schlieflen, dafl in diesem Zeitraum chemischer Ozonab-
bau einsetzte. Dies wird unterstiitzt durch die Tatsache, dafl in diesem Zeitraum die
Temperaturen niedrig genug zur Bildung von PSCs waren (sieche Abb. 5.21). Den
Februar hindurch zeigen die Messungen ein weitgehend konstantes Ozonmischungs-
verhiltnis auf der 475 K Isentrope. Legt man die Ergebnisse fiir das diabatische
Absinken vom Februar 1997 zugrunde, ist demzufolge fiir Februar 1998 mit einem
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Abb. 5.20. Die Entwicklung der potentiellen Vorticity auf der 475 K Isen-
trope fiir den Winter 1997/98. Der Randbereich des Polarwirbels ist erkenn-
bar an dem starken Gradienten der Potentiellen Vorticity. Die fette Linie
gibt die potentielle Vorticity fiir Ny-Alesund wieder, ausgedriickt durch die
dquivalente Breite.

chemischen Ozonabbau in der GroBenordnung von 10 ppb/Tag zu rechnen (siehe
Abb. 5.17). Ab Ende Februar (etwa zwischen Tag 50 und Tag 60) ist eine Abnahme
des Ozonmischungsverhéltnisses zu beobachten, wiederum in Ubereinstimmung mit
niedrigen Temperaturen, die erneut die Bildung von PSCs erméglichten (Abb. 5.21).
Nach Tag 75 zog der Polarwirbel von Ny-Alesund weg und 18ste sich anschlieBend
auf. Die niedrigen Ozonmischungsverhiltnisse, die im April 1998 gemessen wurden,
sind daher eindeutig Luftmassen mittlerer Breiten zuzuordnen.

Zusammenfassend kann gesagt werden, daf§ aufgrund der héheren Temperaturen
im Winter 1997/98 der Ozonabbau im Polarwirbel deutlich geringer war als im
Winter 1996/97. Trotzdem ergibt die vorldufige Analyse der Ozonmessungen mit
dem RAM in Ny-Alesund einen signifikanten Ozonabbau auch im Winter 1997/98.
Eine detailierte quantitative Analyse, wie im vorliegenden Kapitel fiir den Winter
1996/97 dargestellt, ist derzeit in Arbeit.

5.7 Zusammenfassung und Schluf3folgerungen

In diesem Kapitel wurden aus den mit dem RAM in Ny-Alesund gemessenen Ozon-
mischungsverhiltnissen chemische Ozonabbauraten bestimmt. Dabei konzentrierte
sich die Untersuchung auf den Winter 1996/97, wobel bereits erste Ergebnisse auch
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Abb. 5.21. Die Flache von Temperaturen auf der 475 K Isentrope, die un-
terhalb 195 K lag, vom 1. Januar bis zum 30. April 1998. Dies entspricht né-
herungsweise der moglichen Ausdehung polarer Stratosphérenwolken. Man
vergleiche dies auch mit Abb. 5.2.

fiir den Winter 1997/98 vorgestellt wurden.

Die Untersuchung fiir den Winter 1996/97 hat gezeigt, daf ein wesentlicher Teil
des chemischen Ozonabbaus durch das diabatische Absinken ozonreicherer Luft-
massen iiberdeckt wird. Eine Beriicksichtigung des diabatischen Absinkens ist zur
Bestimmung von chemischen Ozonabbauraten daher unbedingt notwendig. Insbe-
sondere spater im Winter, wenn die Absorption solarer Strahlung durch Ozon an
Bedeutung gewinnt, hingen die berechneten diabatischen Heizraten kritisch vom
zugrundeliegenden Ozonmischungsverhéltnis ab. Die Untersuchung im Rahmen die-
ser Arbeit hat daher auch gezeigt, daf zur Berechnung des diabatischen Absinkens
nicht auf eine Ozonklimatologie zuriickgegriffen werden kann. Vielmehr mufl das
diabatische Absinken jeweils in Abhangigkeit von den beobachteten Ozonmischungs-
verhdltnissen berechnet werden.

Ein Vergleich zwischen den Wintern 1996/97 und 1997/98 hat gezeigt, daf§ der
Ozonabbau im arktischen Polarwirbel eine grofle Variabilitit von Jahr zu Jahr
aufweist. Die auflergewdhnlich niedrigen Temperaturen im Winter und Friihjahr
1996/97 ermdglichten die Bildung polarer Stratosphirenwolken iiber einen grofien
Bereich des Polarwirbels und iiber einen langen Zeitraum bis Ende Mérz. Die Folge
davon war eine weitgehende, lang anhaltende Chloraktivierung, die zum beobachte-
ten Ozonabbau fiihrte. Insbesondere durch die tiefen Temperaturen im Marz 1997
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Abb. 5.22. Das mit dem RAM im Winter 1997/98 in Ny-Alesund gemessene
Ozonmischungsverhaltnis auf der 475 K Isentrope.

konnte der Ozonabbau lange anhalten und war aufgrund der bereits reichlich vor-
handenen Sonnenstrahlung zu der Zeit sehr effektiv.

Im Winter 1997/98 hingegen wurde zwar ebenfalls chemischer Ozonabbau be-
obachtet, jedoch in deutlich geringerem Mafe, als im Winter 1996/97. Der Grund
hierfiir ist zum einen, daf die Temperaturen im Winter 1997/98 deutlich héher lan-
gen, so dafl nur vereinzelt, raumlich und zeitlich begrenzt, die Bildung von PSCs
moglich war. Zum anderen brach der Polarwirbel bereits Ende Mérz 1998 zusam-
men, so dafl sich der Ozonabbau nicht so weit in das Frithjahr hinein erstrecken
konnte, wie im Vorjahr.

In naher Zukunft, wenn eine sorgféltige Reanalyse der RAM-Messungen ver-
gangener Jahre vorliegt, kann die in diesem Kapitel vorgestellte Untersuchung des
chemischen Ozonabbaus dann auch fiir die fritheren Winter durchgefithrt werden,
um so einen direkten quantitativen Vergleich des chemischen Ozonabbaus fiir die
verschiedenen Winter zu gewinnen.
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Anhang 5.A Berechnung der Flache des Polarwirbels

Die Flache einer Kugelkalotte zwischen der geographischen Breite ¢ und dem Pol
ist
Ay = 2mr? (1 — cos(90° — ¢)) .

Dabei bezeichnet r den Erdradius. Demzufolge ist die Flache eines Bandes zwischen

¢, und ¢,
Apg = Ay — Ao

Fir ein ‘Tortenstiick’, dafl durch die geographischen Breiten ¢; und ¢, sowie die
Léngengrade A; und A, begrenzt ist, gilt daher

AN
= 3g0e 69

Einer gegebenen Fliache A entspricht damit dann eine dquivalente Breite ¢ mit

¢ = 90° — cos™? <1— A >

A

2mr?

Anhang 5.B Bestimmung des Fehlers der berechneten
Ozontrends

Die Berechnung eines linearen Trends der Ozonmessungen kann formal geschrieben
werden als Anpassen einer Gerade mit Koeffizienten c¢; und ¢y, so daB die Differenz
zu den MeBdaten d; minimal wird:

d; — (¢1 - t; + ¢g) minimal. (5.14)

Die t, sind dabei die Zeitpunkte der Messungen. Gleichung (5.14) kann auch in
Matrixschreibweise als

d- Ac (5.15)
geschrieben werden. Die Matrix A hat dann die Gestallt
t 1
A=t
v 1

Die Lésung von (5.15) im Sinne der kleinsten Quadrate (least squares Losung) ist
dann gegeben durch

c = Gd,
mit
G = (ATA) AT,
Eine ausfiihrliche Begriindung und Herleitung ist beispielsweise in Sinnhuber [1995]

zu finden. Die allgemeine Formel zur Berechnung der Fehler von ¢, genauer gesagt
der Kovarianzmatrix von c, ist dann gegeben durch

cov(c) = Gcov(d)G”. (5.16)
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Im einfachsten Fall ist cov(d) eine Diagonalmatrix, das heifit die Fehler der einzelnen
Messungen d; sind nicht miteinander korreliert, und wenn man weiterhin annimmt,
alle Mefifehler seien gleich, entsprechend einem o4, dann reduziert sich (5.16) auf

cov(c) = 02GGT.

Die in Abb. 5.5 zu erkennende Streuung der gemessenen Ozonwerte ist teil-
weise auf den MeBfehler der Millimeterwellen-Messungen zuriickzufithren und zum
anderen Teil durch reale kurzzeitige Variationen des Ozons begriindet. Wéhrend
die Annahme, dafl die MeBfehler der Ozonmessungen nicht untereinander korreliert
sind sicher gut erfiillt ist, gilt dies fiir die realen Ozonvariationen natiirlich nicht.
Hier ist vielmehr damit zu rechnen, daf zeitlich benachbarte Messungen miteinan-
der korreliert sind, wobei eine Korrelation auf einer Zeitskala von der Gréfienordung
eines Tages zu erwarten ist. Unter der Annahme, dafl sich die Statistik der kurz-
zeitigen Ozonvariationen im Laufe der Zeit nicht andert, kann die Korrelation der
einzelnen Ozonmessungen durch die Autokorrelation der Ozonzeitserie bestimmt
werden. Die Autokorrelation kann iiber die Fouriertransformation aus der Ozon-
zeitserie bestimmt werden [Press et al., 1993]. Eine Berechnung hat gezeigt, da die
Autokorrelation der Ozonzeitserie, akf(O3) im Mittel recht gut durch eine abklinge-
nede Exponentialfunktion mit einer Korrelationslange 7 von 0.5 Tagen beschrieben
werden kanm:

akf(O3) = 0}, exp(—t/7).

Die sich ergebenden Fehler fiir die berechneten Ozontrends sind bei Beriick-
sichtigung der Autokorrelation der einzelnen Ozonmessungen deutlich gréfer, als
wenn angenommen wird, die Messungen seien unkorreliert. Anderseits stellte sich
heraus, daf8 die Fehler relativ insensitiv gegeniiber der genauen Form der Autokor-
relationsfunktion sowie deren Korrelationslange 7 sind, solange 7 in der richtigen
Grofenordnung liegt.






Dynamisch bedingte
Ozonvariabilitat

Die beobachteten kurzzeitigen Ozonvariabilitdten in der unteren Stratosphéire sind
vor allem durch die Dynamik, genauer gesagt, durch die Advektion von Luftmassen
unterschiedlichen Ursprungs, beeinflusst. Der Vergleich mit dem SLIMCAT Modell
in Kapitel 4 hat gezeigt, dal unter Zuhilfenahme von Windfeldern aus aktuellen me-
teorologischen Analysen die beobachteten Ozonvariabilitdten sehr gut nachvollzogen
werden kénnen.

Um die Advektion von unterschiedlichen Luftmassen untersuchen zu kénnen,
wurde im Rahmen dieser Arbeit ein Trajektorienmodell entwickelt, das die Bewe-
gung einzelner Luftpakete ausgehend von Windfeldern aus meteorologischen Analy-
sen beschreibt. Dieses Modell wird im Abschnitt 6.1 vorgestellt.

Werden statt einzelner Luftpakete gleich eine ganze Schar von Luftpaketen ver-
folgt, kénnen dariiber Erkenntnisse iiber die grofirdumige Dynamik, insbesondere
des Polarwirbels gewonnen werden. Solche ¢ Domain Filling’ Trajektorienrechnungen
sind in den Abschnitten 6.2 bis 6.4 dargestellt. Durch diese Rechnungen 148t sich
auch untersuchen, inwieweit die Luftmassen innerhalb des Polarwirbels gegeniiber
den Luftmassen mittlerer Breiten isoliert sind. Zum anderen lassen sich durch die
‘Domain Filling’ Trajektorien auch hochaufgeloste Karten des Polarwirbels erzeu-
gen, die anders nicht zu erlangen wéren. Diese Rechnungen sind in Abschnitt 6.4
vorgestellt. Die feinen Strukturen in den so erzeugten Wirbelkarten lassen sich dann
beispielsweise mit Ozonmessungen vergleichen (Abschnitt 6.3.1).

In der letzten Halfte des vorliegenden Kapitels wird ein hochaufgeldstes Ozon-
transportmodell vorgestellt, das im Rahmen dieser Arbeit entwickelt wurde. Mit
diesem Modell wurde die Ozonentwicklung am Beispiel eines Zeitraums im Marz
1995 verfolgt und mit den Messungen des RAM in Ny-Alesund verglichen.

6.1 Das Trajektorien-Modell

Bei der Berechnung von Luftmassen-Trajektorien geht es darum, die. Bewegung ein-
zelner Luftpakete zu simulieren. Es soll also berechnet werden, welchen Weg ein
Luftpaket in der Vergangenheit zuriickgelegt hat oder in der Zukunft zuriicklegen
wird. Man spricht dementsprechend von Riickwarts- oder Vorwértstrajektorien, je
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nachdem, ob die Bewegung der Luftmasse von einem Startpunkt aus zurtickverfolgt,
oder vorausberechnet werden soll. Zur Berechnung der Trajektorien werden Wind-
felder aus (globalen) Analysen verwendet, die dann auf die Orte der Luftpakete
interpoliert werden. Alle im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten Trajektorienrech-
nungen wurden ausschlieflich adiabatisch durchgefiihrt, die potentielle Temperatur
ist also explizit erhalten. Die Bewegung der Luftmassen erfolgt dann ausschlieSlich
2-dimensional auf Isentropen. Diese Naherung — die Vernachlassigung diabatischer
Effekte — ist fiir Rechnungen im Bereich bis etwa 10 Tagen gerechtfertigt. Bei typi-
schen diabatischen Kiihlungsraten von etwa 0.5 K/Tag in der unteren Stratosphére
innerhalb des Polarwirbels (siche Abschnitt 5.3) bedeutet dies einen vertikalen Ver-
satz der Luftmassen von etwa 20 Meter pro Tag.

Zur Berechnung der Trajektorien mufl eine ganze Reihe von Interpolationen
durchgefiihrt werden: Zuerst wird das Windfeld, das gewohnlich auf Isobaren vor-
liegt, auf die gewlinschte Isentrope interpoliert. AnschlieBend mufl das Windfeld
zeitlich und rdumlich von dem zugruundeligenden Lange/Breite-Gitter auf den Ort
des Luftpaketes interpoliert werden. Ist das Windfeld am Ort des Luftpaketes be-
kannt, so kann die weitere Bewegung des Luftpaketes durch die folgenden beiden
gekoppelten Differentialgleichungen beschrieben werden:

% _ L)

jﬁ ‘o (6.1)
@ £ é).

dt acosqﬁu(’ ’

Dabei bezeichnet ¢ die geographische Breite und ) die geographische Lange des Luft-
paketes. v und v sind der Wind in West/Ost- bezichungsweise Siid/Nord-Richtung
und a ist der Erdradius. Die Gleichungen (6.1) sagen also nichts anderes, als da§ der
Wind in eine Richtung, angegeben in Meter pro Sekunde, einer Anderung in Grad
pro Sekunde entspricht.

Die einfachste und naheliegenste Losung von (6.1} wére

Bt + AL) = 6(t) + év(t, M d)AL

u(t, A, $)At.

(6.2)

At + At) = A(t) + pp—

Ausgehend vom Punkt (A(¢), ¢(t)) zum Zeitpunkt ¢ wird der nichste Punkt (A\(t +
At), p(t+At)) berechnet, indem mit einem Zeitschritt At in Richtung des Windfeldes
u(t, A(t), ¢(t)) gegangen wird. Das Windfeld am Ort (A(¢), #(t)) und zum Zeitpunkt
t wird dabei durch Interpolation des auf einem Gitter vorliegenden Windfeldes ge-
wonnen.

Das Verfahren in (6.2) stellt das sogenannte Eulerverfahren dar. Leider ist das
Eulerverfahren aber nicht stabil. Stattdessen wird das Runge-Kutta-Verfahren vier-
ter Ordnung verwendet, das eine Art Standardverfahren zur Lésung gewdhnlicher
Differentialgleichungen ist [Press et al., 1992]. Dabei werden erst zwei “Testschritte’
mit dem halben Zeitschritt ausgefiihrt, bevor dann der endgiiltige Schritt berechnet
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wird. Die folgende Darstellung entspricht weitgehend der von Morris [1994].

Bt + At) = ¢(t) + ﬁ(dgbl + 2ddy + 2des + dba)

At
A(t+ A8) = A(t) + (A + 2, + 2d)s + dAy)

mit
d1 = a™ v (¢, A(t), (1))
d¢2 =q 1)( + 2L A1) + d\ &L 6(t) + dp &)
o (t+ &t e )+ dAEE 6(t) + dgyt)
d¢4 =a lv (t+ At A(D) + dAsAL, ¢(t) + dps Al) .
und

u(l, A(t), (1))

dA = acos(¢(t) + dp15E)
D = Ll T + AN ¢(0) + i 5
2 = acos(p(t) + dpr3t)
u (t+ é‘z‘t> A(t) + d)\zéz—t, (t) + d%%)
P = At
acos(@(t) + des 4E)
Dh, = HEALAQ) +dAAL G(8) + dpsAl)
4 B .

acos(g(t) + d¢4%)

Es muf fiir jeden Schritt das Windfeld also auf drei Zeitpunkte interpoliert werden,
ndmlich den letzten Zeitpunkt ¢, den nachsten Zeitpunkt ¢ 4+ At sowie zur Zwischen-
zeit ¢ + —%1

Der Unterschied zwischen Vorwérts- und Riickwértstrajektorien besteht nun le-
diglich darin, ob der Zeitschritt At positiv oder negativ ist, also ob vorwarts oder
riickwérts in der Zeit gerechnet werden soll.

Um Fehler fiir Trajektorien in der Nahe des Nordpols zu vermeiden, werden die
Trajektorienrechnungen nérdlich von 30° N nicht im sphérischen, durch Lange und
Breite gegebenen Koordinatensystem berechnet, sondern in Polarprojektion. Die
Koordinaten in Lénge und Breite, (A, ¢), werden transformiert in neue Koordinaten

(z,y) mit
x = CcOS A cos
. ¢ (6.3)
y = sin A cos ¢.
Ebenfalls méglich wire auch die Verwendung von transformierten spharischen Koor-
dinaten, bei denen der Pol verlegt wird [Williamson und Rasch, 1989]. Mit der Trans-
formation (6.3) miissen auch die Windfelder transformiert werden. Die Winde liegen
ja urspriinglich vor in Meter pro Sekunde in West/Ost und Nord/Siid-Richtung. Aus
dem zonalen Wind » und dem meridionalen Wind v ergibt sich (siehe (6.1))

d¢
dt

v
a

und
d _u

dt  acos¢’
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Daraus folgt dann fiir die Windfelder im transformierten (z, y)-System:

d

aT _ —sinqﬁcos)\@ — cosqusin/\é—):

dt dt dt (6 4)
@——sing{)sin)\@-{—cosqicos/\i— A
dt dt dt’

Fiir alle hier durchgefiihrten Berechnungen wurde ein Zeitschritt von 0.02 Tagen
verwendet, entsprechend 50 Zeitschritten pro Tag. Sowohl die zeitliche, als auch die
raumliche Interpolation der Windfelder erfolgt dabei durch lineare Interpolation.
Das im Rahmen dieser Arbeit entwickelte Trajektorienmodell ist somit vergleichbar
dem von Morris [1994], Fisher und O’Neill [1993], Manney et al. [1994, 1995].

Morris [1994] hat gezeigt, daB Fehler in Trajektorienrechnungen dominiert wer-
den durch Fehler oder Unsicherheiten in den verwendeten Windfeldern. Numerische
Fehler bei der Integration der Trajektorien kénnen demgegeniiber vernachléssigt
werden. Es hat sich gezeigt, daf eine Erhohung der zeitlichen Auflésung der Wind-
felder — also beispielsweise viermal tiglich statt einmal téglich — eine weitaus gréfiere
Verbesserung darstellt, als eine Verbesserung der rdumlichen Aufloésung der Wind-
felder. Dies ist auch verstdandlich, wenn man sich tiberlegt, dafl bei typischen strato-
sphirischen Windgeschwindigkeiten die Luftpakete schon nach wenigen Zeitschritten
von einem Gitterpunkt des Windfeldes zum néchsten gewandert sind, aber erst nach
50 Zeitschritten (bei Windfeldern die einmal téglich vorliegen) ein neues analysiertes
Windfeld vorliegt.

6.1.1 Die verwendeten meteorologischen Felder

ECMWETF. Die Analysen des European Centre for Medium Range Weather Forecast
(ECMWF) entstammen dem operationellen Wettervorhersagemodell. Die Analysen
liegen vom Boden bis in eine Hohe von 10 hPa vor, etwa 30 km Hdohe. Die ent-
sprechenden Niveaus in der Stratosphére sind 100, 70, 50, 30 und 10 hPa. Das
ECMWTF-Modell ist ein Spektralmodell, das heift, die Felder liegen entwickelt nach
Kugelflichenfunktionen — spherical harmonics — vor, siche Anhang A. Die derzeit
aktuellen Versionen sind das T106 sowie das T213 Modell, entsprechend 106 bezie-
hungsweise 213 Wellen in zonaler Richtung. Die dazugehorigen Gausschen Gitter
haben eine Auflésung von etwa 1.125° mal 1.125° fiir das T106 Modell und etwa
0.5° mal 0.5° fiir das T213 Modell. Die Analysen liegen viermal téglich um 6, 12, 18
und 24 Uhr (UTC) vor.

Viele der im Rahmen dieser Arbeit durchgefithrten Trajektorienrechnungen wur-
den mit Windfeldern aus ECMWF-Analysen berechnet, die einmal téglich mittags
auf einem auf 2.5° x 2.5° reduzierten Gitter vorliegen. Diese Daten haben den Vorteil,
daB sie leicht iiber das Norwegische Institut fiir Luftforschung (NILU) zu erhalten
sind.

UKMO. Im Rahmen des UARS-Projektes werden vom britischen United King-
dom Meteorological Office (UKMO) operationelle meteorologische Analysen bereit-
gestellt. Sie entstammen einem troposphérisch-stratosphérischen Datenassimilati-
onsschema [Swinbank und O’Neill, 1994]. Die Analysen beruhen auf Radiosonden
und Satellitenmessungen, jedoch (zumindest fiir die operationelle Analyse) nicht auf



6.1 DAS TRAJEKTORIEN-MODELL 93

Messungen vom UARS-Satelliten selber. Der analysierte Bereich reicht vom Boden
bis in eine Hohe von 0.316 hPa, mit einer vertikalen Auflésung von ungefihr 1.6 km.
Das zugrundliegende Zirkulationsmodell hat eine horizontale Aufldsung von meri-
dional 2.5° und zonal 3.75°, wobei das verwendete Gitter vom sogenannten Arakawa
Typ B ist. Dies bedeutet, dal das Windfeld und das Temperatur- und Geopotenti-
alfeld gegeneinander verschachtelt angeordnet sind. Die Analysen des UKMO liegen
einmal téglich fiir 12 Uhr (UTC) vor. Da das Assimilationsschema auf den primiti-
ven Gleichungen beruht, und nicht auf geostrophischen Approximationen, sind die
Windfelder in den Tropen verlasslicher. So wird auch die tropische Quasi Biennial
Oscillation (QBO) des Windes wiedergegeben [Swinbank et al., 1994]. Allerdings
sind Probleme der UKMO-Analysen bei Advektion iiber den Pol bekannt [Manney
et al., 1996].

NMC. Die stratosphérischen Analysen des U.S. amerikanischen National Meteoro-
logical Center (NMC) - zwischenzeitlich umbenannt in National Center for Environ-
mental Prediction (NCEP) - stellen keine echte Datenassimilierung dar. Vielmehr
werden téglich Temperatur und Geopotentialhéhen mit einer objektiven Analyse
bestimmt. Sie enthalten somit auch keine analysierten Windfelder. Der Bereich der
stratosphérischen Analyse reicht von 70 hPa bis 0.4 hPa, entsprechend etwa 50 km
Hohe. In der Nordhemisphére flieflen Messungen von Radiosonden in die Analysen
ein bis zu einer Hohe von 10 hPa. Dariiber basieren die Analysen ausschlielich auf
Messungen des stellitengestiitzten TIROS Operational Vertical Sounders (TOVS).
Auf der Siidhemisphéire basieren die Analysen im gesamten Hohenbereich aussch-
lieBlich auf Satellitendaten. Die Analyse erfolgt horizontal auf einem 65 mal 65
Punkte polar-stereographischem Gitter [Manney et al., 1996]. Windfelder kénnen
aus den analysierten Geopotentialhhen beispielsweise durch die Balancegleichun-
gen bestimmt werden [Randel, 1987], siche Abschnitt 2.1.2. Manney et al. [1996]
haben die Analysen des NMC mit denen des UKMO verglichen. Grundsatzlich er-
gibt sich danach eine gute ["Jbereinstimmung zwischen den Windfeldern aus NMC-
und UKMO-Analysen. In Einzelféllen kann es jedoch zu signifikanten Unterschieden
kommen. Aufgrund des anderen Analyseschemas haben Windfelder, die aus NMC-
Analysen berechnet werden nicht die Probleme mit Advektion iiber den Pol wie
Winde aus UKMO-Analysen. Da die Windfelder aus den NMC-Analysen iiber die
Balancegleichung berechnet werden, sind sie in den Tropen sehr unsicher.

Zusammenfassend kann gesagt werden, dafi aufgrund der héchsten horizontalen und
zeitlichen Auflésung die Windfelder aus den ECMWEF-Analysen zu bevorzugen sind.
Der grofite Nachteil der ECMWEF-Analysen ist, dafl sie nur bis 10 hPa vorliegen, sie
fiir Untersuchungen der mittleren und oberen Stratosphire also nicht geeignet sind.
In der mittleren Stratosphére haben die Windfelder aus UKMO-Analysen eindeutig
Vorteile gegeniiber denen aus NMC-Analysen, da sie nicht iiber die Balancegleichung
gewonnen werden miissen.

Ein Beispiel fiir eine Trajektorie ist in Abb. 6.1 gezeigt. Die Trajektorie wurde am
12.03. 1997 in Ny-Alesund auf der 475 K Isentrope gestartet und dann 10 Tage
zurtickverfolgt. Ny-Alesund lag an dem Tag innerhalb des Polarwirbels. Zum Ver-
gleich sind Trajektorienrechnungen des Dénischen Meteorologischen Instituts (DMI)
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This Work
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Abb. 6.1. Vergleich der Trajektorienrechnung mit Trajektorien des Dé-
nischen Meteorologischen Instituts (DMI) und des Goddard Space Fight
Center (GSFC). Die Trajektorien wurden am 12.03. 1997 in Ny-Alesund auf
der 475 K Isentrope gestartet und dann 10 Tage zuriickverfolgt.

[Knudsen und Carver, 1994], die ebenfalls Windfelder aus ECMWF-Analysen ver-
wenden sowie des NASA Goddard Space Filght Center (GSFC), die Windfelder
‘aus NMC-Analysen verwenden [Schoeberl, 1993] dargestellt. Die wesentlichen Dif-
ferenzen zwischen den Trajektorien sind durch die Verwendung unterschiedlicher
meteorologischer Analysen bestimmt. In Abb. 6.2 ist die Differenz zwischen der
in Abb. 6.1 gezeigten im Rahmen dieser Arbeit berechneten Trajektorie und der
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Abb. 6.2. Die Differenz zwischen der in Abb. 6.1 gezeigten Trajektori-
en dieser Arbeit und des DMI. Die Diskrepanz ist im wesentlichen darauf
zurtickzufiihren, daffi Windfelder verschiedener zeitlicher Auflésung verwen-
det wurden.

des DMI im Verlauf der Zeit dargestellt. Ungefihr eine Woche lang ist die Dif-
ferenz im Bereich von 100 km, danach laufen die Trajektorien dann auseinander.
Die Differenz zwischen den Trajektorienrechnungen ist darauf zurickzufithren, dafl
fiir die im Rahmen dieser Arbeit berechneten Trajektoren ECMWEF-Analysen in
T106 Auflésung, die einmal taglich vorliegen, verwendet wurden, wéhrend die DMI-
Trajektorie BCMWEF-Analysen in T213 Auflésung alle 6 Stunden verwendet. Nichts-
destotrotz ist die Ubereinstimmung zwischen diesen beiden Trajektorien weit besser,
als mit der Trajektorie, die unter Verwendung von NMC-Analysen vom GSFC be-
rechnet wurde.

Die aus der Beispieltrajektorie in Abb. 6.1 gewonnenen Schlufifolgerungen wer-
den auch durch viele andere Trajektorienrechnungen bestétigt. Eine umfangreiche
(statistische) Untersuchung zum Vergleich der Trajektorien verschiedener Modell
und verwendeter meteorologischer Analysen steht aber noch aus.

6.1.2 Vertikale Scherung der Trajektorien

Gerade auch zur Interpretation der Mikrowellen-Messungen mit ihrer eingeschrink-
ten Hohenauflosung ist es wichtig zu untersuchen, wie stark Luftpakete in unter-
schiedlichen H6hen im Laufe der Zeit auseinanderlaufen. Um dies zu untersuchen,
wurden Trajektorien auf einer Reihe von Isentropen vom selben Ort aus gestartet.
Ein Beispiel ist in Abb. 6.3 gezeigt. Die Luftpakete wurden auf 12 Isentropen zwi-
schen 400 K und 675 K im Abstand von 25 K fir den 01.03. 1997 in Ny-Alesund
gestartet. Eine Differenz der potentiellen Temperatur von 25 K entspricht in der
unteren Stratosphére in etwa einer Hohendifferenz von 1 km. Der hier betrachtete
Bereich reicht also von etwa 15 bis 25 km Hohe. In Abb. 6.3 ist zu erkennen, wie
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schon nach 2 Tagen die Luftpakete in den unterschiedlichen Héhen auseinander ge-
laufen sind. Nach 6 Tagen haben sich die Luftpakete praktisch einmal ganz um den
Polarwirbel herum verteilt. Aber auch Luftpakete in benachbarten Héhenschichten
sind im Laufe von einigen Tagen bereits um mehrere hundert Kilometer auseinander
gelaufen. Doch obwohl die Trajektorien schon nach wenigen Tagen um einige hun-
dert Kilometer auseinander gelaufen sind, zeigen sie eine ganz dhnliche, vergleichbare
Historie auf den einzelnen Isentropen. Die Trajektorien bewegen sich mit zunehmen-
der Hohe lediglich schneller, verlaufen aber dennoch auf ganz &hnlichen Bahnen —
zumindest fiir einige Tage. Das in Abb. 6.3 gezeigte Beispiel ist ein typischer Fall,
ahnliches Verhalten der Trajektorien mit der Héhe wird nahezu immer beobachtet.

Der Grund fiir das Auseinanderlaufen ist im wesentlichen, dafi die Windge-
schwindigkeit im Bereich der unteren Stratosphire im Winter mit der Hohe kontinu-
ierlich zunimmt. Es kann daher nicht damit gerechnet werden, dafi Luftpakete iiber
einen Hohenbereich von einigen Kilometern im Laufe von Tagen zusammen bleiben.
Vielmehr laufen schon dicht benachbarte Héhenschichten schnell auseinander. Dafl
die Luftmassen dennoch, wie diese Untersuchung gezeigt hat, iiber einen teilwei-
se langeren Zeitraum sehr dhnliche Historien haben, ist moglicherweise der Grund
dafiir, daf§ trotz des Auseinanderlaufens der Luftmassen oftmals homogene Ozon-
verteilungen {iber einen Hohenbereich von einigen Kilometern beobachtet werden.
So fiihren beispielsweise Rechnungen mit Chemiemodellen entlang von Trajektori-
en auf unterschiedlichen Hoéhen oftmals zu sehr dhnlichen Ergebnissen, obwohl die
genauen Positionen der Luftmassen am Endpunkt der Trajektorienrechnung in der
Regel dabei weit auseinander liegen. Die Erklarung ist auch hier, dal die betrachte-
ten Luftpakete nicht zum selben Zeitpunkt am selben Ort waren, aber dennoch eine
sehr dhnliche Historie hatten.

6.2 Domain-filling Trajektorien

Einen Eindruck von der allgemeinen Dynamik der Luftmassen und insbesondere der
Entwicklung des Polarwirbels erhdlt man, wenn die Bewegung einer grofien Anzahl
von Luftpaketen gleichzeitig verfolgt wird. Dazu werden also viele Luftpakete gleich-
zeitig auf einem Gitter gestartet und ihre Bewegung verfolgt. Man spricht hier von
domain filling Trajektorien, weil ein ganzer Bereich, etwa das Innere des Polarwir-
bels, mit Luftpaketen gefillt wird.

Ein Beispiel ist in Abb. 6.4 und 6.5 gezeigt. Es wurden dabei Luftpakete auf
einem 1° x 1°-Gitter fiir den 01.03. 1997 initialisiert und dann ihre Bewegung iiber
die néchsten 10 Tage verfolgt. Abb. 6.4 (rechts) zeigt dann die Endpunkte der Luft-
pakete am 11. Marz. Zum Vergleich ist die 42 PVU-Kontur am 11.03. eingezeichnet,
die ndherungsweise als Grenze des Polarwirbels betrachtet werden kann. Es ist gut
zu erkennen, wie die Luftmassen, die sich urspriinglich innerhalb des Polarwirbels
befunden hatten, auch 10 Tage spater noch innerhalb des Polarwirbels lagen. Die
Grenze des Polarwirbels stellt somit eine Barriere fiir die grofiskalige Dynamik dar.
Sowohl innerhalb, wie auch aufierhalb des Polarwirbels findet hingegen eine weitge-
hende Mischung der Luftmassen statt.
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Abb. 6.3. Trajekorienrechnungen auf 12 Isentropen zwischen 400 K und
675 K in Schritten von 25 K. Die Trajektorien wurden am 01.03. 1997 {iber
Ny-Alesund gestartet und 10 Tage verfolgt. Dargestellt sind die Trajektorien
nach jeweils 2 Tagen. Ein starkes Auseinanderlaufen der Luftpakete in den
unterschiedlichen Hoéhen ist deutlich erkennbar.

6.2.1 Konturadvektion

Statt einen ganzen Bereich, wie zum Beispiel das Innere des Polarwirbels, mit Luft-
paketen zu initialisieren und dann ihre Bewegung zu verfolgen, kann auch gleich
die Evolution der Grenze des Polarwirbels selber verfolgt werden. Dazu wird dann
eine Anzahl von Luftpaketen, die eine bestimmte Kontur bilden im Laufe der Zeit
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Abb. 6.4. Ausgehend von der links gezeigten Initialisierung am 01.03. 1997
wurden eine grofie Anzahl von Luftpaketen innerhalb des Polarwirbels 10
Tage verfolgt. Die Endpunkte der Trajektorien 10 Tage spater am 11.03. sind
rechts eingezeichnet. Zusitzlich ist die 42 PVU-Kontur aus Analysen jeweils
fiir den 01. und 11.03. eingezeichnet. Man erkennt, daf die Luftpakete im
Laufe der 10 Tage die 42 PVU-Kontur praktisch nicht iiberschritten haben.
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Abb. 6.5. Wie in Abb. 6.4, jedoch wurden hier die Luftmassen auflerhalb
des Polarwirbels gestartet.

verfolgt. Um die Kontur stets mit ausreichender Genauigkeit auflésen zu konnen,
ist es notig, gegebenenfalls wihrend der Advektion neue Luftpakete auf der Kontur
einzufiigen.

Im urspriinglichen Algorithmus von Dritschel [Dritschel, 1988, siehe auch Waugh
und Plumb, 1994] wird fir das Einfiigen neuer Luftpakete oder Vertices in die Kontur
im Laufe der Advektion in Abhangigkeit von der lokalen Kriimmung der Kontur vor-
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genommen. Auflerdem werden Strukturen aus der Kontur herausgenommen, die eine
bestimmte rdumliche Skala unterschritten haben, die sogenannte Contour Advection
with Surgery, CAS. Schoeber] und Newman [1995] haben gezeigt, dafl anstelle des
aufwendigen Algorithmus von Dritschel praktisch identische Ergebnisse erreicht wer-
den, wenn fiir das Einfiigen neuer Vertices lediglich der Abstand zwischen den Ver-
tices beriicksichtigt wird. Dieses Verfahren wurde auch hier angewendet: Wenn der
Abstand zwischen zwei Vertices auf der Kontur grofier als eine bestimmte Schranke
wird (im Beispiel 100 km), wird zwischen diese Vertices ein neuer Vertex eingefiigt.
Der Einfachheit halber werden keine Vertices aus der Kontur wieder heraus genom-
men. Die Anzahl der advektierten Vertices steigt also im Laufe der Rechnung an.

Ein Beispiel ist in Abb. 6.6 gezeigt. Ausgehend von den Konturen der potentiel-
len Vorticity vom 12.03. 1995, die einen ungestérten Polarwirbel zeigen, werden die
36, 42 und 48 PVU-Konturen 10 Tage lang advektiert. Das Resultat ist in Abb. 6.6
rechts gezeigt. Der Polarwirbel hat sich gewissermaflen aufgewickelt. Dadurch wer-
den Luftmassen vom &ufleren Rand des Polarwirbels in den Polarwirbel hinein ge-
zogen. Zum Vergleich ist in Abb. 6.7 die analysierte potentielle Vorticity am 22.03.
1995 gezeigt. Die groben Strukturen stimmen sehr gut iiberein, was zeigt, dafi die
berechneten Trajektorien die tatséichliche Advektion sehr gut wiedergeben. Es ist
aber auch der enorme Vorteil der Kontur-Advektion bezliglich der Auflésung zu
erkennen. Die Kontur-Advektion zeigt klar und deutlich den Proze8 des Aufrollens
des Polarwirbels und das Eindringen der Luftmassen in den Polarwirbel, wohinge-
gen die analysierte PV-Karte nur einen sehr vagen Eindruck der zugrundeliegenden
Prozesse vermitteln kann.

Bei der Advektion bilden sich in den Konturen Filamentstrukturen, die immer
langer und diinner gezogen werden. Da diese Filamente auf immer kleinere Skalen
deformiert werden bewirken sie ein Vermischen der Luftmassen. Wahrend in der
36 PVU und 48 PVU-Kontur im betrachteten Beispiel die Bildung solcher kleinen
und kleinsten Filamente zu beobachten ist, wurde die 42 PVU-Kontur nicht in glei-
chem Mafle deformiert. Dies zeigt einen Erosionsprozef, bei dem potentielle Vorticity
jeweils auf beiden Seiten der 42 PVU-Kontur vermischt wird, die 42 PVU-Kontur
aber bestehen bleibt. Die Folge davon ist eine Verstarkung des PV-Gradienten am
Rande des Polarwirbels, also gewissermafien ein Anti-Diffusionsprozess, der den be-
stehenden Gradienten noch verstérkt.

Ein weiteres Beispiel fiir die Moglichkeiten der Kontur-Advektion ist in Abb. 6.8
fiir den Zeitraum vom 10. bis 20.04. 1997 gezeigt. Im Laufe der Advektion werden
Luftmassen aus dem inneren des Polarwirbels in Form langgestreckter Filamente
vom Polarwirbel abgeldst und in mittlere Breiten transportiert.

Durch die Kontur-Advektion ist es also moglich, feine Strukturen in der po-
tentiellen Vorticity oder anderen Spurenstoff-Feldern aufzuldsen, die in den ur-
spriinglichen Analysen nicht sichtbar sind.

Waugh und Plumb [1994] haben gezeigt, daf die feinen Strukturen in der Kontur-
Advektion durch das grofskalige Windfeld bestimmt werden. Eine anschauliche
— wenn auch nicht mathematisch rigorose — Erklarung kann am Beispiel der 1-
dimensionalen Advektionsgleichung gegeben werden: Betrachten wir das Feld eines
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Abb. 6.6. Kontur-Advektion fiir den 12.-22.03. 1995 auf der 475 K Isentro-
pe. Links dargestellt die Ausgangssituation am 12.03., rechts nach 10-tégiger
Advektion dann am 22.03. 1995. Gezeigt sind jeweils die 36, 42 und 48 PVU-
Kontur auf der 475 K Isentrope.

Abb. 6.7. Die analysierte potentielle Vorticity am 22.03. 1995, zum Ver-
gleich mit der Kontur-Advektionsrechnung in Abb. 6.6. Gezeigt sind wieder
die 36, 42 und 48 PVU-Kontur.

konservativen Spurenstoffs ¢:
Y(z) _ 9Y(z)
5 = —u(z) B (6.5)
Dabei bezeichnet u({z) das (I-dimensionale) Windfeld. Eine diskretisierte Losung
von (6.5) ist

Y(T)t4ar = —u(z) &ggp) At.

Wenn wir jetzt fur das Spurenstoffeld ¥ und das Windfeld v den Ansatz
P(z) = g cos(kz), u(z) = ug cos(kz)




6.2 DOMAIN-FILLING TRAJEKTORIEN 101

970410 970420

Abb. 6.8. Kontur-Advektion fiir den 10.-20.04. 1997. Links dargestellt die
Ausgangssituation am 10.04., rechts nach 10-tAgiger Advektion dann am
20.04. 1997. Gezeigt sind jeweils die 36, 42 und 48 PVU-Kontur auf der
475 K Isentrope.

machen ~ man kann hier zum Beispiel an eine Fourierentwicklung denken —, so ergibt
sich
(@) trae = ug cos(kz)rhy sin(kz)kAL

Innerhalb des Zeitschritts At hat sich die Skala, auf der das Feld ¢ variiert halbiert.
Es werden also ausgehend von einem auf einer groben Skala vorliegenden Feld ¢
durch ein grofiskaliges Windfeld im Laufe der Advektion feine Strukturen im Feld
% erzeugt. Man kann sich leicht vorstellen, dafl eventuell urspriinglich vorhandene
feine Strukturen im Spurenstoffeld zu noch feineren deformiert werden, die dann
praktisch keine Rolle mehr spielen.

Tabelle 6.1. Ljapunov-Exponenten o fiir die Kon-
turadvektion vom 12.-22.03. 1995,

Kontur ]

36 PVU 0.14 Tage™?
42 PVU  0.07 Tage™*
48 PVU  0.24Tage™*

Im Laufe der Advektion wird ein mehr oder weniger stetiges Anwachsen der Linge
der Konturen beobachtet. Fiir chaotische Fluidbewegungen erwartet man dabei ein
exponentielles Anwachsen der Konturldnge [Pierce und Fairlie, 1993, Schoeberl und
Newman, 1995, Bowman, 1993]:

#(t) = Lyexp(at). (6.6)
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Abb. 6.9. Die Lange der PV-Konturen fiir die in Abb. 6.6 gezeigte Rech-
nung, im Laufe der Advektion. Gestrichelte Linie: 36 PVU-Kontur, durch-
gezogene Linie: 42 PVU-Kontur, strich-punktiert: 48 PVU-Kontur. Die ent-
sprechenden Ljapunov-Exponenten sind 0.14, 0.07 und 0.24 Tage™ fiir die
36, 42 und 48 PVU-Kontur (siehe Text).

Der Parameter «, der die Rate des Anwachsens beschreibt ist der sogenannte Lja-
punov-Exponent (siehe auch Peitgen et al. [1992]). Ein hoher Ljapunov-Exponent
bedeutet dabei, dafl benachbarte Luftpakete sich schnell voneinander entfernen.
Da aber die von einer PV-Kontur eingeschlossene Flache in guter Néherung kon-
stant ist und auflerdem natiirlich die Fliche auf der Erde beschrankt ist, bedeutet
ein stetes Anwachsen der Konturldnge automatisch, dafi die Kontur gestreckt und
fortwahrend gefaltet wird. So kommt es, dafl urspriinglich entfernte Punkte nahe zu-
sammengefihrt werden, wahrend gleichzeitig urspriinglich benachbarte Punkte sich
voneinander entfernen. Dieses ‘Strecken und Falten’ ist ein in der Chaostheorie wohl-
bekanntes allgemeines Phinomen, das zu einem effektiven Mischen fihrt [Peitgen et
al., 1992).

In Abb. 6.9 ist die Linge der 36, 42 und 48 PVU-Kontur aus der Kontur-
Advektionsrechnung vom 12.-22.03. 1995 im Laufe der Zeit dargestellt. An diese
Kurven wurde ein exponentielles Anwachsen nach (6.6) angepasst und der Ljapunov-
Exponent bestimmt. Die sich ergebenden Ljapunov-Exponenten sind in Tabelle 6.1
zusammengefasst. Das Minimum des Ljapunov-Exponenten liegt bei 42 PVU, sie
steigen sowohl zum inneren wie auch zum &ufleren des Polarwirbels deutlich an. Das
Minimum im Ljapunov-Exponenten kann somit auch gut zur Definition des Polar-
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wirbelrandes verwendet werden. Er stellt dann eine Grenzflache dar, wahrend auf
beiden Seiten davon ein Durchmischen der Luftmassen stattfindet. Die aus der Rech-
nung vom 12.-22.03. bestimmten Ljapunov-Exponenten stimmen erstaunlich gut mit
— lokal berechneten und dann zonal gemittelten — Ljapunov-Exponenten tiberein, die
Bowman [1993] im Rahmen einer Klimatolgie fiir den antarktischen Polarwirbel be-
stimmt hat. Auch dort wird ein Minimum von etwa 0.07 Tage ! und Maximalwerte
von etwas iiber 0.2 Tage™ beobachtet. Schoeberl und Newman [1995] zeigen, wie
Storungen im arktischen Polarwirbel im Anwachsen des Ljapunov-Exponenten zu
erkennen sind.

6.3 Hochaufgeloste Karten des Polarwirbels

Ein anderes Verfahren zur Erzeugung hochaufgeloster PV-Karten, das zu vergleich-
baren Ergebnissen wie die Methode der Kontur-Advektion fithrt, ist das sogenannte
‘Reverse Domain Filling’, RDF-Verfahren [Sutton et al., 1994]. Es ist eine Weiter-
entwicklung der Domain Filling-Rechnungen, wie sie in Abschnitt 6.2 beschrieben
wurden. Dazu werden ausgehend von einem regelméfiigen Gitter Trajektorien fiir
einige Tage zuriickverfolgt und anschlieBend das Spurenstoff- (oder PV-)Feld auf
die Trajektorienendpunkte interpoliert. Als Resultat erhilt man ein Spurenstoffeld
auf einem regelméfligen Gitter, das — wie auch bei der Kontur-Advektion — eine
vielzahl feiner Strukturen enthélt, die im initialisierten Feld nicht erkennbar waren.
Der Vorteil gebeniiber den Kontur-Advektionsrechnungen ist, dal nicht nur einige
ausgewahlte Konturen des Spurenstoffs, sondern der gesamte Wertebereich betrach-
tet werden kann. Weiterhin ist ein wesentlicher Vorteil, dafi die Rechnungen auf
bestimmte Regionen beschrénkt werden konnen, wahrend bei der Konturadvektion
die Rechnungen auf der gesamten Hemisphéire durchgefithrt werden miissen, also
auch flir Regionen, an denen man eventuell gar nicht interessiert ist.

Ein Beispiel der RDF-Rechnungen ist in Abb. 6.10 fiir den Zeitraum vom 13. bis
zum 28.03. 1995 gezeigt. Jedes Einzelbild zeigt die potentielle Vorticity auf der 475 K
Isentrope, berechnet aus RDF-Rechnungen, die 10 Tage zuvor initialisiert wurden.
Jede einzelne Rechnung ist also véllig unabhéngig gemacht worden. Die Rechnungen
wurden fiir ein regelméBiges Gitter in polarer Projektion mit 201 x 201 Punkten
durchgefiihrt. Insgesamt wurden also fiir jede einzelne RDF-Rechnung iiber 40.000
Trajektorien 10 Tage zuriickgerechnet. Ein nicht unerheblicher Rechenaufwand.

Die RDF-Rechnungen in Abb. 6.10 geben einem einen hervorragenden Eindruck
von der Evolution des Polarwirbels. Wahrend am 13.03. der Polarwirbel weitgehend
ungestort ist, ist ab dem 16.03. zu beobachten, wie der Wirbel in die Linge gezo-
gen wird, und sich dann ab dem 20.03. anfiangt aufzurollen. Durch dieses Aufrollen
des Polarwirbels werden Luftmassen aus dem &ufleren Randbereich des Wirbels in
das innere des Polarwirbels hineingezogen. Diese in den Polarwirbel eingedrungenen
Luftmassen sind noch iiber viele Tage hinweg in den RDF-Rechnungen deutlich zu
erkennen.

In Abb. 6.11 ist zum Vergleich mit den RDF-Rechnungen die analysierte PV fiir
die einzelnen Tage iiber den gleichen Zeitraum dargestellt. Die groben Strukturen
stimmen ausgezeichnet mit den RDF-Rechnungen iiberein. Dies zeigt wiederum,
daf} das im Rahmen dieser Arbeit entwickelte Trajektorienmodell die Bewegung der
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RDF-Rechnungen fiir den 13.03. bis zum 28.03. 1995. Werte der potentiellen
Vorticity sind grau schattiert eingezeichnet, wobei die Graustufen 36, 42 und
48 PVU entsprechen.

Luftmassen auch iiber einen Zeitraum von 10 Tagen mit hoher Genauigkeit richtig
wiedergibt. Abb. 6.11 zeigt aber auch, daff in der gewdhnlichen PV-Analyse feine
Strukturen nicht zu erkennen sind. Man erhalt nur einen sehr groben Eindruck von
der Evolution des Polarwirbels — das Aufrollen des Polarwirbels und das folgende
Eindringen von Luftmassen aus dem dufileren Randbereich lassen sich allenfalls mit
viel Erfahrung erahnen. Die RDF-Rechnungen stellen also ein iiberaus niitzliches
Hilfsmittel dar, um die Morphologie und Evolution des Polarwirbels untersuchen



6.3 HOCHAUFGELOSTE KARTEN DES POLARWIRBELS 105

950323 950324

7 /

‘ 7 N TN
Abb. 6.11. Zum Vergleich mit den RDF-Rechnungen in Abb. 6.10, Karten
der analysierten PV auf der 475 K Isentrope fiir den 13.03. bis zum 28.03.
1995. Graustufen wie in Abb. 6.10.

und verstehen zu kodnnen.

In gleicher Weise wie im Beispiel in Abb. 6.10 gezeigt, wurden RDF-Rechnungen
fiir die letzten vier Winter durchgefiihrt. Dabei konnte die Evolution des Polarwirbels
im Laufe der verschiedenen Winter verfolgt werden. Es zeigte sich, dafl Ereignisse wie
das in Abb. 6.10 gezeigte Eindringen von Luftmassen von aufBlerhalb, des Polarwir-
bels in den Wirbel hinein zwar in jedem Winter beobachtet werden konnten, aber
vergleichsweise selten sind. Sehr haufig dagegen werden Luftmassen vom &ufieren
Randbereich des Polarwirbels abgelést und in Form langgestreckter Filamente in
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mittelere Breiten transportiert. Diese Beobachtungen sind in Ubereinstimmung mit
Untersuchungen von Waugh et al. [1994] und Plumb et al. [1994].

6.3.1 Vergleich mit Mikrowellen-Messungen

Es stellt sich nun die Frage, ob die in den berechneten hochaufgeldsten Wirbelkarten
zu erkennenden Strukturen auch in den Ozonmessungen des RAM in Ny-Alesund zu
finden sind. Oder anders ausgedriickt, ob sich die Ozonvariabilitdt in den Messun-
gen des RAM durch die hochaufgeldsten Karten der potentiellen Vorticity erklaren
lassen.

Abb. 6.12 zeigt die Ozonmessungen des RAM fiir den Zeitraum vom 15. Mérz bis
zum 31. Mérz 1995, interpoliert auf die 475 K Isentrope. Zwischen dem 15. und 20.03.
ist ein konstanter Abfall des gemessenen Ozonmischungsverhéltnis zu beobachten.
Die Messungen in diesem Zeitraum fanden klar innerhalb des Polarwirbels statt, die
beobachtete Abnahme des Ozonmischungsverhiltnisses in diesem Zeitraum ist daher
auf den auch von vielen anderen Instrumenten beobachteten chemischen Ozonabbau
zurlickzufiihren. Die Variabilitit des gemessenen Ozonmischungsverhéltnisses ist ge-
ring, die Streuung der Mewerte entspricht in etwa der MefSunsicherheit. Nach dem
21.03. steigt das Ozonmischungsverhaltnis dann schnell an und in den folgenden
Tagen wird eine sehr grofe Variabilitdt des Ozonmischungsverhiltnisses gemessen.
Innerhalb von Stunden variiert das Ozonmischungsverhéaltnis um bis zu 1 ppm. Ab
dem 27.03. ist die beobachtete Ozonvariabilitdt dann wieder viel geringer, allerdings
signifikant héher als vor dem 20. Mérz.

Da die beobachteten kurzzeitigen Ozonvariationen mit Sicherheit auf die Ad-
vektion unterschiedlicher Luftmassen zuriickzufiihren ist, kann nun versucht werden
aus den beobachteten zeitlichen Variationen auf rAumliche Variationen des Ozonmi-
schungsverhéltnisses zu schliefen. Die im Laufe einer Zeitspanne zu unterschiedli-
chen Zeiten iiber Ny-Alesund beobachteten Luftmassen werden dazu mit Hilfe von
Trajektorienrechnungen auf einen bestimmten Zeitpunkt zuriickverfolgt. Diese Tech-
nik ist auch als trajectory mapping bekannt [Morris et al., 1995]. In Abb. 6.13 sind
jeweils die Positionen der Luftmassen eingezeichnet, die innerhalb eines Tages vor
und eines Tages nach dem angegebenen Zeitpunkt sich iiber Ny-Alesund befun-
den haben. Diese mit Buchstaben gekennzeichneten Schnitte entsprechen den in
Abb. 6.12 eingezeichneten Zeitabschnitten.

Die RDF-Karten der potentiellen Vorticity zeigen die starke Stérung des Po-
larwirbels Ende Marz 1995 mit dem Aufrollen des Polarwirbels ab etwa dem 20.
Marz. Infolge dieses Aufrollens des Polarwirbels werden Luftmassen aus dem Rand-
bereich des Polarwirbels in das Wirbelinnere hineingezogen. In Abb. 6.13 ist nun
zu sehen, dafl dieses Eindringen von Luftmassen aus dem dufleren Randbereich des
Polarwirbels mit dem beobachteten steilen Anstieg und nachfolgenden Abfall des
Ozonmischungsverhéltnisses am 22.03. ibereinstimmt (Schitt E-F). Bei genauerem

. Hinsehen wird aber deutlich, dafi die Zunge mit Luftmassen niedriger potentieller
Vorticity in der RDF-Rechnung nicht exakt mit dem Ort beziehungsweise Zeitpunkt
der beobachteten hohen Ozonwerte iibereinstimmt.

Die RDF-Rechnung vom 27.03. zeigt, wie die in den Polarwirbel eingedrungenen
Luftmassen geringer potentieller Vorticity verwirbelt werden. Diese Luftmassen sind
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Abb. 6.12. Das mit dem RAM in Ny-Alesund beobachtete Ozonmischungs-
verhéltnis auf der 475 K Isentrope zwischen dem 15. und 31. Mérz 1995.

zwar in den Mikrowellenmessungen entlang des Schnittes G—H nicht mehr zu erken-
nen. Gleichwohl ist die (leicht) erhShte Variabilitdt in den Messungen des Ozonmi-
schungsverhéltnisses ein Hinweis darauf, dafi das Ozonmischungsverhaltnis innerhalb
des Polarwirbel zu diesem Zeitpunkt nicht so homogen ist, wie vor dem 20. Mérz.
Vermutlich ist der Grund dafiir, daf die Einschliisse von Luftmassen von auferhalb
des Polarwirbels in den Mikrowllenmessungen nach dem 25.03. nicht mehr so klar
sichtbar sind, darauf zuriickzufithren, dafl die eingedrungenen Luftmassen sich im
Laufe der Zeit mit der Hohe neigen. Sie erstrecken sich also nicht mehr homogen iiber
einen groferen Hohenbereich, und kénnen demzufolge von den Mikrowellenmessun-
gen mit ihrer eingeschrankten Héhenaufldsung nur schwach detektiert werden.
Zusammenfassend kann gesagt werden, da§ die hochaufgeldsten PV-Karten aus
RDF-Rechnungen die beobachtete Ozonvariabilitat erklaren konnen. Sie sind aller-
dings nicht in der Lage, die genaue Position oder den genauen Zeitpunkt der beob-
achteten Variabilitat wiederzugeben. Von Fairlie et al. [1997] wurde eine statistische
Untersuchung durchgefiihrt, bei der RDF-Rechnungen mit Messungen langlebiger
Spurenstoffe wahrend der ASHOE/MAESA-Kampagne (Airborne Southern Hemis-
phere zone Experiment/Measurements for Assessing the Effects of Stratospheric
Aircraft) verglichen wurden. Die Autoren kommen zu dem SchluBf, dafl die RDF-
Rechnungen zwar in der Lage sind, in Einzelfillen Filamente vorherzusagen, die
auch tatsichlich beobachtet wurden. Statistisch gesehen stellen sie aber keine Ver-
besserung gegeniiber der potentiellen Vorticity aus Analysen dar. Tatséchlich zeigen
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Abb. 6.13. Karten der potentiellen Vorticity aus RDF-Rechnungen fiir den
17., 19, 22. und 27. Mérz 1995 auf der 475 K Isentrope. PV-Werte grofler
36 PVU sind hellgrau, Werte gréSer 48 PVU dunkelgrau schattiert. Die mit
den Buchstaben gekennzeichneten Schnitte entsprechen den in Abb. 6.12
eingezeichneten Zeitrdumen. Sie kennzeichnen die Luftmassen, die jeweils
innerhalb eines Tages vor und eines Tages nach dem angegebenen Zeitpunkt
iiber Ny-Alesund beobachtet wurden.

gewohnliche PV-Karten sogar eine leicht bessere Korrelation mit den Spurenstoff-
Messungen.

6.4 Transport iiber den Rand des Polarwirbels

Die Domain-Filling-Trajektorienrechnungen aus Abb. 6.4, Abschnitt 6.2 haben ja
schon gezeigt, daBl Transporte von Luftmassen iiber den Rand des Polarwirbels weit-
gehend unterbunden werden. Der Rand des Polarwirbels stellt somit eine Art Bar-
riere fiir grofiskalige Bewegungen dar. Wie unter anderem die RDF- oder Konturad-
vektions-Rechnungen gezeigt haben, kommt es in Einzelfillen dazu, daff Luftmassen
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aus dem inneren des Polarwirbels herausgelést und in mittlere Breiten transpor-
tiert werden. Ebenso treten vereinzelt Situationen auf, in denen Luftmassen von
auBerhalb des Polarwirbels in den Wirbel hineintransportiert werden.

Seitdem innerhalb des antarktischen und dann auch im arktischen Polarwirbel
chemischer Ozonabbau beobachtet wurde, wurde die Frage gestellt, wie grof der
Austausch der Luftmassen zwischen Polarwirbel und mittleren Breiten ist. Die bei-
den gegensitzlichen Thesen waren hier der ‘flow prozessor’ und das ‘containment
vessel'. Es stellte sich dann bald heraus, daf§ die Luftmassen in beiden Polarwirbeln
weitgehend isoliert gegeniiber den mittleren Breiten sind. Aber um den Einflul des
polaren Ozonabbaus auf mittlere Breiten zu untersuchen — eine gerade heutzutage
sehr aktuelle Frage — ist es nétig den Austausch zwischen Polarwirbel und mittleren
Breiten quantitativ zu erfassen.

Relativ einfach zu 16sen wéire diese Frage, wenn es darum ginge, den Trans-
port iiber eine feste Grenze — sagen wir einmal den Transport iiber einen be-
stimmten Breitengrad — zu bestimmen. Man briuchte dann nur Domain-Filling-
Trajektorienrechnungen durchzufithren, wobei die Luftpakete, die die vorgegebene
Grenze passieren gezahlt werden. Viel schwieriger wird es allerdings, wenn die Gren-
ze, iiber die hinweg der Transport bestimmt werden soll nicht fest ist. So wie dies
bei der Grenze des Polarwirbels der Fall ist. Definiert man die Grenze des Polarwir-
bels beispielsweise durch eine bestimmte Kontur der potentiellen Vorticity — man
kénnte auch konservative Spurenstoffe zur Definition verwenden ~ so kann man die
Anzahl der Luftpakete ermitteln, die am Beginn der Rechnung auf der einen Seite
der Kontur lagen, am Ende der Rechnung dann auf der anderen Seite. Dazu ist
zu beachten, dafl wenn die potentielle Vorticity exakt erhalten ist, es nach dieser
Definition trivialerweise tiberhaupt keinen Transport iiber die so definierte Grenze
gibt.

Eine naheliegende Idee besteht nun darin, die analysierte potentielle Vorticity
zu Beginn der Advektion zu vergleichen mit der PV-Analyse am Ende der Rech-
nung, siche Abb. 6.4 und 6.5. Die zugrundeliegende Idee ist dabei, dafl kleinrdumige
Strukturen und Filamente zu immer kleinskaliegeren Strukturen deformiert werden
bis sie schlielich eine Skala erreicht haben, wo eine Mischung der Luftmassen statt-
findet. Filamente, die sich vom Polarwirbel 16sen und eine bestimmte horizontale
Struktur unterschritten haben, kénnen somit praktisch als irreversibel in mittlere
Breiten transportiert betrachtet werden. Praktisch werden dazu eine grole Anzahl
an Luftpaketen advektiert und die analysierte PV zu Beginn und am Ende der Ad-
vektionsrechnung verglichen.

In Abb. 6.14 sind zwei Beispiele dazu gezeigt. Im ersten Beispiel wurde die RDF-
Rechnung am 11.04. 1997 gestartet und 10 Tage zuriickverfolgt. In der Abbildung ist
dann fiir jedes Luftpaket die potentielle Vorticity am 01.04. (‘Initial’) gegeniiber der
potentiellen Vorticity am 11.04. (‘Final’) aufgetragen. Statt der potentiellen Vortici-
ty selber wurde die dquivalente PV-Breite verwendet, sieche Abschnitt 5.1.1. Dies hat
den Vorteil, daf der Einflufl diabatischer Effekte auf die Darstellung minimiert wird.
Die Abbildung zeigt deutlich zwei verschiedene Bereiche jeweils jenseits einer Grenze
bel etwa 62° Aquivalenter Breite. In beiden Bereichen findet eine starke Mischung
statt: Luftpakete die am 01.04. beispielsweise bei 60° waren, befanden sich 10 Tage
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Abb. 6.14. Sogenannter Scatterplot der analysierten PV zu Beginn und
am Ende der Advektion. Links fiir den 01.—11.04., rechts fiir den 10.-20.04.
1997.

spater bei 40° und umgekehrt. Demgegeniiber gibt es praktisch keine Luftpakete,
die urspriinglich nérdlich von etwa 62° also innerhalb des Polarwirbels lagen und
dann iiber diese Grenze in mittlere Breiten transportiert wurden. Ebenso wurden
praktisch keine Luftpakete aus mitteleren Breiten in den Polarwirbel transportiert.
Abb. 6.15 (links) zeigt die zugehorige RDF-Rechnung vom 11.04. 1997. Zusitzlich
wurde die analysierte 42 PVU-Kontur eingezeichnet.

Eine andere Situation ist in Abb. 6.14 auf der rechten Seite dargestellt fiir den
20.04. 1997. Es gibt hier eine grofe Anzahll von Luftpaketen, die sich zu Beginn der
Rechnung am 10.04. bei 70° oder sogar noch nérdlich davon befunden haben und
am Ende der Rechnung in mittlere Breiten transportiert wurden. Das innere des Po-
larwirbels ist gleichwohl auch hier gegeniiber den mitteleren Breiten isoliert. Keine
Luftmassen wurden aus mittleren Breiten in den Polarwirbel hinein transportiert.
Man beachte, dafl die Grenze des Polarwirbels von etwa 62° am 11.04. zu etwa 66°
am 20.04. verschoben wurde. Dies ist im wesentlichen darauf zuriickzufiihren, dafl
sich ein Teil der Luftmassen vom Polarwirbel gelost haben und in mittlere Breiten
transportiert wurden. Abb. 6.15 (rechts) zeigt die zugehérige RDF-Rechnung vom
20.04. 1997. Es ist gut zu erkennen, wie Luftmassen mit urspringlich hoher PV in
langgestreckten Filamenten in mittlere Breiten transportiert werden. Diese Filamen-
te kénnen durch PV-Karten nicht aufgelést werden. Gleichzeitig ist zu erkennen, dafl
keine Luftmassen in das Innere des Polarwirbels eingedrungen sind.

Diese hier dargestellte Methode ~ von Sobel et al. [1997] Contour Crossing Me-
thod genannt — zeigt zwar qualitativ den Transport itber den Wirbelrand, hat jedoch
fir die quantitative Bestimmung eine Reihe schwerwiegender Probleme. Dariiber
hinaus kann sich die betrachtete PV-Kontur aufgrund diabatischer Prozesse dndern.
Dies wiirde dann als Transport tiber den Wirbelrand detektiert werden, obwohl sich
lediglich der Rand zu anderen PV-Werten verschoben hat. Weitaus problematischer
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Abb. 6.15. RDF-Rechnungen fiir den 11.04. (links) und den 20.04. 1997
(rechts). Die Rechnungen wurde mit der potentiellen Vorticity 10 Tage vor-
her initialisiert. Es ist jeweils auch die analysierte 42 PVU-Kontur fiir den
Endzeitpunkt der Rechnung eingezeichnet, um die Transporte iiber diese
Kontur anschaulich zu machen.

ist allerdings, daf sowohl die analysierten PV-Konturen, als auch die berechneten
Trajektorien natiirlich Unsicherheiten aufweisen. So ist auch in Abb. 6.4 zu erkennen,
da aufgrund dieser Unsicherheiten eine nicht unerhebliche Anzahl der Luftpakete
iiber die betrachtete Grenze transportiert wurde, wihrend man intuitiv sagen wiirde,
dafl in dem Beispiel kein Transport iiber die Grenze stattgefunden hat.

Eine ganz andere Idee, als die Contour-Crossing-Methode ist es, kleinskalige
Strukturen zu detektieren und zu quantifizien. So haben beispielsweise Waugh et al.
[1994] und Plumb et al. [1994] den Transport von Luftmassen durch Konturadvek-
tions-Rechnungen bestimmt: Wenn immer sich Strukturen in den advektierten Kon-
turen gebildet hatten, die eine bestimmte Skala unterschritten, wurden diese Struk-
turen abgetrennt. Die zugrunde liegende Idee ist dabei wiederum, dafl diese Struktu-
ren irreversibel zu immer kleineren Skalen deformiert werden und sich dann vermi-
schen. Die Menge der von den abgetrennten Konturen eingeschlossenen Luftmassen
gibt dann den Transport tiber den Polarwirbelrand. Eine ganz dhnliche Technik hat
Sobel [1998] entwickelt, wobei ausgehend von RDF-Rechnungen nach Filamenten
gesucht wird. Als Filament werden dabei Luftpakete klassifiziert, die ein lokales Ma-
ximum oder Minimum in der potentiellen Vorticity darstellen — das sogenannte local
gradient reversal-Verfahren. Diese Verfahren haben den Vorteil, dafl sie gewisser-
maflen selbstkonsistent sind, und nicht oder nur wenig von diabatischen Effekten
beeinflufit werden. Auch sind sie relativ insenitiv gegentiber Unsicherheiten in den
berechneten Trajektorien, da es bei diesen Verfahren nicht darauf ankommt, wo
genau sich Filamente bilden.

Sobel et al. [1997] kommen jedoch zu dem SchluB, daf§ alle derzeit bekannten
Verfahren zur quantitativen Bestimmung von Transporten iiber den Polarwirbelrand
mit groflen Unsicherheiten verbunden sind. Es wurde daher in der vorliegenden Ar-
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beit darauf verzichtet, die Transporte iiber den Rand des Polarwirbels quantitativ zu
bestimmen. Qualitativ kann aber der Transport iiber den Wirbelrand gut durch die
RDF-Rechnungen, die im Rahmen dieser Arbeit fiir die letzten vier Winter durch-
gefiihrt wurden, abgeschétz werden. Ohne Zweifel 148t sich sagen, dafi der innere
Bereich des Polarwirbels, in dem wesentlicher chemischer Ozonabbau beobachtet
wird, gut isoliert ist gegeniiber Luftmassen in mittleren Breiten. Ein irreversibler
Transport der Luftmassen aus dem Inneren des Polarwirbels findet nur in einigen
wenigen Ereignissen innerhalb des Winters statt. Im Gegensatz dazu werden aber
praktisch fortlaufend ozonreiche Luftmassen vom &ufleren Rand des Polarwirbels
abgeldst und in mittlere Breiten gemischt.

6.5 Ozontransportmodellierung

Der Vergleich der hochaufgelésten Karten der potentiellen Vorticity mit den Ozon-
messungen des RAM in Ny-Alesund hat gezeigt, daff die beobachtete Ozonvariabi-
litdt durch die RDF-Rechnungen gut wiedergegeben werden kann. Ein detaillierter
Vergleich zwischen Messungen und RDF-Rechnungen ist aber so nicht moglich, da
die potentielle Vorticity ja niemals direkt gemessen werden kann. Es liegt daher
nahe, statt potentieller Vorticity die Rechnungen mit Ozon zu initialisieren. Das
im Modell transportierte Ozon kann dann unmittelbar mit Messungen verglichen
werden. '

Orsolini et al. [1995] haben Rechnungen mit einem hochaufgeldsten Transport-
modell mit Ozonsondenmessungen verglichen. Die Rechnungen wurden dabei nicht
nur auf einer einzelnen Isentrope, sondern auf einer ganzen Reihe von Hohenschicht-
en durchgefiihrt, um die vertikale Struktur der Transportprozesse untersuchen zu
konnen. Angetrieben wurde das Modell durch Windfelder aus ECMWEF Analysen.
Eine vergleichbare Untersuchung wurde auch von Schoeberl und Newman [1996]
durchgefiihrt. Orsolini et al. [1995] gelang es, mit dem verwendeten Transportmo-
dell die Bildung von Filamenten im Ozonprofil zumindest zum Teil zu reproduzie-
ren. Das Modell wurde allerdings nicht mit Ozon, sondern mit einem hypothetischen
Spurenstoff, proportional zur potentiellen Vorticity initialisiert. Orsolini et al. [1997]
haben dann auch Transportrechnungen mit Ozonmessungen des MLS-Instrumentes
auf dem UARS-Satelliten initialisiert. Eine vergleichbare Modellrechnung wurde vor
kurzem von Manney et al. [1998] durchgefithrt. In beiden Modelluntersuchungen
konnte Ozonfilamente teilweise reproduziert werden.

Es wurden nun in Anlehnung an Orsolini et al. [1995] ebenfalls hochaufgeldste
Ozontransportrechnungen durchgefiihrt. Diese Rechnungen sollten dazu dienen, die
in den Mikrowellenmessungen in Ny-Alesund beobachteten Ozonvariabilititen zu
erklaren. Zur Initialisierung des Modells wurden dazu Ozonmessungen aus Ozon-
sondenaufstiegen verwendet. Dies erlaubt den unmittelbaren Vergleich des Modells
mit den Messungen, was ja bei Verwendung eines idealisierten Spurenstoffs wie von
Orsolini et al. {1995] nicht moglich wire. Das Modell kann somit auch dazu ver-
wendet werden, einen Vergleich der Mikrowellenmessungen mit Ozonsonden oder
anderen Messungen von entfernten Orten durchzufiihren.

Die Eigenschaften eines Transportmodells werden wesentlich bestimmt durch
die Wahl des verwendeten Advektionsschemas. Insbesondere mufi dabei auf die nu-
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merische Stabilitat geachtet werden. Fiir Eulersche Modelle, also Modelle, die die
Entwicklung des Spurenstoffeldes auf festen Gitterpunkten berechnen, gilt dabei das
Courant-Friedrich-Levy-Kriterium (CFL-Kriterium). Es besagt, da$§ der im Modell
verwendete Zeitschritt niemals grofier werden darf, als die Zeit, die zum Zuriicklegen
der Strecke von einem Gitterpunkt zum néchsten erforderlich ist. Formal also

1
Ic]

wobel At der verwendete Zeitschritt, Az der Abstand zweier Gitterpunkte und ¢
die grofite im Modell vorkommende Geschwindigkeit ist. Wird das CFL-Kriterium
verletzt, wird das Modell numerisch instabil.

Von Rood [1987] wurden eine Reihe von Advektionsschemata auf ihre Eignung
zur Verwendung in atmosphéarischen Transport- und Chemiemodellen untersucht.
Orsolini et al. (1995, 1997, 1998} haben fiir ihr hochaufgeldstes Transportmodell das
Prather-Schema [Prather, 1986] verwendet, das zum Beispiel auch im SLIMCAT-
Modell verwendet wird [Chipperfield, 1996]. Das Prather-Schema hat eine sehr ge-
ringe numerische Diffusion — starke Gradienten werden lange aufrecht erhalten -,
was dadurch erreicht wird, das auch héhere Momente der Spurenstoffverteilung mit
advektiert werden.

Fir die hier beschriebenen Modellrechnungen wurde ein Semi-Lagrange- Advekt-
ionsschema verwendet, vor allem auch, weil dadurch auf das im Rahmen dieser Ar-
beit entwickelte Trajektorienmodell zuriickgegriffen werden konnte. Die Grundlagen
des Semi-Lagrange-Schemas sind im folgenden kurz erldutert.

At < —Az,

6.5.1 Semi-Lagrange Modellierung

Ein Semi-Lagrange-Modell stellt gewissermaflen eine Kombination dar aus einem
Eulerschen Modell, bei dem das advektierte Feld an festen Gitterpunkten betrach-
tet wird, und einem Lagrangeschen Modell, bei dem einzelne Luftpakate verfolgt
werden. Dazu wird fiir jeden Gitterpunkt eine Trajektorie fiir einen bestimmten
Zeitschritt riickwirts gerechnet und dann das Spurenstoffeld von den Endpunkten
der Trajektorienrechnung — die im allgemeinen natiirlich irgendwo zwischen den Git-
terpunkten liegen — auf das Modellgitter interpoliert. Ganz dhnlich wie bei den RDF-
Rechnungen (sieche Abschnitt 6.3). Ein grofier Vorteil der Semi-Lagrange-Modelle ist,
daB sie unbedingt stabil sind. Das CFL-Kriterium gilt fiir sie nicht. Einen Uberblick
und historischen Riickblick {iber die Entwicklung der Semi-Lagrange-Modelle geben
Staniforth und Coté [1991].

6.5.2 Interpolationsschemata

Grofite Bedeutung kommt bei Semi-Lagrange-Modellen dem Interpolationsschema
zu. Gemeint ist hier die Interpolation des auf dem Gitter vorliegenden Spurenstoffs
auf die Endpunkte der Trajektorien. Die Wahl des Interpolationsschemas bestimmt
die Eigenschaften des Modells, wie etwa die numerische Diffusion, das heifit also
das Auseinanderlaufen oder Verschmieren von Strukturen im Spurenstoffeld, oder
aber ob bestimmte Grofien wie etwa die Masse erhalten ist. Konkret sind folgende
Forderungen an ein Interpolationsschema zu stellen:
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Massenerhaltung. Das Interpolationsschema sollte méglichst die Gesamtmasse,
also die Summe tber alle Spurenstoffwerte vor, und nach dem Interpolationsschritt
nicht veridndern. Dabei spricht man gewShnlich auch dann von ‘Massenerhaltung’,
wenn die transportierte Grofe nicht die Einheit einer Masse hat, wie etwa Mischungs-
verhé&ltnisse, oder potentielle Vorticity.

Monotonie. Durch die Interpolation sollten keine kiinstlichen Maxima oder Minima
in dem Spurenstofleld erzeugt werden. Dies ist gleichbedeutend damit, daf durch die
Interpolation niemals hohere oder tiefere Werte als die auf dem Gitter vorliegenden
héchsten oder tiefsten Werte erzeugt werden. Inbesondere fiir den Transport von
Luftfeuchte in Klima- und Wettervorhersagemodellen ist die Monotonie von grofler
Bedeutung. Da auch leichte ‘Uberschwinger’ in der Feuchte zur Bildung von Wolken
oder Niederschlag filhren kénnen, und so das modellierte Klima vollig durcheinan-
derbringen. Dies hat in der Vergangenheit die Suche nach geeigneten Interpolations-
schemata stark motiviert [Williamson, 1990]. Einfache lineare Interpolation erfiillt
das Kriterium der Monotonie.

Numerische Diffusion. Mit numerischer Diffusion wird das Verschmieren oder
Auseinanderlaufen von Strukturen durch das Interpolationsschema bezeichnet. Das
verwendete Interpolationsschema sollte eine méglichst geringe numerische Diffusi-
on aufweisen, um feine Strukturen und starke Gradienten im Spurenstoffeld zu
erhalten. Interpolationsschemata hoéherer Ordnung, etwa Polynome dritten oder
héheren Grades, filhren zu einer geringeren numerischen Diffusion, haben aber den
unerwiinschten Nebeneffekt, daf sie oftmals zu Uberschwingern im Spurenstoffeld
fithren, also das Kriterium der Monotonie verletzen. Lineare Interpolation anderer-
seits fithrt zu einer schlechten numerischen Diffusion.

Leider gibt es das ideale Interpolationsschema nicht. Vielmehr mufl fiir die ent-
sprechende Anwendung das geeignete Interpolationsschema ausgew&hlt werden. Fir
die im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten Ozontransportrechnungen wurde ein
Polynom dritten Grades mit der Einschrankung auf Monotonie verwendet. Dieses
wurde von Williamson und Rasch [1989] fir den Feuchtetransport im Globalm-
odell des National Metorological Center (NMC) entwickelt [Williamson, 1990] und
wird beispielsweise auch fiir den Spurenstofftransport im REPROBUS 3D Chemie-
Transportmodell verwendet [Levefre et al., 1994].

Im folgenden sei das Interpolationsschema erstmal fur den 1-dimensionalen Fall
erklart. Im Intervall z; < z < z;4; wird das Polynom dritten Grades P;(9) bestimmt:

Py(0) = fi410% + (3fiy1 — hadip1)0%(1 — 0) + (3f; + hadi)0(1 — )+ £i(1 — 6)°, (6.7)
mit
hi = iy — @i,
und
0= (z—2i)/(zis1 — 1)
Desweiteren bezeichnet f; den Wert am Gitterpunkt z; und d; die Ableitung am
Punkt ;. Die Ableitungen werden hierbei berechnet durch

di =flzi, i) + (20 — Ti1) fl@igr, €6, Tioa)
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+ (@ — @i 1) (@i — Tin1) f[Ziga, Tirr, Tis Tima),

und
divr =f[s, @ica] + (Tirr — @) + (Tig1 — 2i-1)) [@is1, T3, Tit]

+ (@1 — Tim1)(Tirs — ) f[Tiva, Tin1, Ti, Tim],

mit
flzes 2] = (f2 = f1) /(@2 — z1),
flzn, Toety - @] = (F[Tns Tnety - Z2] = fl@ne1, Ta—2s . -, T1])/ (20 — 21).

Es werden zur Interpolation zwischen den Punkten x; und x4y also auch noch die
jeweils tibernichsten Punkte z;_; und z;4, verwendet.

Um Monotonie sicherzustellen, miissen die Ableitungen d; so begrenzt werden,
daf} gilt

0<d;i/A; <3,

wobel
A ==t
Tirl — T4

Dies entspricht dem sogenannten SCMO-Kriterium von Williamson [1990].

Drei Beispiele sind in Abb. 6.16 gezeigt. Ausgehend von drei verschiedenen An-
fangsverteilungen — ein scharfer Zacken, ein Rechteck und eine Gauss-Verteilung —
wurden die Verteilungen mit konstanter Geschwindigkeit transportiert. Dargestellt
sind die transportierten Verteilungen nach 58 Zeitschritten. Bel einem Zeitschritt
von 6 Stunden, wie ich ihn bei den Ozontransportrechnungen verwendet habe, ent-
spricht dies der transportierten Verteilung nach etwa 15 Tagen. In der obersten
Reihe ist die transportierte Verteilung fiir einen scharfen Zacken gezeigt. Die ver-
wendeten Interpolationsschemata sind, von links, lineare Interpolation, kubische In-
terpolation mit Beschrénkung auf Monotonie sowie ganz rechts kubische Interpola-
tion ohne Beschrankung auf Monotonie. Deutlich ist erkennbar, wie von links nach
rechts die Gradienten besser aufrecht erhalten werden. Sehr scharfe Strukturen wer-
den aber von allen Interpolationsschemata schnell verschmiert. Diese sehr scharfen
Zacken werden schon nach einigen wenigen Zeitschritten so verschmiert, dafi sie einer
Gauss-Verteilung dhneln. Dementsprechend adndert sich in den folgenden Zeitschrit-
ten nicht mehr viel. Fiir diese Beispiele mit konstanter Advektionsgeschwindigkeit
sind die lineare sowie die kubische Interpolation ohne Beschrinkung auf Monotonie
massenerhaltend. Die kubische Interpolation mit Beschrankung auf Monotonie fithrt
bei den hier gezeigten Beispielen zu einem Massenverlust von maximal 2% nach 58
Zeitschritten.

Fiir die 2-dimensionale Interpolation wird dann das sogenannte Tensorprodukt
aus den 1-dimensionalen Interpolationen gebildet. Praktisch wird dies so gemacht,
daf} zuerst zonal interpoliert wird auf die vier Breitengrade, die den zu interpolieren-
den Punkt umgeben, und anschlieBend meridional interpoliert wird. Es werden also
bei der 2-dimensionalen Interpolation fiinf 1-dimensionale Interpolationen durch-
geflihrt. Zu bemerken ist, daff die Interpolation zu leicht unterschiedlichen Ergeb-
nissen fiihren kann, je nachdem, ob erst zonal und dann meridional oder umgekehrt
erst meridional und dann zonal interpoliert wird, da das Interpolationsschema nicht-
linear ist.
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Abb. 6.16. Transportierte Verteilungen nach 58 Zeitschritten. A: scharfer
Zacken, B: Rechteck, C: Gauss-Verteilung. Von links nach rechts jeweils li-
neare Interpolation, kubische Interpolation mit Beschrankung auf Monotonie
sowie ganz rechts kubische Interpolation ohne Beschrankung auf Monotonie.

6.5.3 Modellbeschreibung

Angetrieben wird das Ozontransportmodell durch Windfelder des ECMWTE, die alle
6 Stunden auf einem T106-Gitter vorliegen. Die Ozontransportrechnungen wurden
dabei auf 31 Isentropen zwischen 400 K und 550 K durchgefiihrt. Die vertikale
Auflésung ist somit 5 K, was ungefdhr 200 m entspricht. Das horizontal zugrunde
liegende Gitter ist ein Gausssches Gitter, entsprechend einer T106-Auflésung, also
ungefiahr 1.125° x 1.125°. Das Modell erstreckt sich dabei von 30°N bis zum Nordpol.
Das Ozon wird also an 320 mal 53 mal 31 oder genau 525760 Gitterpunkten berech-
net. Das Modell ist rein adiabatisch, die Advektion auf den einzelnen Isentropen
daher unabhingig voneinander. Man beachte aber, daf die verwendeten Windfelder
auf den einzelnen Isentropen nicht unabhéngig voneinander sind, da sie durch linea-
re Interpolation zwischen den Windfeldern auf den 400, 475 und 550 K Isentropen
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Abb. 6.17. Ein Vergleich zwischen der vom Modell transportierten poten-
tiellen Vorticity (rechts) und der potentiellen Vorticity aus der Analyse des
ECMWF (links) am 17.03. 1995, 12 Uhr auf der 475 K Isentrope. Die Kon-
turlinien sind im Abstand von 6 PVU, beginnend bei 30 PVU.

berechnet wurden. Der Modell-Zeitschritt betrdgt 6 Stunden, es wird also viermal
pro Tag ein Ozonfeld berechnet. Der Zeitschritt der Trajektorien betrigt dabei, wie
bei allen in dieser Arbeit gezeigten Trajektorienrechnungen 0.02 Tage (28.8 Minu-
ten). Das Modell wurde fiir den 10. Mérz 1995 initialisiert und 13 Tage bis zum 23.
Marz laufengelassen. Das in dieser Arbeit verwendete Modell ist also beziiglich der
Auflésung und des betrachteten Bereichs vergleichbar dem von Orsolini et al. [1995].

6.5.4 Test mit potentieller Vorticity

U das Modell zu testen, wurde zuerst ein Lauf durchgefiihrt, bei dem das Modell
mit der potentiellen Vorticity initialisiert wurde. Dies ermoglicht den direkten Ver-
gleich der Transportrechnung mit den Analysen, was ja fiir Ozon nicht moglich ist.
Das Modell wurde dazu am 10. Mérz mit der PV aus ECMWF-Analysen initialisiert,
wobei die PV auf T42-Auflosung gegldttet wurde, um das Rauschen zu minimieren.
In Abb. 6.17 und 6.18 ist die im Modell transportierte potentielle Vorticity mit den
PV-Analysen aus ECMWF-Daten verglichen. Die gute Ubereinstimmung zeigt, daB
das Modell die Transportprozesse richtig wiedergibt. Im Laufe der Modellrechnung
bilden sich immer mehr Details heraus, die in den PV-Analysen nicht erkennbar
sind. Es ist auch deutlich erkennbar, wie der Gradient der potentiellen Vorticity am
Rande des Polarwirbels im Laufe der Rechnungen steiler wird.

6.5.5 Ogzoninitialisierung

Fiir die Ozontransportrechnungen wurde das Modell wie schon gesagt mit Ozonmes-
sungen aus Ozonsondenaufstiegen fiir den 10. Méarz 1995 initialisiert. Dazu wurden
alle européischen Ozonsonden aus der Woche vom 6. bis zum 13. Méarz verwendet.
Die Verwendung von Daten einer ganzen Woche, statt nur eines Tages ist notwendig,
um eine hinreichend grofie Menge an Datenpunkten zu haben. Andererseits sollten
die zur Initialisierung verwendeten Daten natiirlich auch keinen zu groBen Zeitraum
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Abb. 6.18. Wie Abb. 6.17, jedoch fiir den 23.03. 1995.

umfassen, um den Einflufl von diabatischen und chemischen (Ozonabbau!) Effekten
moglichst klein zu halten.

Zur Initialisierung wurde die Methode von Lary et al. [1995] verwendet, indem
das Ozonmischungsverhéltnis aus Ozonsondenmessungen in einem Koordinatensy-
stem dargestellt werden, das aus potentieller Temperatur als Vertikalkoordinate und
dquivalenter PV-Breite gebildet wird. Die zugrundeliegende Idee ist folgende: Unter
adiabatischen Bedingungen findet die Advektion der Luftmassen auf Isentropen — al-
so bei konstanter potentieller Temperatur — statt. Es bietet sich daher an, die Initiali-
sierung auf Isentropen vorzunehmen, da hiermit automatisch adiabatische vertikale
Bewegungen mit beriicksichtigt werden. Zusétzlich ist unter adiabatischen Bedin-
gungen auch die potentielle Vorticity eine Erhaltungsgréfie. Die potentielle Vorticity
kann somit als horizontale Koordinate verwendet werden, in &hnlicher Weise, wie
die potentielle Temperatur als vertikale Koordinate dient. Dariiberhinaus steigt die
potentielle Vorticity im wesentlichen monoton zum Nordpol hin an, so daf§ sie als
aquivalente Breite verwendet werden kann, siehe Abschnitt 5.1.1.

Die zu verschiedenen Zeiten an verschiedenen Orten gemachten Ozonmessun-
gen werden nun entsprechend der potentiellen Temperatur # und potentiellen Vor-
ticity am Ort der Messung auf Isentropen gegeniiber der Aquivalenten Breite ¢,
aufgetragen. Man erhélt somit die Ozonverteilung in 6/¢.-Koordinaten. Der Vor-
teil der Aquivalenten Breite gegeniiber der gewdhnlichen geographischen Breite, also
gegeniber gewShnlichen zonalen Mittelungen, ist, dafl das so definierte Koordina-
tensystem gewissermafien dem Polarwirbel folgt. Die starken Spurenstoff-Gradienten
am Rande des Polarwirbels bleiben in dieser Darstellung erhalten und werden nicht
verschmiert, wie bei der Bildung zonaler Mittelwerte. Liegt das Ozonmischungs-
verhéltnis nun in 8/ $.-Darstellung vor, kann anschliefiend diese Ozonverteilung dann
fiir eine bestimmte meteorologische Situation wieder in Lange/Breite-Koordinaten
dargestellt werden, wenn die PV fiir diese Situation gegeben ist. Dieses ist das Prin-
zip der sogenannten PV-Rekonstruktion von Spurenstoffeldern. Sie wurde erstmals
von Schoeber] et al. [1989] fir in-situ Messungen von Ozon und N;O im antarkti-
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schen Polarwirbel verwendet. Die Grundannahme dabei ist, daf die Ozonmischungs-
verhéltnisse mehr oder weniger konstant entlang der PV-Konturen sind.

Die Wahl der dquivalenten PV-Breite statt der potentiellen Vorticity selber
hat grofle Vorteile. So sind die Absolutwerte der potentiellen Vorticity selber stark
abhéngig von der jeweiligen meteorologischen Situation. Werte der potentiellen Vor-
ticity fiir verschiedene Situationen sind daher nur schwer miteinander zu vergleichen.
Die dquivalente Breite stellt somit eine Art Normierung der PV dar, um unterschied-
liche Situationen besser miteinander vergleichen zu kénnen. Dariiber hinaus ist sie
unabhdngig von der Héhe, im Gegensatz zur PV selber, die monoton mit der Héhe
ansteigt und erst geeignet transformiert werden mufl; um Vergleiche in verschiede-
nen Héhen durchfithren zu kénnen [Lait, 1994]. Auflerdem ist die d4quivalente Breite
direkt auch als geographische Breite interpretierbar, was eine Vorstellung von der
Verteilung der Spurenstoffe erleichtert.

Zur Initialisierung der Oéfbntransportrechnungen wurden die Ozonsondenmessun-
gen auf drei Isentropen, ndmlich 400 K, 475 K und 550 K in Abhingigkeit der
dquivalenten Breite aufgetragen. Die verwendeten Ozonsonden der einzelnen Sta-
tionen sind in Tabelle 6.2 zusammengefasst, Abb. 6.19 zeigt die geographischen
Positionen der einzelnen Stationen. Leider standen mir nur die Ozonsonden der eu-
ropéischen Stationen zur Verfigung und nicht die der kanadischen Stationen, was
insbesondere deswegen etwas unglinstig ist, weil der Polarwirbel im fraglichen Zeit-
raum in Richtung des kanadischen Sektors der Arktis verriickt war. Somit wurden
nur wenige Ozonsondenmessungen innerhalb des Polarwirbels gemacht. In Abb. 6.20
sind die Ozonsondenmessungen im Zeitraum 6. bis 13. Mérz 1995 auf den drei be-
trachteten Isentropen 400 K, 475 K und 550 K dargestellt. Die Ozonsondenmessun-
gen wurden hierzu iiber einen H6henbereich von 3 km gemittelt, um den Einfluf3
von Ozonlaminae und Datenfehlern zu verringern. Ein Vergleich mit nicht gemit-
telten Ozonmessungen zeigte, dal dies weder zu einer verringerten Streuung der
MefBwerte, noch zu systematisch anderen Werten fiihrt. An die in Abb. 6.20 darge-
stellten Messungen wurden Legendre-Polynome vom Grade 21 im Sinne der kleinsten
Quadrate angepasst. Eine andere Mdglichkeit hatte darin bestanden, das Ozonmi-
schungsverhaltnis iiber bestimmte Bereiche der dquivalenten Breite zu mitteln, oder
aber eine statistische Interpolation zwischen den Mefiwerten durchzufiihren [Daley,
1991}, siehe auch Sinnhuber [1995, S. 106f].

Da auf der 400 K Isentrope nérdlich einer dquivalenten Breite von 80° keine
Messungen vorliegen, wurde das Ozonmischungsverhaltnis auf 1.4 ppm am Nordpol
extrapoliert. Ebenso gibt es auf der 550 K Isentrope eine recht grofle Datenliicke zwi-
schen 50° und 65° adquivalenter Breite. Hier wurde zusatzlich ein Wert von 4.5 ppm
bei 60° angenommen.

Die Ozonmischungsverhéltnisse in Abb. 6.20 zeigen eine recht grofie Steuung,
von ungefihr +0.2 ppm. Dennoch sind deutlich einige grundlegenden Strukturen
erkennbar: Auf der 400 K Isentrope steigt das Ozonmischungsverhaltnis kontinuier-
lich nach Norden hin an. Diese Zunahme des Ozonmischungsverhaltnisses ist dar-
auf zuriickzufithren, dafi durch das diabatische Absinken der Luftmassen im und
am Rande des Polarwirbels ozonreichere Luft aus groBeren Hohen im Laufe des
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Abb. 6.19. Die Orte der zur Initialisierung des Modelles verwendeten Oz-
onsondenmessungen.

Winters hinabtransportiert wird. Auch auf der 475 K Isentrope steigt das Ozon-
mischungsverhdltnis bis etwa 65° oder 70° auf etwa 3 ppm an, um dann innerhalb
des Polarwirbels wieder auf Werte zwischen 2 und 2.5 ppm abzufallen. Dieses ist
eindeutig ein Zeichen fiir den chemischen Ozonabbau innerhalb des Polarwirbels,
der schon vor dem hier betrachteten Zeitraum stattgefunden haben muB. Es ist
nicht auszuschlieen, da auch auf der 400 K Isentrope ein Ozonabbau stattgefun-
den haben kann, dieser hat dann aber jedenfalls noch nicht zu einer Umkehr des
Ozongradienten innerhalb des Polarwirbels gefithrt. Auch auf der 550 K Isentrope
ist deutlich eine Abnahme des Ozons innerhalb des Polarwirbels zu erkennen. Es ist
auch hier normalerweise — ohne chemischen Ozonabbau — mit einer Zunahme des
Ozonmischungsverhaltnisses innerhalb des Polarwirbels aufgrund des diabatischen
Absinkens zu rechnen.

Die Darstellung der Ozonmessungen in 8/¢.-Koordinaten ist also nicht nur zur
Initialisierung gut geeignet, sondern erlaubt auch eine Interpretation der Messungen.
So ist es beispielsweise moglich, durch Vergleich des Ozonmischungsverhéltnisses
in 8/¢.-Koordinaten zu unterschiedlichen Zeiten, den chemischen Ozonabbau zu
identifizieren. Eine Reihe von Studien wurden zu diesem Thema durchgefihrt [z.B.
Schoeberl et al., 1989, 1990, Lait et al., 1990, Sinnhuber et al., 1995]. Durch das
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Tabelle 6.2. Liste der zur Initialisierung des Ozontransportmodells verwendeten
Ozonsonden.

Ort Léange Breite Anzahl der Sonden
Aberystwyth AB 4.1°W 52.4°N 1
Athen AT 23.8°E 37.9°N 1
Béreninsel BI 19.0°E 74.3°N 2
De Bilt DE 52°E 52.1°N 2
Gardermoen GA 11.0°FE 60.1°N 1
Hohenpeisenberg  HO 11.0°E 47.5°N 1
Jokioinen JO 23.5°E 60.8°N 2
Reykjavik RE 22.6°W  64.0°N 1
Kiruna KI 21.1°E 67.9°N 2
Legionowo LN 22.0°E 52.4°N 3
Lerwick LE 1.2°W 60.1°N 1
Ny-Alesund NA 12.0°E 78.9°N 4
Orland OR 9.2°E 63.4°N 1
Payerne PA 7.0°E 46.8°N 3
Rylsk RY 35.0°FE 52.0°N 1
Scoresbysund SC 22.0°W 70.5°N 2
Sodankyla S0 26.4°E 67.2°N 2
Se¢ndre Strgmfjord SS 50.6°W 67.0°N 2
Thessaloniki TL 23.0°E 40.6°N 2
Thule TH 68.8°W 76.5°N 3
Uccle uc 44°E 50.8°N 4
Valentia VA 10.3°W 51.9°N 3

fortlaufende Einfligen von Ozonmessungen in die 8/@.-Darstellung kann auch die
zeitliche Entwicklung der 3-dimensionalen Ozonverteilung erfafit werden. Dies stellt
sicher den hoffnungsvollsten Weg in Richtung auf eine Datenassimilation von Ozon-
messungen dar.

Abb. 6.21 zeigt beispielhaft das rekonstruierte Ozonmischungsverhaltnis auf der
475 K Isentrope fiir den 10. Méarz 1995, mit dem die Modellrechnungen initiali-
siert wurden. Die zugrundeliegende Analyse der potentiellen Vorticity wurde in ihrer
Auflésung verringert auf T42, um das ‘Rauschen’ in den PV-Daten zu verringern.
Trotzdem sind vor allem in mittleren Breiten noch eine ganze Reihe von Strukturen
im Ozonmischungsverhéaltnis zu erkennen, die beispielsweise in Messungen mit dem
Microwave Limb Sounder (MLS) auf dem UARS-Satelliten aufgrund der geringeren
horizontalen Aufldsung nicht sichtbar sind [Manney ef al., 1995]. Die grofirdumigen
Strukturen stimmen aber ausgezeichnet mit den MLS-Messungen {iberein [Man-
ney et al., 1995], was ein Zeichen dafiir ist, da Ozon und potentielle Vorticity
grundsétzlich gut miteinander korreliert sind. Deutlich erkennbar ist innerhalb des
Polarwirbels der Bereich mit stark verringerten Ozonmischungsverhéltnissen, das
arktische Ozonloch. Es stellt sich nun die Frage, ob die starken Strukturen im
Ozonmischungsverhaltnis in mittleren Breiten real sind. Ozonsondenmessungen in
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Abb. 6.20. Das Ozonmischungsverhaltnis aus Ozonsonden zwischen dem
6. und 13. Mirz, aufgetragen gegeniiber der dquivalenten Breite auf der
400, 475 und 550 K Isentrope (Punkte). Die durchgezogenen Linien sind an
die Messpunkte angepasste Legendre-Polynome und geben die im Modell
verwendete Initialisierung wieder.

mittleren Breiten zeigen oftmals auch eine starke Variabilitdt des Ozonmischungs-
verhaltnisses. Desweiteren haben RDF-Rechnungen (siehe Abschnitt 6.3) gezeigt,
dafl Ende Februar/Anfang Marz der Polarwirbel gestért war und Luftmassen vom
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Abb. 6.21. Das Ozonmischungsverhéltnis fiir den 10. Marz 1995 auf der
475 K Isentrope, gewonnen aus Rekonstruktion von Ozonsondenmessungen
iiber die dquivalente PV-Breite (siehe Text). Mit dieser Initialisierung wurde

das Ozontransportmodell gestartet.

Czone VMR [ppm]

0.6

sentrope.

auBeren Rand des Polarwirbels in mittlere Breiten transportiert wurden. Es ist somit
wahrscheinlich, dafl die in Abb. 6.21 zu erkennende Struktur des Ozonmischungs-
verhaltnisses in mittleren Breiten eine Folge dieser vorhergehenden Transporte ist.
Die Ozontransportrechnungen selber haben auch ergeben, daf sich fortlaufend ozon-
reiche Luftmassen vom Rand des Polarwirbels 16sen und stark verwirbelt in mittlere
Breiten transportiert werden.

In gleicher Weise wie fiir die 475 K Isentrope in Abb. 6.21 gezeigt, wurde auch
auf der 400 K und der 550 K Isentrope das Ozonmischungsverhéltnis rekonstruiert.
Zwischen diesen drei Isentropen wurde zur Initialisierung des Modells das Ozonmi-
schungsverhiltnis linear interpoliert. In Abb. 6.24 sind beispielhaft die Modellini-
tialisierung mit Ozonsondenprofilen aus Thule (76.5° N) und Gardermoen (60°N)
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Abb. 6.23. Wie in Abb. 6.21, jedoch fiir die 550 K Isentrope.

verglichen. Wihrend Thule am 10.03. deutlich innerhalb des Polarwirbels lag, be-
fand sich Gardermoen im dufleren Randbereich des Polarwirbels. Idealerweise wire
es natiirlich wiinschenswert, daf die rekonstruierten Profile moglichst gut mit den zu-
grundeliegenden Ozonsondenmessungen iibereinstimmen. Wie aber schon die Streu-
ung in-Abb. 6.20 zeigt, kann mit einer perfekten Ubereinstimmung nicht gerechnet
werden.

6.5.6 Ergebnisse der Ozontransportmodellierung

Die Evolution des modellierten Ozons ist in Abb. 6.25 auf der 475 K Isentrope
fiir den 16., 18., 20. und 22. Mérz gezeigt. Deutlich ist zu erkennen, wie standig
ozonreiche Luftmassen vom Rand des Polarwirbels geldst und in mittlere Breiten
transportiert werden. Die ozonarme Luftmasse innerhalb des Polarwirbels ist da-
gegen gut isoliert; es sind keine irreversiblen Transporte von Luftmassen aus dem
Inneren des Polarwirbels in mittlere Breiten zu beobachten. Man kann allerdings
erkennen, wie sich der Polarwirbel gewissermafien aufrollt, und infolgedessen eine
Zunge ozonreicher Luft in den Polarwirbel gezogen wird. Abb. 6.26 zeigt dann das
Ozonmischungsverhéltnis am Ende des Modellaufs fiir den 23.03. auf der 475 K
Isentrope. Das Einmischen ozonreicher Luftmassen in das innere des Polarwirbels
ist gut zu erkennen. Von Sibirien, am Nordpol vorbei bis in Baltikum erstreckt sich
eine Zunge ozonreicher Luft.

Abb. 6.27 zeigt die Profile des modellierten Ozons fiir Ny-Alesund, im Vergleich
mit Ozonsonden. Die Ubereinstimmung zwischen modelliertem Ozon und den Ozon-
sondenmessungen ist eher méfig. Die deutliche Diskrepanz zwischen den Ozonson-
denmessungen und dem Modell vor allem im unteren Hohenbereich ist zum grofien
Teil sicher auch auf den chemischen Ozonabbau zurtickzufiithren. Die Differenz zwi-
schen dem passiv transportierten Ozon im Modell und den tatsichlichen Messungen
sollte rein theoretisch den chemischen Ozonverlust ergeben. Ergebnisse der MATCH-
Kampagne zeigen einen Ozonabbau im Marz 1995 von etwa 1% pro Tag auf der
475 K Isentrope und sogar etwa 2% pro Tag auf der 400 K Isentrope [Rex et al.,
1995, Bericht der Europaischen Kommission, 1997]. Dies entspricht einem Ozonver-
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Abb. 6.24. Vergleich der initialisierten Ozonprofile mit zwei Ozonsonden-
messungen. Oben fiir Thule (76.5° N), unten fiir Gardermoen (60° N).

lust von etwa 0.3 ppm innerhalb von 13 Tagen, was in recht guter I“Jbereinstimmung
mit der in Abb. 6.27 zu erkennenden Differenz zwischen Modell und Ozonsonden-
messungen ist. Andererseits zeigt die deutlich bessere Ubereinstimmung zwischen
Modell und Ozonsondenmessungen im Bereich zwischen 475 K und 550 K, daf§ in
diesem Hohenbereich — fiir den hier betrachteten Zeitraum — kein wesentlicher che-
mischer Ozonabbau stattgefunden haben kann. Dies wird auch durch die Ergebnisse
der MATCH-Kampagne bestatigt, die fiir Marz 1995 keinen signifikanten Ozonab-
bau auf der 550 K Isentrope zeigen. Fiir eine genaue quantitative Bestimmung des
chemischen Ozonverlustes mufl aber das diabatische Absinken der Luftmassen mit
beriicksichtigt werden, sieche Kapitel 5.

In der Ozonsonde von Ny-Alesund vom-22.03. ist in einer Héhe von 450 K ein
Ozonfilament deutlich zu erkennen. Dies ist im Modellprofil vom 22.03., 12 Uhr nicht
vorhanden. Allerdings zeigt das Modell einige Stunden vorher die Entwicklung eines
Filamentes im Ozonprofil. Abb. 6.28 zeigt die vom Modell berechneten Ozonprofi-
le am 21.03. iiber Ny-Alesund zwischen Mitternacht und 18 Uhr. Im Hohenbereich
zwischen 500 und 520 K bildet sich ein Filament, das dann im folgenden nach un-
ten wandert und sich anschlieBend auflost. Auch die Ozonsonde vom 21.03., 18 Uhr
(Abb. 6.29) zeigt ein Filament, allerdings bei 450 K, also bei etwas niedrigerer Hohe,
als das Modell. Das Filament entspricht der in Abb. 6.26 gut zu erkennenden Zunge
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Gezeigt ist der 16., 18., 20. und 22. Mérz (von links oben nach rechts unten).
Die Konturintervalle betragen 0.25 ppm, identisch zu Abb. 6.21.

ozonreicher Luft, die in den Polarwirbel gezogen wird. Die vertikale Ausdehnung
des in Abb. 6.28 gezeigten Filaments betrdgt etwa 25 K, was ungeféhr einer Dicke
von 1 km entspricht. Reid und Vaughan [{1991] haben in ihrer Klimatologie aus
Ozonsonden beobachtet, dafl die vorherrschende vertikale Ausdehnung der Ozonfi-
lamente im Bereich von 1 bis 1.5 km liegt, siehe auch Orsolini et al. [1995]. Das
Modell ist also grundsétzlich in der Lage, die Bildung von Filamenten im Ozonprofil
zu reproduzieren. Es gibt allerdings auch eine Reihe von Fallen, wo eine konkrete
Ubereinstimmung zwischen Modell und Ozonsondenmessungen nicht gegeben ist.
Dies ist zum Teil auch darauf zuriickzufithren, dafl in den hier betrachteten Verglei-
chen die Drift der Ozonsonden wahrend ihres Aufstieges nicht beriicksichtigt wurde.
Im einzelnen konnen die Ozonsonden tiber hundert Kilometer vom Aufstiegsort ent-
fernt gemessen haben. Vor allem ist die Diskrepanz aber sicher auf das Modell selber
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Abb. 6.26. Das modellierte Ozonmischungsverhaltnis auf der 475 K Isen-
trope fiir den 23.03., 12 Uhr. Deutlich ist das Einmischen ozonreicher Luft in
den Polarwirbel zu erkennen: eine Zunge ozonreicher Luft erstreckt sich von
Sibirien am Nordpol vorbei bis ins Baltikum. Gleichzeitig 16sen sich ozonrei-
che Luftmassen vom dufleren Rand des Polarwirbels und werden recht stark
verwirbelt in mittlere Breiten transportiert.

zuriickzufiihren.

Abb.6.30 zeigt einen Schnitt durch das modellierte Ozonmischungsverhaltnis fiir
den 21.03., 12 Uhr entlang des Langengrades von Ny-Alesund (11.25°0). Um die
Strukturen besser erkennen zu kénnen wurde der mittlere Anstieg des Ozons mit
der Héhe abgezogen. Bei 79°N, der geographischen Breite von Ny-Alesund, liegt
im Bereich von 475 K ein Einschlufl ozonreicher Luft, der nach Siiden hin leicht
mit der Hhe ansteigt. Dies entspricht der Zunge ozonreicher Luft, die in Abb. 6.26
zu erkennen ist. Dieser Einschlul ozonreicherer Luft in den Polarwirbel ist in der
vertikalen Ausdehnung deutlich lokalisierter, als Filamente, die sich am Rande des
Polarwirbels 16sen. Schoeber]l und Newman [1995] sowie Orsolini et al. {1995] haben
beobachtet, dafi sich Luftmassen, die sich vom Rande des Polarwirbels 16sen, iiber
einen teilweise grofien Héhenbereich erstrecken, dabei sich aber mit der Hohe neigen.
Diese sich neigenden ozonreichen, beziehungsweise ozonarmen Luftmassen werden
dann in Ozonsondenmessungen als Filamente beobachtet.

6.5.7 Vergleich mit Messungen des RAM in Ny-Alesund

Das modellierte Ozonmischungsverhaltnis auf der 475 K Isentrope iiber Ny-Alesund
ist in Abb. 6.31 (dicke Linie) fiir den im Modell betrachteten Zeitraum vorn 10.03.
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Abb. 6.27. Vergleich der modellierten Ozonprofile mit Ozonsondenmessun-
gen in Ny-Alesund fiir den 16., 18., 20. und 22. Marz 1995 (von oben nach

unten).

bis zum 23.03. dargestellt. Sehr deutlich zu erkennen ist der starke Anstieg am
20./21.03. und die sehr hohe Variabilitdt des Ozonmischungsverhéltnisses in den
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Abb. 6.28. Aufeinander folgende Ozonsondenprofile aus der Modellrech-

nung vom 21.03. zwischen 0 und 18 Uhr fiir Ny-Alesund. Die Profile sind zur

besseren Ubersicht jeweils um 0.5 ppm nach rechts verschoben. Ein Ozonfila-

ment im Hohenbereich zwischen 460 und 520 K ist gut erkennbar. Im Laufe

der Zeit wandert das Filament nach unten und 16st sich anschliefend auf.

Die gestrichelten Linien sollen lediglich der besseren Orientierung dienen.

folgenden Tagen.

Zum Vergleich sind in Abb. 6.31 die Messungen des RAM in Ny-Alesund ei-
gezeichnet (Punkte). Die RAM-Messungen sind gegeniiber dem mit Ozonsonden
initialiserten Modell systematisch um etwa 0.3 ppm zu hoch. Dies wird auch durch
den direkten Vergleich der RAM-Messungen mit Ozonsonden deutlich. Die Diskre-
panz zwischen RAM-Messungen und Modell wird im Laufe des betrachteten Zeitrau-
mes geringer, was daran liegt, dal im Modell der chemische Ozonverlust nicht mit
beriicksichtigt ist. Der steile Anstieg des Ozonmischungsverhaltnisses am 22.03. wird
prinzipiell vom Modell gut wiedergegeben, allerdings zeigt das Modell den Anstieg
schon ein paar Stunden frither, als tatsdchlich beobachtet.

Um die reduzierte Héhenauflosung der Mikrowellenmessungen im Vergleich zu
berticksichtigen, wurde das Modell iiber den Héhenbereich von etwa 6 km gemittelt.
Dies entspricht grob der Hohenauflésung der RAM-Messungen. Das vertikal gemit-
telte Modell ist in Abb. 6.31 als dinne Linie eingezeichnet. Der steile Ozonanstieg
am 21./22.03. ist bei den gemittelten Modellergebnissen aber nicht mehr vorhanden.
Dafi die RAM-Messungen trotzdem eine hohe Ozonvariabilitdt zeigen, 148t darauf



130 DYNAMISCH BEDINGTE OZONVARIABILITAT 6.5

T T T T T T T T

550 NA950321.B18 -

500}
=
450+ /_,_,_; R

400

T

$)/ 1 1 H 1 ] 1 1 1
0.5 1 1.5 2 2.5 3 3.5 4 4.5 5
Ozone VMR [ppml
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Abb. 6.30. Schnitt durch das modellierte Ozonmischungsverhéltnis fiir den
21.03., 12 Uhr, entlang des Langengrades von Ny-Alesund (11.25° O). Um
die Strukturen besser erkennen zu kénnen, wurde ein mittleres Ozonprofil
abgezogen. Negative Ozonanomalien sind gestrichelt dargestellt. Das Kon-
turinterval betrigt 0.1 ppm.

schlieBen, daB die vertikale Ausdehnung des EinschluBies der ozonreichen Luft in
Wirklichkeit grofier war, als im Modell.

6.5.8 Schluflfolgerungen

Die Modellrechnung hat gezeigt, daf die dynamisch bedingte Variabilitat des Ozons
im Prinzip gut wiedergegeben werden kann. Das Modell ist in der Lage, Filamente
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Abb. 6.31. Das Ozonmischungsverhiltnis auf der 475 K Isentrope aus
RAM-Messungen in Ny-Alesund (Punkte). Die dicke Linie stellt das mo-
dellierte Ozon auf der 475 K Isentrope dar, die diinne Linie stellt das {iber
einen Hohenbereich von etwa 6 km gemittelte Modell dar, was grob der
vertikalen Auflésung der Mikrowellenmessungen entspricht.

im Ozonprofil zu erzeugen, wie auch schon von Orsolini [1995] und Orsolini et al.
[1997] demonstriert wurde. Es besteht wohl heutzutage kein Zweifel mehr daran, daj
solche beobachteten Filamente oder Laminae in den Ozonprofilen durch differentielle
Advektion verursacht werden, wobei natiirlich in Einzelfdllen auch Schwerewellen
eine Rolle spielen kénnen.

Es muB aber auch gesagt werden, dafl die konkrete Reproduktion von beob-
achteten Filamenten in Ozonsondenprofilen durch das Modell eher mé8Big ist. Diese
Beobachtung wurde auch von Manney et al. [1998] gemacht, insbesondere fiir Fila-
mente, die sich innerhalb des Polarwirbels bilden. Die Autoren fiihren dies darauf
zuriick, daB innerhalb des Polarwirbels die Korrelation zwischen Ozon und potenti-
eller Vorticity oftmals nur gering ist. Durch eine Initialisierung des Transportmodells
mit Ozondaten des Microwave Limb Sounders (MLS) statt iiber eine Korrelation mit
potentieller Vorticity (wie in meiner Arbeit) haben Manney et al. [1998] eine deut-
liche Verbesserung im Hinblick auf die Reproduktion von Ozonfilamenten erreichen
kénnen.
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Anhang 6.A Entwicklung nach Kugelflichenfunktionen

Jedes Feld auf einer Kugel 148t sich ausdriicken durch eine Entwicklung nach Kugel-
flichenfunktionen. Fiir ein skalares Feld ¥(), ¢) in Abhéngigkeit von der geographi-
schen Lange A und Breite ¢, (beziehungsweise u = sin ¢) 18t sich dann schreiben
[Kiehl et al., 1996]:

M N(m)

PO = > D P (e ™ (6.8)

m=—M n=|m|

P™(u) sind die assoziierten Legendre-Polynome [Press et al., 1992]. M bezeich-
net die héchste Fourier-Wellenzahl in zonaler Richtung, N(m) ist der hdchste be-
riicksichtigte Grad des assozierten Legendre-Polynoms bei der zonalen ‘Wellenzahl
m. Fiir den Spezialfall, daB N(m) konstant gewahlt wird und auBerdem N = M,
spricht man von triangularer Beschrinkung. Es hat sich eingebiirgert, die Art der
Beschrinkung durch einen Buchstaben und nachfolgend die hchste Wellenzahl an-
zugeben. So bezeichnet beispielsweise T106 eine triangulare Beschrénkung, bei der
die héchste beriicksichtigte Wellenzahl — und entsprechend auch der héchste Grad
der assozierten Legendre-Polynome — gleich 106 ist.
Die Koeffizienten ¢ sind nun gegeben durch

1 1 2w .
up= [ o [ 0w PR d (6.9)
-1 4T Jo
Das innere Integral in (6.9) stellt eine Fouriertransformation dar,
1 2m _—
m —_ b —im. .
v =op | DA, we ™™ dA

Uber die Fourierkoeffizienten 4™ (y) wird dann integriert, wobei das Integral durch
Gauss-Quadratur erfolgt:

J
P =3 ™ () BT (g)w;-
=1

Dabei stellen die p; die Gitterpunkte eines Gaussschen Gitters dar. Sie ergeben sich
als die Nullstellen eines Legendrepolynoms. Die w; sind die Gaussschen Gewichte

)
T (JP ()t

Man beachte, da$ die Absténde zwischen den Gitterpunkten in Nord/Siid-Richtung,
p; nicht konstant sind. Liegt das Feld (A, p) urspriingliich nicht auf einem Gauss-
schen Gitter vor, muB dieses vorher auf die y; interpoliert werden.

Um eine eindeutige Transformation zu erhalten, mu8 die Anzahl der Gitterpunk-
te in Nord/Siid-Richtung J die Bedingung

J > (3N +1)/2
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erfiillen. Ebenso gilt fiir die Anzahl der Gitterpunkte in Ost/West-Richtung I:
I>3M+1.

So ergibt sich fiir eine T106-Auflésung ein Gausssches Gitter mit 320 x 160 Punkten.
Dies entspricht einer Auflgsung in Ost/West-Richtung von 1.125°. In Nord/Siid-
Richtung sind die Absténde der Gitterpunkte zwar nicht exakt konstant, ergeben
aber in etwa auch eine Aufldsung von 1.125°. Die Gaussschen Gewichte w; kénnen
iibrigens interpretiert werden als Flachengewichte: 2ma?w;/I ist die einem Gitter-
punkt bei Breite u; entsprechende Fléche (mit a dem Erdradius).






Ozonvariabilitat in der
mittleren Stratosphare

Als mittlere Stratosphére wird der Hohenbereich von etwa 30 bis 40 km bezeichnet.
Die mittlere Stratosphére stellt fiir die Ozonvariation einen besonderen Bereich da,
da hier die atmosphérische Dynamik und die Photochemie des Ozons auf gleichen
Zeitskalen ablaufen. Im Gegensatz zur oberen Stratosphire und zur Mesosphére,
wo die Photochemie so schnell ist, daf§ sich unabhéngig von der Dynamik das Ozon
praktisch immer im photochemischen Gleichgewicht befindet, und im Gegensatz zur
unteren Stratosphére, in der die natiirliche Photochemie so langsam ist, daf sie liber
Zeitrdume von einigen Tagen oftmals vernachléssigt werden kann, mu8 in der mitt-
leren Stratosphére zur Erklirung der beobachteten Ozonvariation die Photochemie
der Luftmasse wahrend der letzten paar Tage beriicksichtigt werden. Sie hangt dabei
vor allem von der solaren Einstrahlung ab, der die Luftmasse wahrend der letzten
Tage ausgesetzt war.

Die Dynamik der mittleren Stratosphére wird in der noérdlichen Hemisphére im
Winter vom Polarwirbel beherrscht. Innerhalb des Polarwirbel kommt es zu einem
starken Absinken der Luftmassen, so daf relativ schnell sogar mesosphéarische Luft-
massen bis in die mittlere Stratosphére transportiert werden kénnen [Fisher und
O’Neill, 1993, Manney et al., 1994]. Neben dem Polarwirbel formiert sich in der Re-
gel ein antizyklonischer Wirbel, das sogenannte Aléutenhoch. Wie der Name schon
sagt, befindet sich das Aléutenhoch meist im Bereich der Datumsgrenze, kann aber
auch um den Polarwirbel herumwandern und zur Stérung oder Auflésung des Po-
larwirbels beitragen [O’Neill, 1998].

MclIntyre und Palmer [1983] zeigten erstmals Karten der potentiellen Vorticity
im Bereich der mittleren Stratosphéire, die aus Temperaturmessungen von Satelliten
gewonnen wurden. Diese isentropen PV Karten zeigen trotz ihrer relativ schlech-
ten Auflésung deutlich den Polarwirbel und das Brechen planetarer Wellen. Beim
Brechen planetarer Wellen werden die PV Konturen so weit deformiert, da8 sie sich
irreversibel deformieren. Dadurch werden Luftmassen aus dem Polarwirbel heraus in
mittlere Breiten transportiert. Leovy et al. [1985] zeigen Ozonmessungen mit dem
Limb Infrared Monitor of the Stratosphere (LIMS), die zeigen, wie das Ozon in
der mittleren Stratosphire durch das Brechen planetarer Wellen transportiert wird.

135
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Relativ niedrige Ozonmischungsverhaltnisse werden dabei im Polarwirbel beobach-
tet. Die niedrigsten Ozonmischungsverhéltnisse wurden Ende Oktober innerhalb des
polarzentrierten arktischen Polarwirbels beobachtet. Die Autoren vermuten, daf
dieses Ozonminimum photochemisch bedingt ist. Interessanterweise verwenden sie
dafiir den Ausdruck ‘Ozone Hole’, zu einer Zeit, als das antarktische Ozonloch noch
nicht entdeckt war. Obwohl grundsatzlich eine Korrelation zwischen potentieller
Vorticity und Ozonmischungsverhaltnis beobachtet wird — niedrige Ozonmischungs-
verhaltnisse innerhalb des Polarwirbels, hohe Mischungsverhéltnisse auflerhalb des
Polarwirbels in mittleren Breiten — zeigt sich im Detail oftmals eine eher geringe Kor-
relation zwischen PV und Ozonmischungsverhéltnis. Manney et al. [1995] berichten
iber Ozonmessungen in der mittleren Stratosphire mit dem Microwave Limb Soun-
der (MLS) auf dem UARS Satelliten, die zeigen, wie Luftmassen mit hohen Ozonmi-
schungsverhéltnissen aus den Subtropen in hohe Breiten transportiert werden und
dort in das Aléutenhoch hineingezogen werden. Im Laufe von ein paar Tagen nimmt
das Ozonmischungsverhaltnis dieser Luftmassen deutlich ab und sie bilden soge-
nannte ‘Low Ozone Pockets’ mit Ozonmischungsverhéltnissen vergleichbar denen
innerhalb des Polarwirbels. In zwei unlangst erschienen Artikeln zeigen Morris et al.
[1998] sowie Nair et al. [1998], daB diese beobachtete Abnahme des Ozonmischungs-
verhaltnisses auf dem Weg der Luftmasse von den Subtropen in hohe Breiten und
die Bildung der ‘Low Ozone Pockets’ durch die bekannte Photochemie erklart wer-
den kann. Das Ozonmischungsverhaltnis strebt dabei dem lokalen photochemischen
Gleichgewicht entgegen. Innerhalb des Aléutenhochs sind die Luftmassen, ahnlich
der Situation im Polarwirbel, fiir langere Zeitrdume in hohen Breiten gefangen, so
daB sich hier sehr niedrige Ozonmischungsverhéltnisse einstellen kénnen.

In diesem Kapitel soll nun untersucht werden, ob, und inwieweit die mit dem RAM
in Ny-Alesund beobachtete Ozonvariation in der mittleren Stratosphire durch die
bekannte Photochemie erkliart werden kann.

7.1 Chemie des Ozons in der mittleren Stratosphare

Die Ozonchemie in der mittleren Sratosphére ist im wesentlichen bestimmt durch
katalytische Abbaureaktionen sowie durch die Ozonproduktion aufgrund der O,-
Photolyse. Eine der wichtigsten Abbaureaktionen stellt der NOx-Zyklus dar,

NO, + O(*P) — NO + O,

NO + O3 = NO3 + Os,

wobei die Reaktion NO; + O(3P) der ratenbestimmende Schritt ist. Das bedeutet,
daB die Riickreaktion NO + O3 vergleichsweise schnell ablauft, so dal immer wenn
ein NO-Molekiil gebildet wurde, dieses praktisch sofort zu NO, reagiert, und der
katalytische Zyklus so geschlossen wird. Der zweite bedeutende Ozonabbauzyklus in
der mittleren Stratosphére ist der ClOx-Zyklus

ClO + O(®P) —» Cl+ O,

Cl + O3 — ClO + Oy,

der mit zunehmendem Chlorgehalt der Atmosphére natiirlich noch an Bedeutung
gewinnt. Der ratenbestimmende Schritt ist die Reaktion ClO + O(*P). Eher von

(7.1)

(7.2)
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untergeordneter Bedeutung fiir den Ozonabbau in der mittleren Stratosphére sind

der HOx-Zyklus

OH + O3 — HO, + Oy,
wobei der Zyklus (7.3) in der mittleren Stratosphire schon der effektivste neben
einer Reihe von anderen HOx-Zyklen ist, sowie der BrOx-Zyklus
BrO + O(®P) — Br + O,
Br + 03 — BrO + 02.

(7.3)

(7.4)

Die Reaktion

trégt nur zum geringen Teil zum Ozonabbau bei.
Die Ozonproduktion ist praktisch ausschliefSlich durch die O,-Photolyse gegeben:

O; + hv — O(*P) + O(°P). (7.6)

Durch die Reaktionen
kos : O(SP) + Og M) 03

und
j()3 : O3 + hv — O(SP) + 02 (77)

stellt sich zwischen O3 und O(®P) sehr schnell ein photochemisches Gleichgewicht
ein. Das Verhaltnis von O(®P) zu Oj ist dabei ndherungsweise gegeben durch [Bras-
seur und Solomon, 1985]
OCPY] o
(03] Ko, [Oa][M]

Es erweist sich daher als praktisch, die Ox-Familie als Summe des ungradzahligen
Sauerstoffs — im wesentlichen also die Summe aus O; und O(*P) — zu betrachten.
Nur Reaktionen, die die Anzahl des ungradzahligen Sauerstoffs dndern, fithren zu
einer netto Ozonédnderung.

Die katalytischen Abbaureaktionen (7.1) bis (7.4) konnen alle nur bei Vor-
handensein von atomarem Sauerstoff ablaufen. In der Dunkelheit reagiert O(*P)
aber sehr schnell zu Ozon, da die Riickreaktion iiber die Ozonphotolyse (7.7) nicht
stattfinden kann, so dafi im Dunkeln praktisch kein atomarer Sauerstoff vorliegt.
Dariiberhinaus liegen Chlor und Brom in Abwesenheit von Sonnenlicht in nichtre-
aktiver Form vor, im wesentlichen als Chlornitrat CIONQO; beziehungsweise Brom-
nitrat BrONQ,. Es ist also nicht nur die Ozonproduktion auf Sonnenlicht angewie-
sen, sondern auch alle katalytischen Abbaureaktionen bendtigen Sonnenlicht. In der
Dunkelheit gibt es keine wesentlichen chemischen Ozon#nderungen.

Die Reaktionsraten der Photolysereaktionen héngen natirlich wesentlich von der
Intensitat der solaren Strahlung ab. Zur Berechnung der Photolyseraten miissen da-
her wellenléngenabhéngige Strahlungstransferrechnungen durchgefiihrt werden. Die
Photolysefrequenz J ist dabei die Rate fiir eine Photolysereaktion erster Ordnung.
So ist beispielsweise fiir die Reaktion Oy + hv — O + O die Anderung der O,-
Konzentration gegeben durch d{O;]/dt = Jo, - [O;]. Die Photolysefrequenz wird
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Abb. 7.1. Berechnete Ozonphotolyserate (in 1/Sekunde) gegeniiber dem
Sonnenzenitwinkel fiir eine angenommene Héhe von 33 km. Zur Berechnung
wurde ein mittleres Ozonprofil aus RAM-Messungen vom Mérz 1997 ver-
wendet.

angegeben in 1/Sekunde. Die Photolyserate j hingegen ist die Anderung der photoly-

sierten Spezie: jo, = d[O;]/dt [Blindauer et al., 1996]. Oftmals wird in der Literatur

allerdings nicht begrifflich unterschieden zwischen Photolyserate und -frequenz.
Die Photolysefrequenz J in der Hohe z ist gegeben durch

Ie) = [T 60 T(2)) - 83, 2)

Dabei bezeichnet o{A,T") den wellenlangen- und temperaturabhingigen Absorpti-
onsquerschnitt der betrachteten Spezie, ¢ die ebenfalls wellenldngen- und tempe-
raturabhéngigen Quanteneffizienz und ®(A, z) den aktinischen Flufi bei der Wel-
lenldnge A in der Héhe 2. Der aktinische FluB, ein Ma$ fiir die solare Einstrahlung,
ist dabei vor allem abhéngig von der Absorption durch Sauerstoff und Ozon entlang
des Lichtweges bis zur Hohe z. In Abb.7.1 und 7.2 sind die Photolysefrequenzen fiir
die Reaktionen Oz + hv — O(®P) 4+ O, beziehungsweise O + hv — O(3P) + O(3P)
fiir eine Hohe von 33 km in Abhéangigkeit des Sonnenzenitwinkels dargestellt. Zur
Berechnung der Photolyseraten wurde das am Institut fiir Umweltphysik entwickel-
te PhotoGT-Modell verwendet [Blindauer et al., 1996]. PhotoGT selber beruht auf
dem Strahlungstransfermodell GOMETRAN [Rozanov et al., 1997]. Als Ozonprofil
wurde ein Monatsmittel der RAM-Messungen vom Maéarz 1997 verwendet, typisch
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Abb. 7.2. Berechnete Op-Photolyserate (in 1/Sekunde) gegeniiber dem Son-
nenzenitwinkel fir eine angenommene Hohe von 33 km. Zur Berechnung
wurde ein mittleres Ozonprofil aus RAM-Messungen vom Maérz 1997 ver-
wendet.

fur die Situation im Winter und Fruhjahr im Polarwirbel. Wie in Abb.7.1 zu se-
hen ist, steigt die Ozonphotolyserate gleich nach Sonnenaufgang — bei einer Héhe
von 33 km bei einem Sonnenzenitwinkel von etwa 96° — schnell an, um dann mit
steigender Sonne (abnehmenden Zenitwinkeln) nur noch langsam zuzunehmen. Im
Gegensatz dazu findet eine nennenswerte Oy-Photolyse erst bei Sonnenzenitwinkeln
kleiner etwa 85° statt, um dann relativ gleichférmig mit abnehmendem Zenitwinkel
anzusteigen. Es existiert also ein Bereich zwischen Sonnenaufgang und einem Son-
nenzenitwinkel von etwa 85°, in dem aufgrund der Ozonphotolyse Ozonabbau durch
die katalytischen Reaktionen moglich ist, eine nennenswerte Ozonproduktion aber
nicht stattfindet. Bei niedrigem Sonnenstand ist also mit einem Netto-Ozonverlust
zu rechnen.

7.2 Ozonmessungen im Winter 1994 /95

Die Messungen mit dem RAM in Ny-Alesund im Winter 1994/95 zeigen eine star-
ke Variabilitdt in der mittleren Stratosphére. In Abb.7.3 ist das Ozonmischungs-
verhiltnis, interpoliert auf die 1000 K Isentrope, entsprechend einer Hohe von etwa
33 km, von Mitte Februar bis Ende Méarz 1995 dargestellt. Das gemessene Ozon-
mischungsverhaltnis variiert im betrachteten Zeitraum zwischen weniger als 4 ppm
und mehr als 7 ppm. AuBergewdhnlich niedrige Ozonmischungsverhéltnisse von et-
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Abb. 7.3. Ozonmischungsverhaltnis im Februar und Mérz 1995 aus Millime-
terwellen-Messungen in Ny-Alesund, interpoliert auf die 1000 K Isentrope,
entsprechend einer Hohe von etwa 33 km.

wa 3.5 ppm wurden um den 15. Marz herum beobachtet. Innerhalb weniger Tage,
teilweise sogar Stunden, schwankt das Ozonmischungsverhiltnis um bis zu einem
Faktor zwei.

Der Polarwirbel war im Mérz 1995 recht instabil. Abb.7.4 zeigt die potentiel-
le Vorticity am 28. Februar 1995 auf der 1000 K Isentrope, berechnet aus UKMO
Analysen. Bereiche innerhalb des Polarwirbels sind schraffiert. Der Polarwirbel lag
an diesem Tag mehr oder weniger polarzentriert, Ny-Alesund war klar innerhalb des
Polarwirbels. Deutlich sichtbar ist das Brechen einer planetaren Welle zu erkennen:
Luftmassen mit hoher potentieller Vorticity werden in Form einer langgestreckten
Zunge aus dem Polarwirbel in mittlere Breiten transportiert. In den ersten Tagen des
Mé&rz wanderte der Polarwirbel in Richtung Kanada, so dafl Ny-Alesund um den 7.
Mérz auflerhalb des Polarwirbels lag. Anschlieflend zog der Polarwirbel wieder iber
Ny-Alesund, die Messungen der besonders niedrigen Ozonmischungsverhaltnisse am
14. und 15. Mérz wurden wieder klar innerhalb des Polarwirbels gemacht. Zu die-
ser Zeit war der Polarwirbel bereits recht stark gestort. In der zweiten Mérzhalfte
begann das Auflésen des Polarwirbels.

Die Messungen der hohen Ozonmischungsverhéltnisse um den 7. und 25. Marz
herum fanden klar auBerhalb des Polarwirbels satt. Messungen innerhalb des Po-
larwirbels zeigen deutlich niedrigere Ozonmischungsverhéltnisse. Dariiber hinaus ist
allerdings keine deutliche Korrelation zwischen potentieller Vorticity und beobach-
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Abb. 7.4. Karte der potentiellen Vorticity auf der 1000 K Isentrope fiir
den 28.02. 1995. Berechnet aus UKMO Analysen. Bereiche innerhalb des
Polarwirbels sind schattiert. Deutlich erkennbar das Brechen einer plane-
taren Welle: Luftmassen hoher potentieller Vorticity werden in Form einer
langgestreckten Zunge in mittlere Breiten transportiert.

tetem Ozonmischungsverhéltnis erkennbar.

7.3 Modellierung der beobachteten Ozonvariabilitat

Es stellt sich nun die Frage, ob die Ozonvariationen in der mittleren Stratosphire,
wie sie vom RAM gemessen wurden, alleine durch die bekannte Photochemie erklart
werden konnen. Dazu wurde der Weg der Luftmassen wihrend der letzten 15 Tage,
bevor sie iiber Ny-Alesund beobachtet wurden anhand von Trajektorienrechnun-
gen zuriickverfolgt und entlang dieser Trajektorien die Photochemie innerhalb des
bewegten Luftpaketes berechnet. Um direkt den Einflu der Photochemie entlang
der Trajektorien zu zeigen, wurden alle Trajektorienldufe mit der selben Ozonkon-
zentration initialisiert. Somit hingt die modellierte Ozonkonzentration am Ende
des Modellaufs nur von der Photochemie der letzten 15 Tage ab. Transporte im
gewdhnlichen Sinne werden dabei also nicht betrachtet.

Die Trajektorien wurden mit dem im Rahmen dieser Arbeit entwickelten Tra-
jektorienmodell berechnet. Dabei wurden Windfelder der Analysen des United King-
dom Meteorological Office (UKMO) [Swinbank and O’Neill, 1994], die auf die 1000 K
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Tabelle 7.1. Die im Modell beriicksichtigten chemischen Spezies. MeOO bezeichnet
den Methylrest CH;00.

Berechnet:

O(*P), O('D), O3, H,0, OH, H,, HO,, H,0,, CH,, CO, NO,, NO, NO3,
N205, HOQNOQ, HONOQ, CHQO, MeOO, MeOOH, Cl, Clg, ClO, ClgOg,
0ClO, HOCY, CINO,, CIONO,, HCL, H, N, Br, BrO, HBr, BrCl, BrONO,,
MeOH, MeOONO,, MeO, HCO, CIO0, CH;, HOBr

Konstant:
02> CO?; N2) N2O: H2SO4

Isentrope interpoliert wurden, verwendet. Druck und Temperatur entlang der Tra-
jektorie wurden ebenfalls aus den UKMO Analysen durch Interpolation gewonnen.
Alle Trajektorien wurden ausschlieflich adiabatisch berechnet, die Trajektorienrech-
nungen also auf festen Isentropen durchgefiihrt.

Als Chemiemodell wurde das am Institut fiir Umweltphysik entwickelte Bremen
Atmospheric Photochemical Modell (BRAPHQ) verwendet. Die im Modell verwen-,
deten Photolyseraten wurden mit dem PhotoGT Modell berechnet. Dazu wurde
die Absorption von Sauerstoff und Ozon beriicksichtigt. Als Ozonprofil wurde das
Monatsmittel vom Méarz 1997 aus RAM-Messungen in Ny-Alesund verwendet, ty-
pisch fiir die Situation im Spétwinter innerhalb des Polarwirbels. Als Temperatur-
und Druckprofil ging das Monatsmittel fiir Marz 1997 aus UKMO Analysen ein.
Die Photolyseraten wurden einmal vor den Modellaufen berechnet und als Tabelle
in Abhangigkeit vom Sonnenzenitwinkel und der Héhe gespeichert. Wahrend der
Modellaufe wurden die Photolyseraten dann vom BRAPHO-Modell durch Interpo-
lation innerhalb der Tabelle gewonnen. Alle Photolyseraten wurden also mit dem
selben Ozonprofil berechnet, es gibt keine Riickkopplung der Ozonchemie auf den
Strahlungstransfer und damit auf die Photolyseraten.

Insgesamt 47 chemische Spezies wurden in den hier gezeigten Modellrechnungen
beriicksichtigt. Sie sind in Tabelle 7.1 aufgelistet. Die beriicksichtigten Reaktionen
zwischen den Spezies sind in den Tabellen 7.2 bis 7.4 aufgelistet. Insgesamt wurden
77 bi- und 13 trimolekularen Gasphasen Reaktionen sowie 28 Photolysereaktionen
beriicksichtigt. Heterogene Reaktionen wurden nicht beriicksichtigt. Die Reaktions-
raten und Absorptionsquerschnitte entstammen der jiingsten JPL Empfehlung [De-
More et al., 1997].

Wie schon erwéhnt, wurden alle Modellaufe mit der gleichen Ozon- und Spuren-
stoffkonzentration initialisiert. Die Ozoninitialisierung wurde mit 5.5 ppm vorgenom-
men, was in etwa dem Mittel der Messungen entspricht. Da {iber die Konzentratio-
nen der anderen chemischen Substanzen keine Messungen vorliegen, kénnen hier nur
Annahmen iber ihre Konzentration gemacht werden. Um einerseits représentative
Werte zu erhalten und zum anderen die Spurenstoffe méglichst konsistent zu intia-
lisieren, wurden fiir die hier gezeigten Laufe die Spurenstoffe aus dem SLIMCAT
Modell entnommen. Sie entsprechen Werten innerhalb des Polarwirbels Ende Fe-
bruar 1997, siehe Tabelle 7.5.
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Tabelle 7.2. Die im Modell beriicksichtigten bimolekularen Reaktionen.
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kbli O(SP) + 03 — Oz + Oz
ki O(D) + O, ~ O0FP) 4+ O,
ki O(D) + H, ~ OH + H
ki O('D) + H,0 - OH + OH
kps: O(ID) + N, — O(SP) + N,
ks O(D) + NO  — N, + 0,
key: O(*D) + N,O —- NO + NO
ksi: O(P) + OH =0, + H
k‘bg: O(3P) + HOZ — OH + 02
keo: OCP) + H,0, — OH + HO,
kbui H + 03 — OH + Oz
kb12: OH + 03 — H02 + 02
kpi3: OH + H, —- H,0 + H
kb14: OH + OH — Hzo + O(SP)
kblS: OH + HOZ —  H,0 + O
kblG: OH + H202 — Hzo + HOZ
kb172 H02 + H02 — HgOg + 02
kblgl O(sp) + N02 — NO + Oz
kpg: OH 4+ HONO, — H,0 + NOg
kyzo: HO, + NO — NO, + OH
kb21: N + 02 — NO + O(SP)
kbzzi N + NO — Ng + O(SP)
kbzgi N + N02 — NzO + O(SP)
kb241 NO + 03 — N02 + 02
kb25: NO + N03 — NOZ + NOZ
kb26: N02 + 03 — N03 + 02
kb273 OH + CH4 — MeOO + Hzo
kigs: HO, + MeOO — MeOOH + O
kpg: HCO + O, - CO + HO,
kpso: O(3P) + ClO — (I + O
kss: OCP) + HOCI — OH + CIO
kpsp: OH + Cl — HOCI + Cl
kpsz: OH + ClO —  HO, + Cl
kpae: OH + HCI —  HyO + dl
kyzs: OH + HOCI - H; + ClO
kye: HO, + Cl ~  HC + 0,
kpsr: HO, + Cl — OH + ClO
kys: HO, + ClO — HOCI + O
kpzg: Cl + Os — ClO + O

Als Beispiel seien hier die Modelldufe vom 10. und 14. Marz 1995 gezeigt.
Abb. 7.5 zeigt die 15-Tage Riickwirtstrajektorien fiir die Luftmassen, die am 10.
Maérz (Abb. 7.5a) beziehungsweise am 14.03. 1995 (Abb. 7.5b) iiber Ny-Alesund be-
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Tabelle 7.2. (Fortsetzung)

7.3

kyao:
kpar:
kpao:
kpas:
kpaa:
Kpas:
kyas:
kpgr:
kpag:
Kpag:
kpso:
kps1:
kpsa:
kpsa:
kpsa:
Kpsso:
kpse:
kysr:
kpsg:
Kpsg:
kyso:
kg1
kpga:
kpea:
kyga:
ks
kpes:
kyer:
kygs:
kyeg:
Ky
kyr:
kyra:
kyrs:
Kyra:
Kyrs:
kyze:
kyrr:

Cl

Cl

Cl
Cl10
O(°P)
OH
HO,
Br
BrO
BrO
BrO
BrO
BrO
O('D)
H02
OH

HO,
Cl
Cl
Cl
HO;

OH
Cl

OH

Cl
MeOO
MeQO
Cl0
MeQO
OH
OH

Cl

OH

S e e i e i i e i il ol e S S S N S U St Nt SR AT IS

H,

CH,4
OCIO
NO

BrO
HBr

Br

OF

NO

ClO
ClO
Cl0
BrO
CH4

O3

CO

NQO;3
NO;
Cl, O,
HOCI
CIONO,
BrO
H02
H02
HO,
CH,0O
CH,0O
CH,0
MeOH
MeH
NO

O
MeOO
MeOQO
MeOOH
MeOOH
MeOH
HO,NO,

N S S S A A A A A

OH
OH
CO,
HO,
OH
Cly
Cly
Cl,
OH
OH
HQO
H,
HQO
HBr
HBr
HQO
CH,0O
MeO
CH,0O
Cl
MeOH
MeOQO
CH,O
HCI
NQO,

tH+++++ A+t A A A+

MeOQO
ClO

OH
O(P)
Oz
HCO
HCO
HCO
CHQO
HCI
NO2
HO,
CH,0
CH2
Hzo
OH
CH,0
Hgo

+
+
+

02

02

Oz

O
Oz

Oz

HO.
Oz

H,O
OH
Oy

obachtet wurden. Wahrend am 10.03. Ozonmischungsverhaltnisse von etwa 5.5 ppm
gemessen wurden, also nicht besonders niedrige Werte, wurden am 14. und 15.03.
die niedrigsten Ozonmischungsverhaltnisse von etwa 3.5 ppm gemessen. Die Karten
der potentiellen Vorticity zeigen, daB Ny-Alesund am 10.03. am Rande des Polar-
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Tabelle 7.3. Die im Modell beriicksichtigten trimolekularen Reaktionen.

kn:  O(P) + 0, X o,

ke H + 0, ¥ wo,

ks OH + NOo, ¥ HONO,

ki HO, + NO, X% HO,NO,

kw:  HONO, M H5o, + NO,
ke NO, + NOs ¥ Ny04

ki NoOs X NO, + NO,
ks  MeOO + NO, % MeOONO,

k. MeOONO, M Me0OO + NO,
kuo: ClO + NO, ¥ cloNo,

kyui: ClO + clo ¥ Lo,

ka2t ClLO, M o + ClO
kys: BrO + NO, ¥ BroNO,

wirbels lag, wihrend die Messungen am 14.03. mehr im Zentrum des Polarwirbels
erfolgten. In Abb. 7.6 ist das modellierte Ozonmischungsverhaltnis entlang der Tra-
jektorien vom. 10:03. und 14.03. gezeigt. Ausgehend von der selben Initialisierung
mit 5.5 ppm nimmt das Ozonmischungsverhaltnis der Luftmasse vom 14.03. kon-
tinuierlich ab, um nach 15 Tagen einen Wert von etwa 3.8 ppm zu erreichen. Das
modellierte Ozonmischungsverhaltnis fiir den 10.03. dagegen nimmt wahrend des 15-
tagigen Modellaufs leicht zu. Am Ende des Modellaufs ergeben sich trotz identischer
Initialisierung deutlich unterschiedliche Ozonmischungsverhéaltnisse flir beide Luft-
massen, in sehr guter Ubereinstimmung mit den RAM-Messungen in Ny-Alesund.
Im folgenden soll dies etwas ndher untersucht werden.

Die Trajektorien in Abb. 7.5 zeigen, daBl die Luftmasse, die am 14.03. in Ny-
Alesund beobachtet wurde sich die letzten 15 Tage in sehr hohen Breiten — im wesent-
lichen im Bereich der kanadischen Arktis — befunden hatte, wahrend die Luftmasse,
die am 10.03. iiber Ny-Alesund beobachtet wurde auch deutlich weiter nach Siiden
gewandert ist. Das Ergebnis ist, da die Luftmasse vom 10.3. einer hoher iiber dem
Horizont stehenden Sonne, also niedrigeren Sonnenzenitwinkel ausgesetzt war, als die
Luftmasse vom 14.03. Dies ist auch in Abb. 7.7 deutlich zu erkennen. Die Luftmasse
vom 10.03. hat Sonnenzenitwinkel von bis zu 65° erfahren. Die Luftmassentrajektorie
vom 14.03. befand sich demgegeniiber iiberwiegend in einem Zenitwinkelbereich bis
etwa 80°. Also iiberwiegend in einem Bereich, in dem mit einem Netto-Ozonverlust
zu rechnen ist, da hier die Ozonproduktion aufgrund der O,-Photolyse praktisch
noch nicht zum Tragen kommt. Abb. 7.8 und 7.9 zeigen die berechnete Sauerstoff-
und Ozonphotolyse entlang der beiden Trajektorien. Wie schon bei Betrachtung der
Sonnenzenitwinkeln in Abb. 7.7 zu erwarten war, ist die Og-Photolyse wahrend der
letzten 15 Tage entlang der Trajektorie vom 14.03. wesentlich geringer als entlang
der Trajektorie vom 10.03. Die Ozonphotolyse entlang der Trajektorien hingegen ist
fiir beide Luftmassen fast gleich. Die deutliche Ozonabnahme in der Luftmasse vom
14.03. gegeniiber der vom 10.03. ist also nicht durch einen erhShten Ozonabbau,
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Tabelle 7.4. Die im Modell beriicksichtigten Photolysereaktionen.

jii O, + b = OFP) + O(P)
j2: Os + hr — O, + O{P)
gz Os + hv > O + O{D)
7a:  HyO 4+ h — OH 4+ H
st HyO, + W — OH 4+ OH
je:  NO + A —> N + O(P)
Jr NO, + W > NO  + O(P)
st NO; ¥ v > NO 4+ O
Jo: NOs + v - NO, + O(P)
j10: N3O + v — Ny + 0O{D)
ji: HONO, + hv — OH  + NO,
jiz: HO,NO2 4+ hvy — HO, + NO,
j13: CH,O + hv —» H 4+ HCO
J14: CH,0O + hvy — Hp + CO
J1st Cly + hv — d + Cl
1s: OCIO + W - O(FP) + CIO
j172 01202 + hv — Cl + Cl+ 02
jig: HCl 4+ hv - H + CI
e: HOCI + v - OH 4+ «l
Joo: CINO, + hv — C(l + NOo
J: CIONO, + hv — Cl + NO;
a2t BrCl 4+ W > B+
s MeOONO, + hy — MeOO + NO,
Joa: N;O5 4+ hvyr — NOg + NO,
js: BIONO, + hv — NO, + BrO
jas:  MeOOH 4+ hv —» CH,O + OH+H
j271 BI‘ONOQ + hv — N03 + Br
js: CIONO, + hv — CIO + NO,

sondern eine verringerte Ozonproduktion begriindet.

Die Initialisierung der Modelldufe mit jeweils demselben Ozonmischungsverhalt-
nis wurde wie gesagt gewdhlt, um zu untersuchen, inwieweit die Photochemie ent-
lang der Luftmassentrajektorien in der Lage ist, die beobachtete Ozonvariabilitét
zu reproduzieren. Selbstverstandlich ist nicht davon auszugehen, dafi das Ozonmi-
schungsverhaltnis aller Luftmassen 15 Tage vor ihrer Beobachtung iiber Ny-Alesund
tatsachlich identisch war. Im allgemeinen war das Ozonmischungsverhéltnis zu Be-
ginn des Modellaufs natiirlich verschieden von den angenommenen 5.5 ppm. Um
nun zu untersuchen, wie stark das modellierte Ozonmischungsverhiltnis am Ende
des Modellaufs von der Ozoninitialisierung abhangt, wurden die Modelrechnungen
mit verschiedenen Ozoninitialisierungen gestartet. Abb. 7.6 zeigt als schattierten Be-
reich die gleichen Modelldufe wie vorher, allerdings mit jeweils um 1 ppm erhdhter
beziehungsweise verringerter Ozoninitialisierung. Wie die Abbildung zeigt, nimmt
der Einflu der Ozoninitialisierung mit der Zeit wahrend des Modellaufs ab. Entlang
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Tabelle 7.5. Die Initialisierung fiir die Modellrechnungen.

0(3P) 2.20- 10710 O(1D) 6.37 - 10717
0O, 5.5.107% H,O 5.72. 1076
OH 1.33. 1071t HO, 2.31-10~1
H, 6.63- 10712 H,0, 2.81.10711
H 494 .10V CcO 1.87 108
N 1.1-10-18 CH, 3.88.1077
N,O 3.24.10°° NO, 1.36- 107
NO, 2.15-1018 N,Os 7.18 . 10710
HO,NO, 1.75.10711 HONO, 1.14-107°
CH,O 0.0 MeO 4.76 - 10716
MeOO  8.38.107!3 MeOH 0.0
MeOOH 1.85.10713 MeOONQO, 2.4-10712
Cl 7.3.10713 Cl, 5.1.10713
Cl;0, 7.12.10714 Cl00 0.0

0CIlO 9.96. 10714 HOCI 3.54 . 1011
CINO, 2.34.1071 CIONO, 4.67-10°10
ClO 2.81.10°10 HCl 2.51-10°°
Br 2.70- 10712 HBr 7.48 10713
HOBr 1.36 - 10712 BrCl 9.11-10"
BrONO; 5.66 1013 BrO 1.56. 1011
HCO 1.8-10-% CH, 2.19.10°18
NO 3.19.10°° CO, 350.0- 109
N, 0.78084 0, 0.20945
H,80, 0.0

Abb. 7.5. 15 Tage-Riickwirtstrajektorien fiir Luftmassen die am 10. Marz
1995 (a) und am 14. Mérz 1995 (b) iiber Ny-Alesund beobachtet wurden.

der Trajektorie vom 14.03. fithrt die Variation der Ozoninitialisierung um 1 ppm zu
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Abb. 7.6. Das modellierte Ozonmischungsverhéltnis fiir den 10. Mérz (a)
und 14. Marz 1995 (b). Beide Rechnungen wurden identisch mit 5.5 ppm
initialisiert. Der schattierte Bereich zeigt eine Variation der Ozoninitialisie-
rung um 1 ppm.

einer Variation des Ozonmischungsverhaltnisses am Ende des Modellaufs von etwa
0.5 ppm. Bei der Trajektorie vom 10.03. hangt das modellierte Ozonmischungs-
verhaltnis am Ende des Laufs noch deutlich weniger von der Initialisierung am. Dies
ist auch leicht verstandlich, da die Zeit, in der sich ein photochemisches Gleichge-
wicht einstellt — die photochemische Lebensdauer des Ozons — natiirlich von der
solaren Einstrahlung abhéngt. Im Extremfall einer Trajektorie, die vollstandig in
~ der Dunkelheit verlduft, hdngt das modellierte Ozon dann zu 100% von der In-

itialisierung ab, da iiberhaupt keine Photochemie stattfand. Die Abhingigkeit des
modellierten Ozons von der Ozoninitialisierung kann also neben dem Vergleich mit
den tatsichlichen Messungen auch als ein Mafl dafiir verwendet werden, wie gut das
Ozonmischungsverhéaltnis durch die Photochemie innerhalb der letzten Tage erklart
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Abb. 7.7. Die Sonnenzenitwinkel entlang der in Abb. 7.5 gezeigten Tra-
jektorien fiir den 10. Mérz (a) und 14. Mérz 1995 (b). Zenitwinkelbereiche
groBer 100° sind nicht dargestellt, da sie Bereichen der Dunkelheit entspre-
chen. Die Trajektorie vom 14.03. befand sich iiberwiegend im Zenitwinkel-
bereich bis 85°, widhrend die Trajektorie vom 10.03. auch deutlich héhere
Sonnenstdnde erfahren hat.

werden kann.

In gleicher Weise wie oben beispielhaft fiir die zwei Trajektorien vom 10. und 14.
Marz gezeigt, wurden fir jeden Tag innerhalb der betrachteten Periode vom 15. Fe-
bruar bis zum 31. Marz 1995 das Ozon modelliert. Jeweils um 120T wurden 15 Tage
Riickwértstrajektorien berechnet, entlang derer dann die Ozonphotochemie model-
liert wurde. Die Initialisierung mit Ozon und den anderen Spurenstoffen erfolgte
fiir alle Rechnungen identisch, wie oben beschrieben. Das aus diesen Rechnungen
resultierende Ozonmischungsverhéltnis am Ende der Modelldufe ist in Abb. 7.10 zu-
sammen mit den RAM-Messungen gezeigt. Eine erstaunlich gute Ubereinstimmung
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Abb. 7.8. Berechnete Ozonphotolysefrequenzen entlang der in Abb. 7.5
gezeigten Trajektorien vom 10. Mérz (a) und 14. Méarz 1995 (b). Die Pho-
tolysefrequenzen sind fiir beide Luftmassen zumindest grofienordungsmafig
vergleichbar.

von modelliertem Ozonmischungsverhaltnis und RAM-Messungen ist dabei zu be-
obachten. Die Ubereinstimmung von Modellrechnung und Messungen ist dabei in
den meisten Fallen besser als 0.5 ppm. Lediglich im Bereich um den 16. bis 18. Mérz
(Tag 75 bis 78) sind etwas grofiere Unterschiede zu erkennen: Die Modellrechnun-
gen zeigen hier niedrige Werte von unter 4 ppm, wihrend die gemessenen Ozon-
mischungsverhéltnisse ab dem 16.3. schnell auf Werte um 5 ppm ansteigen. Dieser
beobachtete Anstieg erfolgt bei den Modellrechnungen gewissermaflen erst drei Tage
verspitet. Ahnlich am 13. Méarz (Tag 72): hier zeigen die Messungen zwischen dem
12. und 14. 3. einen kurzen starken Anstieg auf Werte von etwa 5.5 ppm, wahrend
die Modellrechnung zwar ebbenfalls einen Anstieg des Ozonmischungsverhaltnisses
zeigen, die Werte mit etwas unter 4.5 ppm aber deutlich niedriger sind.
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Abb. 7.9. Berechnete Os-Photolysefrequenzen entlang der in Abb, 7.5 ge-
zeigten Trajektorien vom 10. Méirz (a) und 14. Mérz 1995 (b). Die O5-Pho-
tolyse entlang der Trajektorie vom 14.03. ist deutlich geringer als entlang
der Trajektorie vom 10. Mérz.

Die beiden diinneren Kurven in Abb. 7.10 zeigen die modellierte Ozonvariati-
on bei einer um 1 ppm erhéhten beziehungsweise verringerten Ozoninitialisierung.
Dort, wo die Trajektorien viel Sonne abbekommen haben — dort, wo sich relativ
hohe Ozonmischungsverhiltnisse eingestellt haben — hingt das modellierte Ozon
nur noch wenig von der Initialisierung ab. Insbesondere um den 25. Méarz herum
(Tag 84) hat sich eine photochemische Ozonkonzentration eingestellt, die praktisch
nicht mehr von der Initialisierung 15 Tage vorher abhéngt. Das Ozon hat hier sein
Gedéchnis verloren was die Ozonkonzentration vor 15 Tagen oder frither betriftt. Auf
der anderen Seite héingt in Bereichen, in denen die Luftmassen nur wenig Sonnen-
licht beziehungsweise Sonnenlicht nur bei hohen Zenitwinkeln erfahren haben das
im Modellauf berechnete Ozon noch relativ stark von der Initialisierung ab. Eine
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Abb. 7.10. Das Modellierte Ozon fiir Februar und Mérz 1995 auf der 1000 K
Isentrope, zusammen mit den RAM-Messungen in Ny-Alesund. Die beiden
diinneren Linien zeigen die Modellrechnungen fiir eine um 1 ppm erhdhte
beziehungsweise verringerte Ozoninitialisierung.

gute Ubereinstimmung von Modell und Messung in diesen Bereichen ist also eher
‘zufsllig’, da die Ozoninitialisierung mit 5.5 ppm ja willkiirlich erfolgte.

7.3.1 Entwicklung des Ozons im Polarwirbel

Die bisher dargestellten Modellrechnungen wurden mit einem willkiirlichen Ozon-
wert initialisiert und dann am Ende des Laufs mit den Messungen verglichen. In die-
sem Abschnitt soll ein etwas anderer Modellansatz untersucht werden: Ausgehend
von einer Messung soll die weitere Entwicklung des Ozons modelliert werden. Dazu
wurde eine 30-Tage Vorwértstrajektorie, ausgehend von Ny-Alesund, berechnet. Si-
cher kann nicht davon ausgegangen werden, dafi die Trajektorienrechnung iiber einen
so langen Zeitraum die tatsachliche Bahn eines Luftpaketes richtig wiedergibt. So soll
diese eine Trajektrie vielmehr stellvertretend fiir eine typische Luftmasse innerhalb
des Polarwirbels stehen. Sie gibt qualitativ die Entwicklung des Ozons innerhalb des
Polarwirbels wieder. Fiir eine quantitative Modellierung des Ozons im Polarwirbel
miissten dann aber sicher weit mehr als nur eine Trajektorie beriicksichtigt werden.
In diesem Falle wiirde sich aber wieder das Problem der Ozoninitialisierung stellen.

Die in diesem Abschnitt betrachtete 30-Tage Vorwértstrajektorie wurde am 28.
Februar 1995 in Ny-Alesund auf der 1000 K Isentrope gestartet. Am 28. Februar
lag Ny-Alesund deutlich innerhalb des Polarwirbels, wobei vom RAM ein Ozonmi-
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schungsverhéltnis von etwa 4.5 ppm auf der 1000 K Isentrope gemessen wurde. Wie
weiter oben schon erwéhnt, zog im Verlauf der nichsten Tage der Polarwirbel von
Ny-Alesund weg, was auch an den hohen beobachteten Ozonmischungsverhaltnissen
wihrend dieser Tage erkennbar ist. Nach dem 12. Marz befand sich der Polarwirbel
wieder iiber Ny-Alesund, am 14. und 15. Marz wurden die niedrigsten Ozonmi-
schungsverhaltnisse mit etwa 3.5 ppm beobachtet.

In Abb. 7.11 ist das modellierte Ozonmischungsverhaltnis fiir die am 28. Februar
1995 in Ny-Alesund beobachtete Luftmasse dargestellt. Die Modellrechnung wurde
mit 4.5 ppm Ozon initialisiert, entsprechend der Messung in Ny-Alesund am 28.
Februar. Bis zum 14. Marz féllt das Ozonmischungsverhaltnis kontinuierlich ab, bis
es ein etwa am 14. Mérz ein Minimum von etwa 3.5 ppm erreicht. Dieser Wert ist in
sehr guter ﬂbereinstimmung mit dem, was tatsichlich an diesem Tag in Ny-Alesund
gemessen wurde. Anschliefend steigt das modellierte Ozonmischungsverhaltnis recht
schnell wieder an und erreicht am 23. Marz Werte von mehr als 5 ppm. In der letzten
Marzwoche ist der Polarwirbel in der mittleren Stratosphére stark gestort und im
Auflosen begriffen. Die berechnete Trajektorie bewegt sich nach dem 23. Marz sehr
schnell nach Siiden und kann sicher nicht mehr als Teil des Polarwirbels angesehen
werden. Es ist allerdings interessant zu sehen, wie schnell das modellierte Ozon
ansteigt, fir eine Luftmasse die sich vom Polarwirbels 10st.

Diese Rechnungen zeigen noch einmal deutlich, wie das Ozonmischungsverhalt-
nis in der mittleren Stratosphére von der ‘dynamisch kontrollierten Photochemie’ ab-
hangt. Die Ozonkonzentration innerhalb des Polarwirbels hangt dabei vor allem von
der Lage und Ausdehnung des Polarwirbels, und damit vom verfiigharen Sonnenlicht
ab. Bewegt sich der Polarwirbel, oder Teile davon, nach Siiden, kann insbesondere
am Ende des Winters die Ozonkonzentration schnell ansteigen.

7.4 Messungen im Winter 1996 /97

Die Messungen des RAM in Ny-Alesund zeigen fiir den Spatwinter und Friihjahr
1997 einen deutlich anderen Verlauf des Ozons in der mittleren Stratosphare als im
Jahre 1995. Abb. 7.12 zeigt das Ozonmischungsverhiltnis auf der 1000 K Isentrope
von Anfang Februar (genau gesagt vom 7. Februar an) bis Ende April 1997. Die Va-
riabilitat ist deutlich geringer als 1995: von Anfang Februar bis in den April hinein ~
etwa bis zum 10. April, Tag 100 — schwankt das Ozonmischungsverhaltnis zwischen
etwa 4.5 und 5.5 ppm. Mitte April sieht man dann einen Anstieg des Ozonmischungs-
verhéltnisses auf etwa 6.5 ppm. Ein kurzer Einbruch auf Werte, die in etwa denen
entsprechen, die bis einschlielich zur ersten Aprilwoche beobachtet wurden, findet
noch einmal um den 20. April statt. Danach steigt das Ozonmischungsverhaltnis auf
Werte zwischen 5 und 6 ppm. Es sollte allerdings darauf ingewiesen werden, daf3
ein Vergleich der absoluten Ozonwerte aus den RAM-Messungen von 1995 und 1997
etwas problematisch ist, da sowohl am Radiometer selbst, als auch am Auswertever-
fahren leichte Anderungen vorgenommen wurden. Um absolute Vergleiche zwischen
den Jahren vornehmen zu koénnen, bedarf es erst einer sorgfiltigen Reanalyse der
RAM-Daten.

Die Karten der potentiellen Vorticity zeigen, dafl die Entwicklung des Polar-
wirbels auf der 1000 K Isentrope ahnlich wie im Jahr 1995 verlief. Bis etwa Ende
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Abb. 7.11. Modelliertes Ozonmischungsverhiltnis entlang einer Trajekto-
rie, die am 28. Februar 1995 in Ny-Alesund gestartet wurde. Die Modellrech-
nung wurde mit 4.5 ppm Ozon initialisiert, entsprechend der RAM-Messung.
Nach dem 23. Mirz bewegt sich die Trajektorie weit in den Siiden. Dieser
Zeitpunkt ist durch den Pfeil am unteren Bildrand markiert.

Februar war der Polarwirbel stabil, wobei Ny-Alesund innerhalb des Polarwirbels
lag. Ab Anfang Mérz war der Polarwirbel dann recht stark gestort und im Aufldsen
begriffen. Ny-Alesund lag den Mérz 1997 iiber iiberwiegend im Randbereich des Po-
larwirbels. Der beobachtete Anstieg des Ozonmischungsverhéltnisses nach dem 10.
April ist verbunden mit dem Wegziehen des Polarwirbels, beziehungsweise seiner
Uberreste. Um den 22. April herum ziehen Uberreste des Polarwirbels noch ein-
mal iiber Ny-Alesund, in Ubereinstimmung mit der Beobachtung niedriger Ozonmi-
schungsverhiltnisse.

Es ist nun interessant zu sehen, ob der Modellansatz, der so erfolgreich die be-
obachtete Ozonvariabilitdt im Marz 1995 erklaren kann, auch die Ozonvariabilitét
im Jahr 1997 wiedergibt. Dazu wurden die Modellrechnungen genauso wie fiir die
1995er Periode auch fiir 1997 durchgefiihrt. Fiir jeden Tag innerhalb des beobach-
teten Zeitraumes zwischen Anfang Februar und Ende April 1997 wurden wieder
15 Tage-Riickwartstrajektorien berechnet, entlang derer das Boxchemiemodell lau-
fengelassen wurde. Die Initialisierung der Modelldufe wurde identisch zu denen des
Jahres 1995 vorgenommen ~ sowohl fiir die Ozoninitialisierung (wiederum 5.5 ppm),
als auch die Initialisierung der anderen chemischen Spurenstoffe. Abb. 7.13 zeigt das
modellierte Ozonmischungsverhaltnis am Ende der berechneten Trajektorien zusam-
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Abb. 7.12. Ozonmischungsverhéltnis von Anfang Februar bis Ende April
1997 aus Millimeterwellen-Messungen in Ny-Alesund, interpoliert auf die
1000 K Isentrope, entsprechend einer Hohe von etwa 33 km.

men mit den RAM-Messungen. Im wesentlichen zeigt sich auch fiir 1997 wieder eine
gute Ubereinstimmung zwischen den Modellrechnungen und den tatsachlichen Be-
obachtungen. Die niedrigen Ozonmischungsverhéltnisse ohne starke Variabilitét bis
zum 10. April und der nachfolgende Anstieg des Ozons, unterbrochen durch den Ein-
bruch um den 20. April herum, werden gut durch die berechnete Photochemie der
letzten 15 Tage entlang der Riickwértstrajektorien wiedergegeben. Allerdings ist das
berechnete Ozonmischungsverhiltnis im Mérz deutlich niedriger, als tatsdchlich vom
RAM beobachtet. Interessanterweise ist die modellierte Tag zu Tag Ozonvariabilitét
innerhalb dieses Zeitraumes in erstaunlich guter Ubereinstimmung mit den Beob-
achtungen; nur ergeben die Modellrechnungen eben ein um etwa 1 ppm zu niedri-
ges Ozonmischungsverhéltnis gegeniiber den Messungen. Die gute Ubereinstimmung
der modellierten Strukturen in der Ozonvariabilitit legen die Vermutung nahe, daf
die Diskrepanz zwischen modelliertem Ozon und Messung nicht etwa durch falsche
Ozontrajektorien, sondern eher durch Unzuldngichkeiten in der Chemie, beziehungs-
weise der Initialisierung, begriindet ist. Dies wird auch dadurch bestétigt, dafl das
. SLIMCAT Modell, dem ja die selben Windfelder aus UKMO Analysen zugrunde
liegen, in diesem Zeitraum eine deutlich bessere Ubereinstimmung mit den RAM-
Messungen aufweist (siche Abschnitt 7.5). Abb. 7.13 zeigt, dafi die Ozoninitialisie-
rung zumindest fiir Ende Mérz 1997 nur einen sehr geringen EinfluB auf das mo-
dellierte Ozonmischungsverhéltnis hat. Die Ozoninitialisierung ist also nicht verant-
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Abb. 7.13. Das modellierte Ozon fiir 1997 auf der 1000 K Isentrope, zusam-
men mit den RAM-Messungen in Ny-Alesund. Die beiden diinneren Linien
zeigen die Modellrechnungen fiir eine um 1 ppm erhéhte bezichungsweise
verringerte Ozoninitialisierung.

wortlich fiir die starke Diskrepanz zwischen berechnetem Ozonmischungsverhéaltnis
und den Messungen. Andererseits zeigt sich, dafl wéhrend des Februars 1997 das
modellierte Ozon recht stark von der Ozoninitialisierung abhingt, da die Trajek-
torien in diesem Zeitraum sehr wenig Sonnenlicht erfahren haben. Die sehr gute
Ubereinstimmung zwischen Modell und Messung in diesem Zeitraum ist also zuféllig,
da die Initialisierung mit 5.5 ppm ja eher willkiirlich erfolgte. Eine andere Ozonini-
tialisierung hitte dann zu einer schlechteren Ubereinstimmung mit den Messungen
gefihrt.

Uber die Ursachen fiir die Unterschitzung des Ozonmischungsverhéltnisses im
Marz 1997 kann an dieser Stelle nur spekuliert werden. Dafl der Grund fiir die Un-
terschitzung des Ozons in einer zu niedrigen Ozonproduktion, also einer zu gerin-
gen Oy-Photolyse liegt, ist eher unwahrscheinlich. Schlielich wurde zur Berechnung
der O,-Photolyse ja ein Ozonprofil aus RAM-Messungen vom Mérz 1997 verwen-
det. Es gibt allerdings Anzeichen, daf der Ozonabbau durch den Chlorzyklus etwas
iiberschitzt wird. So zeigen die Modellrechnungen einen Anstieg des aktiven Chlors
— im wesentlichen also ClO und Chlornitrat, CLONOs, das bei Tage recht schnell zu
ClO photolysiert wird — verbunden mit einer entsprechenden Abnahme des Chlor-
reservoirgases HCI. Dieser Anstieg bei den bisherigen Modellrechnungen betragt
nahezu eine Verdopplung des ClO Mischungsverhéltnisses innerhalb von 30 Tagen.
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Ein Grund hierfiir kénnte sein, daf in unseren Modellrechnungen der Reaktionska-
nal ClO + OH — HCI + O, neben der ‘normalen’ Reaktion Cl1O 4+ OH — HO, + Cl
nicht enthalten ist. Diese Reaktion wiirde aktives Chlor wieder ins Reservoir HCI
iiberfithren. Neuere Laboruntersuchungen haben den Reaktionskanal mit einem An-
teil von etwa 5% bestétigt [Lipson et al., 1997]. Ob dies aber die Diskrepanz erklaren
kann, wird in der Zukunft noch genauer iberpriift werden miissen.

7.5 Vergleich mit dem SLIMCAT Modell

Interessant ist auch ein Vergleich des modellierten Ozons aus den hier vorgestellten
Modellrechnungen, die ja nur die Photochemie der letzten Tage beriicksichtigen, und
einer ‘vollstdndigen’ Rechnung aus einem 3d Modell, wie dem SLIMCAT Modell. Der
Vergleich mit einem 3d Modell zeigt sogar besser als der Vergleich mit den MeBdaten,
wieviel der Ozonvariabilitdt durch die Photochemie der letzten Tage bedingt ist.

Das SLIMCAT Modell wird genau wie die im Rahmen dieser Arbeit durch-
gefithrten Modellrechnungen mit Wind- und Temperaturdaten aus UKMO Analy-
sen angetrieben. Unzulanglichkeiten insbesondere der Windfelder sollten sich also
in beiden Modellansatzen in gleicher Weise auswirken. Die Chemie im SLIMCAT
Modell ist ebenfalls vergleichbar mit der von uns verwendeten, allerdings nicht ganz
identisch. Abb. 7.14 zeigt den Vergleich der Ozonmischungsverhiltnisse wie sie sich
am Ende der Boxmodellrechnungen entlang der 15 Tage-Riickwértstrajektorien er-
geben haben zusammen mit dem berechneten Ozon iiber Ny-Alesund in 1000 K.
Die Ubereinstimmung ist nahezu perfekt. Im Bereich vom 16. bis 18. Mérz zeigt
das SLIMCAT Modell ebenfalls deutlich niedrigere Ozonwerte als die Messungen
ergeben haben; der Verlauf des Ozonmischungsverhéltnisses ist hier genauso, wie
in den Boxmodellrechnugen. Dies legt die Vermutung nahe, da8 die Dynamik in
den UKMO-Windfeldern fir diese Tage die Ursache fiir die beobachtete Diskrepanz
zwischen Modell und Messung ist.

Fiir 1997 (siehe Abb. 7.15) ist die Ubereinstimmung von SIMCAT-Modell und
den Boxtrajektorienrechnungen weniger gut, als fiir 1995. Wahrend die Boxmo-
dellrechnungen das Ozonmischhungsverhéltnis im Mérz 1997 stark unterschétzen,
liegt das vom SLIMCAT-Modell berechnete Ozon deutlich nédher an den RAM-
Messungen. Im April, wo sich hohe Ozonmischungsverhéltnisse ergeben, stimmen
die Boxmodellrechnungen dann wieder nahezu perfekt mit dem SLIMCAT-Modell
iberein. Interessant ist, da die Struktur der Ozonvariablilitdt in den Trajektori-
enrechnungen und im SLIMCAT-Modell sehr gut iibereinstimmt, es ergibt sich im
wesentlichen ein konstanter offset zwischen beiden Rechnungen.

Im Februar 1997 zeigt das SLIMCAT-Modell sehr niedrige Ozonwerte, die deut-
lich niedriger als die RAM-Messungen sind. Die Trajektorienrechnungen hatten ja
ergeben, daff die Luftmassen, die Im Februar iiber Ny-Alesund beobachtet wur-
den nur sehr wenig Sonnenlicht erfahren hatten. Die Boxmodellrechnungen zeigten
eine sehr grofe Abhéngigkeit des berechneten Ozons von der Ozoninitialisierung
(sieche Abb. 7.13), was bedeutet, dafl es zur Modellierung der beobachteten Ozon-
werte nicht ausreicht, nur die Photochemie der letzten paar Tage zu untersuchen.
Hier spielen also auch andere Prozesse, etwa Transportprozesse wie das Absinken
der Luftmassen im Polarwirbel eine Rolle. Dies konnte die vergleichsweise schlech-
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Abb. 7.14. Das modellierte Ozon aus den Boxtrajektorienrechnungen die-
ser Arbeit fiir 1995 (durchgezogene Linie), verglichen mit dem SLIMCAT-
Modell (gestrichelt).

te I"Jbereinstimmung des SLIMCAT-Modells mit den RAM-Messungen im Februar
1997 erkléren.

Es ist schon bemerkenswert, wie gut die im SLIMCAT 3d Chemietransport-
modell modellierte Ozonvariabilitéit bereits durch den vereinfachten Modellansatz,
wie er im Rahmen dieser Arbeit verwendet wurde, wiedergegeben werden kann.
Es sei noch einmal explizit erwahnt, welche vereinfachenden Annahmen in den Box-
Trajektorienrechnungen gemacht wurden: Neben der Initialisierung aller Luftmassen
mit den selben Ozon- und Spurenstoffkonzentrationen, was sicher die am weitest ge-
hende Annahme ist, sind dies vor allem die fehlende Riickkopplung der berechneten
Ozonkonzentration auf die Berechnung der Photolyseraten — es wurde zur Berech-
nung der Photolyseraten stets das gleiche Ozonprofil verwendet — sowie das fehlende
diabatische Absinken der Luftmassen im Polarwirbel.

7.6 Beriicksichtigung der Hohenauflésung

Bisher wurde beim Vergleich der Modellrechnungen mit den RAM Messungen so ge-
tan, als wiirden die Messungen das Ozonmischungsverhaltnis auf der 1000 K Isentro-
pe zeigen. Tatsédchlich stellen die Messungen aber einen Mittelwert iiber einen relativ
grofen Hohenbereich dar, der um die 1000 K Isentrope herum zentriert ist. Ein Teil
der Diskrepanz zwischen Modell und Messung ist somit auch darauf zurtickzufiihren,
daf die Millimeterwellenmessungen {iber einen Hohenbereich mitteln.



7.7 ERGEBNISSE UND SCHLUSSFOLGERUNGEN 159

7.5 T T T T T T T T

Ozone VMR {ppm]

i I 1 1 |
50 60 70 80 90 100 110 120
Day of Year 1997

Abb. 7.15. Wie Abb. 7.14, jedoch fiir 1997.

Um die Hohenauflésung der RAM-Messungen im Modell zu beriicksichtigen,
wurden zusatzlich die Box-Trajektorienrechnungen auch auf der 1200 K und der
850 K Isentrope durchgefiihrt. Die 1200 K Isentrope liegt etwa 3 km oberhalb
1000 K, die 850 K Isentrope etwa 3 km unterhalb der 1000 K Isentrope. Uber die
Rechnungen auf den drei Hohen wurde dann gewichtet gemittelt, entsprechend der
Hohenauflésung der RAM-Messungen, wie sie durch die averaging kernels gegeben
ist. Das modellierte Ozonmischungsverhéltnis auf der 1200 K und auf der 850 K
Isentrope ging dabei jeweils zu 25%, das modellierte Ozonmischungsverhéltnis auf
der 1000 K Isentrope zu 50% in das Ergebnis ein.

Von wenigen Ausnahmen abgesehen unterscheiden sich die Modellrechnungen
mit der reduzierten vertikalen Auflésung praktisch nicht von den Rechnungen, die
nur auf einer Isentrope durchgefithrt wurden (Abb. 7.16 und 7.17). Dies zeigt, da8
obwohl die Trajektorien in unterschiedlichen Hohen in der Regel schnell auseinander-
laufen, die Luftmassen dabei aber in den verschiedenen Hohen &hnliche meteorologi-
sche Bedingungen erfahren. So wird auch eine weit stdrkere Scherung der Advektion
in zonaler Richtung beobachtet, als in meridionaler Richtung, die ja im wesentlichen
das verflighbare Sonnenlicht bestimmt.

7.7 Ergebnisse und Schluf3folgerungen

Die Modellrechnungen haben gezeigt, da die beobachtete Ozonvariabilitdt durch
die bekannte Photochemie erklart werden kann. Die beobachteten Ozonmischungs-
verhéltnisse sind dabei fast ausschlieBlich durch die Photochemie wéhrend der letz-
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Abb. 7.16. Das berechnete Ozonmischungsverhéltnis entsprechend der Ho-
henauflésung der Mikrowellenmessungen fiir 1995 (fette Linie), verglichen
mit den Modellrechnungen auf der 1000 K Isentrope (diinne Linie).

ten Tage bestimmt. Sie hdngen somit vor allem davon ab, welcher Sonneneinstrah-
lung, das heiffit welchen Sonnenzenitwinkeln die Luftmassen ausgesetzt waren. Die
Dynamik, die die Bewegung der Luftmassen bestimmt, bestimmt hier also auch
die Photochemie. Ich habe hierfiir den Begriff der ‘dynamisch kontrollierten Pho-
tochmie’ gepragt. In Luftmassen, die {iber langere Zeit in hohen Breiten waren, —
ob nun innerhalb des Polarwirbels, am Rand des Polarwirbels oder innerhalb des
Aléutenhochs ist dabei unerheblich — stellen sich dabei aufgrund der hohen Zenit-
winkeln oft sehr niedrige Ozonkonzentrationen ein.

Daraus ergibt sich unmittelbar als Konsequenz, dafi zur Berechnung von Ozon-
trends in der mittleren Stratosphére die Dynamik sorgfiltig berticksichtigt werden
mufl. Wie in diesem Kapitel dargestellt wurde, reicht es dabei nicht aus, zum Beispiel
nur sicherzustellen, daf} alle Messungen innerhalb des Polarwirbels gemacht wurden.
Denn in einem polzentrierten Polarwirbel werden sich geringere Ozonkonzentratio-
nen einstellen, als innerhalb eines Polarwirbels, der mehr nach Siiden verschoben ist.
Das Gegenbeispiel sind Luftmassen des Aléutenhochs: obwohl diese Luftmassen ih-
ren Ursprung in mittleren Breiten oder gar den Subtropen haben, ergeben sich hier
Ozonkonzentrationen vergleichbar denen innerhalb des Polarwirbels. Um es noch
einmal deutlich zu sagen: durch die Dynamik wird Ozon irreversibel abgebaut oder
produziert. Irreversibel soll dabei bedeuten, dafl, wenn sich eine Luftmasse von A
nach B und dann wieder zuriick nach A bewegt, ihre urspriingliche Ozonkonzentra-
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Abb. 7.17. Wie Abb. 7.16, jedoch fiir 1997.

tion nicht wiederhergestellt wird.

Der gewohnliche Transport von Ozon spielt in der mittleren Stratosphire nur
eine untergeordnete Rolle im Hinblick auf die beobachtete Ozonvariabilitdt. Abge-
sehen von der Situation in der Polarnacht, wo die Photochemie nicht wirksam ist,
dominiert die dynamisch kontrollierte Photochemie. Gleichwohl ist natiirlich der
Transport beispielsweise der an den Ozonabbauzyklen beteiligten Spurenstoffe von
Bedeutung.

Anhand von Sensitivitdtsuntersuchungen konnte gezeigt werden, daf die Tem-
peratur entlang der Luftmassentrajektorie nur einen geringen Einfluf} auf Ozonpro-
duktion und -abbau hat. Zwar sind die beteiligten chemischen Reaktionen tempe-
raturabhangig, aber dieser Einfluf} ist weit geringer als die Abhéngigkeit von dem
verfiighbaren Sonnenlicht. Und so ist die oftmals beobachtete Korrelation zwischen
Ozonkonzentration und Temperatur nicht ein Zeichen fiir die direkte Abhéngigkeit
der Ozonchemie von der Temperatur der Luftmasse, sondern ist vielmehr inderekt
begriindet: Hohe Ozonkonzentrationen werden in der Regel bei Advektion von Luft-
massen aus siidlicheren Breiten beobachtet. Dies geht aber normalerweise einher mit
erhshten Temperaturen. Wurde in den Photochemierechnungen fiir solche Luftmas-
sen die Temperatur kiinstlich auf niedrigere Werte gesetzt, ergaben die Rechnungen
dennoch fast unverdndert hohe Ozonkonzentrationen.

Die insgesamt gute ("]bereinstimmung von den Boxtrajektorienrechnungen mit
den RAM-Messungen ist in erster Linie nattirlich ein Beweis, da§ die Photochemie
in der mittleren Stratosphéire im wesenentlichen durch das Chemiemodell richtig
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beschrieben wird. Die Ubereinstimmung zeigt aber auch, daB die Dynamik in der
mittleren Stratosphére durch die berechneten Trajektorien in der Regel gut wieder-
gegeben wird. Es kdnnen damit nicht nur das Trajektorienmodell selber, sondern
auch die verwendeten Windfelder — in diesem Fall Windfelder aus Analysen des
UKMO - validiert werden.



Zusammenfassung
und Ausblick

In dieser Arbeit wurden bodengebundene Mikrowellenmessungen stratosphérischer
Ozonprofile analysiert und interpretiert. Die Messungen mit dem Radiometer fiir
Atmosphérische Messungen (RAM) wurden dabei an der Station des Network for
the Detection of Stratospheric Change (NDSC) in Ny-Alesund, Spitzbergen durch-
gefithrt. Ein wesentlicher Vorteil der Mikrowellenradiometrie ist, dafl die Messungen
auch in Abwesenheit von Sonnenlicht, also auch in der Polarnacht sowie praktisch
wetterunabhingig durchgefiihrt werden kénnen. Da das Instrument somit kontinu-
ierlich mit hoher zeitlicher Auflésung arbeitet — typischerweise werden ein bis vier
Ozonmessungen pro Stunde durchgefithrt — stellt es eine wertvolle Ergénzung zu
anderen MeBverfahren wie etwa Ozonsonden oder Lidarmessungen dar. Die aus den
Messungen des RAM gewonnenen Ozondaten konnen somit Erkenntnisse sowohl
iber die langfristigen Ozonanderungen liefern, als auch {iber sehr kurzzeitige Ozon-
variabilitdten.

In der Arktis wird ein jahreszeitlicher Zyklus des stratosphérischen Ozons beob-
achtet, mit einem Maximum der Ozonkonzentration am Ende des Winters und einem
Minimum im Sommer. Dies ist durch Transportprozesse begriindet: Im Winter sin-
ken die Luftmassen innerhalb des Polarwirbels ab, wodurch ozonreichere Luftmassen
aus groBeren Hohen nach unten transportiert werden. Die Luftmassen innerhalb des
Polarwirbels sind dabei weitgehend abgeschlossen gegeniiber den Luftmassen aus
mittleren Breiten. Am Ende des Winters, wenn der Polarwirbel aufbricht, vermi-
schen sich die arktischen Luftmassen dann mit denen aus mittleren Breiten.

In den letzten Jahren ist innerhalb des arktischen Polarwirbels im Winter und
Friihjahr ein teilweise erheblicher Riickgang des stratosphérischen Ozons beobach-
tet worden. Es besteht heutzutage kein Zweifel mehr daran, daf diese Ozonverlu-
ste durch chemische katalytische Reaktionen mit Chlor und Brom aus anthropoge-
nen Quellen verursacht werden. An den Oberflichen von polaren stratosphérischen
Wolken, die sich bei sehr tiefen Temperaturen bilden konnen, wird das Chlor aus
nicht-reaktiven Reservoirverbindungen in reaktive Verbindungen umgewandelt. Die-
se kénnen dann durch katalytische Zyklen Ozon zerstéren. Ein Effekt, der zumindest
grundsatzlich vergleichbar ist mit dem antarktischen Ozonloch, das seit etwa Anfang
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der Achziger Jahre zu beobachten ist. Der einzige Grund dafiir, daf die Ozonverluste
im Bereich der Arktis bisher geringer waren als im Bereich der Antarktis, sind die
unterschiedlichen meteorologischen Bedingungen. Zum einen sind die Temperatu-
ren im arktischen Polarwirbel gewdhnlich hoher, so dafi polare Stratosphirenwolken
nur sporadisch auftreten, zum anderen bricht der arktische Polarwirbel gewohnlich
frither zusammen als sein antarktisches Gegenstiick, wodurch der Ozonabbau weni-
ger lange anhalten kann.

Die Ozonmessungen mit dem RAM zeigen im Winter und Frithjahr 1997 eine deut-
liche Abnahme der Ozonkonzentration in der unteren Stratosphére. Zwischen Mitte
Februar und Ende April 1997 nimmt das Ozonmischungsverhéaltnis auf der 475 K
Isentrope (etwa 19 km Hohe) von etwa 3 ppm auf unter 2 ppm ab. Damit einher geht
eine Abnahme der stratosphirischen Ozonsdulendichte im gleichen Zeitraum um et-
wa 50 DU. Um aus der beobachteten Ozonabnahme auf chemische Ozonabbauraten
schlieen zu kénnen, mufl das diabatische Absinken der Luftmassen innerhalb des
Polarwirbels abgeschatzt werden. Denn das Absinken ozonreicherer Luftmassen kann
den chemischen Ozonverlust in einer Hohe teilweise iiberdecken. Zur Berechnung des
diabatischen Absinkens wurden daher Kiihlungsraten mit einem Strahlungstransfer-
modell im sichtbaren und infraroten Spektralbereich durchgefiihrt.

Verursacht werden die diabatischen Temperaturdnderungen durch das Heizen
aufgrund der Absorption solarer Strahlung auf der einen Seite, und die langwellige
Abstrahlung im infraroten Spektralbereich auf der anderen Seite. Verantwortlich fiir
das Heizen durch die Absorption der solaren Strahlung ist in der Stratosphére vor
allem Ozon sowie zu einem geringeren Teil auch Wasserdampf, der allerdings in der
Troposphére einen entscheidenden Anteil am diabatischen Heizen hat. Der Strah-
lungsaustausch im Infraroten ist vor allem durch Kohlendioxyd, Wasser und Ozon
verursacht und hingt wesentlich von der Temperatur der Luftmassen ab. Zur Berech-
nung der diabatischen Kiithlungsraten in dieser Arbeit wurden Temperaturprofile aus
ECMWEF-Analysen gemittelt iber den Polarwirbel verwendet. Auflerdem wurden die
mit dem RAM in Ny-Alesund gemessenen Ozonprofile, die als reprasentativ fiir den
gesamten Polarwirbel angenommen wurden, fiir die Berechnungen verwendet. Da
keine routinemé&figen Messungen von stratosphérischen Wasserdampfprofilen inner-
halb des Polarwirbels vorliegen, konnten nur Annahmen iiber das Wasserdampfprofil
gemacht werden. Dies sollte allerdings keine groBie Auswirkung auf die berechneten
diabatischen Kiihlungsraten haben, da Wasserdampf sowohl bei der Absorption der
solaren Strahlung, als auch im infraroten Spektralbereich nur einen vergleichsweise
geringen Anteil an den diabatischen Temperaturdnderungen hat.

Es zeigte sich, daff praktisch iiber den gesamten betrachteten Zeitraum von Mit-
te Februar bis Ende April diabatisches Kiihlen vorherrschte. Dies fiihrte demzufolge
zu einem diabatischen Absinken ozonreicherer Luftmassen von oben, wodurch der
chemische Ozonabbau teilweise iiberdeckt wurde. Es muf} also unbedingt das diabati-
sche Absinken mit beriicksichtigt werden, wenn der chemische Ozonabbau bestimmt
werden soll. Andererseits zeigte sich, dafi die diabatischen Kiihlungsraten wesent-
lich auch vom zugrundeliegenden Ozonprofil abhéngen. So halten sich im April 1997
die langwellige Strahlungskiihlung und das Heizen durch die kurzwellige Absorption
der solaren Strahlung ungefihr die Waage, mit einer leichten netto Kiihlung. Da
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aber das Heizen durch die Absorption der solaren Strahlung vor allem vom Ozon
abhéngt, anderseits die langwellige Strahlungskiihlung aber nur schwach abhéangig
ist von der Ozonkonzentration, hitte schon eine leichte Erhdhung der Ozonkonzen-
tration statt zu einem netto Kithlen zu einem netto Heizen gefiihrt. Insbesondere
die Verwendung von klimatologischen Ozonprofilen anstatt gemessener Ozonprofile
kann somit zu grundlegend anderen Ergebnissen fithren.

Unter Beriicksichtigung des berechneten diabatischen Absinkens ergaben sich
aus den Beobachtungen des RAM fiir den Hohenbereich um 475 K chemische Ozo-
nabbauraten zwischen etwa 20 ppb/Tag im Februar und 15 ppb/Tag im April 1997.
Im Hohenbereich um 475 K erreichte der chemische Ozonabbau damit Werte, die ver-
gleichbar oder sogar noch gréfier waren als in den Wintern davor. Die auflergewdhn-
lich niedrigen Temperaturen spat im Winter und Frithjahr 1996 /97 ermdéglichten die
Bildung polarer Stratosphirenwolken iiber einen grofien Bereich des Polarwirbels
und iber einen langen Zeitraum bis Ende Méarz. Die Folge davon war eine weitge-
hende, lang anhaltende Chloraktivierung, die zum beobachteten Ozonabbau fithrte.
Insbesondere durch die tiefen Temperaturen im Marz 1997 konnte der Ozonabbau
lange anhalten und war aufgrund der bereits reichlich vorhandenen Sonnenstrahlung
zu der Zeit sehr effektiv.

Der aus den Messungen des RAM berechnete Ozonabbau ist in guter Uberein-
stimmung mit anderen Messungen. Es wurde somit gezeigt, da sich auch durch
Messuhgen an nur einem Ort Erkenntnisse iiber den chemischen Ozonabbau ge-
winnen lassen. Begiinstigt wurde dies auch dadurch, dafi im Winter 1996/97 der
Polarwirbel recht stabil war und fast den gesamten Winter iiber Ny-Alesund lag.
Das grundsatzliche Problem bei der Interpretation von Messungen an nur einem
Ort bleibt jedoch, dal nie ganz ausgeschlossen werden kann, dafl eine beobachte-
te Ozonédnderung auf horizontale Advektion zuriickzufithren ist. Durch zusétzliche
Messungen an anderen Orten kénnte diese Schwierigkeit aber deutlich minimiert
werden.

Ein interessantes Ergebnis am Rande, das sich aus den berechneten diabati-
schen Kiithlungsraten ergibt, ist die Anderung der potentiellen Vorticity aufgrund
diabatischer Effekte. Es zeigte sich, dafi die aus den diabatischen Kiihlungsraten
berechnete Tendenz der potentiellen Vorticity in sehr guter Ubereinstimmung mit
der tatséchlich im Mittel innerhalb des Polarwirbels beobachteten Tendenz der po-
tentiellen Vorticity ist. Zumindest fiir den Winter 1996/97 war die Entwicklung des
Polarwirbels also wesentlich durch Strahlungsprozesse bestimmst. Dariiber hinaus ist
die gute Ubereinstimmung der berechneten und der beobachteten PV-Tendenz aber
auch eine Bestatigung dafiir, daf die im Rahmen dieser Arbeit berechneten diaba-
tischen Kiihlungsraten die Natur hinreichend gut wiedergeben. Eine unmittelbare
Anwendung hiervon kénnte in der Zukunft darin bestehen, die diabatische Anderung
der PV zu beriicksichtigen, wenn diese mit Ozon korreliert wird. Denn ein wesent-
liches Problem solcher Korrelationsuntersuchungen von Ozon mit PV ist, daf sich
die Korrelation von Ozon und PV unter diabatischen Prozessen andert (anders als
bei der Korrelation eines chemisch inerten Spurenstoffes mit Ozon).

Um die beobachtete Variabilitit des Ozons zu verstehen, mufl auch die atmosphér-
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ische Dynamik betrachtet werden. Vor allem die kurzzeitigen Ozonvariationen sind
durch die Advektion von Luftmassen unterschiedlicher Herkunft bestimmt. Zur Un-
tersuchung der dynamisch beeinflussten Variabilitaten des Ozons wurde im Rahmen
dieser Arbeit ein Trajektorienmodell entwickelt, mit dem sich die Historien einzelner
Luftmassen mit Hilfe von analysierten Windfeldern zuriickverfolgen lassen. Dieses
Trajektorienmodell wurde auch fiir sogenannte contour advection und domain filling
Trajektorienrechnungen verwendet. Dafiir wurden eine grofle Anzahl von Luftpake-
ten gleichzeitig verfolgt, wodurch sich die Dynamik der Luftmassen und insbeson-
dere die Entwicklung des Polarwirbels im Detail untersuchen 1aft. Durch die con-
tour advection und reverse domain filling (RDF) Rechnungen lassen sich hochauf-
geloste Karten des Polarwirbels erzeugen, die Strukturen zeigen, die herkémmlichen
Analysen nicht zugénglich sind. So kénnen die RDF-Rechnungen beispielsweise das
Ablosen von Luftmassen aus dem Randbereich des Polarwirbels und den damit
verbunden Transport in mittlere Breiten beziehungsweise das Eindringen von Luft-
massen von auBerhalb des Polarwirbels in den Polarwirbel hinein veranschaulichen.
In den groben Strukturen stimmen die RDF-Rechnungen dabei sehr gut mit PV-
Analysen iiberein, was eine Bestétigung dafiir ist, dal die Bewegung der Luftmassen
durch die Trajektorienrechnungen zumindest grundsatzlich richtig wiedergegeben
wird. Dariiber hinaus konnte durch die RDF-Rechnungen auch gezeigt werden, daf
die Luftmassen innerhalb des Polarwirbels gut isoliert sind und ein Austausch mit
Luftmassen mittlerer Breiten weitgehend unterbunden wird. Eine quantitative Be-
stimmung des Transportes iiber den Rand des Polarwirbels ist allerdings mit groen
Unsicherheiten verbunden.

Ein Vergleich der RDF-Rechnungen mit den Ozonmessungen des RAM in Ny-
Alesund zeigte eine recht gute Ubereinstimmung, wodurch kurzzeitige Variationen
im gemessenen Ozonmischungsverhaltnis erklart werden konnten. Ein genauer Ver-
gleich zeigt allerdings, dafl die RDF-Rechnungen zwar Strukturen im Feld der po-
tentiellen Vorticity reproduzieren kénnen, die in guter Ubereinstimmung mit Be-
obachtungen sind, die exakte Position dieser Strukturen aber oftmals nicht richtig
wiedergegeben wird. Um die Rechnungen direkt mit den Ozonmessungen vergleichen
zu kdnnen, was ja fiir potentielle Vorticity nur indirekt moglich ist, wurden hochauf-
geléste Transportrechnungen durchgefithrt, die mit Ozon initialisiert wurden. Dafiir
wurde ein Semi-Lagranges Transportmodell entwickelt, das iiber eine sehr hohe ver-
tikale Aufldsung verfiigt. Angetrieben wird dieses Modell durch analysierte Windfel-
der aus ECMWF-Analysen. Ein Testlauf des Modells, der mit potentieller Vorticity
initialisiert wurde, zeigte eine sehr gute Ubereinstimmung mit der analysierten PV
beziehungsweise mit RDF-Rechnungen. Fiir die Ozontransportrechnungen wurde
das Modell dann mit Ozonsondenmessungen initialisiert.

Mit dem Modell konnte fiir einen ausgesuchten Zeitraum im Méirz 1995 die
Entwicklung des Ozonmischungsverhéltnisses nachvollzogen werden. Grundsétzlich
zeigt das Modell eine recht gute Ubereinstimmung sowohl mit Ozonsondenmessun-
gen, als auch mit Messungen des RAM in Ny-Alesund. Insbesondere ist das Modell
in der Lage, das Entstehen von Filamenten im Ozonprofil wiederzugeben. Konkret
ergeben sich aber eine Reihe von Abweichungen zwischen Modell und Messungen.
Diese sind sicher zum einen darauf zuriickzufiihren, dal im Modell der chemische
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Ozonabbau nicht beriicksichtigt wird. So zeigt sich im Verlaufe der Rechnung eine
zunehmende Diskrepanz zwischen Modell und Messungen. Zum anderen wurden bei
der Initialisierung des Modells kleinrdumige Variationen insbesondendere innerhalb
des Polarwirbels nicht richtig beriicksichtigt. Zusammenfassend kann aber gesagt
werden, dafl dieses Modell gut geeignet ist, die Evolution des Ozons iiber einen
Zeitraum von einigen Tagen im Detail zu untersuchen.

Im Gegensatz zum Ozon in der unteren Stratosphére, das in den letzten Jahren viel
Beachtung fand, ist nur wenig iiber die Ozonvariabilitdt in der mittleren Strato-
sphéare, dem Hohenbereich von etwa 25-40 km Hohe, bekannt. Dieser Hohenbereich
ist insofern interessant, als dafl hier die natiirliche Photochemie des Ozons auf glei-
chen Zeitskalen ablauft wie die Transportprozesse.

Die RAM-Messungen in Ny-Alesund zeigen im Bereich der mittleren Strato-
sphére eine sehr hohe Variabilitidt des Ozonmischungsverhéltnisses. Teilweise von
einem Tag auf den anderen variiert das Ozonmischungsverhaltnis um bis zu einem
Faktor Zwei. Da die photochemische Lebensdauer des Ozons in der mittleren Strato-
sphére im Bereich einiger Tage liegt, mufl zur Untersuchung der Ozonvariabilitat in
diesem Hohenbereich die Historie der Luftmassen iiber einen Zeitraum von einigen
Tagen betrachtet werden. Zur Interpretation der Beobachtungen wurden dazu Rech-
nungen mit einem photochemischen Box-Modell entlang von Luftmassentrajektorien
durchgefiihrt. Dazu wurden die Trajektorienrechnungen jeweils identisch initialisiert,
um zu untersuchen, inwieweit sich das beobachtete Ozonmischungsverhéltnis im Ver-
lauf der Rechnung einstellt. Das Ergebnis dieser Rechnungen zeigte, dafi das Ozon-
mischungsverhéltnis vor allem durch die Photochemie wihrend der letzten Tage be-
stimmt ist. Abhingig davon, wieviel Sonnenlicht das Luftpaket erfahren hat, ergeben
sich hohere oder. niedrigere Ozonkonzentrationen. Insbesondere wenn die Luftmas-
sen sich lange Zeit im Bereich sehr tief stehender Sonne befunden haben, stellten
sich in diesen Luftmassen sehr niedrige Ozonmischungsverhéltnisse ein. Der Grund
dafiir ist, daB unter diesen Bedingungen Ozon bereits photolysiert wird, wodurch
ein Ozonabbau ermoglicht wird, die Ozonproduktion aufgrund der Photolyse von
Sauerstoff aber noch nicht méglich ist. Die sehr gute Ubereinstimmung dieser pho-
tochemischen Modellrechnungen mit den Ozonmessungen des RAM in Ny-Alesund
hat klar gezeigt, daBl die Ozonvariabilitit in der mittleren Stratosphére wesentlich
durch die ‘dynamisch kontrollierte Photochemie’ bestimmt ist. Es mufl daher stets
die Dynamik mit betrachtet werden, wenn Aussagen iiber das Ozon in der mittleren
Stratosphére gemacht werden sollen. Dies gilt insbesondere auch fiir den Vergleich
von Messungen unterschiedlicher Jahre sowie Trenduntersuchungen.

Zusammenfassend kann gesagt werden, daf die beobachtete Variabilitdt des Ozons
in der arktischen Stratosphire zumindest grundsatzlich recht gut verstanden ist. Fir
die Zukunft ergibt sich dabei vor allem die Frage, inwieweit etwa die beobachteten
Ozonverluste in der unteren Stratosphire im Winter und Frithjahr mit unserem
derzeitigen Verstiandnis der Chemie guantitativ in Ubereinstimmung sind.

Die Untersuchungen im Rahmen dieser Arbeit konzentrierten sich hauptsichlich
auf die Ozonmessungen im Winter und Frithjahr. Eine Analyse der Messungen im
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Sommer und Herbst steht bisher noch aus. Auch der Bereich der oberen Strato-
sphére, oberhalb etwa 40 km Hohe, ist in dieser Arbeit praktisch nicht behandelt
worden. Auch hier sind noch interessante Ergebnisse zu erwarten.

Es bleibt zu hoffen, da§ das Radiometer fiir Atmosphérische Messungen noch
lange in Ny-Alesund méglichst unverandert betrieben werden kann, um so einen
moglichst langen homogenen Datensatz zu erhalten, dessen Wert mit jedem weiteren
MeBtag steigt. Ich wiirde mir dabei wiinschen, daff die im Rahmen dieser Arbeit
vorgestellten Methoden auch fiir die Interpretation kiinftiger Messungen von Nutzen
sein konnen.
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Heft Nr. 55/1988 - “Weight and length data of zooplankton in the Weddell Sea
in austral spring 1986 (Ant V/3)" by Elke Mizdalski
Heft Nr. 56/1989 - “Scientific cruise report of Arctic expeditions ARK IV/1,2 & 3"
by G. Krause, J. Meincke und J. Thiede



Heft Nr. 57/1989 - Die Expedition ANTARKTIS V mit FS Polarstern’ 1886/87*
Bericht von den Fahrtabschnitten ANT V/4-5 von H. Miller und H. Oerter

+ Heft Nr. 58/1989 — , Die Expedition ANTARKTIS VI mit FS Polarstern’ 1987/88"
von D. K. Futterer
Heft Nr. 59/1989 -  Die Expedition ARKTIS V/1a, 1b und 2 mit FS ,Polarstern’ 1988"
von M. Spindler
Heft Nr. 60/1989 -  Ein zweidimensionales Modell zur thermohalinen Zirkulation unter dem Schelfeis”
von H. H. Hellmer
Heft Nr. 61/1989 - Die Vulkanite im westlichen und mittleren Neuschwabeniand,
Vestfiella und Ahlmannryggen, Antarktika® von M. Peters

» Heft-Nr, 62/1989 — "The Expedition ANTARKTIS Vil/1 and 2 (EPOS |) of RV 'Polarstern’
in 1988/89", by I. Hempel
Heft Nr. 63/1989 -, Die Eisalgenflora des Weddellmeeres (Antarktis): Artenzusammensetzung und Biomasse
sowie Okophysiologie ausgewahiter Arten” von Annette Bartsch
Heft Nr. 64/1989 - “Meteorological Data of the G.-v.-Neumayer-Station (Antarctica)” by L. Helmes
Heft Nr. 65/1989 ~  Expedition Antarktis VII/3 in 1988/89" by I. Hempel, P. H. Schalk, V. Smetacek
Heft Nr. 66/1989 — ,Geomorphologisch-glaziologische Detailkartierung
des arid-hochpolaren Borgmassivet, Neuschwabenland, Antarktika“ von Karsten Brunk
Heft-Nr. 67/1980 - | |dentification key and catalogue of iarval Antarctic fishes”,
edited by Adolf Kellermann
Heft-Nr. 68/1990 - The Expediton Antarktis VIi/4 (Epos leg 3) and VI/5 of RV 'Polarstern’ in 1989”,
edited by W. Amtz, W. Ernst, |. Hempel
Heft-Nr. 69/1990 -  ,Abhangigkeiten elastischer und rheologischer Eigenschaften des Meereises vom
Eisgeflige”, von Harald Hellmann
Heft-Nr. 70/1990 - ,Die beschalten benthischen Mollusken (Gastropoda und Bivalvia) des
Weddelimeeres, Antarktis®, von Stefan Hain
Heft-Nr. 71/1990 - ,Sedimentologie und Paldomagnetik an Sedimenten der Maudkuppe (NordGstliches
Weddellmeen)”, von Oieter Cordes.
Heft-Nr. 72/1990 - ,Distribution and abundance of planktonic copepods (Crustacea) in the Weddell Sea
in summer 1980/81”, by F. Kurbjeweit and S. Ali-Khan
Heft-Nr. 73/1990 - ,Zur Frihdiagenese von organischem Kohlenstoff und Opal in Sedimenten des stdlichen
und Gstlichen Weddellmeeres”, von M. Schitter
Heft-Nr. 74/1990 - ,Expeditionen ANTARKTIS-VII/3 und VIII/4 mit FS ,Polarstern' 1989"
von Rainer Gersonde und Gotthilf Hempel
Heft-Nr. 75/1991 - Quartare Sedimentationsprozesse am Kontinentathang des Std-Crkey-Plateaus im
nordwestlichen Weddellmeer (Antarktis)”, von Sigrun Grinig
Heft-Nr. 76/1980 - ,Ergebnisse der faunistischen Arbeiten im Benthal von King George Island
(Stdshetlandinseln, Antarktis)”, von Martin Rauschert
Heft-Nr. 77/1980 -, Verteilung von Mikroplankton-Organismen nordwestlich der Antarktischen Halbinsel
unter dem EinfluB sich andernder Umweltbedingungen im Herbst”, von Heinz Kli¢ser
Heft-Nr. 78/1991 - Hochaufldsende Magnetostratigraphie spatquartérer Sedimente arktischer
Meeresgebiete”, von Norbert R. Nowaczyk

Heft-Nr. 79/1991 ~ ,Okophysiologische Untersuchungen zur Salinitats- und Temperaturtoleranz
antarktischer Grinalgen unter besonderer Bericksichtigung des B-Dimethylsulfoniumpropionat

(DMSP) - Stoffwechsels”, von Ulf Karsten

Heft-Nr. 80/1991 - ,Die Expedition ARKTIS VII/1 mit FS ,Polarstern’ 19907

herausgegeben von Jorn Thiede und Gotthilf Hempel

Heft-Nr. 81/1991 -  Paldoglaziologie und Paldozeanographie im Spatquartar am Kontinentalrand des
sudlichen Weddellmeeres, Antarktis”, von Martin Melles

Heft-Nr. 82/1991 — Quantifizierung von Meereseigenschaften: Automatische Bildanalyse von _
Dunnschnitten und ff‘arametrisierung von Chlorophyll- und Salzgehaltsverteilungen®, von Hajo Eicken
Heft-Nr. 83/1991 — , Das FlieBen von Schelfeisen - numerische Simulationen

mit der Methode der finiten Differenzen”, von Jurgen Determann

Heft-Nr. 84/1991 — , Die Expedition ANTARKTIS-Vili/1-2, 1989 mit der Winter Weddell Gyre Study
der Forschungsschiffe ,Polarstern” und ,,Akademik Fedorov®, von Ernst Augstein,

Nikolai Bagriantsev und Hans Werner Schenke

Heft-Nr. 85/1991 ~  Zur Entstehung von Unterwassereis und das Wachstum und die Energiebilanz
des Meereises in der Atka Bucht, Antarktis®, von Josef Kipfstuhl

Heft-Nr. 86/1991 — , Die Expedition ANTARKTIS-VII mit ,FS Polarstern® 1989/90. Bericht vom
Fahrtabschnitt ANT-VIII / 5, von Heinz Miller und Hans Qerter

Heft-Nr. 87/1991 —“Scientific cruise reports of Arctic expeditions ARK VI / 1-4 of RV “Polarstern”
in 1989", edited by G. Krause, J. Meincke & H. J. Schwarz

Heft-Nr. 88/1991 — ,Zur Lebensgeschichte dominanter Copepodenarten (Calanus finmarchicus,
C. glaciafis, C. hyperboreus, Metridia longa) in der FramstraBe®, von Sabine Diel



Heft-Nr. 89/1991 -, Detaillierte seismische Untersuchungen am Ostlichen Kontinentalrand
des Weddell-Meeres vor Kapp Norvegia, Antarktis®, von Norbert E. Kaul

Heft-Nr. 90/1991 — Die Expedition ANTARKTIS-VIH mit FS ,Polarstern” 1989/90,

Bericht von den Fahrtabschnitten ANT-VIII/6-7%, herausgegeben von Dieter Karl Fitterer

und Otto Schrems

Heft-Nr. 91/1991 - “Blood physiology and ecological consequences in Weddell Sea fishes (Antarctica)”,
by Andreas Kunzmann

Heft-Nr. 92/1991 — ,Zur sommerlichen Verteilung des Mesozooplanktons im Nansen-Becken,
Nordpolarmeer”, von Nicolai Mumm
Heft-Nr. 93/1991 — , Die Expedition ARKTIS VII mit FS ,Polarstern®, 1980.
Bericht vom Fahrtabschnitt ARK VII/2*, herausgegeben von Gunther Krause
Heft-Nr. 94/1991 - Die Entwicklung des Phytoplanktons im &stlichen Weddellmeer (Antarktis)
beim Ubergang vom Spétwinter zum Frihjahr”, von Renate Scharek
Heft-Nr. 95/1991 -  Radioisotopenstratigraphie, Sedimentologie und Geochemie jungquartérer
Sedimente des &stlichen Arktischen Ozeans", von Horst Bohrmann
Heft-Nr. 96/1991 —  Holozane Sedimentationsentwickiung im Scoresby Sund, Ost-Gronland®,
von Peter Marienfeld
Heft-Nr. 97/1991 — Strukturelle Entwicklung und Abklhlungsgeschichte der Heimefrontfjella
(Westliches Dronning Maud Land/Antarktika)®, von Joachim Jacobs
Heft-Nr. 98/1991 -, Zur Besiediungsgeschichte des antarktischen Schelfes am Beispiel der
Isopoda (Crustacea, Malacostraca)®, von Angelika Brandt
Heft-Nr. 99/1992 - “The Antarctic ice sheet and environmental change: a three-dimensional
modelling study”, by Philippe Huybrechts

* Heft-Nr. 100/1992 ~ , Die Expeditionen ANTARKTIS IX/1-4 des Forschungsschiffes ,Polarstern®
1990/91%, herausgegeben von Uirich Bathmann, Meinhard Schulz-Baldes,
Eberhard Fahrbach, Victor Smetacek und Hans-Wolfgang Hubberten
Heft-Nr. 101/1992 —  Wechselbeziehungen zwischen Schwermetallkonzentrationen
ng, Cu, Pb, Zn) im Meewasser und in Zooplanktonorganismen (Copepoda) der

rktis und des Atlantiks®, von Christa Pohl

Heft-Nr. 102/1992 -, Physiologie und Ultrastruktur der antarktischen Grinalge
Prasiola crispa ssp. antarctica unter osmotischem Stre und Austrocknung®, von Andreas Jacob

Heft-Nr. 103/1992 — , Zur Okologie der Fische im Weddelmeer*, von Gerd Hubold

Heft-Nr. 104/1992 -, Mehrkanalige adaptive Filter fur die Unterdrlickung von multiplen Reflexionen
in Verbindung mit der freien Oberflache in marinen Seismogrammen®, von Andreas Rosenberger
Heft-Nr. 105/1992 —  Radiation and Eddy Flux Experiment 1991

(REFLEX |)*, von Jorg Hartmann, Christoph Kottmeier und Christian Wamser

Heft-Nr. 106/1992 - ,Ostracoden im E ipela%ial vor der Antarktischen Halbinsel - ein Beitrag zw
Systematik sowie zur Verbreitung und Populationsstruktur unter Berticksichtigung der Saisonalitat”,
von Rudiger Kock

Heft-Nr. 107/1992 - ,ARCTIC ‘91: Die Expedition ARK-VII/3 mit FS ,Polarstern* 1991%,

von Dieter K. FUtterer

Heft-Nr. 108/1992 — , Dehnungsbeben an einer Storungszone im Ekstrom-Schelfeis nérdlich der
Georg-von-Neumayer Station, Antarktis. — Eine Unterstchung mit seismologischen und geodétischen
Methoden”, von Uwe Nixdorf.

Heft-Nr. 109/1992 —  Spatquartare Sedimentation am Kontinentalrand des sldéstlichen
Weddellmeeres, Antarktis”, von Michael Weber.

Heft-Nr. 110/1992 -, Sedimentfazies und Bodenwasserstrom am Kontinentalhang des
nordwestlichen Weddellmeeres”, von Isa Brehme.

Heft-Nr. 111/1992 - ,Die Lebensbedingungen in den Solekanalchen des antarktischen Meereises”,
von Jirgen Weissenberger.

Heft-Nr. 112/1992 — ,Zur Taxonomie von rezenten benthischen Foraminiferen aus dem

Nansen Becken, Arktischer Ozean®, von Jutta Wollenburg.

Heft-Nr. 113/1992 -  Die Expedition ARKTIS VIII/1 mit FS “Polarstern® 1991,

herausgegeben von Gerhard Kattner.

* Heft-Nr. 114/1992 —  Die Griindungsphase deutscher Pol - “
von Retmharg Al gsphase deutscher Polarforschung, 1865-1875“,

Heft-Nr. 115/1992 - , Scientific Cruise Report of the 1 i iti
of RV “Polarstern” (EﬁOS ih*, by Eike Racﬁgr‘ of the 1991 Arctic Expedition ARK VIll/2

Heft-Nr. 116/1992 - The Meteorological Data of the G -von- - i i
for 1988, 1989, 1990 and 1991”, by Gert Kénig—?_anglo.eorg von-leumayer-Station {Antarctica)

Heft-Nr. 117/1992 — , Petrogenese des metamorphen Grundgebi i j
(westliches Dronning Maud Tand / Antarktis)”, vo% Peter Schgiezel.rges der zeniralen Heimefrontfjella

Heft-Nr. 118/1993 -, Die mafischen Gange der Shackleton R /A ika: i
Geochemie, Isotopengeochemie und Palgomagnetik", von Ruecli?ggeer Hor%%grrwlftlka' Petrographie,

* Heft-Nr. 119/1993 - Gefrierschutz bei Fischen der Polarmeere”, von Andreas P.A. Wéhrmann.

= Heft-Nr. 120/1993 - ,East Siberian Arctic Region Expedition '92: The Laptev Sea - its Signifi
Qrcggasrgg—;%% l;orlgnastiaogcﬁndkTransEolarc??dglmen&‘ qu",Zby D. Dethleff,pD. \r/\JUEnabe;gS, %{ggg;%anr}&e for
LS : P enko. -~ ,Expedition to j j i ’
RV.'Dalnie Zelentsy'”, by D. Nirnberg gnd E. Groth.ovaja emija and Franz Josef Land with



* Heft-Nr. 121/1993 - , Die Expedition ANTARKTIS X/3 mit FS 'Polarstern’ 1992", herausgegeben von
Michael Spindler, Gerhard Dieckmann und David Thomas.

Heft-Nr. 122/1993 - ,Die Beschreibung der Korngestalt mit Hilfe der Fourier-Analyse: Parametrisierung
der morphologischen Eigenschaften von Sedimentpartikeln”, von Michael Diepenbroek.

« Heft-Nr. 123/1993 - , Zerstdrungsfreie hochauflésende Dichteuntersuchungen mariner Sedimente”,
von Sebastian Gerland.

Heft-Nr. 124/1993 ~ ,Umsatz und Verteilung von Lipiden in arktischen marinen Organismen unter
besonderer Berlicksichtigung unterer trophischer Stufen”, von Martin Graeve.

Heft-Nr. 125/1993 -, Okologie und Respiration ausgewéhiter arktischer Bodenfischarten”,
von Christian F. von Dorrien.

Heft-Nr. 126/1993 -, Quantitative Bestimmung von Paldoumweltparametern des Antarktischen_
Oberflachenwassers im Spatquartir anhand von Transferfunktionen mit Diatomeen®, von Ulrich Zielinski

Heft-Nr. 127/1993 - ,Sedimenttransport durch das arktische Meereis: Die rezente lithogene
und biogene Materialfracht”, von Ingo Wollenburg.

Heft-Nr. 128/1993 -, Cruise ANTARKTIS X/3 of RV 'Polarstern': CTD-Report”, von Marek Zwierz.

Heft-Nr. 129/1993 -~  Reproduktion und Lebenszyklen dominanter Copepodenarten aus dem
Weddelimeer, Antarktis”, von Frank Kurbjeweit
Heft-Nr. 130/1993 —  Untersuchungen zu Temperaturregime und Massenhaushalt des
Filchner-Ronne-Schelfeises, Antarkfis, unter besonderer erticksichtigung von Anfrier- und
Abschmelzprozessen”, von Klaus Grosfeld
Heft-Nr. 131/1993 -, Die Expedition ANTARKTIS X/5 mit FS 'Polarstern’ 1992”,
herausgegeben von Rainer Gersonde
Heft-Nr. 132/1993 - ,Bildung und Abgabe kurzkettiger halogenierter Kohlenwasserstoffe durch
Makroalgen der Polarregionen®, von Frank Laturnus
Heft-Nr. 133/1994 — "Radiation and Eddy Flux Experiment 1993 REFLEXé/)“,
by Christoph Kottmeier, Jorg Hartmann, Christian Wamser, Axel Bochert, Christof Liipkes,
Dietmar Freese and Wolfgang Cohrs

» Heft-Nr. 134/1994 - "The Expedition ARKTIS-IX/1", edited by Hajo Eicken and Jens Meincke

Heft-Nr. 135/1994 - Die Expeditionen ANTARKTIS X/6-8", herausgegeben von Ulrich Bathmann,
Victor Smetacek, Hein de Baar, Eberhard Fahrbach und Gunter Krause

Heft-Nr. 136/1994 - , Untersuchungen zur Erndhrungsokologie von Kaiserpinguinen (Aptenodytes forsteri)
und Kénigspinguinen {Aptenodytes patagonicus)”, von Klemens Putz

+ Heft-Nr. 137/1994 - Die kanozoische Vereisungsgeschichte der Antarktis”, von Werner U. Ehrmann
Heft-Nr. 138/1994 — ,,Untersuchun%en stratosphaérischer Aerosole vulkanischen Ursgnrg)rlgs und polarer

stratospharischer Wolken mit einem Mehrwellenidngen-Lidar auf Spitzbergen (79°N, 1
von Georg Beyerle

Heft-Nr. 139/1994 -, Charakterisierung der Isopodenfauna (Crustacea, Malacostraca)
des Scotia-Bogens aus biogeographischer Sicht: Ein multivariater Ansatz”, von Holger Winkler.
Heft-Nr. 140/1994 — ,Die Expedition ANTARKTIS X/4 mit FS ‘Polarstern’ 1992”,
herausgegeben von Peter Lemke
Heft-Nr. 141/1994 -  Satellitenaltimetrie (ber Eis - Anwendung des GEQSAT-Altimeters Gber dem
Ekstromisen, Antarktis”, von Clemens Heidland
Heft-Nr. 142/1994 ~ “The 1993 Northeast Water Expedition, Scientific cruise report of RV’Polarstern’
Arctic cruises ARK IX/2 and 3, USCG 'Polar Bear’ cruise NEWP and the NEWLand expedition®,
edited by Hans-Jurgen Hirche and Gerhard Kattner
Heft-Nr. 143/1994 — ,Detaillierte refraktionsseismische Untersuchungen im inneren Scoresby Sund
Ost-Gronland®, von Notker Fechner
Heft-Nr. 144/1994 —  Russian-German Cooperation in the Siberian Shelf Seas: Geo-System
Laptev Sea", edited by Heidemarie Kassens, Hans-Wolfgang Hubberten, Sergey M. Pryamikov
und Rudiger Stein

* Heft-Nr. 145/1994 — The 1993 Northeast Water Expedition. Data Report of RV 'Polarstern’
Arctic Cruises 1X/2 and 3", edited by Gerhard Kattner and Hans-Jirgen Hirche.
Heft-Nr. 146/1994 - "Radiation Measurements at the German Antarctic Station Neumayer
1982-1992%, by Torsten Schmidt and Gert Konig-Langlo.
Heft-Nr. 147/1994 - Krustenstrukturen und Verlauf des Kontinentalrandes im
Weddell Meer / Antarktis®, von Christian Hibscher.
Heft-Nr. 148/1994 — "The expeditions NORILSK/TAYMYR 1993 and BUNGER OASIS 1993/94
of the AW| Research Unit Potsdam”, edited by Martin Melles.

*» Heft-Nr. 149/1994 - "Die Expedition ARCTIC’ 93. Der Fahrtabschnitt ARK-1X/4 mit
FS ‘Polarstern’ 1993”, herausgegeben von Dieter K. Fitterer.

Heft-Nr. 150/1994 ~ "Der Energiebedarf der Pygoscelis-Pinguine: eine Synopse”, von Boris M. Culik.
Heft-Nr. 151/1994 —  Russian-German Cooperation: The Transdrift | Expedition to the Laptev Sea”,
edited by Heidemarie Kassens and Valeriy Y. Karpiy.

Heft-Nr. 152/1994 - , Die Expedition ANTARKTIS-X mit FS ‘Polarstern’ 1992. Bericht von den
Fahrtabschnitten / ANT-X / 1a und 2", herausgegeben von Heinz Miller.

Heft-Nr. 153/1994 — *Aminosauren und Huminstoffe im Stickstoffkreislauf polarer Meere”,

von Uirike Hubberten.

Heft-Nr. 154/1994 - "Regional und seasonal variability in the vertical distribution of mesozooplankton
in the Greenland Sea”, by Claudio Richter.
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Heft-Nr. 155/1995 - "Benthos in polaren Gewassern”, herausgegeben von Christian Wiencke und Wolf Arntz.
Heft-Nr, 156/1995 - "An ad{oint model for the determination of the mean oceanic circulation, air-sea

fluxes und mixing coefficients”, by Reiner Schlitzer.

Heft-Nr. 157/1995 - "Biochemische Untersuchungen zum Lipidstoffwechsel antarktischer Copepoden”,

von Kirsten Fahl,

Heft-Nr. 158/1995 - "Die Deutsche Polarforschung seit der Jahrhundertwende und der EinfluB Erich von Drygalskis”,
von Cornelia Lidecke.

Heft-Nr. 159/1995 — The distribution of 20 in the Arctic Ocean: Implications for the freshwater balance of the halocl
and the sources of deep and bottom waters”, by Dorothea Bauch.

Heft-Nr. 160/1995 - "Rekonstruktion der spatguartaren Tiefenwasserzirkulation und Produktivitat im dstlichen
Slidatlantik anhand von benthischen Foraminiferenvergesellschaftungen”, von Gerhard Schmiedl.

Heft-Nr. 161/1995 - "Der EinfluB von Salinitat und Lichtintensitdt auf die Osmolytkonzentrationen, die Zellvolumina
und die Wachstumsraten der antarktischen Eisdiatomeen Chaetoceros sp. und Navicula sp. unter besonderer
Berlcksichtigung der Aminoséure Prolin”, von Jirgen Nothnagel.

Heft-Nr. 162/1995 - "Meereistransportiertes lithogenes Feinmaterial in spatquartéren Tiefseesedimenten des zentrale
ostlichen Arktischen Ozeans und der Framstra3e”, von Thomas Letzig.

Heft-Nr. 163/1995 - "Die Expedition ANTARKTIS-XI/2 mit FS “Polarstern” 1993/94”,

herausgegeben von Rainer Gersonde.

Heft-Nr. 164/1995 - "Regionale und altersabhéngige Variation gesteinsmagnetischer Parameter in marinen
Sedimenten der Arktis”, von Thomas Frederichs.

Heft-Nr. 165/1995 — "Vorkommen, Verteilung und Umsatz biogener organischer Spurenstoffe: Sterole in antarktische
Gewiéssern”, von Georg Hanke.

Heft-Nr. 166/1995 - "Vergleichende Untersuchungen eines optimierten dynamisch-thermodynamischen Meereismod
mit Beobachtungen im Weddelimeer”, von Holger Fischer.

Heft-Nr. 167/1995 - "Rekonstruktionen von Paldo-Umweltparametern anhand von stabilen Isotopen und
Faunen-Vergesellschaftungen planktischer Foraminiferen im Sudatlantik”, von Hans-Stefan Niebler

Heft-Nr. 168/1995 - "Die Expedition ANTARKTIS XII mit FS ‘Polarstern’ 1993/94.
Bericht von den Fahrtabschnitten ANT Xil/1 und 2”, herausgegeben von Gerhard Kattner und Dieter Karl Fitterer.

Heft-Nr. 169/1995 - "Medizinische Untersuchung zur Circadianrhythmik und zum Verhalten bei Uberwinterern auf eir
antarktischen Forschungsstation”, von Hans Wortmann.

Heft-Nr. 170/1995 — DFG-Kolloquium: Terrestrische Geowissenschaften - Geologie und Geophysik der Antarktis.

Heft-Nr. 171/1995 - "Strukturentwicklung und Petrogenese des metamorphen Grundgebirges der nérdlichen
Heimefrontfiella (westliches Dronning Maud Land/Antarktika)”, von Wilfried Bauer.

Heft-Nr. 172/1995 - "Die Struktur der Erdkruste im Bereich des Scoresby Sund, Ostgronland:
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Ergebnisse refraktionsseismischer und gravimetrischer Untersuchungen”, von Holger Mandler.

Heft-Nr. 173/1895 - "Paldozoische Akkretion am palaopazifischen Kontinentalrand der Antarktis in Nordvictorialand
- P-T-D-Geschichte und Deformationsmechanismen im Bowers Terrane”, von Stefan Matzer.

Heft-Nr. 174/1995 — “The Expedition ARKTIS-X/2 of RV ‘Polarstern’ in 1994%, edited by Hans-W. Hubberten.

Heft-Nr, 175/1995 - “Russian-German Cooperation: The Expedition TAYMYR 1994, edited by Christine Siegert
and Dmitry Bolshiyanov.

Heft-Nr. 176/1995 - "Russian-German Cooperation: Laptev Sea System”, edited by Heidemarie Kassens,
Dieter Piepenburg, Jérn Thiede, Leonid Timokhov, Hans-Wolfgang Hubberten and Sergey M. Priamikov.

Heft-Nr. 177/1995 - “Organischer Kohlenstoff in spatquartaren Sedimenten des Arktischen Ozeans: Terrigener Eintre
und marine Produktivit4t®, von Carsten J. Schubert.

Heft-Nr. 178/1995 — “Cruise ANTARKTIS XII/4 of RV ‘Polarstern‘ in 1995: CTD-Report*, by Juri Sildam.

Heft-Nr. 179/1995 - “Benthische Foraminiferenfaunen als Wassermassen-, Produktions- und Eisdriftanzeiger im Arki
schen Ozean", von Jutta Wollenburg.

Heft-Nr. 180/1995 — “Biogenopal und biogenes Barium als Indikatoren flr spatquartéare Produktivitdtsanderungen an
antarktischen Kontinentalhang, atlantischer Sektor”, von Wolfgang J. Bonn.

Heft-Nr. 181/1995 - “Die Expedition ARKTIS X/1 des Forschungsschiffes ,Polarstern’ 1994,

herausgegeben von Eberhard Fahrbach.

Heft-Nr. 182/1995 — “Laptev Sea System: Expeditions in 1994”, edited by Heidemarie Kassens.

Heft-Nr. 183/1996 - “Interpretation digitaler Parasound Echolotaufzeichnungen im 8stlichen Arktischen Ozean auf de
Grundlage physikalischer Sedimenteigenschaften”, von Uwe Bergmann.

Heft-Nr. 184/1996 - “Distribution and dynamics of inorganic nitrogen compounds in the troposphere of continental,

coastal, marine and Arctic areas”, by Maria Dolores Andrés Hernandez.

Heft-Nr. 185/1996 — “Verbreitung und Lebensweise der Aphroditiden und Polynoiden (Polychaeta) im &stlichen Wed«
meer und im Lazarevmeer (Antarktis)”, von Michael Stiller.

Heft-Nr. 186/1996 - “Reconstruction of Late Quaternary environmental conditions applying the natural radionuclides
20Th, “Be, #'Pa and **U: A study of deep-sea sediments from the eastern sector of the Antrctic Circumpolar Current
System”, by Martin Frank.

Heft-Nr. 187/1996 - “The Meteorological Data of the Neumayer Station (Antarctica) for 1992, 1993 and 1994”,

by Gert K&nig-Langlo and Andreas Herber.

Heft-Nr. 188/1996 - “Die Expedition ANTARKTIS-XI/3 mit FS ‘Polarstern’ 1994”,

herausgegeben von Heinz Miller und Hannes Grobe.

Heft-Nr. 189/1996 - “Die Expedition ARKTIS-VII/3 mit FS ‘Polarstern’ 19907,
herausgegeben von Heinz Miller und Hannes Grobe.



Heft-Nr. 180/1986 — “Cruise report of the Joint Chilean-German-Italian Magellan 'Victor Hensen’ Campaign in 1994”,
edited by Wolf Arntz and Matthias Gorny.

Heft-Nr. 191/1996 - “Leitfahigkeits- und Dichtemessung an Eisbohrkernen”, von Frank Wilhelms.

Heft-Nr. 192/1996 ~ “Photosynthese-Charakteristika und Lebensstrategie antarktischer Makroalgen”,

von Gabriele Weykam.

Heft-Nr. 193/1996 —~ “Heterogene Raktionen von NoOg und HBr und ihr EinfluB auf den Ozonabbau in der polaren
Stratosphére”, von Sabine Seisel.

Heft-Nr. 194/1996 - “Okologie und Populationsdynamik antarktischer Ophiuroiden (Echinodermata)”,

von Corinna Dahm.

Heft-Nr. 195/1896 - “Die planktische Foraminifere Neogloboquadrina pachyderma (Ehrenberg) im Weddellmeer,
Antarktis”, von Doris Berberich.

Heft-Nr. 186/1986 ~ “Untersuchungen zum Beitrag chemischer und dynamischer Prozesse zur Variabilitat des
stratosphérischen Ozons Uber der Arktis”, von Birgit Heese.

Heft-Nr. 197/1996 - “The Expedition ARKTIS-XI/2 of *Polarstern’ in 1995”, edited by Gunther Krause.
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