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Zusammenfassung 
Im Rahmen dieser Arbeit wurden Messungen arktischen stratosphÃ¤rische Ozons, 
die mit dem Radiometer fÃ¼ AtmosphÃ¤risch A4essungen (RAM) in ~y-Alesund,  
Spitzbergen (79' Nord, 12' Ost) durchgefÃ¼hr wurden, analysiert und interpretiert. 
Einen Schwerpunkt bilden dabei die h4essungen im Winter und FrÃ¼hjahr 

Die Messungen des RAM zeigen im Winter und FrÃ¼hjah 1996/97 in der unteren 
StratosphÃ¤r eine deutliche Abnahme des OzonmischungsverhÃ¤ltnisses Aus dieser 
beobachteten Ozonabnahme wurden chemische Ozonabbauraten abgescl~Ã¤tzt DafÃ¼ 
war es notwendig, das diabatische Absinken der Luftmassen innerhalb des Polar- 
wirbels mit Hilfe von Strahlungstransfessechnungen im infraroten und sichtbaren 
Spektsalbereich zu bestimmen. 

Die beobachtete OzonvariabilitÃ¤ ist wesentlich auch durch Transportprozesse 
bestimmt. Zur Untersuchung dieser dynamisch bedingten Ozonv-ariabilitat wurde 
ein Trajektorienmodell entwickelt, mit dem die Historie einzelner Luftmassen ver- 
folgt werden kann. Durch die gleichzeitige Berechnung einer grof3en 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 
Ãœbereinstimmun mit beobachteten kurzzeitigen Ozonvariationen sind. 

Zur Interpretation der beobachteten OzonvariabilitÃ¤ in der mittleren Stsato- 
sphÃ¤r wurden Rechnungen mit einem photochen~ischen Modell entlang berechneter 
Luftmassentrajektorien durchgefÃ¼hrt Diese Rechnungen zeigen: daf3 die VariabilitÃ¤ 
des Ozons in der mittleren StratosphÃ¤r sehr gut durch die 'dynamisch kontrollierte 
Photochemie' erklÃ¤r werden kann. 

Abstract 
Within this work measurements of Arctic stratospheric ozone, performed with the 
ground-based Radiometer for Atmospheric ABeasurernents (RAAB) in Ny-hesund, 
Spitsbergen (79' North, 12' East): have been analyzed and interpseted, with an 
emphasis on the measurements made during winter and spring. 

The RAM measurements during Winter and spring 1996197 show a significant 
decrease of the ozone mixing ratio in the lowes stratosphere. Fsom 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 lasge extent on transport processes. 
For the investigation of this dynamically induced ozone variability a trajectosy model 
has been developed. By simultaneously calculating a large numbes of donlain filling 
air parcel trajectories, the evolution of the Arctic polar v-ortex 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 vasiabilities. 

Calculations using a photochemical box model along desived 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 contsolled photochemistry'. 
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Die irdische Ozonschicht, die sich in etwa 20 bis 30 km HÃ¶h befindet, stellt eine 
Art Schutzschild fÃ¼ Menschen, Tiere und Pflanzen vor der harten ultravioletten 
solaren Strahlung dar. DarÃ¼be hinaus bestimmt die Absorption der Sonnenstrah- 
lung durch die Ozonschicht die Temperaturverteilung in der hÃ¶here AtmosphÃ¤re 
Eine ZerstÃ¶run der Ozonschicht wÃ¼rd also nicht nur eine Zunahme der fÃ¼ alle 
lebenden Organismen schÃ¤dliche ultravioletten (UV) Strahlung bewirken, sondern 
hÃ¤tt auch groÂ§ Auswirkungen auf das Klima der Erde. 

Im Jahre 1974 wiesen J .  Molina und F.  Rowland erstmals darauf hin, daÂ durch 
die Emission von Chlor in Form der Fluorchlorkohlenwasserstoffe (FCKW) die Oz- 
onschicht angegriffen wird [Molina und Rowland, 19741. Diese Arbeit fÃ¼hrt dann 
zusammen mit der Arbeit von P. Crutzen Ã¼be den EinfluÂ von Stickoxiden auf 
die Ozonschicht [Crutzen, 19701 zum Chemie-Nobelpreis im Jahre 1995. Durch den 
vielfÃ¤ltige Einsatz der FCKW als Industriegase, beispielsweise in KÃ¼hlschrÃ¤nke 
bei der Herstellung von SchÃ¤ume und als Treibgase, stieg der Chlorgehalt der At- 
mosphÃ¤r in den letzten Jahrzehnten erheblich an. Heutzutage stammt der weitaus 
Ã¼berwiegend Anteil des Chlors in der StratosphÃ¤r aus anthropogenen Quellen. Da 
die FCKW kaum reaktiv sind (sie sind somit ungiftig, nicht brennbar und nicht 
korrosiv), gelangen sie bis in die StratosphÃ¤re wo die FCKW dann von der solaren 
UV-Strahlung aufgespalten werden kÃ¶nnen so daÂ sie reaktives Chlor freisetzen. 
Aufgrund dieser Zunahme des reaktiven Chlors in der StratosphÃ¤r wurde mit einer 
Abnahme der Ozonschicht im Bereich von einigen Prozent pro Dekade gerechnet, 
vorwiegend in der oberen StratosphÃ¤r und in niedrigen bis mittleren Breiten. 

So kam die Entdeckung des antarktischen Ozonlochs im Jahre 1985 vÃ¶lli Ã¼berra 
schend. Farman et  al. [I9851 hatten in Messungen der OzonsÃ¤ulendicht Ã¼be 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 OzonsÃ¤ulendicht 
im Monatsmittel fÃ¼ Oktober Ã¼be Halley Bay von 1957 bis 1984. Die Werte fallen 
von Ã¼be 300 Dobsoneinheiten (DU) auf Werte von unter 200 DU. Eine Dobsonein- 
heit entspricht einer Dicke der Ozonschicht von einem tausendste1 Zentimeter bei 
Normaldruck (103a tm cm). Diese Messungen wurden dann auch von anderen Sta- 
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Abb. 1.1. Beobachtete Abnahme der OzonsÃ¤ulendicht im Monatsmittel 
fÃ¼ Oktober uber Halley Bay (76's) von 1957 bis 1984. Die Daten stammen 
aus Farman e t  al. [1985]. 
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tionen und durch Satellitenmessungen bestÃ¤tigt Fortgesetzte Messungen des Oz- 
ons uber Halley Bay zeigten eine weitere, praktisch konstante Abnahme der Oz- 
onsÃ¤ulendicht auf Werte unter 100 DU in der Mitte der Neunziger Jahre [Jones 
und Shanklin, 19951. Auch wenn sich inzwischen herausgestellt hat, daÂ der von 
Farman e t  al. [I9851 zur ErklÃ¤run des beobachteten Ozonabbaus vorgeschlagene 
Mechanismus etwas anders ablÃ¤uft hatten sie doch gleich richtig erkannt, daÂ die 
Ozonabnahme - das Ozonloch - auf den EinfluÂ des anthropogenen Chloreintrags 
zurÃ¼ckzufÃ¼hr ist. Somit gelten Farman et al. zurecht als Entdecker des Ozonlochs, 
auch wenn bereits ein Jahr frÃ¼he erste Messungen von extrem niedrigen Ozonwerten 
verÃ¶ffentlich wurden [Chubachi, 19841. 

Als Reaktion auf die Entdeckung des antarktischen Ozonlochs kam es bereits im 
Jahre 1985 zur Wiener Konvention uber die Reduzierung der FCKW-Produktion, 
die dann im Montrealer Protokoll vom September 1987 vereinbart wurde. Diese 
Vereinbarung wurde 1992 im Kopenhagener Vertrag verschÃ¤rft so daÂ ein schnel- 
lerer Ausstieg aus der FCKW-Produktion, als ursprÃ¼nglic im Montrealer Protokoll 
vorgesehen, vereinbart wurde. Als Ergebnis dieser internationalen Vereinbarungen 
ist schon heute eine Abnahme der Chlorkonzentration in der TroposphÃ¤r zu be- 
obachten. Aufgrund der langen Lebensdauer der FCKW wird das Maximum der 
stratosphÃ¤rische Chlorkonzentration aber erst ungefÃ¤h zur Jahrtausendwende er- 
wartet. 

Die Voraussage von Farman et al. 119851, daÂ ein Ã¤hnliche Ozonabbau wie im 

- 

- 

- 

October 
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antarktischen Ozonloch Ã¼be der Arktis nicht zu erwarten ist, da hier die Tempe- 
raturen hÃ¶he sind und der stratosphÃ¤risch Polarwirbel nicht so stabil ist, haben 
sich dann nicht bestÃ¤tigt Vielmehr wurde in den letzten Jahren Ã¼be der Arktis 
ein Ozonverlust beobachtet, der vergleichbar der Ozonabnahme in der Antarktis bis 
Mitte der Achziger Jahre war [WMO, 19951. 

Nachdem bereits im Winter 1987 die deutsch-franzÃ¶sisch CHEOPS-Kampagne und 
im Winter 1989 das amerikanische Arctic Airborne Stratospheric Experiment (AA- 
SE) durchgefÃ¼hr wurden, wurde im Winter 1991/92 die erste groÂ§ europÃ¤isch 
Kampagne zur Untersuchung der arktischen StratosphÃ¤r durchgefÃ¼hrt Im Rahmen 
dieses European Arctic Stratospheric Ozone Experiment (EASOE) wurden eine Viel- 
zahl von Ozon- und Spurenstoffmessungen vom Boden aus, mit Ballonexperimenten 
und vom Flugzeug aus durchgefÃ¼hrt Aufgrund des grofien Erfolges der EASOE- 
Kampagne wurde in den Wintern 1993194 und vor allem 1994195 die zweite groÂ§ 
europÃ¤isch Ozonkampagne Second European Stratospherzc Arctic and Mzdlatztude 
Experiment (SESAME) durchgefÃ¼hrt Eine dritte grofle Kampagne (Thzrd Euro- 
pean Stratospheric Experiment on Ozone, THESEO) ist 1998/99 geplant, wobei hier 
verstÃ¤rk auch der EinfluÂ auf mittlere Breiten untersucht werden soll. 

Neben einzelnen Kampagnen besteht auch die Notwendigkeit einer langfristi- 
gen Untersuchung der VerÃ¤nderun der Ozonschicht. Vom Alfred-Wegener-Institut 
(AWI) werden seit Ende der Achziger Jahre in Ny-Alesund, Spitzbergen (7g0N, 
12' 0 )  Messungen der stratosphÃ¤rische Ozonschicht durchgefÃ¼hrt Im Sommer 1991 
wurde die Koldewey-Station des AWI in NY-Alesund offiziell eingeweiht. Ny-Alesund 
bildet seit 1992 zusammen mit Thule in GrÃ¶nlan 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 ausgerÃ¼stete Stationen 
mit untereinander validierten Meflinstrumenten 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 fÃ¼ atmosphÃ¤risch Messungen (RAM) wird vom AWI in 
Zusammenarbeit mit dem Institut fÃ¼ Umweltphysik (IUP) der UniversitÃ¤ Bremen 
zur Messung von Ozon und anderen Spurengasen in Ny-Alesund betrieben. Das 
GerÃ¤ wurde am IUP konstruiert und gebaut, eine ausfÃ¼hrlich Beschreibung findet 
sich in der Arbeit von U. Klein [Klein, 19931. Das RAM wurde erstmals im Rahmen 
von Mefikampagnen in den Wintern 1992193 und 1993194 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 atmosphÃ¤rische Spurengase detektiert. Es kann somit unabhÃ¤ngi von der 
VerfÃ¼gbarkei der Sonnenstrahlung das ganze Jahr, auch in der Polarnacht, messen. 
Zumindest was die Ozonmessungen betrifft, sind die Messungen weitgehend wette- 
runabhÃ¤ngi und nicht auf klaren Himmel angewiesen. Ein wesentlicher Vorteil der 
Mikrowellenradiometrie ist, daÂ die Messungen absolut kalibriert werden, was sie zur 
Bestimmung von Trends Ã¼be lange ZeitrÃ¤um qualifiziert. DarÃ¼be hinaus erlaubt 





1. EINLEITUNG 5 

= Die Entwicklung eines Trajektorienmodells, mit dem die Historie einzelner Luft- 
massen verfolgt werden kann. (Kapitel 6.) 
Die Berechnung hochaufgelÃ¶ste Karten des Polarwirbels (sogenannte contour 
advectzon und reverse domazn fillzng Rechnungen), die zur Interpretation der 
beobachteten OzonvariabilitÃ¤ verwendet werden. (Kapitel 6.) 
Die Entwicklung eines hochaufgelÃ¶ste Semi-Lagrange-Ozontransportmodells, 
mit dem die OzonvariabilitÃ¤ in der unteren Stratosphare fÃ¼ ausgewÃ¤hlt Peri- 
oden untersucht wird. (Kapitel 6.) 
Die ErklÃ¤run der beobachteten OzonvariabilitÃ¤ in der mittleren Stratosphare 
durch 'dynamisch kontrollierte Photochemie'. Hierzu wurde das im Rahmen die- 
ser Arbeit entwickelte Trajektorienmodell mit dem Bremen Atmospherzc Pho- 
tochemzcal Model (BRAPHO) verbunden, um die beobachtete OzonvariabilitÃ¤ 
zu modellieren. (Kapitel 7.) 

Die Arbeit wird durch eine Zusammenfassung und einen Ausblick abgeschlossen. 





2.1 Grundlagen 

2 
Die AtmosphÃ¤r wird gewÃ¶hnlic aufgrund ihrer thermischen Schichtung in ver- 
schiedene Zonen eingeteilt, nÃ¤mlic die TroposphÃ¤re die StratosphÃ¤re MesosphÃ¤r 
und ThermosphÃ¤re Abb. 2.1 zeigt das Temperaturprofil fÃ¼ eine subarktische Win- 
teratmosphÃ¤re wobei die Grenzen zwischen den einzelnen AtmosphÃ¤renschichten 
die Tropopause, Stratopause und Mesopause, eingezeichnet sind. Das uns bekannte 
Wettergeschehen spielt sich praktisch ausschlieÂ§lic in der untersten AtmosphÃ¤ren 
schiebt, der TroposphÃ¤r ab. Die StratosphÃ¤r und MesosphÃ¤r werden auch als 
mittlere AtmosphÃ¤r bezeichnet, wohingegen mit oberer AtmosphÃ¤r normalerweise 
der Bereich der ThermosphÃ¤r und IonosphÃ¤r bezeichnet wird, also ungefÃ¤h der 
Bereich oberhalb 90 km HÃ¶he 

Der atmosphÃ¤risch Druck ist mit der Temperatur Ã¼be das ideale Gasgesetz 

Dynamik und Chemie der 
StratosphÃ¤r 

und die hydrostatische Gleichung 

verknÃ¼pft 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, daÂ der Druck im Mittel exponentiell mit 
der HÃ¶h abfÃ¤ll mit 

P = Po exp(-z/H'), 

wobei H die sogenannte SkalenhÃ¶h bezeichnet. Sie liegt im Bereich der mittleren 
AtmosphÃ¤r bei ungefÃ¤h 7 km. 

Das Geopotential ist definiert als die Arbeit, die benÃ¶tig wird, eine Einheits- 
masse auf die HÃ¶h z zu bringen: 



100 I f C 8 I , I I 

/ THERMOSPHERE 

701 MESOSPHERE ^ 

Abb. 2.1. Der Verlauf der Temperatur mit der HÃ¶he fÃ¼ eine subarktische 
Winter-StandardatmosphÃ¤re 

10- 

Mit der mittleren Erdbeschleunigung g0 = 9.80665 m s 2  kann dann die Geopotenti- 
alhÃ¶h Z = ̂ /go definiert werden. In der mittleren AtmosphÃ¤r unterscheiden sich z 
und Z nur um wenige Prozent, so daÂ im weiteren in dieser Arbeit nicht ausdrÃ¼cklic 
zwischen der geometrischen HÃ¶h und der GeopotentialhÃ¶h unterschieden wird. 

Mit (2.1)-(2.3) lÃ¤Â sich die hydrostatische Gleichung dann schreiben als 

I 

Durch Integration der hydrostatischen Gleichung (2.4) erhÃ¤l man die sogenannte 
hypsometrische Gleichung 

tropopause-- 

Temperature [K] 

die besagt, daÂ die Schichtdicke AZ  zwischen zwei Druckniveaus pl und p2 propor- 
tional zur mittleren Temperatur T dieser Schicht ist. 
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Die potentielle Temperatur 6 ist definiert als die Temperatur, die ein Luftpaket 
hÃ¤tte wenn es adiabatisch, also ohne Energieaustausch, von seinem aktuellen Druck 
p auf den Referenzdruck po gebracht wÃ¼rde 

mit K = R/cp w 217, dem VerhÃ¤ltni der Gaskonstanten fÃ¼ trockene Luft zur 
spezifischen WÃ¤rm bei konstantem Druck. Mit der hydrostatischen Gleichung kann 
die potentielle Temperatur auch geschrieben werden als 

Da adiabatische Prozesse nach Definition auf Isentropen, FlÃ¤che konstanter po- 
tentieller Temperatur, ablaufen, wird die potentielle Temperatur in der mittleren 
AtmosphÃ¤r auch gerne als HÃ¶henkoordinat verwendet. In isentropen Koordina- 
ten fallen dann alle adiabatischen Vertikalbewegungen weg. Tabelle 2.1 gibt die 
ungefÃ¤hre HÃ¶he einiger Isentropen in der arktischen WinterstratosphÃ¤r an. 

Tabelle 2.1. Die HÃ¶he ausgewÃ¤hlte Isentropen 
im Winter. Die angegebenen Werte stellen konkret 
Mittelwerte fÃ¼ Februar und MÃ¤r 1997 in Ny- 
Alesund dar, sind aber als reprÃ¤sentati fÃ¼ die 
arktische WinterstratosphÃ¤r anzusehen. 

2.1.1 Dynamische Grundgleichungen 

Die Dynamik der AtmosphÃ¤r wird beschrieben durch die folgenden Grundgleichun- 
gen - hier in isobaren Koordinaten, also auf DruckflÃ¤che dargestellt: 

1 9aJ 
= X ,  

Dt a cos 4 9 A  
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Dabei bezeichnen U und v den zonalen beziehungsweise meridionalen Wind und W 
den vertikalen Wind. A und 4 sind die geographische LÃ¤ng und Breite und a ist 
der Erdradius. Der Coriolisparameter f = 2 0  sin 4 ist die vertikale Komponente der 
Erdrotation (mit 0 = 2 ~ 1 2 4  Stunden). Die materielle oder substantielle Ableitung 

gibt die zeitliche Ã„nderun einer GrÃ¶Â innerhalb eines Luftpaketes an. Die GrÃ–Be 
X und Y bezeichnen nicht weiter spezifizierte ReibungskrÃ¤fte die die StrÃ¶mun 
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 fÃ¼ die hydrostatische Gleichung (2.4). Gleichung (2.9) ist die 
sogenannte KontinuitÃ¤tsgleichung die die Massenerhaltung beschreibt. Gleichung 
(2.10) beschreibt die Ã„nderun der potentiellen Temperatur durch diabatische Ef- 
fekte. Man beachte, daÂ in dieser Arbeit mit Q die Ã„nderun der Temperatur T - 
und nicht der potentiellen Temperatur - durch diabatische Effekte bezeichnet ist. 
Die Gleichungen (2.6)-(2.10) werden als die primitiven Gleichungen bezeichnet. 

Die einfachste dynamische Approximation fÃ¼ die primitiven Gleichungen ist die 
sogenannte Geostrophie, bei der lediglich die Druckgradientkraft und die Coriolis- 
kraft berÃ¼cksichtig werden: 

Da die geostrophischen Gleichungen (2.11) keine ZeitabhÃ¤ngigkei enthalten, sind 
sie lediglich diagnostisch und nicht prognostisch. Das heiat, es lÃ¤Â sich das Wind- 
feld aus beobachteten GeopotentialhÃ¶he @ bestimmen, aber die weitere zeitliche 
Entwicklung nicht vorhersagen. 

2.1.2 Balancegleichung 

Statt der geostrophischen NÃ¤herun wird zur Berechnung von Windfeldern aus ana- 
lysierten GeopotentialhÃ¶he in der mittleren AtmosphÃ¤r oftmals die sogenannte 
Balancegleichung verwendet. VernachlÃ¤ssig man in den primitiven Gleichungen die 
Beschleunigung und die vertikale Advektion, behÃ¤l also den Coriolisterm, die Druck- 
gradientkraft (beziehungsweise den Gradienten des Geopotentials) und die horizon- 
tale Advektion, so erhÃ¤l man die sogenannten nicht-linearen Balancegleichungen 



2.2 DER ARKTISCHE POLARWIRBEL 

[Randel, 19871 : 

1 a<Si 
2f2sin<b-v = -- 

a cos d) 9\ 

Die Windfelder U und v in (2.12) werden nun iterativ bestimmt, wobei mit der 
geostrophischen NÃ¤herun begonnen wird. Randel 119871 zeigt, daÂ die so berech- 
neten Windfelder - der sogenannte balancierte Wind - in der StratosphÃ¤r eine 
deutliche Verbesserung gegenÃ¼be der geostrophischen NÃ¤herun 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 NÃ¤herun (2.11) erhÃ¤l man durch Einsetzen der hydrosta- 
tischen Gleichung (2.4) die sogenannte thermische Windgleichung: 

Die thermische Windgleichung sagt also aus, daÂ ein horizontaler Temperaturgradi- 
ent eine Ã„nderun der Windgeschwindigkeit mit der HÃ¶h bedeutet. Insbesondere 
fÃ¼hr somit eine Abnahme der Temperatur zum Pol hin zu einer Zunahme des West- 
windes mit der HÃ¶he Hiermit kann zumindest grob der stratosphÃ¤risch Polarwirbel 
erklÃ¤r werden: In der Polarnacht fallen die Temperaturen aufgrund der fehlenden 
solaren Einstrahlung, so daÂ nach (2.13) der westliche Wind mit der HÃ¶h zunimmt. 
Man beachte aber, daÂ die thermische Windgleichung (2.13) natÃ¼rlic keine Aussa- 
ge Ã¼be Ursache und Wirkung macht. So bewirkt andersherum eine Abnahme des 
westlichen Windes mit der HÃ¶h 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 AtmosphÃ¤re Wie 
schon erwÃ¤hnt ist es zur Untersuchung von meteorologischen Analysen besonders 
hilfreich, die Dynamik auf Isentropen, FlÃ¤che konstanter potentieller Tempera- 
tur, zu betrachten. Da die Luftmassenbewegung in der StratosphÃ¤r nÃ¤herungsweis 
adiabatisch verlÃ¤uf - 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 fÃ¼ den 1. MÃ¤r 1997 auf der 475 K Isentrope, 
entsprechend einer HÃ¶h von etwa 19 km. Die Daten stammen aus Analysen des 



Abb. 2.2. Der Betrag der Windgeschwindigkeit auf der 475 K Isentrope fÃ¼ 
den 1. MÃ¤r 1997. 

European Centre for Mediumrange Weather Forecast (ECMWF). Gut zu erkennen 
das Westwindband zwischen etwa 60' und 7OoN, das den Polarwirbel bildet. 

Dem Geopotential auf Isobaren entspricht in isentropen Koordinaten die soge- 
nannte Montgomery-Stromfunktion [Andrews et al., 19871, 

die der Tatsache Rechnung trÃ¤gt daÂ neben dem Geopotential auch der Druck auf 
der Isentrope variiert. Die horizontalen Impulsgleichungen (2.6) und (2.7) lauten 
dann in isentropen Koordinaten: 

DU 1 9 M  = X - Q1-, 9u  
D t  acosd) 9A 96 

mit Q1 = Q exp(~.z/H) = DQ/Dt. Hier bezeichnet D / D ~  die substantielle Ableitung 
auf der Isentropen, also ohne den diabatischen Term Q19/90: 

Abb. 2.3 zeigt die Montgomery-Stromfunktion auf der 475 K Isentrope. Der Be- 
reich der Arktis wird von einem ausgeprÃ¤gte Tiefdruckgebiet beherrscht, dem ark- 
tischen Polarwirbel. Der Wind folgt weitgehend den Kontourlinien der Montgomery- 
Stromfunktion, die StrÃ¶mun ist also in guter NÃ¤herun geostrophisch. 



Abb. 2.3. Kontouren der Montgomery-Stromfunktion zusammen mit der 
atmosphÃ¤rische StrÃ¶mun auf der 475 K Isentrope fÃ¼ den 1. MÃ¤r 1997. 
'L' kennzeichnet das Zentrum des Tiefdruckwirbels. 
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Abb. 2.4. Ein Schnitt der Montgomery-Stromfunktion, M/go, entlang 60Â N 
auf der 475 K Isentrope fÃ¼ den 1. MÃ¤r 1997. Eine Welle der Periode 2 ist 
deutlich ausgeprÃ¤gt 

In Abb. 2.4 ist die Montgomery-Stromfunktion (skaliert mit der Erdbeschleuni- 
gung), M/go, entlang 60Â° dargestellt. Es ist deutlich eine ausgeprÃ¤gt Welle mit 
zwei zonalen Perioden erkennbar, eine sogenannte planetare Welle 2. 



Abb. 2.5. Die potentielle Vorticity auf der 475 K Isentrope fÃ¼ den 1. MÃ¤r 
1997. Dargestellt sind die 36, 42, 48 und 54 PVU Kontouren. 

2.2.1 Potentielle Vorticity 
Eine fÃ¼ die Diagnose der atmosphÃ¤rische Dynamik und insbesondere des Polar- 
wirbels Ã¼berau nÃ¼tzlich GrÃ¶Â ist die sogenannte potentielle Vorticity (PV) oder 
potentielle WirbelfeldstÃ¤rke Sie ist gegeben als 

a cos 4 9\ 
Der Term in Klammern ist die absolute Rotation der Luftmasse, gegeben als die 
Summe aus der Rotation des Windfeldes auf der Isentropen, Ca, und der planetaren 
Rotation, gegeben durch den Coriolisparameter f. Der Faktor vor der Klammer 
beschreibt die Schichtdicke. also den Abstand zweier Isentropen. Durch ErhÃ¶he 
der Schichtdicke wird die rotierende Luftmasse gleichsam in die LÃ¤ng gezogen, was 
wegen der Erhaltung des Drehimpulses zu einer Zunahme der Rotation fÃ¼hrt 



Es kann gezeigt werden, daÂ die potentielle Vorticity fÃ¼ adiabatische Prozes- 
se eine ErhaltungsgrÃ¶fi ist. Hierin liegt die besondere Bedeutung der potentiellen 
Vorticity fÃ¼ die Diagnose der Luftmassenbewegung. Die potentielle Vorticity kann 
somit dazu verwendet werden, bestimmte Luftmassen gewissermaÂ§e zu markie- 
ren. Es besteht eine enge Analogie zwischen der potentiellen Vorticity und dem 
MischungsverhÃ¤ltni eines konservativen Spurenstoffs [Haynes und McIntyre, 19901. 

Die Ã„nderun der potentiellen Vorticity auf einer Isentropen durch diabatische 
Effekte ist gegeben durch 

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

Abb. 2.5 zeigt die potentielle Vorticity auf der 475 K Isentrope am 1. MÃ¤r 1997. 
Eine PV-Einheit (PVU) entsprcht 10W6K m2kg-^-I. Der Wirbel ist entsprechend 
der auch in der Montgomery-Stromfunktion in Abb. 2.2 zu erkennenden Welle 2 
leicht deformiert und in die LÃ¤ng gezogen. Wenn die StÃ¶run durch planetare Wellen 
zu groÂ wird, kann es zum Brechen der planetaren Wellen kommen. Dieses Brechen 
planetarer Wellen wurde erstmals von McIntyre und Palmer [I9831 beschrieben. 
Abb. 2.6 zeigt ein solches Brechen einer planetaren Welle auf der 1000 K Isentrope 
(etwa in 33 km HÃ¶he fÃ¼ den 28. Februar 1995. Eine Zunge mit Luftmassen hoher 
PV wird aus dem Polarwirbel herausgelÃ¶s und in mittlere Breiten transportiert. 

Wird der Polarwirbel durch planetare Wellen stark gestÃ¶rt kann es zu einer Stra- 
tosphÃ¤renerwÃ¤rmu kommen. Eine grÃ¶Â§e StratosphÃ¤renerwÃ¤rmu - ein major 
warmzng - ist etwas willkÃ¼rlic definiert, als ein Anstieg der zonal gemittelten Tem- 
peratur zwischen 60Â° und dem Nordpol in 10 hPa, verbunden mit einer Umkehr 
des mittleren zonalen Windes bei 60Â° in 10 hPa und darunter. Kommt es dabei 
nicht zu einer Umkehr des zonalen Windes von West nach Ost, so spricht man von 
einem mznor warmzng. GrÃ¶fier StratosphÃ¤renerwÃ¤rmung treten nur sporadisch 
und nicht in jedem Winter auf. Tritt eine grÃ¶Â§e StratosphÃ¤renerwÃ¤rmu noch 
relativ frÃ¼ im Winter auf, so kann sich der Polarwirbel oftmals wieder erholen und 
bis weit in das FrÃ¼hjah hinein bestehen. StratosphÃ¤renerwÃ¤rmung kÃ¶nne grob 
in zwei Klassen eingeteilt werden: ErwÃ¤rmungen die mit einer ausgeprÃ¤gte plane- 
taren Welle 1 assoziert sind, und solche bei denen eine Welle 2 vorherrscht [OINeill, 
1997, siehe auch O'Neill e t  al., 19941. Bei einer Welle 1-ErwÃ¤rmunge wird der Po- 
larwirbel durch einen anti-zyklonalen Wirbel aus hohen Breiten verdrÃ¤ngt wÃ¤hren 
bei einer Welle 2-ErwÃ¤rmun der Polarwirbel in zwei Teile zerbricht. 

Labitzke e t  al. haben beobachtet, daÂ ein Zusammenhang zwischen dem Auftre- 
ten grÃ¶Â§er StratosphÃ¤renerwÃ¤rmung und der equatorialen Quasi Biennial Os- 
cillation des zonalen Windes (QBO) zusammen mit dem etwa 11-jÃ¤hrige Sonnen- 
zyklus besteht [Labitzke und van Loon, 19921. Abb. 2.7 zeigt eine Zeitreihe des 
mittleren solaren Flusses bei 10.7 cm zwischen 1950 und heute. Grofiere Strato- 
sphÃ¤renerwÃ¤rmung treten im solaren Maximum in der Regel nur dann auf, wenn 



Abb. 2.6. Die potentielle Vorticity auf der 1000 K Isentrope fÃ¼ 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 grÃ¶i3er 
StratosphÃ¤renerwarmunge nur dann beobachtet werden, wenn die QBO in der 
Ost-Phase ist. Kodera [I9951 vermutet, daÂ die VariabilitÃ¤ der winterlichen Stra- 
tosphÃ¤r auf der Nordhemisphare - also ob der Polarwirbel stabil den Winter Ã¼be 
besteht, oder ob es zu einer grÃ¶i3ere StratosphÃ¤renerwÃ¤rmu im Winter kommt - 
auf unterschiedliche interne Moden der Dynamik zurÃ¼ckzufÃ¼hr ist. Durch 'exter- 
ne' Einwirkungen, wie solare VariabilitÃ¤t die QBO oder auch vulkanisches Aerosol, 
wird die Entwicklung der winterlichen StratosphÃ¤r entweder in den einen oder den 
anderen Mode geschaltet. (Siehe auch Kodera 119911 und Kodera et al. 119911.) 

2.3 Meridionale Zirkulation 
Von grundlegender Bedeutung fÃ¼ den grofiskaligen Transport von Ozon und anderen 
Spurenstoffen in der StratosphÃ¤r 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: 



JANiFEB: OCOJRRENCE OF MAJ. MID- WINTER WARMINGS 

r ' i i i i l i 1 i i i i i 1 1 i i i i i i i 1 i i i i i i 1 i i 1 i l i i i i i i i i i 1 i i 1 i i i i i i 1 1 i 1 1 g l i l  

- -- -- PREDICTION 

1 1 1 1 1 1 1  1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1  l l l l l l l l l l l l l l l l , l l  
194850 52 54 56 58 60 62 64 66 68 70 72 74 76 78 80 82 84 86 88 90 92 94 96 98200002 04 06 08 10 

Abb. 2.7. Zeitreihe des mittleren solaren Flusses bei 10.7 cm im Janu- 
ar und Februar. Das Auftreten von grÃ¶aere StratosphÃ¤renerwÃ¤rmung 
im entsprechenden Winter ist durch 0 beziehungsweise gekennzeichnet, 
je nachdem, ob sich die QBO in der West- oder Ost-Phase befunden hat. 
GrÃ¶aer StratosphÃ¤renerwÃ¤rmung treten im solaren Maximum in der Re- 
gel nur dann auf, wenn sich die QBO in der West-Phase befindet, wÃ¤hren 
im solaren Minimum grÃ¶aer StratosphÃ¤renerwÃ¤rmung nur dann beobach- 
tet werden, wehn die QBO in der Ost-Phase ist (Karin Labitzke, persÃ¶nlich 
Mitteilung, siehe auch Labitzke und van Loon [1992]). 

Bei der zonalen Mittelung fallen dann nach Definition die gestrichenen GrÃ¶Â§ weg, 
aber es bleiben im allgemeinen Produkte aus den gestrichenen GrÃ¶Â§ bestehen. So 
ergibt zum Beispiel 

- uv = (U + U') (V + U') 

= UV + UÅ¸ '  

Die dynamischen Grundgleichungen lauten dann in zonaler Mittelung: 

Der Einfachheit halber wurden die Gleichungen hier nicht in sphÃ¤rische Koordina- 
ten, sondern auf der Â§-Ebene das heiat in lokalen kartesischen Koordinaten (X, y), 
geschrieben. Auaerdem wurden einige Terme, die fÃ¼ die groaskalige Zirkulation von 
untergeordneter Bedeutung sind, vernachlÃ¤ssig [Andrews et al., 19871. Gleichung 
(2.20) ist die thermische Windgleichung. Die Gleichungen (2.17)-(2.20) stellen ein 



vollstÃ¤ndige Gleichungssystem fÃ¼ die meridionale Zirkulation (F, G) dar, sofern die 
Eddy-Terme fÃ¼ den ImpulsfluÂ 9/9y(u'v') und den WÃ¤rmefluf 9/9y (v'8') gegeben 
sind. 

FÃ¼ 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, daÂ der mittlere vertikale Wind G nicht nur durch 
die diabatische Heizrate bestimmt wird, sondern daÂ dem teilweise der Eddy- 
WÃ¤rmefluf 9/9y(v'6') entgegenwirkt. Es bietet sich daher an, ein effektives w* so 
zu definieren, daÂ es gerade der verbleibenden diabatischen Zirkulation entspricht: 

Um die KontinuitÃ¤tsgleichun zu erfÃ¼llen muÂ auch Ã transformiert werden: 

FÃ¼ die transformierten GrÃ¶fie lauten die Gleichungen (2.17)-(2.20) dann: 

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

Die Eddy-Terme treten jetzt nur noch in einer der beiden Gleichungen auf. Die 
GrÃ¶Â F ist der sogenannte Eliassen-Palm-FluÂ§ dessen beide Komponenten gegeben 
sind durch 

F(Y) I .- p0v'u1 > 

und daraus folgend die Divergenz des Eliassen-Palm-Flusses 
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Abb. 2.8. Schema der grofiskaligen meridionalen Zirkulation. Die dicke Li- 
nie stellt die Tropopause dar, die dÃ¼nne Linien bezeichnen Isentropen. 
Schattiert ist der Bereich der untersten StratosphÃ¤re wo ein horizontaler 
Austausch auf Isentropen zwischen StratosphÃ¤r und TroposphÃ¤r mÃ¶glic 
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 G* berechnet wird. Der meridionale Wind Ã¼ kann dann Ã¼be 
die KontinuitÃ¤tsgleichun (2.23) bestimmt werden [Rosenfield et al., 1987, Rosen- 
lof, 19951. Man kÃ¶nnt also auf den Gedanken kommen, daÂ das diabatische Hei- 
zen in den Tropen und das diabatische KÃ¼hle in hohen Breiten die Ursache fÃ¼ 
die meridionale Zirkulation sind. Dem ist aber nicht so! Die eigentliche Ursache 
fÃ¼ die diabatische Zirkulation sind die Eddy-Terme, die durch die Divergenz des 
Eliassen-Palm-Flusses gegeben sind. Dies sieht man auch daran, daÂ das diabati- 
sehe Aufsteigen der Luftmassen in den Tropen wÃ¤hren des Nord-Winters stÃ¤rke 
als wÃ¤hren des SÃ¼d-Winter ist, da die AktivitÃ¤ planetarer Wellen in der arkti- 
schen StratosphÃ¤r hÃ¶he ist, als in der antarktischen [Rosenlof, 19951. Holton et 
al. [I9951 haben dafÃ¼ den Begriff der durch planetare Wellen angetriebenen 'fluid- 
dynamical suction pump' geprÃ¤gt Das Prinzip der meridionalen Zirkulation ist in 
Abb. 2.8 skizziert. 
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Abb. 2.9. Die globale Verteilung des OzonmischungsverhÃ¤ltnisse (in ppm) 
gegenÃ¼be der Breite und dem Druck als HÃ¶henvariable Die Daten stellen 
eine klimatologisches Mittel fÃ¼ Januar dar [Fortuin und Kelder, 19981. 

2.4 Ozon in der StratosphÃ¤r 

Die Verteilung des Ozons wird in der StratosphÃ¤r bestimmt durch das Zusam- 
menspiel von Chemie und Dynamik. In der unteren StratosphÃ¤r ist die Photoche- 
mie langsam, hier dominieren Transportprozesse die Ozonverteilung. In der obe- 
ren StratosphÃ¤r hingegen, oberhalb etwa 1 hPa, ist die Photochemie so schnell, 
daÂ sich die Ozonkonzentration praktisch im photochemischen Gleichgewicht befin- 
det. Besonders interessant ist der Ãœbergangsbereic der mittleren StratosphÃ¤r im 
HÃ¶henbereic zwischen ungefÃ¤h 30 und 40 km, wo die OzonvariabilitÃ¤ aufgrund 
von Transportprozessen und die Photochemie auf gleichen Zeitskalen ablaufen. Ka- 
pitel 7 dieser Arbeit beschÃ¤ftig sich mit den Mechanismen, die zur beobachteten 
OzonvariabilitÃ¤ in der mittleren StratosphÃ¤r fÃ¼hren 

Die globale Verteilung des Ozons ist in Abb. 2.9 dargestellt. Es handelt sich hier- 
bei um eine Klimatologie fÃ¼ den Monat Januar, die aus Ozonmessungen der Jahre 
1980-1991 erstellt wurde [Fortuin und Kelder, 19981. Dargestellt ist das Ozonmi- 
schungsverhÃ¤ltni im NordhemisphÃ¤ren-Winte gegenÃ¼be der geographischen Brei- 
te und dem Druck als HÃ¶henkoordinate Die grÃ¶Â§t OzonmischungsverhÃ¤ltniss 
ergeben sich mit etwa 10 ppm (parts per million) in den Tropen im Bereich von 
10 hPa. Hier findet die grÃ¶Â§ Ozonproduktion statt. Zu den Polen hin nimmt das 
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Abb. 2.10. Die vertikale Ozonsaulendichte in Dobsoneinheiten, berechnet 
aus den in Abb 2.9 gezeigten Ozonmischungsverhaltnissen. 

Ozonmischungsverhaltnis 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 fÃ¼hr dazu, daÂ in hohen 
Breiten relativ hohe Ozonmischungsverhaltnisse in der unteren Stratosphare beob- 
achtet werden. Im Gegensatz zu den Tropen, wo das Aufsteigen der Luftmassen 
aus der TroposphÃ¤r und die extrem hohe Tropopause zu niedrigen Ozonmischungs- 
verhaltnissen in der unteren Stratosphare fÃ¼hren 

Die aus diesen Ozonmischungsverhaltnissen berechnete vertikale Ozonsaulen- 
dichte ist in Abb. 2.10 gezeigt. Die vertikale Saulendichte, das sogenannte Totalc- 
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 . 1016 MolekÃ¼lecm2 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 Ozonmischungsverhaltnis in 
Abb. 2.9 macht deutlich, daÂ die hohen Totalozonwerte in hohen Breiten im wesent- 
lichen durch das groaskalige Absinken ozonreicher Luftmassen verursacht werden. 

Im folgenden Abschnitt soll die Chemie des Ozons in der Stratosphare etwas 
naher betrachtet werden. 

2.4.1 Ozonchemie 

Ozon wird in der StratosphÃ¤r durch die Photolyse von Sauerstoff gebildet: 



Da die 02-Photolyse stark vom Sonnenzenitwinkel abhÃ¤ngt ist die Produktion in 
den Tropen und mittleren Breiten deutlich hÃ¶her als in hohen Breiten. Abgebaut 
wird Ozon durch die Reaktion mit atomarem Sauerstoff: 

Die Reaktionen (2.24) bis (2.27) bilden den sogenannten Chapman-Zyklus. Ge- 
nauere Untersuchungen zeigten jedoch, daÂ durch den Chapman-Zyklus alleine viel 
mehr Ozon produziert wÃ¼rde als in der AtmosphÃ¤r beobachtet wird. Es muÂ daher 
noch andere Reaktionen geben, die Ozon abbauen. Sehr effektive Abbaumechanis- 
men sind die katalytischen Reaktionen der Form 

netto 0 + Os -+ O2 + 02. 

Hierbei steht X fÃ¼ ein Radikal wie NO, OH, Cl, oder Br. Der wichtigste Ozo- 
nabbauzyklus in der unteren und mittleren StratosphÃ¤r ist der NOx-Zyklus mit. 
X = NO. Wobei durch den antropogenen Chloreintrag auch der ClOx-Zyklus be- 
reits wesentlich zum katalytischen Ozonabbau beitrÃ¤gt In der oberen StratosphÃ¤r 
gewinnt dann der HOx-Zyklus (X = OH) an Bedeutung. Ein Ãœberblic Ã¼be die 
katalytischen Ozonabbauzyklen in der StratosphÃ¤r ist zum Beispiel in Lary [I9961 
zu finden. 

Gebremst werden die katalytischen Zyklen durch Reaktionen der Radikale unter- 
einander, die die reaktiven Verbindungen in nicht reaktive Reservoirgase ÃœberfÃ¼hre 

Cl + HOz -+ HCl + 0 2 ,  (2.31) 

2.4.2 Heterogene Chemie und Ozonloch 

Die beobachteten starken Ozonverluste im antarktischen und arktischen Polarwir- 
bei - das Ozonloch - kÃ¶nne durch reine Gasphasenchemie nicht erklÃ¤r werden. 
Schon bald nach der Entdeckung des antarktischen Ozonlochs wurde deshalb ver- 
mutet, daÂ am Ozonabbau heterogene Reaktionen auf OberflÃ¤che von polaren Stra- 
tosphÃ¤renwolke (polar stratospherzc clouds, PSC) beteiligt sind. StratosphÃ¤risch 
Partikel kÃ¶nne im wesentlichen in zwei Klassen eingeteilt werden: zum Einen das 
sogenannte Hintergrundaerosol, daÂ vor allem aus flÃ¼ssige Sulfataerosolpartikeln 
besteht und zum Anderen polare StratosphÃ¤renwolken Die PSCs kÃ¶nne 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 



hauptsÃ¤chlic aus SalpetersÃ¤ur (HNOs) und Wasser [Crutzen und Arnold, 19861, 
wohingegen die viel grÃ¶Â§er Typ I1 PSC ab Temperaturen unterhalb etwa 188 K 
auftreten. WÃ¤hren kein Zweifel darÃ¼be besteht, daÂ Typ I1 PSC aus Wasser- 
Eispartikeln bestehen, wurde die genaue Beschaffenheit der Typ I PSC lange dis- 
kutiert. Labormessungen von Hanson und Mauersberger [I9881 legten den SchluB 
nahe, daÂ Typ I PSC aus festen SalpetersÃ¤ure-Trihydra (nitrzc aczd trzhydrate, 
NAT = HN03 . 3H2O) Teilchen bestehen. Die lange Zeit vorherrschende Theorie 
zur Bildung von PSC besagte daher, daÂ an den flÃ¼ssige Sulfataerosolen ab der 
NAT-Existenztemperatur TNAT HNOs kondensiert und sich NAT-Teilchen bilden, 
die dann unterhalb des Frostpunktes T;ce bei etwa 188 K zu Eiskristallen gefrieren. 

Neuere Untersuchungen zeigen jedoch, daÂ diese Wege zur Bildung von NAT- 
Teilchen in der StratosphÃ¤r so nicht mÃ¶glic sind [Molina et al., 19931. Laborexperi- 
mente und Berechnungen zeigten vielmehr, daÂ flÃ¼ssig ternÃ¤r H20/H2S04/HNOs- 
LÃ¶sunge auch bei sehr tiefen Temperaturen bestehen kÃ¶nne ICarslaw et al., 19971. 
Unterhalb etwa TNAT steigt der Anteil an HN03 in diesen TrÃ¶pfche und das Volu- 
men der TrÃ¶pfche stark an. Bei Temperaturen unterhalb des Frostpunktes kÃ¶nne 
sich dann Eiskristalle bilden, wobei das HNOi zu NAT kristallisieren kann. Dies ist 
in Abb. 2.11 skizziert. 

Auf den OberfÃ¤che der polaren StratosphÃ¤renwolke kÃ¶nne chemische Reak- 
tionen sehr viel schneller als in der Gasphase ablaufen. Folgende Reaktionen sind 
dabei fÃ¼ die Chloraktivierung in der polaren StratosphÃ¤r von Bedeutung: 

Es wird durch diese Reaktionen Chlor aus den nicht reaktiven Reservoirverbindun- 
gen Chlornitrat (C10N02) und HC1 in reaktive Chlorverbindungen, die leicht pho- 
tolysiert werden kÃ¶nnen Ã¼berfÃ¼hr AuÂ§erde wird NOx (die Summe aus NO, NO2 
und N20s) in HN03 Ã¼berfÃ¼hr so daÂ die Deaktivierung des Chlors Ã¼be Reaktion 
(2.29) unterbunden wird. Wenn die PSC-Partikel groÂ genug sind, daÂ sie sedimen- 
tieren kÃ¶nnen was in der Regel nur fÃ¼ PSC Typ I1 Partikel mÃ¶glic sein sollte, 
werden durch die Sedimentation die Stickoxyde irreversibel aus den entsprechenden 
HÃ¶henschichte entfernt, man spricht dann von 'Denitrifizierung'. Eine Denitrifizie- 
rung innerhalb des Polarwirbels ist im antarktischen Polarwirbel die Regel und fÃ¼hr 
dort dazu, daÂ der katalytische Ozonabbau lange in das FrÃ¼hjah hinein anhalten 
kann, da die Deaktivierung Ã¼be Reaktion (2.29) nicht mehr mÃ¶glic ist. In der Ark- 
tis ist eine Denitrifizierung bisher aber nur sehr sporadisch beobachtet worden [Rex 
et al., 19971. 



ice ice ice 
HNOS(aq) NAT NAT 
HzS04(aq) HzS04(aq) SAT 

Abb. 2.11. Schema der Bildung polarer StratosphÃ¤renwollcen Die Bildung 
von NAT ist nur Ã¼be den Umweg der Bildung von Eiskristallen unter- 
halb des Frostpunktes mÃ¶glich (Der Ãœbergan 27 ist nur unter besonde- 
ren UmstÃ¤nde aufierhalb des thermodynamischen Gleichgewichts mÃ¶glic 
[Meilinger et al., 19951.) Nach Koop et al. [1997]. 

Durch die heterogenen Reaktionen auf PSC OberflÃ¤che wird Chlor in Cl-Radikale 
und Chlormonoxid (C10) Ã¼berfÃ¼hr Der katalytische Ozonabbauzyklus (2.28) kann 
aber den Ozonabbau im polaren Winter und FrÃ¼hjah nicht erklÃ¤ren da in der 
unteren StratosphÃ¤r nicht genÃ¼gen atomarer Sauerstoff vorliegt. Vielmehr lÃ¤uf 
der Chlorzyklus in folgender Form ab [z.B. Lary, 19961: 

2x c l + O s + C 1 O + O z  

C10 + C10 M- C1202 

C1202 + h~ + C100 + Cl (2.34) 

C100 3. Cl + 0, 

netto 203 + hv + 302. 

Man beachte, daÂ die Ozonabbaurate aufgrund dieses Zykluses quadratisch von der 
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Abb. 2.12. Der schematische Verlauf der Chloraktivierung und anschlieÂ§en 
den Deaktivierung in der polaren StratosphÃ¤re Nach Webster et al. [1993]. 

C~O-Konzentration abhÃ¤ngt Neben diesem ClO-Dimerzyklus sind auch noch ande- 
re Interhalogenzyklen, wie zum Beispiel der ClO/BrO-Zyklus bekannt, die aber bei 
signifikanter Chloraktivierung gegenÃ¼be dem ClO-Dimerzyklus eher von unterge- 
ordneter Bedeutung sind. 

In Abb. 2.12 ist der prinzipielle Ablauf zur Bildung des Ozonlochs skizziert. Das 
urspÃ¼nglic in den Reservoirgasen CIONOz und HC1 vorhandene Chlor wird auf den 
OberflÃ¤che von polaren StratosphÃ¤renwolke in reaktive Chlorradikale Ã¼berfÃ¼hr 
so daÂ es dann hauptsÃ¤chlic in Form von Chlormonoxid C10 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 unterschÃ¤tze derzeit noch die beobachteten Ozonverluste im 
arktische Polarwirbel (siehe auch Abschnitt 4.2). DarÃ¼berhinau besteht auch noch 
Unklarheit darÃ¼ber wie die - gegenÃ¼be den polaren Ozonverlusten sehr viel gerin- 
gere - beobachtete Abnahme des Ozons in mittleren Breiten erklÃ¤r werden kann. 





In diesem Kapitel sollen die Grundlagen der Mikrowellenfernerkundung atmosphÃ¤ri 
scher Spurengase dargestellt werden. Abschnitt 3.1 und 3.2 widmen sich dem Strah- 
lungstransfer und der molekularen Absorption im Mikrowellen-Strahlungsbereich. 
Das Radiometer fÃ¼ AtmosphÃ¤risch Messungen (RAM), mit dem in ~ ~ - A l e s u n d  
Ozon und Chlormonoxid (C10) 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 IntensitÃ¤ der atmosphÃ¤rische Emis- 
sion auf die Menge und die Verteilung des atmosphÃ¤rische Spurengases schlieÂ§e 
zu kÃ¶nnen muÂ die Ã„nderun der spektralen IntensitÃ¤ auf dem Weg durch die 
AtmosphÃ¤r betrachtet werden. 

Die Ã„nderun der IntensitÃ¤ Iv bei der Frequenz v beim Durchgang durch eine 
AtmosphÃ¤renschich der Dicke d z  ist gegeben durch 

wobei 0.1, der Absorptionskoeffizient der Schicht ist und Sv die Strahlungsquellen 
innerhalb der HÃ¶henschich bezeichnet. Streuung kann dabei im Mikrowellenbereich 
oftmals vernachlÃ¤ssig werden, da die mÃ¶gliche Streuzentren gewÃ¶hnlic kleiner 
sind als die betrachtete WellenlÃ¤nge Im thermodynamischen Gleichgewicht ist der 
Quellterm dann durch die Planckfunktion 

gegeben. Hierbei ist T die Temperatur der HÃ¶henschicht Integration von (3.1) unter 
VernachlÃ¤ssigun von Streuung liefert die sogenannte monochromatische Strahlungs- 
transfergleichung 



Dabei bezeichnet p den sogenannten azr muss factor, der das VerhÃ¤ltni der WeglÃ¤n 
ge zwischen einem schrÃ¤ durch die AtmosphÃ¤r blickenden Strahl zur Senkrechten 
dz angibt. FÃ¼ eine planparallele AtmosphÃ¤r ist u, = l /s in0,  wobei 0 der Ele- 
vationswinkel der Beobachtung ist. BerÃ¼cksichtig man die sphÃ¤risch Gestalt der 
AtmosphÃ¤re so ergibt sich fÃ¼ u, der folgende, hÃ¶henabhÃ¤ngi Ausdruck: 

( U  bezeichnet den Erdradius). 
Der Faktor exp(-~(2:)) in der Strahlungstransfergleichung (3.3) gibt an, um 

wieviel die IntensitÃ¤ zwischen der HÃ¶h z und dem Erdboden bei ZQ abgeschwÃ¤ch 
wird. Dabei ist 

~ ( z )  = /": a , ~ d z ' ,  (3.5) 

die optische Dicke bei der Frequenz U. Der Ausdruck 

wird als Transmission bezeichnet. 

3.2 Molekulare Absorption 
Der Absorptionskoeffizient, der in die Berechnung der Transmission eingeht, ist fÃ¼ 
einen betrachteten Spurenstoff gegeben durch: 

Die Summation erstreckt sich dabei Ã¼be alle Linien des betrachteten Spurenstoffs. 
Dabei bezeichnet n die Konzentration oder Teilchenzahldichte des Spurenstoffs, 
Sj(T) ist die temperaturabhÃ¤ngig LinienstÃ¤rk und F(u,  uo) die Linienformfunk- 
tion, die die Verbreiterung der Linie beschreibt. Neben der natÃ¼rliche Linienbreite, 
die so gering ist, daÂ sie fÃ¼ praktische Zwecke keine Rolle spielt, gibt es zwei Me- 
chanismen, die zu einer Verbreiterung der Spektrallinien fÃ¼hren 

Dopplerverbreiterung. In AbhÃ¤ngigkei von der Temperatur haben die MolekÃ¼l 
eines Gases eine Eigenbewegung, die durch die Maxwellsche Geschwindigkeitsver- 
teilung beschrieben werden kann. Diese Eigenbewegung fÃ¼hr zu einer Dopplerver- 
schiebung der Frequenz und in der Summe zu einer Verbreiterung der Spektrallinie. 
Die Formfunktion fÃ¼ die Dopplerverbreiterung ist gegeben durch 

mit der Dopplerhalbwertsbreite 



Abb. 3.1. Die Linienformfunktion fÃ¼ verschiedene HÃ¶hen Die gesamte dar- 
gestellte Bandbreite betrÃ¤g 1 GHz, was in etwa der Bandbreite der RAM- 
Messungen entspricht. Emission aus groÂ§e HÃ¶he fÃ¼hr zu schmalen Linien, 
Emission aus niedrigen HÃ¶he zu breiten Linien. 

Dabei ist VQ die Mittenfrequenz der Linie und m die MolekÃ¼lmasse Man beachte, 
daÂ die Dopplerverbreiterung fÃ¼ hÃ¶her Frequenzen zunimmt. 

Druckverbreiterung. Der fÃ¼ die Bestimmung von HÃ¶henprofile aus gemessenen 
Spektren wichtige Linienverbreiterungs-Mechanismus ist die Druckverbreiterung. 
Die Linienformfunktion fÃ¼ die Druckverbreiterung ist durch die Lorentz-Funktion 
gegeben: 

FÃ¼ die Linienbreite wird normalerweise der Ansatz 

gemacht, wobei W den Druckverbreiterungsparameter und X die TemperaturabhÃ¤n 
gigkeit des Druckverbreiterungsparameters beschreibt. Diese GrÃ¶Â§ mÃ¼sse aus 
Labormessungen gewonnen werden. Der Druckverbreiterungsparameter liegt fÃ¼ die 
meisten Spektrallinien bei etwa 2.5 GHz/bar. 

Die Linienformfunktionen sind zur Illustration in Abb. 3.1 fÃ¼ drei verschiedene 
HÃ¶he dargestellt. Emission aus groÂ§e HÃ¶he fÃ¼hr zu schmalen Linien, Emission 
aus niedrigen HÃ¶he zu breiten Linien. Das am Boden gemessene Spektrum ergibt 
sich dann als Ãœberlagerun der BeitrÃ¤g aus den unterschiedlichen HÃ¶hen HierÃ¼be 



lÃ¤Â sich aus der Form des gemessenen Spektrums auf die HÃ¶henverteilun des emit- 
tierenden Spurenstoffs schliekn. Nach oben hin wird der zu delektierende Bereich 
durch die AuflÃ¶sun des verwendeten Spektrometers begrenzt, nach unten hin durch 
die verfÃ¼gbar Bandbreite. 

FÃ¼ den Mikrowellenbereich wird zur Beschreibung der Druckverbreiterung als 
Linienformfunktion statt der Lorentz-Funktion oftmals die van Vleck-Weisskopf- 
Funktion verwendet: 

Die van Vleck-Weisskopf-Funktion unterscheidet sich von der Lorentz-Funktion da- 
durch, daÂ sie zusÃ¤tzlic noch eine 'Spiegellinie' bei der negativen Frequenz mit 
berÃ¼cksichtigt Da aber beispielsweise bei einer Linienmittenfrequenz von 142 GHz 
die Spiegellinie nahezu 300 GHz entfernt ist, hat sie praktisch keinen Einfluo mehr 
auf die Linienform, sondern fÃ¼hr lediglich - in der Summe mit anderen Linien - zu 
einem konstanten Untergrund unter der Spektrallinie. 

Im Mikrowellenbereich dominiert die Druckverbreiterung bis in eine HÃ¶h von 
etwa 60 km. DarÃ¼be gewinnt dann die Dopplerverbreiterung an Bedeutung. Die 
resultierende Linienformfunktion unter BerÃ¼cksichtigun sowohl der Druck- als auch 
der Dopplerverbreiterung ist dann gegeben durch die Faltung der Lorentzform (3.10) 
mit der Dopplerlinienform (3.8): 

Dies ist die Voigt-Linienform. Zur Berechnung der Voigt-Funktion sind eine Reihe 
von numerischen Algorithmen bekannt [Schreier, 1992, siehe auch Armstrong, 1967, 
Drayson, 1976, Hui et al., 1978, Kuntz, 19971. 

Die LinienstÃ¤rk Sv(T) aus (3.7) ist eine charakteristische GrÃ¶Â des entspechenden 
MolekÃ¼lÃ¼bergang Sie ist fÃ¼ einen Ãœbergan vom i-ten zum j-ten Niveau gegeben 
als [Rosenkranz, 19931 

Dabei ist V^ die Frequenz des Ãœberganges py das Dipolmatrixelement, gi das sta- 
tistische Gewicht des unteren Zustands aufgrund des Kernspins und Q(T) die Zu- 
standssumme. FÃ¼ huij < IOkBT kann (3.14) approximiert werden durch 

Die entsprechenden GrÃ¶Â§ in (3.15) kÃ¶nne fÃ¼ eine bestimmte Temperatur 
T. gemessen oder berechnet und tabelliert werden. Die Umrechnung auf andere 
Temperaturen erfolgt dann Ã¼be 

TJQ(TO) exp [Ei + 4 31 . 
Sy (T) = Sb (To) - 

TQ (T) 2kBT0 





Tabelle 3.1 gibt die ersten drei Vibrationsenergien in Form von TÃ = h / k g  an.  
Der Faktor a in Tabelle 3.1 gibt das VerhÃ¤ltni des Ozonisotops "Os zu den an- 
deren Isotopen an. Er ist bei der Berechnung der Teilchenzahldichte n in (3.7) zu 
berÃ¼cksichtigen 

Abb. 3.2 zeigt das atmosphÃ¤risch Spektrum im Mikrowellenbereich bis 400 GHz. 
Es handelt sich dabei um ein synthetisches Spektrum, das fÃ¼ eine subarktische 
WinterstandardatmosphÃ¤r berechnet wurde. Einzelne prominente Linien sind dabei 
gekennzeichnet. Auaerdem ist die Position der 142 GHz Ozonline angegeben, die 
fÃ¼ die Messungen dieser Arbeit betrachtet wurde. Die berechnete IntensitÃ¤ ist in 
Einheiten der Helligkeitstemperatur Th angegeben. Der Zusammenhang zwischen 
Helligkeitstemperatur und IntensitÃ¤ Iu bei der Frequenz U ist dabei gegeben durch 

Die Helligkeitstemperatur entspricht der Temperatur eines SchwarzkÃ¶rper gleicher 
StrahlungsintensitÃ¤t 

Der Anstieg des Spektrums mit zunehmender Frequenz ist vor allem auf die zu- 
nehmende Absorption des Wasserdampfes zurÃ¼ckzufÃ¼hre Ab etwa 400 GHz ist die 
AtmosphÃ¤r im Mikrowellenbereich vom Boden aus praktisch dicht. Messungen von 
Spektrallinien bei hÃ¶here Frequenzen kÃ¶nne dann nur gemacht werden, wenn sich 
das Mei3gerÃ¤ oberhalb des troposphÃ¤rische Wasserdampfes befindet. Also entwe- 
der vom Satelliten aus, oder durch Flugzeugmessungen oberhalb der TroposphÃ¤r 
[Urban, 19971. 

3.3 Das Radiometer fÃ¼ atmosphÃ¤risch Messungen 

3.3.1 Das Heterodynprinzip 

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

Wird die Frequenz des Lokaloszillators so gewÃ¤hlt daÂ sie etwa der Signalfrequenz 
UR* entspricht, dann ist die Zwischenfrequenz sehr viel kleiner. Man spricht hierbei 
vom 'heruntermischen' des Signals. Somit kÃ¶nne Frequenzen im Millimeter- und 
Submillimeterbereich auf Frequenzen transformiert werden, die mit gebrÃ¤uchliche 
elektronischen Elementen weiterverarbeitet werden kÃ¶nnen So wird beispielswei- 
se beim RAM die zu messende 142 GHz Ozonlinie mit einem Lokaloszillator bei 
134 GHz a,uf die 8 GHz-Zwischenfrequenz heruntergemischt. Allerdings zeigt Glei- 
chung (3.19): daÂ nicht nur die Lokaloszillatorfrequenz plus der Zwischenfrequenz, 
sondern auch die Lokaloszillatorfrequenz abzuglich der Zwischenfrequenz delektiert 
wird. Man spricht hier von oberem und unterem Seitenband. Der HeterodynempfÃ¤n 
ger arbeitet also von Natur aus als DoppelseitenbandempfÃ¤nge (Double-Sideband, 



DSB). Da dies meistens nicht erwÃ¼nsch ist, weil sonst die beiden FrequenzbÃ¤nde 
Ãœberlager empfangen werden, mÃ¼sse MaÂ§nahme getroffen werden, das eine der 
beiden SeitenbÃ¤nde zu unterdrÃ¼cken In dem Fall spricht man dann von Einzelsei- 
tenband-Betrieb (Single-Sideband, SSB) . 

3.3.2 Der Total-Power-Empfanger 

Die vom Radiometer delektierte Leistung setzt sich zusammen aus der Rausch- 
leistung des beobachteten KÃ¶rper sowie dem Eigenrauschen des EmpfÃ¤ngers Der 
Rauschleistung des EmpfÃ¤nger kann man eine Ã¤quivalent Temperatur zuordnen, 
die sogenannte Systemrauschtemperatur Tsys. Die EmpfÃ¤ngerausgangsleistun ist 
dann gegeben durch 

Pz = G(Tsys + T,). (3.20) 

G ist der VerstÃ¤rkungsfakto (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 

mit 

Y = p h / p c ,  (3.22) 

wobei P h  die gemessene Leistung bei der Messung der warmen Last, Pc die der 
kalten Last und Th, Tc die bekannten Temperaturen der warmen bzw. kalten Eichlast 
darstellen. Als kalte Eichlast wird beim RAM flÃ¼ssige Stickstoff (Siedetemperatur 
77 K) ,  als warme Eichlast ein Absorber bei Raumtemperatur verwendet. 

Die Empfindlichkeit AT  eines Radiometers ist durch 

gegeben. Au ist die Frequenzbandbreite, At  die Mefizeit. Gleichung (3.23) wird 
als 'Radiometergleichung' bezeichnet. Die Empfindlichkeit kann also - bei gegebe- 
ner Frequenzbandbreite - durch eine lÃ¤nger MeÂ§zei oder eine verringerte System- 
rauschtemperatur verbessert werden. Zur Verringerung der Systemrauschtemperatur 
werden daher meistens der Mischer und die ersten VerstÃ¤rkerelemente die besonders 
stark zum Rauschen beitragen auf tiefe Temperaturen gekÃ¼hlt 

Zur Messung unbekannter Temperaturen, also etwa atmosphÃ¤rische Spektralli- 
nien, werden mit dem Radiometer die empfangene Leistung mit den Leistungen von 
Eichlasten bekannter Temperatur verglichen. Ist Pa die gemessene Signalleistung, 
kann die gesuchte Temperatur Ta bestimmt werden mit 

Dabei wird vorausgesetzt, daÂ der EmpfÃ¤nge linear arbeitet. Ein in dieser Form be- 
triebenes Radiometer wird auch Total-Power-EmpfÃ¤nge 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 
ausfÃ¼hrlic in Raffalski [I9971 beschrieben. 
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Abb. 3.3. Der prinzipielle Aufbau des RAM in ~ ~ - A l e s u n d .  In der derzeiti- 
gen Konfiguration besteht es aus zwei sogenannten f r o n t  ends zur Messung 
von Ozon bei 142 GHz und Chlormonoxid (C10) bei 204 GHz. Das atmo- 
sphÃ¤risch Signal wird Ã¼be eine Quasioptik auf den Mischer gegeben, wo 
es.auf die Zwischenfrequenz bei 8 GHz und anschlieoend 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 fÃ¼ AtmosphÃ¤risch Messungen (RAM) wurde am Institut fÃ¼ Um- 
weltphysik der UniversitÃ¤ Bremen entwickelt und gebaut. In der derzeitigen Kon- 
figuration besteht es aus zwei sogenannten f ron t  ends zur Messung von Ozon bei 
142 GHz und Chlormonoxid (C10) bei 204 GHz. Der Aufbau ist in Abb. 3.3 skizziert. 
Das atmosphÃ¤risch Signal wird Ã¼be 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 VorverstÃ¤rke auf etwa 12-20 K gekÃ¼hlt (Wobei allerdings aufgrund technischer 
Probleme das System zur Zeit ungekÃ¼hl arbeitet.) 

Die Quasioptik zur Einkopplung des atmosphÃ¤rische Signals in den Mischer ist 
in Abb. 3.4 gezeigt. Ãœbe einen Drehspiegel kann zwischen der Blickrichtung in die 
AtmosphÃ¤r und auf eine warme beziehungsweise kalte Kalibrationslast hinundher 
geschaltet werden. 

Der WeglÃ¤ngenmodulato verÃ¤nder periodisch die optische WeglÃ¤nge um da- 
durch Fabry-Perot-Effekte im System zu unterdriicken. 

Der Diplexer stellt ein Einseitenbandfilter dar und dient zur UnterdrÃ¼ckun des 
Spiegelseitenbandes bei 126 GHz. 

Abbildung 3.5 zeigt ein Beispielspektrum einer Ozonmessung. Der Untergrund 
von etwa 65 K ist im wesentlichen auf den troposphÃ¤rische Wasserdampf zurÃ¼ck 
zufÃ¼hren Dieser bewirkt auoerdem eine AbschwÃ¤chun der stratosphÃ¤rische Ozon- 
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Abb. 3.4. Die Quasioptik des 142 GHz Radiometers. 

linie. FÃ¼ die Auswertung der gemessenen Spektren muÂ daher zuerst eine Tropo- 
sphÃ¤renkorrektu vorgenommen werden, siehe Sinnhuber [1995]. 

3.4 Modellierung des Strahlungstransfers 

Zur Bestimmung der Ozonprofile aus den gemessenen Spektren ist es nÃ¶tig den 
Strahlungstransfer zu modellieren. Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein Strahlungs- 
transfermodell entwickelt, mit dem synthetische Spektren aus gegebenen atmosphÃ¤r 
ischen Profilen, sogenannte VorwÃ¤rtsrechnungen berechnet werden kÃ¶nnen Ziel war 
es, ein speziell auf die BedÃ¼rfniss der operationellen Auswertung der RAM-Daten 
abgestimmtes Programm zu erstellen, um so die Berechnungen schnell mit gleich- 
zeitig hoher Genauigkeit durchfÃ¼hre zu kÃ¶nnen Die GrundzÃ¼g dieses Programms 
QFOR (Quick Forward Routine) sind im folgenden dargestellt. 

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

Dieser Ausdruck hat den Vorteil, daÂ er sich leicht diskretisieren lÃ¤Â§ Unterteilt 
man die AtmosphÃ¤r in eine Anzahl homogener Schichten, dann kann der Strah- 
lungstransfer approximiert werden durch 
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Abb. 3.5. Ein Beispielspektrum einer Ozonmessung mit dem RAM in Ny- 
Alesund. Die Messung wurde am 10. Februar 1998,O Uhr aufgenommen. Die 
Integrationszeit der Messung betrug ungefÃ¤h 10 Minuten. 

mit 

Dabei ist X, das VolumenmischungsverhÃ¤ltni des betrachteten Spurenstoffs und 
a' der Absorptionskoeffizient pro VolumenmischungsverhÃ¤ltnis der sogenannte Ab- 
sorptionsquerschnitt. In der derzeitigen Version von QFOR wird die AtmosphÃ¤r in 
1 km dicke homogene Schichten zwischen 0 und 100 km HÃ¶h unterteilt. Innerhalb 
jeder Schicht werden dann die Temperatur, und damit die Planckfunktion sowie die 
Absorptionskoeffizienten als konstant angenommen. Dies ist in Abb. 3.6 skizziert. 

Die Berechnung der Absorptionskoeffizienten erfolgt im Modell wie in Abschnitt 
3.2 beschrieben. Derzeit werden zur Berechnung des Ozonspektrums zwei Spek- 
trallinien, nÃ¤mlic neben der 142 GHz Ozonlinie noch eine weitere Ozonlinie bei 
145 GHz berÃ¼cksichtigt Der EinfluB der 145 GHz Linie ist allerdings sehr gering. 
Die BerÃ¼cksichtigun weiterer Linien hat auf die Form des berechneten Spektrums 
praktisch keinen EinfluB mehr, sondern fÃ¼hr lediglich zu einem konstanten Unter- 
grund unter dem Spektrum, der bei der TroposphÃ¤renkorrektu ohnehin wegfÃ¤llt In 
Tabelle 3.1 sind die verwendeten spektroskopischen Parameter fÃ¼ die 142 GHz Linie 
aufgelistet. Die Mittenfrequenz und die LinienstÃ¤rk stammen dabei aus dem JPL- 
Katalog [Pickett et al., 19921, der Druckverbreiterungsparameter aus der HITRAN- 
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Abb. 3.6. Skizze des Aufbaus der AtmosphÃ¤r im Strahlungstransfermodell. 
Die AtmosphÃ¤r wird dazu in 100 1 km dicke Schichten unterteilt. 

Tabelle 3.1. Linienparameter fÃ¼ die ^Os-Linie bei 142 GHz. Referenztemperatur 
T. = 300 K. Zur Bedeutung der einzelnen GrÃ¶Oe siehe Text. Die GrÃ–Qe sind Rosen- 
kranz [I9931 entnommen. Die Linienmittenfrequenz und die LinienstÃ¤rk stammen 
aus dem JPL-Katalog [Pickett e t  al., 1992, siehe auch Poynter und Pickett, 19851, der 
Druckverbreiter ungspar ameter aus dem HITRAN-Katalog [Rothman et al., 19921. 
Die Vibrationsenergien sind Flaud et al. [I9921 entnommen. 

i/o = 142.17504GHz (l01,g ->Â 1O01o) 
S1(To) = 0.7388 10-l2 cm2Hz 
b = 0.231 
m = 2.5 
W = 2.50 GHz/bar 
X = 0.70 
a = 0.9928 
Tu = 1008 K, 1499 K, 1587 K (alle nicht entartet) 

Datenbank [Rothman e t  al., 19921. Zur Berechnung der Zustandsummen wurden die 
Vibrationsenergien aus Flaud et al. [I9921 verwendet, d a  der JPL-Katalog die Zu- 
standsumme nur fÃ¼ einzelne wenige Temperaturen angibt. Man sieht hieran schon, 
daÂ neben dem JPL-Katalog auch eine Reihe anderer spektroskopischer Parameter 
herangezogenwerden mÃ¼ssen 

Als Linienformfunktion wird im QFOR-Modell die Voigtfunktion verwendet, wobei 
der Algorithmus von Drayson [I9761 verwendet wird. 

Abb. 3.7 zeigt als ein Beispiel ein berechnetes Ozonspektrum fÃ¼ ein subark- 
tisches Winter-Standardprofil. Der Elevationswinkel der Messung wurde mit 20' 
angenommen, entsprechend dem Ã¼bliche Elevationswinkel der RAM-Messungen. 
FÃ¼ die Berechnung wurde ausschlieOlich Ozon berÃ¼cksichtigt 

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 fÃ¼ die subarktische Winterstan- 
dardatmosphÃ¤re Die Berechnung wurde fÃ¼ einen angenommenen Elevati- 
onswinkel von 20Â durchgefÃ¼hrt 

VorwÃ¤rtsrechnun ein synthetisches Spektrum zu berechnen und dann das zugrunde- 
liegende Spurenstoffprofil so zu variieren, daÂ die VorwÃ¤rtsrechnun mit dem gemes- 
senen Spektrum Ãœbereinstimmt Dazu wird der Strahlungstransfer linearisiert, das 
heiÂ§ es wird berechnet, welche Ã„nderun im Spektrum I(zo) durch eine Ã„nderun 
des Spurenstoffprofils in der HÃ¶henschich k erzeugt wird: 

Die Kk sind die sogenannten Gewichtsfunktionen. Sie bilden eine Matrix, wobei jeder 
Eintrag der Ã„nderun im Spektrum bei einer bestimmten Frequenz aufgrund einer 
SpurenstoffÃ¤nderun in einer bestimmten HÃ¶h entspricht. 

Es wÃ¤r nun mÃ¶glich die Gewichtsfunktionen zu bestimmen, indem das Spuren- 
stoffprofil in einer HÃ¶henschich variiert wird, und dann mit diesem variierten Profil 
ein variiertes Spektrum berechnet wird. Dazu mÃ¼sste aber bei 100 HÃ¶henschichte 
im Modell 100 VorwÃ¤rtsrechnunge durchgefÃ¼hr 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 
VorwÃ¤rtsmodel selber linearisiert wird. Wie erst spÃ¤te festgestellt wurde, ist die- 
ses Verfahren auch schon unabhÃ¤ngi von anderen entdeckt worden (Patric Ericson, 
unverÃ¶ffentlichte Manuskript). 
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Der verwendete Algorithmus zur Berechnung der Gewichtsfunktionen ist im fol- 
genden beschrieben. Wir halten zunÃ¤chs fest, daÂ Tri - die Transmission zwischen 
dem Erdboden und der HÃ¶henschich i - naturlich nur dann von x k ,  dem Mischungs- 
verhÃ¤ltni in Schicht k abhÃ¤ngt wenn k zwischen ZQ und i liegt: 

9% { ;ahn: falls k zwischen ZQ und i -- - 
9 x k  sonst. 

Daraus folgt dann mit (3.26) fÃ¼ die Gewichtsfunktion 

und somit zusammengefafit: 

Daraus ergibt sich dann fÃ¼ die Berechnung des VorwÃ¤rtsspektrum und der 
Gewichtsfunktionen folgender Algorithmus: 

I ( zo)  = 0 
TrO = 1 
for k = O t o n Ã ‘  

D k + l  = n k  e x ~ ( - @ k ~ k )  

qzo)  = I(.%) + B k ( n k  - n k + i )  

end 

Es werden also in einem Lauf vom Boden zur Oberkante der AtmosphÃ¤r die Trans- 
missionen und die IntensitÃ¤ am Boden berechnet. Anschlieaend kÃ¶nne dann in 
einem weiteren Lauf, diesmal von der Oberkante der AtmosphÃ¤r zum Boden, die 
Gewichtsfunktionen Kk berechnet werden: 

s = 0 
for k = n - 1 downto 0 

K k  = - a 'kÂ§  ( I ( ~ o o ) n ( z o o )  + s - B k P k + l )  

s = S + B k ( T r k  - r ^ k + l )  

end 

Die Berechnung der Gewichtsfunktionen braucht somit nur nocheinmal ungefÃ¤h 
soviel Zeit, wie die Berechnung eines Spektrums. Dies ist ein enormer Rechenvorteil 
gegenÃ¼be dem Berechnen der Gewichtsfunktionen durch Variieren des Profils des 
Volumenmischungs~erhÃ¤ltnisses AuÂ§erde ist die analytische Berechnung naturlich 
stabiler, als eine solche Berechnung durch finite Differenzen. 
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Abb. 3.8. Die berechneten Gewichtsfunktionen fÃ¼ eine subarktische Win- 
terstandardatmosphÃ¤re Sie zeigen die Ã„nderun des Spektrums bei den an- 
gegebenen Frequenzen bei einer Ã„nderun des Ozonprofils um 1 ppm in einer 
1 km dicken Schicht. 

Um die Charakteristik des EmpfÃ¤nger zu modellieren, insbesondere die Fre- 
quenzauflÃ¶sun der einzelnen RadiometerkanÃ¤le mÃ¼sse im AnschluB an die Strah- 
lungstransferrechnungen sowohl das berechnete Spektrum, als auch die Gewichts- 
funktionen der einzelnen HÃ¶he mit der Radiometercharakteristik gefaltet werden. 
Es ist deshalb mÃ¶glich die Faltung mit der Radiometercharakteristik nach Berech- 
nung der Gewichtsfunktionen durchzufÃ¼hren weil das Faltungsintegral und die Ab- 
leitung bei der Berechnung der Gewichtsfunktionen in (3.27) miteinander vertau- 
schen. 

Ein Beispiel fÃ¼ die berechneten Gewichtsfunktionen ist in Abb. 3.8 fÃ¼ eine 
subarktische Winter-StandardatmosphÃ¤r dargestellt. Die Gewichtsfunktionen zei- 
gen die Ã„nderun des Spektrums (in Kelvin) bei einer Ã„nderun des Ozonprofils 
um 1 ppm in einer 1 km dicken Schicht. Oberhalb etwa 55 km HÃ¶h ist das gemes- 
sene Spektrum kaum noch sensitiv fÃ¼ Ã„nderunge im Ozonprofil. Oberhalb dieser 
HÃ¶h lassen sich also in der derzeitigen Konfiguration des Radiometers praktisch 
keine Ozonwerte mehr bestimmen. Um auch in grÃ¶Bere HÃ¶he noch delektieren 
zu kÃ¶nnen mÃ¼Â§ die AuflÃ¶sun des Spektrometers erhÃ¶h werden. In Abb. 3.9 ist 
die Gewichtsfunktion in 20 km HÃ¶h in AbhÃ¤ngigkei der Frequenz dargestellt. Eine 
Ã„nderun des Ozonprofils um 1 pprn in einer 1 km dicken Schicht wÃ¼rd also zu 
einer Ã„nderun des gemessenen Spektrums um etwa 0.1-0.25 K fÃ¼hren In Linien- 
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Abb. 3.9. Die Gewichtsfunktion in 20 km HÃ¶h in AbhÃ¤ngigkei von der 
Frequenz. Sie zeigen die Ã„nderun des Spektrums bei einer Ã„nderun des 
Ozonprofils um 1 ppm in einer 1 km dicken Schicht bei 20 km HÃ¶he 

mitte fÃ¤ll die ErhÃ¶hun der gemessenen spektralen IntensitÃ¤ etwas geringer aus 
als etwas weiter zur Linienflanke hin, da durch eine ErhÃ¶hun des Ozons in 20 km 
HÃ¶h der Beitrag aus grÃ–i3ere HÃ¶he abgeschwÃ¤ch wird. 

3.5 Inversion 

Im vorherigen Abschnitt wurde beschrieben, wie mit Hilfe des Strahlungstransfer- 
modells aus einem gegebenen Spurenstoffprofil das Spektrum der IntensitÃ¤ am Bo- 
den berechnet werden kann. Dieser sogenannte VorwÃ¤rtsprozei 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 schlieÂ§en Dies wird als Inversion des Strahlungstransfers bezeichnet. Die Theorie 
der Inversion ist ausfÃ¼hrlic in Sinnhuber [I9951 dargestellt, es sollen daher hier die 
Ergebnisse nur kurz zusammengefaflt werden. 

Betrachten wir der Einfachheit halber zunÃ¤chs den linearen Fall, bei der das ge- 
messene Spektrum y gedachtermaoen linear vom atmosphÃ¤rische Spurenstoffprofil 
X abhÃ¤ngt Dies entspricht dem Grenzfall einer optisch dÃ¼nne AtmosphÃ¤re Der 
Strahlungstransfer (3.28) kann dann unter Verwendung der Gewichtsfunktionen K 



geschrieben werden als 
y = Kx.  

Gleichung (3.29) kann nicht direkt invertiert werden, da  das Problem schlecht- 
gestellt ist [siehe z.B. Sinnhuber, 19951. Dies bedeutet, daÂ schon kleinste Ã„nderun 
gen im gegebenen Spektrum zu extremen Ã„nderunge im zu bestimmenden Profil 
fÃ¼hre kÃ¶nnen Es ist daher nÃ¶tig das Problem zu regularisieren. Dies geschieht, 
indem a priori Information Ã¼be das zu bestimmende Spurenstoffprofil hinzugezo- 
gen wird. Damit erhÃ¤l man dann die sogenannte optimal estimation (OEM) LÃ¶sun 
[siehe z.B. Rodgers, 19781: 

Dabei bezeichnet X. ein a priori Profil, SÃ die a priori Kovarianzmatrix des Spu- 
renstoffprofils, also welche Schwankungen im zu bestimmenden Profil um xa herum 
zu erwarten sind und Se die Kovarianzmatrix der Messung. Die Matrix 

wird auch als Beitragsfunktionsmatrix bezeichnet. Gleichung (3.30) kann auch aufge- 
faÂ§ werden. als optimale Kombination (im Sinne der angenommenen Kovarianzma- 
trizen) aus dem vor der Messung a priori angenommenen Profil xa und der Messung 
y. Auch wenn durch die Messung das Spurenstoffprofil nicht vollstÃ¤ndi bestimmt 
werden kann, wird durch die Messung die Kenntnis Ã¼be das Profil X gegenÃ¼be dem 
a priori vor der Messung angenommenen Profil xÃ verbessert. 

Wenn der Strahlungstransfer nicht mehr in guter NÃ¤herun als linear anzusehen ist, 
wie dies auch bei der 142 GHz Ozonlinie der Fall ist, muÂ die optimal estimation 
Gleichung (3.30) iterativ gelÃ¶s werden. Zur Auswertung der Ozonmessungen mit 
dem RAM wird hierzu das Newtonverfahren [z.B. Press et al., 19931 verwendet. Die 
optimal estimation Gleichung lautet dann [Rodgers, 19981 

Dabei stellen die Gewichtsfunktionen K i  die Linearisierung des Strahlungstransfers 
an der Stelle des Spurenstoffprofil des letzten Iterationsschritts XÃ dar. 

Da der Strahlungstransfer fÃ¼ die 142 GHz Ozonlinie nur schwach nichtlinear ist, 
konvergiert die Gleichung (3.31) in der Praxis schon nach zwei bis drei Iterationen. 
Als Startprofil fÃ¼ die Iteration wird dabei das a priori Profil xa verwendet. 

Unter der Annahme, daÂ das VorwÃ¤rtsmodel den Strahlungstransfer korrekt 
wiedergibt, kÃ¶nne wir fÃ¼ das gemessene Spektrum y schreiben y = F(x)+e,  wobei 
e den MeBfehler 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 
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Abb.  3.10. Die AuflÃ¶sungsfunktione fÃ¼ 20, 30, 40, und 50 km HÃ¶he 

Der Zusammenhang zwischen dem wahren Profil X und dem SchÃ¤tzwer X ist also 
gegeben durch 

X = A ( x Ã  xa) + x a  + De 
(3.32) 

= A x  + (I - A)xa + De, 
mit 

A = D K .  

Die Matrix A ist die sogenannte AuflÃ¶sungsfunktionsmatrix auf englisch averagzng 
kernet Matrix genannt. Nach Gleichung (3.32) ist das aus dem gemessenen Spektrum 
berechnete Spurenstoffprofil im Idealfall gegeben durch das mit der AuflÃ¶sungsma 
trix verschmierte wahre (unbekannte) Profil plus einem Beitrag vom a priori Profil 
plus dem MeBfehler. In den HÃ¶henbereichen wo der EinfluB des wahren Profils auf 
die Messung nur gering ist, ist der EinfluÂ des a priori Profils entsprechend groÂ§ 

Abb. 3.10 zeigt die AuflÃ¶sungsfunktione fÃ¼ ausgewÃ¤hlt HÃ¶hen Die Breite der 
AuflÃ¶sungsfunktione ist dabei ein MaÂ fÃ¼ die HÃ¶henauflÃ¶su der Messungen. Im 
Bereich von etwa 12 bis 45 km HÃ¶h ist die HÃ¶henauflÃ¶su nahezu gleichbleibend, 
darÃ¼be 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 HÃ¶he 

3.6 Zusammenfassung und Ausblick 
Im vorliegenden Kapitel wurden die Grundlagen der Mikrowellenspektroskopie at- 
mosphÃ¤rische Spurengase dargelegt. Der Aufbau des RAM wurde hier nur kurz 





In diesem Kapitel soll ein Ãœberblic Ã¼be die mit dem Radiometer fÃ¼ AtmosphÃ¤ri 
sche Messungen (RAM) in Ny-Alesund beobachtete OzonvariabilitÃ¤ gegeben wer- 
den, bevor dann in den folgenden Kapiteln einzelne Teilaspekte im Detail unter- 
sucht werden. DarÃ¼berhinau werden in diesem Kapitel die beobachteten Ozon- 
variabilitÃ¤te mit Ergebnissen eines drei-dimensionalen Chemie-Transportmodells 
(CTM), dem SLIMCAT-Modell der UniversitÃ¤ Cambridge, verglichen. Dieser Ver- 
gleich zeigt, inwieweit die beobachtete OzonvariabilitÃ¤ bereits durch Modelle be- 
schrieben werden kann, und wo noch grundsÃ¤tzlich Schwierigkeiten heutiger Mo- 
delle bestehen. 

4 

4.1 Ozonmessungen mit dem RAM in PJy-â‚¬lesu 

Beobachtete 
Ozonvariabilitat 

Das Radiometer fÃ¼ AtmosphÃ¤risch Messungen wurde erstmals im Rahmen zweier 
Kampagnen in den Wintern 1992193 und 1993194 in NY-Alesund eingesetzt. Ergeb- 
nisse dieser MeBkampagnen sind bei Klein [I9941 und Sinnhuber [I9951 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 
Ã„nderunge am Instrument oder der Datenauswertung vorzunehmen. Auf der einen 
Seite wurde hierdurch die QualitÃ¤ der Ozonmessungen, das heiÂ§ vor allem deren 
Genauigkeit, wesentlich verbessert, auf der anderen Seite wird hierdurch aber eine 
sorgfÃ¤ltig Reanalyse der MeÂ§date notwendig, um Messungen der verschiedenen 
ZeitrÃ¤um direkt miteinander vergleichen zu kÃ¶nnen Eine solche Reanalyse ist der- 
zeit in Arbeit. 

Die Messungen mit dem RAM in den Wintern 1992193 und 1993194 waren beein- 
trÃ¤chtig durch baselzne Strukturen auf den gemessenen Ozonspektren [Sinnhuber, 
19951. Dies machte eine nachtrÃ¤glich Korrektur der gemessenen Spektren erforder- 
lich, bevor daraus Ozonprofile bestimmt werden konnten. Diese Strukturen auf den 
Spektren konnten schlieÂ§lic darauf zurÃ¼ckgefÃ¼h werden, daÂ der Mischer auch 
empfindlich in der Kreuzpolarisation und in hÃ¶here harmonischen BÃ¤nder 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- 
verhÃ¤ltni (in ppm) zwischen Anfang Februar 1997 und Ende MÃ¤r 1998, 
aufgetragen gegenÃ¼be der Zeit und der HÃ¶he ZusÃ¤tzlic sind die HÃ¶he 
einiger ausgewÃ¤hlte Isentropen eingezeichnet (fette schwarze Linien). 

ger, 19951. Eine erste Abhilfe konnte geschaffen werden, indem im Februar 1995 ein 
Polarisationsgitter vor dem Mischer aufgestellt wurde. Dies unterdrÃ¼ckt die baselz- 
ne Strukturen, wenn auch nicht vollstÃ¤ndig Als Ergebnis war es nun mÃ¶glich 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 EinfluÂ der hÃ¶here 
BÃ¤nde 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 StratosphÃ¤r hatte. 

Im Februar und MÃ¤r 1996 kam es unglÃ¼cklicherweis zu einem teilweisen Verlust 
der Mefidaten aufgrund fehlerhafter MagnetbÃ¤nder Somit liegen fÃ¼ Februar und 
MÃ¤r 1996 nur sehr vereinzelte Meodaten vor. Im Sommer 1996 wurden Umbauten 
an der Elektronik und am akusto-optischen Spektrometer vorgenommen, so daÂ 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 GerÃ¤ zu beheben. Es stellte sich heraus, daÂ Teilreflexionen an einem Fenster 
in der Quasioptik stattfanden. Das Fenster wurde daraufhin ausgebaut. Seit Anfang 
Februar 1997 wird das RAM nun vÃ¶lli unverÃ¤nder 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 0zonmischungsve~- 
hÃ¤ltni Ã¼be ~ ~ - A l e s u n d  zwischen Anfang Februar 1997 und Ende MÃ¤r 
1998. Das modellierte OzonmischungsverhÃ¤ltni ist in recht guter Ãœberein 
stimmung mit den tatsÃ¤chliche Messungen (Abb. 4.1). Deutliche Abwei- 
chungen zeigen sich allerdings in der mittleren und oberen StratosphÃ¤r 
wÃ¤hren der Polarnacht. 

verhÃ¤ltni von Anfang Februar 1997 bis Ende MÃ¤r 1998, aufgetragen gegenÃ¼be 
der Zeit und der HÃ¶he Mehrere tausend Messungen sind hier dargestellt. ZusÃ¤tzlic 
sind in Abb. 4.1 die HÃ¶he einiger ausgewÃ¤hlte Isentropen eingezeichnet. 

Die grÃ¶Â§ OzonvariabilitÃ¤ wird in der mittleren StratosphÃ¤re dem HÃ¶hen 
bereich zwischen etwa 30 und 40 km, beobachtet, wo auch die groÂ§te Ozonmi- 
schungsverhÃ¤ltniss beobachtet werden. Teilweise innerhalb von Stunden kann hier 
das gemessene OzonmischungsverhÃ¤ltni zwischen ungefÃ¤h 3 und 7 ppm variieren. 
Die hÃ¶chste OzonmischungsverhÃ¤ltniss werden in der mittleren StratosphÃ¤r im 
FrÃ¼hjah nach dem Aufbrechen des Polarwirbels beobachtet, wÃ¤hren die niedrigsten 
OzonmischungsverhÃ¤ltniss in der mittleren StratosphÃ¤r in der Mitte des Winters 
im Polarwirbel beobachtet werden. In der oberen StratosphÃ¤re ab etwa 45 km HÃ¶h 
wird nur eine sehr geringe VariabilitÃ¤ des Ozonmischungs~erhÃ¤ltnisse beobachtet. 
Betrachtet man allerdings das OzonmischungsverhÃ¤ltni 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 zurÃ¼ckzufÃ¼hre wie Abb. 4.1 zeigt. In der unteren 
StratosphÃ¤r erkennt man einen Anstieg des OzonmischungsverhÃ¤ltnisse im Winter 
und ein Ozonminimum im Sommer. Ursache hierfÃ¼ ist das diabatische Absinken 
der Luftmassen innerhalb des Polarwirbels im Winter, wodurch ozonreiche Luft aus 
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bb. 4.3. Vergleich zwischen dem 1995 gemessenen OzonmischungsverhÃ 
nis (fette Linie) und dem modellierten OzonmischungsverhÃ¤ltni aus dem 
SLIMCAT-Modell (dÃ¼nn Linie) auf der 1000 K Isentrope (etwa 33 km 
HÃ¶he) 

grÃ¶Â§er HÃ¶h nach unten transportiert wird. 
Im Winter 1996197 wurde, wie auch schon in den vorangegangenen Wintern, ein 

signifikanter chemischer Ozonabbau in der unteren polaren StratosphÃ¤r beobachtet. 
So ist auch in Abb. 4.1 zu erkennen, daÂ das OzonmischungsverhÃ¤ltni auf der 475 K 
Isentrope von etwa 3 ppm im Februar um Ã¼be 1 ppm auf Werte unter 2 ppm im 
April abgenommen hat. Im Winter 1997198 hingegen wurde kaum Ozonabbau in der 
unteren StratosphÃ¤r beobachtet. Hier erreicht das OzonmischungsverhÃ¤ltni sein 
Maximum in MÃ¤rz vor dem Zusammenbrechen des Polarwirbels. Die Ursache dafÃ¼r 
daÂ im Winter 1997198 nur ein vergleichsweise sehr geringer chemischer Ozonabbau 
stattgefunden hat, ist, daÂ im Winter 1997198 die Temperaturen in der unteren 
StratosphÃ¤r deutlich hÃ¶he als in den vergangenen Jahren waren, so daÂ polare 
StratosphÃ¤renwolke nicht in gleichem MaÂ§ 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 UniversitÃ¤ Cambridge. Das Modell berechnet die Konzentrationen der Spu- 
renstoffe auf 11 Isentropen zwischen 350 und 2100 K (ungefÃ¤h 12-50 km), was 
ziemlich genau dem auch mit dem RAM detektierbaren HÃ¶henbereic entspricht. 
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Abb. 4.4. Vergleich zwischen dem gemessenen OzonmischungsverhÃ¤ltni 
(fette Linie) und dem modellierten OzonmischungsverhÃ¤ltni aus dem SLIM- 
CAT-Modell (dÃ¼nn Linie) auf der 475 K Isentrope (etwa 19 km HÃ¶he) 
GrundsÃ¤tzlic ist eine recht gute Ãœbereinstimmun festzustellen, das Modell 
unterschÃ¤tz aber den chemischen Ozonabbau signifikant. 

Die horizontale Advektion der Spurenstoffe geschieht durch aktuelle Windfelder aus 
Analysen des britischen United Kingdom Meteorological Office (UKMO) (siehe Ab- 
schnitt 5.1), der vertikale diabatische Transport senkrecht zu den Isentropen wird 
durch Strahlungstransferrechnungen bestimmt. Eine ausfÃ¼hrlich Beschreibung des 
Modells ist zu finden in Chipperfield [1996]. 

FÃ¼ die letzten Winter sind mit dem SLIMCAT-Modell saisonale Rechnungen 
durchgefÃ¼hr 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 Atrnosphere Re- 
search Satellite (UARS) verwendet, ergÃ¤nz durch berechnete Werte eines zwei- 
dimensionalen Modells. ZusÃ¤tzlic wurde auch ein mehrjÃ¤hrige Modellauf durch- 
gefÃ¼hrt der im Herbst 1991 initialisiert wurde und dann bis Herbst 1997 laufen 
gelassen wurde [Chipperfield, 19991. Dieser mehrjÃ¤hrig Modellauf hat allerdings 
eine geringere horizontale AuflÃ¶sun als die saisonalen ModellÃ¤ufe 

Abb. 4.2 zeigt das OzonmischungsverhÃ¤ltni aus dem mehrjÃ¤hrige SLIMCAT- 
Modellauf Ã¼be N~-AlesundfÃ¼ den gleichen Zeitraum wie Abb. 4.1. Der Vergleich 
mit Abb. 4.1 zeigt, daÂ das Modell in der Lage ist, die VariabilitÃ¤ des Ozons im 
wesentlichen korrekt wiederzugeben. In zwei Beispielen soll dies nun nÃ¤he betrachtet 
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Abb. 4.5. Vergleich zwischen dem gemessenen OzonmischungsverhÃ¤ltni 
und dem-SLIMCAT-Modell fÃ¼ 1997. Werte in ppm. Die Daten wurden zur 
besseren Darstellung Ã¼be drei Tage gemittelt. Negative Werte bedeuten, 
daÂ das SLIMCAT-Modell das Ozon ÃœberschÃ¤tz tatsÃ¤chlic also niedrigere 
Werte beobachtet wurden. 

werden. 
Abb. 4.3 zeigt einen Vergleich des gemessenen OzonmischungsverhÃ¤ltni und aus 

Berechnungen des SLIMCAT-Modells - diesmal fÃ¼ den saisonalen Modellauf - fÃ¼ 
den Zeitraum 1. Januar bis 10. April 1995 auf der 1000 K Isentrope, entsprechend 
ungefÃ¤h 33 km HÃ¶he Die Messungen zeigen eine hohe VariabilitÃ¤ des Ozonmi- 
schungsverhÃ¤ltnisse zwischen etwa 3 und 6 ppm. Diese werden vom Modell sehr 
gut wiedergegeben. Die Ursache fÃ¼ diese VariabilitÃ¤ des Ozons in der mittleren 
StratosphÃ¤r wird in Kapitel 7 nÃ¤he untersucht. 

Abb. 4.4 zeigt das OzonmischungsverhÃ¤ltni auf der 475 K Isentrope im Winter 
1996197 zwischen Anfang Januar und Ende April. Sowohl die Messungen, als auch 
das Modell zeigen hier eine deutliche Abnahme des OzonmischungsverhÃ¤ltnisses 
die auf chemischen Ozonabbau zurÃ¼ckzufÃ¼hr ist. WÃ¤hren Modell und Messung 
bis etwa Mitte MÃ¤r noch in sehr guter Ãœbereinstimmun waren, unterschÃ¤tzt das 
Modell den Ozonabbau danach signifikant. Dieses UnterschÃ¤tze des chemischen 
Ozonabbaus in der unteren StratosphÃ¤r zeigt sich auch bei Vergleichen mit anderen 
Messungen [Bericht der EuropÃ¤ische Kommission, 19971. 

Um den EinfluÂ der reduzierten HÃ¶henauflÃ¶su der Mikrowellenmessungen zu 
berÃ¼cksichtigen wurde das Modell mit der AuflÃ¶sun der Mikrowellenmessungen 
verschmiert, siehe Gleichung (4.32), Abschnitt 3.4. Das Ergebnis ist in Abb. 4.5 
fÃ¼ 1997 gezeigt. Aufgetragen ist die Differenz in ppm zwischen der Messung und 
dem Modell. Negative Werte bedeuten, daÂ tatsÃ¤chlic niedrigere Ozonwerte be- 



obachtet wurden, als vom Modell berechnet. Im Februar und MÃ¤r 1997 zeigt das 
SLIMCAT-Modell gegenÃ¼be den RAM-Messungen zu niedrige Ozonwerte in der 
mittleren StratosphÃ¤r in etwa 40 km HÃ¶he AuÂ§erde ist deutlich zu erkennen, wie 
vom Modell der chemische Ozonabbau in der unteren StratosphÃ¤r im Laufe des 
Winters unterschÃ¤tz wird. 

Der Vergleich der Ozonmessungen des RAM in iYy-hesund mit dem SLIMCAT- 
Modell hat gezeigt, daÂ grundsÃ¤tzlic die beobachtete OzonvariabilitÃ¤ mit heutigen 
Modellen bereits ausgezeichnet wiedergegeben werden kann, daÂ also die wichtigen 
Prozesse, die zur beobachteten VariabilitÃ¤ fÃ¼hren verstanden sind. Gerade in der 
mittleren StratosphÃ¤re im HÃ¶henbereic von etwa 25 bis 45 km HÃ¶he in dem die 
Photochemie des Ozons auf etwa gleichen Zeitskalen wie die atmosphÃ¤risch Dy- 
namik ablÃ¤uft zeigt sich eine sehr gute Ãœbereinstimmun zwischen Modell und 
Messung. 





In den letzten Jahren wurde auch im arktischen Polarwirbel im Winter und Fruhjahr 
chemischer Ozonabbau in der unteren StratosphÃ¤r beobachtet [siehe z.B. den Be- 
richt der EuropÃ¤ische Kommission, 1997 und Referenzen darin]. Die dem Ozonab- 
bau zugrunde liegenden Prozesse sind dabei analog zum antarktischen Ozonloch, 
wenn auch das AusmaÂ des Ozonverlustes in der Arktis bisher geringer war, als 
in der Antarktis. Der Grund hierfÃ¼ ist vor allem, daÂ die Temperaturen im arkti- 
schen Polarwirbel gewÃ¶hnlic hÃ¶he sind, als im antarktischen Polarwirbel, polare 
StratosphÃ¤renwolke (PSC) demzufolge in der Arktis eher sporadisch auftreten und 
daÂ der arktische Polarwirbel weniger lange in das Fruhjahr hinein besteht, als sein 
antarktisches GegenstÃ¼ck 

Die RAM-Messungen vom Winter und Fruhjahr 1996197 zeigen eine deutliche 
Abnahme des Ozons in der unteren StratosphÃ¤r (siehe auch Abb. 4.4). In diesem 
Kapitel soll nun aus dem beobachteten Ozonverlust im Winter und Fruhjahr 1996197 
auf chemische Ozonabbauraten geschlossen werden, um das Ausma8 des chemischen 
Ozonabbaus quantifizieren zu kÃ¶nnen Dazu ist es vor allem nÃ¶tig das diabatische 
Absinken der Luftmassen im Polarwirbel zu bestimmen. Denn durch das Absin- 
kenwerden ozonreichere Luftmassen aus grÃ¶Â§er HÃ¶he nachgefÃ¼hrt so daÂ der 
chemische Ozonverlust teilweise Ãœberdeck werden kann. 

5 

Am Ende des Kapitels werden auÂ§erde erste Ergebnisse fÃ¼ den Winter 1997198 
gezeigt. 

Bestimmung chemischer 
Ozonabbauraten 

5.1 Meteorologie des Winters 1996197 

Die stratosphÃ¤risch Meteorologie des Winters 1996197 war recht ungewÃ¶hnlich 
Der Polarwirbel bildete sich erst spÃ¤t war danach aber sehr stabil und existierte 
bis in den Mai hinein. Auch die stratosphÃ¤rische Temperaturen waren au8erge- 
wohnlich: Im MÃ¤r 1997 wurden Rekordtiefsttemperaturen erreicht. Im Folgenden 
ist die Entwicklung des Polarwirbels im Winter 1996197 ausfÃ¼hrliche dargestellt. 
Die Beobachtungen beruhen dabei auf Analysen des EuropÃ¤ische Zentrums fÃ¼ 
Mittelfristige Wettervorhersage (ECMWF), 
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Im Januar 1997 war der Polarwirbel noch recht schwach ausgeprÃ¤g und gestÃ¶rt 
Die Temperatur lag jedoch bereits in grofien Teilen des Wirbels unterhalb 195 K, 
eine Temperaturgrenze die nÃ¤herungsweis als Grenztemperatur fÃ¼ die Existenz 
polarer StratosphÃ¤renwolke (PSC) angesehen werden kann. Das KÃ¤ltezentru lag 
dabei in der zweiten JanuarhÃ¤lft vom Zentrum des Polarwirbels versetzt, so daÂ 
auch deutlich auÂ§erhal des Polarwirbels Temperaturen niedrig genug zur Bildung 
von PSCs auftraten. Am 20. Januar etwa lag die Temperatur auf der 475 K Isentrope 
in groÂ§e Teilen Nordeuropas unterhalb 195 K, wohingegen sich der Polarwirbel im 
Bereich der zentralen Arktis und Ã¼be GrÃ¶nlan 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. UngefÃ¤h ab diesen Temperaturen kÃ¶nne sich 
PSC vom Typ I1 bilden, an deren OberflÃ¤che heterogene chemische Reaktionen 
besonders effektiv ablaufen kÃ¶nnen 

Ab Mitte Februar 1997 stabilisierte sich der Polarwirbel und lag dabei recht 
polarzentriert. Von einer kleineren StÃ¶run um den 20. Februar herum einmal ab- 
gesehen blieb der Polarwirbel auÂ§ergewÃ¶hnli stabil und nahezu unverÃ¤nder bis 
Mitte April. Temperaturen unterhalb 195 K wurden auf der 475 K Isentrope durch- 
gehend bis zum 28. MÃ¤r 1997 beobachtet. Temperaturen unterhalb 188 K wurden 
noch einmal kurzzeitig vom 20. bis zum 23. Februar beobachtet. 

Ab Mitte April zeigten sich StÃ¶runge im Polarwirbel, und in den ersten Tagen 
des Mai 1997 lÃ¶st sich der Polarwirbel auf. Ãœberrest des Wirbels konnten aber 
noch deutlich in den Mai hinein beobachtet werden. Der Polarwirbel bestand damit 
auÂ§ergewÃ¶hnli lange. 

Die Entwicklung der Minimaltemperaturen auf der 475 K Isentrope im Winter 
1996197 ist in Abb. 5.1 gezeigt. Im MÃ¤r 1997 lag die Minimaltemperatur niedriger 
als in den letzten 10 Jahren zuvor. Man erkennt aber auch, daÂ im Dezember und Ja- 
nuar deutlich hÃ¶her Temperaturen als beispielsweise im Winter 1995196 beobachtet 
wurde. ZusÃ¤tzlic sind die ungefÃ¤hre Temperaturen eingezeichnet, bei denen PSC 
vom Typ I und I1 existieren kÃ¶nnen Zur Berechnung der NAT-Existenztemperatur 
wurden 6 ppb HNOs und 4 ppm HgO angenommen. 

Abbildung 5.2 zeigt die FlÃ¤ch 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, nÃ¤herungsweis die Existenztemperatur fÃ¼ PSC 
vom Typ I. Die kleinen schwarzen FlÃ¤che zeigen die FlÃ¤ch mit Temperaturen 
unterhalb 188 K, nÃ¤herungsweis fÃ¼ PSC vom Typ 11. 

5.1.1 Definition des Polarwirbel-Randes 

Eine Reihe von Untersuchungen haben gezeigt, daÂ der Austausch von Luftmassen 
Ã¼be den Rand des Polarwirbels weitgehend unterbunden wird. Siehe hierzu zum 
Beispiel Plumb et  al. [1994], Waugh et al. [1994], Sobel et al. [1997, 19981 sowie 
die Untersuchungen im Rahmen dieser Arbeit, die in Kapitel 6 beschrieben werden. 
Lediglich bei vereinzelten StÃ¶runge des Wirbels werden Luftmassen von auÂ§erhal 
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 1996197 auf der 475 K Isentro- 
pe. Schattiert ist der Bereich der in den letzten 10 Jahren zuvor beobachteten 
Minimaltemperaturen dargestellt. Im MÃ¤r 1997 lagen die Minimaltempera- 
turen tiefer, als in den letzten 10 Jahren zuvor. Abbildung entnommen aus 
Coy e t  al. [1997]. 

tielle Vorticity aus. Im Ãœbergangshereic 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 dafÃ¼ ist, daÂ 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. 
[l996] vor, die FlÃ¤chen 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 FlÃ¤che zweier PV-Konturen 
minimal ist. Diese Idee geht zurÃ¼c auf Butchart und Remsberg [1986], die die 
FlÃ¤ch des Polarwirbels als eine diagnostische GrÃ¶Â zur Interpretation von Ozon- 
transporten verwendet haben. FÃ¼ adiabatische Prozesse ist - genau wie die po- 
tentielle Vorticity selber - die von einer PV-Kontur eingeschlossene FlÃ¤ch auch 
eine ErhaltungsgrÃ¶Â§ Es bietet sich nun an, die von den PV-Konturen eingeschlos- 
senen FlÃ¤che auszudrÃ¼cke durch eine Ã¤quivalent Breite, die die gleiche FlÃ¤ch 
einschliefit. Einzelheiten zur Berechnung der Ã¤quivalente Breite sind in Anhang 
5.A beschrieben. 

Als ein Beispiel ist in Abb. 5.3 die potentielle Vorticity fÃ¼ den 15.03. 1997 ge- 
genÃ¼be der Ã¤quivalente Breite aufgetragen. Deutlich erkennbar ist die 'S'-Form 
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Abb. 5.2. Die FlÃ¤ch 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 nÃ¤herungsweis der mÃ¶gliche Ausde- 
hung polarer StratosphÃ¤renwolke vom Typ I bzw. Typ 11. 

der potentiellen Vorticity. Nach der Definition von Nash et al. [I9961 ist der Rand 
des Polarwirbels durch den maximalen Gradienten gegeben. (TatsÃ¤chlic definieren 
Nash et al. [I9961 die Grenze unter der Nebenbedingung, daÂ sie in der NÃ¤h des 
Maximums des zonalen Windes liegt. Diese EinschrÃ¤nkun ist aber in der Regel 
nicht nÃ¶ti und sorgt nur dafÃ¼r die Definition in 'pathologischen' FÃ¤lle 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 gegenÃ¼be der Ã¤quivalente Breite dargestellt. 
Deutlich erkennbar ist der Bereich des hohen Gradienten der potentiellen Vorticity 
zwischen etwa 60' und 70Â° Ã¤quivalente Breite. Er stellt den Randbereich des Polar- 
wirbels da. AuffÃ¤lli ist, daÂ der Randbereich den gesamten betrachteten Zeitraum 
Ã¼ber zumindest aber von Ende Januar bis Mitte April, bei der gleichen Ã¤quivalente 
Breite zu finden ist. Das Innere des Polarwirbels, also der Bereich mit vergleichswei- 
se geringen Gradienten der potentiellen Vorticity liegt praktisch konstant bei 70Â°N 
WÃ¤hren der meisten Zeit fÃ¤ll 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 fÃ¼hrten Die- 
ser Einflui3 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 Ã¤quivalent 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 Ã¤quivalente Breite von 70Â°N Eine vergleichbare Betrachtung der Evolution 
des Polarwirbels wurde von Manney et al. [I9951 fÃ¼ die NordhemisphÃ¤r fÃ¼ die 
Winter 1991192 bis 1993194, und fÃ¼ die SÃ¼dhemisphÃ¤ fÃ¼ die Winter 1992 und 
1993 durchgefÃ¼hrt 

Ebenfalls eingezeichnet in Abb. 5.4 ist die potentielle Vorticity Ã¼be Ny-Alesund, 
ausgedrÃ¼ck durch die Ã¤quivalent Breite. Sie zeigt deutlich, daÂ Ny-Alesund im 
Winter 1996197 Ãœberwiegen innerhalb des Polarwirbels lag. Lediglich wÃ¤hren 
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 1996197 

Das aus den Messungen des RAM in Ny-Alesund bestimmte OzonmischungsverhÃ¤lt 
nis auf der 475 K Isentrope ist fÃ¼ den Zeitraum vom 12. Februar bis Ende April 
1997 in Abb. 5.5 dargestellt. Ein praktisch stetiges Abnehmen des Ozonmischungs- 
verhÃ¤ltnisse ist deutlich erkennbar. In der ersten FebruarhÃ¤lft lag das Ozonmi- 
schungsverhÃ¤ltni bei 3 ppm, in der zweiten AprilhÃ¤lft dann bei unter 2 ppm. 
Dabei muÂ beachtet werden, daÂ aufgrund der eingeschrÃ¤nkte HÃ¶henauflÃ¶su der 
Millimeterwellen-Messungen von etwa 8 km das gemessene OzonmischungsverhÃ¤ltni 
gewisserrnaflen ein Mittel Ã¼be einen HÃ¶henbereic von einigen Kilometern darstellt. 
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Abb. 5.4. Konturdarstellung der potentiellen Vorticity auf der 475 K Isen- 
trope fÃ¼ den Winter 1996197. Der Randbereich des Polarwirbels ist erkenn- 
bar an dem starken Gradienten der potentiellen Vorticity. Die fette Linie 
gibt die potentielle Vorticity fÃ¼ Ny-Alesund wieder, ausgedrÃ¼ck durch die 
Ã¤quivalent Breite. 

Wie Ozonsonden zeigen, nahm das OzonmischungsverhÃ¤ltni in einzelnen dÃ¼nne 
HÃ¶henschichte 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 dÃ¼nne Bereich um 20 km HÃ¶he in der 
das OzonmischungsverhÃ¤ltni bis auf 1 ppm fÃ¤llt Diese dÃ¼nn Schicht kann vom 
RAM nicht aufgelÃ¶s werden. Ab etwa 30 km HÃ¶h kann die Ozonsonde nicht mehr 
als vertrauenswÃ¼rdi 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 daÂ die Messungen in Ny-Alesund im Rand- 
bereich des Polarwirbels gemacht wurden. WÃ¤hren fÃ¼ den 20. Februar sich dies in 
den Ozonmessungen nicht bemerkbar macht, wurden im April im Randbereich des 
Polarwirbels ganz klar hÃ¶her Ozonwerte gemessen, als innerhalb des Polarwirbels. 

Nach dem 26. April zog der Polarwirbel von Ny-Alesund weg. Entsprechend 
steigen auch die gemessenen OzonmischungsverhÃ¤ltniss an. Anfang Mai fÃ¤ll das 
gemessene OzonmischungsverhÃ¤ltni auf der 475 K Isentrope wieder ab. Diese Mes- 





Ozone VMR [ppm] 

Abb. 5.6. Ozonprofile aus RAM-Messungen und Ozonsonde in ~ ~ - A l e s u n d  
fÃ¼ den Vormittag des 5. April 1997. Die Ozonsonde zeigt einen dÃ¼nne 
Bereich um 20 km HÃ¶he in das OzonmischungsverhÃ¤ltni bis auf 1 ppm 
fÃ¤llt Diese dÃ¼nn Schicht kann vom RAM nicht aufgelÃ¶s werden. 

te von etwa 260 DU fÃ¼ die OzonsÃ¤ul oberhalb 12 km in der ersten FebruarhÃ¤lft 
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., 19971. Das Totalo- 
zon innerhalb des arktischen Polarwirbels erreichte im Monatsmittel fÃ¼ den MÃ¤r 
1997 die niedrigsten dort jemals beobachteten Werte. Auch vom GOMEInstrument 
wurde diese Abnahme des Totalozons beobachtet [Bramstedt et al., 19971. Modell- 
rechnungen von Lefkvre et al. [I9981 zeigten jedoch, daÂ 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 fÃ¼ den Winter 1996197 reverse domazn fillzng 
Trajektorienrechnungen auf der 475 K Isentrope durchgefÃ¼hrt Dazu wurden tÃ¤glic 
eine groÂ§ Anzahl von Luftmassen rechnerisch 10 Tage zurÃ¼ckverfo.lgt Siehe hier- 
zu Kapitel 6. Diese Rechnungen haben ergeben, daÂ die Luftmassen innerhalb des 
Polarwirbels fÃ¼ den Zeitraum von Anfang Februar bis Ende April 1997 als abge- 
schlossen angesehen werden kÃ¶nnen Es wurde kein Eindringen von Luftmassen von 
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Abb. 5.7. OzonsÃ¤ulendicht oberhalb 12 km, berechnet aus Messungen des 
RAM in ~ ~ - A l e s u n d .  

auÂ§erhal des Polarwirbels beobachtet. Eine genaue Quantifizierung des Transports 
Ã¼be die Grenze des Polarwirbels ist allerdings sehr schwierig und fehlerbehaftet 
ISobel 1997, Sobel et al. 19971. 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 erklÃ¤ren da im Februar, MÃ¤r und April 1997 im Randbe- 
reich des Polarwirbels hÃ¶her OzonmischungsverhÃ¤ltniss vorlagen, als im Zentrum 
des Polarwirbels. Vielmehr wÃ¼rd ein Einmischen von Luftmassen aus dem Randbe- 
reich des Polarwirbels in das Wirbelinnere dazu fÃ¼hren den chemischen Ozonabbau 
zu unterschÃ¤tzen In einer unlÃ¤ngs erschienen VerÃ¶ffentlichun kommen Knudsen 
et al. 119981 ebenfalls zu dem Ergebnis, daÂ Transporte in den Polarwirbel fÃ¼ den 
hier betrachteten Zeitraum zu vernachlÃ¤ssige sind. 

Dadurch, daÂ das OzonmischungsverhÃ¤ltni auf Isentropen, also FlÃ¤che konstan- 
ter potentieller Temperatur betrachtet wird, werden adiabatische Vertikaltransporte 
ausgeschlossen. FÃ¼ ZeitrÃ¤um lÃ¤nge als ein paar Tage sind die atmosphÃ¤rische Be- 
wegungen aber nicht mehr als adiabatisch anzunehmen. Vielmehr muÂ hier die diaba- 
tische Ã„nderun der potentiellen Temperatur berÃ¼cksichtig werden. Diese diabati- 
sehen Prozesse fÃ¼hre dazu, daÂ Luftmassen ihre potentielle Temperatur Ã¤ndern und 
sich damit vertikal, senkrecht zu den Isentropen bewegen. Im Polarwirbel herscht in 
der Regel diabatisches KÃ¼hle vor, so daÂ die Luftmassen dort im Wirbel langsam 
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Abb. 5.8. Totalozon aus Messungen des DOAS-Spektrometers in ~ ~ - A l e -  
sund. Die Daten wurden von Folkard Wittrock zur VerfÃ¼gun gestellt. 

absinken. 
In der unteren StratosphÃ¤r steigt das OzonmischungsverhÃ¤ltni mit zunehmen- 

der HÃ¶h - und damit auch mit zunehmender potentiellen Temperatur - noch an. 
Ein Absinken der Luftmassen wÃ¼rd also zu einem AbwÃ¤rtstranspor von ozonrei- 
eher Luft fÃ¼hre und damit zu einem Ansteigen des OzonmischungsverhÃ¤ltnisse auf 
einer festen Isentrope. Die zeitliche Ã„nderun des OzonmischungsverhÃ¤ltnisse auf 
einer Isentrope aufgrund des diabatischen Absinkens kann durch folgende Gleichung 
beschrieben werden [Braathen et al., 19941 : 

wobei (903/(9t die zeitliche Ã„nderun des OzonmischungsverhÃ¤ltnisses 9 0 ' 3 1 9 0  den 
Gradienten des OzonmischungsverhÃ¤ltnisse bezÃ¼glic der potentiellen Temperatur 
6 und Q die diabatische Temperat,urÃ¤nderung darstellt. K = R/cP Ã 217 ist das 
VerhÃ¤ltni der Gaskonstanten fÃ¼ trockene Luft zur spezifischen WÃ¤rm bei konstan- 
tem Druck. Q bezeichnet die zeitliche Ã„nderun der in situ Temperatur T aufgrund 
diabatischer Prozesse, fÃ¼ die Ã„nderun der potentiellen Temperatur G = T ( p ~ / p ) ~  
gilt demzufolge (90/8t = Q ( p ~ / p ) ~ .  

Um also aus der beobachteten Ozonabnahme auf der 475 K Isentrope auf den 
chemischen Ozonabbau in diesem Niveau schlieflen zu kÃ¶nnen ist es notwendig, das 
diabatische Absinken innerhalb des Polarwirbels zu berechnen. 



5.3 Berechnung des diabatischen Absinkens 
In der mittleren AtmosphÃ¤r sind diabatische TemperaturÃ¤nderunge praktisch aus- 
schlieÂ§lic durch Strahlungsprozesse erzeugt. WÃ¤rmeleitun spielt nur eine sehr ge- 
ringe Rolle [Andrews et al., 19871. Die diabatische Heizrate ist daher gegeben durch 
die Divergenz des Strahlungsflusses: 

F ist der Strahlungsflufi, der Faktor l /pcp dient dazu, die durch dF/dz gegebe- 
ne EnergieÃ¤nderun pro Volumen in eine TemperaturÃ¤nderun pro Einheitsmasse 
umzurechnen. 

Der Strahlungsflu8 F durch eine FlÃ¤ch ist dabei definiert als das Integral der 
StrahlungsintensitÃ¤ oder Radianz Iy iiber alle Richtungen durch diese FlÃ¤che 

mit p = cos0, wobei 6 den Winkel zur FlÃ¤chennormale bezeichnet. Der netto 
FluÂ F D s t  dann die Differenz der FlÃ¼ss in beide Richtungen durch die FlÃ¤che 
insbesondere setzt sich der netto FluÂ durch eine horizontale Ebene zusammen aus 
aufwÃ¤rts und abwÃ¤rt~~erichtete FluÂ§ 

5.3.1 Kurzwellige Absorption solarer Strahlung 

Diabatisches Heizen in der mittleren AtmosphÃ¤r ist wesentlich bestimmt durch die 
Absorption solarer Strahlung durch Ozon. Die Absorption von O2 trÃ¤g erst oberhalb 
etwa 30-40 km signifikant zum Heizen bei. Ebenfalls nur einen geringen EinfluÂ auf 
die kurzwelligen diabatischen Heizraten in der StratosphÃ¤r haben NO2 und Was- 
serdampf. Allerdings ist Wasserdampf der grÃ¶Â§ Absorber in der TroposphÃ¤re was 
im wesentlichen natÃ¼rlic an den sehr groÂ§e Konzentrationen von Wasserdampf 
in der TroposphÃ¤r 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., 19971. 

Eine Parameterisierung der diabatischen Heizraten durch Absorption von O2 
und Ozon wird von Strobel [I9781 gegeben. Die Heizraten in der HÃ¶h z hÃ¤nge 
dabei von den schrÃ¤ge SÃ¤ule von Ozon und O2 oberhalb von z ab. Eine neuere 
Parameterisierung der Heizraten durch Ozonabsorption wird von Shine und Rickaby 
[I9891 und jÃ¼ngs von Forster und Shine [I9971 angegeben. 

Die Absorption solarer Strahlung hÃ¤ng natÃ¼rlic vom Sonnenstand, das heii3t also 
vom Sonnenzenitwinkel, ab. Um nun die diabatischen Heizraten pro Tag zu be- 
rechnen, muÂ iiber den Tagesgang der instantanen Heizraten integriert werden. Es 
mÃ¼sse also die Strahlungstransferrechnungen mehrmals pro Tag berechnet werden, 
um dann damit Ã¼be den Tag numerisch zu integrieren. Um eine ausreichende Ge- 
nauigkeit zu erreichen, muÂ die Strahlungstransferrechnung dabei zu drei bis fÃ¼n 



Zeitpunkten zwischen Sonnenaufgang und hÃ¶chste Sonnenstand berechnet werden, 
wobei natÃ¼rlic ausgenutzt werden kann, daÂ der Sonnenzentwinkelverlauf praktisch 
symmetrisch um den hÃ¶chste Sonnenstand herum verlÃ¤uft 

Um sich die mehrmalige Berechnung der Heizraten im Verlauf eines Tages zu 
ersparen, haben Cogley und Borucki [I9761 eine Methode prÃ¤sentiert mit der sich 
effektive Sonnenzenitwinkel und TageslÃ¤nge berechnen lassen, um so das Integral 
Ã¼be den Tagesgang zu approximieren. Dies sei im Folgenden kurz dargestellt. Der 
Sonnenzenitwinkel 0 (beziehungsweise p, = cos (9) variiert im Laufe des Tages mit 

cos 0 = A + B cos(wt), 

wobei W die Rotationsfrequenz der Erde und t die Zeit darstellt. Dabei ist 

A = sin 4 sin 8, 

B = cos 4 cos 8. 

mit 4 der geographischen Breite und 5 dem Deklinationswinkel. Die Zeit zwischen 
Sonnenauf- und untergang, At ist dann 

Ist A/B < -1 ist At = 0, das heiÂ§ die Sonne geht Ã¼berhaup nicht auf an diesem 
Tag, ist AIB > 1 ist At  = 24Stunden. Cogley und Borucki [1976] geben nun 
effektive TageslÃ¤nge Ateff und Sonnenzenitwinkel peff an (ihre Approximation 4): 

mit 

und 

At 2B 
f ~ ,  dt = AAt + - sin(wAtl2) 

W 

Diese Approximation fÃ¼hr zu einem Fehler von weniger als 4% gegenÃ¼be der ex- 
pliziten Integration Ã¼be den Tagesgang, ohne daÂ irgendwelche empirischen Kor- 
rekturen eingefÃ¼hr wurden. 
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Abb. 5.9. Schematische Darstellung der wichtigsten atmosphÃ¤rische Ab- 
sorber im infraroten Strahlungsbereich. 

in (5.4) und (5.5) aufgeschrieben ist nur eine von mehreren DarstellungsmÃ¶glich 
keiten ist. FÃ¼ numerische Zwecke wird die Strahungstransfergleichung gerne in der 
obigen Form dargestellt. Der Netto-Strahlungsflufi ist nun gegeben durch die Diffe- 
renz aus F^, und F,̂ : 

dB(2)  
rTr. (s', 4 dz' 

Die Boden- und Hintergrundterme wurden hierbei vernachlÃ¤ssigt 
Die eigentliche Schwierigkeit liegt nun darin, die Transmissionen Trv zu bestim- 

men. Sie geben ja gerade die Eigenschaften der absorbierenden MolekÃ¼l wieder. 
GrundsÃ¤tzlic gibt es drei MÃ¶glichkeite zur Berechnung der molekularen Absorp- 
tion. Sie sind im folgenden kurz dargestellt. 

Line by Line-Rechnungen. Die naheliegenste und auch am ehesten exakte MÃ¶g 
lichkeit molekulare Absorption zu berechnen ist mit der sogenannten Line by Line- 
Rechnung. Dazu werden die einzelnen Spektrallinien einzeln berÃ¼cksichtig und auf- 
addiert. Dies geschieht dann im Prinzip genauso, wie fÃ¼ den Millimeter-WellenlÃ¤n 
genbereich in Kapitel 3 beschrieben. Die einzelnen Linienparameter, wie LinienstÃ¤rk 
werden dabei aus Datenbanken entnommen und die Linienform dann jeweils durch 
Druck- und Dopplerverbreiterung berechnet. Das Problem ist hier lediglich, daÂ fÃ¼ 
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Abb. 5.10. Verteilung der LinienstÃ¤rke im Goody- und Malkmus-Modell. 

die Strahlungstransferrechungen im Infrarot-Bereich riesige Mengen an Spektralli- 
nien berÃ¼cksichtig werden mÃ¼ssen Die Line by Line-Rechnungen sind daher im 
wesentlichen als Referenzrechnungen fÃ¼ andere Methoden nÃ¼tzlic - fÃ¼ viele prak- 
tische Anwendungen, wie eben auch die Berechnung von atmosphÃ¤rische Heizraten 
aber viel zu aufwendig. 

Schmalbandmodelle. Bandmodelle berechnen nun die Transmission nicht durch 
addieren der Einzellinien, sondern mittlere Transmissionen fÃ¼ WellenlÃ¤ngenbreiche 
Unterschieden wird hier nach Schmalbandmodellen - narrow band models - und 
Breitbandmodellen - broad band models. Typische AuflÃ¶sunge fÃ¼ Schmalbandmo- 
delle liegen im Bereich von 5 bis 20 c m l .  FÃ¼ den Frequenzbereich von 0-3000 cm"' 
bedeutet das somit, daÂ der Strahlungstransfer 'nur noch' in einigen Hundert Inter- 
vallen berechnet werden muÂ§ 

Ausgangspunkt fÃ¼ die Bandmodelle ist die Ãœberlegung daÂ nicht die Position 
der Spektrallinien innerhalb eines WellenlÃ¤ngenbereich von Bedeutung ist, sondern 
lediglich die (statistische) Verteilung der LinienstÃ¤rken Zwei verbreitete Annahmen 
fÃ¼ die Verteilung der LinienstÃ¤rken P(s ) ,  sind das Goody-Modell 

P G ~ ~ ~ ~ ( S )  = so1 exp(-S/SO), 

sowie das Malkmus-Modell 

Abbildung 5.10 skizziert die Verteilung der LinienstÃ¤rke im Goody- und Malkmus- 
Modell. Das Malkmus-Modell gibt den schwÃ¤chere Linien mehr Gewicht. Aus diesen 
Annahmen kÃ¶nne dann Parameterisierungen fÃ¼ die effektive Transmission eines 
Bandes durch Mittelung der LinienstÃ¤rke und Verbreiterungsparameter der Ein- 
zellinien innerhalb des Bandes gewonnen werden. 



Breitbandmodelle. Noch einen Schritt weiter gehen die Breitbandmodelle. Hier 
werden effektive Transmissionen fÃ¼ ganze AbsorptionsbÃ¤nde parameterisiert. So 
gibt zum Beispiel Rosenfield [1991] eine Parameterisierung fÃ¼ das 9.6 ;um Ozonband 
an. Die (FluÂ§- Transmission wird dabei fÃ¼ zwei Bereiche, nÃ¤mlic das Bandzentrum 
im Bereich von 1020 bis 1055 c m l  und die FlÃ¼ge des Bandes in den Bereichen von 
980 bis 1020 c m l  sowie 1055 bis 1100 c m l  parameterisiert. 

Chou und Arking [I9801 und Chou [I9841 geben Parameterisierungen fÃ¼ die 
Wasserdampf-InfrarotbÃ¤nder Die BÃ¤nde werden dabei unterteilt in die Bandzen- 
tren von 0 bis 340cm1 und 1380 bis 1900cm1 sowie die FlÃ¼ge der BÃ¤nde in 
den Bereichen 340-540, 800-980, 1100-1380 und 1900 bis 3000 crn"'. AuÂ§erde ge- 
ben sie noch Parameterisierungen fÃ¼ die Transmission im 15pm Band von 540 bis 
8 0 0 c m 1  und im 9.6pm Band von 980 bis 1100 c m l  an, in denen der Einflufi des 
Wasserdampfes allerdings nur gering ist. 

FÃ¼ die Absorption durch COg gibt es eine grÃ¶Â§e Anzahl von Parameterisie- 
rungen [Ou und Liou, 1983, Kiehl und Ramanathan, 1983, Kiehl und Briegleb, 19911, 
was aufgrund der groÂ§e Bedeutung von CO2 auf den atmosphÃ¤rische Strahlungs- 
austausch nicht verwundert. Kiehl und Briegleb [1991] geben Parameterisierungen 
fÃ¼ die Absorption im 15pm CO2 Band unterteilt fÃ¼ 14 Bereiche innerhalb des 
Bandes an. 

Sind die Transmissionen Trv bestimmt, mÃ¼sse zur Berechnung der StrahlungsflÃ¼ss 
gemÃ¤ (5.4) und (5.5) erst die FluÂ§transmissione T '  durch Winkelintegration be- 
stimmt werden (5.6). Diese Integration kann entweder explizit erfolgen, etwa Ã¼be 
Gaussintegration, wobei in der Praxis das Integral nur fÃ¼ wenige Zenitwinkel aus- 
gewertet werden muÂ§ Oder aber - noch einfacher - es wird der sogenannte Diffu- 
sivitÃ¤tsfakto (diffuszvzty factor) verwendet. Dies sei im Folgenden kurz erlÃ¤utert 
Gleichung (5.6) kann geschrieben werden als 

wobei exp(-r/p) ja gerade die Transmission Trv ist. (T ist die OpazitÃ¤ bei der 
Frequenz U . )  Substituiert man in (5.8) T ]  = p l ,  so ergibt sich 

oder 
Trf = 2E3(r), 

wobei E3 das dritte exponentielle Integral ist, definiert als 

FÃ¼ jeden Wert der OpazitÃ¤ r kann nun ein effektives p 1  gefunden-werden, so daÂ 
(durch Vergleich vca (5.8) und (5.10)) 



mit 1.5 < p 1  < 2. Es kann nun argumentiert werden, daÂ zur Berechnung der 
KÃ¼hlungsrate fÃ¼ alle Absorber, die nicht im optisch dÃ¼nne Bereich vorliegen, nur 
Frequenzbereiche wesentlich beitragen, wo T w 1 ist [Andrews et al., 1987, S. 611. 
Anschaulich ist der Grund dafÃ¼r daÂ in Linienmitte, wo die OpazitÃ¤ hoch ist, die 
AtmosphÃ¤r optisch dicht ist. Am LinienflÃ¼ge ist die Absorption aber nur gering 
und trÃ¤g deshalb nur wenig zum Strahlungstransfer bei. FÃ¼ r = 1 liefert (5.11) 
p 1  w 1.66. Dieses ist der sogenannte DiffusivitÃ¤tsfaktor FÃ¼ Absorber im optisch 
dÃ¼nne Bereich, wie beispielsweise die FCKW (die ja auch effektive Treibhausgase 
sind), gilt p 1  = 2. Um die Winkelintegration (5.6) zu approximieren, wird also 
einfach die Absorbermenge mit dem DiffusivitÃ¤tsfakto p 1  multipliziert. 

5.3.3 Berechnung der  KÃ¼hlungsrate  

UrsprÃ¼nglic war vorgesehen, die diabatischen KÃ¼hlungsrate durch Breitband- 
Parameterisierungen zu berechnen, unter Verwendung der Parameterisierung des 
9.6pm Ozonbandes von Rosenfield [199l], des 15pm CO2 Bandes von Kiehl und 
Briegleb [199l], sowie der verschiedenen H20  BÃ¤nde von Chou [1991]. Mir wurde 
dann allerdings von Keith Shine (University of Reading) ein Schmalband-Strah- 
lungstransfermodell zur VerfÃ¼gun gestellt [Shine, 19911. Dieses Modell hat eine 
spektrale AuflÃ¶sun von 1Ocm-I im Bereich von 0-3000cm1. Es wird dabei das 
Malkmus-Modell verwendet. Die effektive Transmission ergibt sich dann als 

Dabei ist S = s; die integrierte LinienstÃ¤rk aller Linien des betrachteten Ab- 
sorbers innerhalb des Intervalls Au und A = mit a; der Lorentz- 
Halbwertsbreite' der Spektrallinien. m = pAz  ist die Absorbermenge entlang des 
Weges der zu berechnenden Transmission. Die GrÃ¶Â§ S und A wurden fÃ¼ die je- 
weiligen Frequenzintervalle aus den Spektrallinien aus dem HITRAN-Katalog [Roth- 
man et al., 19871 bestimmt, und tabelliert. ZusÃ¤tzliche Aufwand ist nÃ¶tig um die 
Temperatur- und Druckvariation entlang des Weges zu berÃ¼cksichtigen Dies soll 
hier allerdings nicht im Detail dargestellt werden. 

In diesem Programmpaket enthalten ist aufierdem ein Schema zur Berechnung 
der kurzwelligen StrahlungsflÃ¼sse das auf dem DISORT Programm beruht [Forster 
und Shine, 1997, Stamnes et al., 19881. 

Abb. 5.11 zeigt den berechneten abwÃ¤rtsgerichtete langwelligen StrahlungsfluÂ 
am Boden (in W m 2 / c m 1 ) ,  also die Strahlungsleistung, die man vom Boden aus 
beim Blick in die AtmosphÃ¤r messen wurde. Zum Vergleich ist ebenfalls die Plan- 
ckkurve fÃ¼ die Bodentemperatur eingezeichnet. Die Rechnungen wurden fÃ¼ eine 
subarktische WinteratmosphÃ¤r durchgefÃ¼hrt BerÃ¼cksichtig wurden dabei Wasser- 
dampf, Ozon und CO2. Gut zu erkennen sind das 15pm CO2 Band bei 667 c m l  und 
das 9.6pm Ozonband bei 1020 cm-l. Unterhalb 340 cm-I und oberhalb 1380 cm-I 
ist die AtmosphÃ¤r durch die Absorption von Wasserdampf praktisch dicht: man 
sieht hier die Aussentemperatur. 

Die berechneten diabatischen Kuhlungsraten fÃ¼ die subarktische Winteratmo- 
sphÃ¤r sind in Abb. 5.12 gezeigt. Dabei wurde der Einflui3 der drei wesentlichen 



Subarctic Winter 

Abb. 5.11. Der abwÃ¤rtsgerichtet Strahlungsflufi am Boden, berechnet fÃ¼ 
eine subarktische WinteratmosphÃ¤r (in Wm-2/cm-1). Die dÃ¼nn Kurve 
stellt die Planckfunktion fÃ¼ die Bodentemperatur dar. 

Absorber CO2, Ozon und Wasserdampf getrennt betrachtet. Die dÃ¼nn strich-punkt- 
ierte Kurve zeigt die diabatische KÃ¼hlungsrat aufgrund der CO2 Absorption. Aufier 
in der TroposphÃ¤re in der der Einflufi des Wasserdampfes (gestrichelte Linie) do- 
miniert, hat CO2 den grÃ¶fite Anteil an der diabatischen KÃ¼hlung Der Einflufi von 
Ozon (durchgezogene Linie) ist vergleichsweise gering. Die fette Kurve zeigt die 
resultierende totale diabatische KÃ¼hlungsrate 

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, dafi in der StratosphÃ¤r 
praktisch nur Ozon, in der TroposphÃ¤r dagegen praktisch nur Wasserdampf zum 
diabatischen Heizen beitragen. Sowohl die Heiz-, wie auch die KÃ¼hlungsrate steigen 
vom Betrag her mit zunehmender HÃ¶h an. Die resultierende netto Heizrate ist in 
Abb. 5.13 dargestellt. 

Um fÃ¼ den Winter 1996197 vortexgemittelte diabatische Heizraten berechnen zu 
kÃ¶nnen mÃ¼sse mÃ¶glichs aktulle Profile der Temperatur sowie der drei wesentli- 
chen Absorber Kohlendioxid, Ozon und Wasserdampf berÃ¼cksichtig werden. Im fol- 
genden seien die bei den Berechnungen der Heizraten angenommenen Temperatur- 
und Spurenstoffprofile im Einzelnen diskutiert. 

Temperaturprofile. Den Berechnungen der Heizraten liegen tÃ¤glich Temperatur- 



Cooling [Wday] 

Abb. 5.12. Langwellige KÃ¼hlungsrate (links) und kurzwellige Heizraten 
(rechts), aufgeschlÃ¼ssel nach den einzelnen Spurenstoffen CO2 (strich-punk- 
tiert), Wasserdampf (gestrichelt) und Ozon (durchgezogene Linie). Die fette 
Linie im linken Teil der Abbildung gibt die Summe der individuellen Bei- 
trÃ¤g zur langwelligen KÃ¼hlungsrat wieder. Die Rechnungen wurden fÃ¼ 
eine subarktische WinteratmosphÃ¤r gemacht. 

profile aus ECMWF-Analysen zugrunde. Sie wurden dabei Ã¼be den Polarwirbel 
gemittelt. Genau gesagt erfolgte die Mittelung Ã¼be die Bereiche, bei denen die po- 
tentielle Vorticity auf der 475 K Isentrope im Inneren des Polarwirbels - nÃ¶rdlic 
einer Ã¤quivalente Breite von 70' - lag. Oberhalb des hÃ¶chste ECMWF Niveaus 
bei 10 hPa wurde noch ein Temperaturwert bei 1 hPa aus der CIRA Standardat- 
mosphÃ¤r verwendet. Dies dient im wesentlichen dazu, das Strahlungstransfermodel 
noch etwas nach oben zu erweitern, um den Einflufi des Randes des Modells zu 
minimieren. Die berechneten Heizraten kÃ¶nne oberhalb 10 hPa aber sicher nicht 
mehr als korrekt angesehen werden. 

FÃ¼ eine mÃ¶glichs exakte Berechnung der vortexgemittelten Heizrate mÃ¼sste 
eigentlich zuerst die Heizraten auf einem horizontalen Gitter berechnet werden, und 
anschliefiend Ã¼be den Polarwirbel gemittelt werden. Dies wÃ¼rd allerdings fÃ¼ das 
von mir verwendete Schmalbandmodell einen zu hohen Aufwand an Rechenzeit erfor- 
dern. So wÃ¤re beispielsweise bei der Berechnung der Heizraten auf einem 2.5' X 2.5'- 
Gitter mehr als 1000 Strahlungstransferrechnungen nÃ¶tig um alleine den Polarwir- 
bel abzudecken (der angenommenermafien zwischen 70' und 90' Ã¤quivalente Breite 
liegt). HierfÃ¼ wÃ¤re dann Breitbandparan~eterisierungen eher geeignet , wie bei- 
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Abb. 5.13. Die Netto-Heizrate fÃ¼ die subarktische WinteratmosphÃ¤re 

spielsweise das im ECMWF verwendete Morcrette-Schema [Morcrette, 1991], das 
auch Knudsen et  al. [I9981 verwendet haben. Daher wurden hier stattdessen die 
Temperaturprofile erst Ã¼be den Polarwirbel gemittelt, und damit dann die Strah- 
lungstransferrechnungen durchgefÃ¼hrt Der Fehler durch die Verwendung der ge- 
mittelten Temperaturprofile zur Berechnung der Heizraten, Q(T), anstatt Ã¼be die 
Heizraten zu mitteln Q(T) wurde durch SensitivitÃ¤tsuntersuchunge auf weniger als 
0.05 K/Tag abgeschÃ¤tzt 

Ozon. Ozon ist in der StratosphÃ¤r der wichtigste Absorber der solaren Strah- 
lung. (Man kÃ¶nnt sogar sagen, die StratosphÃ¤r gibt es nur, wezl Ozon in diesem 
HÃ¶henbereic wesentlich die solare Strahlung absorbiert.) Dementsprechend wichtig 
ist es, zur Berechnung der diabatischen Heizraten mÃ¶glichs exakte Ozonprofile zur 
VerfÃ¼gun zu haben. Die Berechnung mit klimatologischen Ozonprofilen wÃ¼rd ins- 
besondere in Jahren mit signifikantem Ozonabbau, wie dem hier betrachteten Win- 
ter 1996197 zu deutlich anderen Ergebnissen in den berechneten Heizraten fÃ¼hren 
DarÃ¼berhinau spielt Ozon ja auch an der StrahlungskÃ¼hlun im Infraroten eine 
Rolle, wenn auch der Einflufi des Ozons hier eher gering ist, siehe Abb. 5.12. Ich 
habe nun die vom RAM in Ny-Alesund gemessenen Ozonprofile zur Berechnung 
der Heizraten verwendet. Dabei wurde angenommen, dai3 die in Ny-Alesund ge- 
messenen Ozonprofile reprÃ¤sentati fÃ¼ das gesamte Innere des Polarwirbels sind. 
Aus den gemessenen Profilen wurden Tagesmittel gebildet, die dann in die Rech- 
nungen eingingen. In der TroposphÃ¤re von 1000 bis einschliefilich 300 hPa wurde 
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ein OzonmischungsverhÃ¤ltni von 50 ppb angenommen. Dies ist nÃ¶tig da in diesem 
HÃ¶henbereic das RAM keine verlÃ¤ssliche Profile mehr liefert. Das troposphÃ¤risch 
Ozon hat allerdings nur einen sehr geringen Einflui3 auf die diabatischen Heizraten 
in der StratosphÃ¤re 

Wasserdampf. Wasserdampf ist der wichtigste Absorber der solaren Strahlung in 
der TroposphÃ¤r und hat wesentlichen Anteil an der InfrarotstrahlungskÃ¼hlung Lei- 
der gibt es keine regelmÃ¤i3ige Messungen von Wasserdampfprofilen in der Strato- 
sphÃ¤re Ich war daher gezwungen, ein Profi1 fÃ¼ den stratosphÃ¤rische Wasserdampf 
anzunehmen. Das von mir angenommene stratosphÃ¤risch Profil hat ein H 2 0  Mi- 
schungsverhÃ¤ltni von 5ppm in 200 hPal 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 
SpÃ¤twinterprofi innerhalb des Polarwirbelsl siehe zum Beispiel Ovarlez und Ovar- 
lez [1994]. Es wurde also im wesentlichen ein und dasselbe Profil fÃ¼ den gesamten 
berechneten Zeitraum verwendet. Die einzelnen Wasserdampfprofile unterscheiden 
sich nur durch die HÃ¶h der Isentrope, die aus den Temperaturprofilen bestimmt 
wurde. 

In der TroposphÃ¤r ist Wasserdampf bekanntlich sehr stark variabel. Ande- 
rerseits ist die fÃ¼ Strahlungstransferrechnungen entscheidende GrÃ¶i3 das Wasser- 
dampfmischungsverhÃ¤ltnis das proportional zur absoluten Feuchte ist. Das Was- 
serdampfmischungsverhÃ¤ltni ist somit sehr stark von der Temperatur abhÃ¤ngig 
Da der SÃ¤ttigungsdampfdruc des Wassers sich mit der Temperatur exponentiell 
Ã¤ndert Ãœberstreich die absolute Feuchte typischerweise mehrere GrÃ¶i3enordungen 
wohingegen die relatzve Feuchte als nahezu konstant angesehen werden kann. Die 
Idee ist nun, aus der Temperatur zuerst den SÃ¤ttigungsdampfdruc und dann unter 
Annahme einer konstanten relativen Feuchte das WasserdampfmischungsverhÃ¤ltni 
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 ~ ~ - A l e s u n d  abgeleitet. 
Die troposphÃ¤rische W~serdampfmischungsverhÃ¤ltniss wurden natÃ¼rlic vor der 
horizontalen Mittelung Ã¼be den Polarwirbels aus ECMWF-Temperaturanalysen be- 
rechnet. Dies ist wichtig, da der SÃ¤ttigungsdampfdruc des Wassers ja hochgradig 
nicht-linear von der Temperatur abhÃ¤ngt 

Kohlendioxid. Kohlendioxid hat zwar den grÃ¶i3te Anteil an der Infrarot-strah- 
lungskÃ¼hlung ist aber insofern relativ unkritisch, da im Gegensatz zu Ozon und 
Wasserdampf CO2 praktisch ein konstantes Profil aufweist. FÃ¼ die Rechnungen 
wurde ein CO2-MischungsverhÃ¤ltni von 360 ppm verwendet, was ungefÃ¤h der glo- 
balen> derzeitigen CO2-Konzentration entspricht. 

Alle Rechnungen wurden nur fÃ¼ klaren Himmel, das heii3t also ohne den Einflui3 
von Wolken durchgefÃ¼hrt Rosenfield et al. [I9941 fanden durch SensitivitÃ¤tsst~dien 
dai3 die VernachlÃ¤ssigun von Wolken zu einem Fehler in den diabatischen Heizraten 
in der unteren StratosphÃ¤r von 10 bis 20% fÃ¼hre kann. Die Entscheidung, Wol- 
ken bei der Berechnung der Heizraten im Polarwirbel zu vernachlÃ¤ssige wurde im 
nachhinein durch Knudsen et al. [I9981 gerechtfertigt. Knudsen et al. [I9981 hatten 
ebenfalls vortexgemittelte KÃ¼hlungsrate fÃ¼ den Winter 1996197 berechnet, unter 
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Abb. 5.14. Berechnete vortexgemittelte diabatische Heizrate auf der 475 K 
Isentrope fÃ¼ 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 Einfluf3 der diabatischen KÃ¼hlun auf die Dynamik des 
Polarwirbels 

Gewissermafien als ein Test fÃ¼ die im vorherigen Abschnitt berechneten diaba- 
tischen Kiihlungsraten, kann untersucht werden, ob diese die beobachteten (diabati- 
sehen) Ã„nderunge der potentiellen Vorticity beschreiben kÃ¶nnen Hiermit wird also 
der Einflufi der diabatischen Strahlungsprozesse auf die Dynamik des Polarwirbels 
untersucht. Insbesondere ist hier interessant, inwieweit das Zusammenbrechen des 
Polarwirbels im FrÃ¼hjah durch Strahlungsprozesse bestimmt ist. 

Die zeitliche Ã„nderun der potentiellen Vorticity P unter diabatischen Prozessen 
kann nÃ¤herungsweis durch die folgende Gleichung beschrieben werden [Andrews et 
al., 1986, Nash et  al., 19961: 

mit Q ( ~ o / p ) ~  = d Ã Ÿ / d t  K, = R/cp w 217 ist das VerhÃ¤ltni der Gaskonstanten 
fÃ¼ trockene Luft zur spezifischen WÃ¤rm 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-Ã„nderun aufgrund des diabatischen Absinkens wieder. Strich-punktiert 
dargestellt der Beitrag der pv-Ã„nderun aufgrund des vertikalen Gradienten 
der KÃ¼hlungsraten 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- 
t e  Term dagegen beschreibt die Ã„nderun der potentiellen Vorticity aufgrund von 
Ã„nderunge der SchichtungsstabilitÃ¤t 

Mit den berechneten mittleren KÃ¼hlungsrate innerhalb des Polarwirbels kann 
nun leicht die Tendenz der potentiellen Vorticity innerhalb des Polarwirbels be- 
rechnet werden. Dazu mÃ¼sse die mittlere PV innerhalb des Wirbels, die schon 
erwÃ¤hnt mittlere diabatische KÃ¼hlungsrate sowie die mittleren vertikalen Gra- 
dienten der PV  und der KÃ¼hlungsrat bestimmt werden. Abb. 5.15 zeigt die so 
berechnete PV-Tendenz fÃ¼ 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 heiBt er fÃ¼hr also zu einer ErhÃ¶hun 
der PV  und damit zu einem VerstÃ¤rke des Polarwirbels. Die strichpunktierte Linie 
in Abb. 5.15 gibt den Beitrag aufgrund des zweiten Termes in (5.13).wieder. Dieser 
Beitrag alleine fÃ¼hr zu einer Verringerung der PV und damit zum AbschwÃ¤che 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 tatsÃ¤chlich Verlauf der potentiellen Vorticity ebenfalls ein- 
gezeichnet (dÃ¼nn Linie). Die Berechnung erfolgte durch Integration der PV- 
Tendenz aus Abb. 5.15 ausgehend vom 1O.Februar. 

Ãœberwieg der positive Term, netto fÃ¼hre die diabatischen Strahlungsprozesse also 
zu einem VerstÃ¤rke des Polarwirbels. Ab Anfang MÃ¤r dominiert dann aber der 
negative Term, es kommt somit zu einer Verringerung der PV und folglich einem 
AbschwÃ¤che 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 (dÃ¼nn Kurve), dargestellt. Die allgemeine 
Ãœbereinstimmun zwischen dem tatsÃ¤chiche 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 
i n  der zweiten AprilhÃ¤lft (etwa ab Tag 100) zeigt der tatsÃ¤chlich PV-Verlauf eine 
deutlich steilere Abnahme, als aus den diabatischen KÃ¼hlungsrate berechnet wur- 
de. Allerdings haben auch Nash et  al. [I9961 fÃ¼ den Winter 1992193 beobachtet, daÂ 
am Ende des Winters der Polarwirbel schneller schrumpfte, als sich alleine aufgrund 
von Strahlungsprozessen erklÃ¤re lÃ¤Â§ Ihre Vermutung war, daÂ an der schnellen 



Abna,hme 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 BestÃ¤tigun 
dafÃ¼r daÂ die irn Rahmen dieser Arbeit berechneten diabatischen KÃ¼hlungsrate 
die Wirklichkeit - also das Absinken der Luftmassen innerhalb des Polarwirbels - 
richtig beschreiben. 

5.5 Berechnung der Ozonabbauraten 

5.5.1 Bestimmung des beobachteten Ozonverlusts 

FÃ¼ die in Abb. 5.5 gezeigten gemessenen OzonmischungsverhÃ¤ltniss auf der 475 K 
Isentrope wurden lineare Trends jeweils Ã¼be einen Zeitraum von 20 Tagen bestimmt. 
Ein Zeitraum von 20 Tagen wurde gewÃ¤hlt weil die Ozonmessungen Variationen auf 
einer Zeitskala von einigen Tagen zeigen. Diese Variationen lassen erkennen, daÂ das 
Ozon innerhalb des Polarwirbels nicht horizontal vÃ¶lli homogen verteilt ist, sondern 
Struktur aufweist. Diese horizontale Variation des OzonmischungsverhÃ¤ltnisse in- 
nerhalb des Polarwirbels wurde auch in HALOEMessungen wÃ¤hren des FrÃ¼hjahre 
1997 beobachtet [Pierce et al., 19971. Bei der Bestimmung von Ozontrends uber einen 
Zeitraum von 20 Tagen wird uber diese kurzzeitigen Variationen gemittelt. Ande- 
rerseits ist ein Zeitraum von 20 Tagen aber noch kurz genug, um die VerÃ¤nderun 
der Ozonabnahmeraten wÃ¤hren des SpÃ¤twinter und FrÃ¼hjahre zu erfassen. Bei 
der Berechnung der Trends wurden nur Messungen berÃ¼cksichtigt die innerhalb des 
Polarwirbels gemacht wurden. 

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

Mit den berechneten diabatischen KÃ¼hlungsrate fÃ¼ den Winter 1996197 kann 
nun gemÃ¤ Gl. (5.1) der chemische Ozonabbau aus der beobachteten Ozonabnah- 
me abgeschÃ¤tz werden. Abbildung 5.17 zeigt in der oberen HÃ¤lft die berechnete 
OzonÃ¤nderun aufgrund des diabatischen Absinkens innerhalb des Polarwirbels. Sie 
wurde aus der berechneten Ã„nderun der potentiellen Temperatur 90/Qt und dem 
beobachteten vertikalen Ozongradienten aus den RAM-Messungen in ~ ~ - A l e s u n d  
berechnet. Der Ozongradient bezÃ¼glic der potentiellen Temperatur, QOi.190 war 
weitgehend konstant mit 0.1 ppm/K. Die Ozontendenz aufgrund des diabatischen 
Absinkens lag demzufolge bei etwa 15 ppb/Tag im Februar und fiel dann langsam 
auf etwa 5 ppb/Tag Ende MÃ¤r 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 abgeschÃ¤t werden, dargestellt durch 
die offenen Rauten in Abb. 5.17. Diese GrÃ¶Â§ sind nochmals in Tabelle 5.1 fÃ¼ die 
einzelnen betrachteten ZeitrÃ¤um zusammengefai3t. Die chemischen Ozonabbaura- 
ten betragen dabei etwa 22 ppb/Tag im Februar und fallen langsam im weiteren 
Verlauf des SpÃ¤twinter 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 abgeschÃ¤tzt chemische Ozonabbau- 
raten (offene Rauten) innerhalb des Polarwirbels fÃ¼ die 475 K Isentrope im 
Zeitraum Februar bis April 1997. 

Aus den abgeschÃ¤tzte Ozonabbauraten pro Tag kÃ¶nne 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 kÃ¶nne nur bei Sonnenlicht ablaufen. Die Dauer 
des verfÃ¼gbare 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 ErdkrÃ¼mmun findet hier der Sonnenaufgang bereits bei 
einem Sonnenzenitwinkel von etwa 94' statt. Die TageslÃ¤nge wurden alle 10' Breite 
berechnetet und dann Ã¼be den Polarwirbel gewichtet gemittelt. Die mittlere Anzahl 
der Sonnenstunden pro Tag innerhalb des Polarwirbels hÃ¤ng also sowohl von der 
Lage, als auch der Ausdehnung des Polarwirbels ab. Die Ergebnisse aus Abb. 5.18 
kÃ¶nne somit nur nÃ¤herungsweis auf andere Jahre Ã¼bertrage werden. 

Aus den berechneten mittleren Sonnenstunden pro Tag innerhalb des Polarwir- 
bels und den abgeschÃ¤tzte 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 RÃ¼ckgan 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. ZusÃ¤tzlic ist der berechnete Ozonabbau pro Sonnenlichtstunde 
angegeben. 

Zeitraum Beobachtung Dynamik Ozonabbau Ozonabbau 

[PPb/TagI [ ~ ~ b / T a g ]  [ P P ~ / T ~ ~ I  [ppb/S tunde] 
11.02.-03.03.97: -11.7 & 5.0 10.7 -22.5 -2.7 
03.03.-23.03.97: -15.6 & 5.3 5.2 -20.7 -1.5 
23.03.-12.04.97: -18.4 z t  6.2 1.9 -20.3 -1.1 
12.04.-26.04.97: -14.1 & 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 MÃ¤r erkennbar. Zum Ver- 
gleich ist in Abb. 5.19 in der oberen HÃ¤lft die FlÃ¤ch mit Temperaturen unterhalb 
195 K dargestellt. Sie gibt nÃ¤herungsweis die mÃ¶glich Ausdehnung polarer Strato- 
sphÃ¤renwolke wieder. Dieser Vergleich macht deutlich, daÂ mit dem RÃ¼ckgan der 
mÃ¶gliche PSC-Ausdehnung auch die chemischen Ozonabbauraten abnehmen. Die 
noch hohen Ozonabbauraten pro Tag im MÃ¤r und April sind also wesentlich durch 
die langen Sonnenscheindauern zu dieser Zeit begrÃ¼ndet 

Der beobachtete chemische Ozonabbau sind in Ãœbereinstimmun mit den Mes- 
sungen erhÃ¶hte Chlormonoxidkonzentrationen des RAM im Winter 1996197 in Ny- 



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 HÃ¤lft der Abbildung die FlÃ¤ch mit Temperaturen 
niedriger als 195 K eingezeichnet, als ein ungefÃ¤hre MaÂ fÃ¼ die mÃ¶glich 
Ausdehnungpolarer StratosphÃ¤renwolken 
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&esund. Von Beginn des Sonnenlichts Mitte Februar an bis Mitte April wurde 
eine starke Chloraktivierung beobachtet IRaffalski, 19971. Aus den gemessenen C10- 
Werten wurden mit dem Bremen Atmospheric Photochemical Model (BRAPHO, 
siehe auch Kapitel 7) Ozonabbauraten berechnet, die in guter Ãœbereinstimmun 
mit den aus den Ozonmessungen abgeleiteten Ozonabbauraten sind [Raffalski et al., 
19981. 
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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 MeÂ§fehle gut mit Ergebnissen 
der MATCH-Kampagne Ã¼berei (Peter von der Gathen, persÃ¶nlich Mitteilung, sie- 
he auch von der Gathen et al. [I9951 und Rex et al. [1998]). Die MATCH-Kampagne 
lieferte allerdings nur Werte bis Anfang April. 

Knudsen e t  al. [I9981 haben einen ganz Ã¤hnliche Ansatz wie den hier vorge- 
stellten verwendet, um Ozonabbauraten aus Messungen von Ozonsonden im Winter 
1996197 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 grÃ–Â§er 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 e t  al., 19971. 
Manney e t  al. [I9971 schÃ¤tze daraus den chemischen Ozonabbau im MÃ¤r 1997 auf 
etwa 30 ppb/Tag auf der 465 K Isentrope ab. Messungen des HALOE-Instruments 
auf dem UARS-Satelliten wurden von MÃ¼lle e t  al. [I9971 analysiert. Auch sie be- 
richten uber starke Ozonverluste im Polarwirbel im SpÃ¤twinte 1996/97, mit einem 
maximalen chemischen Ozonverlust von ungefÃ¤h 213 des ursprÃ¼nglic vorhandenen 
Ozons im HÃ¶henbereic um 475 K. Damit erreichte der Ozonabbau in diesen HÃ¶he 
Ã¤hnlic groÂ§ Werte wie im Winter 1995196, wenn auch der Ozonverlust sich nicht 
uber einen so groÂ§e HÃ¶henbereic erstreckt hat [MÃ¼lle e t  al., 1996, 19971. 

5.6 Erste Ergebnisse fÃ¼ den Winter 1997/98 

Die Entwcklung des Polarwirbels im Winter 1997198 begann Ã¤hnlic wie im Winter 
1996197. Im Januar war der Polarwirbel recht stark gestÃ¶rt intensivierte sich dann 
aber im Februar und MÃ¤rz Obwohl zwar die Absolutwerte der PV geringer waren 
als im Winter 1996197, war der Polarwirbel im Februar und MÃ¤r 1998 trotzdem gut 
ausgebildet, lÃ¶st sich aber schon Ende MÃ¤r auf (siehe Abb. 5.20). Die Temperatu- 
ren im Winter 1997198 waren deutlich hÃ¶he als im Winter 1996197 und entsprachen 
ungefÃ¤h dem langjÃ¤hrige Mittel. Es wurden nur vereinzelt Temperaturen erreicht, 
die die Bildung von polaren StratosphÃ¤renwolke ermÃ¶gliche kÃ¶nnten In Abb. 5.21 
ist die mÃ¶glich Ausdehnung der polaren StratosphÃ¤renwolke auf der 475 K Isentro- 
pe fÃ¼ den Zeitraum vom 1. Januar bis zum 30. April 1998 dargestellt, approximiert 
durch die FlÃ¤ch von Temperaturen unterhalb 195 K. Ein Vergleich mit Abb. 5.2 
zeigt, daÂ gegenÃ¼be dem Winter 1996197 mit einer deutlich geringeren Chlorak- 
tivierung und entsprechend mit einem deutlich geringeren Ozonabbau zu rechnen 
ist. 

Die Ozonmessungen mit dem RAM in ~ ~ - A l e s u n d  im Winter 1997198 sind in 
Abb. 5.22 gezeigt. Anfang Februar 1998 entsprachen die gemessenen Ozonmischungs- 
verhÃ¤ltniss ungefÃ¤h denen des Vorjahres. Im Gegensatz zum Winter 1996197 blie- 
ben sie allerdings im Februar und MÃ¤r 1998 weitgehend konstant und zeigen kei- 
ne deutliche Abnahme. Es ist lediglich in der ersten MÃ¤rzhÃ¤lf eine ganz leichte 
Ozonabnahme zu erkennen. Um zu untersuchen, ob es auch im Winter 1997198 zu 
einem Ozonabbau gekommen ist, und um diesen zu quantifizieren, mÃ¼sst auch fÃ¼ 
den Winter 1997198 das diabatische Absinken der Luftmassen bestimmt werden. 
NÃ¤herungsweis kann ausgehend von den Ergebnissen fÃ¼ den Winter 1996197 eine 
AbschÃ¤tzun gemacht werden: Diese zeigt, daÂ der Anstieg des Ozonmischungs- 
verhÃ¤ltnisse im Januar 1998 in etwa dem entspricht, was aufgrund des diabatischen 
Absinkens der Luftmassen zu erwarten ist. DaÂ dieser Anstieg recht abrupt Ende 
Januar aufhÃ¶hrt lÃ¤Â darauf schliefien, daÂ in diesem Zeitraum chemischer Ozonab- 
bau einsetzte. Dies wird unterstÃ¼tz durch die Tatsache, daÂ in diesem Zeitraum die 
Temperaturen niedrig genug zur Bildung von PSCs waren (siehe Abb. 5.21). Den 
Februar hindurch zeigen die Messungen ein weitgehend konstantes Ozonmischungs- 
verhÃ¤ltni auf der 475 K Isentrope. Legt man die Ergebnisse fÃ¼ das diabatische 
Absinken vom Februar 1997 zugrunde, ist demzufolge fÃ¼ Februar 1998 mit einem 



Day of Year 1998 

Abb. 5.20. Die Entwicklung der potentiellen Vorticity auf der 475 K Isen- 
trope fÃ¼ 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 fÃ¼ IYy-Alesund wieder, ausgedrÃ¼ck durch die 
Ã¤quivalent Breite. 

chemischen Ozonabbau in der GrÃ¶Â§enordnu von 10 ppb/Tag zu rechnen (siehe 
Abb. 5.17). Ab Ende Februar (etwa zwischen Tag 50 und Tag 60) ist eine Abnahme 
des OzonmischungsverhÃ¤ltnisse zu beobachten, wiederum in Ãœbereinstimmun mit 
niedrigen Temperaturen, die erneut die Bildung von PSCs ermÃ¶glichte (Abb. 5.21). 
Nach Tag 75 zog der Polarwirbel von IYy-hlesund weg und lÃ¶st sich anschlieÂ§en 
auf. Die niedrigen OzonmischungsverhÃ¤ltnisse die im April 1998 gemessen wurden, 
sind daher eindeutig Luftmassen mittlerer Breiten zuzuordnen. 

Zusammenfassend kann gesagt werden, daÂ aufgrund der hÃ¶here Temperaturen 
im Winter 1997/98 der Ozonabbau im Polarwirbel deutlich geringer war als im 
Winter 1996197. Trotzdem ergibt die vorlÃ¤ufig Analyse der Ozonmessungen mit 
dem RAM in. IVy-â‚¬lesu einen signifikanten Ozonabbau auch im Winter 1997198. 
Eine detailierte quantitative Analyse, wie im vorliegenden Kapitel fÃ¼ den Winter 
1996197 dargestellt, ist derzeit in Arbeit. 

5.7 Zusammenfassung und SchluÂ§folgerunge 
In diesem Kapitel wurden aus den mit dem RAM in IYy-â‚¬lesu gemessenen Ozon- 
mischungsverhÃ¤ltnisse chemische Ozonabbauraten bestimmt. Dabei konzentrierte 
sich die Untersuchung auf den Winter 1996197, wobei bereits erste Ergebnisse auch 
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Abb. 5.21. Die FlÃ¤ch von Temperaturen auf der 475 K Isentrope, die un- 
terhalb 195 K lag, vom 1. Januar bis zum 30. April 1998. Dies entspricht nÃ¤ 
herungsweise der mÃ¶gliche Ausdehung polarer StratosphÃ¤renwolken Man 
vergleiche dies auch mit Abb. 5.2. 

fÃ¼ den Winter 1997198 vorgestellt wurden. 
Die Untersuchung fÃ¼ den Winter 1996197 hat gezeigt, daÂ ein wesentlicher Teil 

des chemischen Ozonabbaus durch das diabatische Absinken ozonreicherer Luft- 
massen Ãœberdeck wird. Eine BerÃ¼cksichtigun des diabatischen Absinkens ist zur 
Bestimmung von chemischen Ozonabbauraten daher unbedingt notwendig. Insbe- 
sondere spÃ¤te im Winter, wenn die Absorption solarer Strahlung durch Ozon an 
Bedeutung gewinnt, hÃ¤nge die berechneten diabatischen Heizraten kritisch vom 
zugrundeliegenden OzonmischungsverhÃ¤ltni ab. Die Untersuchung im Rahmen die- 
ser Arbeit hat daher auch gezeigt, daÂ zur Berechnung des diabatischen Absinkens 
nicht auf eine Ozonklimatologie zurÃ¼ckgegriffe werden kann. Vielmehr muÂ das 
diabatische Absinken jeweils in AbhÃ¤ngigkei von den beobachteten Ozonmischungs- 
verhÃ¤ltnisse berechnet werden. 

Ein Vergleich zwischen den Wintern 1996197 und 1997198 hat gezeigt, daÂ der 
Ozonabbau im arktischen Polarwirbel eine groÂ§ VariabilitÃ¤ von Jahr zu Jahr 
aufweist. Die auÂ§ergewÃ¶hnli niedrigen Temperaturen im Winter und FrÃ¼hjah 
1996197 ermÃ¶glichte die Bildung polarer StratosphÃ¤renwolke uber einen groÂ§e 
Bereich des Polarwirbels und uber einen langen Zeitraum bis Ende MÃ¤rz Die Folge 
davon war eine weitgehende, lang anhaltende Chloraktivierung, die zum beobachte- 
ten Ozonabbau fÃ¼hrte Insbesondere durch die tiefen Temperaturen im MÃ¤r 1997 
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Abb. 5.22. Das mit dem RAM im Winter 1997198 in ~ ~ - A l e s u n d  gemessene 
OzonmischungsverhÃ¤ltni 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 1997198 hingegen wurde zwar ebenfalls chemischer Ozonabbau be- 
obachtet, jedoch in deutlich geringerem MaÂ§e als im Winter 1996197. Der Grund 
hierfÃ¼ ist zum einen, daÂ die Temperaturen im Winter 1997198 deutlich hÃ¶he lan- 
gen, so daÂ nur vereinzelt, rÃ¤umlic und zeitlich begrenzt, die Bildung von PSCs 
mÃ¶glic war. Zum anderen brach der Polarwirbel bereits Ende MÃ¤r 1998 zusam- 
men, so daÂ sich der Ozonabbau nicht so weit in das FrÃ¼hjah hinein erstrecken 
konnte, wie im Vorjahr. 

In naher Zukunft, wenn eine sorgfÃ¤ltig Reanalyse der RAM-Messungen ver- 
gangener Jahre vorliegt, kann die in diesem Kapitel vorgestellte Untersuchung des 
chemischen Ozonabbaus dann auch fÃ¼ die frÃ¼here Winter durchgefÃ¼hr werden, 
um so einen direkten quantitativen Vergleich des chemischen Ozonabbaus fÃ¼ die 
verschiedenen Winter zu gewinnen. 



Anhang 5.A Berechnung der Flache des Polarwirbels 

Die FlÃ¤ch einer Kugelkalotte zwischen der geographischen Breite 4 und dem Pol 
ist 

A4 = 27rr2 (1 - cos(90Â - 4)) . 

Dabei bezeichnet r den Erdradius. Demzufolge ist die FlÃ¤ch eines Bandes zwischen 
$1 und #J2 

AA,* A h  - 452-  

FÃ¼ ein 'TortenstÃ¼ck' daÂ durch die geographischen Breiten (bi und (by, sowie die 
LÃ¤ngengrad Ai  und \y begrenzt ist, gilt daher 

Einer gegebenen FlÃ¤ch A  entspricht damit dann eine Ã¤quivalent Breite (b mit 

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 CI und CO, so daÂ die Differenz 
zu den MeGdaten di minimal wird: 

di - (CI ti + Q) minimal. (5.14) 

Die ti 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 

Die LÃ¶sun von (5.15) im Sinne der kleinsten Quadrate (least Squares LÃ¶sung ist 
dann gegeben durch 

C = G d ,  

mit 
G = ( A ~ A ) - ~ A ~ .  

Eine ausfÃ¼hrlich BegrÃ¼ndun und Herleitung ist beispielsweise in Sinnhuber [I9951 
zu finden. Die allgemeine Formel zur Berechnung der Fehler von C, genauer gesagt 
der Kovarianzmatrix von C, ist dann gegeben durch 



Im einfachsten Fall ist cov(d) eine Diagonalmatrix, das heiÂ§ die Fehler der einzelnen 
Messungen di sind nicht miteinander korreliert, und wenn man weiterhin annimmt, 
alle MeÂ§fehle seien gleich, entsprechend einem (TJ, dann reduziert sich (5.16) auf 

Die in Abb. 5.5 zu erkennende Streuung der gemessenen Ozonwerte ist teil- 
weise auf den Meofehler der Millimeterwellen-Messungen zurÃ¼ckzufÃ¼hr und zum 
anderen Teil durch reale kurzzeitige Variationen des Ozons begrÃ¼ndet WÃ¤hren 
die Annahme, daÂ die MeBfehler der Ozonmessungen nicht untereinander korreliert 
sind sicher gut erfÃ¼ll ist, gilt dies fÃ¼ die realen Ozonvariationen natÃ¼rlic nicht. 
Hier ist vielmehr damit zu rechnen, daÂ zeitlich benachbarte Messungen miteinan- 
der korreliert sind, wobei eine Korrelation auf einer Zeitskala von der GrÃ¶Â§enordu 
eines Tages zu erwarten ist. Unter der Annahme, daÂ sich die Statistik der kurz- 
zeitigen Ozonvariationen im Laufe der Zeit nicht Ã¤ndert kann die Korrelation der 
einzelnen Ozonmessungen durch die Autokorrelation der Ozonzeitserie bestimmt 
werden. Die Autokorrelation kann Ã¼be die Fouriertransformation aus der Ozon- 
zeitserie bestimmt werden [Press e t  al., 19931. Eine Berechnung hat gezeigt, daÂ die 
Autokorrelation der Ozonzeitserie, akf(03) im Mittel recht gut durch eine abklinge- 
nede Exponentialfunktion mit einer KorrelationslÃ¤ng T von 0.5 Tagen beschrieben 
werden kann: 

akf(03) = (T& exp(-t/r). 

Die sich ergebenden Fehler fÃ¼ die berechneten Ozontrends sind bei BerÃ¼ck 
sichtigung der Autokorrelation der einzelnen Ozonmessungen deutlich grÃ¶Â§e als 
wenn angenommen wird, die Messungen seien unkorreliert. Anderseits stellte sich 
heraus, daÂ die Fehler relativ insensitiv gegenÃ¼be der genauen Form der Autokor- 
relationsfunktion sowie deren KorrelationslÃ¤ng r sind, solange r in der richtigen 
GrÃ¶Â§enordnu liegt. 





Die beobachteten kurzzeitigen OzonvariabilitÃ¤te in der unteren StratosphÃ¤r 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, daÂ unter Zuhilfenahme von Windfeldern aus aktuellen me- 
teorologischen Analysen die beobachteten OzonvariabilitÃ¤te sehr gut nachvollzogen 
werden kÃ¶nnen 

Um die Advektion von unterschiedlichen Luftmassen untersuchen zu kÃ¶nnen 
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, kÃ¶nne darÃ¼be Erkenntnisse Ã¼be die groi3rÃ¤umig Dynamik, insbesondere 
des Polarwirbels gewonnen werden. Solche 'Domazn Fzlling' Trajektorienrechnungen 
sind in den Abschnitten 6.2 bis 6.4 dargestellt. Durch diese Rechnungen lÃ¤Â sich 
auch untersuchen, inwieweit die Luftmassen innerhalb des Polarwirbels gegenÃ¼be 
den Luftmassen mittlerer Breiten isoliert sind. Zum anderen lassen sich durch die 
'Domain Filling' Trajektorien auch hochaufgelÃ¶st Karten des Polarwirbels erzeu- 
gen, die anders nicht zu erlangen wÃ¤ren 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 HÃ¤lft des vorliegenden Kapitels wird ein hochaufgelÃ¶ste Ozon- 
transportmodell vorgestellt, das im Rahmen dieser Arbeit entwickelt wurde. Mit 
diesem Modell wurde die Ozonentwicklung am Beispiel eines Zeitraums im MÃ¤r 
1995 verfolgt und mit den Messungen des RAM in ~ ~ - A l e s u n d  verglichen. 

6 

6.1 Das Trajektorien-Modell 

Dynamisch bedingte 
OzonvariabilitÃ¤ 

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 zurÃ¼ckgeleg hat oder in der Zukunft zurÃ¼cklege 
wird. Man spricht dementsprechend von RÃ¼ckwÃ¤rt oder VorwÃ¤rtstrajektorien je 



nachdem, ob die Bewegung der Luftmasse von einem Startpunkt aus zurÃ¼ckverfolgt 
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 durchgefÃ¼hrte Trajektorienrech- 
nungen wurden ausschlieÂ§lic adiabatisch durchgefuhrt, die potentielle Temperatur 
ist also explizit erhalten. Die Bewegung der Luftmassen erfolgt dann ausschliei3lich 
2-dimensional auf Isentropen. Diese NÃ¤herun - die VernachlÃ¤ssigun diabatischer 
Effekte - ist fÃ¼ Rechnungen im Bereich bis etwa 10 Tagen gerechtfertigt. Bei typi- 
schen diabatischen KÃ¼hlungsrate von etwa 0.5 K/Tag in der unteren StratosphÃ¤r 
innerhalb des Polarwirbels (siehe Abschnitt 5.3) bedeutet dies einen vertikalen Ver- 
satz der Luftmassen von etwa 20 Meter pro Tag. 

Zur Berechnung der Trajektorien muÂ eine ganze Reihe von Interpolationen 
durchgefuhrt werden: Zuerst wird das Windfeld, das gewÃ¶hnlic auf Isobaren vor- 
liegt, auf die gewÃ¼nscht Isentrope interpoliert. Anschliei3end m ~ Â  das Windfeld 
zeitlich und rÃ¤umlic von dem zugruundeligenden LÃ¤ngeIBreite-Gitte 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: 

dcb 1 
- = -v(t, X ,  0) 
dt a 
dA 

- 
1 

-u(t, X, 4) dt a cos d> 

Dabei bezeichnet (f> die geographische Breite und A die geographische LÃ¤ng des Luft- 
paketes. u und v sind der Wind in West/Ost- beziehungsweise SudlNord-Richtung 
und a ist der Erdradius. Die Gleichungen (6.1) sagen also nichts anderes, als daÂ der 
Wind in eine Richtung, angegeben in Meter pro Sekunde, einer Ã„nderun in Grad 
pro Sekunde entspricht. 

Die einfachste und naheliegenste LÃ¶sun von (6.1) wÃ¤r 

Ausgehend vom Punkt (A(t), (f'(t)) zum Zeitpunkt t wird der nÃ¤chst 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 (X(t), 4'(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 LÃ¶sun gewÃ¶hnliche 
Differentialgleichungen ist [Press et al., 19921. Dabei werden erst zwei 'Testschritte' 
mit dem halben Zeitschritt ausgefÃ¼hrt bevor dann der endgÃ¼ltig Schritt berechnet 



wird. Die folgende Darstellung entspricht weitgehend der von Morris [1994]. 

mit 

und 

ddi = a-%J (t, A(t), d)(t)) 
dd2 = a-lv (t + f , ~ ( t )  + d ~ ~ f ,  +(t) + dd)lf) 

dd3 = aÃ¼l (t + f ,  A(t) + d\^, q5@) + d h f )  

d& = a^v (t + At, A(t) + d w t ,  d)(t) + d&At) 

dA4 = 
u(t + At, A(t) + dA&, d)(t) + d43At) 

a cos(d)(t) + dd)4f) 

Es muÂ fÃ¼ jeden Schritt das Windfeld also auf drei Zeitpunkte interpoliert werden, 
nÃ¤mlic den letzten Zeitpunkt t ,  den nÃ¤chste Zeitpunkt t + At sowie zur Zwischen- 
zeit t + %. 

Der Unterschied zwischen VorwÃ¤rts und RÃ¼ckwÃ¤rtstrajektori besteht nun le- 
diglich darin, ob der Zeitschrift At positiv oder negativ ist, also ob vorwÃ¤rt oder 
rÃ¼ckwÃ¤r in der Zeit gerechnet werden soll. 

Um Fehler fÃ¼ Trajektorien in der NÃ¤h des Nordpols zu vermeiden, werden die 
Trajektorienrechnungen nÃ¶rdlic von 30' N nicht im sphÃ¤rischen durch LÃ¤ng und 
Breite gegebenen Koordinatensystem berechnet, sondern in Polarprojektion. Die 
Koordinaten in LÃ¤ng und Breite, (A, d)), werden transformiert in neue Koordinaten 
x ,  Y) mit 

X = cos A cos d) 

y = sin A cos 4. (6.3) 

Ebenfalls mÃ¶glic wÃ¤r auch die Verwendung von transformierten sphÃ¤rische Koor- 
dinaten, bei denen der Pol verlegt wird [Williamson und Rasch, 19891. Mit der Trans- 
formation (6.3) mÃ¼sse auch die Windfelder transformiert werden. Die Winde liegen 
ja ursprÃ¼nglic vor in Meter pro Sekunde in West/Ost und Nord/SÃ¼d-Richtung Aus 
dem zonalen Wind U und dem meridionalen Wind U ergibt sich (siehe (6.1)) 

und 
d\ U - 
dt a cos (b' 
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Messungen vom UARS-Satelliten selber. Der analysierte Bereich reicht vom Boden 
bis in eine HÃ¶h von 0.316 hPa, mit einer vertikalen AuflÃ¶sun von ungefÃ¤h 1.6 km. 
Das zugrundliegende Zirkulationsmodell hat eine horizontale AuflÃ¶sun von meri- 
dional 2.5' und zonal 3.75', wobei das verwendete Gitter vom sogenannten Arakawa 
Typ B ist. Dies bedeutet, daÂ das Windfeld und das Temperatur- und Geopotenti- 
alfeld gegeneinander verschachtelt angeordnet sind. Die Analysen des UKMO liegen 
einmal tÃ¤glic fÃ¼ 12 Uhr (UTC) vor. Da das Assimilationsschema auf den primiti- 
ven Gleichungen beruht, und nicht auf geostrophischen Approximationen, sind die 
Windfelder in den Tropen verlÃ¤sslicher So wird auch die tropische Quasi Bzennzal 
Osczllatzon (QBO) des Windes wiedergegeben [Swinbank e t  al., 19941. Allerdings 
sind Probleme der UKMO-Analysen bei Advektion Ã¼be den Pol bekannt [Manney 
e t  al., 19961. 

NMC. Die stratosphÃ¤rische 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 tÃ¤glic Temperatur und GeopotentialhÃ¶he mit einer objektiven Analyse 
bestimmt. Sie enthalten somit auch keine analysierten Windfelder. Der Bereich der 
stratosphÃ¤rische Analyse reicht von 70 hPa bis 0.4 hPa, entsprechend etwa 50 km, 
HÃ¶he In der NordhemisphÃ¤r flieÂ§e Messungen von Radiosonden in die Analysen 
ein bis zu einer HÃ¶h von 10 hPa. DarÃ¼be basieren die Analysen ausschliefilich auf 
Messungen des stellitengestÃ¼tzte TIROS Operational Vertical Sounders (TOVS). 
Auf der SÃ¼dhemisphÃ¤ basieren die Analysen im gesamten HÃ¶henbereic aussch- 
lieÂ§lic auf Satellitendaten. Die Analyse erfolgt horizontal auf einem 65 mal 65 
Punkte polar-stereographischem Gitter [Manney et al., 19961. Windfelder kÃ¶nne 
aus den analysierten GeopotentialhÃ¶he beispielsweise durch die Balancegleichun- 
gen bestimmt werden [Randel, 19871, siehe Abschnitt 2.1.2. Manney e t  al. [I9961 
haben die Analysen des NMC mit denen des UKMO verglichen. GrundsÃ¤tzlic er- 
gibt sich danach eine gute Ãœbereinstimmun zwischen den Windfeldern aus NMC- 
und UKMO-Analysen. In EinzelfÃ¤lle kann es jedoch zu signifikanten Unterschieden 
kommen. Aufgrund des anderen Analyseschemas haben Windfelder, die aus NMC- 
Analysen berechnet werden nicht die Probleme mit Advektion uber den Pol wie 
Winde aus UKMO-Analysen. Da die Windfelder aus den NMC-Analysen uber die 
Balancegleichung berechnet werden, sind sie in den Tropen sehr unsicher. 

Zusammenfassend kann gesagt werden, daÂ aufgrund der hÃ¶chste horizontalen und 
zeitlichen AuflÃ¶sun die Windfelder aus den ECMWF-Analysen zu bevorzugen sind. 
Der grÃ¶Â§ Nachteil der ECMWF-Analysen ist, daÂ sie nur bis 10 hPa vorliegen, sie 
fÃ¼ Untersuchungen der mittleren und oberen StratosphÃ¤r also nicht geeignet sind. 
In der mittleren StratosphÃ¤r haben die Windfelder aus UKMO-Analysen eindeutig 
Vorteile gegenÃ¼be denen aus NMC-Analysen, da sie nicht uber die Balancegleichung 
gewonnen werden mÃ¼ssen 

Ein Beispiel fÃ¼ 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 
zurÃ¼ckverfolgt Ny-Alesund lag an dem Tag innerhalb des Polarwirbels. Zum Ver- 
gleich sind Trajektorienrechnungen des DÃ¤nische Meteorologischen Instituts (DMI) 
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Abb. 6.1. Vergleich der Trajektorienrechnung mit Trajektorien des DÃ¤ 
nischen Meteorologischen Instituts (DMI) und des Goddard Space Fight 
Center (GSFC). Die Trajektorien wurden arn 12.03. 1997 in ~ ~ - A l e s u n d  auf 
der 475 K Isentrope gestartet und dann 10 Tage zurÃ¼ckverfolgt 

[Knudsen und Carver, 19941, die ebenfalls Windfelder aus ECMWF-Analysen ver- 
wenden sowie des NASA Goddard Space Filght Center (GSFC), die Windfelder 
aus NMC-Analysen verwenden [Schoeberl, 19931 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 
zuruckzufiihren, daÂ Windfelder verschiedener zeitlicher AuflÃ¶sun verwen- 
det wurden. 

des DMI im Verlauf der Zeit dargestellt. UngefÃ¤h 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 zuruckzufiihren, daÂ 
fÃ¼ die im Rahmen dieser Arbeit berechneten Trajektoren ECMWF-Analysen in 
T106 AuflÃ¶sung die einmal tÃ¤glic vorliegen, verwendet wurden, wÃ¤hren die DMI- 
Trajektorie ECMWF-Analysen in T213 AuflÃ¶sun alle 6 Stunden verwendet. Nichts- 
destotrotz ist die Ãœbereinstimmun 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 SchluÂ§folgerunge wer- 
den auch durch viele andere Trajektorienrechnungen bestÃ¤tigt 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 eingeschrÃ¤nk 
ten HÃ¶henauflÃ¶su ist es wichtig zu untersuchen, wie stark Luftpakete in unter- 
schiedlichen HÃ¶he 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 fÃ¼ den 01.03. 1997 in ~ ~ - . & l e s u n d  
gestartet. Eine Differenz der potentiellen Temperatur von 25 K entspricht in der 
unteren StratosphÃ¤r in etwa einer HÃ¶hendifferen von 1 km. Der hier betrachtete 
Bereich reicht also von etwa 15 bis 25 km HÃ¶he In Abb. 6.3 ist zu erkennen, wie 



schon nach 2 Tagen die Luftpakete in den unterschiedlichen HÃ¶he auseinander ge- 
laufen sind. Nach 6 Tagen haben sich die Luftpakete praktisch einmal ganz um den 
Polarwirbel herum verteilt. Aber auch Luftpakete in benachbarten HÃ¶henschichte 
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 Ã¤hnliche vergleichbare 
Historie auf den einzelnen Isentropen. Die Trajektorien bewegen sich mit zunehmen- 
der HÃ¶h lediglich schneller, verlaufen aber dennoch auf ganz Ã¤hnliche Bahnen - 
zumindest fÃ¼ einige Tage. Das in Abb. 6.3 gezeigte Beispiel ist ein typischer Fall, 
Ã¤hnliche Verhalten der Trajektorien mit der HÃ¶h wird nahezu immer beobachtet. 

Der Grund fÃ¼ das Auseinanderlaufen ist im wesentlichen, daÂ die Windge- 
schwindigkeit im Bereich der unteren StratosphÃ¤r im Winter mit der HÃ¶h kontinu- 
ierlich zunimmt. Es kann daher nicht damit gerechnet werden, daÂ Luftpakete uber 
einen HÃ¶henbereic von einigen Kilometern im Laufe von Tagen zusammen bleiben. 
Vielmehr laufen schon dicht benachbarte HÃ¶henschichte schnell auseinander. DaÂ 
die Luftmassen dennoch, wie diese Untersuchung gezeigt hat, uber einen teilwei- 
se lÃ¤ngere Zeitraum sehr Ã¤hnlich Historien haben, ist mÃ¶glicherweis der Grund 
dafÃ¼r daÂ trotz des Auseinanderlaufens der Luftmassen oftmals homogene Ozon- 
verteilungen uber einen HÃ¶henbereic von einigen Kilometern beobachtet werden. 
So fÃ¼hre beispielsweise Rechnungen mit Chemiemodellen entlang von Trajektori- 
en auf unterschiedlichen HÃ¶he oftmals zu sehr Ã¤hnliche Ergebnissen, obwohl die 
genauen Positionen der Luftmassen am Endpunkt der Trajektorienrechnung in der 
Regel dabei weit auseinander liegen. Die ErklÃ¤run ist auch hier, daÂ die betrachte- 
ten Luftpakete nicht zum selben Zeitpunkt am selben Ort waren, aber dennoch eine 
sehr Ã¤hnlich Historie hatten. 

6.2 Domain-filling Trajektorien 

Einen Eindruck von der allgemeinen Dynamik der Luftmassen und insbesondere der 
Entwicklung des Polarwirbels erhÃ¤l man, wenn die Bewegung einer grof3en 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 
domazn fillzng Trajektorien, weil ein ganzer Bereich, etwa das Innere des Polarwir- 
bels, mit Luftpaketen gefÃ¼ll wird. 

Ein Beispiel ist in Abb. 6.4 und 6.5 gezeigt. Es wurden dabei Luftpakete auf 
einem 1" X 1"-Gitter fÃ¼ den 01.03. 1997 initialisiert und dann ihre Bewegung uber 
die nÃ¤chste 10 Tage verfolgt. Abb. 6.4 (rechts) zeigt dann die Endpunkte der Luft- 
pakete am 11. MÃ¤rz Zum Vergleich ist die 42 PVU-Kontur am 11.03. eingezeichnet, 
die nÃ¤herungsweis als Grenze des Polarwirbels betrachtet werden kann. Es ist gut 
zu erkennen, wie die Luftmassen, die sich ursprÃ¼nglic innerhalb des Polarwirbels 
befunden hatten, auch 10 Tage spÃ¤te noch innerhalb des Polarwirbels lagen. Die 
Grenze des Polarwirbels stellt somit eine Barriere fÃ¼ die groÂ§skalig Dynamik dar. 
Sowohl innerhalb, wie auch auÂ§erhal 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 Ã¼be 
~ ~ - A l e s u n d  gestartet und 10 Tage verfolgt. Dargestellt sind die Trajektorien 
nach jeweils 2 Tagen. Ein starkes Auseinanderlaufen der Luftpakete in den 
unterschiedlichen HÃ¶he 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 



Abb. 6.4. Ausgehend von der links gezeigten Initialisierung am 01.03. 1997 
wurden eine groi3e Anzahl von Luftpaketen innerhalb des Polarwirbels 10 
Tage verfolgt. Die Endpunkte der Trajektorien 10 Tage spÃ¤te am 11.03. sind 
rechts eingezeichnet. ZusÃ¤tzlic ist die 42 PVU-Kontur aus Analysen jeweils 
fÃ¼ den 01. und 11.03. eingezeichnet. Man erkennt, daÂ die Luftpakete im 
Laufe der 10 Tage die 42 PVU-Kontur praktisch nicht Ã¼berschritte haben. 

Abb. 6.5. Wie in Abb. 6.4, jedoch wurden hier die Luftmassen aui3erhalb 
des Polarwirbels gestartet. 

verfolgt. Um die Kontur stets mit ausreichender Genauigkeit auflÃ¶se zu kÃ¶nnen 
ist es nÃ¶tig gegebenenfalls wÃ¤hren der Advektion neue Luftpakete auf der Kontur 
einzufÃ¼gen 

Im ursprÃ¼ngliche Algorithmus von Dritschel [Dritschel, 1988, siehe auch Waugh 
und Plumb, 19941 wird fÃ¼ das EinfÃ¼ge neuer Luftpakete oder Vertices in die Kontur 
im Laufe der Advektion in AbhÃ¤ngigkei von der lokalen KrÃ¼mmun der Kontur vor- 
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genommen. AuBerdem werden Strukturen aus der Kontur herausgenommen, die eine 
bestimmte rÃ¤umlich Skala unterschritten haben, die sogenannte Contour Advectzon 
wzth Surgery, CAS. Schoeberl und Newman [I9951 haben gezeigt, daÂ anstelle des 
aufwendigen Algorithmus von Dritschel praktisch identische Ergebnisse erreicht wer- 
den, wenn fÃ¼ das EinfÃ¼ge neuer Vertices lediglich der Abstand zwischen den Ver- 
tices berÃ¼cksichtig wird. Dieses Verfahren wurde auch hier angewendet: Wenn der 
Abstand zwischen zwei Vertices auf der Kontur grÃ¶Â§ als eine bestimmte Schranke 
wird (im Beispiel 100 km), wird zwischen diese Vertices ein neuer Vertex eingefÃ¼gt 
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 ungestÃ¶rte 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 gewissermaÂ§e aufgewickelt. Dadurch wer- 
den Luftmassen vom Ã¤uÂ§er 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 Ã¼berein was zeigt, daÂ die 
berechneten Trajektorien die tatsÃ¤chlich Advektion sehr gut wiedergeben. Es ist 
aber auch der enorme Vorteil der Kontur-Advektion bezÃ¼glic der AuflÃ¶sun zu 
erkennen. Die Kontur-Advektion zeigt klar und deutlich den ProzeÂ 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 
lÃ¤nge und dÃ¼nne gezogen werden. Da diese Filamente auf immer kleinere Skalen 
deformiert werden bewirken sie ein Vermischen der Luftmassen. WÃ¤hren 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 MaÂ§ deformiert. Dies zeigt einen Erosionsprozei3, 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 VerstÃ¤rkun des PV-Gradienten am 
Rande des Polarwirbels, also gewissermafien ein Anti-Diffusionsprozess, der den be- 
stehenden Gradienten noch verstÃ¤rkt 

Ein weiteres Beispiel fÃ¼ die MÃ¶glichkeite der Kontur-Advektion ist in Abb. 6.8 
fÃ¼ 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 abgelÃ¶s und in mittlere Breiten transportiert. 

Durch die Kontur-Advektion ist es also mÃ¶glich feine Strukturen in der po- 
tentiellen Vorticity oder anderen Spurenstoff-Feldern aufzulÃ¶sen die in den ur- 
sprÃ¼ngliche Analysen nicht sichtbar sind. 

Waugh und Plumb [1994] haben gezeigt, daÂ die feinen Strukturen in der Kontur- 
Advektion durch das grofiskalige Windfeld bestimmt werden. Eine anschauliche 
- wenn auch nicht mathematisch rigorose - ErklÃ¤run kann am Beispiel der 1- 
dimensionalen Advektionsgleichung gegeben werden: Betrachten wir das Feld eines 
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Abb. 6.6. Kontur-Advektion fÃ¼ den 12.-22.03. 1995 auf der 475 K Isentro- 
pe. Links dargestellt die Ausgangssituation am 12.03., rechts nach 10-tÃ¤gige 
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 $: 

Dabei bezeichnet u(x) das (1-dimensionale) Windfeld. Eine diskretisierte LÃ¶sun 

Wenn wir jetzt fÃ¼ das Spurenstoffeld ip und das Windfeld U den Ansatz 
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Abb. 6.8. Kontur-Advektion fÃ¼ den 10.-20.04. 1997. Links dargestellt die 
Ausgangssituation am 10.04., rechts nach 10-tÃ¤gige 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 

Innerhalb des Zeitschritts At hat sich die Skala, auf der das Feld 4 variiert halbiert. 
Es werden also ausgehend von einem auf einer groben Skala vorliegenden Feld $ 
durch ein groÂ§skalige Windfeld im Laufe der Advektion feine Strukturen im Feld 
$J erzeugt. Man kann sich leicht vorstellen, daÂ eventuell ursprÃ¼nglic vorhandene 
feine Strukturen im Spurenstoffeld zu noch feineren deformiert werden, die dann 
praktisch keine Rolle mehr spielen. 

Tabelle 6.1. Ljapunov-Exponenten a fÃ¼ die Kon- 
turadvektion vom 12.-22.03. 1995. 

Kontur a 
36 PVU 0.14 Tagep1 
42 PVU 0 . 0 7 ~ a ~ e - I  
48 PVU 0.24Tage"l 

Im Laufe der Advektion wird ein mehr oder weniger stetiges Anwachsen der LÃ¤ng 
der Konturen beobachtet. FÃ¼ chaotische Fluidbewegungen erwartet man dabei ein 
exponentielles Anwachsen der KonturlÃ¤ng [Pierce und Fairlie, 1993, -Schoeberl und 
Newman, 1995, Bowman, 19931: 
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Abb. 6.9. Die Lange der PV-Konturen fÃ¼ 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 . 2 4 ~ a ~ e - I  fÃ¼ die 
36, 42 und 48 PVU-Kontur (siehe Text). 

Der Parameter a, der die Rate des Anwachsens beschreibt ist der sogenannte Lja- 
punov-Exponent (siehe auch Peitgen et al. [1992]). Ein hoher Ljapunov-Exponent 
bedeutet dabei, daÂ benachbarte Luftpakete sich schnell voneinander entfernen. 
Da aber die von einer PV-Kontur eingeschlossene FlÃ¤ch in guter NÃ¤herun kon- 
stant ist und auÂ§erde natÃ¼rlic die Flache auf der Erde beschrankt ist, bedeutet 
ein stetes Anwachsen der KonturlÃ¤ng automatisch, daÂ die Kontur gestreckt und 
fortwÃ¤hren gefaltet wird. So kommt es, daÂ ursprunglich entfernte Punkte nahe zu- 
sammengefÃ¼hr werden, wÃ¤hren gleichzeitig ursprunglich benachbarte Punkte sich 
voneinander entfernen. Dieses 'Strecken und Falten' ist ein in der Chaostheorie wohl- 
bekanntes allgemeines PhÃ¤nomen das zu einem effektiven Mischen fÃ¼hr [Peitgen et 
al., 19921. 

In Abb. 6.9 ist die Lange 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 auÂ§ere des Polarwirbels deutlich an. Das 
Minimum im Ljapunov-Exponenten kann somit auch gut zur Definition des Polar- 



wirbelrandes verwendet werden. Er stellt dann eine GrenzflÃ¤ch dar, wÃ¤hren 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 Ã¼berein die 
Bowman [1993] im Rahmen einer Klimatolgie fÃ¼ den antarktischen Polarwirbel be- 
stimmt hat. Auch dort wird ein Minimum von etwa 0.07 ~ a ~ e  und Maximalwerte 
von etwas uber 0 . 2 ~ a ~ e - I  beobachtet. Schoeberl und Newman [I9951 zeigen, wie 
StÃ¶runge im arktischen Polarwirbel im Anwachsen des Ljapunov-Exponenten zu 
erkennen sind. 

6.3 HochaufgelÃ¶st Karten des Polarwirbels 
Ein anderes Verfahren zur Erzeugung hochaufgelÃ¶ste PV-Karten, das zu vergleich- 
baren Ergebnissen wie die Methode der Kontur-Advektion fÃ¼hrt ist das sogenannte 
'Reverse Domain Filling', RDF-Verfahren ISutton et al., 19941. Es ist eine Weiter- 
entwicklung der Domain Filling-Rechnungen, wie sie in Abschnitt 6.2 beschrieben 
wurden. Dazu werden ausgehend von einem regelmÃ¤oige Gitter Trajektorien fÃ¼ 
einige Tage zurÃ¼ckverfolg und anschliefiend das Spurenstoff- (oder PV-)Feld auf 
die Trajektorienendpunkte interpoliert. Als Resultat erhÃ¤l man ein Spurenstoffeld 
auf einem regelmÃ¤aige Gitter, das - wie auch bei der Kontur-Advektion - eine 
vielzahl feiner Strukturen enthÃ¤lt die im initialisierten Feld nicht erkennbar waren. 
Der Vorteil gebenÃ¼be den Kontur-Advektionsrechnungen ist, daÂ nicht nur einige 
ausgewÃ¤hlt Konturen des Spurenstoffs, sondern der gesamte Wertebereich betrach- 
tet  werden kann. Weiterhin ist ein wesentlicher Vorteil, daÂ die Rechnungen auf 
bestimmte Regionen beschrÃ¤nk werden kÃ¶nnen wÃ¤hren bei der Konturadvektion 
die Rechnungen auf der gesamten HemisphÃ¤r durchgefÃ¼hr werden mÃ¼ssen also 
auch fÃ¼ Regionen, an denen man eventuell gar nicht interessiert ist. 

Ein Beispiel der RDF-Rechnungen ist in Abb. 6.10 fÃ¼ 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 vÃ¶lli unabhÃ¤ngi gemacht worden. Die Rechnungen 
wurden fÃ¼ ein regelmÃ¤gige Gitter in polarer Projektion mit 201 X 201 Punkten 
durchgefÃ¼hrt Insgesamt wurden also fÃ¼ jede einzelne RDF-Rechnung Ã¼be 40.000 
Trajektorien 10 Tage zurÃ¼ckgerechnet Ein nicht unerheblicher Rechenaufwand. 

Die RDF-Rechnungen in Abb. 6.10 geben einem einen hervorragenden Eindruck 
von der Evolution des Polarwirbels. WÃ¤hren am 13.03. der Polarwirbel weitgehend 
ungestÃ¶r ist, ist ab dem 16.03. zu beobachten, wie der Wirbel in die LÃ¤ng gezo- 
gen wird, und sich dann ab dem 20.03. anfÃ¤ng aufzurollen. Durch dieses Aufrollen 
des Polarwirbels werden Luftmassen aus dem Ã¤uÂ§er Randbereich des Wirbels in 
das innere des Polarwirbels hineingezogen. Diese in den Polarwirbel eingedrungenen 
Luftmassen sind noch uber viele Tage hinweg in den RDF-Rechnungen deutlich zu 
erkennen. 

In Abb. 6.11 ist zum Vergleich mit den RDF-Rechnungen die analysierte PV fÃ¼ 
die einzelnen Tage uber den gleichen Zeitraum dargestellt. Die groben Strukturen 
stimmen ausgezeichnet mit den RDF-Rechnungen iiberein. Dies zeigt wiederum, 
daÂ das im Rahmen dieser Arbeit entwickelte Trajektorienmodell die Bewegung der 



Abb. 6.10. Karten der potentiellen Vorticity auf der 475 K Isentrope aus 
RDF-Rechnungen fÃ¼ 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 Ã¼be einen Zeitraum von 10 Tagen mit hoher Genauigkeit richtig 
wiedergibt. Abb. 6.11 zeigt aber auch, daÂ in der gewÃ¶hnliche PV-Analyse feine 
Strukturen nicht zu erkennen sind. Man erhÃ¤l nur einen sehr groben Eindruck von 
der Evolution des Polarwirbels - das Aufrollen des Polarwirbels und das folgende 
Eindringen von Luftmassen aus dem Ã¤ufiere Randbereich lassen sich allenfalls mit 
viel Erfahrung erahnen. Die RDF-Rechnungen stellen also ein Ã¼berau nÃ¼tzliche 
Hilfsmittel dar, um die Morphologie und Evolution des Polarwirbels untersuchen 
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Abb. 6.11. Zum Vergleich mit den RDF-Rechnungen in Abb. 6.10, Karten 
der analysierten PV auf der 475 K Isentrope fÃ¼ den 13.03. bis zum 28.03. 
1995. Graustufen wie in Abb. 6.10. 

und verstehen zu kÃ¶nnen 

In gleicher Weise wie im Beispiel in Abb. 6.10 gezeigt, wurden RDF-Rechnungen 
fÃ¼ die letzten vier Winter durchgefÃ¼hrt Dabei konnte die Evolution des Polarwirbels 
im Laufe der verschiedenen Winter verfolgt werden. Es zeigte sich, daÂ Ereignisse wie 
das in Abb. 6.10 gezeigte Eindringen von Luftmassen von auoerhalb, des Polarwir- 
bels in den Wirbel hinein zwar in jedem Winter beobachtet werden konnten, aber 
vergleichsweise selten sind. Sehr hÃ¤ufi dagegen werden Luftmassen vom Ã¤uÂ§er 
Randbereich des Polarwirbels abgelÃ¶s und in Form langgestreckter Filamente in 
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mittelere Breiten transportiert. Diese Beobachtungen sind in Ãœbereinstimmun mit 
Untersuchungen von Waugh et al. [I9941 und Plumb et al. [1994]. 

6.3.1 Vergleich mi t  Mikrowellen-Messungen 

Es stellt sich nun die Frage, ob die in den berechneten hochaufgelÃ¶ste Wirbelkarten 
zu erkennenden Strukturen auch in den Ozonmessungen des RAM in Ny-Alesund zu 
finden sind. Oder anders ausgedrÃ¼ckt ob sich die OzonvariabilitÃ¤ in den Messun- 
gen des RAM durch die hochaufgelÃ¶ste Karten der potentiellen Vorticity erklÃ¤re 
lassen. 

Abb. 6.12 zeigt die Ozonmessungen des RAM fÃ¼ den Zeitraum vom 15. MÃ¤r bis 
zum 31. MÃ¤r 1995, interpoliert auf die 475 K Isentrope. Zwischen dem 15. und 20.03. 
ist ein konstanter Abfall des gemessenen OzonmischungsverhÃ¤ltni zu beobachten. 
Die Messungen in diesem Zeitraum fanden klar innerhalb des Polarwirbels statt ,  die 
beobachtete Abnahme des OzonmischungsverhÃ¤ltnisse in diesem Zeitraum ist daher 
auf den auch von vielen anderen Instrumenten beobachteten chemischen Ozonabbau 
zurÃ¼ckzufÃ¼hre Die VariabilitÃ¤ des gemessenen OzonmischungsverhÃ¤ltnisse ist ge- 
ring, die Streuung der Meawerte entspricht in etwa der Meaunsicherheit. Nach dem 
21.03. steigt das OzonmischungsverhÃ¤ltni dann schnell an und in den folgenden 
Tagen wird eine sehr groÂ§ VariabilitÃ¤ des OzonmischungsverhÃ¤ltnisse gemessen. 
Innerhalb von Stunden variiert das OzonmischungsverhÃ¤ltni um bis zu 1 ppm. Ab 
dem 27.03. ist die beobachtete OzonvariabilitÃ¤ dann wieder viel geringer, allerdings 
signifikant hÃ¶he als vor dem 20. MÃ¤rz 

Da die beobachteten kurzzeitigen Ozonvariationen mit Sicherheit auf die Ad- 
vektion unterschiedlicher Luftmassen zurÃ¼ckzufÃ¼hr ist, kann nun versucht werden 
aus den beobachteten zeitlichen Variationen auf rÃ¤umlich Variationen des Ozonmi- 
schungsverhÃ¤ltnisse zu schlieflen. Die im Laufe einer Zeitspanne zu unterschiedli- 
chen Zeiten Ã¼be NY-Alesund beobachteten Luftmassen werden dazu mit Hilfe von 
Trajektorienrechnungen auf einen bestimmten Zeitpunkt zurÃ¼ckverfolgt Diese Tech- 
nik ist auch als trajectory mapping bekannt [Morris e t  al., 19951. In Abb. 6.13 sind 
jeweils die Positionen der Luftmassen eingezeichnet, die innerhalb eines Tages vor 
und eines Tages nach dem angegebenen Zeitpunkt sich Ã¼be Ny-,!%lesund 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 StÃ¶run des Po- 
larwirbels Ende MÃ¤r 1995 mit dem Aufrollen des Polarwirbels ab etwa dem 20. 
MÃ¤rz 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, daÂ dieses Eindringen von Luftmassen aus dem Ã¤ui3ere Randbereich des 
Polarwirbels mit dem beobachteten steilen Anstieg und nachfolgenden Abfall des 
OzonmischungsverhÃ¤ltnisse am 22.03. Ã¼bereinstimm (Schitt E-F). Bei genauerem 
Hinsehen wird aber deutlich, daÂ die Zunge mit Luftmassen niedriger potentieller 
Vorticity in der RDF-Rechnung nicht exakt mit dem Ort beziehungsweise Zeitpunkt 
der beobachteten hohen Ozonwerte Ã¼bereinstimmt 

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 ~ ~ - A l e s u n d  beobachtete Ozonmischungs- 
verhÃ¤ltni auf der 475 K Isentrope zwischen dem 15. und 31. MÃ¤r 1995. 

zwar in den Mikrowellenmessungen entlang des Schnittes G-H nicht mehr zu erken- 
nen. Gleichwohl ist die (leicht) erhÃ¶ht VariabilitÃ¤ in den Messungen des Ozonmi- 
schungsverhÃ¤ltnisse ein Hinweis darauf, daÂ das OzonmischungsverhÃ¤ltni innerhalb 
des Polarwirbel zu diesem Zeitpunkt nicht so homogen ist, wie vor dem 20. MÃ¤rz 
Vermutlich ist der Grund dafÃ¼r daÂ die EinschlÃ¼ss von Luftmassen von auoerhalb 
des Polarwirbels in den Mikrowllenmessungen nach dem 25.03. nicht mehr so klar 
sichtbar sind, darauf zurÃ¼ckzufÃ¼hre daÂ die eingedrungenen Luftmassen sich im 
L,aufe der Zeit mit der HÃ¶h neigen. Sie erstrecken sich also nicht mehr homogen Ã¼be 
einen grÃ¶Â§er HÃ¶henbereich und kÃ¶nne demzufolge von den Mikrowellenmessun- 
gen mit ihrer eingeschrÃ¤nkte HÃ¶henauflÃ¶su nur schwach delektiert werden. 

Zusammenfassend kann gesagt werden, daÂ die hochaufgelÃ¶ste PV-Karten aus 
RDF-Rechnungen die beobachtete OzonvariabilitÃ¤ erklÃ¤re kÃ¶nnen Sie sind aller- 
dings nicht in der Lage, die genaue Position oder den genauen Zeitpunkt der beob- 
achteten VariabilitÃ¤ wiederzugeben. Von Fairlie et al. [I9971 wurde eine statistische 
Untersuchung durchgefÃ¼hrt bei der RDF-Rechnungen mit Messungen langlebiger 
Spurenstoffe wÃ¤hren 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 SchluÂ§ daÂ die RDF- 
Rechnungen zwar in der Lage sind, in EinzelfÃ¤lle Filamente vorherzusagen, die 
auch tatsÃ¤chlic beobachtet wurden. Statistisch gesehen stellen sie aber keine Ver- 
besserung gegenÃ¼be der potentiellen Vorticity aus Analysen dar. TatsÃ¤chlic zeigen 



Abb. 6.13. Karten der potentiellen Vorticity aus RDF-Rechnungen fÃ¼ den 
17., 19., 22. und 27. MÃ¤r 1995 auf der 475 K Isentrope. PV-Werte grÃ¶Â§ 
36 PVU sind hellgrau, Werte grÃ¶fie 48 PVU dunkelgrau schattiert. Die mit 
den Buchstaben gekennzeichneten Schnitte entsprechen den in Abb. 6.12 
eingezeichneten ZeitrÃ¤umen Sie kennzeichnen die Luftmassen, die jeweils 
innerhalb eines Tages vor und eines Tages nach dem angegebenen Zeitpunkt 
Ã¼be ~y-Alesund beobachtet wurden. 

gewÃ¶hnlich PV-Karten sogar eine leicht bessere Korrelation mit den Spurenstoff- 
Messungen. 

6.4 Transport Ã¼be den Rand des Polarwirbels 

Die Domain-Filling-Trajektorienrechnungen aus Abb. 6.4, Abschnitt 6.2 haben ja 
schon gezeigt, daÂ Transporte von Luftmassen Ã¼be den Rand des Polarwirbels weit- 
gehend unterbunden werden. Der Rand des Polarwirbels stellt somit eine Art Bar- 
riere fÃ¼ groi3skalige Bewegungen dar. Wie unter anderem die RDF- oder Konturad- 
vektions-Rechnungen gezeigt haben, kommt es in EinzelfÃ¤lle dazu, daÂ Luftmassen 



aus dem inneren des Polarwirbels herausgelÃ¶s und in mittlere Breiten transpor- 
tiert werden. Ebenso treten vereinzelt Situationen auf, in denen Luftmassen von 
aufierhalb 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 groÂ der 
Austausch der Luftmassen zwischen Polarwirbel und mittleren Breiten ist. Die bei- 
den gegensÃ¤tzliche Thesen waren hier der 'flow prozessor und das 'contaznment 
vessel'. Es stellte sich dann bald heraus, daÂ die Luftmassen in beiden Polarwirbeln 
weitgehend isoliert gegenuber den mittleren Breiten sind. Aber um den EinfluÂ des 
polaren Ozonabbaus auf mittlere Breiten zu untersuchen - eine gerade heutzutage 
sehr aktuelle Frage - ist es nÃ¶ti den Austausch zwischen Polarwirbel und mittleren 
Breiten quantitativ zu erfassen. 

Relativ einfach zu lÃ¶se wÃ¤r diese Frage, wenn es darum ginge, den Trans- 
port Ã¼be eine feste Grenze - sagen wir einmal den Transport Ã¼be einen be- 
stimmten Breitengrad - zu bestimmen. Man brauchte dann nur Domain-Filling- 
Trajektorienrechnungen durchzufÃ¼hren wobei die Luftpakete, die die vorgegebene 
Grenze passieren gezÃ¤hl werden. Viel schwieriger wird es allerdings, wenn die Gren- 
ze, Ã¼be 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 
kÃ¶nnt 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, daÂ wenn die potentielle Vorticity exakt erhalten ist, es nach dieser 
Definition trivialerweise Ã¼berhaup keinen Transport Ã¼be 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, siehe Abb. 6.4 und 6.5. Die zugrundeliegende Idee ist dabei, daÂ kleinrÃ¤umig 
Strukturen und Filamente zu immer kleinskaliegeren Strukturen deformiert werden 
bis sie schliefilich eine Skala erreicht haben, wo eine Mischung der Luftmassen statt- 
findet. Filamente, die sich vom Polarwirbel lÃ¶se und eine bestimmte horizontale 
Struktur unterschritten haben, kÃ¶nne somit praktisch als irreversibel in mittlere 
Breiten transportiert betrachtet werden. Praktisch werden dazu eine groÂ§ 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 zurÃ¼ckverfolgt In der Abbildung ist 
dann fÃ¼ jedes Luftpaket die potentielle Vorticity am 01.04. ('Initial') gegenuber der 
potentiellen Vorticity am 11.04. ('Final') aufgetragen. Statt  der potentiellen Vortici- 
ty selber wurde die Ã¤quivalent PV-Breite verwendet, siehe Abschnitt 5.1.1. Dies hat 
den Vorteil, daÂ der EinfluÂ diabatischer Effekte auf die Darstellung minimiert wird. 
Die Abbildung zeigt deutlich zwei verschiedene Bereiche jeweils jenseits einer Grenze 
bei etwa 62O Ã¤quivalente Breite. In beiden Bereichen findet eine starke Mischung 
statt: Luftpakete die am 01.04. beispielsweise bei 60' waren, befanden sich 10 Tage 



110 DYNAMISCH BEDINGTE OZONVARIABILITAT 6.4 

. 

40 50 60 70 80 40 50 6 0  70 80 
Final Final 

Abb. 6.14. Sogenannter Scatterplot der analysierten PV zu Beginn und 
am Ende der Advektion. Links fÃ¼ den 01.-11.04., rechts fÃ¼ den 10.-20.04. 
1997. 

spÃ¤te bei 40' und umgekehrt. DemgegenÃ¼be gibt es praktisch keine Luftpakete, 
die ursprunglich nÃ¶rdlic von etwa 62' also innerhalb des Polarwirbels lagen und 
dann Ã¼be 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 zugehÃ¶rig RDF-Rechnung vom 11.04. 1997. ZusÃ¤tzlic 
wurde die analysierte 42 PVU-Kontur eingezeichnet. 

Eine andere-Situation ist in Abb. 6.14 auf der rechten Seite dargestellt fÃ¼ den 
20.04. 1997. Es gibt hier eine groÂ§ Anzahl1 von Luftpaketen, die sich zu Beginn der 
Rechnung am 10.04. bei 70' oder sogar noch nÃ¶rdlic davon befunden haben und 
am Ende der Rechnung in mittlere Breiten transportiert wurden. Das innere des Po- 
larwirbels ist gleichwohl auch hier gegenÃ¼be den mitteleren Breiten isoliert. Keine 
Luftmassen wurden aus mittleren Breiten in den Polarwirbel hinein transportiert. 
Man beachte, daÂ die Grenze des Polarwirbels von etwa 62' am 11.04. zu etwa 66' 
am 20.04. verschoben wurde. Dies ist im wesentlichen darauf zurÃ¼ckzufÃ¼hre daÂ 
sich ein Teil der Luftmassen vom Polarwirbel gelÃ¶s haben und in mittlere Breiten 
transportiert wurden. Abb. 6.15 (rechts) zeigt die zugehÃ¶rig RDF-Rechnung vom 
20.04. 1997. Es ist gut zu erkennen, wie Luftmassen mit ursprunglich hoher PV in 
langgestreckten Filamenten in mittlere Breiten transportiert werden. Diese Filamen- 
te kÃ¶nne durch PV-Karten nicht aufgelÃ¶s werden. Gleichzeitig ist zu erkennen, daÂ 
keine Luftmassen in das Innere des Polarwirbels eingedrungen sind. 

Diese hier dargestellte Methode - von Sobel et al. [I9971 Contour  Crosszng Me- 
thod genannt - zeigt zwar qualitativ den Transport uber den Wirbelrand, hat jedoch 
fÃ¼ die quantitative Bestimmung eine Reihe schwerwiegender Probleme. DarÃ¼be 
hinaus kann sich die betrachtete PV-Kontur aufgrund diabatischer Prozesse Ã¤ndern 
Dies wÃ¼rd dann als Transport uber 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 fÃ¼ 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 fÃ¼ den 
Endzeitpunkt der Rechnung eingezeichnet, um die Transporte Ã¼be diese 
Kontur anschaulich zu machen. 

ist allerdings, daÂ sowohl die analysierten PV-Konturen, als auch die berechneten 
Trajektorien natÃ¼rlic Unsicherheiten aufweisen. So ist auch in Abb. 6.4 zu erkennen, 
daÂ aufgrund dieser Unsicherheiten eine nicht unerhebliche Anzahl der Luftpakete 
Ã¼be die betrachtete Grenze transportiert wurde, wÃ¤hren man intuitiv sagen wÃ¼rde 
daÂ in dem Beispiel kein Transport Ã¼be die Grenze stattgefunden hat. 

Eine ganz andere Idee, als die Contour-Crossing-Methode ist es, kleinskalige 
Strukturen zu delektieren und zu quantifizien. So haben beispielsweise Waugh et al. 
[l994] und Plumb et al. [I9941 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, daÂ 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 Ã¼be den Polarwirbelrand. Eine ganz Ã¤hnlich Technik hat 
Sobel [I9981 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, daÂ sie gewisser- 
maÂ§e selbstkonsistent sind, und nicht oder nur wenig von diabatischen Effekten 
beeinfluÂ§ werden. Auch sind sie relativ insenitiv gegenÃ¼be Unsicherheiten in den 
berechneten Trajektorien, da  es bei diesen Verfahren nicht darauf ankommt, wo 
genau sich Filamente bilden. 

Sobel et al. [I9971 kommen jedoch zu dem SchluÂ§ daÂ alle derzeit bekannten 
Verfahren zur quantitativen Bestimmung von Transporten Ã¼be den Polarwirbelrand 
mit groÂ§e Unsicherheiten verbunden sind. Es wurde daher in der vorliegenden Ar- 



beit darauf verzichtet, die Transporte Ã¼be den Rand des Polarwirbels quantitativ zu 
bestimmen. Qualitativ kann aber der Transport Ã¼be den Wirbelrand gut durch die 
RDF-Rechnungen, die im Rahmen dieser Arbeit fÃ¼ die letzten vier Winter durch- 
gefÃ¼hr wurden, abgeschÃ¤t werden. Ohne Zweifel lÃ¤Â sich sagen, daÂ der innere 
Bereich des Polarwirbels, in dem wesentlicher chemischer Ozonabbau beobachtet 
wird, gut isoliert ist gegenÃ¼be 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 auÂ§ere Rand des Polarwirbels 
abgelÃ¶s und in mittlere Breiten gemischt. 

6.5 Ozont ransport modellierung 

Der Vergleich der hochaufgelÃ¶ste Karten der potentiellen Vorticity mit den Ozon- 
messungen des RAM in Ny-Alesund hat gezeigt, daÂ die beobachtete Ozonvariabi- 
litÃ¤ durch die RDF-Rechnungen gut wiedergegeben werden kann. Ein detaillierter 
Vergleich zwischen Messungen und RDF-Rechnungen ist aber so nicht mÃ¶glich 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. [I9951 haben Rechnungen mit einem hochaufgelÃ¶ste Transport- 
modell mit Ozonsondenmessungen verglichen. Die Rechnungen wurden dabei nicht 
nur auf einer einzelnen Isentrope, sondern auf einer ganzen Reihe von HÃ¶henschicht 
en durchgefÃ¼hrt um die vertikale Struktur der Transportprozesse untersuchen zu 
kÃ¶nnen Angetrieben wurde das Modell durch Windfelder aus ECMWF Analysen. 
Eine vergleichbare Untersuchung wurde auch von Schoeberl und Newman [I9961 
durchgefÃ¼hrt Orsolini e t  al. [I9951 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. [I9971 
haben dann auch Transportrechnungen mit Ozonmessungen des MLS-Instrumentes 
auf dem UARS-Satelliten initialisiert. Eine vergleichbare Modellrechnung wurde vor 
kurzem von Manney e t  al. [1998] durchgefÃ¼hrt In beiden Modelluntersuchungen 
konnte Ozonfilamente teilweise reproduziert werden. 

Es wurden nun in Anlehnung an Orsolini et al. [I9951 ebenfalls hochaufgelÃ¶st 
Ozontransportrechnungen durchgefÃ¼hrt Diese Rechnungen sollten dazu dienen, die 
in den Mikrowellenmessungen in ?Yy-Alesund beobachteten Ozonvariabilitaten zu 
erklÃ¤ren 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 e t  al. [I9951 nicht mÃ¶glic wÃ¤re Das Modell kann somit auch dazu ver- 
wendet werden, einen Vergleich der Mikrowellenmessungen mit Ozonsonden oder 
anderen Messungen von entfernten Orten durchzufÃ¼hren 

Die Eigenschaften eines Transportmodells werden wesentlich bestimmt durch 
die Wahl des verwendeten Advektionsschemas. Insbesondere muÂ dabei auf die nu- 



merische StabilitÃ¤ geachtet werden. FÃ¼ Eulersche Modelle, also Modelle, die die 
Entwicklung des Spurenstoffeldes auf festen Gitterpunkten berechnen, gilt dabei das 
Courant-Riedrich-Levy-Kriterium (CFL-Kriterium). Es besagt) dafi der im Modell 
verwendete Zeitschritt niemals grÃ¶fie werden darf, als die Zeit, die zum ZurÃ¼cklege 
der Strecke von einem Gitterpunkt zum nÃ¤chste erforderlich ist. Formal also 

wobei At der verwendete Zeitschritt, Ax der Abstand zweier Gitterpunkte und C 
die grÃ¶fit im Modell vorkommende Geschwindigkeit ist. Wird das CFL-Kriterium 
verletzt, wird das Modell numerisch instabil. 

Von Rood [I9871 wurden eine Reihe von Advektionsschemata auf ihre Eignung 
zur Verwendung in atmosphÃ¤rische Transport- und Chemiemodellen untersucht. 
Orsolini et al. [1995, 1997: 19981 haben fÃ¼ ihr hochaufgelÃ¶ste Transportmodell das 
Prather-Schema [Prather, 19861 verwendet: das zum Beispiel auch im SLIMCAT- 
Model1 verwendet wird [Chipperfield, 19961. Das Prather-Schema hat eine sehr ge- 
ringe numerische Diffusion - starke Gradienten werden lange aufrecht erhalten -, 
was dadurch erreicht wird, das auch hÃ¶her Momente der Spurenstoffverteilung mit 
advektiert werden. 

FÃ¼ 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 zurÃ¼ckgegriffe werden konnte. Die Grundlagen 
des Semi-Lagrange-Schemas sind im folgenden kurz erlÃ¤utert 

6.5.1 Semi-Lagrange Modellierung 

Ein Semi-Lagrange-Modell stellt gewissermafien 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 fÃ¼ jeden Gitterpunkt eine Trajektorie fÃ¼ einen bestimmten 
Zeitschritt rÃ¼ckwÃ¤r gerechnet und dann das Spurenstoffeld von den Endpunkten 
der Trajektorienrechnung - die im allgemeinen natÃ¼rlic irgendwo zwischen den Git- 
terpunkten liegen - auf das Modellgitter interpoliert. Ganz Ã¤hnlic wie bei den RDF- 
Rechnungen (siehe Abschnitt 6.3). Ein grofler Vorteil der Semi-Lagrange-Modelle ist, 
dafl sie unbedingt stabil sind. Das CFL-Kriterium gilt fÃ¼ sie nicht. Einen Ãœberblic 
und historischen RÃ¼ckblic Ã¼be die Entwicklung der Semi-Lagrange-Modelle geben 
Staniforth und C6t6 [1991]. 

6.5.2 Interpolationsschemata 

GrÃ¶fit 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 InterpoIationsschemas 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 GrÃ¶fie wie etwa die Masse erhalten ist. Konkret sind folgende 
Forderungen an ein Interpolationsschema zu stellen: 
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Massenerhaltung. Das Interpo1ationsschema sollte mÃ¶glichs die Gesamtmasse, 
also die Summe Ã¼be alle Spurenstoffwerte vor) und nach dem Interpolationsschritt 
nicht verÃ¤ndern Dabei spricht man gewÃ¶hnlic auch dann von 'Massenerhaltung', 
wenn die transportierte GrÃ¶i3 nicht die Einheit einer Masse hat) wie etwa Mischungs- 
verhÃ¤ltnisse oder potentielle Vorticity. 

Monotonie. Durch die Interpolation sollten keine kÃ¼nstliche Maxima oder Minima 
in dem Spurenstoffeld erzeugt werden. Dies ist gleichbedeutend damit, da8 durch die 
Interpolation niemals hÃ¶her oder tiefere Werte als die auf dem Gitter vorliegenden 
hÃ¶chste oder tiefsten Werte erzeugt werden. Inbesondere fÃ¼ den Transport von 
Luftfeuchte in Klima- und Wettervorhersagemodellen ist die Monotonie von gro8er 
Bedeutung. Da auch leichte 'Ãœbers~hwin~er in der Feuchte zur Bildung von Wolken 
oder Niederschlag fÃ¼hre kÃ¶nnen und so das modellierte Klima vÃ¶lli durcheinan- 
derbringen. Dies hat in der Vergangenheit die Suche nach geeigneten Interpolations- 
schemata stark motiviert [Williamson, 1990]. Einfache lineare Interpolation erfÃ¼ll 
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 mÃ¶glichs geringe numerische Diffusi- 
on aufweisen) um feine Strukturen und starke Gradienten im Spurenstoffeld zu 
erhalten. Interpo1ationsschemata hÃ¶here Ordnung) etwa Polynome dritten oder 
hÃ¶here Grades, fÃ¼hre zu einer geringeren numerischen Diffusion) haben aber den 
unerwÃ¼nschte Nebeneffekt, da8 sie oftmals zu Ãœber~chwin~er im Spurenstoffeld 
fÃ¼hren also das Kriterium der Monotonie verletzen. Lineare Interpolation anderer- 
seits fÃ¼hr zu einer schlechten numerischen Diffusion. 

Leider gibt es das ideale Interpolationsschema nicht. Vielmehr mui3 fÃ¼ die ent- 
sprechende Anwendung das geeignete Interpolationsschema ausgewÃ¤hl werden. FÃ¼ 
die im Rahmen dieser Arbeit durchgefÃ¼hrte Ozontransportrechnungen wurde ein 
Polynom dritten Grades mit der EinschrÃ¤nkun auf Monotonie verwendet. Dieses 
wurde von Williamson und Rasch [I9891 fÃ¼ den Feuchtetransport im Globalm- 
odell des National Metorological Center (NMC) entwickelt [Williamson, 19901 und 
wird beispielsweise auch fÃ¼ den Spurenstofftransport im REPROBUS 3D Chemie- 
Transportmodell verwendet [Levefre et al., 19941. 

Im folgenden sei das Interpolationsschema erstmal fÃ¼ den 1-dimensionalen Fall 
erklÃ¤rt Im Intervall xi 5 X 5 x i + ~  wird das Polynom dritten Grades Pi(Q) bestimmt: 

mit 
hi = X;+I - xi) 

und 
Q = (X - x ~ ) / ( x ~ + ~  - x ~ ) .  

Desweiteren bezeichnet fi den Wert ain Gitterpunkt xi und di die Ableitung am 
Punkt xi. Die Ableitungen werden hierbei berechnet durch 



+ (xi - xi-I) (xi xi+l)f [xi+2, xi+l , xi, xi-111 
und 

d i + ~  =f [xi, xi-I] + ((xi+i - xi) + (xi+l xi-1)) f [xi+l, xi, xi-I] 

+ (xi+i - xi-i)(xi+l - xi)f [xi+21 xi+l, xil xi-11, 

mit 
f [xz, XI] = (f2 - f 1 ) / ( ~ 2  - X I ) ,  

f [xn>xn-l,. . . , X I ]  = (f [G: Zn-1,. . , , xz] - f [xn-1, Zn-2,. . . , xi])/(xn - 

Es werden zur Interpolation zwischen den Punkten xi und x i + ~  also auch noch die 
jeweils ÃœbernÃ¤chst Punkte xiPl und x i + ~  verwendet. 

Um Monotonie sicherzustellen, mÃ¼sse die Ableitungen di so begrenzt werden, 
dafi gilt 

0 5 di/Ai 5 3, 

wobei 

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. Bei 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 fÃ¼ einen scharfen Zacken gezeigt. Die ver- 
wendeten Interpolationsschemata sind, von links, lineare Interpolation, kubische In- 
terpolation mit BeschrÃ¤nkun auf Monotonie sowie ganz rechts kubische Interpola- 
tion ohne BeschrÃ¤nkun 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 Ã¤hneln Dementsprechend Ã¤nder sich in den folgenden Zeitschrit- 
ten nicht mehr viel. FÃ¼ diese Beispiele mit konstanter Advektionsgeschwindigkeit 
sind die lineare sowie die kubische Interpolation ohne BeschrÃ¤nkun auf Monotonie 
massenerhaltend. Die kubische Interpolation mit BeschrÃ¤nkun auf Monotonie fÃ¼hr 
bei den hier gezeigten Beispielen zu einem Massenver1ust von maximal 2% nach 58 
Zeitschritten. 

FÃ¼ die 2-dimensionale Interpolation wird dann das sogenannte Tensorprodukt 
aus den 1-dimensionalen Interpolationen gebildet. Praktisch wird dies so gemacht, 
dafi zuerst zonal interpoliert wird auf die vier Breitengrade, die den zu interpolieren- 
den Punkt umgeben, und anschliefiend meridional interpoliert wird. ES werden also 
bei der 2-dimensionalen Interpolation fÃ¼n 1-dimensionale Interpolationen durch- 
gefÃ¼hrt Zu bemerken ist, dafi die Interpolation zu leicht unterschiedlichen Ergeb- 
nissen fÃ¼hre kannl je nachdem, ob erst zonal und dann meridional oder umgekehrt 
erst meridional und dann zonal interpoliert wird, da das Interpo1ationsschema 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 Bes~hr~nkung auf Monotonie 
sowie ganz rechts kubische Interpolation ohne BeschrÃ¤nkun auf Monotonie. 

6.5.3 ModeIIbeschreibung 

Angetrieben wird das Ozontransportmode1l durch Windfelder des ECMWF, die alle 
6 Stunden auf einem TlO6-Gitter vorliegen. Die Ozontransportrechnungen wurden 
dabei auf 31 Isentropen zwischen 400 K und 550 K durchgefÃ¼hrt Die vertikale 
AuflÃ¶sun ist somit 5 K, was ungefÃ¤h 200 m entspricht, Das horizontal zugrunde 
liegende Gitter ist ein Gausssches Gitter, entsprechend einer TlO6-AuflÃ¶sung also 
ungefÃ¤h 1.125' X 1,125'. Das Modell erstreckt sich dabei von 30Â° 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 unabhÃ¤ngi voneinander. Man beachte aber, dai3 die verwendeten Windfelder 
auf den einzelnen Isentropen nicht unabhÃ¤ngi voneinander sind, da sie durch linea- 
re Interpolation zwischen den Windfeldern auf den 400, 475 und 550 K Isentropen 



Abb. 6.17. Ein Vergleich zwischen der vom Model1 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 betrÃ¤g 6 Stunden, es wird also viermal 
pro Tag ein Ozonfeld berechnet. Der Zeitschritt der Trajektorien betrÃ¤g dabei, wie 
bei allen in dieser Arbeit gezeigten Trajektorienrechnungen 0.02 Tage (28.8 Minu- 
ten). Das Modell wurde fÃ¼ den 10. MÃ¤r 1995 initialisiert und 13 Tage bis zum 23. 
MÃ¤r laufengelassen. Das in dieser Arbeit verwendete Modell ist also bezÃ¼glic der 
AuflÃ¶sun und des betrachteten Bereichs vergleichbar dem von Orsolini et al. [1995]. 

6.5.4 Test mit potentieller Vorticity 

Um das Modell zu testen, wurde zuerst ein Lauf durchgefÃ¼hrt bei dem das Modell 
mit der potentiellen Vorticity initialisiert wurde. Dies ermÃ¶glich den direkten Ver- 
gleich der Transportrechnung mit den Analysen, was ja fÃ¼ Ozon nicht mÃ¶glic ist. 
Das Modell wurde dazu am 10. MÃ¤r mit der PV aus ECMWF-Analysen initialisiert, 
wobei die PV auf T42-AuflÃ¶sun geglÃ¤tte 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 Ãœbereinstimmun zeigt, dai3 
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 Ozoninitialisierung 

FÃ¼ die Ozontransportrechnungen wurde das Modell wie schon gesagt mit Ozonmes- 
sungen aus Ozonsondenaufstiegen fÃ¼ den 10. MÃ¤r 1995 initialisiert. Dazu wurden 
alle europÃ¤ische Ozonsonden aus der Woche vom 6. bis zum 13. MÃ¤r verwendet. 
Die Verwendung von Daten einer ganzen Woche, statt nur eines Tages ist notwendig, 
um eine hinreichend groi3e Menge an Datenpunkten zu haben. Andererseits sollten 
die zur Initialisierung verwendeten Daten natÃ¼rlic auch keinen zu grol3en Zeitraum 



Abb. 6.18. Wie Abb. 6.17, jedoch fÃ¼ den 23.03. 1995. 

umfassen, um den Einflui3 von diabatischen und chemischen (Ozonabbau!) Effekten 
mÃ¶glichs klein zu halten. 

Zur Initialisierung wurde die Methode von Lary et al. [I9951 verwendet, indem 
das OzonmischungsverhÃ¤ltni aus Ozonsondenmessungen in einem Koordinatensy- 
stem dargestellt werden, das aus potentieller Temperatur als Vertikalkoordinate und 
Ã¤quivalente 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 berÃ¼cksichtig werden. ZusÃ¤tzlic ist unter adiabatischen Bedin- 
gungen auch die potentielle Vorticity eine ErhaltungsgrÃ¶f3e Die potentielle Vorticity 
kann somit als horizontale Koordinate verwendet werden, in Ã¤hnliche Weise, wie 
die potentielle Temperatur als vertikale Koordinate dient. DarÃ¼berhinau steigt die 
potentielle Vorticity im wesentlichen monoton zum Nordpol hin an, so daÂ sie als 
Ã¤quivalent 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 Q und potentiellen Vor- 
ticity am Ort der Messung auf Isentropen gegenÃ¼be der Ã¤quivalente Breite 4e 
aufgetragen. Man erhÃ¤l somit die Ozonverteilung in Q/4e-Koordinaten. Der Vor- 
teil der Ã¤quivalente Breite gegenÃ¼be der gewÃ¶hnliche geographischen Breite, also 
gegenÃ¼be gewÃ¶hnliche zonalen Mittelungen, ist, daÂ das so definierte Koordina- 
tensystem gewissermai3en 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- 
verhaltnis nun in Q/de-Darstellung vor, kann anschlieaend diese Ozonverteilung dann 
fÃ¼ eine bestimmte meteorologische Situation wieder in LÃ¤ngeIBreite-Koordinate 
dargestellt werden, wenn die PV fÃ¼ diese Situation gegeben ist. Dieses ist das Prin- 
zip der sogenannten PV-Rekonstruktion von Spurenstoffeldern. Sie wurde erstmals 
von Schoeberl e t  al. [I9891 fÃ¼ in-situ Messungen von Ozon und NgO im antarkti- 



sehen Polarwirbel verwendet. Die Grundannahme dabei ist, daÂ die Ozonmischungs- 
verhÃ¤ltniss mehr oder weniger konstant entlang der PV-Konturen sind. 

Die Wahl der Ã¤quivalente PV-Breite statt der potentiellen Vorticity selber 
hat groÂ§ Vorteile. So sind die Absolutwerte der potentiellen Vorticity selber stark 
abhÃ¤ngi von der jeweiligen meteorologischen Situation. Werte der potentiellen Vor- 
ticity fÃ¼ verschiedene Situationen sind daher nur schwer miteinander zu vergleichen. 
Die Ã¤quivalent Breite stellt somit eine Art Normierung der PV dar, um unterschied- 
liche Situationen besser miteinander vergleichen zu kÃ¶nnen DarÃ¼be hinaus ist sie 
unabhÃ¤ngi von der HÃ¶he im Gegensatz zur PV selber, die monoton mit der HÃ¶h 
ansteigt und erst geeignet transformiert werden muÂ§ um Vergleiche in verschiede- 
nen HÃ¶he durchfÃ¼hre zu kÃ¶nne [Lait, 19941. AuÂ§erde ist die Ã¤quivalent Breite 
direkt auch als geographische Breite interpretierbar, was eine Vorstellung von der 
Verteilung der Spurenstoffe erleichtert. 

&@ Zur Initialisierung der Ozontransportrechnungen wurden die Ozonsondenmessun- 
gen auf drei Isentropen, nÃ¤mlic 400 K, 475 K und 550 K in AbhÃ¤ngigkei der 
Ã¤quivalente 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- 
ropÃ¤ische Stationen zur VerfÃ¼gun und nicht die der kanadischen Stationen, was 
insbesondere deswegen etwas ungÃ¼nsti ist, weil der Polarwirbel im fraglichen Zeit- 
raum in Richtung des kanadischen Sektors der Arktis verrÃ¼ck war. Somit wurden 
nur wenige Ozonsondenmessungen innerhalb des Polarwirbels gemacht. In Abb. 6.20 
sind die Ozonsondenmessungen im Zeitraum 6. bis 13. MÃ¤r 1995 auf den drei be- 
trachteten Isentropen 400 K, 475 K und 550 K dargestellt. Die Ozonsondenmessun- 
gen wurden hierzu Ã¼be einen HÃ¶henbereic von 3 km gemittelt, um den EinfluÂ 
von Ozonlaminae und Datenfehlern zu verringern. Ein Vergleich mit nicht gemit- 
telten Ozonmessungen zeigte, daÂ dies weder zu einer verringerten Streuung der 
Meawerte, noch zu systematisch anderen Werten fÃ¼hrt An die in Abb. 6.20 darge- 
stellten Messungen wurden Legendre-Polynome vom Grade 21 im Sinne der kleinsten 
Quadrate angepasst. Eine andere MÃ¶glichkei hÃ¤tt darin bestanden, das Ozonmi- 
schungsverhÃ¤ltni Ã¼be bestimmte Bereiche der Ã¤quivalente Breite zu mitteln, oder 
aber eine statistische Interpolation zwischen den MeBwerten durchzufÃ¼hre [Daley, 
19911, siehe auch Sinnhuber [1995, S. 106ffl. 

Da auf der 400 K Isentrope nÃ¶rdlic einer Ã¤quivalente Breite von 80' keine 
Messungen vorliegen, wurde das OzonmischungsverhÃ¤ltni auf 1.4 ppm am Nordpol 
extrapoliert. Ebenso gibt es auf der 550 K Isentrope eine recht groÂ§ DatenlÃ¼ck zwi- 
schen 50' und 65' Ã¤quivalente Breite. Hier wurde zusÃ¤tzlic ein Wert von 4.5 ppm 
bei 60' angenommen. 

Die Ozonmischungsverhaltnisse in Abb. 6.20 zeigen eine recht groae Steuung, 
von ungefÃ¤h h0.2ppm. Dennoch sind deutlich einige grundlegenden Strukturen 
erkennbar: Auf der 400 K Isentrope steigt das OzonmischungsverhÃ¤ltni kontinuier- 
lich nach Norden hin an. Diese Zunahme des Ozonmischungsverhaltnisses ist dar- 
auf zurÃ¼ckzufÃ¼hre daÂ durch das diabatische Absinken der Luftmassen im und 
am Rande des Polarwirbels ozonreichere Luft aus grÃ¶Â§er HÃ¶he 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- 
mischungsverhÃ¤ltni 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 fÃ¼ den chemischen Ozonabbau innerhalb des Polarwirbels, 
der schon vor dem hier betrachteten Zeitraum stattgefunden haben muÂ§ Es ist 
nicht auszuschlieÂ§en daÂ 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 gefÃ¼hrt 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 
OzonmischungsverhÃ¤ltnisse innerhalb des Polarwirbels aufgrund des diabatischen 
Absinkens zu rechnen. 

Die Darstellung der Ozonmessungen in Q/&-Koordinaten ist also nicht nur zur 
Initialisierung gut geeignet, sondern erlaubt auch eine Interpretation der Messungen. 
So ist es beispielsweise mÃ¶glich durch Vergleich des OzonmischungsverhÃ¤ltnisse 
in 0/&-Koordinaten zu unterschiedlichen Zeiten, den chemischen Ozonabbau zu 
identifizieren. Eine Reihe von Studien wurden zu diesem Thema durchgefÃ¼hr [z.B. 
Schoeberl et al., 1989, 1990, Lait et al., 1990, Sinnhuber et al., 19951. Durch das 
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Aberystwyth 
Athen 
BÃ¤reninse 
De Bilt 
Gardermoen 
Hohenpeisenberg 
Jokioinen 
Reykjavik 
Kiruna 
Leg ionowo 
Lerwick 
~ ~ - A l e s u n d  
Orland 
Payerne 
Rylsk 
Scoresbysund 
SodankylÃ 
Sondre Stromfjord 
Thessaloniki 
Thule 
Uccle 
Valentia 

Tabelle 6.2. Liste der zur Initialisierung des Ozontransportmodells verwendeten 
Ozonsonden. 

Ort LÃ¤ng Breite Anzahl der Sonden 
1 

fortlaufende EinfÃ¼ge von Ozonmessungen in die ^/&-Darstellung kann auch die 
zeitliche Entwicklung der 3-dimensionalen Ozonverteilung erfaÂ§ werden. Dies stellt 
sicher den hoffnungsvollsten Weg in Richtung auf eine Datenassimilation von Ozon- 
messungen dar. 

Abb. 6.21 zeigt beispielhaft das rekonstruierte OzonmischungsverhÃ¤ltni auf der 
475 K Isentrope fÃ¼ den 10. MÃ¤r 1995, mit dem die Modellrechnungen initiali- 
siert wurden. Die zugrundeliegende Analyse der potentiellen Vorticity wurde in ihrer 
AuflÃ¶sun 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 OzonmischungsverhÃ¤ltni zu erkennen, die beispielsweise in Messungen mit dem 
Microwave Limb Sounder (MLS) auf dem UARS-Satelliten aufgrund der geringeren 
horizontalen AuflÃ¶sun nicht sichtbar sind [Manney et al., 19951. Die grofirÃ¤umige 
Strukturen stimmen aber ausgezeichnet mit den MLS-Messungen Ã¼berei [Man- 
ney e t  al., 19951, was ein Zeichen dafÃ¼ ist,, daÂ Ozon und potentielle Vorticity 
grundsÃ¤tzlic gut miteinander korreliert sind. Deutlich erkennbar ist innerhalb des 
Polarwirbels der Bereich mit stark verringerten OzonmischungsverhÃ¤ltnissen das 
arktische Ozonloch. Es stellt sich nun die Frage, ob die starken Strukturen im 
OzonmischungsverhÃ¤ltni in mittleren Breiten real sind. Ozonsondenmessungen in 
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Abb. 6.20. Das OzonmischungsverhÃ¤ltni aus Ozonsonden zwischen dem 
6. und 13. MÃ¤rz aufgetragen gegenÃ¼be der Ã¤quivalente 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. 

. 550 K 

mittleren Breiten zeigen oftmals auch eine starke VariabilitÃ¤ des Ozonmischungs- 
verhÃ¤ltnisses Desweiteren haben RDF-Rechnungen (siehe Abschnitt 6.3) gezeigt, 
daÂ Ende FebruarIAnfang MÃ¤r der Polarwirbel gestÃ¶r war und Luftmassen vom 
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Abb. 6.21. Das OzonmischungsverhÃ¤ltni fÃ¼ den 10. MÃ¤r 1995 auf der 
475 K Isentrope, gewonnen aus Rekonstruktion von Ozonsondenmessungen 
Ã¼be die Ã¤quivalent PV-Breite (siehe Text). Mit dieser Initialisierung wurde 
das Ozontransportmodell gestartet. 

Abb. 6.22. Wie in Abb. 6.21, jedoch fÃ¼ die 400 K Isentrope. 

Ã¤uÂ§er Rand des Polarwirbels in mittlere Breiten transportiert wurden. Es ist somit 
wahrscheinlich, daÂ die in Abb. 6.21 zu erkennende Struktur des Ozonmischungs- 
verhÃ¤ltnisse in mittleren Breiten eine Folge dieser vorhergehenden Transporte ist. 
Die Ozontransportrechnungen selber haben auch ergeben, daÂ sich fortlaufend ozon- 
reiche Luftmassen vom Rand des Polarwirbels lÃ¶se und stark verwirbelt in mittlere 
Breiten transportiert werden. 

In gleicher Weise wie fÃ¼ die 475 K Isentrope in Abb. 6.21 gezeigt, wurde auch 
auf der 400 K und der 550 K Isentrope das OzonmischungsverhÃ¤ltni rekonstruiert. 
Zwischen diesen drei Isentropen wurde zur Initialisierung des Modells das Ozonmi- 
schungsverhÃ¤ltni linear interpoliert. In Abb. 6.24 sind beispielhaft die Modellini- 
tialisierung mit Ozonsondenprofilen aus Thule (76.5' N) und Gardermoen (60' N) 



Abb. 6.23. Wie in Abb. 6.21, jedoch fÃ¼ die 550 K Isentrope. 

verglichen. WÃ¤hren Thule am 10.03. deutlich innerhalb des Polarwirbels lag, be- 
fand sich Gardermoen im Ã¤uÂ§er Randbereich des Polarwirbels. Idealerweise wÃ¤r 
es natÃ¼rlic wÃ¼nschenswert daÂ die rekonstruierten Profile mÃ¶glichs gut mit den zu- 
grundeliegenden Ozonsondenmessungen Ã¼bereinstimmen Wie aber schon die Streu- 
ung in Abb. 6.20 zeigt, kann mit einer perfekten Ãœbereinstimmun nicht gerechnet 
werden. 

6.5.6 Ergebnisse der Ozontransportmodellierung 

Die Evolution des modellierten Ozons ist in Abb. 6.25 auf der 475 K Isentrope 
fÃ¼ den 16., 18., 20. und 22. MÃ¤r gezeigt. Deutlich ist zu erkennen, wie stÃ¤ndi 
ozonreiche Luftmassen vom Rand des Polarwirbels gelÃ¶s 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 gewissermaaen aufrollt, und infolgedessen eine 
Zunge ozonreicher Luft in den Polarwirbel gezogen wird. Abb. 6.26 zeigt dann das 
OzonmischungsverhÃ¤ltni am Ende des Modellaufs fÃ¼ 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 fÃ¼ ~ ~ - A l e s u n d ,  im Vergleich 
mit Ozonsonden. Die Ãœbereinstimmun zwischen modelliertem Ozon und den Ozon- 
sondenmessungen ist eher mÃ¤Â§i Die deutliche Diskrepanz zwischen den Ozonson- 
denmessungen und dem Modell vor allem im unteren HÃ¶henbereic ist zum groÂ§e 
Teil sicher auch auf den chemischen Ozonabbau zurÃ¼ckzufÃ¼hre Die Differenz zwi- 
schen dem passiv transportierten Ozon im Modell und den tatsÃ¤chliche Messungen 
sollte rein theoretisch den chemischen Ozonverlust ergeben. Ergebnisse der MATCH- 
Kampagne zeigen einen Ozonabbau im MÃ¤r 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 EuropÃ¤ische Kommission, 19971. Dies entspricht einem Ozonver- 
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Abb. 6.24. Vergleich der initialisierten Ozonprofile mit zwei Ozonsonden- 
messungen. Oben fÃ¼ Thule (76.5ON), unten fÃ¼ Gardermoen (60Â°N) 

lust von etwa 0.3 ppm innerhalb von 13 Tagen, was in recht guter Ãœbereinstimmun 
mit der in Abb. 6.27 zu erkennenden Differenz zwischen Modell und Ozonsonden- 
messungen ist. Andererseits zeigt die deutlich bessere Ãœbereinstimmun zwischen 
Modell und Ozonsondenmessungen im Bereich zwischen 475 K und 550 K, daÂ in 
diesem HÃ¶henbereic - fÃ¼ den hier betrachteten Zeitraum - kein wesentlicher che- 
mischer Ozonabbau stattgefunden haben kann. Dies wird auch durch die Ergebnisse 
der MATCH-Kampagne bestÃ¤tigt die fÃ¼ MÃ¤r 1995 keinen signifikanten Ozonab- 
bau auf der 550 K Isentrope zeigen. FÃ¼ eine genaue quantitative Bestimmung des 
chemischen Ozonverlustes mui3 aber das diabatische Absinken der Luftmassen mit 
berÃ¼cksichtig werden, siehe Kapitel 5. 

In der Ozonsonde von Ny-Alesund vom -22.03. ist in einer HÃ¶h 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. Ã¼be Ny-Alesund zwischen Mitternacht und 18 Uhr. Im HÃ¶henbereic 
zwischen 500 und 520 K bildet sich ein Filament, das dann im folgenden nach un- 
ten wandert und sich anschliei3end auflÃ¶st Auch die Ozonsonde vom 21.03., 18 Uhr 
(Abb. 6.29) zeigt ein Filament, allerdings bei 450 K, also bei etwas niedrigerer HÃ¶he 
als das Modell. Das Filament entspricht der in Abb. 6.26 gut zu erkennenden Zunge 



Abb. 6.25. Die Evolution des modellierten Ozons auf der 475 K Isentrope. 
Gezeigt ist der 16., 18.) 20. und 22. MÃ¤r (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 betrÃ¤g etwa 25 K, was ungefÃ¤h einer Dicke 
von 1 km entspricht. Reid und Vaughan [I9911 haben in ihrer Klimatologie aus 
Ozonsonden beobachtet, daÂ 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 grundsÃ¤tzlic in der Lage, die Bildung von Filamenten im Ozonprofil 
zu reproduzieren. Es gibt allerdings auch eine Reihe von FÃ¤llen wo eine konkrete 
Ãœbereinstimmun zwischen Modell und Ozonsondenmessungen nicht gegeben ist. 
Dies ist zum Teil auch darauf zurÃ¼ckzufÃ¼hre daÂ in den hier betrachteten Verglei- 
chen die Drift der Ozonsonden wÃ¤hren ihres Aufstieges nicht berÃ¼cksichtig wurde. 
Im einzelnen kÃ¶nne die Ozonsonden Ã¼be hundert Kilometer vom Aufstiegsort ent- 
fernt gemessen haben. Vor allem ist die Diskrepanz aber sicher auf das Modell selber 



Abb. 6.26. Das modellierte OzonmischungsverhÃ¤ltni auf der 475 K Isen- 
trope fÃ¼ 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 lÃ¶se sich ozonrei- 
ehe Luftmassen vom Ã¤ufiere Rand des Polarwirbels und werden recht stark 
verwirbelt in mittlere Breiten transportiert. 

zurÃ¼ckzufÃ¼hre 
Abb.6.30 zeigt einen Schnitt durch das modellierte OzonmischungsverhÃ¤ltni fÃ¼ 

den 21.03., 12 Uhr entlang des LÃ¤ngengrade von PJy-â‚¬lesu (11.25' 0). Um die 
Strukturen besser erkennen zu kÃ¶nne wurde der mittlere Anstieg des Ozons mit 
der HÃ¶h abgezogen. Bei 7g0N, der geographischen Breite von Ny-Alesund, liegt 
im Bereich von 475 K ein Einschlufi ozonreicher Luft, der nach SÃ¼de hin leicht 
mit der HÃ¶h ansteigt. Dies entspricht der Zunge ozonreicher Luft, die in Abb. 6.26 
zu erkennen ist. Dieser EinschluB ozonreicherer Luft in den Polarwirbel ist in der 
vertikalen Ausdehnung deutlich lokalisierter, als Filamente, die sich am Rande des 
Polarwirbels lÃ¶sen Schoeberl und Newman [I9951 sowie Orsolini et al. [I9951 haben 
beobachtet, daÂ sich Luftmassen, die sich vom Rande des Polarwirbels lÃ¶sen Ã¼be 
einen teilweise grofien HÃ¶henbereic erstrecken, dabei sich aber mit der HÃ¶h neigen. 
Diese sich neigenden ozonreichen, beziehungsweise ozonarmen Luftmassen werden 
dann in Ozonsondenmessungen als Filamente beobachtet. 

6.5.7 Vergleich mit Messungen des RAM in ~ ~ - A l e s u n d  

Das modellierte OzonmischungsverhÃ¤ltni auf der 475 K Isentrope Ã¼be NY-Alesund 
ist in Abb. 6.31 (dicke Linie) fÃ¼ den im Modell betrachteten Zeitraum vom 10.03. 
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bis zum 23.03. dargestellt. Sehr deutlich zu erkennen ist der starke Anstieg am 
20./21.03. und die sehr hohe VariabilitÃ¤ des OzonmischungsverhÃ¤ltnisse in den 
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Abb. 6.28. Aufeinander folgende Ozonsondenprofile aus der Modellrech- 
nung vom 21.03. zwischen 0 und 18 Uhr fÃ¼ ~ ~ - A l e s u n d .  Die Profile sind zur 
besseren Ãœbersich jeweils um 0.5 ppm nach rechts verschoben. Ein Ozonfila- 
ment im HÃ¶henbereic zwischen 460 und 520 K ist gut erkennbar. Im Laufe 
der Zeit wandert das Filament nach unten und lÃ¶s sich anschlieÂ§en auf. 
Die gestrichelten Linien sollen lediglich der besseren Orientierung dienen. 

folgenden Tagen. 
Zum Vergleich sind in Abb. 6.31 die Messungen des RAM in ~ ~ - A l e s u n d  ei- 

gezeichnet (Punkte). Die RAM-Messungen sind gegenÃ¼be 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, daÂ im Modell der chemische Ozonverlust nicht mit 
berÃ¼cksichtig ist. Der steile Anstieg des OzonmischungsverhÃ¤ltnisse am 22.03. wird 
prinzipiell vom Modell gut wiedergegeben, allerdings zeigt das Modell den Anstieg 
schon ein paar Stunden frÃ¼her als tatsÃ¤chlic beobachtet. 

Um die reduzierte HÃ¶henauflÃ¶su der Mikrowellenmessungen im Vergleich zu 
berÃ¼cksichtigen wurde das Modell Ã¼be den HÃ¶henbereic von etwa 6 km gemittelt. 
Dies entspricht grob der HÃ¶henauflÃ¶su der RAM-Messungen. Das .vertikal gemit- 
telte Modell ist in Abb. 6.31 als dÃ¼nn Linie eingezeichnet. Der steile Ozonanstieg 
am 21.122.03. ist bei den gemittelten Modellergebnissen aber nicht mehr vorhanden. 
DaÂ die RAM-Messungen trotzdem eine hohe OzonvariabilitÃ¤ zeigen, lÃ¤Â darauf 
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Abb. 6.29. Ozonsondenmessung in Ny-Alesund vom Abend des 21.03. 1995. 
Obwohl die Sonde leider viele MeÂ§lÃ¼ck hat, ist dennoch ein Filament in 
einer HÃ¶h von 450 K zu erkennen. 

Latitude 

Abb. 6.30. Schnitt durch das modellierte OzonmischungsverhÃ¤ltni fÃ¼ den 
21.03., 12 Uhr, entlang des LÃ¤ngengrade von Ny-Alesund (11.25' 0). Um 
die Strukturen besser erkennen zu kÃ¶nnen wurde ein mittleres Ozonprofil 
abgezogen. Negative Ozonanomalien sind gestrichelt dargestellt. Das Kon- 
turinterval betrÃ¤g 0.1 ppm. 

schlieoen, daÂ die vertikale Ausdehnung des Einschlufles der ozonreichen Luft in 
Wirklichkeit grÃ¶Â§ war, als im Modell. 

6.5.8 SchluÂ§folgerunge 

Die Modellrechnung hat gezeigt, daÂ die dynamisch bedingte VariabilitÃ¤ des Ozons 
im Prinzip gut wiedergegeben werden kann. Das Modell ist in der Lage, Filamente 



2' I C 
, , 

70 72 74 76 78 80 82 
Day of Year 1995 

Abb. 6.31. Das OzonmischungsverhÃ¤ltni auf der 475 K Isentrope aus 
RAM-Messungen in ~y-Alesund (Punkte). Die dicke Linie stellt das mo- 
dellierte Ozon auf der 475 K Isentrope dar, die dÃ¼nn Linie stellt das Ã¼be 
einen HÃ¶henbereic von etwa 6 km gemittelte Modell dar, was grob der 
vertikalen AuflÃ¶sun der Mikrowellenmessungen entspricht. 

im Ozonprofil zu erzeugen, wie auch schon von Orsolini [I9951 und Orsolini e t  al. 
[I9971 demonstriert wurde. Es besteht wohl heutzutage kein Zweifel mehr daran, daÂ 
solche beobachteten Filamente oder Laminae in den Ozonprofilen durch differentielle 
Advektion verursacht werden, wobei natÃ¼rlic in EinzelfÃ¤lle auch Schwerewellen 
eine Rolle spielen kÃ¶nnen 

Es muÂ aber auch gesagt werden, daÂ die konkrete Reproduktion von beob- 
achteten Filamenten in Ozonsondenprofilen durch das Modell eher mÃ¤Â§ ist. Diese 
Beobachtung wurde auch von Manney et al. [I9981 gemacht, insbesondere fÃ¼ Fila- 
mente, die sich innerhalb des Polarwirbels bilden. Die Autoren fÃ¼hre dies darauf 
zurÃ¼ck daÂ 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  Ã¼be eine Korrelation mit 
potentieller Vorticity (wie in meiner Arbeit) haben Manney e t  al. [I9981 eine deut- 
liche Verbesserung im Hinblick auf die Reproduktion von Ozonfilamenten erreichen 
kÃ¶nnen 





erfÃ¼llen Ebenso gilt fÃ¼ die Anzahl der Gitterpunkte in Ost/West-Richtung I :  

So ergibt sich fÃ¼ eine T106-AuflÃ¶sun ein Gausssches Gitter mit 320 X 160 Punkten. 
Dies entspricht einer AuflÃ¶sun in Ost/West-Richtung von 1.125'. In Nord/SÃ¼d 
Richtung sind die AbstÃ¤nd der Gitterpunkte zwar nicht exakt konstant, ergeben 
aber in etwa auch eine AuflÃ¶sun von 1.125'. Die Gaussschen Gewichte W, kÃ¶nne 
Ã¼brigen interpretiert werden als FlÃ¤chengewichte 27ra2wj/I ist die einem Gitter- 
punkt bei Breite entsprechende FlÃ¤ch (mit a dem Erdradius). 





Als mittlere StratosphÃ¤r wird der HÃ¶henbereic von etwa 30 bis 40 km bezeichnet. 
Die mittlere StratosphÃ¤r stellt fÃ¼ die Ozonvariation einen besonderen Bereich da, 
da hier die atmosphÃ¤risch Dynamik und die Photochemie des Ozons auf gleichen 
Zeitskalen ablaufen. Im Gegensatz zur oberen StratosphÃ¤r und zur MesosphÃ¤re 
wo die Photochemie so schnell ist, daÂ sich unabhÃ¤ngi von der Dynamik das Ozon 
praktisch immer im photochemischen Gleichgewicht befindet, und im Gegensatz zur 
unteren StratosphÃ¤re in der die natÃ¼rlich Photochemie so langsam ist, daÂ sie Ã¼be 
ZeitrÃ¤um von einigen Tagen oftmals vernachlÃ¤ssig werden kann, muÂ in der mitt- 
leren StratosphÃ¤r zur ErklÃ¤run der beobachteten Ozonvariation die Photochemie 
der Luftmasse wÃ¤hren der letzten paar Tage berÃ¼cksichtig werden. Sie hÃ¤ng dabei 
vor allem von der solaren Einstrahlung ab, der die Luftmasse wÃ¤hren der letzten 
Tage ausgesetzt war. 

Die Dynamik der mittleren Stratosphare wird in der nÃ¶rdliche HemisphÃ¤r im 
Winter vom Polarwirbel beherrscht. Innerhalb des Polarwirbel kommt es zu einem 
starken Absinken der Luftmassen, so daÂ relativ schnell sogar mesosphÃ¤risch Luft- 
massen bis in die mittlere StratosphÃ¤r transportiert werden kÃ¶nne [Fisher und 
O'Neill, 1993, Manney et al., 19941. Neben dem Polarwirbel formiert sich in der Re- 
gel ein antizyklonischer Wirbel, das sogenannte Aleutenhoch. Wie der Name schon 
sagt, befindet sich das Aleutenhoch meist im Bereich der Datumsgrenze, kann aber 
auch um den Polarwirbel herumwandern und zur StÃ¶run oder AuflÃ¶sun des Po- 
larwirbels beitragen [O'Neill, 19981. 

McIntyre und Palmer [I9831 zeigten erstmals Karten der potentiellen Vorticity 
im Bereich der mittleren StratosphÃ¤re die aus Temperaturmessungen von Satelliten 
gewonnen wurden. Diese isentropen PV Karten zeigen trotz ihrer relativ schlech- 
ten AuflÃ¶sun deutlich den Polarwirbel und das Brechen planetarer Wellen. Beim 
Brechen planetarer Wellen werden die PV Konturen so weit deformiert, daÂ sie sich 
irreversibel deformieren. Dadurch werden Luftmassen aus dem Polarwirbel heraus in 
mittlere Breiten transportiert. Leovy et al. [I9851 zeigen Ozonmessungen mit dem 
Limb Infrared Monitor of the Stratosphere (LIMS), die zeigen, wie das Ozon in 
der mittleren Stratosphare durch das Brechen planetarer Wellen transportiert wird. 

7 Ozonvariabilit Ã¤ in der 
mittleren StratosphÃ¤r 



Relativ niedrige OzonmischungsverhÃ¤ltniss werden dabei im Polarwirbel beobach- 
tet. Die niedrigsten OzonmischungsverhÃ¤ltniss wurden Ende Oktober innerhalb des 
polarzentrierten arktischen Polarwirbels beobachtet. Die Autoren vermuten, daÂ 
dieses Ozonminimum photochemisch bedingt ist. Interessanterweise verwenden sie 
dafÃ¼ den Ausdruck 'Ozone Hole', zu einer Zeit, als das antarktische Ozonloch noch 
nicht entdeckt war. Obwohl grundsÃ¤tzlic eine Korrelation zwischen potentieller 
Vorticity und OzonmischungsverhÃ¤ltni beobachtet wird - niedrige Ozonmischungs- 
verhÃ¤ltniss innerhalb des Polarwirbels, hohe MischungsverhÃ¤ltniss auÂ§erhal des 
Polarwirbels in mittleren Breiten - zeigt sich im Detail oftmals eine eher geringe Kor- 
relation zwischen PV und OzonmischungsverhÃ¤ltnis Manney et  al. [I9951 berichten 
Ã¼be Ozonmessungen in der mittleren StratosphÃ¤r mit dem Microwave Limb Soun- 
der (MLS) auf dem UARS Satelliten, die zeigen, wie Luftmassen mit hohen Ozonmi- 
schungsverhÃ¤ltnisse aus den Subtropen in hohe Breiten transportiert werden und 
dort in das Aleutenhoch hineingezogen werden. Im Laufe von ein paar Tagen nimmt 
das OzonmischungsverhÃ¤ltni dieser Luftmassen deutlich ab und sie bilden soge- 
nannte 'Low Ozone Pockets' mit OzonmischungsverhÃ¤ltnisse vergleichbar denen 
innerhalb des Polarwirbels. In zwei unlÃ¤ngs erschienen Artikeln zeigen Morris et  al. 
19981 sowie Nair et al. [1998], daÂ diese beobachtete Abnahme des Ozonmischungs- 
verhÃ¤ltnisse auf dem Weg der Luftmasse von den Subtropen in hohe Breiten und 
die Bildung der 'Low Ozone Pockets' durch die bekannte Photochemie erklÃ¤r wer- 
den kann. Das OzonmischungsverhÃ¤ltni strebt dabei dem lokalen photochemischen 
Gleichgewicht entgegen. Innerhalb des Aleutenhochs sind die Luftmassen, Ã¤hnlic 
der Situation im Polarwirbel, fÃ¼ lÃ¤nger Zeitraume in hohen Breiten gefangen, so 
daÂ sich hier sehr niedrige OzonmischungsverhÃ¤ltniss einstellen kÃ¶nnen 

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

7.1 Chemie des Ozons in der mittleren StratosphÃ¤r 
Die Ozonchemie in der mittleren SratosphÃ¤r ist im wesentlichen bestimmt durch 
katalytische Abbaureaktionen sowie durch die Ozonproduktion aufgrund der 02- 
Photolyse. Eine der wichtigsten Abbaureaktionen stellt der NOx-Zyklus dar, 

 NO^ + o ( 3 ~ )  -+ NO + o2 
N O + 0 3  -+ N 0 2 + O Ã  

(7.1) 

wobei die Reaktion NO2 + O(3P) der ratenbestimmende Schritt ist. Das bedeutet, 
daÂ die RÃ¼ckreaktio NO + Oy vergleichsweise schnell ablauft, so daÂ immer wenn 
ein NO-MolekÃ¼ gebildet wurde, dieses praktisch sofort zu NO2 reagiert, und der 
katalytische Zyklus so geschlossen wird. Der zweite bedeutende Ozonabbauzyklus in 
der mittleren StratosphÃ¤r ist der ClOx-Zyklus 

c i o  + 0(3p) + c i  + o2 
Cl + O3 + C10 + 0 2 ,  

der mit zunehmendem Chlorgehalt der AtmosphÃ¤r natÃ¼rlic noch an Bedeutung 
gewinnt. Der ratenbestimmende Schritt ist die Reaktion C10 + O(3P). Eher von 



untergeordneter Bedeutung fÃ¼ den Ozonabbau in der mittleren StratosphÃ¤r sind 
der HOx-Zyklus 

HO2 + 0 ( 3 ~ )  + OH + O2 

OH + 0 3  -+ HO2 + 0 2 ,  
(7.3) 

wobei der Zyklus (7.3) in der mittleren StratosphÃ¤r schon der effektivste neben 
einer Reihe von anderen HOx-Zyklen ist, sowie der BrOx-Zyklus 

Die Reaktion 
C^P) + Os -+ 0 2  + 0 2  

trÃ¤g nur zum geringen Teil zum Ozonabbau bei. 
Die Ozonproduktion ist praktisch ausschlieÂ§lic durch die 02-Photolyse gegeben: 

Durch die Reaktionen 
k03 : o ( ~ P )  + o2 3 o3 

und 
jo3 : 0 3  + hu -+ o ( ~ P )  + o2 (7.7) 

stellt sich zwischen Os und O(3P) sehr schnell ein photochemisches Gleichgewicht 
ein. Das VerhÃ¤ltni von 0(3P) zu 0 3  ist dabei nÃ¤herungsweis gegeben durch [Bras- 
seur und Solomon, 19851 

[ o ( ~ P ) I  M .703 

[ 03 ]  M k ~ 3  [ 0 2 1  [M] ' 
Es erweist sich daher als praktisch, die Ox-Familie als Summe des ungradzahligen 
Sauerstoffs - im wesentlichen also die Summe aus o3 und 0(3P)  - zu betrachten. 
Nur Reaktionen, die die Anzahl des ungradzahligen Sauerstoffs Ã¤ndern fÃ¼hre zu 
einer netto OzonÃ¤nderung 

Die katalytischen Abbaureaktionen (7.1) bis (7.4) kÃ¶nne alle nur bei Vor- 
handensein von atomarem Sauerstoff ablaufen. In der Dunkelheit reagiert Of3P) 
aber sehr schnell zu Ozon, da die RÃ¼ckreaktio Ã¼be die Ozonphotolyse (7.7) nicht 
stattfinden kann, so daÂ im Dunkeln praktisch kein atomarer Sauerstoff vorliegt. 
DarÃ¼berhinau liegen Chlor und Brom in Abwesenheit von Sonnenlicht in nichtre- 
aktiver Form vor, im wesentlichen als Chlornitrat C10N02 beziehungsweise Brom- 
nitrat BrONO2. Es ist also nicht nur die Ozonproduktion auf Sonnenlicht angewie- 
sen, sondern auch alle katalytischen Abbaureaktionen benÃ¶tige Sonnenlicht. In der 
Dunkelheit gibt es keine wesentlichen chemischen OzonÃ¤nderungen 

Die Reaktionsraten der Ph~tolysere~ktionen hÃ¤nge natÃ¼rlic wesentlich von der 
IntensitÃ¤ der solaren Strahlung ab. Zur Berechnung der Photolyseraten mÃ¼sse da- 
her wellenlÃ¤ngenabhÃ¤ngi Strahlungstransferrechnungen durchgefÃ¼hr werden. Die 
Photolysefrequenz J ist dabei die Rate fÃ¼ eine Photolysereaktion erster Ordnung. 
So ist beispielsweise fÃ¼ die Reaktion O2 + hu + 0 + 0 die Ã„nderun der 02- 
Konzentration gegeben durch d[02]/dt = Jo2 . [02]. Die Photolysefrequenz wird 
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Abb. 7.1. Berechnete Ozonphotolyserate (in l/Sekunde) gegenÃ¼be dem 
Sonnenzenitwinkel fÃ¼ eine angenommene HÃ¶h von 33 km. Zur Berechnung 
wurde ein mittleres Ozonprofil aus RAM-Messungen vom MÃ¤r 1997 ver- 
wendet. 

angegeben in l/Sekunde. Die Photolyserate j hingegen ist die Ã„nderun der photoly- 
sierten Spezie: joÃ = d[02]/dt [Blindauer et al., 19961. Oftmals wird in der Literatur 
allerdings nicht begrifflich unterschieden zwischen Photolyserate und -frequenz. 

Die Photolysefrequenz J in der HÃ¶h z ist gegeben durch 

Dabei bezeichnet a(A, T) den wellenlÃ¤ngen und temperaturabhÃ¤ngige Absorpti- 
onsquerschnitt der betrachteten Spezie, d) die ebenfalls wellenlÃ¤ngen und tempe- 
raturabhÃ¤ngige Quanteneffizienz und @(A,  z) den aktinischen FluÂ bei der Wel- 
lenlÃ¤ng A in der HÃ¶h z. Der aktinische FluÂ§ ein MaÂ fÃ¼ die solare Einstrahlung, 
ist dabei vor allem abhÃ¤ngi von der Absorption durch Sauerstoff und Ozon entlang 
des Lichtweges bis zur HÃ¶h z.  In Abb.7.1 und 7.2 sind die Photolysefrequenzen fÃ¼ 
die Reaktionen Os + hv -+ O(3P) + Oz beziehungsweise Oz + hv + O(3P) + O(3P) 
fÃ¼ eine HÃ¶h von 33 km in AbhÃ¤ngigkei des Sonnenzenitwinkels dargestellt. Zur 
Berechnung der Photolyseraten wurde das am Institut fÃ¼ Umweltphysik entwickel- 
te PhotoGT-Modell verwendet [Blindauer et al., 19961. PhotoGT selber beruht auf 
dem Strahlungstransfermodell GOMETRAN IRozanov et al., 19971. Als Ozonprofil 
wurde ein Monatsmittel der RAM-Messungen vom MÃ¤r 1997 verwendet, typisch 
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Abb. 7.2. Berechnete Oz-Photolyserate (in l/Sekunde) gegenÃ¼be dem Son- 
nenzenitwinkel fÃ¼ eine angenommene HÃ¶h von 33 km. Zur Berechnung 
wurde ein mittleres Ozonprofil aus RAM-Messungen vom MÃ¤r 1997 ver- 
wendet. 

fÃ¼ die Situation im Winter und FrÃ¼hjah im Polarwirbel. Wie in Abb.7.1 zu se- 
hen ist, steigt die Ozonphotolyserate gleich nach Sonnenaufgang - bei einer HÃ¶h 
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 Oa-Photolyse erst bei Sonnenzenitwinkeln 
kleiner etwa 85' statt, um dann relativ gleichfÃ¶rmi 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 mÃ¶glic 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 ~ ~ - A l e s u n d  im Winter 1994195 zeigen eine star- 
ke VariabilitÃ¤ in der mittleren StratosphÃ¤re In Abb.7.3 ist das Ozonmischungs- 
verhaltnis, interpoliert auf die 1000 K Isentrope, entsprechend einer HÃ¶h von etwa 
33 km, von Mitte Februar bis Ende MÃ¤r 1995 dargestellt. Das gemessene Ozon- 
mischungsverhÃ¤ltni variiert im betrachteten Zeitraum zwischen weniger als 4 ppm 
und mehr als 7 ppm. AuflergewÃ¶hnlic niedrige OzonmischungsverhÃ¤ltniss von et- 
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Abb. 7.3. OzonmischungsverhÃ¤ltni im Februar und MÃ¤r 1995 aus Millime- 
terwellen-Messungen in Ny-Alesund, interpoliert auf die 1000 K Isentrope, 
entsprechend einer HÃ¶h von etwa 33 km. 

wa 3.5 ppm wurden um den 15. MÃ¤r herum beobachtet. Innerhalb weniger Tage, 
teilweise sogar Stunden, schwankt das OzonmischungsverhÃ¤ltni um bis zu einem 
Faktor zwei. 

Der Polarwirbel war im MÃ¤r 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 
MÃ¤r wanderte der Polarwirbel in Richtung Kanada, so daÂ Ny-Alesund um den 7. 
MÃ¤r auÂ§erhal des Polarwirbels lag. Anschliei3end zog der Polarwirbel wieder Ã¼be 
Ny-Alesund, die Messungen der besonders niedrigen OzonmischungsverhÃ¤ltniss am 
14. und 15. MÃ¤r wurden wieder klar innerhalb des Polarwirbels gemacht. Zu die- 
ser Zeit war der Polarwirbel bereits recht stark gestÃ¶rt In der zweiten MÃ¤rzhÃ¤lf 
begann das AuflÃ¶se des Polarwirbels. 

Die Messungen der hohen OzonmischungsverhÃ¤ltniss um den 7. und 25. MÃ¤r 
herum fanden klar auoerhalb des Polarwirbels satt. Messungen innerhalb des Po- 
larwirbels zeigen deutlich niedrigere OzonmischungsverhÃ¤ltnisse DarÃ¼be 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 fÃ¼ 
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 OzonmischungsverhÃ¤ltni erkennbar 

7.3 Modellierung der beobachteten Ozonvariabilitat 

Es stellt sich nun die Frage, ob die Ozonvariationen in der mittleren StratosphÃ¤re 
wie sie vom RAM gemessen wurden, alleine durch die bekannte Photochemie erklÃ¤r 
werden kÃ¶nnen Dazu wurde der Weg der Luftmassen wÃ¤hren der letzten 15 Tage, 
bevor sie Ã¼be ~ ~ - A l e s u n d  beobachtet wurden anhand von Trajektorienrechnun- 
gen zurÃ¼ckverfolg und entlang dieser Trajektorien die Photochemie innerhalb des 
bewegten Luftpaketes berechnet. Um direkt den EinfluB der Photochemie entlang 
der Trajektorien zu zeigen, wurden alle TrajektorienlÃ¤uf mit der selben Ozonkon- 
zentration initialisiert. Somit hÃ¤ng die modellierte Ozonkonzentration am Ende 
des Modellaufs nur von der Photochemie der letzten 15 Tage ab. Transporte im 
gewÃ¶hnliche 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- 
dorn Meteorological Office (UKMO) [Swinbank and O'Neill, 19941, die auf die 1000 K 



Tabelle 7.1. Die im Modell berÃ¼cksichtigte chemischen Spezies. MeOO bezeichnet 
den Methylrest CH300.  

Berechnet: 

o (3P) ,  O(lD), 0 3 ,  HzO, OH, Hz, HO2, H202, CH4, CO, NO2, NO, Nos, 
N205, H02N02,  HONO,, CH20, MeOO, MeOOH, Cl, C12, C10, C1202, 
OC10, HOC1, C1N02, C10N02, HC1, H, N, Br, BrO, HBr, BrCl, BrONO,, 
MeOH, MeOONOz, MeO, HCO, C100, CHs, HOBr 

Konstant: 

0 2 ,  Co2, N2, N20, H2S04 

Isentrope interpoliert wurden, verwendet. Druck und Temperatur entlang der Tra- 
jektorie wurden ebenfalls aus den UKMO Analysen durch Interpolation gewonnen. 
Alle Trajektorien wurden ausschliei3lich adiabatisch berechnet, die Trajektorienrech- 
nungen also auf festen Isentropen durchgefÃ¼hrt 

Als Chemiemodell wurde das am Institut fÃ¼ Umweltphysik entwickelte Bremen 
Atmospheric Photochemical Modell (BRAPHO) verwendet. Die im Modell verwen- 
deten Photolyseraten wurden mit dem PhotoGT Modell berechnet. Dazu wurde 
die Absorption von Sauerstoff und Ozon berÃ¼cksichtigt Als Ozonprofil wurde das 
Monatsmittel vom MÃ¤r 1997 aus RAM-Messungen in Ny-Alesund verwendet, ty- 
pisch fÃ¼ die Situation im SpÃ¤twinte innerhalb des Polarwirbels. Als Temperatur- 
und Druckprofil ging das Monatsmittel fÃ¼ MÃ¤r 1997 aus UKMO Analysen ein. 
Die Photolyseraten wurden einmal vor den ModellÃ¤ufe berechnet und als Tabelle 
in AbhÃ¤ngigkei vom Sonnenzenitwinkel und der HÃ¶h gespeichert. WÃ¤hren der 
ModellÃ¤uf 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 RÃ¼ckkopplun der Ozonchemie auf den 
Strahlungstransfer und damit auf die Photolyseraten. 

Insgesamt 47 chemische Spezies wurden in den hier gezeigten Modellrechnungen 
berÃ¼cksichtigt Sie sind in Tabelle 7.1 aufgelistet. Die berÃ¼cksichtigte 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 
berÃ¼cksichtigt Heterogene Reaktionen wurden nicht berÃ¼cksichtigt Die Reaktions- 
raten und Absorptionsquerschnitte entstammen der jÃ¼ngste JPL Empfehlung [De- 
More et al., 19971. 

Wie schon erwÃ¤hnt wurden alle ModellÃ¤uf 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 Ã¼be die Konzentratio- 
nen der anderen chemischen Substanzen keine Messungen vorliegen, kÃ¶nne hier nur 
Annahmen Ã¼be ihre Konzentration gemacht werden. Um einerseits reprGentative 
Werte zu erhalten und zum anderen die Spurenstoffe mÃ¶glichs konsistent zu intia- 
lisieren, wurden fÃ¼ die hier gezeigten LÃ¤uf die Spurenstoffe aus dem SLIMCAT 
Modell entnommen. Sie entsprechen Werten innerhalb des Polarwirbels Ende Fe- 
bruar 1997, siehe Tabelle 7.5. 



Tabelle 7.2. Die im Modell berÃ¼cksichtigte bimolekularen Reaktionen. 

kbl: q 3 P )  + 0 3  

fcb2: O('D) + 0 2  

kb3: O(lD) + H2 
AM: O(lD) + H20 
kb5: O(lD) + N2 
kw: O(lD) + N20 
kb7: O('D) + N20 
kb81: 0(3P)  -k OH 
kbg: 0(3P) + HO2 
kbl0: o ( 3 ~ )  + HZOZ 
AMI: H + 0 3  

kbl2: OH + 0 3  

b i s :  OH + H2 
kbu: OH + OH 
A-615: OH + HO2 
kb16: OH + H202 
kbl7: HO2 + HO2 
kbi8: q 3 P )  + NO2 
kbw: OH + HON02 
kb20: HO2 + NO 
kb21: N + 0 2  

kb22: N + NO 
kb23: N + NO2 
kb24: NO + 0 3  

kb25: NO - + NO3 
kb26: NO2 + 0 3  

kb27: OH + CH4 
kb28: H02 + MeOO 
kb2g: HCO + 0 2  

kbso: q 3 P )  + C10 
kb31: Of3P) + HOC1 
kb32: OH + Cl2 
kb33: OH + C10 
kb34: OH + HC1 
kb35: OH + HOC1 
kb36: HO2 + Cl 
kfc37: HO2 + Cl 
kb38: HO2 + C10 
kb39: Cl + 0 3  

0 2  + 0 2  

o(3P) + 0 2  

OH + H 
OH + OH 
O(3P) + N2 
N2 + 0 2  

NO + NO 
0 2  + H 
OH + 0 2  

OH + H02 
OH + 0 2  

HO2 + 0 2  

H20 + H 
HZO + o ( 3 ~ )  
H20 + 0 2  

H20 + HO2 
H202 + 0 2  

NO + 0 2  

H20 + NO3 
NO2 + OH 
NO + o ( 3 ~ )  
NZ + o ( 3 ~ )  
Na0 + 0(3P)  
NO2 + 0 2  

NO2 + NO2 
NO3 + 0 2  

MeOO + H20  
MeOOH + 0, 
CO + HO2 
Cl + 0 2  

OH + C10 
HOC1 + Cl 
HO2 + Cl 
H20 + Cl 
H2 + C10 
HC1 + 0 2  

OH + C10 
HOC1 + 0 2  

C10 + 0 2  

Als Beispiel seien hier die ModellÃ¤uf vom 10. und 14. MÃ¤r 1995 gezeigt. 
Abb. 7.5 zeigt die 15-Tage RÃ¼ckwÃ¤rtstrajektori fÃ¼ die Luftmassen, die am 10. 
MÃ¤r (Abb. 7.5a) beziehungsweise am 14.03. 1995 (Abb. 7.5b) Ã¼be ~ ~ - A l e s u n d  be- 
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Tabelle 7.2. (Fortsetzung) 

+ H2 
+ CH4 
+ OC10 
+ NO 
+ B r 0  
+ HBr 
+ Br 
+ 0 3  

+ NO 
+ C10 
+ C10 
+ C10 
+ B r 0  
+ CH4 
+ 0 3  

+ CO 
+ NO3 
+ NO3 
+ C1202 
+ HOC1 
+ ClONO2 
+ B r 0  
+ HO2 
+ HO2 
+ H02 
+ CH20 
+ CE20 
+ CH20 
+ MeOH 
+ MeH 
+ NO 
+ 0 2  

+ MeOO 
+ MeOO 
+ MeOOH 
+ MeOOH 
+ MeOH 
+ HOzNO2 

HC1 
HC1 
C10 
NO2 
Br 
H20 
HBr 
B r 0  
NO2 
Br 
Br 
BrCl 
Br 
OH 
OH 
CO2 
HO2 
OH 
Cl2 
Cl2 
Cl2 
OH 
OH 
H2 0 
H2 
H2 0 
HBr 
HBr 
H20 
CH20 
MeO 
CH20 
Cl 
MeOH 
MeOO 
CH20 
HCl 
NO2 

H 
MeOO 
C1 0 
Cl 
0 2  

Br 
0 2  

0 2  

Br 
OC10 
Cl 
0 2  

Br 
MeOO 
0 2  

H 
NO2 
NO2 
Cl 
OH 
NO3 
Br 
OH 

0 2  

HCO 
HCO 
HCO 
CH20 
HCI 
NO2 
HO2 
CH20 
CH2 
H2 0 
OH 
CH20 
H2 0 

obachtet wurden. WÃ¤hren am 10.03. OzonmischungsverhÃ¤ltniss von etwa 5.5 ppm 
gemessen wurden, also nicht besonders niedrige Werte, wurden am 14. und 15.03. 
die niedrigsten OzonmischungsverhÃ¤ltniss von etwa 3.5 ppm gemessen. Die Karten 
der potentiellen Vorticity zeigen, daÂ Ny-â‚¬lesu am 10.03. am Rande des Polar- 
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Tabelle 7.3. Die im Modell berÃ¼cksichtigte trimolekularen Reaktionen. 

H 
OH 

HO2 
H02N02 

NO2 
N205 
MeOO 
MeOON02 
C10 
C10 

Cl202 
B r 0  

0 2  3 0 3  

O2 2 HO2 
NO2 3 HONO2 
NO2 3 H02N02 

9 HO2 + NO2 
NO3 3 N20s 

3 NO2 + No3 
NO2 3 MeOON02 

3 MeOO + NO2 
NO2 3 C10N02 
C10 3 Cl20, 

2 C10 + C10 
NO2 2 ÃŸrON0 

wirbels lag, wÃ¤hren die Messungen am 14.03. mehr im Zentrum des Polarwirbels 
erfolgten. In Abb. 7.6 ist das modellierte OzonmischungsverhÃ¤ltni entlang der Tra- 
jektorien vom 10.03. und 14.03. gezeigt. Ausgehend von der selben Initialisierung 
mit 5.5 ppm nimmt das OzonmischungsverhÃ¤ltni der Luftmasse vom 14.03. kon- 
tinuierlich ab, um nach 15 Tagen einen Wert von etwa 3.8 ppm zu erreichen. Das 
modellierte OzonmischungsverhÃ¤ltni fÃ¼ den 10.03. dagegen nimmt wÃ¤hren des 15- 
tÃ¤gige Modellaufs leicht zu. Am Ende des Modellaufs ergeben sich trotz identischer 
Initialisierung deutlich unterschiedliche OzonmischungsverhÃ¤ltniss fÃ¼ beide Luft- 
massen, in sehr guter Ãœbereinstimmun mit den RAM-Messungen in ~y-Alesund. 
Im folgenden soll dies etwas nÃ¤he untersucht werden. 

Die Trajektorien in Abb. 7.5 zeigen, daÂ 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, wÃ¤hren die Luftmasse, 
die am 10.03. Ã¼be ~y-Alesund beobachtet wurde auch deutlich weiter nach SÃ¼de 
gewandert ist. Das Ergebnis ist, daÂ die Luftmasse vom 10.3. einer hÃ¶he Ã¼be 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 demgegenÃ¼be Ã¼berwiegen in einem Zenitwinkelbereich bis 
etwa 80'. Also Ã¼berwiegen in einem Bereich, in dem mit einem Netto-Ozonverlust 
zu rechnen ist, d a  hier die Ozonproduktion aufgrund der 02-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 02-Photolyse wÃ¤hren 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 
fÃ¼ beide Luftmassen fast gleich. Die deutliche Ozonabnahme in der Luftmasse vom 
14.03. gegenÃ¼be der vom 10.03. ist also nicht durch einen erhÃ¶hte Ozonabbau, 
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Tabelle 7.4. Die im Modell berÃ¼cksichtigte Photolysereaktionen. 

j1: 0 2  

32: 0 3  

j3: 0 3  

74: H20 
36- H202 
Je: NO 
37: NO2 
ja: NO3 
j9: No3 
3 i o :  Na0 
jll: HONO2 
j12: H02N02 
j13: CH20 
j14: CH20 
j15: Cl2 
j16: OC10 
j17: Cl202 
Jis: HC1 
j19: HOC1 
j20: ClNO2 
7'21: C10N02 
jZ2: BrCl 

MeOON02 
j 2 4 :  N205 
jZ5: BrON02 
j26: MeOOH 
jZ7: BrON02 
jZ8: ClONO2 

0 2  

0 2  

OH 
OH 
N 
NO 
NO 
NO2 
N2 
OH 
HO2 
H 
H2 
Cl 

0 (3p) 
Cl 
H 
OH 
Cl 
Cl 
Br 
MeOO 
NO3 
NO2 
CHzO 
NO3 
C10 

0f3P) 
O^D) 
H 
OH 

(X3P) 

0 2  

W3P) 
O^D) 
NO2 
NO2 
HCO 
CO 
Cl 
C10 
Cl + 0 2  

Cl 
Cl 
NO2 
NO3 
Cl 
NO2 
NO2 
Br0  
O H + H  
Br 
NO2 

sondern eine verringerte Ozonproduktion begrÃ¼ndet 
Die Initialisierung der ModellÃ¤uf mit jeweils demselben OzonmischungsverhÃ¤lt 

nis wurde wie gesagt gewÃ¤hlt um zu untersuchen, inwieweit die Photochemie ent- 
lang der Luftmassentrajektorien in der Lage ist, die beobachtete OzonvariabilitÃ¤ 
zu reproduzieren. SelbstverstÃ¤ndlic ist nicht davon auszugehen, daÂ das Ozonmi- 
schungsverhÃ¤ltni aller Luftmassen 15 Tage vor ihrer Beobachtung Ã¼be ~ ~ - A l e s u n d  
tatsÃ¤chlic identisch war. Im allgemeinen war das OzonmischungsverhÃ¤ltni zu Be- 
ginn des Modellaufs natÃ¼rlic verschieden von den angenommenen 5.5 ppm. Um 
nun zu untersuchen, wie stark das modellierte OzonmischungsverhÃ¤ltni am Ende 
des Modellaufs von der Ozoninitialisierung abhÃ¤ngt wurden die Modelrechnungen 
mit verschiedenen Ozoninitialisierungen gestartet. Abb. 7.6 zeigt als schattierten Be- 
reich die gleichen ModellÃ¤uf wie vorher, allerdings mit jeweils um l ppm erhÃ¶hte 
beziehungsweise verringerter Ozoninitialisierung. Wie die Abbildung zeigt, nimmt 
der EinfluÂ der Ozoninitialisierung mit der Zeit wÃ¤hren des Modellaufs ab. Entlang 



O(3P) 
0 3  

OH 
H2 
H 
N 
N20 
NO3 
HO2NO2 
CH20 
MeOO 
MeOOH 
Cl 
Cl202 
OC10 
C1N02 
C10 
Br 
HOBr 
BrON02 
HCO 
NO 
N2 
H2S04 
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Tabelle 7.5. Die Initialisierung fÃ¼ die Modellrechnungen. 

0(1D) 6.37 - 10-l7 
H2 0 5.72. 1OP6 
Ho2 2.31 10-'I 
H202 2.81 10-l1 
CO 1.87 . 10W8 
c H 4  3.88 10-7 
NO2 1.36. 10-' 
N 2 0 5  7.18 - 10-l0 
HONO2 1.14 - 10-9 
MeO 4.76. 10-l6 
MeOH 0.0 
MeOONO, 2.4 10-l2 
Cl2 5.1 10-l3 
C100 0.0 
HOC1 3.54. 10-l1 
ClONO2 4.67. 10-l0 
HC1 2.51 . 10-' 
HBr 7.48 10-l3 
BrCl 9.11 10-l4 
Br0  1.56 - 10-l1 

cH3 2.19. 10-l8 
Co2 350.0. 10-6 
0 2  0.20945 

Abb. 7.5. 15 Tage-RÃ¼ckwÃ¤rtstrajektori fÃ¼ Luftmassen die am 10. MÃ¤r 
1995 (a) und am 14. MÃ¤r 1995 (b) Ã¼be iVy-â‚¬lesu beobachtet wurden. 

der Trajektorie vom 14.03. fÃ¼hr die Variation der Ozoninitialisierung um 1 ppm zu 
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Abb. 7.6. Das modellierte OzonmischungsverhÃ¤ltni fÃ¼ den 10. MÃ¤r (a) 
und 14. MÃ¤r 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 OzonmischungsverhÃ¤ltnisse am Ende des Modellaufs von etwa 
0.5 ppm. Bei der Trajektorie vom 10.03. hÃ¤ng das modellierte Ozonmischungs- 
verhÃ¤ltni am Ende des Laufs noch deutlich weniger von der Initialisierung am. Dies 
ist auch leicht verstÃ¤ndlich da die Zeit, in der sich ein photochemisches Gleichge- 
wicht einstellt - die photochemische Lebensdauer des Ozons - natÃ¼rlic von der 
solaren Einstrahlung abhÃ¤ngt Im Extremfall einer Trajektorie, die vollstÃ¤ndi in 
der Dunkelheit verlÃ¤uft hÃ¤ng das modellierte Ozon dann zu 100% von der In- 
itialisierung ab, da  Ã¼berhaup keine Photochemie stattfand. Die AbhÃ¤ngigkei des 
modellierten Ozons von der Ozoninitialisierung kann also neben dem Vergleich mit 
den tatsÃ¤chliche Messungen auch als ein MaÂ dafÃ¼ verwendet werden, wie gut das 
OzonmischungsverhÃ¤ltni durch die Photochemie innerhalb der letzten Tage erklÃ¤r 
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Abb. 7.7. Die Sonnenzenitwinkel entlang der in Abb. 7.5 gezeigten Tra- 
jektorien fÃ¼ den 10. MÃ¤r (a) und 14. MÃ¤r 1995 (b). Zenitwinkelbereiche 
grofier 100Â sind nicht dargestellt, da sie Bereichen der Dunkelheit entspre- 
chen. Die Trajektorie vom 14.03. befand sich Ãœberwiegen im Zenitwinkel- 
bereich bis 85O, wÃ¤hren die Trajektorie vom 10.03. auch deutlich hÃ¶her 
SonnenstÃ¤nd erfahren hat. 

werden kann. 

In gleicher Weise wie oben beispielhaft fÃ¼ die zwei Trajektorien vom 10. und 14. 
MÃ¤r gezeigt, wurden fÃ¼ jeden Tag innerhalb der betrachteten Periode vom 15. Fe- 
bruar bis zum 31. MÃ¤r 1995 das Ozon modelliert. Jeweils um 1 2 ~ ~  wurden 15 Tage 
RÃ¼ckwÃ¤rtstrajektori berechnet, entlang derer dann die Ozonphotochemie model- 
liert wurde. Die Initialisierung mit Ozon und den anderen Spurenstoffen erfolgte 
fÃ¼ alle Rechnungen identisch, wie oben beschrieben. Das aus diesen Rechnungen 
resultierende OzonmischungsverhÃ¤ltni am Ende der ModellÃ¤uf ist in Abb. 7.10 zu- 
sammen mit den RAM-Messungen gezeigt. Eine erstaunlich gute Ãœbereinstimmun 
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Abb. 7.8. Berechnete Ozonphotolysefrequenzen entlang der in Abb. 7.5 
gezeigten Trajektorien vom 10. MÃ¤r (a) und 14. MÃ¤r 1995 (b). Die Pho- 
tolysefrequenzen sind fÃ¼ beide Luftmassen zumindest grÃ¶fienordungsmÃ¤i3 
vergleichbar. 

von modelliertem OzonmischungsverhÃ¤ltni und RAM-Messungen ist dabei zu be- 
obachten. Die Ãœbereinstimmun von Modellrechnung und Messungen ist dabei in 
den meisten FÃ¤lle besser als 0.5 ppm. Lediglich im Bereich um den 16. bis 18. MÃ¤r 
(Tag 75 bis 78) sind etwas groflere Unterschiede zu erkennen: Die Modellrechnun- 
gen zeigen hier niedrige Werte von unter 4 ppm, wÃ¤hren die gemessenen Ozon- 
mischungsverhÃ¤ltniss ab dem 16.3. schnell auf Werte um 5 ppm ansteigen. Dieser 
beobachtete Anstieg erfolgt bei den Modellrechnungen gewissermafien erst drei Tage 
verspÃ¤tet Ã„hnlic am 13. MÃ¤r (Tag 72): hier zeigen die Messungen zwischen dem 
12. und 14. 3. einen kurzen starken Anstieg auf Werte von etwa 5.5 ppm, wÃ¤hren 
die Modellrechnung zwar ebbenfalls einen Anstieg des OzonmischungsverhÃ¤ltnisse 
zeigen, die Werte mit etwas unter 4.5 ppm aber deutlich niedriger sind. 
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Abb. 7.9. Berechnete 02-Photolysefrequenzen entlang der in Abb. 7.5 ge- 
zeigten Trajektorien vom 10. MÃ¤r (a) und 14. MÃ¤r 1995 (b). Die 02-Pho- 
tolyse entlang der Trajektorie vom 14.03. ist deutlich geringer als entlang 
der Trajektorie vom 10. MÃ¤rz 

Die beiden dÃ¼nnere Kurven in Abb. 7.10 zeigen die modellierte Ozonvariati- 
on bei einer um 1 ppm erhÃ¶hte beziehungsweise verringerten Ozoninitialisierung. 
Dort, wo die Trajektorien viel Sonne abbekommen haben - dort, wo sich relativ 
hohe OzonmischungsverhÃ¤ltniss eingestellt haben - hÃ¤ng das modellierte Ozon 
nur noch wenig von der Initialisierung ab. Insbesondere um den 25. MÃ¤r herum 
(Tag 84) hat sich eine photochemische Ozonkonzentration eingestellt, die praktisch 
nicht mehr von der Initialisierung 15 Tage vorher abhÃ¤ngt Das Ozon hat hier sein 
GedÃ¤chni verloren was die Ozonkonzentration vor 15 Tagen oder frÃ¼he betrifft. Auf 
der anderen Seite hÃ¤ng 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 fÃ¼ Februar und MÃ¤r 1995 auf der 1000 K 
Isentrope, zusammen mit den RAM-Messungen in Ny-Alesund. Die beiden 
dÃ¼nnere Linien zeigen die Modellrechnungen fÃ¼ eine um 1 ppm erhÃ¶ht 
beziehungsweise verringerte Ozoninitialisierung. 

gute Ãœbereinstimmun von Modell und Messung in diesen Bereichen ist also eher 
'zufÃ¤llig' da die Ozoninitialisierung mit 5.5 ppm ja willkÃ¼rlic erfolgte. 

7.3.1 Entwicklung des Ozons im Polarwirbel 

Die bisher dargestellten Modellrechnungen wurden mit einem willkÃ¼rliche 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 VorwÃ¤rtstrajektorie ausgehend von NY-Alesund, berechnet. Si- 
cher kann nicht davon ausgegangen werden, daÂ die Trajektorienrechnung Ã¼be einen 
so langen Zeitraum die tatsÃ¤chlich Bahn eines Luftpaketes richtig wiedergibt. So soll 
diese eine Trajektrie vielmehr stellvertretend fÃ¼ eine typische Luftmasse innerhalb 
des Polarwirbels stehen. Sie gibt qualitativ die Entwicklung des Ozons innerhalb des 
Polarwirbels wieder. FÃ¼ eine quantitative Modellierung des Ozons im Polarwirbel 
mÃ¼sste dann aber sicher weit mehr als nur eine Trajektorie berÃ¼cksichtig werden. 
In diesem Falle wÃ¼rd sich aber wieder das Problem der Ozoninitialisierung stellen. 

Die in diesem Abschnitt betrachtete 30-Tage VorwÃ¤rtstrajektori 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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schungsverhÃ¤ltni von etwa 4.5 pprn auf der 1000 K Isentrope gemessen wurde. Wie 
weiter oben schon erwÃ¤hnt zog im Verlauf der nÃ¤chste Tage der Polarwirbel von 
NY-Alesund weg, was auch an den hohen beobachteten OzonmischungsverhÃ¤ltnisse 
wÃ¤hren dieser Tage erkennbar ist. Nach dem 12. MÃ¤r befand sich der Polarwirbel 
wieder Ã¼be NY-Alesund, am 14. und 15. MÃ¤r wurden die niedrigsten Ozonmi- 
schungsverhÃ¤ltniss mit etwa 3.5 pprn beobachtet. 

In Abb. 7.11 ist das modellierte OzonrnischungsverhÃ¤ltni fÃ¼ die am 28. Februar 
1995 in Ny-Alesund beobachtete Luftmasse dargestellt. Die Modellrechnung wurde 
mit 4.5 pprn Ozon initialisiert, entsprechend der Messung in NY-Alesund am 28. 
Februar. Bis zum 14. MÃ¤r fÃ¤ll das OzonrnischungsverhÃ¤ltni kontinuierlich ab, bis 
es ein etwa am 14. MÃ¤r ein Minimum von etwa 3.5 pprn erreicht. Dieser Wert ist in 
sehr guter Ãœbereinstimmun mit dem, was tatsÃ¤chlic an diesem Tag in Ny-Alesund 
gemessen wurde. AnschlieÂ§en steigt das modellierte Ozonmischungsverhaltnis recht 
schnell wieder an und erreicht am 23. MÃ¤r Werte von mehr als 5 ppm. In der letzten 
MÃ¤rzwoch ist der Polarwirbel in der mittleren StratosphÃ¤r stark gestÃ¶r und im 
AuflÃ¶se begriffen. Die berechnete Trajektorie bewegt sich nach dem 23. MÃ¤r sehr 
schnell nach SÃ¼de und kann sicher nicht mehr als Teil des Polarwirbels angesehen 
werden. Es ist allerdings interessant zu sehen, wie schnell das modellierte Ozon 
ansteigt, fÃ¼ eine Luftmasse die sich vom Polarwirbels lÃ¶st 

Diese Rechnungen zeigen noch einmal deutlich, wie das OzonmischungsverhÃ¤lt 
nis in der mittleren StratosphÃ¤r von der 'dynamisch kontrollierten Photochemie' ab- 
hÃ¤ngt Die Ozonkonzentration innerhalb des Polarwirbels hÃ¤ng dabei vor allem von 
der Lage und Ausdehnung des Polarwirbels, und damit vom verfÃ¼gbare Sonnenlicht 
ab. Bewegt sich der Polarwirbel, oder Teile davon, nach SÃ¼den kann insbesondere 
am Ende des Winters die Ozonkonzentration schnell ansteigen. 

7.4 Messungen im Winter 1996197 

Die Messungen des RAM in Ny-Alesund zeigen fÃ¼ den SpÃ¤twinte und FrÃ¼hjah 
1997 einen deutlich anderen Verlauf des Ozons in der mittleren StratosphÃ¤r als im 
Jahre 1995. Abb. 7.12 zeigt das Ozonmischungsverhaltnis auf der 1000 K Isentrope 
von Anfang Februar (genau gesagt vom 7. Februar an) bis Ende April 1997. Die Va- 
riabilitÃ¤ ist deutlich geringer als 1995: von Anfang Februar bis in den April hinein - 
etwa bis zum 10. April, Tag 100 - schwankt das OzonrnischungsverhÃ¤ltni zwischen 
etwa 4.5 und 5.5 ppm. Mitte April sieht man dann einen Anstieg des Ozonmischungs- 
verhÃ¤ltnisse auf etwa 6.5 ppm. Ein kurzer Einbruch auf Werte, die in etwa denen 
entsprechen, die bis einschlieÂ§lic zur ersten Aprilwoche beobachtet wurden, findet 
noch einmal um den 20. April statt. Danach steigt das OzonrnischungsverhÃ¤ltni auf 
Werte zwischen 5 und 6 ppm. Es sollte allerdings darauf ingewiesen werden, daÂ 
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 Ã„nderunge vorgenommen wurden. Um absolute Vergleiche zwischen 
den Jahren vornehmen zu kÃ¶nnen bedarf es erst einer sorgfÃ¤ltige Reanalyse der 
RAM-Daten. 

Die Karten der potentiellen Vorticity zeigen, daÂ die Entwicklung des Polar- 
wirbels auf der 1000 K Isentrope Ã¤hnlic wie im Jahr 1995 verlief. Bis etwa Ende 
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Abb. 7.11. Modelliertes Ozonmis~hungsverhÃ¤ltni 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. MÃ¤r bewegt sich die Trajektorie weit in den SÃ¼den Dieser 
Zeitpunkt ist durch den Pfeil am unteren Bildrand markiert. 

Februar war der Polarwirbel stabil, wobei Ny-Alesund innerhalb des Polarwirbels 
lag. Ab Anfang MÃ¤r war der Polarwirbel dann recht stark gestÃ¶r und im AuflÃ¶se 
begriffen. Ny-Alesund lag den MÃ¤r 1997 Ã¼be Ãœberwiegen im Randbereich des Po- 
larwirbels. Der beobachtete Anstieg des OzonmischungsverhÃ¤ltnisse nach dem 10. 
April ist verbunden mit dem Wegziehen des Polarwirbels, beziehungsweise seiner 
Ãœberreste Um den 22. April herum ziehen Ãœberrest des Polarwirbels noch ein- 
mal Ã¼be NY-Alesund, in Ãœbereinstimmun mit der Beobachtung niedriger Ozonmi- 
schungsverhÃ¤ltnisse 

Es ist nun interessant zu sehen, ob der Modellansatz, der so erfolgreich die be- 
obachtete OzonvariabilitÃ¤ im MÃ¤r 1995 erklÃ¤re kann, auch die OzonvariabilitÃ¤ 
im Jahr 1997 wiedergibt. Dazu wurden die Modellrechnungen genauso wie fÃ¼ die 
1995er Periode auch fÃ¼ 1997 durchgefÃ¼hrt FÃ¼ jeden Tag innerhalb des beobach- 
teten Zeitraumes zwischen Anfang Februar und Ende April 1997 wurden wieder 
15 Tage-RÃ¼ckwÃ¤rtstrajektori berechnet, entlang derer das Boxchemiemodell lau- 
fengelassen wurde. Die Initialisierung der ModellÃ¤uf wurde identisch zu denen des 
Jahres 1995 vorgenommen - sowohl fÃ¼ die Ozoninitialisierung (wiederum 5.5 ppm), 
als auch die Initialisierung der anderen chemischen Spurenstoffe. Abb. 7.13 zeigt das 
modellierte OzonmischungsverhÃ¤ltni am Ende der berechneten Trajektorien zusam- 
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Abb. 7.12. OzonmischungsverhÃ¤ltni von Anfang Februar bis Ende April 
1997 aus Millimeterwellen-Messungen in ~ ~ - A l e s u n d ,  interpoliert auf die 
1000 K Isentrope, entsprechend einer HÃ¶h von etwa 33 km. 

men mit den RAM-Messungen. Im wesentlichen zeigt sich auch fÃ¼ 1997 wieder eine 
gute Ãœbereinstimmun zwischen den Modellrechnungen und den tatsÃ¤chliche Be- 
obachtungen. Die niedrigen OzonmischungsverhÃ¤ltniss ohne starke VariabilitÃ¤ 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 RÃ¼ckwÃ¤rtstrajektori wiedergegeben. Allerdings ist das 
berechnete OzonmischungsverhÃ¤ltni im MÃ¤r deutlich niedriger, als tatsÃ¤chlic vom 
RAM beobachtet. Interessanterweise ist die modellierte Tag zu Tag OzonvariabilitÃ¤ 
innerhalb dieses Zeitraumes in erstaunlich guter Ãœbereinstimmun mit den Beob- 
achtungen; nur ergeben die Modellrechnungen eben ein um etwa 1 ppm zu niedri- 
ges OzonmischungsverhÃ¤ltni gegenÃ¼be den Messungen. Die gute Ãœbereinstimmun 
der modellierten Strukturen in der OzonvariabilitÃ¤ legen die Vermutung nahe, daÂ 
die Diskrepanz zwischen modelliertem Ozon und Messung nicht etwa durch falsche 
Ozontrajektorien, sondern eher durch UnzulÃ¤ngichkeite in der Chemie, beziehungs- 
weise der Initialisierung, begrÃ¼nde ist. Dies wird auch dadurch bestÃ¤tigt daÂ das 
SLIMCAT Modell, dem ja die selben Windfelder aus UKMO Analysen zugrunde 
liegen, in diesem Zeitraum eine deutlich bessere Ãœbereinstimmun mit den RAM- 
Messungen aufweist (siehe Abschnitt 7.5). Abb. 7.13 zeigt, daÂ die Ozoninitialisie- 
rung zumindest fÃ¼ Ende MÃ¤r 1997 nur einen sehr geringen Einflui3 auf das mo- 
dellierte OzonmischungsverhÃ¤ltni hat. Die Ozoninitialisierung ist also nicht verant- 
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Abb. 7.13. Das modellierte Ozon fÃ¼ 1997 auf der 1000 K Isentrope, zusam- 
men mit den RAM-Messungen in N~-Alesund. Die beiden dÃ¼nnere Linien 
zeigen die Modellrechnungen fÃ¼ eine um 1 ppm erhÃ¶ht beziehungsweise 
verringerte Ozoninitialisierung. 

wortlich fÃ¼ die starke Diskrepanz zwischen berechnetem OzonmischungsverhÃ¤ltni 
und den Messungen. Andererseits zeigt sich, daÂ wÃ¤hren des Februars 1997 das 
modellierte Ozon recht stark von der Ozoninitialisierung abhÃ¤ngt da die Trajek- 
torien in diesem Zeitraum sehr wenig Sonnenlicht erfahren haben. Die sehr gute 
Ãœbereinstimmun zwischen Modell und Messung in diesem Zeitraum ist also zufÃ¤llig 
da die Initialisierung mit 5.5 ppm ja eher willkÃ¼rlic erfolgte. Eine andere Ozonini- 
tialisierung hÃ¤tt dann zu einer schlechteren Ãœbereinstimmun mit den Messungen 
gefÃ¼hrt 

Ãœbe die Ursachen fÃ¼ die UnterschÃ¤tzun des OzonmischungsverhÃ¤ltnisse im 
MÃ¤r 1997 kann an dieser Stelle nur spekuliert werden. DaÂ der Grund fÃ¼ die Un- 
terschÃ¤tzun des Ozons in einer zu niedrigen Ozonproduktion, also einer zu gerin- 
gen 02-Photolyse liegt, ist eher unwahrscheinlich. Schliefilich wurde zur Berechnung 
der 02-Photolyse ja ein Ozonprofil aus RAM-Messungen vom MÃ¤r 1997 verwen- 
det. Es gibt allerdings Anzeichen, daÂ der Ozonabbau durch den Chlorzyklus etwas 
ÃœberschÃ¤t wird. So zeigen die Modellrechnungen einen Anstieg des aktiven Chlors 
- im wesentlichen also C10 und Chlornitrat, C10N02, das bei Tage recht schnell zu 
C10 photolysiert wird - verbunden mit einer entsprechenden Abnahme des Chlor- 
reservoirgases HC1. Dieser Anstieg bei den bisherigen Modellrechnungen betrÃ¤g 
nahezu eine Verdopplung des C10 MischungsverhÃ¤ltnisse innerhalb von 30 Tagen. 



Ein Grund hierfÃ¼ kÃ¶nnt sein, daÂ in unseren Modellrechnungen der Reaktionska- 
nal C10 + OH + HC1+ O2 neben der 'normalen' Reaktion C10 + OH + HO2 + Cl 
nicht enthalten ist. Diese Reaktion wÃ¼rd aktives Chlor wieder ins Reservoir HC1 
Ã¼berfÃ¼hre Neuere Laboruntersuchungen haben den Reaktionskanal mit einem An- 
teil von etwa 5% bestÃ¤tig [Lipson e t  al., 19971. Ob dies aber die Diskrepanz erklÃ¤re 
kann, wird in der Zukunft noch genauer Ã¼berprÃ¼ werden mÃ¼ssen 

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 berÃ¼cksichtigen und 
einer 'vollstÃ¤ndigen Rechnung aus einem 3d Modell, wie dem SLIMCAT Modell. Der 
Vergleich mit einem 3d Modell zeigt sogar besser als der Vergleich mit den Meodaten, 
wieviel der OzonvariabilitÃ¤ durch die Photochemie der letzten Tage bedingt ist. 

Das SLIMCAT Modell wird genau wie die im Rahmen dieser Arbeit durch- 
gefÃ¼hrte Modellrechnungen mit Wind- und Temperaturdaten aus UKMO Analy- 
sen angetrieben. UnzulÃ¤nglichkeite insbesondere der Windfelder sollten sich also 
in beiden ModellansÃ¤tze 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 OzonmischungsverhÃ¤ltniss wie sie sich 
am Ende der Boxmodellrechnungen entlang der 15 Tage-RÃ¼ckwÃ¤rtstrajektori er- 
geben haben zusammen mit dem berechneten Ozon Ã¼be ~ ~ - A l e s u n d  in 1000 K. 
Die Ãœbereinstimmun ist nahezu perfekt. Im Bereich vom 16. bis 18. MÃ¤r zeigt 
das SLIMCAT Modell ebenfalls deutlich niedrigere Ozonwerte als die Messungen 
ergeben haben; der Verlauf des OzonmischungsverhÃ¤ltnisse ist hier genauso, wie 
in den Boxmodellrechnugen. Dies legt die Vermutung nahe, daÂ die Dynamik in 
den UKMO-Windfeldern fÃ¼ diese Tage die Ursache fÃ¼ die beobachtete Diskrepanz 
zwischen Modell und Messung ist. 

FÃ¼ 1997 (siehe Abb. 7.15) ist die Ãœbereinstimmun von SIMCAT-Modell und 
den Boxtrajektorienrechnungen weniger gut, als fÃ¼ 1995. WÃ¤hren die Boxmo- 
dellrechnungen das OzonmischhungsverhÃ¤ltni im MÃ¤r 1997 stark unterschÃ¤tzen 
liegt das vom SLIMCAT-Modell berechnete Ozon deutlich nÃ¤he an den RAM- 
Messungen. Im April, wo sich hohe OzonmischungsverhÃ¤ltniss ergeben, stimmen 
die Boxmodellrechnungen dann wieder nahezu perfekt mit dem SLIMCAT-Modell 
Ã¼berein Interessant ist, daÂ die Struktur der OzonvariablilitÃ¤ in den Trajektori- 
enrechnungen und im SLIMCAT-Modell sehr gut Ãœbereinstimmt 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, daÂ die Luftmassen, die Im Februar Ã¼be ~ ~ - h l e s u n d  beobachtet wur- 
den nur sehr wenig Sonnenlicht erfahren hatten. Die Boxmodellrechnungen zeigten 
eine sehr groÂ§ AbhÃ¤ngigkei des berechneten Ozons von der Ozoninitialisierung 
(siehe Abb. 7.13), was bedeutet, daÂ 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 kÃ¶nnt die vergleichsweise schlech- 
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Abb. 7.14. Das modellierte Ozon aus den Boxtrajektorienrechnungen die- 
ser Arbeit fÃ¼ 1995 (durchgezogene Linie), verglichen mit dem SLIMCAT- 
Modell (gestrichelt). 

te Ãœbereinstimmun des SLIMCAT-Modells mit den RAM-Messungen im Februar 
1997 erklÃ¤ren 

Es ist schon bemerkenswert, wie gut die im SLIMCAT 3d Chemietransport- 
modell modellierte OzonvariabilitÃ¤ bereits durch den vereinfachten Modellansatz, 
wie er im Rahmen dieser Arbeit verwendet wurde, wiedergegeben werden kann. 
Es sei noch einmal explizit erwÃ¤hnt 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 RÃ¼ckkopplun 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 BerÃ¼cksichtigun der HÃ¶henauflÃ¶su 
Bisher wurde beim Vergleich der Modellrechnungen mit den RAM Messungen so ge- 
tan, als wÃ¼rde die Messungen das OzonmischungsverhÃ¤ltni auf der 1000 K Isentro- 
pe zeigen. TatsÃ¤chlic stellen die Messungen aber einen Mittelwert Ã¼be einen relativ 
groÂ§e HÃ¶henbereic dar, der um die 1000 K Isentrope herum zentriert ist. Ein Teil 
der Diskrepanz zwischen Modell und Messung ist somit auch darauf zurÃ¼ckzufÃ¼hre 
daÂ die Millimeterwellenmessungen Ã¼be einen HÃ¶henbereic mitteln. 
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Abb. 7.15. Wie Abb. 7.14, jedoch fÃ¼ 1997 

Um die HÃ¶henauflÃ¶su der RAM-Messungen im Modell zu berÃ¼cksichtigen 
wurden zusÃ¤tzlic die Box-Trajektorienrechnungen auch auf der 1200 K und der 
850 K Isentrope durchgefÃ¼hrt Die 1200 K Isentrope liegt etwa 3 km oberhalb 
1000 K, die 850 K Isentrope etwa 3 km unterhalb der 1000 K Isentrope. Ãœbe die 
Rechnungen auf den drei HÃ¶he wurde dann gewichtet gemittelt, entsprechend der 
HÃ¶henauflÃ¶su der RAM-Messungen, wie sie durch die averagzng kernels gegeben 
ist. Das modellierte OzonmischungsverhÃ¤ltni auf der 1200 K und auf der 850 K 
Isentrope ging dabei jeweils zu 25%, das modellierte OzonmischungsverhÃ¤ltni auf 
der 1000 K Isentrope zu 50% in das Ergebnis ein. 

Von wenigen Ausnahmen abgesehen unterscheiden sich die Modellrechnungen 
mit der reduzierten vertikalen AuflÃ¶sun praktisch nicht von den Rechnungen, die 
nur auf einer Isentrope durchgefÃ¼hr wurden (Abb. 7.16 und 7.17). Dies zeigt, daÂ 
obwohl die Trajektorien in unterschiedlichen HÃ¶he in der Regel schnell auseinander- 
laufen, die Luftmassen dabei aber in den verschiedenen HÃ¶he Ã¤hnlich meteorologi- 
sche Bedingungen erfahren. So wird auch eine weit stÃ¤rker Scherung der Advektion 
in zonaler Richtung beobachtet, als in meridionaler Richtung, die ja im wesentlichen 
das verfÃ¼gbar Sonnenlicht bestimmt. 

7.7 Ergebnisse und Schlui3folgerungen 
Die Modellrechnungen haben gezeigt, daÂ die beobachtete OzonvariabilitÃ¤ durch 
die bekannte Photochemie erklÃ¤r werden kann. Die beobachteten Ozonmischungs- 
verhaltnisse sind dabei fast ausschlieÂ§lic durch die Photochemie wÃ¤hren der letz- 



Abb. 7.16. Das berechnete OzonmischungsverhÃ¤ltni entsprechend der HÃ¶ 
henauflÃ¶sun der Mikrowellenmessungen fÃ¼ 1995 (fette Linie), verglichen 
mit den Modellrechnungen auf der 1000 K Isentrope (dÃ¼nn Linie). 

ten Tage bestimmt. Sie hÃ¤nge somit vor allem davon ab, welcher Sonneneinstrah- 
lung, das heiÂ§ welchen Sonnenzenitwinkeln die Luftmassen ausgesetzt waren. Die 
Dynamik, die die Bewegung der Luftmassen bestimmt, bestimmt hier also auch 
die Photochemie. Ich habe hierfÃ¼ den Begriff der 'dynamisch kontrollierten Pho- 
tochmie' geprÃ¤gt In Luftmassen, die Ã¼be lÃ¤nger Zeit in hohen Breiten waren, - 
ob nun innerhalb des Polarwirbels, am Rand des Polarwirbels oder innerhalb des 
Aleutenhochs ist dabei unerheblich - stellen sich dabei aufgrund der hohen Zenit- 
winkeln oft sehr niedrige Ozonkonzentrationen ein. 

Daraus ergibt sich unmittelbar als Konsequenz, daÂ zur Berechnung von Ozon- 
trends in der mittleren StratosphÃ¤r die Dynamik sorgfÃ¤lti berÃ¼cksichtig werden 
muÂ§ Wie in diesem Kapitel dargestellt wurde, reicht es dabei nicht aus, zum Beispiel 
nur sicherzustellen, daÂ 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 SÃ¼de verschoben ist. 
Das Gegenbeispiel sind Luftmassen des Aleutenhochs: 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, daÂ§ wenn sich eine Luftmasse von A 
nach B und dann wieder zurÃ¼c nach A bewegt, ihre ursprÃ¼nglich Ozonkonzentra- 



Abb. 7.17. Wie Abb. 7.16, jedoch fÃ¼ 1997. 

tion nicht wiederhergestellt wird. 
Der gewÃ¶hnlich Transport von Ozon spielt in der mittleren StratosphÃ¤r nur 

eine untergeordnete Rolle im Hinblick auf die beobachtete OzonvariabilitÃ¤t Abge- 
sehen von der Situation in der Polarnacht, wo die Photochemie nicht wirksam ist, 
dominiert die dynamisch kontrollierte Photochemie. Gleichwohl ist natÃ¼rlic der 
Transport beispielsweise der an den Ozonabbauzyklen beteiligten Spurenstoffe von 
Bedeutung. 

Anhand von SensitivitÃ¤tsuntersuchunge konnte gezeigt werden, daÂ die Tem- 
peratur entlang der Luftmassentrajektorie nur einen geringen EinfluB auf Ozonpro- 
duktion und -abbau hat. Zwar sind die beteiligten chemischen Reaktionen tempe- 
raturabhÃ¤ngig aber dieser EinfluB ist weit geringer als die AbhÃ¤ngigkei von dem 
verfÃ¼gbare Sonnenlicht. Und so ist die oftmals beobachtete Korrelation zwischen 
Ozonkonzentration und Temperatur nicht ein Zeichen fÃ¼ die direkte AbhÃ¤ngigkei 
der Ozonchemie von der Temperatur der Luftmasse, sondern ist vielmehr inderekt 
begrÃ¼ndet Hohe Ozonkonzentrationen werden in der Regel bei Advektion von Luft- 
massen aus sÃ¼dlichere Breiten beobachtet. Dies geht aber normalerweise einher mit 
erhÃ¶hte Temperaturen. Wurde in den Photochemierechnungen fÃ¼ solche Luftmas- 
sen die Temperatur kÃ¼nstlic auf niedrigere Werte gesetzt, ergaben die Rechnungen 
dennoch fast unverÃ¤nder hohe Ozonkonzentrationen. 

Die insgesamt gute Ãœbereinstimmun von den Boxtrajektorienrechnungen mit 
den RAM-Messungen ist in erster Linie natÃ¼rlic ein Beweis, daÂ die Photochemie 
in der mittleren StratosphÃ¤r im wesenentlichen durch das Chemiemodell richtig 



beschrieben wird. Die Ãœbereinstimmun zeigt aber auch, daÂ die Dynamik in der 
mittleren StratosphÃ¤r durch die berechneten Trajektorien in der Regel gut wieder- 
gegeben wird. Es kÃ¶nne damit nicht nur das Trajektorienmodell selber, sondern 
auch die verwendeten Windfelder - in diesem Fall Windfelder aus Analysen des 
UKMO - validiert werden. 



In dieser Arbeit wurden bodengebundene Mikrowellenmessungen stratosphÃ¤rische 
Ozonprofile analysiert und interpretiert. Die Messungen mit dem Radiometer fÃ¼ 
AtmosphÃ¤risch Messungen (RAM) wurden dabei an der Station des Network for 
the Detectzon of Stratospheric Change (NDSC) in Ny-Alesund, Spitzbergen durch- 
gefÃ¼hrt Ein wesentlicher Vorteil der Mikrowellenradiometrie ist, daÂ die Messungen 
auch in Abwesenheit von Sonnenlicht, also auch in der Polarnacht sowie praktisch 
wetterunabhÃ¤ngi durchgefÃ¼hr werden kÃ¶nnen Da das Instrument somit kontinu- 
ierlich mit hoher zeitlicher AuflÃ¶sun arbeitet - typischerweise werden ein bis vier 
Ozonmessungen pro Stunde durchgefÃ¼hr - stellt es eine wertvolle ErgÃ¤nzun zu 
anderen MeBverfahren wie etwa Ozonsonden oder Lidarmessungen dar. Die aus den 
Messungen des -RAM gewonnenen Ozondaten kÃ¶nne somit Erkenntnisse sowohl 
Ã¼be die langfristigen OzonÃ¤nderunge liefern, als auch Ã¼be sehr kurzzeitige Ozon- 
variabilitÃ¤ten 

In der Arktis wird ein jahreszeitlicher Zyklus des stratosphÃ¤rische Ozons beob- 
achtet, mit einem Maximum der Ozonkonzentration am Ende des Winters und einem 
Minimum im Sommer. Dies ist durch Transportprozesse begrÃ¼ndet Im Winter sin- 
ken die Luftmassen innerhalb des Polarwirbels ab, wodurch ozonreichere Luftmassen 
aus grÃ¶Â§er HÃ¶he nach unten transportiert werden. Die Luftmassen innerhalb des 
Polarwirbels sind dabei weitgehend abgeschlossen gegenÃ¼be 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 
FrÃ¼hjah ein teilweise erheblicher RÃ¼ckgan des stratosphÃ¤rische Ozons beobach- 
tet worden. Es besteht heutzutage kein Zweifel mehr daran, daÂ diese Ozonverlu- 
ste durch chemische katalytische Reaktionen mit Chlor und Brom aus anthropoge- 
nen Quellen verursacht werden. An den OberflÃ¤che von polaren stratosphÃ¤rische 
Wolken, die sich bei sehr tiefen Temperaturen bilden kÃ¶nnen wird das Chlor aus 
nicht-reaktiven Reservoirverbindungen in reaktive Verbindungen umgewandelt. Die- 
se kÃ¶nne dann durch katalytische Zyklen Ozon zerstÃ¶ren Ein Effekt, der zumindest 
grundsÃ¤tzlic vergleichbar ist mit dem antarktischen Ozonloch, das seit etwa Anfang 

8 Zusammenfassung 
und Ausblick 



der Achziger Jahre zu beobachten ist. Der einzige Grund dafÃ¼r daÂ 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 gewÃ¶hnlic hÃ¶her so daÂ polare StratosphÃ¤renwolke 
nur sporadisch auftreten, zum anderen bricht der arktische Polarwirbel gewÃ¶hnlic 
frÃ¼he zusammen als sein antarktisches GegenstÃ¼ck wodurch der Ozonabbau weni- 
ger lange anhalten kann. 

Die Ozonmessungen mit dem RAM zeigen im Winter und FrÃ¼hjah 1997 eine deut- 
liche Abnahme der Ozonkonzentration in der unteren StratosphÃ¤re Zwischen Mitte 
Februar und Ende April 1997 nimmt das OzonmischungsverhÃ¤ltni auf der 475 K 
Isentrope (etwa 19 km HÃ¶he von etwa 3 ppin auf unter 2 ppm ab. Damit einher geht 
eine Abnahme der stratosphÃ¤rische OzonsÃ¤ulendicht im gleichen Zeitraum um et- 
wa 50 DU. Um aus der beobachteten Ozonabnahme auf chemische Ozonabbauraten 
schlieÂ§e zu kÃ¶nnen muÂ das diabatische Absinken der Luftmassen innerhalb des 
Polarwirbels abgeschÃ¤tz werden. Denn das Absinken ozonreicherer Luftmassen kann 
den chemischen Ozonverlust in einer HÃ¶h teilweise Ã¼berdecken Zur Berechnung des 
diabatischen Absinkens wurden daher KÃ¼hlungsrate mit einem Strahlungstransfer- 
modell im sichtbaren und infraroten Spektralbereich durchgefÃ¼hrt 

Verursacht werden die diabatischen TemperaturÃ¤nderunge durch das Heizen 
aufgrund der Absorption solarer Strahlung auf der einen Seite, und die langwellige 
Abstrahlung im infraroten Spektralbereich auf der anderen Seite. Verantwortlich fÃ¼ 
das Heizen durch die Absorption der solaren Strahlung ist in der StratosphÃ¤r vor 
allem Ozon sowie zu einem geringeren Teil auch Wasserdampf, der allerdings in der 
TroposphÃ¤r einen entscheidenden Anteil am diabatischen Heizen hat. Der Strah- 
lungsaustausch im Infraroten ist vor allem durch Kohlendioxyd, Wasser und Ozon 
verursacht und hÃ¤ng wesentlich von der Temperatur der Luftmassen ab. Zur Berech- 
nung der diabatischen KÃ¼hlungsrate in dieser Arbeit wurden Temperaturprofile aus 
ECMWF-Analysen gemittelt Ã¼be den Polarwirbel verwendet. AuÂ§erde wurden die 
mit dem RAM in PJy-Alesund gemessenen Ozonprofile, die als reprÃ¤sentati fÃ¼ den 
gesamten Polarwirbel angenommen wurden, fÃ¼ die Berechnungen verwendet. Da 
keine routinemÃ¤Bige Messungen von stratosphÃ¤rische Wasserdampfprofilen inner- 
halb des Polarwirbels vorliegen, konnten nur Annahmen Ã¼be das Wasserdampfprofil 
gemacht werden. Dies sollte allerdings keine groÂ§ Auswirkung auf die berechneten 
diabatischen KÃ¼hlungsrate haben, da Wasserdampf sowohl bei der Absorption der 
solaren Strahlung, als auch im infraroten Spektralbereich nur einen vergleichsweise 
geringen Anteil an den diabatischen TemperaturÃ¤nderunge hat. 

Es zeigte sich, daÂ praktisch Ã¼be den gesamten betrachteten Zeitraum von Mit- 
te Februar bis Ende April diabatisches KÃ¼hle vorherrschte. Dies fÃ¼hrt demzufolge 
zu einem diabatischen Absinken ozonreicherer Luftmassen von oben, wodurch der 
chemische Ozonabbau teilweise Ãœberdeck wurde. Es muÂ also unbedingt das diabati- 
sehe Absinken mit berÃ¼cksichtig werden, wenn der chemische Ozonabbau bestimmt 
werden soll. Andererseits zeigte sich, daÂ die diabatischen KÃ¼hlungsrate wesent- 
lich auch vom zugrundeliegenden Ozonprofil abhÃ¤ngen So halten sich im April 1997 
die langwellige StrahlungskÃ¼hlun und das Heizen durch die kurzwellige Absorption 
der solaren Strahlung ungefÃ¤h die Waage, mit einer leichten netto KÃ¼hlung Da 



aber das Heizen durch die Absorption der solaren Strahlung vor allem vom Ozon 
abhÃ¤ngt anderseits die langwellige StrahlungskÃ¼hlun aber nur schwach abhÃ¤ngi 
ist von der Ozonkonzentration, hÃ¤tt schon eine leichte ErhÃ¶hun der Ozonkonzen- 
tration statt zu einem netto KÃ¼hle zu einem netto Heizen gefÃ¼hrt Insbesondere 
die Verwendung von klimatologischen Ozonprofilen anstatt gemessener Ozonprofile 
kann somit zu grundlegend anderen Ergebnissen fÃ¼hren 

Unter BerÃ¼cksichtigun des berechneten diabatischen Absinkens ergaben sich 
aus den Beobachtungen des RAM fÃ¼ den HÃ¶henbereic um 475 K chemische Ozo- 
nabbauraten zwischen etwa 20 ppb/Tag im Februar und 15 ppb/Tag im April 1997. 
Im HÃ¶henbereic um 475 K erreichte der chemische Ozonabbau damit Werte, die ver- 
gleichbar oder sogar noch grÃ¶Â§ waren als in den Wintern davor. Die aufiergewÃ¶hn 
lieh niedrigen Temperaturen spÃ¤ im Winter und FrÃ¼hjah 1996197 ermÃ¶glichte die 
Bildung polarer StratosphÃ¤renwolke uber einen groÂ§e Bereich des Polarwirbels 
und uber einen langen Zeitraum bis Ende MÃ¤rz Die Folge davon war eine weitge- 
hende, lang anhaltende Chloraktivierung, die zum beobachteten Ozonabbau fÃ¼hrte 
Insbesondere durch die tiefen Temperaturen im MÃ¤r 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 Ãœberein 
stimmung mit anderen Messungen. Es wurde somit gezeigt, daÂ sich auch durch 
~ e s s u & e n  an nur einem Ort Erkenntnisse Ã¼be den chemischen Ozonabbau ge- 
winnen lassen. BegÃ¼nstig wurde dies auch dadurch, daÂ im Winter 1996197 der 
Polarwirbel recht stabil war und fast den gesamten Winter uber ~ ~ - A l e s u n d  lag. 
Das grundsÃ¤tzlich Problem bei der Interpretation von Messungen an nur einem 
Ort bleibt jedoch, daÂ nie ganz ausgeschlossen werden kann, daÂ eine beobachte- 
te OzonÃ¤nderun auf horizontale Advektion zuruckzufÃ¼hre ist. Durch zusÃ¤tzlich 
Messungen an anderen Orten kÃ¶nnt diese Schwierigkeit aber deutlich minimiert 
werden. 

Ein interessantes Ergebnis am Rande, das sich aus den berechneten diabati- 
sehen KÃ¼hlungsrate ergibt, ist die Ã„nderun der potentiellen Vorticity aufgrund 
diabatischer Effekte. Es zeigte sich, daÂ die aus den diabatischen KÃ¼hlungsrate 
berechnete Tendenz der potentiellen Vorticity in sehr guter Ãœbereinstimmun mit 
der tatsÃ¤chlic im Mittel innerhalb des Polarwirbels beobachteten Tendenz der po- 
tentiellen Vorticity ist. Zumindest fÃ¼ den Winter 1996197 war die Entwicklung des 
Polarwirbels also wesentlich durch Strahlungsprozesse bestimmt. DarÃ¼be hinaus ist 
die gute Ãœbereinstimmun der berechneten und der beobachteten PV-Tendenz aber 
auch eine BestÃ¤tigun dafÃ¼r daÂ die im Rahmen dieser Arbeit berechneten diaba- 
tischen KÃ¼hlungsrate die Natur hinreichend gut wiedergeben. Eine unmittelbare 
Anwendung hiervon kÃ¶nnt in der Zukunft darin bestehen, die diabatische Ã„nderun 
der PV zu berÃ¼cksichtigen wenn diese mit Ozon korreliert wird. Denn ein wesent- 
liches Problem solcher Korrelationsuntersuchungen von Ozon mit PV ist, daÂ sich 
die Korrelation von Ozon und PV unter diabatischen Prozessen Ã¤nder (anders als 
bei der Korrelation eines chemisch inerten Spurenstoffes mit Ozon). 

Um die beobachtete VariabilitÃ¤ des Ozons zu verstehen, muÂ auch die atmosphÃ¤r 



ische Dynamik betrachtet werden. Vor allem die kurzzeitigen Ozonvariationen sind 
durch die Advektion von Luftmassen unterschiedlicher Herkunft bestimmt. Zur Un- 
tersuchung der dynamisch beeinflussten VariabilitÃ¤te des Ozons wurde im Rahmen 
dieser Arbeit ein Trajektorienmodell entwickelt, mit dem sich die Historien einzelner 
Luftmassen mit Hilfe von analysierten Windfeldern zurÃ¼ckverfolge lassen. Dieses 
Trajektorienmodell wurde auch fÃ¼ sogenannte contour advectzon und domazn fillzng 
Trajektorienrechnungen verwendet. Dafur wurden eine groÂ§ Anzahl von Luftpake- 
ten gleichzeitig verfolgt, wodurch sich die Dynamik der Luftmassen und insbeson- 
dere die Entwicklung des Polarwirbels im Detail untersuchen lÃ¤Â§ Durch die con- 
t o u r  advectzon und reverse domazn fillzng (RDF) Rechnungen lassen sich hochauf- 
gelÃ¶st Karten des Polarwirbels erzeugen, die Strukturen zeigen, die herkÃ¶mmliche 
Analysen nicht zugÃ¤nglic sind. So kÃ¶nne die RDF-Rechnungen beispielsweise das 
AblÃ¶se von Luftmassen aus dem Randbereich des Polarwirbels und den damit 
verbunden Transport in mittlere Breiten beziehungsweise das Eindringen von Luft- 
massen von auÂ§erhal des Polarwirbels in den Polarwirbel hinein veranschaulichen. 
In den groben Strukturen stimmen die RDF-Rechnungen dabei sehr gut mit PV- 
Analysen Ã¼berein was eine BestÃ¤tigun dafÃ¼ ist, daÂ die Bewegung der Luftmassen 
durch die Trajektorienrechnungen zumindest grundsÃ¤tzlic richtig wiedergegeben 
wird. DarÃ¼be hinaus konnte durch die RDF-Rechnungen auch gezeigt werden, daÂ 
die Luftmassen innerhalb des Polarwirbels gut isoliert sind und ein Austausch mit 
Luftmassen mittlerer Breiten weitgehend unterbunden wird. Eine quantitative Be- 
stimmung des Transportes Ã¼be den Rand des Polarwirbels ist allerdings mit groÂ§e 
Unsicherheiten verbunden. 

Ein Vergleich der RDF-Rechnungen mit den Ozonmessungen des RAM in Ny- 
Alesund zeigte eine recht gute Ãœbereinstimmung wodurch kurzzeitige Variationen 
im gemessenen OzonmischungsverhÃ¤ltni erklÃ¤r werden konnten. Ein genauer Ver- 
gleich zeigt allerdings, daÂ die RDF-Rechnungen zwar Strukturen im Feld der po- 
tentiellen Vorticity reproduzieren kÃ¶nnen die in guter Ãœbereinstimmun mit Be- 
obachtungen sind, die exakte Position dieser Strukturen aber oftmals nicht richtig 
wiedergegeben wird. Um die Rechnungen direkt mit den Ozonmessungen vergleichen 
zu kÃ¶nnen was ja fÃ¼ potentielle Vorticity nur indirekt mÃ¶glic ist, wurden hochauf- 
gelÃ¶st Transportrechnungen durchgefÃ¼hrt die mit Ozon initialisiert wurden. Dafur 
wurde ein Semi-Lagranges Transportmodell entwickelt, das Ã¼be eine sehr hohe ver- 
tikale AuflÃ¶sun verfÃ¼gt 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 Ãœbereinstimmun mit der analysierten PV 
beziehungsweise mit RDF-Rechnungen. FÃ¼ die Ozontransportrechnungen wurde 
das Modell dann mit Ozonsondenmessungen initialisiert. 

Mit dem Modell konnte fÃ¼ einen ausgesuchten Zeitraum im MÃ¤r 1995 die 
Entwicklung des OzonmischungsverhÃ¤ltnisse nachvollzogen werden. GrundsÃ¤tzlic 
zeigt das Modell eine recht gute Ãœbereinstimmun sowohl mit Ozonsondenmessun- 
gen, als auch mit Messungen des RAM in ~ ~ - A l e s u n d .  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 zurÃ¼ckzufÃ¼hre daÂ im Modell der chemische 



Ozonabbau nicht berÃ¼cksichtig wird. So zeigt sich im Verlaufe der Rechnung eine 
zunehmende Diskrepanz zwischen Modell und Messungen. Zum anderen wurden bei 
der Initialisierung des Modells kleinrÃ¤umig Variationen insbesondendere innerhalb 
des Polarwirbels nicht richtig berÃ¼cksichtigt Zusammenfassend kann aber gesagt 
werden, daÂ 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 StratosphÃ¤re das in den letzten Jahren viel 
Beachtung fand, ist nur wenig iiber die OzonvariabilitÃ¤ in der mittleren Strato- 
sphÃ¤re dem HÃ¶henbereic von etwa 25-40 km HÃ¶he bekannt. Dieser HÃ¶henbereic 
ist insofern interessant, als daÂ hier die natÃ¼rlich Photochemie des Ozons auf glei- 
chen Zeitskalen ablÃ¤uf wie die Transportprozesse. 

Die RAM-Messungen in NY-Alesund zeigen im Bereich der mittleren Strato- 
sphÃ¤r eine sehr hohe VariabilitÃ¤ des OzonmischungsverhÃ¤ltnisses Teilweise von 
einem Tag auf den anderen variiert das OzonmischungsverhÃ¤ltni um bis zu einem 
Faktor Zwei. Da die photochemische Lebensdauer des Ozons in der mittleren Strato- 
sphÃ¤r im Bereich einiger Tage liegt, muÂ zur Untersuchung der OzonvariabilitÃ¤ in 
diesem HÃ¶henbereic die Historie der Luftmassen Ã¼be einen Zeitraum von einigen 
Tagen betrachtet werden. Zur Interpretation der Beobachtungen wurden dazu Rech- 
nungen mit einem photochemischen Box-Modell entlang von Luftmassentrajektorien 
durchgefÃ¼hrt Dazu wurden die Trajektorienrechnungen jeweils identisch initialisiert, 
um zu untersuchen, inwieweit sich das beobachtete OzonmischungsverhÃ¤ltni im Ver- 
lauf der Rechnung einstellt. Das Ergebnis dieser Rechnungen zeigte, daÂ das Ozon- 
mischungsverhÃ¤ltni vor allem durch die Photochemie wÃ¤hren der letzten Tage be- 
stimmt ist. AbhÃ¤ngi davon, wieviel Sonnenlicht das Luftpaket erfahren hat, ergeben 
sich hÃ¶her 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 OzonmischungsverhÃ¤ltniss ein. Der Grund 
dafÃ¼ ist, daÂ unter diesen Bedingungen Ozon bereits photolysiert wird, wodurch 
ein Ozonabbau ermÃ¶glich wird, die Ozonproduktion aufgrund der Photolyse von 
Sauerstoff aber noch nicht mÃ¶glic ist. Die sehr gute Ãœbereinstimmun dieser pho- 
tochemischen Modellrechnungen mit den Ozonmessungen des RAM in NY-Alesund 
hat klar gezeigt, daÂ die OzonvariabilitÃ¤ in der mittleren StratosphÃ¤r wesentlich 
durch die 'dynamisch kontrollierte Photochemie' bestimmt ist. Es muÂ daher stets 
die Dynamik mit betrachtet werden, wenn Aussagen iiber das Ozon in der mittleren 
StratosphÃ¤r gemacht werden sollen. Dies gilt insbesondere auch fÃ¼ den Vergleich 
von Messungen unterschiedlicher Jahre sowie Trenduntersuchungen. 

Zusammenfassend kann gesagt werden, daÂ die beobachtete VariabilitÃ¤ des Ozons 
in der arktischen StratosphÃ¤r zumindest grundsÃ¤tzlic recht gut verstanden ist. FÃ¼ 
die Zukunft ergibt sich dabei vor allem die Frage, inwieweit etwa die beobachteten 
Ozonverluste in der unteren StratosphÃ¤r im Winter und FrÃ¼hjah mit unserem 
derzeitigen VerstÃ¤ndni der Chemie quantitativ in Ãœbereinstimmun sind. 

Die Untersuchungen im Rahmen dieser Arbeit konzentrierten sich hauptsÃ¤chlic 
auf die Ozonmessungen im Winter und FrÃ¼hjahr Eine Analyse der Messungen im 



Sommer und Herbst steht bisher noch aus. Auch der Bereich der oberen Strato- 
sphÃ¤re oberhalb etwa 40 km HÃ¶he ist in dieser Arbeit praktisch nicht behandelt 
worden. Auch hier sind noch interessante Ergebnisse zu erwarten. 

Es bleibt zu hoffen, daÂ das Radiometer fÃ¼ AtmosphÃ¤risch Messungen noch 
lange in ~ ~ - A l e s u n d  mÃ¶glichs unverÃ¤nder betrieben werden kann, um so einen 
mÃ¶glichs langen homogenen Datensatz zu erhalten, dessen Wert mit jedem weiteren 
MeÂ§ta steigt. Ich wÃ¼rd mir dabei wÃ¼nschen daÂ die im Rahmen dieser Arbeit 
vorgestellten Methoden auch fÃ¼ die Interpretation kÃ¼nftige Messungen von Nutzen 
sein kÃ¶nnen 
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