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1 Einleitung

Mit dem Anstieg der Sauerstoffkonzentration in der Erdatmosphare, der vor etwa 2 Milliarden
Jahren begann und vor ca. 350 Millionen Jahren abgeschlossen war, bildete sich auch die
Ozonschicht [e.g. Brasseur et al., 1999]. Das Ozon absorbiert einen Grof3teil der solaren UV-
B Strahlung (A=280-315 nm), die deshalb nur abgeschwacht zum Erdboden gelangen kann.
Erst unter dem Schutz der Ozonschicht breiteten sich hdher entwickelte Organismen an Land
aus; die Biosphare reagiert deshalb empfindlich auf erhéhte UV-B Einstrahlungen. Die ener-
giereichen Photonen der UV-B Strahlung kénnen groRe organische Molekile wie die DNA
oder Proteine zerstéren und damit zu Zellveranderungen bei Menschen, Tieren und Pflanzen
fihren. Die Entdeckung des Ozonlochs Uber der Antarktis durch Chubachi [1984] und Farman
et al. [1985] rief deshalb ein starkes oOffentliches Interesse und grol3e Besorgnis hervor, und
es ergab sich die Frage, ob ein &hnliches Phanomen auch Uber der Arktis stattfinden kann.
Dies kdnnte zu einer erhdhten UV-B Einstrahlung in der sehr viel dichter besiedelten Nordhe-
misphére fuhren.

Den Befurchtungen tber die mdgliche Ausbildung eines Ozonlochs auch Uber der Arktis folg-
ten zahlreiche MelRkampagnen und Modellstudien, die den Nachweis erbrachten, dal3 chemi-
scher Ozonabbau auch in der Arktis stattfindet [Hofmann et al., 1989; Manney et al., 1994;
von der Gathen et al.,1995; Rex et al., 1997b]. Wahrend jedoch im antarktischen Winter durch
chlor- und bromkatalysierten Ozonabbau regelmafig die Ozonkonzentration in ganzen
Hohenschichten unter die Nachweisgrenze sinkt, fallt der arktische Ozonabbau bislang eher
moderat aus. Dieser Unterschied wurde auf die verschiedenen meteorologischen und dyna-
mischen Gegebenheiten zuriickgefihrt, und zwar in erster Linie auf die stratospharischen
Wintertemperaturen, die in der Arktis deutlich héher liegen als in der Antarktis.

Die Chlorbelastung der Stratosphare und damit das Potential zur Ozonzerstérung wird trotz
der internationalen Abkommen, die den Ausstieg aus der Produktion ozonschadigender Stoffe
regeln, wahrend der ndchsten Dekaden aller Voraussicht nach noch auf einem hohen Niveau
bleiben [WMO, 1995; 1999]. Wahrend dieser Zeit werden vermutlich die stratospharischen
Temperaturen der limitierende Faktor fur das Ausmalfd der Ozonzerstorung in der Arktis blei-
ben. Auf diesem Hintergrund wird zunehmend der Zusammenhang zwischen der globalen Kii-
maanderung und dem stratospharischen Ozonverlust diskutiert. So deuten Modellstudien
darauf hin, dal3 die zunehmende Konzentration der sogenannten Treibhausgase die arktische
Stratosphéare abkihlen und dadurch die Erholung der Ozonschicht verzégern kénnte [Shindell
et al., 1998; Danilin et al., 1998]. Auch der Ozonverlust selbst kann zu einer Abkihlung fuh-
ren, und sich dadurch selbst verstarken [MacKenzie und Harwood, 2000]. Beobachtungen
zeigen, daf3 in den vergangenen 30 Jahren die geographische Ausdehnung besonders niedri-
ger Temperaturen in der arktischen Stratosphéare bereits merklich angestiegen ist [Pawson
und Naujokat, 1997]. Die genaue Beziehung zwischen der Temperatur und dem chemischen
Ozonverlust ist ein zentrales Thema dieser Arbeit.



1 Einleitung

Die Arbeit baut auf dem von von der Gathen et al. [1995] und Rex et al. [1999] eingeflhrten
Verfahren Match zur Quantifizierung von chemischem Ozonabbau in der Arktis auf. Dabei
werden Ozonsondenstarts in einem Netz von Sondierungsstationen der Nordhemisphéare zeit-
lich so koordiniert, daf3 eine moglichst grof3e Anzahl mehrfach beprobter Luftpakete entsteht.
Aus den Mehrfachmessungen a3t sich anschlie3end in einem Lagrangeschen Verfahren der
chemische Ozonabbau bestimmen. Im Rahmen dieser Arbeit wurde in den Wintern 1997/98
und 1998/99 jeweils eine solche Koordinierung vorgenommen, sowie zusatzlich die Daten der
vorhergehenden Kampagne des Winters 1996/97 ausgewertet. Wahrend der Winter 1996/97
relativ kalt war, und durch eine besonders stabile Zirkulation in der Nordhemisphéare auffiel,
waren die beiden Winter 1997/98 und 1998/99 fir die 90er Jahre ungewothnlich warm. Dieser
Umstand bot die Gelegenheit, im Rahmen dieser Arbeit den chemischen Ozonverlust in der
Arktis unter sehr unterschiedlichen meteorologischen Bedingungen zu untersuchen und zu
vergleichen. Dabei wurde erstmals auch die Temperaturgeschichte individueller Luftpakete
mit in die Auswertung und Interpretation der Mel3ergebnisse einbezogen.

Die mittlerweile acht Jahre umfassende Zeitreihe der mit der Matchmethode erzielten Daten
wurde weiterhin genutzt, um erstmals die direkte Temperaturabhéngigkeit des chemischen
Ozonverlustes in der Arktis anhand von Beobachtungsdaten zu analysieren. Daftir wurde fr
eine Hohenschicht die Temperaturgeschichte aller mehrfach beprobten Luftpakete der ver-
gangenen sechs Jahre untersucht, und der chemische Ozonverlust in Abhéngigkeit von der
minimalen durchlaufenen Temperatur bestimmt.

Neben den saisonalen starken Ozonverlusten in den Polargebieten ist eine globale Abnahme
der Ozonschichtdicke zu beobachten, die im Zeitraum von 1979 bis 1991 je nach Jahreszeit
und Hemisphéare etwa zwischen 2% und 4% pro Dekade lag. Mittlerweile hat sich dieser Trend
allerdings stark abgeschwacht [WMO, 1999]. Unbestritten ist, daR dieser Ozonrlickgang
durch grof3e Vulkanausbriiche moduliert wurde. Ob diese Kopplung aber mehr chemischer
oder dynamischer Art ist, konnte bisher noch nicht zufriedenstellend geklart werden. Ein
direkter experimenteller Nachweis fur in-situ Ozonverlust aul3erhalb des arktischen bzw. ant-
arktischen Polarwirbels steht bisher noch aus. Auf diesem Hintergrund wurde die Moglichkeit
untersucht, die Matchmethode auch in mittleren Breiten anzuwenden.

Im folgenden Kapitel 2 werden die grundlegenden Gréf3en, die in der Arbeit verwendet wer-
den, definiert und erlautert, sowie die chemischen und dynamischen Mechanismen, die im
Zusammenhang mit dem chemischen Ozonabbau in der Stratosphéare stehen, erklart. Kapitel
3 beschreibt die in dieser Arbeit verwendete Methode zur Quantifizierung des chemischen
Ozonabbaus. In Kapitel 4 werden die Ergebnisse flr den quantitativen chemischen Ozonab-
bau innerhalb des Polarwirbels fur die Winter 1996/97, 1997/98 und 1998/99 vorgestellt, und
im Vergleich mit anderen Wintern betrachtet. Kapitel 5 beschaftigt sich mit dem Zusammen-
hang zwischen den Ozonverlustraten und der Temperaturgeschichte der Luftpakete. In Kapi-
tel 6 wird der Versuch beschrieben, die Matchmethode auch aufRerhalb des Polarwirbels
anzuwenden.



2  Grundlegende Grél3en und Zusammenhéange

2.1  Der vertikale Aufbau der Atmosphare und die Dynamik

Im hydrostatischen Gleichgewicht, d.h. fur die statische Atmosphare, heben sich die nach
unten gerichtete Gravitationskraft und die nach oben gerichtete Druckgradientenkraft auf.

= —pg (2-1)

Q_lQ_
N IT

Dabei beschreibt p den Atmospharendruck, z die geometrische Hohe, p die Massendichte der
Luft und g die Erdbeschleunigung. Zusammen mit der idealen Gasgleichung

_ P
= BT (2-2)

mit der Gaskonstante R = 287 m?s™2K ™! fur trockene Luft und der Annahme einer konstanten
Temperatur T ergibt sich eine exponentielle Druckabnahme nach oben, so dal sich der atmo-
sphéarische Druck in der Hohe z wie folgt aus dem Druck in der Referenzhéhe z, berechnet:

_(z—zo)

p(z) = p(zg)e (2-3)

Die atmosphéarische Skalenhdhe Hy=RT/g, innerhalb derer der Druck auf 1/e seines urspring-
lichen Wertes abgenommen hat, liegt dabei fur typische atmosphérische Temperaturen zwi-
schen 7 und 8 km. Aus Gleichung (2-3) wird deutlich, dal? der atmosphérische Druck monoton
mit der Hohe z abnimmt, also eine geeignete Hohenskala darstellt. In dieser Arbeit wird
jedoch vorwiegend die potentielle Temperatur (siehe Abschnitt 2.1.2) als Hoéhenskala verwen-
det.

2.1.1 Thermische Struktur

Die Atmosphare wird aufgrund ihrer vertikalen Temperaturstruktur, die in Abbildung 2.1 darge-
stellt ist, in verschiedene Schichten eingeteilt. In der Troposphéare, die sich vom Erdboden bis
in ca. 18 km Hohe in den Tropen und 6-8 km Hohe in den Polargebieten erstreckt, nimmt die
Temperatur mit der Héhe ab, und zwar im globalen Mittel um etwa 6,5 K pro km. Die Tropo-
sphére enthalt etwa 90% der atmospharischen Masse. Ihre priméare Warmequelle ist der Erd-
boden. Sie wird nach oben hin durch die Tropopause begrenzt.

Oberhalb der Tropopause befindet sich die Stratosphére, in der die Temperatur allgemein
nach oben hin zunimmt. Anders als in der Troposphére gibt es in der Stratosphéare keine kon-
vektiven Prozesse, deshalb wird die vertikale thermische Struktur hier in erster Naherung
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Abbildung 2.1: Thermischer Aufbau der Atmosphare. Abbildung nach [Brasseur und Solomon,
1986].

durch den Strahlungshaushalt und die Ozonverteilung bestimmt. Etwa 90% des atmosphari-
schen Ozons befinden sich in der Stratosphéare. Oberhalb der Tropopause nimmt das Ozon-
mischungsverhaltnis rapide zu. Die von den Ozonmolekulen absorbierte solare UV-Strahlung
fuhrt zu einer Erwdrmung in der Stratosphare. In der unteren Stratosphéare geschieht dies
hauptsachlich in den Wellenlangenbereichen 240-280 nm und 310-400 nm, den sogenannten
Hartley und Huggins Banden. Die Energieabgabe in der Stratosphare erfolgt dagegen haupt-
sachlich durch die Infrarotabstrahlung der CO,-Molekiile bei 15 um. Die absolute Temperatur-
verteilung in der Stratosphére hangt jedoch nicht nur von den radiativen Prozessen ab,
sondern wird auch durch adiabatische Kompression und Dekompression und die Wechselwir-
kung mit planetaren Wellen beeinflul3t. Die Stratosphére zeichnet sich weiterhin durch einen
im Vergleich zur Troposphére extrem niedrigen Wassergehalt aus. Sie erstreckt sich bis in
eine Hohe von ca. 50 km, wo sich die Stratopause befindet.

Oberhalb der Stratopause, in der Mesosphare, kehrt sich der Temperaturgradient wieder um,
so dalR die Temperatur mit der Hohe abnimmt. Die Temperatur erreicht ihr Minimum in der
Mesopause, die den oberen Abschlu3 der Mesosphare bildet. Hier beginnt die Thermo-
sphare, in der die Temperatur mit zunehmender H6he wieder ansteigt. In diesem Hohenbe-
reich ist die solare UV-C Strahlung so stark, daf die stabilen Grundbausteine der Luft, N, und
O,, photodissoziieren. Dadurch &ndert sich in dieser Schicht das mittlere Molekulargewicht
der Luft mit der Hohe. Der Hohenbereich vom Erdboden bis ca. 100 km Hohe, in dem das
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mittlere Molekulargewicht quasi konstant ist, wird auch als Homosphéare bezeichnet, der
Bereich oberhalb der Homosphére als Heterosphéare. Oberhalb von ca. 70 km spielen weiter-
hin ionisierende Prozesse eine Rolle, so daf? dieser Bereich auch als lonosphéare bezeichnet
wird.

2.1.2 Potentielle Temperatur

Die potentielle Temperatur O ist als diejenige Temperatur definiert, die ein Luftpaket mit dem
Druck p und der Temperatur T hatte, wenn es trockenadiabatisch auf einen Referenzdruck
von pg = 1000 hPa gebracht wurde:

K
O = TE%OE . (2-4)
Dabeiist kK = R/c, der Adiabatenexponent, der fir trockene Luft (wie sie in der Stratosphare
gegeben ist) den Zahlenwert k =0,286 hat [Brasseur und Solomon, 1986]. Wahrend sich
durch adiabatische Verschiebungen die Temperatur T und der Druck p andern, bleibt die
potentielle Temperatur erhalten. Flachen gleicher potentieller Temperatur werden auch als
Isentropen bezeichnet.

Der Gradient von @ ist ein MaR fiir die Stabilitat der atmospharischen Schichtung. Ein Luftpa-
ket, das beispielsweise nach oben aus seiner Ruhelage ausgelenkt wird, paldt sich sofort dem
Umgebungsdruck an, expandiert dabei aber adiabatisch, d.h. seine potentielle Temperatur
bleibt erhalten. Nimmt hier @ nach oben zu, ist das Luftpaket nun kalter als die umgebende
Luft, besitzt damit eine groRere Dichte und erfahrt deshalb eine ricktreibende Kraft. Nimmt
hingegen © nach oben ab, ist die Dichte des Luftpakets nun kleiner als die der Umgebung
und es erfahrt einen Auftrieb - in diesem Fall ist die Schichtung also instabil.

In der Stratosphére, wo die Temperatur im allgemeinen nach oben hin zunimmt, nimmt auch
die potentielle Temperatur nach oben hin monoton zu, so daR3 die Luftmassen hier sehr stabil
geschichtet sind?. Aufgrund dieser monotonen Zunahme nach oben eignet sich die potentielle
Temperatur als Hohenskala. Da sich Luftpakete bei Abwesenheit diabatischer Prozesse auf
Isentropen bewegen, wird innerhalb dieser Arbeit weitgehend die potentielle Temperatur als
Hohenkoordinate verwendet. In Tabelle 2.1 auf der folgenden Seite 8 ist der Zusammenhang
zwischen der potentiellen Temperatur und der geometrischen Héhe fiir die hier hauptsachlich
behandelten Winter aufgelistet.

2.1.3 Potentielle Wirbelstarke

Die potentielle Wirbelstarke (potential vorticity, PV) nach Ertel [1942] ist definiert als

PV = —g({g+ 2Qsinq>)‘;is, (2-5)

1. Dies gilt nicht fiir lokal begrenzte Gebiete brechender Schwerewellen.
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O [K] h [km] h [km] h [km]
Januar Februar Mérz
1996/97
400 15,3+0,5 156+ 0,5 15,4+ 0,6
425 17,0+ 0,4 17,1+0,4 16,9+0,5
450 | 184+03 |185+05 | 18,2+0,5
475 19,8 +0,3 19,7+0,5 194+04
500 21,0+0,4 20,9+0,4 205+0,5
525 221+04 219+04 21,5+05
550 | 23,2+05 |228+0,3 |224+05
1997/98
400 | 153+0,6 | 152+06 | 153+0,3
425 |17,0+05 |16,8+0,6 | 16,7+0,3
450 18,4+ 0,5 18,2+0,5 18,1+0,3
475 |199+05 |19,4+06 | 19,3+0,3
500 | 21,0+05 |206+0,6 |203+0,3
525 22,1+0,4 21,7+0,5 21,4+0,5
550 23,104 22,6+0,5 224+04
1998/99
400 148+ 0,4 15,0+0,6 14,8 £ 0,5
425 16,3+0,4 16,5+0,6 16,2+ 0,4
450 17,704 179+0,6 174+0,4
475 19,1+04 19,2+0,6 18,5+0,4
500 | 20,3+0,4 |205+05 |196+04
525 | 21,4+04 |216+05 |206+0,3
550 225+0,4 22,6 +0,5 215+0,3

Tabelle 2.1: Mittlere geometrische Hohen der isentropen Niveaus innerhalb des Polarwirbels fur
den Winter 1996/97. Die Werte stellen jeweils den Mittelwerte der Daten aller im entsprechenden
Zeitraum innerhalb des Polarwirbels geflogenen Ozonsonden dar. Als Mal} fir die Variabilitat ist
jeweils die Standardabweichung mit angegeben.
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wobei g die Erdbeschleunigung, 2Qsin® den Coriolisparameter! und © die potentielle Tem-
peratur darstellt. Die isentrope relative Wirbelstarke (g gibt dabei den Anteil der Rotation des
Windfeldes senkrecht zur lokalen isentropen Flache an.

Die potentielle Wirbelstarke ist wie die potentielle Temperatur eine Erhaltungsgrof3e, solange
keine diabatischen Prozesse wie z.B. die Dissipation von Schwerewellen stattfinden, und ist
deshalb ein dynamischer Tracer fur horizontale Bewegungen. Sie nimmt nach oben hin zu. In
der polaren Stratosphére kann die PV eines Luftpakets, das sich auf einer isentropen Flache
bewegt, Uber einen Zeitraum von wenigen Wochen in erster Naherung als konstant angenom-
men werden.

In dieser Arbeit wird weitgehend die normierte potentielle Wirbelstarke (nPV) verwendet [Rex
et al., 1998]. Sie beruht auf der von Dunkerton und Delisi [1986] eingefiihrten skalierten
potentiellen Wirbelstarke, die mit einem konstanten Faktor k = 2, 65 1o° multipliziert wurde.
Dieser Faktor ist so gewahlt, daf} der Zahlenwert der normierten potentiellen Wirbelstarke auf
der 475 K Isentrope dem Zahlenwert fiir die Ertelsche potentielle Wirbelstarke entspricht. Die
Einheit fur die normierte potentielle Wirbelstérke ist s™, und sie errechnet sich aus der nach
Ertel definierten PV wie folgt:

(PV)

Da@o(p)m
% op U

nPV = (2-6)

Dabei ist ©y(p) ein mittleres Profil der potentiellen Temperatur, das aus ca. 500 Radiosonden-
profilen der Monate Dezember, Januar und Februar von Ny-Alesund berechnet wurde. Zwi-
schen 350 K und 700 K wird ©y(p) durch die Umkehrfunktion der folgenden Funktion
beschrieben:

2 3
P = polexp(ag+a; By +a, {Oy)" +a; {Oy)") (2-7)
mit

ag = 12,480

a1 = _3212MmM07°K™

@ = 3708 M0 °K™

43 = _1 627 0K

Po = 1,0 hPa

Die normierte potentielle Wirbelstarke erlaubt es, den Rand des Polarwirbels mit einem
héhenunabhangigen Zahlenwert zu definieren.

1. Q ist die Winkelgeschwindigkeit der Erdrotation und ¢ die geographische Breite.
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2.1.4 Der polare Vortex und die Meridionalzirkulation

Im Winter sinkt die stratosphérische Temperatur durch die fehlende Sonneneinstrahlung an
den Polen stark ab, so daf3 ein grol3er Temperaturgradient zwischen dem Winterpol und dem
Aquator entsteht. Dieser Temperaturgradient geht mit einem starken thermischen Westwind
einher. Zum Pol hin nimmt die potentielle Wirbelstarke zu, und es entsteht eine Luftmasse mit
hohen PV-Werten, die als Polarwirbel oder polarer Vortex bezeichnet wird. Der Polarwirbel
wird durch eine Zone mit hohem PV-Gradienten begrenzt, in der die Windgeschwindigkeiten
ein Maximum erreichen. Da die PV in erster Naherung eine Erhaltungsgrol3e darstellt, verhin-
dert der hohe PV-Gradient am Wirbelrand einen Transport von Luftpaketen aus dem Wirbel
heraus bzw. in den Wirbel hinein. Der Polarwirbel wird deshalb haufig als isolierte Luftmasse
behandelt, in der kaum Austausch tber die Wirbelkante erfolgt. Dal3 dieses auch weitgehend
der Fall ist, zeigen Spurengasmessungen, bei denen grof3e Gradienten an der Wirbelkante
auftreten [z.B. Pierce et al., 1994]. Andererseits kdnnen sich am Rand des Polarwirbels soge-
nannte Filamente bilden, die sich vom Vortexrand abldsen und so Luft aus dem Polarwirbel in
mittlere Breiten transportieren. Die Gro3e dieses Effekts ist allerdings umstritten [z.B. Norton
und Chipperfield, 1995; Mo et al., 1998]. AulRerhalb des Polarwirbels schliel3t sich eine Zone
mit einem sehr flachen PV-Gradienten an, in der durch brechende planetare Wellen eine
starke horizontale Durchmischung stattfindet. Diese Zone wird nach Mcintyre und Palmer
[1983] als surf zone bezeichnet.

Der Temperaturgradient zwischen den Tropen und dem Winterpol fihrt also zu einer im
wesentlichen zonalen Strdmung in der Stratosphére. Durch die Dissipation von Schwerewel-
len und Rossby-Wellen?, die bis in die Stratosphére vordringen, wird diese Strémung jedoch
abgebremst. Da das Abbremsen einer ostwérts gerichteten Stromung einer Westwartsbewe-
gung gleichkommt, fiihrt die Corioliskraft zu einer Meridionalkomponente in der Strdmung,
und die Luftmassen werden langsam polwarts transportiert. Der Druck in den darunterliegen-
den Schichten nimmt dadurch zu, d.h. die Luft am Winterpol sinkt gegentiber den Druckkoor-
dinaten langsam ab. Dieser zunadchst adiabatische Prozel} fihrt zu einer Temperaturerh6hung
der absinkenden Luftmassen, deren Temperatur dadurch tGber dem Strahlungsgleichgewicht
liegt, was wiederum durch eine erhdhte Infrarotabstrahlung kompensiert wird. Da es sich
dabei um einen diabatischen Prozel handelt, sinken die Luftmassen im Polarwirbel nun rela-
tiv zu den Isentropen ab. Das Prinzip, nach dem die mittlere zonale Vertikalbewegung einer
Schicht durch Dissipation von Wellen in den dartberliegenden Schichten kontrolliert wird,
wird als downward control bezeichnet [Haynes et al., 1991; Holton et al., 1995].

Das Absinken der Luftmassen in hohen Breiten ist Teil einer langsamen globalen Meridional-
zirkulation der Atmosphére [Brewer, 1949; Dobson, 1956], deren aufsteigender Ast in den Tro-

1. Rossby-Wellen sind grof3skalige atmosphérische Wellen, deren Riickstellkrafte auf der Brei-
tenabhangigkeit des Coriolis-Parameters beruhen, und die im wesentlichen durch die glo-
bale Land-Meer-Verteilung und durch thermische Kontraste angeregt werden. Die
Auslenkungen, die durch Rossby-Wellen verursacht werden, sind hauptséchlich horizontal.
Die Wellenzahlen 1-3 kdnnen bis in die Stratosphare vordringen.
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2 Grundlegende Groen und Zusammenhéange

pen liegt. Die Umwalzzeit dieser sogenannten Brewer-Dobson Zirkulation betragt etwa 5
Jahre [Solomon, 1999]. Der Antrieb dieser Meridionalzirkulation, die oben beschriebene
Wechselwirkung brechender planetarer Wellen mit dem zonalen Grundstrom, wird nach Hol-
ton et al. [1995] als extratropical pump bezeichnet.

Die Auspragung des Polarwirbels ist auf den beiden Hemispharen deutlich unterschiedlich.
Klimatologisch gesehen ist der antarktische Polarwirbel kélter als der arktische, wahrend
gleichzeitig die stdhemispharischen Tropen warmer sind als die nordhemispharischen
[Labitzke und van Loon, 1992]. Der Polarwirbel in der antarktischen Stratosphére ist relativ
zirkular geformt und die Zirkulation sehr zonal. Sowohl das Wirbelzentrum, das durch die
maximale PV bestimmt wird, als auch das Kaltezentrum fallen in etwa mit dem geographi-
schen Pol zusammen. Der klimatologische arktische Polarwirbel dagegen ist nicht zonal sym-
metrisch, sondern das Zentrum ist um ca. 10° Breite gegeniiber dem Pol in Richtung
Spitzbergen verschoben. Der Grund flir diese Verschiebung ist ein tber den Aléuten gelege-
nes stratosphéarisches Hochdruckgebiet. Diese Verlagerung des Polarwirbels kann als die
Auswirkung einer stehenden planetaren Welle der zonalen Wellenzahl 1 gedeutet werden.
Das klimatologische Kaltezentrum fallt im nordhemispharischen Winter nicht exakt mit dem
Zentrum des Polarwirbels zusammen, sondern liegt noch weiter stdlich.

Ein weiterer Unterschied des Nordpolarwirbels gegeniber dem Siudpolarwirbel liegt in der
Variabilitat von Jahr zu Jahr und der Variabilitat innerhalb eines Jahres. Wahrend die Variabili-
tat im antarktischen Winter so gering ist, dal3 der Polarwirbel in einzelnen Jahren dem klima-
tologischen Mittel sehr ahnlich ist, gibt es im arktischen Polarwirbel sehr grofl3e Unterschiede
von Jahr zu Jahr und innerhalb eines Jahres. Der arktische Polarwirbel ist haufig deformiert
und gegentber dem Pol verschoben. Im Gegensatz zur Sidhemisphare kann es hier schon
im Winter zu grof3en Stratospharenerwarmungen kommen, die unter Umstanden zum voll-
stédndigen Zusammenbruch des Polarwirbels fihren kdnnen. Bei diesem von Scherhag [1952]
entdeckten Phanomen steigen die stratospharischen Temperaturen innerhalb weniger Tage
um einige 10 K an, was zu einer Umkehr des Temperaturgradienten in hohen Breiten fiihren
kann. Statt der sonst vorherrschende Westwinde treten hier nun Ostwinde auf. Man spricht
von einer groRen Stratospharenerwarmung (major warming) dann, wenn in einer Hohe 10 hP
oder darunter im zonalen Mittel von 60° Breite Ostwind vorherrscht. Eine kleine Stratosphéa-
renerwdrmung (minor warming) liegt bereits vor, wenn in einer stratospharischen Schicht ein
schneller Temperaturanstieg von mindestens 25 K in einer Woche auftritt. Das final warming
am Ende des Winters stellt den Ubergang von der Winterzirkulation zur Sommerzirkulation
dar, und kann in den verschiedenen Jahren zu sehr unterschiedlichen Zeitpunkten zwischen
Marz und Mai eintreten [Naujokat, 1992].

Grol3e Stratospharenerwarmungen treten langst nicht in allen Wintern auf. Wie von Labitzke
und van Loon [1988] gezeigt wurde, besteht ein statistisch signifikanter Zusammenhang zwi-
schen dem Auftreten grof3er Stratospharenerwarmungen und der jeweiligen Phase des elfjah-
rigen Sonnenfleckenzyklus und der Quasi-Biennial Oscillation (QBO)L. Im solaren Minimum
wird in der QBO-Ostphase das Auftreten grol3er Stratospharenerwarmungen beginstigt, wah-
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2 Grundlegende Groen und Zusammenhéange

rend sich in der QBO-Westphase regelmalig stabile und kalte Polarwirbel bilden. Im solaren
Maximum dreht sich die Beziehung jedoch um - hier treten groRe Stratospharenerwarmungen

gerade in der QBO-Westphase auf.

2.1.5 Leewellen

Leewellen entstehen beim Uberstromen von
Gebirgsketten durch stabil geschichtete Luft.
Es handelt sich dabei um stationdre atmo-
sphérische Schwerewellen, d.h. die ricktrei-
bende Kraft ist die Gravitation. Bei dieser Art
atmospharischer Wellen ist die Auslenkung
der Luftpakete im wesentlichen vertikal. Lee-
wellen kénnen sich nach der windabgewand-
ten Seite (Lee) der Gebirge und nach oben
hin bis in die Stratosphéare ausbreiten. Dabei
nehmen die Amplituden der Wellen nach
oben hin zu. Stark vereinfacht gilt ohne
Dampfung fur die Geschwindigkeitsamplitude
[v|] einer Welle mit der Massendichte p der
Luft

1

v Op 2. (2-8)

Da die Dichte exponentiell mit der Hohe z
abnimmt, ergibt sich daraus

Z
H

v(z)l O e, (2-9)
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Abbildung 2.2: Simulation einer Leewelle.
Gezeigt sind die Isolinien der potentiellen Tem-

peratur. (Abbildung aus [Leutbecher und Volkert,
2000)).

wobei H die atmosphéarischen Skalenhdhe ist [z.B. Brasseur und Solomon, 1986; Andrews et
al., 1987]. Damit nimmt auch die Amplitude der Welle exponentiell nach oben hin zu. Spate-
stens, wenn durch diese Auslenkung die Isentropen einen vertikalen Verlauf nehmen, wird die
Schichtung jedoch instabil, d.h. die Welle bricht. Abbildung 2.2 zeigt zur Veranschaulichung
das Ergebnis einer dreidimensionalen Simulation der Ausbreitung einer Leewelle nach [Leut-
becher und Volkert, 2000]. Durch die vertikale Bewegung der Luft kommt es zu adiabatischen
Temperaturschwankungen, die bei entsprechenden Windrichtungen und -geschwindigkeiten
zu Temperaturfluktuationen von bis zu 15 K filhren kénnen [Carslaw et al., 1998]. Modellstu-

1. Die QBO ist eine Schwingung der tropischen Stratosphare, bei der mit einer variablen Peri-
odenléange von zwei bis drei Jahren abwechselnd starke Ost- und Westwindregime aus der
oberen Stratosphéare nach unten absinken, und jeweils zu einer Umkehr des zonalen Winds
fuhren [z.B. Naujokat, 1986]. Dadurch @ndern sich die Ausbreitungseigenschaften planeta-
rer Wellen in der Stratosphéare. Dies hat auch Auswirkungen auf Transportprozesse und
damit auf die Verteilung der Spurengase wie z.B. Ozon in der Stratosphére.

12



2 Grundlegende Groen und Zusammenhéange

dien zeigen, daf die groRten Amplituden in der Stratosphéare unter Bedingungen erreicht wer-
den, in denen starke stratosphéarische Winde vorherrschen, also insbesondere auch im
Randbereich des Polarwirbels [Carslaw et al., 1999].

Carslaw et al. [1998] zeigten weiterhin, da die durch Leewellen verursachten Temperatur-
schwankungen einen erheblichen Einflu? auf die Bildung polarer Stratospharenwolken haben,
und damit den chemischen Ozonverlust verstarken konnen.
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2 Grundlegende Groen und Zusammenhéange

2.2  Chemie in der Stratosphare

2.2.1 Chemische Kontinuitatsgleichung

Das Volumenmischungsverhéltnis p; eines Spurengases in der Atmosphéare ist definiert als

_ (2-10)
M = n,

mit der Volumendichte n; des entsprechenden Spurengases und der Volumendichte n, der
umgebenden Luft. FUr alle Spurengase gilt bei Vernachldssigung molekularer Diffusion die
chemische Kontinuitatsgleichung

dy; _ opy . Oy Oy Ol

—_— = —+yy—+VvV—+WwW— = . -

at e TUax Yoy YW TS (2-11)
wobei S; die photochemischen Quellen und Senken des entsprechenden Spurengases
beschreibt, und u, v und w die Geschwindigkeitskomponenten in x, y und z-Richtung sind. Der
Term
oy Oy Ol
ax Voy "Vaz
beschreibt also durch die Advektion verursachte Anderung des Mischungsverhaltnisses. Im
Lagrangeschen System, das der Bewegung des Luftpaketes folgt, verschwindet dieser Term.
Wenn es fur ein Spurengas keine photochemischen Quellen und Senken gibt, folgt also aus
Gleichung (2-11), dal3 das Mischungsverhaltnis erhalten bleibt, wenn man der Bewegung des
zugehorigen Luftpaketes folgt. Im Gegensatz dazu bleibt etwa die Volumendichte nicht erhal-
ten.

u

2.2.2 0Ozon - die Chapman Chemie

Die erste Theorie zur Entstehung des Ozons in der Stratosphare stammt aus dem Jahr 1930
von dem Briten Sydney Chapman [Chapman, 1930]. Danach entsteht das stratosphérische
Ozon aus der Photolyse von molekularem Sauerstoff unter dem Einflu kurzwelliger UV-
Strahlung:

O,+hv(A<242nm) - 20 (R1)
0+0,+M - Oz3+M (R2)
Die maximale Ozonproduktion erfolgt in den Tropen in einem Hohenbereich oberhalb von ca.

30 km. Das dort produzierte Ozon wird anschlieBend durch die Meridionalzirkulation in Rich-
tung der Pole transportiert.

1. M bezeichnet hier und im folgenden einen beliebigen StoRpartner, der aus Impulserhal-
tungsgrunden notwendig ist. In der Regel ist dies N, oder O,.

14
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GleichermalRen durch Photolyse wird das Ozon jedoch auch wieder aufgespalten:

O3+ hv(A<1140 nm) - O+O (R3)

Diese Reaktion ist am effektivsten flr Strahlung im UV-Bereich und begriindet die schiitzende
Eigenschaft der Ozonschicht. Die hier aufgenommene Strahlungsenergie wird als kinetische
Energie der Dissoziationsprodukte abgefiihrt und letztendlich in Warme umgewandelt. Ein
grof3er Teil des durch Reaktion (R3) entandenen atomaren Sauerstoffs bildet innerhalb weni-
ger Sekunden durch Reaktion (R2) wieder Ozon. Da Ozon und atomarer Sauerstoff auf diese
Weise in einem schnellen photochemischen Gleichgewicht stehen, wird die Summe (O3 + O)
haufig als O, bezeichnet. Der oben erwahnte Transport des Ozons von niedrigen in hohe
Breiten ist deshalb strenggenommen ein Transport von O,. Ein kleiner Teil des atomaren
Sauerstoffs fuhrt jedoch wieder zu einem Ozonverlust:

O+0+M - Oy,+M (R4)

0+03 - 20, (R5)

Basierend auf diesen Reaktionen kann zwar qualitativ die Lage des Ozonmaximums und
damit die Existenz der Ozonschicht hergeleitet werden, die berechneten Ozonkonzentratio-

nen sind jedoch gegenlber den Beobachtungen um einen Faktor zwei zu grof3 [z.B. Warneck,
1988].

2.2.3 Katalytische Ozonabbauzyklen

Zusatzlich kénnen jedoch noch verschiedene Radikale mit Ozon reagieren. Die katalytischen
Reaktionszyklen laufen in der Regel nach folgendem Schema ab:

Xe + 03 - XOe + 02
03 + hv - O+ 02
O+XOe - Oy+Xe (C1)
Netto:203+hv - 30,
Dabei sind X+ und XOe« Radikale, die als Katalysatoren fungieren. Diese konnen z.B. HO, =

(HO + HO,) sein [Bates und Nicolet, 1950], oder die Stickoxide NO und NO,, die in der
Summe auch als NO, bezeichnet werden [Crutzen, 1970].

Wie von Richard Stolarski und Ralph Cicerone [1974] vorgeschlagen, kann die Rolle des
Katalysators auch von Chlor ibernommen werden, das nach Uberlegungen von Molina und
Rowland [1974] in der Stratosphére als Photolyseprodukt von industriell hergestellten Fluor-
Chlor-Kohlenwasserstoffen (FCKW) vorhanden sein sollte.
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Cle+0O3 - ClOs+0,
O3+ hv (A<1140 nm) - O+05
O+ClOos - O,+Cl (C2)
Netto:203+hv - 30,

Dieser Reaktionszyklus spielt vor allen Dingen in der oberen Stratosphéare eine Rolle, da die
Konzentration von atomarem Sauerstoff nach oben hin zunimmt [Brasseur und Solomon,
1986]. Von Luisa und Mario Molina wurde schlief3lich noch ein weiterer Abbauzyklus mit Chlor
vorgestellt, der sogenannte Dimerzyklus, der unabhangig von atomarem Sauerstoff funktio-
niert [Molina und Molina, 1987].

2[Cle+ 03 - ClOs+ Oy]
ClOs+CIO*+M - Cl,0,+M
Cl,O5 + hv (A <1140 nm) - 2CI+0O, (C3)
Netto:20O03+hv - 30,
Diese Reaktionskette stellt bei erhohten ClO-Konzentrationen im Winter einen der beiden

wichtigsten Abbauzyklen in der unteren polaren Stratosphéare dar. Sie ist um so effektiver, je
niedriger die Temperaturen sind, da das Cl,O, gemaf}

ClhO,+M . ClOe+ClO»+ M (R6)

thermisch zersetzt werden kann. Da weiterhin die Dimerbildung des CIO stark von der absolu-
ten ClO-Konzentration abhéangt und generell bei hoheren Dricken effektiver ist, ist der Zyklus
(C3) nur in der unteren Stratosphare wichtig.

Ein zweiter flr die untere Stratosphare relevanter Zyklus, der gleichermalRen ohne atomaren
Sauerstoff auskommt, kombiniert die Chlorradikale mit Bromradikalen:

CloO+BrO - Cle+Bre+0,
Cle + 03 - ClOo+ 02
Bre+O3 - Bro+0, (C4)
Netto: 2 03 — 3 02
Obwohl dieser Zyklus keine direkte Sonneneinstrahlung benétigt, findet er dennoch nur tags-
Uber statt, da einerseits das benétigte ClO in der Dunkelheit vorwiegend als Dimer Cl,O, vor-
liegt und andererseits das Brom bei fehlender Sonneneinstrahlung in den Verbindungen

BrONO, oder BrCl verbleibt. Im Gegensatz zum Dimerzyklus (C3) ist der CIO/BrO-Zyklus
jedoch kaum temperaturabhangig.
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Abbildung 2.3: Links: Hauptquellen des Anfang der 1990er Jahre in die Stratosphare eingetra-
genen Chlors. Rechts: Szenarien fiir die Entwicklung der stratospharischen Chlormenge bei Ein-
haltung des Montreal Protokolls und der verschiedenen Nachbesserungen. Abbildungen nach
[WMO, 1999].

Die Zyklen (C3) und (C4) dominieren den schnellen katalytischen Ozonabbau, der im Winter
in den Polargebieten zu den beobachteten massiven Ozonverlusten fihrt. Die relative Bedeu-
tung der Zyklen hangt hauptsachlich von der ClIO-Konzentration, also vom Grad der Chlorakti-
vierung ab; je hoher die ClO-Konzentration ist, desto starker kommt der Zyklus (C3) zum
tragen. AuBerhalb der Polargebiete und im Sommer lauft der Ozonabbau langsamer ab, und
andere katalytische Abbauzyklen bekommen mehr Bedeutung. Dieses Thema wird in
Abschnitt 2.2.9 auf Seite 24 noch einmal aufgegriffen.

2.2.4 Halogene in der Stratosphéare

Das fir den chemischen Ozonabbau in den Polargebieten wichtigste Halogen ist das Chilor.
Obwohl Chlor viele natiirliche Quellen am Erdboden hat (z.B. Seesalz, oder HCI aus Vulkan-
ausbrichen), ist mehr als 80% des derzeitigen stratosphérischen Chlors ausschlie3lich
anthropogenen Ursprungs [WMO, 1999]. In Abbildung 2.3 ist der relative Anteil der Quellgase
am Chloreintrag in die Stratosphére dargestellt. Die dabei wichtigsten Verbindungen CFCl;
(CFC-11) und CF,Cl, (CFC-12) zeichnen sich dadurch aus, dald sie wasserunldslich und
weitgehend chemisch inert sind. Erst unter dem EinfluR der UV-Strahlung in der Stratosphare
kann reaktives Chlor von diesen Verbindungen abgespalten werden. Das abgespaltene Chlor
ist jedoch sehr reaktiv und bildet sofort stabilere chemische Verbindungen. Das stratosphéari-
sche Chlor liegt deshalb im ungestérten Fall in Form der beiden Reservoirgase HCI und
CIONO, vor. Das gegenwartige (1994) Mischungsverhaltnis von Chlor in der Stratosphére
betragt etwa 3,5 ppbv [Zander et al., 1996]. Durch verschiedene internationale Abkommen,
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die mit der Unterzeichnung des sogenannten Montreal Protokolls 1987 begannen und seither
mehrfach verscharft wurden, ist jedoch eine Reduzierung des stratosphéarischen Chlors in den
nachsten Jahren und Jahrzehnten zu erwarten (siehe Abbildung 2.3). Satellitenmessungen
deuten daraufhin, daf3 die stratospharischen Chlormenge inzwischen schon nicht mehr
zunimmt [Anderson et al., 2000].

Weiterhin von Bedeutung fir die stratosphéarische Ozonchemie ist, wie bereits erwahnt, Brom.
Anders als Chlor liegt Brom tagsiber in der Stratosphare hauptsachlich in den aktiven For-
men BrO und Br vor, da HBr leicht mit OH reagiert und BrONO, sowie HOBr und BrCl schnell
photodissoziieren. In der unteren Stratosphére gibt es derzeit (1995) ca. 18 pptv Brom, von
denen im arktischen Winter tagsiber je nach Sonnenzenithwinkel zwischen 50% und 95% als
BrO vorliegen [McKinney et al., 1997]. Die Hauptquellen fir stratosphéarisches Brom sind
Methylbromid (CH3Br), das zu etwa 40% anthropogenen Ursprungs ist, sowie industriell her-
gestellte Halone [Brasseur et al., 1999].

Andere Halogene spielen nach dem heutigen Kenntnisstand fir den chemischen Ozonabbau
keine Rolle. Ein Abbauzyklus, der analog zu (C4) mit Jod statt mit Brom ablauft, wurde zwar
zunachst als relativ effektiv angenommen [Solomon et al., 1994], neuere Messungen bestéti-
gen dies jedoch nicht [Turnipseed et al., 1997]. Weiterhin ergaben Messungen eine Ober-
grenze von 1 pptv fir stratospharisches Jod [Wennberg et al., 1997; Wittrock et al., 2000], so
dal3 Jod bislang keine ernsthafte Gefahr fiir die Ozonschicht darstellt. Das in der Stratosphére
vorhandene Fluor ist nahezu komplett in stabilem HF gebunden, und damit langfristig neutra-
lisiert. Fluor tragt aus diesem Grund nicht zur stratospharischen Ozonzerstdrung bei [Solo-
mon, 1999].

Das Ausmal} der durch die Halogene verursachten Ozonzerstérung hangt also maf3geblich
davon ab, zu welchem Grad das Chlor aus den Reservoirgasen freigesetzt wird. Fiur diese
Freisetzung waren zunachst nur Gasphasenreaktionen bekannt. So kann das CIONO, unter
UV-Einstrahlung direkt photolysiert werden.

CIONO,+hv _ CIOs+ NO, (R7)

Der Abbau von HCI in der Gasphase beruht auf einer Kette von Reaktionen, die mit der Pho-
tolyse von Ozon im UV-Bereich beginnt, bei der ein angeregtes Sauerstoffatom O(lD) ent-
steht.

O3 +hv(A<310nm) - 0, +O('D) (R8)

Die nachfolgenden Reaktionen des O(lD) konnen weiter zu der Produktion von Hydroxyl-
radikalen fithren?,

O(lD) + HZO N 2 OHe (Rg)

1. Weitere Quellen fur OH sind die Photolyse von HOCI und von HNO3.
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o(!D)+CH, — CHz*+OHe (R10)
welches dann schliellich das Cle aus dem HCI freisetzen kann:

HCl+ OHe - H,0 +Cle. (R11)

Crutzen [1974] berechnete auf dieser Grundlage ein relatives CIO-Maximum in ca. 40 km
Hohe und leitete daraus maximalen Ozonverlust in derselben Héhe ab. Mittlerweile ist ein
Ozonverlust in diesem Hohenbereich auch experimentell nachgewiesen; dieser hat allerdings
durch die dort relativ geringen Ozonkonzentrationen nur einen geringen Effekt fur die
gesamte Ozonsaule.

Fur die von Chubachi [1984] und Farman [1985] entdeckten massiven Ozonverluste im ant-
arktischen Frihjahr muf3te deshalb eine andere Erklarung gefunden werden. Diese fand man
schlie3lich in der heterogenen Konversion der Reservoirgase zu reaktivem Chlor an der Ober-
flache stratospharischer Kondensate, die zuerst von Solomon et al. [1986] vorgeschlagen
wurde.

2.2.5 Stratospharische Sulfataerosole

In allen Breiten findet sich zwischen der Tropopause und ca. 30 km Hohe die sogenannte
Junge-Schicht aus flissigen Sulfataerosolen (stratospheric sulfate aerosol, SSA), die aus
Schwefelsaure (H,SO4) und Wasser bestehen [Junge et al., 1961, Carslaw et al., 1997]. Die
Schwefelsaure entsteht durch Oxidation von schwefelhaltigen Verbindungen wie Carbonylsul-
fid (OCS), das vom Erdboden emittiert wird, und Schwefeldioxid (SO,), das aus Vulkanaus-
brichen stammt. Im Temperaturbereich zwischen 200 K und 240 K liegt der theoretische
H,SO,4-Gehalt der Sulfataerosole zwischen 60% und 80% [WMO, 1999]. Typische Radien
dieser Aerosole liegen bei 0.1 um [WMO, 1999]. Nach dem Ausbruch des Mt. Pinatubo 1991
erhohte sich die Konzentration der Aerosole stark. So nahm in 20 km Héhe die Oberflachen-
dichte der Aerosole um mehr als eine GréRenordnung zu [WMO, 1999]. Ein zweiter wichtiger
Vulkanausbruch, der in den letzten Dekaden zu einem wesentlichen SO,-Eintrag in die Stra-
tosphére gefihrt hat, war der Ausbruch des El Chichon 1982. Mittlerweile ist die Sulfatbela-
stung der Stratosphére jedoch stark zurlickgegangen und entspricht wieder dem Zustand von
1979 [Jager et al., 2000].

Die Sulfataerosole kdonnen einerseits selbst schon eine Oberflache fir heterogene Reaktio-
nen stellen, bei denen Chlor aktiviert und damit katalytischer Ozonabbau initiiert wird [Solo-
mon et al., 1998], andererseits bilden sie die Kondensationskeime, aus denen sich bei
niedrigeren Temperaturen durch Aufnahme von Wasser und HNO3 polare Stratospharenwol-
ken bilden kdénnen.
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2 Grundlegende Groen und Zusammenhéange

2.2.6 Polare Stratospharenwolken

Im Winter kénnen sich in den Polargebieten polare Stratospharenwolken (polar stratospheric
clouds, PSC) bilden. Die PSCs haben verschiedene Auswirkungen auf die Chemie der pola-
ren Stratosphére. Einerseits bilden sie die Oberflache fur heterogene Reaktionen, anderer-
seits binden sie solange sie existieren Stickoxidverbindungen, die dann nicht mehr in der
Gasphase zur Deaktivierung des reaktiven Chlors zur Verfigung stehen (Abschnitt 2.2.7).
Grol3e Kondensate konnen auf3erdem absinken und damit aus der urspringlichen Luftschicht
heraussedimentieren. Dieser Luftschicht werden dadurch die in den Kondensaten enthalte-
nen Verbindungen wie Wasser oder Salpetersaure (HNO3) unwiederbringlich entzogen. Die-
ser Prozel3 wird als Dehydrierung bzw. Denitrifizierung bezeichnet. Insbesondere die
Denitrifizierung hat einen erheblichen Einflu3 auf die Chlorchemie und kann deshalb zu einer
Verlangerung des chemischen Ozonverlustes am Ende des Winters flhren [Peter, 1994]. Im
antarktischen Winter spielt dieser Effekt eine gro3e Rolle, aber auch in der Arktis konnte in
einigen Wintern Denitrifizierung nachgewiesen werden [z.B. Waibel et al., 1999].

Die in der Stratosphare vorkommenden pola-
ren Stratospharenwolken unterscheiden sich il
bezlglich ihrer Phase und Zusammenset- i
zung. Zwischen 15 und 20 km Hohe ist Was- ]
ser mit einem Partialdruck in der Grof3en-
ordnung von etwa 4 0~*hPa vorhanden,
was dem Sattigungsdampfdruck tber Eis bei
191 K entspricht. Damit liegt hier der Frost-
punkt Tgjs, also die Temperatur, unterhalb der
Eispartikel stabil existieren kénnen, bei etwa
191 K. Die Variation von Tgijs mit der Hohe ist :
in Abbildung 2.4 dargestellt. Aus Eiskristallen
gebildete polare Stratospharenwolken wer-
den als PSC Typ Il bezeichnet. In der antark-
tischen  Stratosphédre wird regelmafig
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Abbildung 2.4: Die Variation der PSC-Exi-
stenztemperaturen mit der isentropen Hohe.

wahrend des Winters grof3flachig Tgis unter-
schritten, so daf3 sich hier in jedem Winter im
gesamten Polarwirbel PSC Il Kondensate bil-
den kénnen. In der Arktis dagegen erlauben
die synoptischen Temperaturen nur selten die
Bildung von PSC Il Partikeln. Oberhalb gro-
Rer Gebirgsketten, beispielsweise in Skandi-
navien, an denen Leewellen angeregt werden

Die Werte wurden nach [Hanson und Mauers-
berger, 1988] berechnet. Fir die Berechnung
wurde ein konstantes H,O-Mischungsverhéltnis
von 4,6 ppmv angenommen sowie ein gemes-
senes mittleres HNO3-Profil aus dem Januar
1978 [Gille und Russel IlI, 1984].

und zu grofRen Temperaturschwankungen in der Stratosphare fuhren (siehe Abschnitt 2.1.5),
konnen sich jedoch auch in der Nordhemisphére regelméafig Eis-PSCs bilden. Diese Wolken
sind mit bloBem Auge sichtbar, und zeigen bei flachem Sonnenstand, wenn die Unterseite der
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2 Grundlegende Groen und Zusammenhéange

Wolken beleuchtet wird, bunt schillernde Farben. Sie sind schon lange unter dem Namen
Perlmutterwolken bekannt, und ihre Beschreibung reicht bis in das 19. Jahrhundert zurtick.

Aber auch oberhalb der Eistemperatur konnen Stratosphéarenwolken existieren, die als PSC
Typ | bezeichnet werden. Als erstes wurden fiir die Zusammensetzung dieser Aerosole bimo-
lekulare Kondensate aus Wasser und Salpetersdure (HNO3) vorgeschlagen [Toon et al.,
1986; Crutzen und Arnold, 1986]. Labormessungen bestétigten schlief3lich die thermodyna-
mische Stabilitat fester Teilchen aus Salpetersauretrihydrat (HNO33H,0; nitric acid trihydrate,
NAT) unter stratospharischen Bedingungen [Hanson und Mauersberger, 1988]. Diese NAT-
PSCs werden auch als Typ la bezeichnet. Abbildung 2.4 zeigt die hdhenabh&ngige Tempera-
tur Tyar unterhalb der NAT nach Hanson und Mauersberger [1988] thermodynamisch stabil
ist. Offensichtlich ist jedoch die homogene Nukleation, also das gleichzeitige Kondensieren
von HNO3 und H,O, energetisch behindert, so dald sich nicht automatisch beim Unterschrei-
ten von Tyt auch NAT bildet. Der genaue Bildungsmechanismus fiir NAT ist noch umstritten
[WMO, 1999].

Von den festen Typ la Wolken werden flissige Typ Ib Wolken unterschieden. Typ Ib Aerosole
bestehen aus ternaren! Losungen, die Wasser, Salpetersaure (HNOg3) und Schwefelsaure
(H,SO,) enthalten, und werden auch als STS (supercooled ternary solution) bezeichnet.
Nach dem heutigen Verstandnis entstehen STS-Tropfchen direkt aus den Sulfataerosolen.
Bei abnehmender Temperatur steigen die Loslichkeiten von HNO3 und H,0, und die Sulfatae-
rosole nehmen kontinuierlich immer mehr HNO3 und H,O aus der Gasphase auf - aus der
binaren H,SO,4/H,0-L6sung entsteht also bei niedrigeren Temperaturen ohne Nukleations-
barriere eine ternare H,SO,4/H,O/HNO3-LOsung. Im Temperaturbereich zwischen 3 und 6 K
unterhalb von Tyag Sinkt dabei der Massenanteil von H,SO,4 von ca. 40% auf ca. 3%, wéh-
rend der Anteil von HNO3 auf 40% steigt und das Volumen der Aerosole sich verzehnfacht
[Carslaw, 1997].

In dieser Arbeit wird Tyar als Indikator fir das Vorhandensein polarer Stratospharenwolken
verwendet. Die Berechnung erfolgt dabei wie fiir Abbildung 2.4. Die geographische Ausdeh-
nung von Temperaturen unterhalb von Tyt in einer isentropen Flache auf der Nordhalbkugel
wird im folgenden mit Ayar bezeichnet, die entsprechende Flache fur Tgjg mit Agjs. Auf die
Bedeutung von Tyar fur die Chloraktivierung wird am Ende des folgenden Abschnitts 2.2.7
eingegangen.

1. ternér (lat.) = dreifach
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2.2.7 Heterogene Chemie und Chloraktivierung

Die wichtigsten bekannten heterogenen bzw. Mehrphasenreaktionen, die an der Oberflache
fester und fliissiger stratospharischer Kondensate ablaufen, sind die folgenden! [WMO, 1999]:

CIONO,(g) + HCI (s/ag) — HNOj5 (s/aq) + Cly(g) (R12)
CIONOy(g) + Hy,O(s/agq) — HOCI(g) + HNO3(s/aq) (R13)
HOCI(g) + HCI(s/ag) - H,0O(s/aq) + Cl,(g) (R14)
N,Os(g) + HoO(s/laq) — 2HNO3(s/aq) (R15)
BrONO,(g) + H,O(s/agq) - HOBr(g) + HNO3(s/aq). (R16)

Die Reaktionsgeschwindigkeiten von (R12) - (R14) nehmen mit sinkender Temperatur stark
zu. Auf diese Abhangigkeit wird am Ende dieses Abschnitts noch einmal eingegangen. Die
wichtigste dieser Reaktionen ist (R12), in der aus den beiden Reservoirgasen HCI und
CIONO, gasférmiges Cl, freigesetzt wird. Das Cl, photodissoziiert unter Sonnenlichteinfluf3
schnell zu zwei Chlorradikalen (Cle), die dann in einem der oben dargestellten katalytischen
Abbauzyklen zu chemischem Ozonabbau fiihren. Dabei erfolgt die Reaktion

Cle+03 - ClOs+0, (R17)

sehr schnell, so dal3 sténdig ein Grof3teil des aus den Reservoirgasen freigesetzten Chlors
als CIO oder Cl,0O, vorliegt. Die Prozesse, die das Chlor aus den Reservoirgasen in ClOy =
(CIO + 2Cl,0, + CI) tberfuihren, werden allgemein als Chloraktivierung bezeichnet. Reaktion
(R12) bendtigt jedoch sowohl HCI als auch CIONO,, so daf? bei einer Ungleichverteilung des
Chlors auf die Reservoirgase nur ein Teil des Chlors Uber diese heterogene Reaktion aktiviert
werden kann. Beispielsweise Uberwiegt im allgemeinen im Sommer das Reservoirgas HCI
[z.B. Michelsen et al, 1996; Dessler et al., 1997]2, durch die schnellere Rickbildung von
CIONO, (s.u.) kann aber im Verlauf des Winters der Anteil von CIONO, tberwiegen [Webster,
1993; Notholt, 2000].

Ohne HCI kommt hingegen Reaktion (R13) aus, die jedoch nur bei sehr tiefen Temperaturen
effektiv ist. Das hier entstehende gasformige HOCI kann unter Sonneneinstrahlung dissoziie-
ren, so daf3 Cl bzw. ClO, entsteht:

HOCI+hv —  OHs+ Cl. (R18)

Da CIO, jedoch uber eine Reaktion mit HO, auch wieder HOCI bilden kann, steht HOCI tags-
tber im Gleichgewicht mit CIO,, d.h. die HOCI-Konzentration ist wesentlich durch die ClO,-

1. Die Kurzel g, s und aq bezeichnen in dieser Reihenfolge die gasférmige, feste und flissige
Phase.

2. Webster et al. [1993] gehen allerdings davon aus, daf3 auch schon am Anfang des Winters
mehr CIONO, als HCl vorliegt.
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Konzentration gesteuert. Durch die heterogene Reaktion (R14) mit HCI kann das HOCI
schlieBlich selbst zu weiterer Chloraktivierung beitragen. (R15) involviert zwar keine Chlorver-
bindungen, hat aber einen groRen EinfluR auf die Lebensdauer des aktivierten Chlors, da sie
NO, = (NO + NO,) in das relativ langlebige HNOg Uberfihrt [z.B. Borrmann et al., 1997].

Die oben erwdhnte Temperaturabhéngigkeit der heterogenen Reaktionen ist stark nichtlinear.
Wie Labormessungen zeigen, ist die Bildung von NAT deshalb nicht notwendig, um unter stra-
tospharischen Bedingungen eine starke Chloraktivierung zu erreichen, da im Temperaturbe-
reich unterhalb von Tyar die Reaktionsgeschwindigkeiten auf fliissigen Sulfataerosolen
diejenigen auf NAT Ubersteigen [Ravishankara und Hanson, 1996]. Dies wird analog auch fir
STS angenommen, das sich bei sinkenden Temperaturen aus den Sulfataerosolen bildet
[Ravishankara und Hanson, 1996; Del Negro et al., 1997]. Diese Untersuchungen legen
nahe, dal} Phasenlbergange in der PSC-Bildung nicht ausschlaggebend fiir die Chloraktivie-
rung sind. Trotzdem hat der Temperaturbereich um Tyt €ine grof3e Bedeutung fur die Chlor-
aktivierung, die auf die Temperaturabhangigkeit der Reaktionsgeschwindigkeiten von (R12)
und (R13) zurickzufihren ist. Die heterogenen Reaktionskoeffizienten steigen durch die
zunehmenden Lo6slichkeiten von H,O und HCI exponentiell mit der sinkenden Temperatur an
[Ravishankara und Hanson, 1996]. Im Bereich um Tyt Sinkt dadurch fir typische Bedingun-
gen die Lebensdauer von CIONO, bei einer Temperaturabnahme von ca. 5 K um eine Gro-
Renordnung, und erreicht etwa bei Tyar €ine Zeitspanne von wenigen Tagen [WMO, 1999].
Eine CIONO,-Lebensdauer von weniger als einem Tag kann als Kriterium flr effektive Chlor-
aktivierung betrachtet werden [Del Negro et al., 1997]. Kawa et al. [1997] konnten so einen
beobachten sprunghaften Anstieg der Chlorkonzentration unterhalb von 195 K (entsprechend
etwa Tyt in der betrachteten Hohe) im Modell reproduzieren, ohne NAT in die Berechnungen
mit einzubeziehen.

2.2.8 Deaktivierung des Chlors

Wieviel Ozon durch das aktivierte Chlor nun tatsachlich abgebaut werden kann, hangt unter
anderem von dessen Lebensdauer ab. Diese wird durch die Ruckfuhrung des Chlors in die
Reservoirgase beschrankt. Messungen in der Arktis zeigen, dal3 hier am Ende des Winters
zunéachst die Konzentration des CIONO, ansteigt, und erst spater ein Anstieg von HCI, beglei-
tet von einer Abnahme der CIONO,-Konzentration, auftritt [Webster et al., 1993]. Die Lebens-
dauer des aktiven Chlors in der Arktis ist daher maf3geblich durch die Geschwindigkeit der
CIONO,-Bildung bestimmt. Die Bildung von CIONO, erfolgt uber die Reaktion

ClO+NO,+M - CIONO, + M. (R19)

Damit diese Reaktion stattfinden kann, missen sowohl NO, als auch CIO zur Verfugung ste-
hen. Wenn CIO, vorhanden ist, liegt ein GroR3teil davon tagsuber als CIO vor. Begrenzt wird
die Reaktion daher im wesentlichen durch die Konzentration von NO,, und damit NO,. Die
hauptsachliche Quelle fir NO, in der unteren polaren Stratosphéare ist HNO3. Da die Freiset-
zung von NO, aus dem HNO3 uber Photolyse erfolgt, kann dieser Prozel3 bei grof3en Sonnen-
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zenithwinkeln sehr langsam verlaufen, und ist damit der zeitbestimmende Faktor fir die
Deaktivierung von CIO, zum Reservoirgas CIONO, [Douglass et al., 1995]. Mit zunehmender
Sonneneinstrahlung steht daher im allgemeinen mehr NO, zur Verfiigung, und die Lebens-
dauer des CIOy nimmt ab.

Die (wesentlich langsamere) Bildung von HCI kann im wesentlichen auf zwei Arten erfolgen.
Einerseits kann atomares Chlor mit Methan reagieren

Cle+CH; - HCl+ CHge, (R20)

wobei der Ablauf dieser Reaktion durch die Konzentration von Cle begrenzt ist. Diese ist
jedoch insbesondere in der arktischen Stratosphare gering, da hier auch am Ende des Win-
ters noch eine hohe O3 Konzentration zu finden ist und damit Reaktion (R17) noch sehr effek-
tiv ablaufen kann und das ClI schnell in CIO bzw. Cl,O, Uberfihrt. Eine weitere Moglichkeit
bietet die Reaktion von CIO mit OH, die jedoch zwei verschiedene Kandle hat:

OHe+CIOs - Cle+HO,» (R21)
OHe+CIOs - HCl+O,, (R22)

und nur in ca. 8% der Falle Uber (R22) zur Bildung von HCI fihrt [Sander et al., 2000]. Die Bil-
dung des HCI Reservoirs verlauft in der arktischen Stratosphére deshalb sehr viel langsamer
als die Bildung von CIONOs..

2.2.9 Katalytischer Ozonabbau in mittleren Breiten

Wennberg et al. [1994] bestimmten fur die mittleren Breiten die relative Bedeutung der ver-
schiedenen katalytischen Ozonabbauzyklen auf der Grundlage von Messungen der Konzen-
trationen von OH, HO,, NO, NO,, CIO und BrO, die im Mai 1993 stattgefunden hatten. Der
gesamte berechnete katalytische in-situ Ozonverlust in einer Héhe von ca. 50 hPa liegt in der
GroRenordnung von 10% pro Monat!, wobei der Abbau durch HO, etwa fur die Halfte des
Ozonabbaus verantwortlich ist, gefolgt von dem Anteil der CIO und BrO involvierenden
Zyklen. Deren Anteil liegt bei bis zu 30%. Die NOy-Zyklen tragen schlie8lich mit weniger als
20% bei. Der wichtigste HO, Abbauzyklus ist dabei

OHe + 03 — HOz' + 02
HOZ' + 03 — OHe + 02 + 02 (CS)

Netto: 203 - 30,

1. Zum Vergleich: In dieser Arbeit bestimmte Ozonverlustraten in der polaren Stratosphéare
erreichen kurzfristig mehr als 40 ppbv/Tag. Hochgerechnet auf einen Monat waren dies bei
einem Anfangswert von 3 ppmv Ozon etwa 40% pro Monat.
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Ein Teil des halogenkatalysierten Abbaus findet Gber den in Abschnitt 2.2.3 besprochenen
CIO/BrO-Zyklus (C4) statt, sowie Uber den CIO-Zyklus (C2). Wichtiger sind jedoch die beiden

Zyklen des Typs

HO,e + CIO» HOCI + O,
HOCI + hv OHe + Cle
Cle + O3 ClOe + O,
OHe + O3 HO,e + O, (C6)
Netto: 203 30,

der analog auch mit BrO statt CIO ablaufen kann. Der Abbau durch NO, erfolgt Uber die

Zyklen
NO + O3 NO, + O,
O3+ hv O +0,
NO, + O NO + O, (C7)
Netto: 203 30,
und
NO + O3 NO, + O,
NO, + Og NO3 + O,
NO3 + hv NO + O, (C8)
Netto: 203 30,

Wennberg et al. [1994] zeigten weiterhin, daR die Ozonverlustraten sehr sensitiv auf Anderun-
gen der NO,-Konzentration sind. Einerseits beeinfluf3t NO Uber die Reaktion

HO,» +NO _ OHe+NO, (R23)

das Verhaltnis zwischen OH und HO, und greift damit in den Zyklus (C5) ein, der dadurch bei
hohen NO,-Konzentrationen weniger effektiv ist. Andererseits kann NO, durch Reaktion
(R19) das CIO in CIONO, uberfuhren, so daf3 auch die Halogenzyklen bei hoherem NO,
weniger effizient sind.

Auch in mittleren Breiten muf} fur das Verstandnis des chemischen Ozonabbaus der Einfluf3
kondensierter Materie mit einbezogen werden. Auf3erhalb der Polargebiete treten nur selten
Temperaturen unterhalb von Tyar auf, so dald polare Stratospharenwolken hier nicht von
Bedeutung sind (wenn man vom Randbereich des Polarwirbels absieht). Von Bedeutung sind
deshalb nur die stratospharischen Sulfataerosole, die in Abschnitt 2.2.5 besprochen wurden.
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Eine wichtige, nicht stark temperaturabhéngige Reaktion ist die Hydrolyse von N,Og auf Sul-
fataerosolen

N2Os(g) + HoO (aq) -~ 2HNOs(aq), (R24)

durch die die NOy-Konzentration beeinflu3t wird [WMO, 1999]. Bei einer Erhéhung der Aero-
soloberflachen, beispielsweise durch einen Vulkanausbruch, verringert sich dadurch die NOy-
Konzentration der unteren Stratosphare. Solomon et al. [1996] zeigten mit Hilfe eines 2D-
Modells, dal3 dieser Effekt zwar den NO,-katalysierten Ozonabbau verringert, durch die oben
beschriebenen Ruckkopplungen aber der Ozonabbau durch die HO, und CIO, Zyklen ver-
starkt wird, was insgesamt zu einer Zunahme des Ozonabbaus durch die erhdhten Aerosolo-
berflachen flhrt.

Solomon et al. [1996] berlcksichtigten weitere Multiphasenreaktionen auf Sulfataerosolen, so
die Hydrolyse von BrONO,

BrONO,(g) + H,O (agq) — HNOg3(aq) + HOBr(g) (R25)

sowie die direkte Chloraktivierung auf den Sulfataerosolen Uber die Reaktionen

CIONO,(g) + HCl (agq) — HNOg3(aq) + Cly(9) (R26)
CIONO,(g) + H,O (aq) - HNOgz(aq) + HOCI(g) (R27)
HOCI(g) + HCl (agq) - H,0(aq) + Clx(g) (R28)
HOBr(g) + HClI (aq) - H,O(aq) + BrCI(g). (R29)

Diese Reaktionen sind stark von dem Wassergehalt der Sulfataerosole und damit von der
Temperatur abhangig. Nach Solomon et al. [1998] tragen diese Reaktionen (insbesondere bei
erhohter Aerosolbelastung) im Temperaturbereich zwischen 200 und 210 K (=73°C bis —63°C)
signifikant zu dem modellierten in-situ Ozonverlust in mittleren Breiten bei.

2.3 Ozonmessungen

2.3.1 Mel3grofRen fur Ozon

Die Ozonkonzentration [O3] gibt die Anzahl der Ozonmolekiile pro Volumeneinheit an. Aus der
Konzentration berechnet sich der Ozonpartialdruck Po, mit der Temperatur T und der allge-
meinen Gaskonstante R, = 8, 3143 J mol™t K™ gemaR

Po, = Ry N O3] (2-12)

Da sowohl die Ozonkonzentration als auch der Ozonpartialdruck in einem Luftpaket bei adia-
batischen Zustandsanderungen stark verdnderlich ist, wird in dieser Arbeit vorwiegend das
Volumenmischungsverhaltnis Ho, verwendet. Das Mischungsverhéltnis ist eine dimensions-
lose GroRe, die jedoch in der Regel mit den Einheiten ppmv (parts per million volume) = 107,
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ppbv (parts per billion volume) = 102 und pptv (parts per trillion volume) = 10712 penutzt wird.
Sie berechnet sich aus der Konzentration bzw. dem Partialdruck tber

- [03] pos

s Py P

Ho ) (2-13)

wobei p,, die Anzahldichte der Luft und p der Luftdruck ist.

Fur die Biosphare von groRer Bedeutung ist die Ozonsaulendichte NOs’ da sie in direktem
Zusammenhang mit der UV-Belastung am Erdboden steht. Das Gesamtozon No, ergibt sich
aus der Konzentration oder dem Mischungsverhaltnis gemaf

(o] (o]

No, = {[osldz = {(uoz py)dz. (2-14)

Dabei ist z die vertikale Koordinate. Die Ozonsaulendichte wird in Dobson-Einheiten (1 DU =
2,687 mo*® Molekiile cm‘z) gemessen, wobei 100 DU einer Schichtdicke des Ozons von
1 mm entspricht, wenn das Ozon auf einen Normaldruck von 1013 hPa und einer Temperatur
von 15°C gebracht wirde. Typische Ozonséaulendichten liegen zwischen 200 und 400 DU.

2.3.2 Funktionsweise von Ozonsonden

Die innerhalb dieser Arbeit verwendeten OzonmefR3daten stammen von Ozonsonden. Ozon-
sonden werden seit Mitte der 1960er Jahre zur Messung der vertikalen Verteilung des atmo-
sphérischen Ozons bis in Hohen Uber 30 km benutzt. Da sie weltweit standardmafig an
vielen meteorologischen Stationen benutzt werden und deshalb vergleichbare Messungen an
einer Vielzahl von Orten liefern, eignen sie sich besonders gut fur die Match Methode.

Die ECC-Sonden (electrochemical cell) bestehen aus einem elektrochemischen Ozonsensor,
einer batteriebetriebenen Teflon-Gaspumpe und einem elektronischen Wandler (/Interface),
der den Ozonsensor an eine Radiosonde ankoppelt.

Die elektrochemische Konzentrationszelle einer Ozonsonde besteht aus zwei Platin-Elektro-
den, die sich in getrennten Anoden- und Kathodenkammern mit Kaliumjodidlésungen unter-
schiedlicher Konzentration befinden. Dabei enthélt die Kathodenkammer eine 1%ige Losung
und die Anodenkammer eine gesattigte Losung. Die beiden Kammern sind durch eine lonen-
briicke verbunden, die nur den Durchgang der lonen, nicht aber der Flissigkeiten erméglicht.
Die Konzentration der Elektrolytldsungen in den beiden Kammern bleibt dadurch erhalten.

Eine batteriebetriebene Teflon-Gaspumpe pumpt nun mit einem definierten Flul3 AufR3enluft
durch die Kathodenzelle. Wenn mit der AuRenluft Ozon in die Mel3zelle gelangt, bildet sich in
der Kathodenzelle molekulares Jod:

2KI+03+H,0 - 2KOH+I,+0, (R30)
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Die Menge des entstandenen Jods wird elektrochemisch bestimmt, wobei in der Kathoden-
zelle die Reaktion

Lb+2e~ - 2I” (R31)
und in der Anodenzelle die Reaktion
3T~ 37 +2e” (R32)

ablauft. Es flieRen also pro Ozonmolekil, das in die Mel3zelle gelangt ist, zwei Elektronen.
Der gemessene Strom ist demnach proportional zur Ozonkonzentration, sofern ein konstanter
Volumenstrom der Auf3enluft durch die Kathode flief3t.

Die Ozonkonzentration errechnet sich nun nach
Po, = 4,307 10" O TN, [t (2-15)

aus dem Partialdruck des Ozons Po, [mPa], der Stromstarke | [LA] und der Boxtemperatur
der Sonde Ty, [K]. Die Grof3e t [s] ist die Zeit, in der 100 cm?® Luft von der Pumpe in den Sen-
sor gedriickt werden.

Der im Ozonsensor gemessene Strom wird durch das Interface an die Radiosonde gegeben.
Von der Radiosonde werden zusétzlich die Parameter Druck und Temperatur, sowie die Wind-
richtung und -stérke gemessen, die gemeinsam mit den Ozondaten an die Bodenstation tber-
tragen werden. Auf3erdem besitzt die Radisonde einen Feuchtesensor, der jedoch in der
Stratosphéare keine verlalichen Werte mehr liefert.

Die Genauigkeit der Ozonmessung der ECC-Sonden in der mittleren Stratosphére, also im

Bereich des Ozonmaximums, betragt etwa =5 % [Smit et al., 1998].

2.3.3 Das Starten einer Ozonsonde

Die ECC Sonden werden an mit Helium (an einigen Stationen auch mit Wasserstoff) geftillten
Latexballonen gestartet und steigen dann mit einer Geschwindigkeit von typischerweise 5 m/s
bis in die Stratosphare auf, wo der Ballon schliel3lich platzt. Dabei kbnnen Hoéhen von 30 km,
im Einzelfall bis zu 35 km erreicht werden.

Die Vorbereitung einer Sonde zum Start erfolgt in einer dreistufigen Prozedur.

» Eine Woche bis drei Tage vor dem geplanten Sondenstart werden die Kathoden- und die
Anodenzelle mit der jeweiligen Losung befllt.

» Einige Stunden vor dem geplanten Start werden die Losungen erneuert, und die Charak-
teristiken des Ozonsensors, der Pumpe und des Interfaces bestimmit.
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Abbildung 2.5: OzonmeRdaten einer Sonde, die am 24. Januar 1998 von Ny-Alesund aus
gestartet wurde. Auf der linken Seite ist das Profil der Ozonkonzentration aufgetragen, auf der
rechten Seite das Profil des Ozonmischungsverhéltnisses fir dieselbe Sondierung.

* Unmittelbar vor dem Sondenstart wird die Ozonsonde montiert und mit dem heliumgefull-
ten Latexballon verbunden. Diese letzte Startvorbereitung benétigt noch einen Zeitauf-
wand von etwa anderthalb Stunden.

Wahrend des Aufstieges filhrt der Ozonsensor im Abstand von 0,1 s Messungen aus, die an
der Bodenstation in der Regel tber 10 s gemittelt werden. Die vertikale Auflosung der Ozon-
sondenmessungen betragt unter Berticksichtigung der Ansprechzeit des Ozonsensors auf
Anderungen der Ozonkonzentration der AuRRenluft, die etwa 30 s betragt [Komhyr und Harris,
1971], und einer Aufstiegsgeschwindigkeit von etwa 5 m/s etwa 150 m.

In Abbildung 2.5 sind die MeRdaten einer Sonde zu sehen, die am 24. Januar 1998 in Ny-Ale-
sund gestartet wurde. Das linke Diagramm zeigt die Ozonkonzentration gegenutiber der Hohe,
wobei das typische Maximum zwischen 16 und 18 km Héhe deutlich zu sehen ist. Im rechten
Diagramm ist das Ozonmischungsverhaltnis aufgetragen. Zwischen 10 und 16 km steigt das
Ozonmischungsverhaltnis stark an. Oberhalb von 16 km ist nur noch ein schwacher Anstieg
des Mischungsverhaltnisses zu sehen.
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3.1  Dynamisch bedingte Ozonvariabilitat in der Arktis

Im Verlauf des Winters nimmt die Ozonsaulendichte innerhalb des arktischen Polarwirbels
durch die fortlaufende Meridionalzirkulation, bei der ozonreiche Luft von der mittleren tropi-
schen Stratosphare in die untere Stratosphare hoher Breiten transportiert wird, im allgemei-
nen zu. Abbildung 3.1 zeigt den Jahresgang der Ozonsaulendichte aus den
Ozonsondierungen, die zwischen 1991 und 2000 in Ny-Alesund vorgenommen wurden. Man
erkennt deutlich einen Anstieg der Ozonsaulendichte, der normalerweise Ende November
einsetzt, und von Jahr zu Jahr unterschiedlich stark ausgepragt ist. Da dieser Anstieg zeitlich
mit dem Einsetzen des chemischen Ozonverlustes zusammenfallt, mufd sich chemischer
Ozonabbau in der arktischen Stratosphére nicht zwangslaufig in einer Verringerung der Ozon-
saule niederschlagen. Die Ozonsaulendichten sind weiterhin kurzfristigen, dynamisch beding-
ten Schwankungen unterworfen; so flihren troposphéarische Hochdruckgebiete zu niedrigen
Ozonsaulendichten und niedrigen stratospharischen Temperaturen [Dobson et al., 1929, Pet-
zoldt et al., 1994]. Sofern diese niedrigen Temperaturen nicht zu verstarkter Chloraktivierung
fuhren und damit katalytischen Ozonabbau auslosen, handelt es sich bei dieser Abnahme der
Ozonsaulendichte um einen dynamisch reversiblen Prozel3. Die Gesamtozonséule ist daher
ein relativ ungeeigneter Parameter zur ldentifikation von chemischem Ozonverlust.
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Abbildung 3.1: Jahresgang der Ozonsaulendichte in Ny-Alesund. Dargestellt sind die Daten aus
den Ozonsondierungen zwischen 1991 und 2000.
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Abbildung 3.2: Zeitlicher Verlauf des Ozonmischungsverhaltnisses in 475 K isentropen Niveau
im Winter 1998/99. Es sind jeweils die Messungen aller im Polarwirbel (nPV > 30 s™1) gestarte-
ten Ozonsonden Uber zehn Tage gemittelt. Die vertikalen Linien geben die einfache Standardab-
weichung an.

Aber auch in einzelnen Hohenschichten des Polarwirbels ist chemischer Ozonverlust nicht
unmittelbar ablesbar. Einerseits macht sich auch hier das diabatische Absinken der gesamten
Luftmasse bemerkbar: Bei Abwesenheit photochemischer Prozesse bleibt das Volumenmi-
schungsverhéltnis des Ozons Ho, in der absinkenden Luftmasse erhalten; andert sich Ho,
mit der Hohe, flhrt das diabatische Absinken (00©)/(dt) <0 deshalb zu einer Anderung des
Ozonmischungsverhaltnisses in einer isentropen Hohe:

auos _ al.los O

at 00 ot

(3-1)

Im Hohenbereich zwischen 10 km und 30 km nimmt das Ozonmischungsverhaltnis in der
Regel mit der Hohe zu ((apos)/(ae) >0), so dal} das diabatische Absinken hier zu einer
Erh6hung des Ozonmischungsverhaltnisses fiihrt. In Abbildung 3.2 ist als Beispiel der zeitli-
che Verlauf des Mischungsverhaltnisses im Polarwirbel auf der 475 K Isentrope fir den Winter
1998/99 gezeigt. In diesem Winter gab es keinen starken chemischen Ozonverlust, so daf3
der dynamisch bedingte Anstieg klar zu erkennen ist.

Neben der langsamen dynamisch bedingten Ozonanderung durch das diabatische Absinken
gibt es jedoch fiir Messungen, die an einem festen geographischen Ort durchgefiihrt werden,
noch ein weiteres Problem. Im Gegensatz zum antarktischen Polarwirbel, der den Winter hin-
durch sehr stabil und polzentriert ist, zeigt der arktische Polarwirbel eine starke dynamische
Variabilitéat. Die Position einer einzelnen Mefstation relativ zum Wirbel kann deshalb inner-
halb kurzer Zeit stark schwanken, was sich auch in einer hohen Variabilitdt der gemessenen
Ozonprofile niederschlagt. Abbildung 3.3 zeigt drei Ozonprofile, die im Januar 1992 an der
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Abbildung 3.3: Ozonprofile, die innerhalb von 4 Tagen an der Station Ny-Alesund gemessen
wurden.

Station Ny-Alesund gemessen wurden. Zwischen dem ersten Profil vom 25. Januar und dem
zweiten vom 27. Januar ist eine starke Abnahme der Ozonkonzentration in einer Hohen-
schicht zwischen 12 und 20 km zu sehen, wahrend das Profil vom 29. Januar wieder dem
ersten Profil ahnelt. Diese schnelle Variation deuten daraufhin, daf hier Luftmassen unter-
schiedlicher Herkunft beprobt wurden.

Durch die starke dynamische Variabilitdt der Ozonverteilung insbesondere in der arktischen
Stratosphére, wird die Trennung zwischen chemischem Ozonabbau auf der einen Seite und
reinen Transportphanomenen auf der anderen Seite sehr erschwert. Um dieses Problem zu
I6sen, gibt es unterschiedliche Ansatze.

3.2  Methoden zur Bestimmung des chemischen Ozonabbaus

Neben der Match Methode, die im folgenden Abschnitt 3.3 behandelt wird, gibt es noch einige
weitere Strategien, den chemischen Ozonabbau in der arktischen Stratosphare von der dyna-
mischen Ozonvariabilitat zu trennen, von denen im folgenden die wichtigsten besprochen
werden.
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3.2.1 Zeitliche Entwicklung der Wirbelmittel auf isentropen Flachen

Eine Methode, die unter anderem Knudsen et al. [1998a] fur den Winter 1996/97 anwendeten,
ist die Beobachtung der zeitlichen Entwicklung des iber den Polarwirbel gemittelten Ozonmi-
schungsverhaltnisses in einzelnen Hohenschichten. Dabei wurden alle im Polarwirbel gestar-
teten Ozonsonden ausgewertet und daraus fur verschiedene isentrope Hohen Wirbelmittel
des Ozonmischungsverhaltnisses gebildet. Aus dem diabatischen Absinken der einzelnen
Schichten sowie einer Abschétzung der Transportes Uber die Vortexgrenze wurde die zu
erwartende Entwicklung des Ozonmischungsverhéltnisses in den entsprechende Hohen-
schichten berechnet und mit den Messwerten verglichen. Diese Methode wurde im wesentli-
chen auch von Rex et al. [2000] verwendet, wobei allerdings der Austausch Uber die
Wirbelkante nicht bertcksichtigt wurde. In abgewandelter Form wurde diese Methode auch
von Sinnhuber et al. [1998] sowie Langer et al. [1999] angewendet, wobei hier die Mel3daten
von einem einzelnen ortsfesten Radiowellenspektrometer stammen. Eine Uberdeckung der
verschiedenen Bereiche des Polarwirbels mit Messungen ist hier deshalb von der Bewegung
des Wirbels relativ zur Station abhangig.

Bei der von Manney et al. [1997, und Referenzen darin] verwendeten Methode wurden aus
den Ozondaten des Microwave Limb Sounders (MLS) auf dem Upper Air Research Satelliten
(UARS) Vortexmittelwerte fir verschiedene isentrope Hohen berechnet. Die zeitliche Entwick-
lung dieser Vortexmittelwerte wurde dabei um den aus Winddaten und diabatischen Absinkra-
ten berechneten Transport korrigiert und die verbleibende Ozonanderung chemischen
Prozessen zugeschrieben.

Die wesentlichen Unsicherheiten dieser Methoden liegen einerseits in der korrekten Berech-
nung des Uber den Polarwirbel gemittelten Ozons - eine ungleichméRige Beprobung des
Polarwirbels kann insbesondere bei grof3er horizontaler Variabilitdt des Ozons zu einem
systematischen Fehler in der Bestimmung des Wirbelmittels fiihren - andererseits in der
Bertcksichtigung des Transportes Uber die Wirbelkante.

3.2.2 Korrelation mit inerten Spurengasen

Bei dieser Methode, die zuerst Proffitt et al. [1993] fur den Winter 1991/92 anwendeten, wird
Ozon im Verhaltnis zu einem chemisch quasi inerten Spurengas (Tracer, hier N,O) betrachtet.
Da alle Transportprozesse sowohl das Ozon wie auch den Tracer gleichermalRen beeinflus-
sen, wird das Verhaltnis der Spurengase durch dynamische Prozesse nicht verandert. Andert
sich dieses Verhdltnis im Laufe des betrachteten Zeitraumes, so wird davon ausgegangen,
dalR das Ozon chemisch abgebaut wurde. Muller et al. [1997] wendeten diese Methode flr
den Winter 1996/97 an und benutzten fiir diese Analyse Satellitendaten, die aus dem Halogen
Occultation Experiment (HALOE) auf UARS stammen. Als Tracer wurde dabei HF verwendet.

Ein Problem dieser Methode besteht darin, dal das Ergebnis unter Umstanden durch
Mischungsprozesse lber den Rand der Polarwirbels verfalscht werden kann. Eine Diskussion
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der dadurch auftauchenden Fehler findet sich in beispielweise in Waugh et al. [1997] und
Michelsen et al. [1998].

3.2.3 Vergleich von Modellergebnissen mit Einzelmessungen

Bei der von Goutail et al. [1997] benutzten Methode wird in einem 3-D chemischen Transport-
modell zunéchst das Ozon als inertes Spurengas behandelt, d.h. es ist nicht in die chemi-
schen Reaktionen involviert. Die so errechneten dynamischen Veranderungen der Ozonsaule
und des Ozonprofils werden mit Messungen verglichen. Goutail et al. [1997] benutzten Mes-
sungen der Ozonsaulendichte von funf stationdren SAOZ (Systeme d’Analyse par Observa-
tion Zénithale) MeRgeraten und Ozonprofile eines ballongebundenen SAOZ Geréts. Die
Initialisierung des Modells erfolgte mit Ozondaten aus Satellitenmessungen (MLS).

Eine Schwache dieser Methode liegt darin, dal3 die Initialisierungswerte fur das Modell von
einem anderen MeR3geratetyp stammen als die Ozonmessungen, mit denen die Modellergeb-
nisse letztendlich verglichen werden. So kdnnen systematische Abweichungen zwischen den
beiden MeBmethoden zu Fehlern in dem abgeleiteten Ozonverlust fiihren.

3.3 Die Match Kampagnen

3.3.1 Entstehung

Die Match Methode wurde zum ersten Mal fir den Winter 1991/92 angewendet [von der
Gathen et al., 1995, Rex et al., 1998]. In jenem Winter waren im Rahmen der European Arctic
Stratospheric Ozone Experiments (EASOE) ca. 1200 Ozonsonden gestartet worden. Ausge-
hend von den Orten der Ozonsondenmessungen wurden aus den Wind- und Temperaturana-
lysen des Européischen Zentrums fir Mittelfristige Wettervorhersagen (EZMW) isentrope
Ruckwartstrajektorien von 10 Tagen Lange gerechnet. Diese Trajektorien wurden anschlie-
Rend daraufhin untersucht, ob sie mit einer zweiten Ozonsondenmessung zusammentreffen
(engl.: match). Auf diese Weise wurden Luftpakete identifiziert, die mehrmals von Ozonson-
den beprobt wurden, so dal3 die zeitliche Entwicklung des Ozongehaltes untersucht werden
konnte. Mit Hilfe einer statistischen Analyse konnten so in einigen Héhenschichten Abbaura-
ten fur das Ozon innerhalb des Polarwirbels bestimmt werden.

Im Winter 1994/95 fand das Second European Stratospheric Arctic and Mid-latitude Experi-
ment (SESAME) statt. In diesem Rahmen wurde erstmals eine Match Kampagne durchge-
fuhrt, bei der wahrend des Winters die ca. 1000 Ozonsondenstarts an den verschiedenen
Stationen zeitlich so koordiniert wurden, daf} eine moglichst groRe Anzahl Luftpakete mehr-
mals beprobt wurde. Die Durchfiihrung dieser Kampagne und Ergebnisse sind in Rex [1997a]
und Rex et al. [1999] beschrieben. Im darauffolgenden Winter 1995/96 standen etwa 600
Ozonsonden fiir eine weitere Kampagne zur Verfigung [Rex et al., 1997b]. Im Winter 1996/97
fand eine Matchkampagne im Rahmen des EU-Projekts OSDOC (Ozone Soundings as a tool
for Detecting Ozone Change) statt.
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Innerhalb dieser Arbeit wurden die Daten der Matchkampagne 1996/97 ausgewertet [Schulz
et al., 2000a] sowie die Kampagnen 1997/98 und 1998/99 koordiniert und ausgewertet
[Schulz et al., 2000b]. Die Kampagnen in den Wintern 1997/98 und 1998/99 wurden wahrend
des Third European Stratospheric Experiment on Ozone (THESEO) im Rahmen des Projek-
tes THESEO-Ogloss durchgefiihrt. Die in dieser Arbeit behandelten Kampagnen wurden auch
im Rahmen des Ozonforschungsprogramms des BMBF geférdert. Die Ergebnisse sind in
Kapitel 4, 5 und 6 dargestellt.

Auch im letzten Winter 1999/2000 konnte im Rahmen der THESEO 2000/ EuroSOLVE Kam-
pagne eine weitere Matchkampagne durchgefiihrt werden. Die Daten dieser Kampagne wur-
den in die in Kapitel 5 dargestellte Analyse der Temperaturabhéngigkeit der Ozonverlustraten
mit einbezogen.

Mittlerweile liegen fur einige Jahre Modellstudien vor, in denen versucht wurde, die Matcher-
gebnisse mit einem chemischen Boxmodell [Becker et al, 1998; 2000] und einem 3D Chemi-
schen Transportmodell [Kilbane-Dawe et al., 2000] zu reproduzieren. Die dabei gefundenen
systematischen Abweichungen deuten bisher daraufhin, dalR mdoglicherweise noch nicht alle
fur den chemischen Ozonabbau wichtigen Parameter bekannt bzw. in den Modellen erfaf3t
sind.

3.3.2 Verwendete Daten fur die Kampagnensteuerung

Fur die Koordinierung der Sondenstarts wahrend der Mel3kampagne sind taglich aktualisierte
Daten notig. Dies sind

» Meldaten der Ozonsonden der beteiligten Institutionen. Die Daten wurden jeweils in einer
zentralen Datenbank am Norwegischen Institut fur Luftforschung (NILU) gesammelt.

* Meteorologische Analyse- und Vorhersagedaten des Europaischen Zentrums fir Mittel-
fristige Wettervorhersagen (EZMW) in Reading, die durch den Deutschen Wetterdienst
(DWD) in Offenbach prozessiert wurden.

» Trajektorienrechnungen des Meteorologischen Institutes der Freien Universitat (FU) Ber-
lin.

Zusatzlich wurden fir die Auswertung nach der Kampagne in den Trajektorienrechnungen
diabatische Abkuhlraten verwendet, die mit dem SLIMCAT Modell der Universitat Cambridge
berechnet wurden.

3.3.3 Kampagnenablauf

Die Matchkampagnen beruhen darauf, da von den Orten schon erfolgter Ozonsondierungen
Vorwartstrajektorien gerechnet werden, die einen Vorhersageanteil von bis zu drei Tagen ent-
halten. Damit wird die zukinftige Position eines bereits beprobten Luftpaketes vorausberech-
net und nach Mdglichkeit eine zweite Sonde gestartet, sobald das Luftpaket eine weitere
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Abbildung 3.4: Schema der Match-Koordination fiir den Tag N der Kampagne. Ein Alert ist die
Vorwarnung an eine Ozonsondenstation, dall im Zeitraum B ein Match zu erwarten ist, so daf3
an der Station mit den Vorbereitungen der Sondierung begonnen werden kann. Eine Confirma-
tion ist die Bestatigung flr einen am Tag N-1 ergangenen Alert, die nun die nach den neuen
EZMW-Vorhersagen optimale Startzeit fir die Sondierung enthalt.

Ozonsondenstation passiert. Ein solches Paar von Ozonsondenmessungen innerhalb dessel-
ben Luftpaketes wird als Match bezeichnet. An den Matchkampagnen ist jeweils ein ganzes
Netz von Ozonsondenstationen auf der Nordhemisphare beteiligt. Dabei schwankte in den
verschiedenen Jahren die Anzahl der teilnehmenden Stationen zwischen 29 und 36. In Kapi-
tel 4 sind fUr die einzelnen Winter jeweils Karten mit den teilnehmend Stationen gezeigt. Eine
Liste aller Stationen und ihrer geographischen Position findet sich im Anhang.

Die Kommunikation zwischen der Koordinierungsstelle und den einzelnen Stationen erfolgt
grof3tenteils Uber e-mail, bei einigen wenigen Stationen auch Uber Fax. Aufgrund der relativ
zeitaufwendigen Vorbereitungsprozedur, die fir den Start einer Ozonsonde notwendig ist
(siehe Abschnitt 2.3.2), missen die Ozonsondenstationen spatestens 24 Stunden vor einem
angestrebten Sondenstart informiert werden. Dies erfolgt mit den sogenannten Alerts. Mit
einem Alert wird einer Station ein moglicher Sondenstart angekundigt, der aufgrund von zwei-
bis dreitdgigen meteorologischen Vorhersagedaten einen Match erwarten laft. Die zustandi-
gen Personen an der jeweiligen Station kénnen daraufhin mit den Vorbereitungen zum Son-
denstart beginnen. Am néchsten Tag werden die Berechnungen fiir diejenigen Stationen, die
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einen Alert erhalten haben, wiederholt, wobei der Vorhersageanteil der Trajektorien jetzt nur
noch ein bis zwei Tage betragt. Diese Stationen erhalten nun eine weitere Nachricht, die ent-
weder den mit dem Ozonsondenstart erreichbaren Match bestétigt und den nach den neuen
Vorhersagedaten optimalen Startzeitpunkt angibt (Confirmation) oder den mdoglichen Match
nicht bestatigt und der Station nahelegt, den geplanten Ozonsondenstart abzusagen (Non-
Confirmation). Neben dem optimalen Startzeitpunkt wird den Stationen noch ein Zeitfenster
angegeben, welches so berechnet ist, dafld bei einem Sondenstart innerhalb des Zeitfensters
der horizontale Abstand zwischen der Sonde und der aufgrund der Trajektorienrechnung
erwarteten Position des Luftpaketes zum Zeitpunkt der Messung nicht groRRer als 300 km ist.

Die Meldaten der Ozonsondierungen werden in der Regel von den beteiligten Stationen
innerhalb weniger Stunden nach dem Sondenstart auf der Datenbank des NILU abgelegt.
Aus den Sondendaten werden jeden Abend Startpunkte fur die Trajektorien berechnet, wobei
jeweils alle Sonden beriicksichtigt werden, deren Startzeit nicht langer als neun Tage zurtick-
liegt. FUr jede Sondierung wird in neun isentropen Hohen ein Startpunkt berechnet. Dabei
wird die genaue Position der Sonden in den verschiedenen Hohen durch Integration der hori-
zontalen Windvektoren bestimmt, die die Sonden wahrend ihres Aufstiegs gemessen haben.
Sind nicht gentigend Winddaten vorhanden, so werden statt dessen die Analysen (und wenn
diese noch nicht vorhanden sind, die Vorhersagedaten) des EZMW verwendet!. Diejenigen
Stationen, die ihre Daten nicht innerhalb von 24 Stunden an die Datenbank Ubermitteln kon-
nen, teilen der Koordinierungsstelle am AWI die Flugdaten der Sonden per e-mail oder Fax
mit, so dal3 auch diese Sonden schon mit in die Koordinierung einbezogen werden kénnen.
Bei diesen Sonden werden zunachst vertikale Aufstiege angenommen.

Uber Nacht werden schlieRlich von der FU Berlin mit Hilfe der horizontalen Winddaten des
EZMW die zugehorigen Trajektorien berechnet, die dann gegen Morgen zur Verfligung ste-
hen. Diese Trajektorien bertcksichtigen das diabatische Absinken der Luftmassen, welches
aus der Abweichung der lokalen Temperatur von der im Strahlungsgleichgewicht erwarteten
Temperatur abgeschatzt wird. Morgens werden aus diesen Daten zunachst die fir die Versen-
dung der Confirmations notwendigen Berechnungen gemacht. Das Ergebnis ist eine Liste
mdglicher Startzeiten und -fenster an den betroffenen Stationen, die einen Match erwarten
lassen. Hier sind auch weitere aus den Trajektoriendaten berechnete Parameter enthalten,
die Ruckschlisse auf die Qualitat der zu erzielenden Matche bezuglich spater in der Auswer-
tung verwendeter Auswahlkriterien (siehe Abschnitt 3.4.1) erlauben. Aus dieser Liste wird nun
per Hand eine Auswahl getroffen, und die entsprechenden Stationen erhalten per e-mail oder
Fax eine Nachricht. Diese Endauswahl der zu startenden Sonden konnte nicht automatisiert
werden, da hier einerseits kampagnenbezogene Kriterien wie eine gleichmaRige Beprobung
der H6henbereiche, die oben erwdhnte Qualitat der Matche, sowie die Ausnutzung von Mehr-
fachtreffern eingehen, andererseits haufig Ricksicht auf die jeweils aktuelle Situation an den
einzelnen Stationen genommen werden muf3. Nach der Versendung der Confirmations wer-
den entsprechend die Alerts fur den darauffolgenden Tag berechnet und ausgewahlt. Eine

1. In friheren Kampagnen wurden hier vertikale Aufstiege angenommen.
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genaue Beschreibung der verschiedenen Programme und Routinen, die fur die Kampagnen-
steuerung verwendet werden, findet sich in [Rex, 1997a].

In Abbildung 3.4 ist der Ablauf der Matchkoordinierung fur einen Kampagnentag N schema-
tisch dargestellt. Wahrend der Kampagnenzeit ist eine tagliche Koordinierung notwendig, die
auch die Wochenenden mit einbezieht, da bei einer Koordinierungspause von einem Tag
bereits ein Ausfall gestarteter Sonden von zwei Tagen entsteht. Die Durchfihrung einer sol-
chen Matchkampagne ist nur durch das auf3erordentliche Engagement der beteiligten Statio-
nen maoglich.

3.3.4 Beispiel fur ein Matchereignis

Abbildung 3.5 auf Seite 39 zeigt ein Beispiel fur einen Match im 480 K Niveau aus der Kampa-
gne des Winters 1997/98. Die erste Sondierung erfolgte am 17. Februar 1998 von Sodankyla
aus, und eine Woche spéater wurde das Luftpaket abermals beprobt, diesmal von einer Sonde,
die in Ny-Alesund gestartet wurde (Diagramm A). Diagramm B zeigt Details des Starts der
Trajektorie. Die Punkte geben jeweils die Position der Trajektorie im Abstand von einer Stunde
an. Neben der eigentlichen Sondentrajektorie sind noch vier weitere, sogenannte Schwarm-
trajektorien abgebildet, die jeweils im Abstand von 100 km zum Ort der Sondierung beginnen.
Zusatzlich gibt es noch zwei weitere Schwarmtrajektorien im Abstand von 5 K potentieller
Temperatur ober- und unterhalb der Sondierung, die hier nicht mit eingezeichnet sind. Man
erkennt, daf? die Position der Sonde zum Zeitpunkt der Messung nicht mit dem Ort der Station
Ubereinstimmt, was durch die Abdrift der Ozonsonde beim Aufstieg in die Stratosphére, die
bis zu zwei Stunden dauern kann, zustandekommt.

In Diagramm C ist die Situation am Ort der zweiten Sondenmessung dargestellt. Die Position
der Sonde zum Zeitpunkt der Messung stimmt nicht genau mit dem Endpunkt der Trajektorie
Uberein. Dieser horizontale Abstand wird als Matchradius bezeichnet. Weiterhin ist zu erken-
nen, dald sich die Positionen der Schwarmtrajektorien relativ zur zentralen Trajektorie zwar
geandert haben, der Abstand jedoch nicht wesentlich groRer geworden ist. Man kann in die-
sem Fall also zuversichtlich sein, dalR das betrachtete Luftpaket relativ kompakt transportiert
wurde, was fir die Matchmethode wichtig ist. Abbildung 3.6 auf Seite 40 zeigt die MelRergeb-
nisse der beiden Ozonsondierungen aus diesem Match.

3.4  Match Auswertung

Nach dem Ende der Kampagne wird aus den nun vollstdndig vorhandenen Analysedaten des
EZMW ein neuer Trajektoriensatz berechnet, wobei statt der wéhrend der Kampagne verwen-
deten neun isentropen Niveaus diesmal Startpunkte in 66 isentropen Niveaus im Abstand von
jeweils 5 K berechnet wurden. Die wahrend der Kampagne verwendeten abgeschatzten dia-
batischen Abkihlraten werden nun durch Abkihlraten aus den Simulationen des SLIMCAT
Modells ersetzt. Aus diesem Trajektoriensatz werden nun noch einmal die méglichen Matche
berechnet. Dies ergibt eine zunachst sehr grol3e Anzahl mdglicher Treffer, von denen jedoch
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Ozonsondenstation

Position der Ozonsonde zum
Zeitpunkt der Messung

Position des Luftpaketes zum
Zeitpunkt der Messung

Schwarmtrajektorien

* * + @

Matchradius

250 km

Abbildung 3.5: Beispiel fur einen Match aus der Kampagne 1997/98. Die erste Sondierung fand
am 17.2.1998 in Sodankyld, Finnland, statt. Von hier aus starten die Trajektorienrechnungen in
verschiedenen isentropen Hohen, wobei hier als Beispiel die Trajektorie, die in 480 K startet,
gezeigt wird. Am 24.2.1998 wurde die zweite Sondierung von Ny-Alesund aus vorgenommen.
A: Uberblick Giber den gesamten Verlauf der Trajektorie, wobei diejenigen Teilstiicke rot gekenn-
zeichnet sind, in denen das Luftpaket der Sonneneinstrahlung ausgesetzt war. Nur diese
Abschnitte sind es, in denen chemischer Ozonabbau stattfinden kann, falls aktives Chlor vorliegt.
B: Start der Trajektorie, deren Position in stiindlichem Abstand durch die blauen Punkte gekenn-
zeichnet ist. Durch die Abdrift der Sonde stimmt der Ort der Sondenmessung und damit der
Startpunkt der Trajektorie nicht genau mit der Position des Ozonsondenstation tberein.

C: Endpunkt der Trajektorie. Der Abstand zwischen dem Ort der Sondierung und der Position
des Luftpaketes zum selben Zeitpunkt ist der Matchradius.
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Abbildung 3.6: Mefdaten der beiden Ozonsonden des in Abbildung 3.5 dargestellten Matches,
wobei links die Daten der ersten Sondierung und rechts die der zweiten zu sehen sind. Der
obere Teil zeigt die gesamten Ozonprofile. Die horizontale Linie gibt die Lage des Matchniveaus
an. Im unteren Teil sind diejenigen Teile des Profils vergréRert gezeigt, die fur den Match von
Bedeutung sind, wobei hier die GréRRen gewahlt wurden, die auch in die Matchauswertung einge-
hen. Man erkennt hier, daf3 die potentielle Temperatur des Matchniveaus (durchgezogene Linie)
im zweiten Profil niedriger liegt als im ersten, was auf das diabatische Absinken zurtickzufihren
ist.
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3 Die Match Methode

fur die Endauswertung nur diejenigen verwendet werden, die ausgewahlte Qualitatskriterien
erfullen.

3.4.1 Auswahl der Matche

In die Bewertung, ob ein Match als tauglich fur die Matchauswertung betrachtet wird, gehen
folgende Kriterien ein, die im wesentlichen denen aus [Rex 1997a] entsprechen:

Die maximale Flugzeit der Luftpakete wurde auf 264 Stunden (11 Tage) beschrankt.

Der Matchradius, also der maxi-
male Abstand zwischen dem
Endpunkt der Trajektorie darf
500 km bzw. 300 km am Wirbel-
rand quer zur Bewegungsrich-
tung nicht Gberschreiten (siehe
Abbildung 3.7). Als Wirbelrand
wurde fur die Winter 1996/97
und 1997/98 der nPV-Bereich
zwischen 36 s™2 und 42 s™1 ein-  Abbildung 3.7: lllustration des maximalen Matchradius.
geordnet, im Winter 1998/99

der nPV-Bereich zwischen 30

st und 39 s™L. Firr 1996/97 wurde der maximale Matchradius auf 400 km (250 km) ver-
kleinert, da so die statistischen Fehler weiter reduziert werden konnten.

< Position der Ozonsonde
(im Matchniveau)

vk Position des Luftpakets
(zum Zeitpunkt der
Sondenmessung)

—— Kreisférmige Matchumgebung
glltig im Kern des Polarwirbels

Elliptische Matchumgebung
giltig im Rand des Polarwirbels

Der grofite horizontale Abstand zwischen den Schwarmtrajektorien und der zentralen Tra-
jektorie zum Zeitpunkt der zweiten Ozonsondenmessung darf 1200 km nicht Gberschrei-
ten. Damit wird sichergestellt, daR solche Luftpakete, die eine starke Divergenz
aufweisen, die einerseits auf mégliche Mischungsprozesse hindeutet, und andererseits zu
gréReren Ungenauigkeiten in der Trajektorienberechnung flhren, nicht in der Auswertung
verwendet werden.

Die Differenz zwischen der maximalen und der minimalen potentiellen Wirbelstérke ent-
lang der Trajektorie mufd nach einer Glattung durch die Bildung eines gleitenden Mittels
Uber jeweils 5 Stunden kleiner als 25% der mittleren PV entlang der Trajektorie sein.

Die Licke zwischen den MelR3punkten im Ozonsondenprofil, Gber die zur Bestimmung des
Ozonmischungsverhaltnisses in der benétigten Hohe interpoliert werden muf3, darf einen
vertikalen Abstand von 550 m nicht Uberschreiten. Zusatzlich darf der Abstand des inter-
polierten Wertes zu keinem der beiden Ausgangspunkte gréRer als 200 m sein.

Die Variation des Ozonmischungsverhéltnisses im gemessenen Profils um den MelRwert
in derjenigen isentropen Hohe, in welcher der Match erreicht wurde, darf maximal 15% in
einer 2 K Umgebung und maximal 25% in einer 5 K Umgebung betragen.
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3.4.2 Statistische Auswertung

Fir jedes Luftpaket eines Matches stehen nun zwei Ozonmessungen zur Verfigung. Nach
der chemischen Kontinuitatsgleichung (Abschnitt 2.2.1) sollte bei Abwesenheit photochemi-
scher Quellen und Senken in dem Luftpaket das Ozonmischungsverhéltnis Ho, zeitlich kon-
stant sein. Dies gilt naturlich strenggenommen nur, wenn es sich um ein infinitesimal kleines
Luftpaket handelt, dessen Bewegung exakt im Lagrangeschen Sinn verfolgt wird. In der hier
verwendeten quasi-Lagrangeschen Betrachtungsweise, bei der ein groReres Luftpaket in sei-
ner Bewegung verfolgt wird, mifdten noch zuséatzlich Mischungsprozesse bertcksichtigt wer-
den. Nach einer Abschatzung von Rex [1993] sind dabei molekulare Diffusionsvorgange nicht
von Bedeutung, da sie einige GréRenordnungen unterhalb der zu erwartenden chemischen
Ozonverluste liegen. Der EinfluR kleinskaliger, durch Eddy-Diffusion! beschreibbarer
Mischungsvorgange ist dagegen sehr schwer abzuschatzen. Gegenuber der Advektion ist der
Effekt turbulenter Diffusion in der Stratosphare jedoch klein [Brasseur und Solomon, 1986].
Da weiterhin angenommen werden kann, dal’ diese Mischungsvorgange nicht systematisch
in eine Richtung tendieren, sollten sie als statistische Streuung in der Auswertung behandel-
bar sein. Wir bleiben deshalb bei einer Lagrangeschen Betrachtungsweise. Fur die Anderung
des Mischungsverhaltnis gilt dann nach (2-11):

duo, Mo,

dt ot

= So, (3-2)

wobei 803 die photochemischen Senken (oder auch Quellen) des Ozons beschreibt. Die
Anderung des Ozonmischungsverhaltnisses Auos zwischen den beiden Sondierungen im
Zeitraum At ist nun

Ao, = Jsosdt. (3-3)
t

Da die bekannten Ozonabbaureaktionen Sonnenlicht erfordern, kann man annehmen, daf3
803 = 0 gilt, solange das Luftpaket sich in der Dunkelheit befindet. Dal3 diese Annahme
sinnvoll ist, konnte auch mit Hilfe der Matchmethode selbst gezeigt werden (siehe unten). Es
bietet sich deshalb an, die Zeit t aufzuteilen in die Sonnenzeit t;, wahrend derer das Luftpaket
der Sonne ausgesetzt ist und der Dunkelzeit ty, wahrend der Dunkelheit herrscht. Ist nun

_ 1
L = ar 5[ So,dtg (3-4)

das zeitliche Mittel der Ozonabbaurate wahrend der sonnenbeschienen Zeit Atg, so ergibt
sich

1. Der Ansatz der Eddy-Diffusion wird verwendet, um (turbulente) Mischungsvorgénge zu
beschreiben, die auf Skalen unterhalb der Auflésung des betrachteten Systems stattfinden.
Die mathematische Beschreibung folgt dem Fickschen Gesetz, wobei die geeignete Wahl
der Diffusionskonstanten haufig, wie auch in diesem Fall, ein Problem darstellt.

42



3 Die Match Methode

Duo, = Lg . (3-5)

Diese Ozonverlustrate Lg ist die priméare Grof3e, die aus den Matchdaten bestimmt wird. Lg ist
genau dann negativ, wenn Ozonverlust vorliegt. Die Bezeichnung als Verlustrate ist deshalb
etwas irrefihrend, wurde hier aber tlbernommen, um konsistent mit friiheren Arbeiten zu blei-
ben. Als Einheit fur die GroRRe tg bzw. Aty wurde die Bezeichnung Sonnenstunde gewahlt. Der
Ozonabbau Lg wird im weiteren Verlauf mit der Einheit [ppbv/Sonnenstunde] angegeben.

Durch die jeweiligen Unsicherheiten der eingehenden Daten (Ozonsondierung, Trajektorien-
genauigkeit, Matchradius) ist die Aussagekraft eines einzelnen Matches gering. Da jedoch
angenommen werden kann, dald diese Unsicherheiten zum grof3en Teil statistisch verteilt
sind, ergibt eine statistische Auswertung eine richtige Schatzung fur die mittleren Ozonabbau-
raten [Rex, 1993]. Ozonabbauraten kénnen daher nur aus jeweils einem Ensemble von Mat-
chen berechnet werden, welches sinnvollerweise so zu wahlen ist, dal3 eine mittlere
Abbaurate L_S die fur diese Matche bestimmt wird, interpretierbar ist. Z.B. kdnnen innerhalb
des Polarwirbels jeweils Matche aus einem bestimmten Hohen- oder Zeitbereich zusammen-
gefal3t werden, und die berechnete Abbaurate dann als tber den Vortex gemittelte Ozonab-
baurate betrachtet werden, sofern die Matche gleichmafdig Gber den Wirbel verteilt sind. In
der hier vorliegenden Arbeit wurden zum ersten Mal auch mittlere Ozonabbauraten fir solche
Ensemble von Matchen berechnet, die aufgrund ihrer Temperaturgeschichte einen &hnlichen
Ozonabbau erwarten lassen.

Um eine gewisse statistische Unabhéangigkeit der einzelnen Matche in einem solchen Ensem-
ble zu gewabhrleisten, die eine statistische Auswertung erst moglich macht, wird innerhalb
eines Ensembles jede Sondenpaarung nur einmal verwendet. Weist ein Sondenpaar Treffer in
mehreren Hohen auf, so wird diejenige Hohe verwendet, in der der kleinste Matchradius
erzielt wird. Zwischen den Matchen eines Ensembles kann jedoch trotzdem noch eine
gewisse statistische Abhangigkeit bestehen, da einzelne Sondierungen in mehreren Matchen
auftauchen kénnen.

Fur jeden Match i berechnet sich (A|103)i aus der Differenz der beiden Sondenmessungen.
Fir die Berechnung der Sonnenscheindauer (Atg), werden aus der auf 10-Minuten-Intervalle
interpolierten Trajektorie diejenigen Intervalle aufaddiert, die geometrisch der Sonne ausge-
setzt sind, d.h. wenn (unter Bertcksichtigung der Erdabplattung und der Ablenkung der Strah-
len in der Erdatmosphare, siehe [Rex, 1993]) Strahlen von der Mitte der Sonne das Luftpaket
noch erreichen. Fur Trajektorien in 20 km Hohe ist dies bis zu einem Sonnenzenithwinkel zwi-
schen 95° und 96° der Fall.

Die Abbauraten werden nun mit Hilfe linearer Regressionen der Anderung des Ozonmi-
schungsverhaltnisses gegen die Sonnenscheindauer auf der Matchtrajektorie berechnet, d.h.
im Gleichungssystem

(Bpo,)= Lo AL, +e, (3-6)
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wird L_S so gewahlt, daf Zeiz, die Summe der quadratischen Abweichungen e; von der
Regressionsgeraden, minimal wird. Sofern die einzelnen Werte normalverteilt um die Regres-
sionsgerade sind, berechnet sich bei einer Anzahl von n Matchen der 1o-Fehler ofs der mitt-
leren Ozonabbaurate pro Sonnenstunde L nach

2
o_ = J 26 . (3-7)
* \(n-1) 05 (At);
Aus den mittleren Ozonabbauraten pro Sonnenstunde L_S die als Vortexmittelwerte interpre-
tiert werden, kann weiterhin eine mittlere Ozonabbaurate pro Tag innerhalb des Polarwirbels,
L, berechnet werden, indem L mit der mittleren Sonnenscheindauer im Polarwirbel fiir den
betrachteten Zeit- und Héhenbereich multipliziert wird.

Zur Uberpriifung der oben gemachten Annahme, daR kein chemischer Ozonabbau wéhrend
der Dunkelheit stattfindet, wurde in [Rex, 1997a] fur ein Ensemble von Matchen des Winters
1994/95 eine bivariate Regression durchgefihrt, wobei kein signifikanter Ozonabbau wah-
rend der Dunkelheit, aber signifikanter Ozonabbau wéhrend der sonnenbeschienenen Zeit
berechnet wurde. Dies ist allerdings nur fiir ein Ensemble moglich, das sowohl signifikanten
Ozonabbau als auch eine geringe Korrelation der Dunkelzeit mit der sonnenbeschienenen
Zeit der einzelnen Trajektorien zeigt. Im Rahmen dieser Arbeit konnte dieser Zusammenhang
bestatigt werden, indem eine bivariate Regression fir alle diejenigen Matchereignisse in
475 K aus den Jahren 1994/95 bis 1999/2000 berechnet wurde, die aufgrund ihrer Tempera-
turgeschichte Ozonabbau erwarten lassen. Dieses Ergebnis wird in Abschnitt 5.2.1 vorge-
stellt.

Eine weitergehende Beschreibung der statistischen Auswertung sowie eine ausfuhrliche Feh-
lerdiskussion fir die Matchmethode, in der auch mdgliche systematische Fehler besprochen
werden, findet sich in Rex [1997a].

3.4.3 Temperaturgeschichte der Luftpakete

In friheren Matchanalysen konnte gezeigt werden, dal3 der chemische Ozonabbau im zeitli-
chen Zusammenhang mit dem Auftreten niedriger stratosphéarischer Temperaturen in der
Nordhemisphdare steht. Innerhalb dieser Arbeit wurde erstmals der direkte Zusammenhang
zwischen der Temperaturgeschichte individueller Luftpakete und dem beobachteten Ozonver-
lust untersucht.

Um Informationen Uber die Temperaturgeschichte der Luftpakete zu erhalten, wurden fiir alle
Matche startend von der Position der ersten Sondierung Ruckwartstrajektorien von 10 Tagen
Lange gerechnet. Als Parameter fUr die Temperaturgeschichte der Luftpakete wurde die
Grol3e Ty, definiert, die die niedrigste Temperatur auf der Ruckwartstrajektorie und auf der
Trajektorie zwischen den beiden Sondierungen angibt. Die Definition von T, ist in Abbildung
3.8 schematisch dargestellt. Da T,,j, auf den synoptischen Temperaturen aus den EZMW
Analysen beruht, sind hier mesoskalische Effekte wie an Bergen oder Frontensystemen ange-
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Matchzeitraum
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Ozonverlust

Trajektorie des Luftpaketes W
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Zeitraum, aus dem T i, bestimmt wird.

Abbildung 3.8: Definition von Ti,.

regte Schwerewellen, die zu erheblichen Temperaturschwankungen fiihren kdénnen (siehe
Abschnitt 2.1.5), nicht erfal3t. Die niedrigste reale Temperatur, die die Luftpakete in dem ent-
sprechenden Zeitraum erfahren haben, kann aus diesem Grund noch tiefer liegen. Ty, ist
deshalb die Obergrenze fiir die minimale Temperatur, die von den Luftpaketen in diesem Zeit-
raum erfahren wurde.

Dieser Parameter T, wurde einerseits hinzugezogen, um den in Kapitel 4 vorgestellten
guantitativen Ozonabbau innerhalb des Polarwirbels fir die Winter 1996/97 bis 1998/99 zu
interpretieren. Auf der anderen Seite stellt er die Grundlage fur die Analyse der Temperatur-
abhangigkeit des Auftretens von chemischem Ozonverlust im Polarwirbel dar, die in Kapitel 5
vorgestellt ist. Auch die in Kapitel 6 vorgestellte Untersuchung des Ozonabbaus aul3erhalb
des Polarwirbels basiert auf diesem Temperaturparameter.
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In diesem Kapitel werden die Matchkampagnen und Auswertungen der Winter 1996/97,
1997/98 und 1998/99 nacheinander vorgestellt und die Ergebnisse in Zusammenhang mit der
meteorologischen Situation des jeweiligen Winters und im Vergleich mit anderen Wintern
betrachtet. Die hier gezeigten Auswertungen beschranken sich auf den Ozonabbau innerhalb
des Polarwirbels. Die Zuordnung, ob ein Match innerhalb oder auf3erhalb des Polarwirbels
stattgefunden hat, erfolgt iber den mittleren nPV-Wert der zugehérigen Trajektorie. Liegt die-
ser Wert oberhalb einer definierten Schwelle, so wird der Match dem Polarwirbel zugeordnet.
Dieser Schwellwert fur den Rand des Polarwirbels wird in den einzelnen Wintern als zeitlich
und gegeniber der potentiellen Temperatur konstanter Wert der normierten potentiellen Wir-
belstarke definiert. Fur die Winter 1996/97 und 1997/98 wurde der Wert von 36 s™* aus frithe-
ren Kampagnen beibehalten. Fir den Winter 1998/99 wurde die Wirbelgrenze bei 30 st
festgelegt (der Grund dafir wird in Abschnitt 4.3. erlautert). Auf den Ozonabbau auf3erhalb
des so definierten Polarwirbels wird in Kapitel 6 gesondert eingegangen.

4.1 Winter 1996/97

4.1.1 Meteorologische Situation

Im Winter 1996/97 entwickelte sich der arktische Polarwirbel vergleichsweise spat, war dann
aber sehr ausgepragt, symmetrisch und kalt und bis Ende April stabil und ungestért [Coy et
al., 1997, Naujokat und Pawson, 1997]. Das mit dem SLIMCAT Modell berechnete diab-
atische Absinken der Luftmassen im Polarwirbel zwischen Anfang November und Ende Mérz
fiel 1996/97 oberhalb von 425 K geringer aus als in den beiden vorhergehenden Jahren
(Tabelle 4.1). Erst Mitte Januar fielen die stratospharischen Temperaturen unterhalb die PSC-
Existenzgrenze Tyt Die im Februar auftretenden grofRen Flachen mit Temperaturen unter-
halb der Tyar Grenze waren hauptséchlich im Wirbelzentrum zu finden. Abbildung 4.1 zeigt
eine fur den Februar typische Temperaturverteilung. Sowohl die niedrigsten Temperaturen als
auch das Wirbelzentrum sind nur wenig vom geographischen Nordpol verschoben. Die Fla-
che, deren Temperatur unterhalb Tyt lag, ist durch die durchgehende weil3e Linie umrissen.
Die durchgehende schwarze Linie gibt die 36 s™ Isolinie nPV an und markiert damit den in
der Auswertung verwendeten Wirbelrand.

Temperaturen unterhalb von Tyar wurden in diesem Jahr bis Ende Mérz beobachtet, was im
Vergleich zu den friiheren Jahren ungewdhnlich spat war. Uber Eureka (Kanada) wurden bis
zum 18. Mérz polare Stratospharenwolken gemessen und bis zum 20. Marz erhghte CIO-
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Abbildung 4.1: Temperaturverteilung auf dem 475 K isentropen Niveau am 25. Februar 1997
aus den EZMW Analysen. Die schwarze Linie markiert die 36 s™* Isolinie der nPV, entsprechend
dem in der Matchanalyse verwendeten Vortexrand. Die weil3e Linie grenzt das Gebiet ein, im
dem die Temperatur unterhalb von Tyar liegt.

1994/95 | 1995/96 | 1996/97
Oena K g Kl | a0[K] | 20[K]

375 33 42 36
400 42 45 65
425 68 69 67
450 109 89 71
475 162 123 76
500 196 154 89
525 212 171 95
550 222 183 100

Tabelle 4.1: Diabatisches Absinken innerhalb des Polarwirbels aus den SLIMCAT Berechnun-
gen fir verschiedene isentrope Niveaus. Dabei gibt ©,,4 die potentielle Temperatur an, die die
betrachtete Luftschicht am 31. Marz des betrachteten Jahres hatte. A©® ist das zwischen
Anfang November und Ende Mérz aufintegrierte mittlere Absinken im Polarwirbel.
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dcal. L2
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Abbildung 4.2: Karte der Ozonsondenstationen, die an der Matchkampagne 1996/97 teilge-
nommen haben. In der Auswertung des Ozonverlustes innerhalb des Polarwirbels wurden Daten
derjenigen Stationen verwendet, die mit einem ausgefullten Punkt gekennzeichnet sind.

Werte [Donovan et al., 1997]. Auch in Ny-Alesund (Spitzbergen) wurden bis in den Mérz hin-
ein PSCs detektiert [Neuber, 2000].

In 1996/97 wurden sehr niedrige Ozonsaulendichten gemessen [Newman et al., 1997]. Daf3
dies zum Teil durch dynamische Prozesse verursacht wurde, legen die Ergebnisse eines drei-
dimensionalen chemischen Transportmodells nahe, bei denen das Ozon einmal als passiver
Tracer, d.h. inertes Spurengas, fungierte und einmal chemisch aktiv integriert wurde. Der in
dieser Studie errechnete chemische Ozonverlust lag zwischen 60 und 120 DU gegeniber
einer dynamisch bedingten Reduktion von 70 DU bezlglich der klimatologischen Ozonséu-
lendichten Ende der 1970er Jahre [Lefévre et al., 1998].

4.1.2 Die MelRBkampagne

Die Matchkampagne des Winters 1996/97 fand zwischen dem 7. Januar und dem 11. April
statt, und wurde von Jessica Steger koordiniert. An der Kampagne nahmen 36 Ozonsonden-
stationen teil, die in Abbildung 4.2 dargestellt sind. Eine Liste der genauen Namen und Posi-
tionen aller Stationen findet sich im Anhang auf den Seiten 103 und 104. Wahrend dieser
Kampagne wurden insgesamt 746 Sonden von diesen Stationen gestartet, wobei jedoch nur
ein Teil dieser Sondierungen im Polarwirbel stattfand. Fur die Bestimmung des Ozonabbaus

48



4 Ozonverluste im Polarwirbel

innerhalb des Polarwirbels wurden Daten der durch ausgefillte Punkte gekennzeichneten
Stationen verwendet.

In der Auswertung wurde der maximal zulassige Matchradius gegeniiber dem in den anderen
Wintern verwendeten Matchradius (siehe Abbildung 3.7 auf Seite 41) reduziert, und zwar auf
400 km allgemein bzw. 250 km am Vortexrand quer zur Bewegungsrichtung der Trajektorie.
Dadurch konnte der statistische Fehler zwischen 450 K und 500 K um etwa 5% verringert
werden.

4.1.3 Uber den Wirbel gemittelte Ozonverluste

In Abbildung 4.3 A auf der folgenden Seite 50 ist die zeitliche Entwicklung der Ozonverlustra-
ten pro Sonnenstunde im 475 + 10 K isentropen Niveau dargestellt. Die Ozonverlustraten
wurden jeweils flr Gruppen von Machtereignissen aus einem Zeitraum von 14 Tagen berech-
net. Um einen besseren Eindruck Uber den zeitlichen Verlauf des Ozonabbaus zu bekommen,
ist alle sieben Tage ein Wert fur die Ozonabbaurate berechnet. Jedes Matchereignis geht
deshalb zweimal in die Analyse ein. Die ausgefullte Flache gibt Ayar an, die Flache in diesem
Niveau der Nordhalbkugel, deren Temperatur nach den Analysen des EZMW unterhalb von
TNAT Iiegtl. Diagramm B zeigt fur jeden der Datenpunkte aus Diagramm A die mittlere Mini-
maltemperatur T,,i, (siehe Abschnitt 3.4.3) der einzelnen Matche. Erst ab Ende Januar sind
genigend Daten fir eine statistische Auswertung vorhanden. Die berechneten Abbauraten
beginnen Ende Januar mit relativ niedrigen Werten um -1,9 + 0,9 ppbv/Sonnenstunde, und
gehen Anfang Februar auf Werte zuriick, die nicht signifikant von Null verschieden sind. Ab
Mitte Februar steigen die Verlustraten wieder an und erreichen Anfang Marz maximale Werte
von -3,3 + 0,6 ppbv/Sonnenstunde. Dies ist erheblich weniger als in vorhergehenden Jahren.
In vergleichbaren Hdhenbereichen wurden in den Wintern 1991/92 und 1994/95 maximale
Verlustraten von —10 + 1 ppbv/Sonnenstunde erreicht, und in 1995/96 -10 + 3 ppbv/Sonnen-
stunde [Rex et al., 1997b; 1998; 1999]. Ab dem 10. Marz gehen die Verlustraten wieder auf
Werte zurlck, die mit Null vertraglich sind, obwohl weiterhin nicht unerhebliche Flachen mit
Temperaturen unterhalb von Tya7 existieren. Diese letzten Werte sind jedoch mit einer relativ
grof3en statistischen Unsicherheit behaftet.

Betrachtet man nun den Ozonabbau pro Tag (Abbildung 4.4 auf Seite 51), bei der die Abbau-
raten L_S mit der mittleren Sonnenscheindauer im Polarwirbel multipliziert wurden, so ergibt
sich ein etwas anderes Bild. Die mittlere Sonnenscheindauer innerhalb des Polarwirbels steigt
in Frahjahr an, so dal® bei gleicher Abbaurate pro Sonnenstunde spater im Jahr hohere
Abbauraten pro Tag erreicht werden. Die maximale Rate mit —41 + 7 ppbv/Tag wird Anfang
Marz erreicht.

Aus Abbildung 4.3 B geht hervor, daf3 nur ein sehr kleiner Teil der Luftpakete, die in die Ana-
lyse des Verlustes Mitte bis Ende Méarz eingehen, den Trajektorien nach wirklich Temperatu-
ren unterhalb von Tyar erfahren hat. Dies erklart sich, wenn man die relative Verteilung der

1. Die Berechnung von Tyt wird in Abschnitt 2.2.6 erlautert.
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Abbildung 4.3: A: Ozonverlustraten L, innerhalb des Polarwirbels im 475 + 10 K isentropen
Niveau. Die Fehlerbalken bezeichnen 1o. Die ausgefillte Flache Ayar gibt die geographische
Ausdehnung derjenigen Flache in der Nordhemisphéare an, deren Temperatur nach den Analy-
sen des EZMW unterhalb von Tyt lag. Die kursiv gesetzten Zahlen geben jeweils die Anzahl
der Matche an, die zu der Berechnung des daruberliegenden Datenpunktes beigetragen haben.
B: Minimumtemperaturen (T, Siehe Abschnitt 3.4.3) der zugehorigen Luftpakete. Die vertikale
Position der Datenpunkte ist der Mittelwert der T,,-Werte, die vertikale Linie markiert den
Bereich der vorkommenden T,,, Werte. Die gestrichelte horizontale Linie bei 195 K ist als
Anhaltspunkt fir Tyat eingezeichnet.
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Abbildung 4.4: Ozonabbaurate L, in 475 * 10 K. Ansonsten wie Abbildung 4.3 A.
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Abbildung 4.5: Position der einzelnen Matche aus Abbildung 4.3 relativ zum Polarwirbel. Die
Zuordnung der Matche zur relativen Position innerhalb des Polarwirbels beruht auf der mittleren
nPV der Trajektorie; dabei ist die Achse so skaliert, dal3 gleiche Abschnitte auf der Skala glei-
chen Flachenanteilen des Polarwirbels entsprechen. Der Zahlenwert O entspricht dem Wirbel-
zentrum (maximale nPV), 1 entspricht dem Wirbelrand (36 s™), und 0,3 beschreibt
beispielsweise die nPV-Isolinie, die 30% der Wirbelflache umschlief3t.
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Einzelmatche im Polarwirbel betrachtet, die in Abbildung 4.5 auf Seite 51 gezeigt ist. Die in
diese Analyse eingehenden Matche decken im Februar den gesamten Polarwirbel homogen
ab, so dalRR die Ozonverlustraten in diesem Zeitraum als Wirbelmittel betrachtet werden kon-
nen. Im Marz allerdings wird das Wirbelzentrum schlechter beprobt, so dal3 hier der &ufRere
Bereich des Wirbels in den Verlustraten besser reprasentiert ist als der innere. Da aufgrund
der generellen Temperaturverteilung im Wirbelzentrum mit héheren Ozonverlustraten zu rech-
nen ist als am Wirbelrand, wurde der mittlere Ozonverlust im Polarwirbel fir diesen Zeitraum
maoglicherweise unterschatzt.

In Abbildung 4.6 A auf Seite 53 ist ein H6hen- Zeitschnitt der Ozonabbaurate pro Tag zu
sehen. In diese Analyse gingen die Daten von 285 Ozonsonden ein und die vertikale Aufl6-
sung ist 20 K. Die durchgezogenen Linien stellen Isolinien fur Ayr dar. Die zugehorigen stati-
stischen Fehler der Ozonabbauraten finden sich in Abbildung 4.6 B. Oberhalb von 425 K
steigen die Ozonverlustraten ab Anfang Februar an und erreichen Maximalwerte zwischen
—-25 und —45 ppbv/Tag. Um den absoluten Ozonverlust in diesem Zeit- und Hohenbereich
abzuschéatzen, wurden aus den Ozonsondendaten mittlere geometrische Hohen fir die isen-
tropen Niveaus berechnet und die Ozonverlustraten mit Hilfe eines mittleren Dichteprofils in
Verlustraten fir die Konzentration umgerechnet, die dann zunachst vertikal und dann zeitlich
aufintegriert wurden. Der so berechnete integrierte Ozonverlust Uber den dargestellten
Bereich betragt 43 + 9 DU. Obwohl die Matchanalyse nur einen eingeschréankten Zeit- und
Hohenbereich abdeckt, ist dennoch (zumindest im Februar) ein GrofR3teil des vertikalen Berei-
ches mit hohen Ayar Werten erfalit. Es ist deshalb wahrscheinlich, da? der detektierte chemi-
sche Ozonverlust von 43 +9 DU den Uberwiegenden Teil des gesamten Ozonverlustes
darstellt. Allerdings ist durch die ungentigende Abdeckung der Wirbelmitte im Mérz (s.0.) zu
erwarten, dafd der Gesamtozonverlust am Ende des Winters etwas unterschétzt wird. Der
gesamte berechnete Ozonverlust pafdt daher zu Ergebnissen von Miiller et al. [1997], die flr
1996/97 einen Gesamtverlust in der Ozons&ule von 50-70 DU angeben. Der von Knudsen et
al. [1998a] errechnete Gesamtverlust liegt mit 92 DU allerdings hoher, was sich aber teilweise
mit unterschiedlichen verwendeten diabatischen Abkuhlraten (siehe Abschnitt 4.1.5) begrin-
den lafit.

4.1.4 Verteilung des Ozonverlustes im Polarwirbel

In Abbildung 4.7 A auf Seite 54 sind die Ozonverlustraten fiir verschiedene Bereiche des
Polarwirbels berechnet. Die Analyse beinhaltet Matchereignisse zwischen dem 10. Februar
und dem 10. Marz im Héhenbereich zwischen 450 und 500 K. Man erkennt deutlich zwei
unterschiedliche Bereiche: Im inneren Teil des Polarwirbels gibt es relativ hohe Ozonverlustra-
ten, die im Wirbelzentrum mehr als —6 ppbv/Sonnenstunde erreichen, wahrend die Ozonver-
lustraten zum Rand hin sehr viel kleiner bis insignifikant klein werden. Die entsprechenden
Luftpakete im Inneren des Polarwirbels haben ausnahmslos innerhalb von 10 Tagen vor der
ersten Sondierung oder zwischen den beiden Sondierungen Temperaturen unterhalb von
Tnar erfahren, wahrend Temperaturen der Luftpakete, die sich naher am Wirbelrand beweg-
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Abbildung 4.6: A: Ozonverlustraten L, als Funktion der Hohe und der Zeit. Die feinen schwar-
zen Linien sind die 0,3, 0,7, 1,5, 4,0 und 8,0 10° km Isolinien fiir Ayr. Die fetten Linien sind die
0,3 10° km lIsolinie fiir Agjc. Die gestrichelten Linien geben das mittlere diabatische Absinken
innerhalb des Polarwirbels aus den SLIMCAT-Simulationen an. B: Statistische Fehler (10) fiir die
Ozonverlustraten aus Diagramm A. Alles andere entspricht Diagramm A.
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Abbildung 4.7: Relative Position (siehe Abbildung 4.5) des Ozonverlustes. A: Ozonverlustraten
L, fur verschiedene Bereiche des Polarwirbels mit 1o-Fehler. B: T,-Werte (siehe Abschnitt
3.4.3) der jeweiligen Luftpakete. Die vertikale Position der Punkte gibt den mittleren T, Wert,
wahrend die vertikale Linie den Bereich der vorkommenden T,j,-Werte bezeichnet. C: Prozen-
tualer Anteil der Flache mit Temperaturen unterhalb von Tyar nach EZMW-Analysen.
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Abbildung 4.8: Schematische Darstellung des Polarwirbels mit einem Kaltegebiet gleicher
Grol3e in zwei verschiedenen meteorologischen Situationen. A: Barokline Situation: Alle Trajekto-
rien durchlaufen das Kaltegebiet. B: Aquivalent-barotrope Situation: Nur ein Teil der Trajektorien
durchlauft das Kéaltegebiet.

ten, teilweise oberhalb von Tyt blieben (Abbildung 4.7 B). Dies korrespondiert auch mit der
generellen Temperaturverteilung im Polarwirbel, wie man in Diagramm C sieht. Hier ist fur
Januar bis Marz der jeweils prozentuale Anteil an der Wirbelflache mit Temperaturen unter-
halb von Tyar gezeigt. Man erkennt, dafd im Februar bis Anfang Méarz das Wirbelzentrum fast
vollstandig von Temperaturen unterhalb von Tyar beherrscht war, wahrend die Temperaturen
im aulReren Teil des Wirbels gro3tenteils oberhalb von Tyar lagen.

Die Beobachtung, dalR im Winter 1996/97 der Ozonabbau im Innern des Polarwirbels am
groften war, paldt qualitativ zu von Mdller et al. [1997] dokumentierten Spurengaskorrelatio-
nen, die auf hdheren Ozonverlust im Wirbelzentrum hindeuten.

Insgesamt zeigen die Ergebnisse, dald der Ozonabbau 1996/97 geringer war als in den vor-
hergehenden, kalten Wintern 1994/95 und 1995/96 und auch als im Winter 1991/92. Der
Grund fur den vergleichsweise niedrigen chemischen Ozonabbau liegt offensichtlich nicht
darin, daf3 sich weniger PSCs bilden konnten als in der Vorjahren (verglichen mit 1991/92 sind
die Flachen mit T < Tyt in 1996/97 eher groRer, vgl. Abschnitt 4.4), sondern in der Verteilung
dieser niedrigen Temperaturen. Dadurch, dal} das Kaltegebiet sich im Zentrum des Polarwir-
bels befand, konnten sich nur dort flachendeckend polare Stratosphéarenwolken bilden. Nur
die Luftmassen mit groRen PV-Werten im Inneren des Polarwirbels konnten dieses Gebiet
passieren - was in Abbildung 4.8 schematisch illustriert wird - und Chloraktivierung erfahren.
Dadurch blieb der Ozonverlust auf diesen Teil des Polarwirbels beschrankt. Es war also nur
ein Teil des Polarwirbels von starkem Ozonabbau betroffen, so dal? der Uber den Vortex
gemittelte Ozonabbau moderat ausfiel.

Dal die Ozonsaulendichten am Ende des Winters trotzdem sehr niedrig waren, muf3 deshalb
dynamisch bedingte Griinde haben. Das von SLIMCAT berechnete diabatische Absinken der
Luft innerhalb des Polarwirbels (Tabelle 4.1) war geringer als in den Vorjahren, was auf einen
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geringeren Meridionaltransport hindeutet. Die genaue Berechnung der diabatischen Absin-
kraten ist jedoch umstritten; so haben Knudsen et al. [1998a] unter Verwendung der gemes-
senen Ozonkonzentrationen fur 1996/97 bis zu 80% hohere diabatische Abkuhlraten
berechnet als die in dieser Arbeit verwendeten Ergebnisse der SLIMCAT-Simulationen, bei
denen klimatologische Ozonwerte verwendet werden, und zusétzliche eine globale Fluf3kor-
rektur vorgenommen wird.

Die Ergebnisse zeigen klar, daf3 die sehr niedrigen Ozonsaulendichten am Ende des Winters
1996/97 nicht durch einen im Vergleich mit den vorhergehenden Wintern besonders hohen
chemischen Ozonverlust verursacht sind, was die eingangs erwahnten Modellergebnisse von
Lefévre et al. [1998] experimentell bestatigt. In diesem Winter, der in einigen Aspekten der
winterlichen Situation in der Antarktis sehr ahnlich war (kalter, isolierten Vortex, der zentral am
Pol liegt), hat offensichtlich das Zusammenspiel zwischen chemischem Ozonabbau und redu-
ziertem Transport von Ozon in die untere, polare Stratosphare zu den besonders niedrigen
Ozonwerten gefuhrt.

4.1.5 Vergleich mit anderen Ergebnissen

Goutail et al. [1997] berechneten die Ozonverluste in der Gesamtsaule fir den Winter
1996/97 (fur eine Darstellung der Methode siehe Abschnitt 3.2.3.). Diese Ergebnisse sind
jedoch schlecht mit den Ergebnissen von Match vergleichbar, da sie die prozentuale Verande-
rung der Gesamtozonsaule beschreiben. Allerdings ergibt sich eine generelle Ubereinstim-
mung des Zeitraumes, in dem Ozonverlust beobachtet wurde. So bestimmten Goutail et al.,
[1997] den starksten Ozonabbau zwischen dem 1. Februar und dem 10. Marz.

Ein direkter Vergleich ist dagegen mit den Ergebnissen von Manney et al. [1997] mdglich.
Diese Ozonverlustraten wurden aus den Daten des Microwave Limb Sounder (MLS) auf dem
Upper Atmosphere Research Satellite (UARS) berechnet. Die von Manney et al. [1997] ange-
gebene Ozonverlustrate in 465 K betragt —1,3 %/Tag zwischen dem 20. und dem 26. Februar
1997. Aus den Match Daten konnte fir 465 + 10 K im Zeitbereich zwischen dem 16. Februar
und dem 2. Marz eine Verlustrate von —25 + 6 ppbv/Tag bestimmt werden. Bei einem anfang-
lichen Mischungsverhéltnis von 2,7 ppmv entspricht dies einer Ozonverlustrate von
-0,9 + 0,2 %/Tag, also einer geringeren Abbaurate als der von Manney et al. [1997] angege-
benen. Da die Ergebnisse jedoch innerhalb von 2¢ ibereinstimmen und die zugrundeliegen-
den Zeitraume etwas unterschiedlich sind, widersprechen sich die Ergebnisse nicht stark.

Knudsen et al. [1998a] berechneten den mittleren chemischen Ozonverlust im Vortex fir 1997
auf verschiedenen isentropen Niveaus mit Hilfe von Ozonsondendaten. Vergleiche mit den
Match-Ergebnissen waren auf 450 K und auf 475 K méglich. Knudsen et al. geben den inte-
grierten Ozonverlust in 450 K mit =1,1 ppmv und auf 475 K mit —1,2 ppmv an, wahrend sich in
dieser Arbeit fir den gleichen Zeitraum fir beide Niveaus jeweils 0,9 £ 0,2 ppmv ergeben.
Die Abweichung von ca. 20% beruht vollstandig auf den verwendeten unterschiedlichen dia-
batischen Absinkraten. Werden fur die Berechnung von Knudsen et al. dieselben Absinkraten
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verwendet wie in dieser Arbeit, so reduziert sich der akkumulierte Ozonverlust auf —0,9 ppmv
in 450 Kund -1,0 ppmv in 475 K [Knudsen, 1999].

Auch Sinnhuber et al. [1998] bestimmten den Ozonabbau fir den Winter 1996/97. Der errech-
nete Uber den Polarwirbel gemittelte Ozonabbau in 475 K Hoéhe liegt bei —22 ppbv/Tag fir
Februar, —20 ppbv/Tag fur Marz, und bei —15 ppbv/Tag im April, wobei jeweils Gber 20 Tage
gemittelt wurde. Bei entsprechender zeitlicher Mittelung der Matchdaten ergibt sich bis Mitte
Méarz eine gute Ubereinstimmung (Die Abbauraten betragen —25,5 + 5,0 ppbv/Tag im Februar
und -20,5 + 11,1 im Marz); Ende Marz sind die mit Match bestimmten Abbauraten nicht mehr
signifikant von Null verschieden (-2 + 32 ppbv/Tag), aber aufgrund der grol3en statistischen
Unsicherheit mit den von Sinnhuber et al. [1998] bestimmten Ozonabbauraten kompatibel.
Die Abweichung im Marz laf3t sich jedoch auch leicht mit einer unterschiedlichen Beprobung
des Polarwirbels erklaren; die von Sinnhuber et al. verwendeten Messungen fanden in Ny-
Alesund statt, wobei die potentielle Wirbelstarke der Luftmassen in 475 K oberhalb von 48
PVU lag. Dies entspricht im Méarz im Mittel einem Wert von 0,5 fir die in dieser Arbeit verwen-
dete relative Position im Polarwirbel. Sinnhuber et al. beprobten also nur die inneren 50% des
in dieser Arbeit definierten Polarwirbels, und damit den Teil, in dem zumindest bis Mitte Marz
die hdchsten Abbauraten gemessen wurden (Abbildung 4.7).

Ein weiterer Vergleich ist mit den Ergebnissen von Sasano et al. [2000] mdglich, bei denen
Messungen des Improved Limb Atmospheric Spectrometer (ILAS) auf dem Advanced Earth
Observing Satellite (ADEOS) nach der Match Methode ausgewertet wurden. Die vertikale
Aufldsung der Ozonmessungen betragt hier etwa 2 km, was in isentropen Koordinaten um
475 K einer Auflésung von 40 - 50 K entspricht. Die Trajektorien wurden aus den Daten des
United Kingdom Meteorological Office (UKMO) berechnet, wobei zusatzlich die diabatischen
Absinkraten von Knudsen et al. [1998a] verwendet wurden. Wie in dieser Arbeit wurden
jeweils Matchereignisse aus einem Zeitraum von 14 Tagen zusammengefal3t, fir die dann
eine Abbaurate berechnet wurde. Im Hoéhenbereich zwischen 400 K und 500 K bestimmten
Sasano et al. signifikante Ozonverluste, die im wesentlichen auf den Zeitbereich zwischen
dem 14. Februar und dem 21. Méarz des Jahres 1997 beschréankt sind und tberwiegend zwi-
schen 20 und 50 ppbv/Tag liegen. Die maximal auftretenden Ozonverlustraten liegen bei -84
+ 17 ppbv/Tag in 450 K. Wahrend der Zeitbereich, in dem signifikanter Ozonabbau beobachtet
wurde, mit den Matchergebnissen vertraglich ist, tendieren die Ozonabbauraten zu héheren
Werten als die mit Match bestimmten. Eine mdgliche Erklarung fir diese Abweichung zwi-
schen den Ergebnissen sind auch hier die von Knudsen et al. [1998a] berechneten diabati-
schen Absinkraten (siehe oben).
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4.2  Winter 1997/98

4.2.1 Meteorologische Situation

Der Winter 1997/98 war der bis dahin warmste Winter, in dem der Ozonverlust mit der Match
Methode bestimmt wurde, und wurde bislang diesbeziglich nur durch den darauffolgenden
Winter 1998/99 Uberboten, der in Abschnitt 4.3 behandelt wird. Diese héheren Temperaturen
im Winter 1997/98 waren die Auswirkung von starkerer dynamischer Aktivitét als in den vor-
hergehenden Jahren [Pawson und Naujokat, 1999]. Die stratospharischen Temperaturen fie-
len nur fir kurze Zeitrdume in kleinen geographischen Gebieten unter Tyar Auf3erdem war
die Vortexflache kleiner als in den vorangehenden Jahren, und der Winter war von einer Serie
kleiner Stratospharenerwarmungen gepréagt. Abbildung 4.9 zeigt fir einige ausgewahlte Tage
die Verteilung der normierten potentiellen Wirbelstarke nach den EZMW-Analysen auf der
475 K isentropen Flache.

Ende Dezember entwickelte sich die erste Stratospharenerwarmung, die dazu fihrte, dal3 der
Polarwirbel fast den gesamten Januar hindurch schwach und von einer planetaren Welle 2

nPV [s71]

4. Februar 1998 18. Februar 1998 |

Abbildung 4.9: PV auf der 475 K isentropen Flache aus den EZMW-Analysen. Die durchgehende
weilRe Linie umreilt die Flache, in der die Temperatur unterhalb von Tyar liegt. Der Ubergang zwi-
schen blau und rot entspricht der 36 s™2-Isolinie der nPV und illustriert damit den fiir die Auswer-
tung verwendeten Rand des Polarwirbels.
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Abbildung 4.10: Ozonsondenstationen, die an der Kampagne im Winter 1997/98 teilgenommen
haben. Diejenigen Stationen, deren Daten fiir die Bestimmung des Ozonverlustes innerhalb der
Polarwirbels verwendet werden konnten, sind durch die ausgefillten Punkte gekennzeichnet.

gepragt war [Naujokat, 2000]. Erst Ende Januar fielen die Temperaturen im Polarwirbel wieder
fur kurze Zeit unter Tyar- Durch Leewellen induzierte polare Stratospharenwolken wurden
zwischen dem 22. und dem 26. Januar Uber Kiruna beobachtet, wobei die starksten PSCs am
25. Januar in einem Hohenbereich zwischen 20 und 21 km (etwa 475 bis 500 K) auftraten
[Behrendt et al., 2000]. Zwischen dem 24. und dem 26. Januar wurden auch in Sodankyla
zwischen 20 und 23 km Hohe (entsprechend etwa 465 - 540 K) PSCs beobachtet [Kivi, 2000].
Anfang Februar erwarmte sich die Stratosphére wieder. Erst nach Mitte Februar fielen die
Temperaturen im Polarwirbel noch ein letztes Mal fuir einige Tage unter die Tyar -Grenze, und
auch diesmal konnten PSCs beobachtet werden. So wurde in der Nacht vom 16. auf den 17.
Februar eine PSC-Schicht Uber Andgya beobachtet [Hansen, 2000] sowie am 17. Februar
eine Schicht mit festen PSC-Teilchen Uber Sodankyla [Kivi, 2000]. Das final warming fand
Anfang April statt [Naujokat, 2000].

4.2.2 Die Kampagne

Im Winter 1997/98 standen nur sehr wenige Ozonsonden fur die Matchkampagne zur Verfi-
gung, die im wesentlichen Restbestédnde der vorhergehenden Kampagne im Winter 1996/97
sowie national geforderte Sonden waren. Die Koordinierung der Ozonsondenstarts fand im
Januar und Februar statt und war auf Sondierungen innerhalb des Polarwirbels beschrankt.
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Insgesamt wurden in diesem Winter von den teilnehmenden Stationen aus 348 Sonden
gestartet, von denen etwa 200 innerhalb des Polarwirbels messen konnten. An dieser Kampa-
gne beteiligten sich 29 Stationen, die in Abbildung 4.10 dargestellt sind.

4.2.3 Ergebnisse

In Abbildung 4.11 A auf der folgenden Seite 61 sind die Gber den Vortex gemittelten Ozonver-
lustraten pro Tag fiur den Winter 1997/98 in einem Hbhen- Zeitschnitt dargestellt. Die Abbil-
dung 4.11 B enthalt die zugehorigen statistischen Fehler. Durch die geringe Anzahl der
Sonden ist die Anzahl der Matche (vor allem in den unteren isentropen Niveaus) niedriger als
in den vorhergehenden Jahren. Fir diese Abbildung wurde deshalb die zeitliche Auflésung
auf £ 10 Tage verschlechtert, damit in allen Hohenschichten gentigend Matche zur Verfiigung
standen. Im Januar tritt nur einer schmalen isentropen Hohenschicht um 475 K schwacher
Ozonverlust auf (die Abbauraten unterhalb von 425 K sind aufgrund des hohen statistischen
Fehlers nicht signifikant von Null verschieden). Ab Februar treten um das 490 K Niveau
hohere Ozonverlustraten auf, die sich gegen Ende Februar weiter nach unten ausdehnen.
Maximale Ozonverlustraten von -28 + 8 ppbv/Tag werden gegen Ende Februar in 450 K und
490 K erreicht.

Der integrierte Ozonverlust, dessen Berechnung auf Seite 52 erklart ist, betragt fir den dar-
gestellten Bereich 13 + 7 DU. Obwohl in dieser Analyse nicht der gesamte vertikale und zeitli-
che Bereich abgedeckt ist, in dem Ozonverlust erwartet werden kénnte, ist dieser Wert flr
den integrierten Ozonverlust sehr klein. Im vorhergehenden Winter 1996/97 wurde ein akku-
mulierter Ozonverlust von 43 + 9 DU beobachtet (siehe Seite 51), in den davorliegenden Jah-
ren 1994/95 und 1995/96 jeweils 120-160 DU [Rex et al., 1999; Goutail et al., 1999, Miller et
al., 1997].

Abbildung 4.12 auf Seite 62 zeigt die zeitliche Entwicklung der Uber den Vortex gemittelten
Ozonverlustrate pro Sonnenstunde in 475 K. Bei dieser und den nachfolgenden Analysen
wurden fur die einzelnen Regressionen der Auswertung wieder Ensemble von Matchen aus
einem 14 Tage umfassenden Zeitraum verwendet. Im Januar sind Ozonverlustraten von bis zu
-10 * 6 ppbv/Tag zu sehen. Dieser Ozonverlust ist zwar signifikant beziglich des 1o-Fehlers,
jedoch nicht beziglich 20. Die zugehérige Verteilung der Matche tber den Polarwirbel ist in
Abbildung 4.13 zu sehen. Bis auf die inneren 20% sind alle Bereiche des Polarwirbels zwi-
schen Mitte Januar und Ende Februar relativ gleichmafig abgedeckt, so dal? angenommen
werden kann, dal3 das Ergebnis repréasentativ fiir den Wirbel ist.

In héheren Niveaus des Polarwirbels ergibt sich bezuglich der Ozonverlustraten ein anderes
Bild. Abbildung 4.14 A auf Seite 63 zeigt die Ozonverlustraten pro Sonnenstunde in
490 + 10 K. Hier werden Mitte Februar deutlich signifikant von Null verschiedene Abbauraten
von bis zu -26 + 10 ppbv/Tag (Abbildung 4.14 B) erreicht. Dieser Unterschied zu den Ver-
lustraten im 475 K Niveau ist zunéchst irritierend, da die Flachen Ayt in beiden Hohen-
schichten vergleichbar sind, und man deshalb ein &hnliches Ausmal® Chloraktivierung
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Abbildung 4.11: A: Ozonverlustraten pro Tag als Funktion der Hohe und der Zeit. Die feinen
schwarzen Linien sind die 0,3, 0,7, 1,5, 4,0 und 8, 0 [1.0° km Isolinien fiir AnaT Die gestrichelten
Linien geben das mittlere diabatische Absinken innerhalb des Polarwirbels aus den SLIMCAT-
Simulationen an. B: Statistische Fehler (10) fur die Abbauraten in Diagramm A. Ansonsten wie
Diagramm A.
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Abbildung 4.13: Relative Position der einzelnen Matchereignisse in 475 K, die die Grundlage fur
die in Abbildung 4.12 dargestellte Analyse bilden. Fur die Definition der relativen Position siehe

Abbildung 4.5.

62



4 Ozonverluste im Polarwirbel

g £ ] I I | I I | I I _15 jzz>
= . -
2 =
o 4 - o
S VY o 3
o 0+ 0

% . - MY
> - L

Qo

o . L

=X . L

[} _5— —

§ . L

5 . L

CU —~ -

g . L

g —10 =

S 1A 67 33 29 33 B

N T T T T T T T T

o

N
o
=
(631

20

|
I
[,unt 0T] YNy

Ozonabbaurate [ppbv/Tag]
N
(@)
|
I

_80 T T T T T | T T
0 30 60 90

Datum [Tag des Jahres 1998]

Abbildung 4.14: Ozonverlustraten fir 1998 im 490 + 10 K isentropen Niveau. A: Ozonverlustra-
ten pro Sonnenstunde. B: Ozonverlustraten pro Tag. Alles andere wir in Abbildung 4.12.

erwarten sollte. Eine mogliche Erklarung fir diesen Unterschied liefert der Héhen-Zeitschnitt
in Abbildung 4.11 A. Bertcksichtigt man das durch die gestrichelten Linien gekennzeichnete
diabatische Absinken innerhalb des Polarwirbels und verfolgt die entsprechenden Luftschich-
ten zurtck, wird deutlich, dal3 die Luftschicht, die sich Mitte Februar in 490 K befindet, Ende
Januar und Anfang Februar grof3ere Flachen unterhalb von Tya7 beinhaltete als diejenige, die
Mitte Februar auf 475 K abgesunken war. Die 490 K-Schicht kdnnte also in diesem Zeitraum
mehr Chloraktivierung erfahren haben als die 475 K-Schicht, was dann der Grund fur die
unterschiedlichen Ozonabbauraten ware.

Diese Erklarung scheint aber deshalb unwahrscheinlich, weil wahrend der kalten Periode
Ende Januar selbst in keinem der Niveaus starker Ozonabbau auftrat, sondern dieser erst im
zeitlichen Zusammenhang mit der zweiten kalten Periode Mitte Februar auftritt. Die Ozonver-
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lustraten im Februar um 490 K steigen scheinbar schon vor dem Absinken der Temperaturen
an, doch kann dies auch mit der geringen zeitlichen Auflésung von 20 Tagen erklart werden?.,

Eine bessere Erklarungsmaoglichkeit bietet sich, wenn man sich anschaut, wo im Polarwirbel
der Ozonabbau stattgefunden hat. Abbildung 4.15 A auf Seite 65 zeigt die Ozonverlustraten
fur verschiedene Bereiche des Polarwirbels, wobei die Matchereignisse zwischen dem 10.
Februar und dem 10. Méarz in einem Hohenbereich zwischen 430 K und 500 K verwendet wur-
den. Wahrend im Innern des Polarwirbels kein signifikanter Ozonabbau auftritt, erreichen die
Verlustraten zum Rand des Polarwirbels hin —4,8 + 1,8 ppbv/Sonnenstunde. Die zugehdrigen
Minimumtemperaturen T,,;, (siehe Abbildung 4.15 B) liegen am Rand des Polarwirbels nur
geringfligig niedriger als im Innern des Wirbels, allerdings wird am Rand im Gegensatz zum
Wirbelzentrum in einigen Luftpaketen Tyar unterschritten. Da aufgrund der geographischen
Gegebenheiten der Rand des Polarwirbels haufig tber gebirgigen Landmassen zu finden ist,
kénnen hier auch gehauft orographisch induzierte Schwerewellen, sogenannte Leewellen
(siehe Abschnitt 2.1.5) entstehen, die zu Temperaturfluktuationen und damit lokaler PSC-Bil-
dung in eingegrenzten vertikalen Schichten fuhren konnen. Carslaw et al. [1998] zeigten mit
Hilfe von Modellrechnungen, dal3 solche PSCs innerhalb kiirzester Zeit zu einer fast vollstan-
digen Chloraktivierung in den beteiligten Luftmassen fihren kdnnen. Wie in Abschnitt 5.3 aus-
fuhrlich diskutiert wird, ist der Einflu3 von Leewellen auf den hier beobachtete Ozonverlust am
Rand des Polarwirbels sehr wahrscheinlich.

4.2.4 Vergleich mit anderen Ergebnissen

Fur den Winter 1997/98 gibt es nur wenige experimentelle Studien zum Ozonverlust.

Goutail et al. [2000] bestimmten eine Totalreduktion von 20% innerhalb des Polarwirbels,
wobei die starksten Ozonverluste im Februar auftraten. Obwohl dieses Ergebnis nicht quanti-
tativ mit dem hier bestimmten Ozonverlust vergleichbar ist, zeigt sich doch eine generelle
Ubereinstimmung beziiglich des Zeitraums des starksten Ozonverlustes.

Langer et al. [1999] leiteten chemische Ozonverluste aus Ozonmessungen mit einem Mikro-
wellenradiometer, die in Ny-Alesund durchgefiinrt wurden, ab. Das MeRgerét besitzt eine ver-
tikale Auflosung von 8 km. Das entspricht in 475 K etwa einer Auflésung von 150 K. Die
angegebenen Vortexmittelwerte fir die Ozonverlustraten in 475 K sind im Dezember und
Anfang Februar nicht signifikant von Null verschieden und erreichen Ende Februar eine Ver-
lustrate von -32 + 10 ppbv/Tag bzw. —4 + 1.25 ppbv/Sonnenstunde. Dies ist gut mit den fir
Ende Februar mit Match bestimmten Verlustraten in 450 K und 490 K kompatibel, so dal3 die
Ergebnisse unter Berticksichtigung der unterschiedlichen vertikalen Auflosungen gut Gberein-
stimmen.

1. Hier ist auch noch eine weitere Ungenauigkeit in der Zeitauflésung zu bertcksichtigen: Die
Zuordnung eines Matches zu einem bestimmten Datum erfolgt Giber den zeitlichen Mittelwert
der beiden Sondierungen. Da der zeitliche Abstand der Sondierungen bis zu elf Tagen
betragen kann, kann der Matchzeitraum bis zu 5,5 Tage aus dem angegebenen Zeitintervall
herausragen.
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Abbildung 4.15: Ozonverlustraten zwischen dem 10. Februar und dem 10. Marz 1998 fir ver-
schiedene relative Positionen im Polarwirbel (Diagramm A) und die zugehdrigen T ,i,-Werte der
Luftpakete (Diagramm B). Die Daten stammen aus dem Hoéhenbereich zwischen 430 K und
500 K. Auf der Skala der relativen Position im Polarwirbel entspricht 0 dem Wirbelkern und 1
dem Wirbelrand (36 s™1). Gleiche Abschnitte auf der Skala entsprechen gleichen Flachenantei-
len des Polarwirbels. Beispielsweise entspricht ein Wert von 0,3 derjenigen PV-Isolinie, die 30%
der Wirbelflache umschlie3t. T, ist die minimale Temperatur, die das Luftpaket im Matchzeit-
raum und den zehn vorhergehenden Tagen durchschritten hat (siehe Abschnitt 3.4.3). Die verti-
kalen Linien geben in Diagramm A den statistischen Fehler 1o an, in Diagramm B den Bereich
der vorkommenden T,;, Werte der einzelnen Luftpakete.
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4.3  Winter 1998/99

4.3.1 Meteorologische Situation

Der Winter 1998/99 war der bisher warmste mit Match untersuchte Winter. Nach einem relativ
kalten Beginn des Winters, in dem schon Ende November Temperaturen unterhalb von Tyar
auftauchten, entwickelte sich Mitte Dezember eine Stratospharenerwarmung. Diese war die
erste als major warming klassifizierte Stratospharenerwarmung seit dem Winter 1990/91, und
erst die zweite schon im Dezember stattfindende grof3e Stratospharenerwarmung in der 41
Jahre umfassenden Berliner Datenreihe [Naujokat, 2000]. Die Temperaturen in der polaren
Stratosphare fielen ab Mitte Januar langsam wieder, blieben jedoch noch bis in den Februar
hinein deutlich oberhalb der Ty a7 -Grenze. In der ersten Februarhalfte traten wieder Tempera-
turen unterhalb von Tyar auf. Mitte Februar entwickelte sich jedoch eine weitere Stratosphé-
renerwarmung, die die kalte Periode beendete. Trotz des schwach ausgepragten Polarwirbels
fand das final warming relativ spét, namlich erst Anfang Mai statt [Naujokat, 2000].

Die einzigen Messungen polarer Stratospharenwolken im Winter 1998/99 konnten am 2.
Dezember Uber Sodankyla (Finnland) gemacht werden, wobei die PSCs in einer Hohen-
schicht zwischen 545 K und 590 K detektiert wurden [Kivi et al., 2000]. Dies liegt weit ober-
halb des mit Match untersuchten Hdhenbereiches. Visuell konnten polare
Stratospharenwolken am 1. und 2. Dezember in Kiruna (Schweden) beobachtet werden [Kirk-
wood, 2000]. Fir die zweite kalte Phase im Februar sind keine Messungen von PSCs
bekannt. An der Station Ny-Alesund (Spitzbergen) konnten beispielsweise wéahrend des
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Abbildung 4.16: Normierte potentielle Wirbelstarke am maximalen nPV-Gradienten in 475 K fir
die verschiedenen Jahre. Die Fehlerbalken geben die einfache Standardabweichung an.
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Abbildung 4.17: Normierte potentielle Wirbelstéarke (obere Zeile) und Temperaturen der EZMW-
Analysen auf der 475 K isentropen Flache fiir zwei Tage im Winter 1998/99. Die weilRe Linie
umreil3t diejenige Fléache, in der die Temperatur unerhalb von Tyr liegt.

gesamten Winters 1998/99 trotz haufig durchgefiihrter Lidar-Messungen keine PSCs nachge-
wiesen werden [Neuber, 2000]. Dies schliefdt jedoch nicht aus, daR sich in diesem Zeitraum
Uberhaupt PSCs bilden konnten.

Da der polare Vortex insgesamt sehr viel schwéacher ausgepréagt als in den vorhergehenden
Jahren war, wurde die sonst in allen Jahren einheitlich verwendete nPV-Wert von 36 s fiir
die Definition des Wirbelrands nicht ibernommen. Auf dem 475 K Niveau wurde aus den Ana-
lysen des EZMW der maximale Gradient in der potentiellen Wirbelstarke in aquivalenter
Breite analog zu dem von Nash et al. [1996] vorgeschlagenen Verfahren bestimmt. In Abbil-
dung 4.16 ist die Uber jeweils einen Monat gemittelte zeitliche Entwicklung der normierten
potentiellen Wirbelstarke am maximalen nPV-Gradienten in 475 K fiir die verschiedenen
Jahre abgebildet. Die NPV am maximalen Gradienten in den ersten drei Monaten des Jahres
1999 liegt deutlich unterhalb der entsprechenden Werte fiir die vier vorhergehenden Jahre.
Der Mittelwert der taglichen nPV-Werte am maximalen Gradienten im Januar und Februar
1999 lag bei 29,7 + 1,1 s™*. Der fiir die Matchauswertung verwendete nPV-Wert fiir den Vor-
texrand, der in den vorhergehenden Jahren jeweils bei 36 s lag, wurde fiir 1999 deshalb auf
30 s™! reduziert.
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Abbildung 4.18: Ozonsondenstationen der Kampagne im Winter 1998/99. Die ausgefiillten
Punkte kennzeichnen diejenigen Stationen, deren Daten fur die Bestimmung des Ozonverlustes
innerhalb des Polarwirbels verwendet werden konnten.

In Abbildung 4.17 auf der vorhergehenden Seite sind aus den EZMW-Analysen abgeleitete
Karten der nPV und der Temperatur auf der 475 K Isentropen gezeigt. Die Skala der nPV ist
hier gegentiber derjenigen von Abbildung 4.9 (Winter 1997/98) verschoben, so daf3 der fir die
Auswertung verwendete Wirbelrand, der diesmal durch die 30 s™ Isolinie gegeben ist, wieder
dem Ubergang zwischen rot und blau entspricht. Es ist einmal der 15. Januar dargestellt, an
dem ein deutlich gestorter Polarwirbel zu erkennen ist und die Temperaturen im Polargebiet
groRtenteils oberhalb von 203 K liegen. Der 12. Februar hingegen fallt in die kalte Phase, und
es ist ein kleines Gebiet synoptischer Temperaturen unterhalb von Tyar Uber Skandinavien zu
erkennen.

4.3.2 Die MelR3kampagne

Die Kampagne des Winters 1998/99 fand zwischen Dezember 1998 und Ende Februar 1999
statt. Die Ozonsondenstarts wurden dabei sowohl innerhalb als auch aufRerhalb des Polarwir-
bels koordiniert. In diesem Kapitel werden jedoch nur die Ergebnisse innerhalb des Polarwir-
bels diskutiert - eine Beschreibung der Ergebnisse auf3erhalb des Wirbels findet sich in
Kapitel 6. Die an dieser Kampagne beteiligten Stationen sind in Abbildung 4.18 dargestellit.
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4.3.3 Ergebnisse

In Abbildung 4.19 A auf der folgenden Seite 70 ist die zeitliche Entwicklung der Ozonverlustra-
ten pro Tag sowie die geographische Ausdehnung der Temperaturen unterhalb von Tyt fUr
475 + 10 K zu sehen. Es tritt kein signifikanter Ozonverlust auf. Die einzige Periode, wéhrend
der Tyar auf diesem isentropen Niveau unterschritten wurde, liegt um den 10. Februar. Kei-
nes der Luftpakete, die in die Matchanalyse eingehen, hat jedoch in der zehntagigen
Geschichte vor der ersten Sondierung oder zwischen den beiden Sondierungen Tyar unter-
schritten (Abbildung 4.19 B). Die relativ kleine Flache des Polarwirbels, in der es im Februar
mdglicherweise polare Stratospharenwolken gegeben haben kénnte, wurde also mit Match
nicht direkt beprobt, so daf} der Ozonabbau eventuell unterschatzt wurde. Wegen der gerin-
gen geographischen Ausdehnung des kalten Gebietes ist jedoch anzunehmen, daf3 der Effekt
nicht sehr grof3 sein kann. Diese Annahme wird auch dadurch unterstitzt, daf die einzelnen
Matchereignisse im Februar die verschiedenen nPV-Bereiche des Polarwirbels sehr homogen
abdecken (Abbildung 4.19 C). Die berechneten Ozonverlustraten kénnen deshalb als repra-
sentativ fur einen Grof3teil des Polarwirbels betrachtet werden.

Dieses Ergebnis unterscheidet sich deutlich von den mit Match erzielten Ergebnissen fiir alle
vorhergehenden Winter. Einerseits bestatigt diese Beobachtung eindriicklich das
momentante Verstandnis des saisonalen, polaren Ozonabbaus, nach dem erst das Auftreten
genlgend niedriger Temperaturen den AnstoR fur verstarkten katalytischen Ozonabbau
geben kann. Andererseits stellt dieses Ergebnis als eine Art Nullabgleich auch eine Vali-
dierung der Matchmethode dar.

Wie im Winter 1996/97, in dem der chemische Ozonabbau von einem reduzierten Transport
ozonreicher Luft nach Norden flankiert wurde und so extrem niedrige Ozonsaulendichten
zustande kamen, arbeiteten auch im Winter 1998/99 die Dynamik und die Chemie zusammen
in dieselbe Richtung - allerdings in diesem Fall in Richtung hoher Ozonsaulendichten. Der
ausgebliebene chemische Ozonverlust im Winter 1998/99 und das vergleichsweise starke
diabatische Absinken der Luftmassen im Polarwirbel fihrte zu Ozonmischungsverhéltnissen,
die fur die neunziger Jahre ungewohnlich hoch lagen. Im 475 K Niveau lag das gemittelte
Ozonmischungsverhaltnis aller Ozonsondierungen, die im Februar und Marz innerhalb des
Polarwirbels messen konnten, bei 3,7 + 0,3 ppmv (bzw. bei 3,8 £ 0,3 ppmv, wenn nur diejeni-
gen Sondierungen mit normierten PV-Werten oberhalb von 36 st bericksichtigt werden)l.
Dies ist deutlich héher als in den beiden vorhergehenden Jahren, in denen die tber Februar
und Marz gemittelten Mischungsverhaltnisse im Wirbel bei 3,1+ 0,4 ppmv (1997) und
3,0 £ 0,3 ppmv (1998) lagen.

1. Der Fehler gibt die einfache Standardabweichung an.
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Abbildung 4.19: A: Ozonverlustrate pro Tag in 475 * 10 K. Jeder Punkt enthalt Matchereignisse
aus einem zeitlichen Bereich von + 7 Tagen um das angegebene Datum, deren Anzahl kursiv am
unteren Rand des Diagramms angegeben ist. Die vertikalen Linien bezeichnen die 1g Fehler der
Regressionsanalyse. B: T, Werte der entsprechenden Luftpakete. Die vertikale Position der
Symbole entspricht dem mittleren T, der einzelnen Matchereignisse, die vertikale Linie gibt
den Bereich der vorkommenden T, Werte an. Die gestrichelte horizontale Linie zeigt etwa
TnaT C: Relative Position der einzelnen Matchereignisse (siehe Abbildung 4.5 fur eine Erklarung
der relativen Position).
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4.3.4 Vergleich mit anderen Ergebnissen

Rex et al. [2000] bestimmten den chemischen Ozonverlust innerhalb des Polarwirbels durch
die zeitliche Entwicklung der mittleren Ozonsondenprofile unter Beriicksichtigung des diabati-
schen Absinkens (siehe Abschnitt 3.2.1). Auch mit dieser Methode wurde zwischen Anfang
Januar und Ende Februar in einem vertikalen Bereich zwischen 400 K und 500 K kein Ozon-
verlust im Polarwirbel beobachtet.

Vergleiche der O3/CH, - Relation zwischen Februar/Marz 1999 und November 1998 aus den
HALOE Daten innerhalb des Polarwirbels zeigen kaum Unterschiede, so daf? auch diese Ana-
lyse auf geringen bis keinen chemischen Ozonverlust hindeutet [Miller et al., 2000].

Goutail et al. [2000] leiteten nach der in Abschnitt 3.2.3 beschriebenen Methode einen Ozon-
verlust von 5% der Gesamtséaule innerhalb des Polarwirbels zwischen Dezember 1998 und
Ende Februar 1999 ab. Die mit derselben Methode bestimmten Ozonverluste der vorherge-
henden funf Jahre liegen zwischen 18% und 32%, d.h. der fur den Winter 1998/99 abgeleitete
Ozonverlust ist als sehr gering einzuordnen, was zu den in dieser Arbeit erzielten Ergebnis-
sen palfit.

4.4 Vergleich der verschiedenen Jahre

In den vorhergehenden Abschnitten wurden die mit der Matchmethode erzielten Ergebnisse
fur die polaren Ozonverluste der Winter 1996/97, 1997/98 und 1998/99 vorgestellt. Schon in
der Betrachtung dieser drei Jahre allein wurde die grof3e interannuale Variabilitat des chemi-
schen Ozonverlustes deutlich. Auf diese Variabilitdt soll hier unter Einbeziehung der Ergeb-
nisse vorhergehender und nachfolgender Jahre noch einmal eingegangen werden.

In Abbildung 4.20 auf der folgenden Seite 72 ist eine Ubersicht der Gber den Polarwirbel
gemittelten Ozonverlustraten pro Sonnenstunde auf dem 475 K isentropen Niveau fur alle bis-
herigen Match Winter zu sehen?. Die Ergebnisse fiir die Winter 1991/92 [von der Gathen et
al., 1995; Rex et al., 1998] und 1993/94 [Herrmann, 2000] sind passive Matchanalysen, d.h. in
den entsprechenden Wintern fand keine Koordinierung der Ozonsondenstarts statt, sondern
die Analysen beruhen auf wahrend des Winters zuféllig entstandenen Matchereignissen. Die
Kampagnen und Auswertungen der Jahre 1994/95 und 1995/96 sowie 1999/2000 sind in [Rex
et al., 1997b; 1999; 2000] beschrieben.

Im Zeitraum zwischen 1990 und 2000 ist das Mischungsverhdltnis des inorganischen Chlors
in 55 km Hohe ca. von 2,7 ppbv auf 3,5 ppbv gestiegen [Anderson et al., 2000]. Nimmt man
dies als Richtwert fir die Entwicklung in der unteren Stratosphéare, so gab es in dem hier
betrachteten Zeitraum also einen monotonen Anstieg der Chlormenge um ca. 30%. Eine Aus-
wirkung dieser Chlorzunahme auf das Ausmalf3 des chemischen Ozonverlustes ist jedoch in

1. Die Daten des Winters 1994/95 stammen aus 475 + 5 K, des Winters 1999/2000 aus 480-
485 K, aller anderen Winter aus 475 + 10 K. Als Vortexgrenze wurde im Winter 1998/99

30 s gewahlt, in allen anderen Wintern 36 s™2.
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Abbildung 4.20: Zeitlicher Verlauf der Ozonverlustraten pro Sonnenstunde in 475 K fur alle Win-
ter, die bisher mit Match untersucht wurden. Die Datenpunkte geben die Uber den Polarwirbel
gemittelten Ozonverlustraten pro Sonnenstunde mit einem 1o-Fehler an, wobei jeder Punkt das
Ergebnis einer linearen Regression ist, die Matchereignisse aus einem Bereich von + 7 Tagen
um das angegebene Datum enthélt. Die ausgefullten Flachen beschreiben die geographische
Ausdehnung der Temperaturen unterhalb von Tyar auf der Nordhalbkugel, die dunklere Abstu-
fung innerhalb dieser Flachen ist die Ausdehnung von Tg;s.
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den hier gezeigten Daten nicht zu erkennen. Die Ozonverlustraten fur die verschiedenen
Jahre zeigen vielmehr eine groRe Variabilitat, aus der kein zeitlicher Trend ableitbar ist. Wah-
rend in den kalten Wintern 1991/92, 1994/95, 1995/96 und 1999/2000 maximale Verlustraten
zwischen -5 und -10 ppbv/h erreicht wurden, traten im warmsten Winter 1998/99 trotz der
hohen Chlorbelastung keine statistisch signifikanten Ozonverlustraten auf.

Wie in den vorhergehenden Abschnitten fiir die Winter 1996/97, 1997/98 und 1998/99 gezeigt
wurde, laRt sich das unterschiedliche Ausmal des Ozonverlustes statt dessen fast aus-
schlieB3lich aus der Variabilitat der meteorologischen Bedingungen erklaren.

Die Ergebnisse zeigen einerseits deutlich, da? die momentane Chlorbelastung der Strato-
sphéare nicht zwangslaufig zu hohem chemischen Ozonverlust in der arktischen Stratosphéare
fihren muf3, wie der Winter 1998/99 zeigt, sondern dal? die aktuellen Temperaturen der ent-
scheidende Parameter sind. Andererseits unterstiitzen sie die Annahme, dal3 sich ein Rlck-
gang der Chlorkonzentration in der Stratosphare nicht sofort in geringerem arktischen
Ozonverlust auRern muf3. Wahrend der nachsten Jahrzehnte, in denen weiterhin mit einer
relativ hohen Chlorkonzentration in der Stratosphare zu rechnen ist [WMO, 1999], werden
deshalb die meteorologischen Bedingungen den Ausschlag geben, ob es zu weiteren starken
Ozonverlusten in der arktischen Stratosphare kommt oder ob die Talsohle schon durchschrit-
ten ist.

Da offensichtlich die Temperaturen der limitierende Faktor fiir die Ozonzerstérung in der Arktis
sind, soll der Zusammenhang zwischen den Temperaturen und dem Ozonverlust in den
Matchdaten noch einmal genauer betrachtet werden.

Fur alle Jahre gilt, dal3 jedem Zeitraum mit hohen Verlustraten eine relativ grof3e geographi-
sche Ausdehnung der Flachen unterhalb Tyar vorausgeht. Der Zusammenhang des Ruick-
gangs der Ozonverlustraten mit kleiner werdenden geographischen Ausdehnungen der
Temperaturen unterhalb von Tyag ist nicht ganz so eindeutig. Wenn keine Temperaturen unter
Tnar Mehr auftreten, geht der Ozonverlust in vielen Jahren innerhalb von maximal 14 Tagen
auf nicht signifikant von Null verschiedene Werte zurtick. Dies ist aber z.B. nicht der Fall fur
den Winter 1995/96; dies konnte damit erklart werden, daf3 wahrend der besonders kalten
Periode das in gro3en Kondensaten eingefrorene HNO3 aus der entsprechenden Luftschicht
heraussedimentiert ist, was zu einer irreversiblen Denitrifizierung der Luftmassen gefiihrt hat.
Gegen Ende des Winters konnte deshalb das zur Bildung des Reservoirgases CIONO, not-
wendige NO, nicht in ausreichender Menge freigesetzt werden, was zu einer verzogerten
Deaktivierung der Chlorradikale fihrte [Rex et al., 1997b]. Insgesamt spielt dieser Effekt in
den arktischen Wintern bisher jedoch nur eine untergeordnete Rolle.

Aus den Beobachtungen des Ozonverlustes &Rt sich also deutlich ableiten, daR tiefe Tempe-
raturen notwendig sind, um chemischen Ozonabbau auszulésen. Wie tief diese Temperaturen
genau sein massen, bleibt bei dieser Betrachtung jedoch offen. Die hier jeweils gezeigte geo-
graphische Ausdehnung der Temperaturen unterhalb von Tyar wurde ausgewahlt, da sowohl
Modellergebnisse als auch Messungen polarer Stratosphérenwolken oder erhoéhter CIO-
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Werte darauf hindeuten, dal3 Tyar eine Art Grenztemperatur fiir den Ozonabbau darstellt.
Eine groBe geographische Ausdehnung von Temperaturen unterhalb von Tyar geht jedoch
mit einer noch gréReren Ausdehnung von beispielsweise Temperaturen unterhalb von Tyt +
3 K einher!, und korreliert auch stark mit der Ausdehnung der Flachen, deren Temperatur
mindestens 3 K unterhalb von Ty liegt. Welche Temperatur hier genau von Bedeutung ist,
kann aus den bisherigen Beobachtungen deshalb nicht abgeleitet werden. Eine direkte quan-
titative Bestimmung der Temperaturabhangigkeit von chemischem Ozonabbau aus den Daten
der Matchkampagnen wird im folgenden Kapitel 5 beschrieben.

1. Der Wert von 3 K wurde hier exemplarisch gewahilt.
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5  Temperaturabhangigkeit der Ozonverlustraten

Die mittlerweile acht Jahre umfassende Zeitreihe von Matchanalysen stellt eine hervorra-
gende Basis fur weitere statistische Untersuchungen dar, um allgemeine Merkmale des che-
mischen Ozonverlustes zu finden bzw. zu Gberprifen. In diesem Kapitel wird die Abhangigkeit
der Ozonverlustraten von den stratosphéarischen Temperaturen untersucht, wobei aufl3er den
in dieser Arbeit erzielten Ergebnissen auch vorhandene Daten anderer bisheriger Matchkam-
pagnen verwendet wurden.

Die in der polaren Stratosphére auftretenden niedrigen Temperaturen spielen eine Schlissel-
rolle fir das Zustandekommen des halogenkatalysierten Ozonabbaus. Dieser Zusammen-
hang setzt bei der Bildung polarer Stratospharenwolken an. So nahm man zunachst an, daf3
die Chloraktivierung vorwiegend durch heterogene Reaktion an der Oberflache fester PSCs
stattfindet. Aus thermodynamischen Uberlegungen ergeben sich bestimmte Schwellentempe-
raturen, unterhalb derer feste Kondensate wie NAT stabil existieren kénnen. Die Temperatur-
abhangigkeit des Auftretens dieser Kondensate ist auch vielfach experimentell untersucht
worden [z.B. Beyerle et al., 1994; Larsen et al., 1997; Biele, 1998]. Die Bildungsmechanismen
fester Kondensate wie auch die Reaktionsgeschwindigkeiten fir Reaktionen an deren Ober-
flachen sind jedoch noch weitgehend unklar [WMO, 1999].

Wie bereits in Abschnitt 2.2.7 beschrieben, zeigen neuere Laboruntersuchungen jedoch, daf3
die Geschwindigkeit der Mehrphasenreaktionen an flissigen Aerosolen die der Reaktionen
an festen Kondensaten deutlich Gbersteigen kann, sofern die Temperaturen niedrig genug
sind [Ravishankara und Hanson, 1996]. Diese Reaktionen sind sehr temperaturabhangig,
was hauptsachlich an der bei abnehmenden Temperaturen stark ansteigenden Léslichkeit der
Reaktanden (vor allen Dingen HCI) liegt. Man nimmt deshalb mittlerweile an, dal3 es weniger
die Temperaturschwellen fiir Phasenlibergange der PSCs sind, die fur die Chloraktivierung
von Bedeutung sind, als das Ansteigen der Reaktionsgeschwindigkeiten von Multiphasenre-
aktionen auf flissigen Aerosolen (Sulfataerosole oder auch STS) bei tiefen Temperaturen
[WMO, 1999].

Auch die Temperaturabhangigkeit des Auftretens von aktivem Chlor (CIO,) ist experimentell
untersucht worden. Toohey et al. [1993] zeigten fur Flugzeugmessungen innerhalb des arkti-
schen Polarwirbels im Winter 1991/92 mit Hilfe von RiUckwartstrajektorien, dafld erhéhte CIO-
Werte genau in denjenigen Luftpaketen auftraten, deren Temperatur in den beiden vorherge-
henden Wochen 195 K (in einigen Fallen auch 198 K) unterschritten hatte. Vergleichbare Stu-
dien mit Flugzeug- und Satellitendaten kommen zu &hnlichen Ergebnissen [Schoeberl et al.,
1993a, 1993b]. Auf der Sudhemisphare zeigten flugzeuggetragene Messungen in ca. 450 K
isentroper HOhe bei Temperaturen unterhalb von 195 K einen starken Anstieg von CIO,
begleitet von einem Rickgang der HCI-Konzentration, der offensichtlich unabhéngig von
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5 Temperaturabhéngigkeit der Ozonverlustraten

einem Anstieg der PSC-Oberflachen war [Kawa et al., 1997]. Dies wurde als Hinweis auf
Chloraktivierung an kalten Sulfataerosolen gedeutet.

Abgesehen von dem qualitativen Zusammenhang zwischen chemischem Ozonverlust und
dem Auftreten niedriger Temperaturen, wie er im vorhergehenden Abschnitt 4.4 beschrieben
wird, lagen bisher jedoch keine direkten Messungen der Temperaturabhangigkeit des Ozon-
verlustes in der Stratosphére vor.

5.1 Temperaturabhangigkeit in einzelnen Jahren

Fur die folgende Untersuchung zur Abhangigkeit der Ozonverlustraten von der Temperaturge-
schichte der Luftpakete wurden dieselben Daten verwendet, die die Grundlage fur die in
Abbildung 4.20 auf Seite 72 gezeigten Diagramme bilden, dabei jedoch nur die Daten der
Winter 1994/95 bis 1999/2000, in denen eine aktive Koordinierung der Sondenstarts stattge-
funden hatte. Fir die einzelnen Matchereignisse wurden die jeweiligen minimalen Temperatu-
ren T, in der 10-tdgigen Temperaturgeschichte berechnet (siehe Abschnitt 3.4.3 fur eine
genaue Definition von Tp,;,). Die einzelnen Matchereignisse wurden nun nach ihren T,,j,-Wer-
ten gruppiert, wobei jeweils Matche aus einem 2 K breiten T,,,-Bereich zusammengefalit
wurden. Fir diese Gruppen wurden Ozonverlustraten pro Sonnenstunde L_S bestimmt.

In Abbildung 5.1 auf der folgenden Seite 77 sind die Ozonverlustraten in Abhangigkeit von
Tmin fur die Winter 1995, 1996 und 1997 dargestellt. Fur 1996 wurden nur Daten bis zum 15.
Februar verwendet, da spater durch Denitrifizierung die Lebensdauer des aktiven Chlors stark
verlangert war [Rex et al., 1997b] und deshalb ein direkter Zusammenhang des Ozonverlu-
stes mit niedrigen Temperaturen nicht mehr zu erwarten ist. Abbildung 5.2 auf Seite 78 zeigt
dieselbe Analyse fur die darauffolgenden Winter 1998, 1999 und 2000. Generell ist zu beob-
achten, daf die hochsten Ozonverlustraten bei denjenigen Luftpaketen mit den niedrigsten
Tmin-Werten auftreten. Oberhalb von ca. 195 K (-78,15°C) treten kaum noch signifikante
Ozonverlustraten auf. Im T,,,-Bereich zwischen ca. 191 K (-82,15°C) und 195 K ist nur in
einigen Wintern hoher Ozonverlust zu sehen, wéahrend in anderen kein signifikanter Ozonab-
bau zu sehen ist. Fir T,,j,-Werte unterhalb von 191 K ist dagegen ausnahmslos in allen Win-
tern, in denen dieser Wert vorkommt, deutlich signifikanter Ozonverlust zu sehen.

Diese Ergebnisse deuten daraufhin, daf® ein Unterschreiten von Tyt in einem Luftpaket nicht
notwendigerweise zu groRen Ozonverlusten fuhrt, sondern dafd erst Temperaturen, die etwa
4 K darunter liegen, in jedem Fall deutlichen Ozonabbau auslésen. Allerdings sollte man sich
auch hier vor Augen fuhren, daf3 die T,j,-Werte auf den synoptischskaligen Temperaturanaly-
sen des EZMW beruhen, bei denen teilweise systematische Abweichungen von MelRRdaten
dokumentiert wurden. So zeigte Knudsen [1996] flr die Winter 1994/95 und 1995/96 im Tem-
peraturbereich um Tyar Systematisch positive Abweichungen der EZMW-Analysen gegen-
Uber Radiosondenmessungen in der GroRenordnung von 1-2 K, die jedoch nach einer
Umstellung des Algorithmus am EZMW Ende Januar 1996 nicht mehr auftraten.
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Abbildung 5.1: Ozonverlustraten pro Sonnenstunde in Abhangigkeit von T,;,. Fur die Analyse
wurden jeweils Matchereignisse aus einem 2 K breiten Temperaturbereich zusammengefal3t
(gekennzeichnet durch die horizontalen Linien), deren Anzahl die kursiv gesetzten Zahlen ange-
ben, und anschlieBend der Ozonverlust pro Sonnenstunde berechnet. Die horizontale Position
der Datenpunkte gibt jeweils den Mittelwert der T, Werte an. Die vertikalen Fehlerbalken stel-
len den lo-Fehler der Regression dar. Als Anhaltspunkt fir Tyt ist eine gestrichelte Linie bei
195 K eingezeichnet.
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Abbildung 5.2: Wie Abbildung 5.1, jedoch fiir die darauffolgenden drei Jahre.
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Abbildung 5.3: Ozonverlustraten fur verschiedene T, Werte im Februar. Die Analyse enthéalt
die Matche in 475 K des jeweiligen Februars aus den Jahren 1995 bis 2000. Die vertikale gestri-
chelte Linie wurde bei einem T, von 195 K gezogen, was etwa Tyar in 475 K entspricht. Wie in
den vorhergehenden Abbildungen 5.1 und 5.2 wurden jeweils die Daten aus einem 2 K breiten
Tmin-Bereich zusammengefalit, der durch die horizontalen Linien gekennzeichnet ist. Die hori-
zontale Position des Datenpunkts entspricht dem mittleren T,,,;,-Wert der beitragenden Matcher-
eignisse, deren Anzahl durch die kursiv gedruckten Zahlen gegeben ist. Die vertikalen
Fehlerbalken geben den 1o-Fehler der Regression an.

5.2  Generelle Temperaturabhangigkeit

Fur die folgende Analyse wurden die im vorhergehenden Abschnitt verwendeten Daten der
verschiedenen Winter zusammengefal3t und gemeinsam ausgewertet. In Abbildung 5.3 sind
die Ozonverlustraten fur Luftpakete mit gleichem T,,;, Wert im Februar dargestellt. Die Ana-
lyse enthalt Daten aus allen Wintern zwischen 1995 und 2000. Wahrend bei denjenigen Luft-
paketen, deren T,,,-Wert unterhalb von 194 K liegt, signifikanter Ozonabbau beobachtet
werden kann, zeigen die Luftpakete mit T, Werten oberhalb von 194 K keinen signifikanten
Ozonabbau. Die Ergebnisse zeigen damit die Existenz einer Temperaturschwelle bei ca.
194 K (etwa -79°C), die fur den Ozonabbau von Bedeutung ist. Diese direkt aus den Ozonda-
ten abgeleitete Temperaturschwelle entspricht vom Zahlenwert her derjenigen Temperatur-
schwelle, die in anderen Messungen fiir das Auftreten erhohter ClIO-Werte in vergleichbaren
Hohen bestimmt wurde [z.B. Kawa et al., 1997].
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Abbildung 5.4: Ozonverlustraten fir verschiedene T, Werte, Januar (schwarze Quadrate) und
Februar (rote Quadrate) aus den Jahren 1995 bis 2000. Die kursiv gedruckten Zahlen am unte-
ren Rand des Diagramms geben die jeweilige Anzahl der Matchereignisse an, die zu dem dar-
Uberliegenden Datenpunkt fur Januar beitragen. Die Zahlen fiir Februar sind in Abbildung 5.3
aufgefihrt. Alles weitere entspricht Abbildung 5.3.

Vergleicht man diese Ergebnisse fir Februar mit den Daten fiir Januar (Abbildung 5.4), fallt
auf, dafd dort fir vergleichbare T, Werte hohere Ozonverlustraten auftreten. Diese Abwei-
chungen sind nicht signifikant bezuglich des 2o-Fehlers, und nur fur einige T,,j, Werte signifi-
kant beziglich 1o0. Da sie aber einheitlich in eine Richtung tendieren, sollen kurz mégliche
Ursachen diskutiert werden.

Die hoheren Ozonverlustraten im Januar verglichen mit Februar fur gleiche T, -Werte kénn-
ten z.B. durch eine langere Lebensdauer von CIO, im Januar® erklart werden. Diese kann
einerseits dazu fuhren, daf im Januar héhere CIO, Konzentrationen erreicht werden, die
dann zu héheren Abbauraten pro Sonnenstunde fiihren. Andererseits konnte bei einer lange-
ren Lebensdauer des aktivierten Chlors die Lange der Rickwartstrajektorie von 10 Tagen zu
kurz sein, um den gesamten Zeitraum abzudecken, in dem eine Chloraktivierung fir den
beobachteten Ozonverlust verantwortlich sein kann. Einige Luftpakete konnten deshalb
erhohte ClO, Werte aufweisen, die auf eine vor dem T,,-Zeitraum liegende Chloraktivierung
zuruckzufihren sind. Dieser Effekt konnte erklaren, daf® im Januar auch im T,,,-Bereich zwi-
schen 196 K und 198 K etwas Ozonverlust beobachtet wurde. Da jedoch die Trajektorienge-

1. Die Lebensdauer von ClO, wird im wesentlichen von der NO, Konzentration bestimmt, die
im Januar aufgrund des fehlenden Sonnenlichtes kleiner sein sollte (siehe Abschnitt 2.2.8).
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Abbildung 5.5: Wie Abbildung 5.4, aber Ozonverlustraten pro Tag (ft, siehe Text).

nauigkeit mit der Lange der Trajektorien stark abnimmt [Knudsen et al., 2000], wurde es nicht
fur sinnvoll erachtet, fur die Analyse im Januar langere Trajektorien zu verwenden.

Um einen Eindruck zu bekommen, welchen EinfluR dieser Unterschied in den Ozonabbaura-
ten zwischen Januar und Februar auf den tatsachlich stattfindenden Ozonverlust haben kann,
wurden aus denselben Daten weiterhin die Ozonverlustraten pro Tag berechnet. Hier wurde
allerdings anders vorgegangen als bei der Berechnung der Uber den Vortex gemittelten
Abbauraten pro Tag fir die einzelnen Jahre, die in Kapitel 4 beschrieben sind. Dort wurden,
wie in Abschnitt 3.4.2 beschrieben, zunachst durch eine lineare Regression die liber der Vor-
tex gemittelten Ozonabbauraten pro Sonnenstunde bestimmt, und diese anschlieend mit der
mittleren Sonnenscheindauer im Polarwirbel multipliziert. Da diese Vorgehensweise hier nicht
maoglich ist, wurden die Abbauraten pro Tag ft hier direkt aus der linearen Regression von
Au03 gegenlber der Flugzeit des Luftpaketes At bestimmt, d.h. statt fir Gleichung (3-6)
wurde die least square Ldsung fir die Gleichung

(Ao )= L OIAY) +e, (5-1)
bestimmt. Die so bestimmten Abbauraten sind in Abbildung 5.5 gezeigt.

Im Gegensatz zu den Abbauraten L zeigen die Abbauraten L, keinen systematischen Unter-
schied zwischen Januar und Februar. Man kann dies dahingehend interpretieren, daf der
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Abbildung 5.6: Anderung des Ozonmischungsverhaltnisses gegeniiber der Sonnenscheindauer
Atg auf der Trajektorie. Die Analyse beinhaltet diejenigen Matche aus dem Januar und Februar
der Jahre 1995 bis 2000, deren Minimumstemperatur T, unterhalb von 195 K liegt. Jeder ein-
gezeichnete Datenpunkt enthélt Matche mit Aty £ 5 h. Die eingezeichnete Regressionsgerade
ergibt fur diese Auswahl von Matchen einen Ozonabbau von -2,73 + 0,27 ppbv/Sonnenstunde.
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chemische Ozonverlust im Januar schneller ablauft als im Februar (beispielsweise weil sich
aus den oben besprochenen Griinden, die letztendlich auf die geringere Sonneneinstrahlung
zurtickzufihren sind, héhere ClO,-Konzentrationen bilden kénnen); da der Ozonabbau jedoch
sowohl im Januar als auch im Februar auf die Phasen beschrankt ist, wahrend derer die Luft-
pakete der Sonneneinstrahlung ausgesetzt sind, fihrt dies insgesamt gesehen nicht zu einem
héheren Ozonabbau, da die Sonneneinstrahlung im Januar im Mittel Gber kiirzere Zeitraume
erfolgt.

5.2.1 Ozonabbau nur im Sonnenlicht?

Aus den Daten in Abbildung 5.4 wurden nun diejenigen Matche ausgewahlt, deren T, unter-
halb von 195 K lag. In Abbildung 5.6 ist fur diese Gruppe von Matchen die Anderung des
Ozonmischungsverhaltnisses Auos gegenuber der Sonnenzeit Aty dargestellt. Die einfache
Regression ergibt eine mittlere Ozonabbaurate von -2,73 + 0,27 ppbv/Sonnenstunde. Der hier-
mit zur Verfligung stehende grol3e Datensatz von Matchereignissen, die Ozonverlust zeigen,
wurde nun zur nochmaligen Uberpriifung der Annahme, daR der chemische Ozonabbau nur
unter dem EinfluR von Sonnenlicht stattfindet, genutzt. Daflir wurde eine bivariate Regression
geman

Ao, = Lg DAty + Ly [

berechnet. Dabei ist Ly analog zur Definition von Lg (Gleichung (3-4) auf Seite 42) das zeitli-
che Mittel der Ozonverlustrate wahrend der Dunkelzeit Aty auf der Trajektorie. Fur die mittlere
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Ozonverlustrate im Sonnenlicht Ly und die mittlere Ozonverlustrate in der Dunkelheit L
ergeben sich dabei die Werte

L, =-2,55+ 0,53 ppbv/h und Ly = 0,10 + 0,25 ppbv/h.

Dieses Ergebnis zeigt deutlich, daf3 der mit Match detektierte Ozonabbau ausschlief3lich unter
dem EinfluR von Sonnenlicht stattfindet, was mit dem gegenwartigen Verstandnis des chemi-
schen Ozonabbaus in der Stratosphare konsistent ist. Diese Analyse wurde bisher nur fur
eine Untergruppen von Matchen aus individuellen Jahren gemacht [Rex, 1997a], und war mit
einer gré3eren statistischen Unsicherheit behaftet.

5.3  Mdglicher Einflu von Leewellen im Winter 1997/98

Abbildung 5.7 zeigt noch einmal die Ozonverlustraten im Jahr 1997/98 fiir verschiedene T,yi,-
Bereiche, wobei diesmal der vertikale Bereich auf 430 K bis 500 K ausgedehnt ist und die

Tmin [OC]

Ozonverlustrate [ppbv/Sonnenstunde]

ab 10. Februar

13 39 27 17
-8 I | I | | I | I | I
190 192 194 196 198 200 202
Tmin [K]

Abbildung 5.7: Winter 1997/98: Verlustraten flr verschiedene T,,. Der Hohenbereich umfaf3t
430 K bis 500 K. Die kursiv gesetzten Zahlen geben die jeweilige Anzahl der Matchereignisse flr
die Datenpunkt an, dabei bezieht sich die obere Reihe auf die Daten vor dem 10.2. (weil3e Qua-
drate), die untere Reihe auf die Daten nach dem 10.2. (schwarze Quadrate).
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Kampagne in zwei Zeitabschnitte unterteilt wurde. Die ausgefillten Quadrate enthalten
Matchereignisse nach dem 10. Februar 1998, beruhen also auf denselben Daten wie Abbil-
dung 4.15. Die nicht ausgefiillten Quadrate enthalten die Daten von Anfang Januar bis zum
10. Februar. Auffallig ist, dafl3 fir den niedrigsten T,,i,-Bereich, der jeweils zwischen 193 K
und 195 K (-80°C und -78°C) liegt, im zweiten Zeitraum signifikanter Ozonabbau zu sehen
ist, wahrend im ersten Zeitraum tberhaupt kein Ozonverlust auftritt. Deshalb sollen im folgen-
den die jeweiligen in die Datenpunkte mit dem niedrigsten T, -Wert eingehenden Luftpakete
genauer betrachtet werden. Dabei werden Argumente dafiir gesammelt, dal’ der Ozonverlust
im zweiten Zeitraum durch Leewellenaktivitat Uber Skandinavien verstarkt wurde.

Der Datenpunkt fiir den friiheren Zeitraum beruht auf 43 Matchereignissen, derjenige fiir den
spateren Zeitraum auf 13 Matchereignissen. Im Mittel verbrachten die Luftpakete aus dem fri-
heren Zeitraum 12 Stunden unterhalb von 195 K, von denen 6 Stunden zwischen den beiden
Sondierungen lagen. Die 13 Luftpakete aus dem spéteren Zeitraum verbrachten im Mittel 6
Stunden unterhalb von 195 K, von denen 5 Stunden zwischen den beiden Sondierungen
lagen. Die Luftpakete beider Zeitrdume erfuhren solche niedrigen Temperaturen also nur
kurzzeitig, und teilweise zwischen den Match-Sondierungen.

Wie aus den Analysen in Abschnitt 5.1 hervorgeht, muf3 eine Minimumtemperatur zwischen
191 K und 195 K nicht notwendigerweise zu hohem Ozonverlust fiihren, so dal’ die Frage
naheliegt, ob im spéateren Zeitraum mesoskalische Temperaturfluktuationen eine Rolle
gespielt haben kénnten, die dazu fihrten, daR die reale Minimaltemperatur der Luftpakete
unterhalb des T,,j,-Wertes lag. Elf der 13 Luftpakete aus der spateren Periode erfuhren die
Temperaturen unterhalb von 195 K zwischen dem 17. und dem 19. Februar tber den skandi-
navischen Bergen, und zwar in einem Hbhenbereich zwischen 480 K und 500 K. Dies fand
jeweils entweder kurz vor der ersten Sondierung oder zwischen den beiden Sondierungen
statt. Im Zeitraum davor (also bis zu zehn Tage vor der ersten Sondierung) lagen bei allen Tra-
jektorien die Temperaturen oberhalb von 195 K.

Die Temperaturverteilung in 475 K fir den 18. Februar ist in Abbildung 5.8 auf Seite 85
gezeigt. Man erkennt ein Kaltegebiet Giber Skandinavien, das sich am Rand des Polarwirbels
befindet. Um diesen Zeitpunkt gab es mehrere PSC-Beobachtungen. In der Nacht vom 16.
auf den 17. Februar wurden mit einem Lidargerat PSCs Uber Andgya (Nordnorwegen) beob-
achtet [Hansen, 2000]. In Sodankyla (Finnland) wurden am 17. Februar zwischen 18,5 km
und 19,5 km HoOhe eine PSC-Schicht beobachtet, die aus festen Teilchen (PSC la, vgl.
Abschnitt 2.2.6) bestand [Kivi, 2000]. Diese Hohe entspricht unter Bertcksichtigung von
Radiosondendaten in etwa einer potentiellen Temperatur von 440 K bis 465 K, liegt also
etwas unterhalb der isentropen H6he, in der der Ozonverlust beobachtet wurde. Allerdings
kann die Beziehung zwischen der geometrischen Héhe und der potentiellen Temperatur unter
dem Einflul von Leewellen sehr variabel sein.

Ab dem 19. Februar wurden in Ny-Alesund mit einem Mikrowellenradiometer erhhte CIO-
Werte gemessen [Klein et al., 2000]. In Abbildung 5.9 auf Seite 86 ist der Verlauf einer Trajek-
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Abbildung 5.8: Temperaturverteilung in 475 K am 18. Februar 1998 nach den EZMW Analysen.
Die fette schwarze Linie bezeichnet den Rand des Polarwirbels. Wei3 umrandet sind die
Gebiete, in denen die Temperatur unterhalb von Tyt liegt.

torie zu sehen, die am 19.2.1998 um 12:00 UT (universal time = Greenwich-Zeit) in Ny-Ale-
sund im 475 K isentropen Niveau endet. Man erkennt, dal} das entsprechende Luftpaket
zwischen dem 16. und dem 17. Februar die skandinavischen Bergricken Uberquert hatte.
Auch dies ist ein weiterer Hinweis darauf, dal3 der hier beobachtete Ozonverlust durch Chlor-
aktivierung verursacht wurde, die zwischen dem 16. und dem 19. Februar Giber Skandinavien
stattfand.

In Abbildung 5.10 auf Seite 86 sind die Ergebnisse eines Leewellen-Vorhersagemodells
(Mountain Wave Forecast Model, [Bacmeister et al., 1994]) fir den 18. Februar 1998, 12:00
UT in 50 hPa zu sehen [Eckermann, 2000]. Das geographische Gebiet mit den niedrigsten
synoptischen Temperaturen, das sich Uber Skandinavien befindet, fallt demnach mit einer
hohen Schwerewellenaktivitdit zusammen. Die berechnete Amplitude der Temperaturabwei-
chungen kann dabei an einigen Orten mehr als 8 K betragen. Wahrend die Situation auch am
16., 17. und 19. Februar ahnlich ist, befindet sich das Kaltegebiet in den Tagen vorher und
nachher auRerhalb derjenigen Zonen, in denen Leewellenaktivitaten zu erwarten sind. Die
starke Leewellenaktivitat in anderen geographischen Gebieten fallt mit synoptischen Tempe-
raturen weit Uber 200 K zusammen, so dalR es unwahrscheinlich ist, daf dort durch die Lee-
wellen Tyar unterschritten wurde. In der Summe deuten die Beobachtungen darauf hin, daf3
der Ozonabbau im Februar 1998 durch den Einflu von Leewellen verstarkt wurde.
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Abbildung 5.9: Trajektorie eines Luftpaketes, das sich am 19.2.1998 um 12:00 UT im 475 K

Niveau Uber Ny-Alesund befindet. Die fetten Punkte geben die Position der Trajektorie um 00:00
UT des entsprechenden Tages im Februar an.

N
TPEAK
>8.0
x
0.0

Abbildung 5.10: Berechnete maximale Amplituden der durch Leewellen verursachten Tempera-
turschwankungen am 18. Februar 1998 um 12:00 UT. Die Daten wurden von S. Eckermann
[2000] mit einem Leewellen-Vorhersagemodell [Bacmeister et al., 1994] berechnet. Die hell-
blauen Konturen zeigen die synoptischen Temperaturen zum selben Zeitpunkt.
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6.1 Ozonabbau in mittleren Breiten

In mittleren Breiten ist ein Rickgang des stratospharischen Ozons bislang nur als statistischer
Trend melRRbar. Die natlrliche Variabilitiat in der Ozonsaule in mittleren Breiten ist hoch, und
wird durch unterschiedliche dynamische Vorgange verursacht. Synoptische Schwankungen,
die im Zeitraum von Tagen auftreten, kdnnen eine Variabilitéat von 30 % verursachen, die jah-
reszeitlichen Schwankungen liegen bei etwa 15 % gegentber dem Jahresmittel [WMO, 1999].
Durch die QBO?! (Quasi-Biennial Oscillation) werden im Mittel Fluktuationen von 2-4 % her-
vorgerufen. Weitere Schwankungen werden durch die ENSO? (El Nifio/ Southern Oscillation),
die NAO (North Atlantic Oscillation, s.u.) und den elfjahrigen Sonnenfleckenzyklus verursacht.
Um einen mdglichen Trend in einer Zeitreihe sichtbar zu machen, werden deshalb statistische
Modelle angewendet, in denen diese bekannten dynamischen Einfliisse berticksichtigt wer-
den. Fur den Bereich zwischen 50°N und 65°N und den Zeitraum von 1979 bis 1997 ergibt
sich in der Ozonsaule im Sommer/Herbst ein Trend von -2,8 + 1,3 %/Dekade und im Win-
ter/Frihjahr ein Trend von —-4,4 + 2,6 %/Dekade. Diese Trends sind jedoch regional sehr
unterschiedlich - so betragt beispielsweise der Trend im Fruhjahr Uber Europa etwa
-7 %/Dekade. Ein Grof3teil des beobachteten Trends resultiert, wie auch der polare Ozonab-
bau im Winter und Fruhjahr, aus der unteren Stratosphéare [WMO, 1999]. Wahrend jedoch die
Ursachen flr die starke saisonale Ozonabnahme an den Polen weitgehend verstanden und
unumstritten sind, ist die Zuordnung des Trend in mittleren Breiten zu bestimmten Ursachen
schwierig.

In den Jahren 1992 und 1993 wurden in mittleren Breiten besonders niedrige Ozonséaulen-
dichten gemessen, was mit der Eruption des Mt. Pinatubo und der damit verbundenen stark
erhdhten Aerosolbelastung der Stratosphare in Verbindung gebracht wurde [WMO, 1999]. Ob
diese Kopplung allerdings durch direkte chemische Effekte oder eher durch dynamisch Veran-
derungen hervorgerufen wurde, ist umstritten.

So konnten Solomon et al. [1996, 1998] den Verlauf des Ozonverlustes seit 1979 mit Hilfe
eines 2D-Modells rekonstruieren und kommen zu dem Schluf3, daf3 dieser durch die Zunahme
der stratosphdarischen Chlor- und Brombelastung unter Beriicksichtigung der jeweiligen Aero-
solverteilung erklart werden kann. Danach fihrt insbesondere Chloraktivierung auf kalten

1. Siehe Ful3note auf Seite 12.

2. ENSO bezeichnet eine grof3raumige Variation sowohl der Meeresoberflichentemperaturen
als auch der zonalen Luftdruckdifferenzen im tropischen Pazifik, die einen Einflul} auf die
troposphérischen Zirkulationsmuster und damit auf planetare Wellen in der Stratosphéare
hat. Die Periodenlange schwankt zwischen zwei und funf Jahren.
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Aerosolen (bei 200 K bis 210 K) zu in-situ chemischem Ozonverlust in mittleren Breiten, der
dadurch bei einer hohen Aerosolbelastung nach starken Vulkanausbriichen ansteigt.

Neben der stratospharischen Chemie beeinflussen die Vulkanaerosole jedoch auch die Strah-
lungseigenschaften und damit die Dynamik der Atmosphéare. Hadjinicolaou et al. [1997] konn-
ten mit Hilfe des SLIMCAT Modells die niedrigen Ozonsaulenwerte in 1992/1993 simulieren,
ohne direkte chemische Effekte der Vulkanaerosole zu beriicksichtigen, und kommen zu dem
Schluf3, daR der Ozontrend in mittleren Breiten durch die interannuale Variabilitat der Zirkula-
tion und den Transport ozonarmer Luft aus den Polargebieten erklart werden kann. Auch
Chipperfield [1999] kommt mit Hilfe von SLIMCAT Simulationen zu dem Ergebnis, dal3 der
direkte chemische EinfluR der Vulkanaerosole in 1992/1993 gegenliber dem dynamischen
Einflu3 nur einen geringen Anteil an der negativen Ozonanomalie in nérdlichen mittleren Brei-
ten hat.

Knudsen et al. [1998b] begriinden einen Teil des Trends durch den Transport der durch che-
mischen Ozonabbau in Mitleidenschaft gezogenen Luft am Ende des Winters aus den Polar-
gebieten in die mittleren Breiten.

Weitere Studien, in denen die Bedeutung der dynamischen Veranderungen hervorgehoben
wird, stammen von Hood et al. [1997], die einen grof3en Teil des zonal gemittelten Ozontrends
von 1979-1991 in mittleren Breiten auf eine Anderung des advektiven Transports zuriickfiih-
ren, und Steinbrecht et al. [1998], die ein Viertel des Ozontrends der letzten 30 Jahre tber
Hohenpeilenberg mit einem lokalen Trend in der Tropopausenhdhe erklaren. In einer Studie
von Appenzeller et al. [2000] konnte ein Viertel des lokalen negativen Ozontrends der letzten
30 Jahre Uber Arosa (Schweiz) auf einen Trend der NAO?! zuriickgefiihrt werden, und ande-
rerseits fur Reykjavik (Island) gezeigt werden, dalf3 hier erst unter Berticksichtigung der NAO
ein negativer Ozontrend sichtbar wird, da der Trend in der NAO hier in Richtung héherer
Ozonséaulendichten wirkt.

Wenig Einflul? scheint dagegen der Transport von prozessierter (also aktives Chlor enthalten-
der) Luft aus dem Polarwirbel in mittlere Breiten, wo dann in-situ chemischer Ozonverlust
stattfinden kénnte, zu haben [Norton und Chipperfield, 1995; WMO, 1999].

Es gibt bisher jedoch keinen experimentellen Nachweis flr in-situ chemischen Ozonverlust in
mittleren Breiten. Deshalb soll im folgenden der Frage nachgegangen werden, inwieweit ein
solcher Ozonverlust in mittleren Breiten mit der Matchmethode detektiert werden kann. In den
Wintern 1996/97 und 1998/99 war die Koordination der Ozonsondenstarts auf die mittleren
Breiten ausgedehnt worden, so dal} hier eine relativ hohe Anzahl von Matchen au3erhalb des
Polarwirbels vorliegt, die der folgenden Auswertung zugrunde liegen. In diesen Jahren war die
starke Aerosolbelastung der Stratosphare durch den Ausbruch des Mt. Pinatubo schon wie-
der weitgehend abgeklungen [WMO, 1999]. Die folgenden Untersuchungen beziehen sich
also auf den chemischen Ozonabbau in mittleren Breiten bei Hintergrundaerosol-Bedingun-

1. Die NAO beschreibt die Schwankung der Bodendruckdifferenz zwischen den Azoren und
Island [Hurrel, 1995]. Diese wirkt sich tiber den Tropopausendruck auf das Gesamtozon aus.
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gen, und sind daher nicht direkt mit den von Solomon et al., [1998] erzielten Ergebnissen ver-
gleichbar.

6.2 Experimenteller Ansatz in mittleren Breiten

Die Match Methode ist ein statistischer Ansatz, der darauf beruht, Ensembles von Matcher-
eignissen zu bestimmen, fur die anschlieRend ein mittlerer Ozonabbau berechnet werden
kann. Wahrend innerhalb des Polarwirbels z.B. fur einen bestimmten Zeit- und Hohenbereich
der mittlere Ozonabbau im Polarwirbel bestimmt werden kann, ist es nicht sinnvoll, einen mitt-
leren Ozonabbau in mittleren Breiten zu definieren, da hier mit grof3en regionalen Unterschie-
den zu rechnen ist. Statt dessen wurde analog zu der Analyse der Temperaturabhangigkeit
der Ozonverlustraten innerhalb des Polarwirbels vorgegangen, wie sie im vorherigen Kapitel 5
beschrieben ist. Wie dort wurden fiir alle Matchereignisse aus einem Hohenbereich (der hier
auf 475 * 25 K ausgedehnt wurde) Rickwartstrajektorien gerechnet, mit deren Hilfe dann die
minimale Temperatur T, bestimmt wurde. Eine genaue Definition des Parameters T, fin-
det sich in Abschnitt 3.4.3.

Aufgrund der héheren dynamischen Variabilitat aulR3erhalb des Polarwirbels ist hier mit einem
starkeren Einflu3 von Mischungsprozessen zu rechnen als innerhalb des Polarwirbels. Da
anzunehmen ist, dal3 dies bei langeren Flugzeiten der Luftpakete starker zum tragen kommt
als bei kurzeren, wurde die maximale Trajektorienlange At . , die fr die Auswertung inner-
halb des Polarwirbels 264 Stunden (11 Tage) betrug, auf 150 Stunden (ca. 6 Tage) verkdrzt.
Im Winter 1998/99 zeigten die Matche, deren Flugzeit At oberhalb von 150 Stunden lag, im
Mittel eine Ozonzunahme von 5%. Dies wurde als Hinweis auf mogliche Mischungsprozesse
gewertet, so dalR diese Matche aus der Auswertung ausgeschlossen wurden. Aus Konsi-
stenzgrinden wurden auch im Winter 1996/97 nur maximale Trajektorienlangen von 150
Stunden verwendet. Der Einflul3 dieser Verringerung von At .. wird in Abschnitt 6.3.3 darge-
legt.

In beiden betrachteten Wintern ergibt sich eine hohe Korrelation zwischen den OzonmeRwer-
ten der ersten und der zweiten Sondierung. Der Korrelationskoeffizient betragt fur jeweils den
gesamten in der Auswertung verwendeten Datensatz 0,74 fur 1996/97 und 0,84 fur 1998/99.
Um auszuschliel3en, das dies allein auf der H6henvariation des Ozonmischungsverhaltnisses
beruht, wurden zusatzlich die Korrelationen fiir die Daten aus jeweils 10 K breiten Hohenbe-
reichen berechnet. Fur 1996/97 lagen in diesem Fall die berechneten Koeffizienten zwischen
0,51 und 0,67, fur 1998/99 zwischen 0,65 und 0,82. Analog wurden auch die Daten aus ein-
geschrankten Zeitbereichen (jeweils 1 Monat) betrachtet, wobei sich vergleichbare Korrelatio-
nen ergaben. Daraus laf3t sich ableiten, dal3 beispielsweise Trajektorien, die in Gebieten mit
besonders geringen Ozonmischungsverhaltnissen starteten, im Mittel auch in solchen ende-
ten. Dies unterstitzt die Annahme, man habe jeweils das gleiche Luftpaket beprobt.
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6.3  Ergebnisse und ihre Einschrankungen

6.3.1 Winter 1996/97

In Abbildung 6.1 A auf der folgenden Seite 91 sind die Ozonverlustraten fur verschiedene
minimale Temperaturen T,,;, auerhalb des Polarwirbels fir den Winter 1996/97 gezeigt.
Wahrend fur die hoheren T,,;,-Werte kein deutlich signifikanter Ozonverlust zu sehen ist, zeigt
der Datenpunkt mit den niedrigsten T,i,-Werten (191 K bis 197 K oder —82°C bis -76°C) eine
statistisch signifikante Ozonverlustrate von -4,4 + 1,5 ppbv/Sonnenstunde. Da die minimalen
Temperaturen, welche die zugehorigen Luftpakete erfahren haben, unterhalb oder knapp
oberhalb von Tyag liegen, liegt es nahe, dal3 in diesen Luftpaketen eine Chloraktivierung an
polaren Stratospharenwolken stattgefunden hat. Wie aus Abbildung 6.1 B hervorgeht, stam-
men die Luftpakete, in denen dieser Ozonabbau beobachtet wird, aus einem nPV-Bereich
zwischen 34 s™* und 36 s™1, also aus der unmittelbaren Umgebung des Polarwirbels. Ob die-
ser Bereich dem Wirbel zugeschlagen wird oder nicht, hangt von der genauen Definition des
Polarwirbels ab. In jedem Fall ist dieser Bereich nicht unabhangig vom Polarwirbel zu betrach-
ten. Der hier beobachtete Ozonabbau gibt also einen Hinweis darauf, dal’ auch direkt aulRer-
halb bzw. im Randbereich des Polarwirbels in-situ chemischer Ozonverlust auftritt. Die
Temperaturabhangigkeit legt nahe, daf’ dieser Abbau auf denselben chemischen Prozessen
beruht wie der Ozonverlust innerhalb des Polarwirbels. Da solche tiefen Temperaturen, die im
Bereich von Tyar liegen, jedoch sehr selten auBerhalb des Polarwirbels auftreten, ist durch
diese Prozesse kein grof3flachiger Ozonabbau in mittleren Breiten zu erwarten.

Der fiur die mittleren Breiten weitaus wichtigere Aspekt dieser Analyse ist deshalb die Beob-
achtung, dal in diesem Winter bei hoheren Temperaturen T, und damit auch in gréRerem
Abstand zum Polarwirbel, kein deutlich signifikanter Ozonabbau auftritt. Ein durch Chlorakii-
vierung an kalten Sulfataerosolen im Temperaturbereich oberhalb von ca. 197 K (-76°C) aus-
geloster Ozonverlust ist hier mit Match also nicht detektierbar. Aufgrund des statistischen
Fehlers 1Rt sich fur diesen Temperaturbereich eine Obergrenze von ca. -3 ppbv/Sonnen-
stunde fir den chemischen Ozonabbau ableiten.

6.3.2  Winter 1998/99

Auch im Winter 1998/99 wurden wéahrend der Matchkampagne Ozonsondenstarts auf3erhalb
des Polarwirbels koordiniert. In Abbildung 6.2 A auf Seite 92 sind die aus den dabei erzielten
Matchen berechneten Ozonabbauraten fir verschiedene T,,j,-Werte gezeigt, in Abbildung 6.2
B sind (analog zu Abbildung 6.1 B fiir den Winter 1996/97) die zugehdrigen nPV-Werte aufge-
tragen. Wie im Winter 1996/97 sind auch hier die Luftpakete mit den niedrigsten T, Werten
im Mittel dichter am Polarwirbel zu finden als diejenigen mit den héheren T, Werten.

Die auffalligsten Merkmale in Abbildung 6.2 A sind einerseits, dal3 das Maximum der hier auf-
tretenden Ozonabbauraten mit -8,0 £ 2,2 ppbv/Sonnenstunde sehr hoch ist (in keinem der
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Abbildung 6.1: A: Winter 1996/97: Ozonverlustraten pro Sonnenstunde auf3erhalb des durch
die 36 s~ nPV-Isolinie begrenzten Polarwirbels. Die Matche stammen aus dem Héhenbereich
zwischen 450 und 500 K. Die horizontale Position der Symbole gibt den mittleren T,;,-Wert der
eingehenden Matche an, die horizontalen Linien markieren die 6 K breiten T,,;,-Klassen. Die kur-
siv geschriebenen Zahlen am unteren Rand des Diagramms geben die jeweilige Anzahl der
Matche an, die in dem entsprechenden Datenpunkt enthalten sind. Die vertikale gestrichelte
Linie bei 195 K ist als Anhaltspunkt fiir Ty ar €ingezeichnet.
B: Normierte potentielle Wirbelstarken fur die Daten aus Diagramm A. Jeder Datenpunkt stellt
jeweils den Mittelwert der nPV des entsprechenden Matchensembles dar. Die Fehlerbalken
geben die einfache Standardabweichuung an. Die horizontale Linie illustriert die Position der
Wirbelkante bei 36 s71.
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Abbildung 6.2: A: Winter 1998/99: Ozonverlustraten flir verschiedene T, Werte fiir Matche
auerhalb des Polarwirbels. Die Matche stammen aus dem Héhenbereich zwischen 450 K und
500 K. Kursiv ist jeweils die Anzahl der Einzelmatche angegeben.

B: Normierte potentielle Wirbelstéarken fur die Daten aus Abbildung 6.2. Jeder Datenpunkt stellt
jeweils den Mittelwert der nPV des entsprechenden Matchensembles dar. Die Fehlerbalken
geben die einfache Standardabweichuung an. Die horizontale Linie illustriert die Position der
Wirbelkante bei 30 s™2.
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hier behandelten Winter 1996/97, 1997/98 und 1998/99 wurden innerhalb des Polarwirbels so
hohe Ozonabbauraten bestimmt), andererseits, dal3 diese hohen Ozonabbauraten zwar in
denjenigen Luftpaketen auftreten, die die niedrigsten Temperaturen erfahren haben, dal
jedoch diese oberhalb von Tyt liegen!. Die Trennung zwischen signifikanten und nicht signi-
fikanten Abbauraten ergibt sich bei etwa 205 K (-68°C). Faf3t man alle Matche, fur die T, >
205 K ist, zusammen, errechnet sich eine gesamte mittlere Ozonabbaurate von 0,2 + 1,3
ppbv/Sonnenstunde, wahrend eine Regression fur alle Matche mit T, < 205 K eine Abbau-
rate von -5,0 + 1,3 ppbv/Sonnenstunde ergibt. Falls sich diese Abbauraten als real heraus-
stellen, kann der hier beobachtete Ozonabbau nicht mit denselben chemischen Mechanismen
erklart werden wie der Ozonabbau innerhalb des Polarwirbels. Es gibt allerdings einige Hin-
weise darauf, daf’ es sich hier um einen durch die Matchmethode verursachten Artefakt han-
delt, der mit den relativ groRem horizontalen Ozongradienten im Winter 1998/99
zusammenhangt.

In Abbildung 6.3 auf Seite 94 sind die Volumenmischungsverhéltnisse des von den Ozonson-
den gemessenen Ozons im Januar und Februar fiir die verschiedenen nPV Bereiche gezeigt.
Der Wert fur die potentielle Wirbelstarke wurde dabei fir jede Sondierung aus den Analysen
des EZMW bestimmt. Man erkennt, dal® im Januar und Februar 1999 die Anderung des
Ozonmischungsverhdltnisses mit der normierten potentiellen Wirbelstarke unterhalb von
30 s71, der in diesem Winter fiir Match verwendeten Wirbelgrenze, stark zunimmt (unteres
Diagramm). Im Vergleich dazu ist der Gradient im Ozonmischungsverhéltnis bezuglich der
nPV aul3erhalb des Polarwirbels im Winter 1996/97 sehr viel schwéacher (oberes Diagramm).
Der in 1998/99 mit Match bestimmte Ozonverlust auRerhalb des Polarwirbels stammt also aus
einem Gebiet mit grof3en horizontalen Ozongradienten. Wenn in einem Match die beiden Son-
dierungen in Regionen mit unterschiedlicher nPV gemacht wurden, kann dies zu scheinbarem
Ozonverlust fihren. Dieser nPV-Unterschied ist deshalb mdglich, weil der Matchradius, also
der Abstand zwischen dem Endpunkt der Trajektorie und der Position der zweiten Sondie-
rung, nicht verschwindet, sondern bis zu 400 km betragtz.

Abbildung 6.4 zeigt, dal} dieser Effekt existiert. Hier wurden Ozonverlustraten fir Gruppen
von Matchen mit unterschiedlichen nPV-Differenzen AnPV zwischen den beiden Sondierun-
gen berechnet. Wahrend der nPV-Wert eines Matches jeweils aus der mittleren nPV der Tra-
jektorie stammt, wurde hier fur die einzelnen Sondierungen der nPV-Wert aus den Analysen
des EZMW fur die jeweilige Position der Sonde zum MelRzeitpunkt bestimmt. Die schwarzen
Quadrate enthalten alle Matche mit einem T,,;,, oberhalb von 205 K. Man erkennt eine leichte
Abhangigkeit der berechneten Ozonverlustraten von der nPV- Differenz der Sonden, die aller-
dings nicht statistisch signifikant ist, da die Werte innerhalb der 1o Fehlergrenze lbereinstim-

1. Tyar Variiert in den betrachteten Hohenbereich etwa zwischen 193,5 und 196 K bzw.
-79,6°C bis —=77,1°C (vgl. Abbildung 2.4 auf Seite 20).

2. Der Zahlenwert von 400 km ist jedoch nicht fur den errechneten Ozonverlust verantwortlich;
verringert man den Matchradius auf maximal 200 km, so andert sich Abbildung 6.2 nur
geringfiigig - die Anzahl der Matche nimmt zwar deutlich ab, die errechneten neuen Ozon-
verlustraten liegen jedoch innerhalb der Fehlerbalken des urspriinglichen Diagramms.
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Abbildung 6.3: Ozonmischungsverhaltnis fur drei verschiedene isentrope Niveaus in Abhangig-
keit von der normierten potentiellen Wirbelstérke. Das obere Diagramm enthélt die Daten der
Ozonsondierungen im Januar und Februar 1997, das untere Diagramm diejenigen aus dem
Januar und Februar 1999. Die vertikale Linie bezeichnet jeweils den Rand des Polarwirbels, wie
er fur die Matchauswertung des jeweiligen Jahres verwendet wurde. Der rote Balken am unteren
Rand des Diagramms gibt jeweils den nPV-Bereich an, aus dem die Matche des T,,,-Bereichs
mit signifikantem Ozonabbau aus den Abbildungen 6.1 A und 6.2 A stammen, der graue Balken
den entsprechenden Bereich fiir die Machte aus dem T,,j,-Bereich ohne Ozonabbau. Die Daten-
punkte stellen ein gleitendes Mittel der jeweiligen Sondenmessungen iber einen nPV-Bereich
von je 2 s™* dar, wobei die Fehlerbalken die einfache Standardabweichung angeben.

men. Diese Abhangigkeit ist jedoch zu erwarten, da die Matche aus nPV-Bereichen stammen,
in denen der horizontale Ozongradient sehr grof3 ist (vgl. Abbildungen 6.3). Fir ein AnPV von
0+2st ergibt sich eine nicht signifikante Ozonverlustrate von 0,3 £ 1,4 ppbv/Sonnenstunde.
Diejenigen Matche, deren T, unterhalb von 205 K liegt (grine Dreiecke), zeigen eine etwas
stéarkere Abhéngigkeit von AnPV. In diesem Fall ist allerdings fur eine nPV-Abweichung von 0
+ 2 s1 die Ozonverlustrate mit -3,8 £ 1,8 statistisch signifikant von Null verschieden. Dieser
Wert ist jedoch etwas niedriger als die Abbauraten von -5,0 £ 1,3 ppbv/Sonnenstunde, die
sich, wie oben erwahnt, fir den gesamten Datensatz mit T, < 205 K ergeben. Offensichtlich
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Abbildung 6.4: Winter 1998/99, aulRerhalb des Polarwirbels: Ozonverlustraten fir verschieden
nPV-Abweichungen zwischen den Sondierungen. AnPV ist die Differenz zwischen der nPV der
zweiten und der ersten Sondierung, d.h. fir AnPV > 0, hat die zweite Sondierung bei einer hdhe-
ren normierten potentiellen Wirbelstarke stattgefunden als die erste. Jeder Datenpunkt enthalt
Matche aus einem # 2 s™1 breiten Bereich um den angegebenen AnPV-Wert. Jeder Match tragt
daher zu zwei Datenpunkten bei. Die kursiv gedruckten Zahlen am unteren (oberen) Rand
geben die Anzahl der der eingehenden Matche fir die dreieckig (quadratisch) markierten Daten
an.

stammt ein Teil der hohen Abbauraten aus Abbildung 6.2 aus einem methodenbedingten
Artefakt, und ist nicht auf chemischen Ozonabbau zurtickzufiihren. Es bleibt also noch zu kla-
ren, inwieweit die verbleibende Rate von -3,8 + 1,8 auf realen chemischen Ozonverlust
zurtckzufihren ist.

Einen Hinweis darauf kdnnten die Ergebnisse einer bivariaten Regression geben, wie sie in
Abschnitt 5.2.1 fur die Matche innerhalb des Polarwirbels, die aufgrund ihrer Temperaturge-
schichte Ozonabbau erwarten lassen, gemacht wurde. Fir die Analyse im Polarwirbel stan-
den allerdings wesentlich mehr Matche zur Verfiigung als hier. In Abbildung 6.5 sind die
Matche aus Abbildung 6.2, deren T, Wert unterhalb von 205 K liegt (dieselben also, die zu
den griinen Dreiecken in Abbildung 6.4 beitragen) noch einmal dargestellt, diesmal die Ande-
rung des Ozonmischungsverhaltnisses Auoagegen[}ber der Zeit, wahrend der das Luftpaket
der Sonne ausgesetzt war. Dargestellt ist aulBerdem die Regressionsgerade, die zu einer
Ozonverlustrate von -5,0 £ 1,3 ppbv/Sonnenstunde flhrt. Fir diese Gruppe von insgesamt
115 Matchen ist es mdglich, eine bivariate Regression zu berechnen:

Ajg, = Lo [t + Ly (At
Dabei ergibt sich

Ls =-5,2 £ 3,4 ppbv/h und L4 = 0,2 + 2,6 ppbv/h.
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Abbildung 6.5: Anderung des Ozonmischungsverhéltnisses gegeniiber der Sonnenzeit fiir die
Matche aus dem Winter 1998/99 im Hohenbereich zwischen 450 K und 500 K, deren T, unter-
halb von 205 K liegt. Die Datenpunkte sind gleitende Mittel Uber + 10 h. Die einfache Regression
ergibt eine Ozonverlustrate von -5,0 = 1,3 ppbv/Sonnenstunde. Eine bivariate Regression ergibt
-5,2 £ 3,4 ppbv/h im Sonnenlicht und 0,2 £ 2,6 ppbv/h in der Dunkelheit.

Der hier beobachtete Ozonverlust findet damit offensichtlich wahrend der sonnenbeschiene-
nen Zeit statt. Dies kdnnte ein Hinweis darauf sein, dafd es sich hier nicht um einen blof3en
Artefakt handelt. Berechnet man allerdings den Ozonverlust aus demselben Datensatz fir
verschiedene Zeitrdume (Abbildung 6.6 A), so treten ausschlielich flr den Februar signifi-
kant von Null verschiedene Werte auf. Da die Sonnenscheindauer auf den Trajektorien im
Februar im Mittel l&nger ist als im Dezember und Januar (Abbildung 6.6 B), kénnte die Korre-
lation des Ozonverlustes mit der Sonnenscheindauer aus der bivariaten Regression auch ein
Trugschlul® sein. Ein lichtunabhangiger Mechanismus, der zu einer Reduktion des Ozons
fuhrt, aber nur im Februar auftritt, kdnnte in einer bivariaten Regression ebenfalls zu dem
Ergebnis flhren, dal’ die Ozonreduktion an Sonnenlicht gekntpft ist. Um dies Problem zu kla-
ren, lage es nahe, eine bivariate Regression allein fir den Datensatz aus dem Februar zu
rechnen; aufgrund der geringen Streuung der Sonnenzeit gegen die Dunkelzeit auf den
Februartrajektorien ist dies jedoch leider nicht méglich.

Fur Abbildung 6.6 wurde weiterhin der Einflu der diabatischen Absinkraten untersucht (nicht
abgebildet). Die Absinkraten wurden einmal mit dem Faktor 0,1 multipliziert, und einmal mit
dem Faktor 2. In beiden Féllen anderte sich die berechnete Ozonabbaurate flir alle Daten-
punkte nur innerhalb des 1 o Fehlerbereichs. Es ist daher unwahrscheinlich, da? die Ozonver-
lustraten das Resultat fehlerhafter diabatischer Absinkraten sind.

Wenn es sich bei dem beobachteten Ozonverlust nicht um realen chemischen Ozonabbau
handelt, bleibt als Erklarung noch eine horizontale Durchmischung der Luftmassen, etwa
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Abbildung 6.6: A :Ozonverlustraten fur verschiedene Zeitrdume. Die Matche, deren T, unter-
halb von 205 K liegt (d.h. derselbe Datensatz wie in Abbildung 6.5) wurde in Gruppen von 30-
Tage-Zeitrdumen eingeteilt, die durch die horizontalen Linien gekennzeichnet sind. Fir diese
Untergruppen wurde nun jeweils die Ozonverlustrate pro Sonnenstunde berechnet.

B: Sonnenscheindauern Atg auf den Trajektorien, wobei Mittelwerte fiir dieselben Untergruppen
wie in Diagramm A gezeigt sind.

durch die Bildung von Filamenten. Durch die grof3en horizontalen Ozongradienten kdnnte sich
das Ozonmischungsverhaltnis durch Filamente, die sich aus einem Gebiet niedriger nPV in
Bereiche htherer nPV bewegen, zu einer mittleren Abnahme des Ozonmischungsverhaltnis-
ses gefihrt haben. Bei einer mittleren Trajektorienlange von 53 + 35 Stunden und einer mittle-
ren Sonnenzeit von 27 = 18 Stunden im Februar fur die Luftpakete mit Ty, < 205 K muf3te
also im Mittel das Ozonmischungsverhaltnis innerhalb von gut zwei Tagen durch die Fila-
mente um 135 ppbv sinken, um eine scheinbare Ozonverlustrate von -5 ppbv/Sonnenstunde
zu erzeugen. Aus Abbildung 6.3 &Rt sich abschatzen, dal3 in dem relevanten nPV-Bereich
bereits ein Filament, das aus einem um 4 s™* niedrigeren nPV-Bereich stammt, ein um 400
ppbv niedrigeres Ozonmischungsverhdltnis als die Umgebung aufweisen sollte. Dies a3t die
Moglichkeit, dalR der beobachtete Ozonverlust nicht chemischen sondern dynamischen
Ursprungs ist, durchaus realistisch erscheinen.

Einen Hinweis, warum dieser Mischungseffekt gerade im Februar verstarkt auftreten kénnte,
gibt die zeitliche Entwicklung des Ozongradienten. In Abbildung 6.7 ist analog zu Abbildung
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Abbildung 6.7: Ozonmischungverhéltnis im 475 K isentropen Niveau gegeniber der nPV fir
drei Monate im Winter 1998/99. Die Werte stellen gleitende Mittel tiber jeweils 4 s™1 dar. Alles
andere wie in Abbildung 6.3.

6.3 das gemessene Ozonmischungsverhéltnis aller Sonden gegeniiber der nPV aufgetragen,
wobei diesmal das 475 K isentrope Niveau flr drei verschiedene Zeitrdume betrachtet wurde.
Man erkennt, dal3 der Ozongradient gegentber der nPV im Laufe des Winters ansteigt, und
so im Februar starker ist als im Dezember und Januar.

6.3.3 Einflul der Trajektorienlange

Wie bereits erwahnt, wurde fir die Auswertung in mittleren Breiten die maximale Trajektorien-
lange At ., auf 150 Stunden verkirzt, um die Auswirkungen von horizontaler Mischung auf
die Ergebnisse zu verringern. Die Auswirkung auf das Ergebnis ist in den beiden betrachteten
Wintern unterschiedlich. Die Abbildungen 6.8 und 6.9 zeigen jeweils die Ozonverlustraten
gegenuber der Temperatur T, einmal mit der maximalen Trajektorienl&ange von 150 Stunden
(At = 150h), die in den vorangegangen Abschnitten 6.3.1 und 6.3.2 verwendet wurde,
und einmal mit einer maximalen Trajektorienlange von 264 Stunden (At,,,, = 264h), wie sie
fur die Bestimmung der Ozonverluste innerhalb des Polarwirbels (Kapitel 4 und 5) verwendet
wurde. Im Winter 1996/97 (Abbildung 6.8) ist der Unterschied des Ergebnisses fiur die beiden
Werte von At,,, minimal - die bestimmten Verlustraten mit At,,,,, = 264h liegen innerhalb
der 1o-Fehler der Verlustraten mit At,,, = 150h. Ganz anders dagegen im Winter 1998/99
(Abbildung 6.9) - hier verschwinden die mit At ., = 150h auftretenden grof3en Ozonver-
lustraten, wenn ein At.., von 264h zugelassen wird. Unabhangig davon, ob die fir
At . = 150h bestimmten Ozonverlustraten chemischen oder dynamischen Ursprungs sind,
was im vorhergehenden Abschnitt diskutiert wurde, deutet dies stark auf Trajektorienunge-
nauigkeiten oder Mischungsprozesse hin, die besonders bei langeren Trajektorien bzw. Flug-
zeiten der Luftpakete in Erscheinung treten.
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Abbildung 6.8: Winter 1996/97: Wie Abbildung 6.1, jedoch fiir zwei verschiedene maximale Tra-
jektorienlangen der Matche. Die quadratischen Markierungen enthalten nur Matche, deren Son-
dierungen nicht mehr als 150 Stunden auseinanderliegen. In die Dreiecke gehen alle Matche bis
zu einer maximalen Trajektorienldnge von 264 Stunden ein.
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Abbildung 6.9: Winter 1998/99: Wie Abbildung 6.4, jedoch flir zwei verschiedene maximale Tra-

jektorienlangen der Matche. Die quadratischen Markierungen enthalten nur Matche, deren Son-

dierungen nicht mehr als 150 Stunden auseinanderliegen. In die Dreiecke gehen alle Matche bis
zu einer maximalen Trajektorienldnge von 264 Stunden ein.
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6.4 Diskussion

Die Ergebnisse fiir die beiden Winter 1996/97 und 1998/99 sind nicht konsistent.

In 1996/97 tritt nur Ozonabbau in der Néhe des Polarwirbels auf, der mit Temperaturen im
Bereich von Tyag verknipft ist. Bei hoheren Temperaturen ist jedoch kein statistisch signifi-
kanter Ozonabbau zu sehen. Aus diesen Daten allein 1Rt sich fir den chemischen Ozonab-
bau in mittleren Breiten aul3erhalb des Temperaturbereichs, in dem PSCs zu erwarten sind,
eine Obergrenze von etwa 3 ppbv/Sonnenstunde ableiten.

Im Winter 1998/99 scheint dagegen schon bei Temperaturen oberhalb von Tyar Ozonverlust
aufzutreten. Aufgrund der hohen Ozongradienten beziglich der potentiellen Wirbelstérke in
1998/99 kdnnte es sich dabei jedoch auch um einen dynamisch bedingten Effekt handeln. Fir
den Winter 1998/99 ist mit den Matchdaten aus den oben dargestellten Grinden nicht ent-
scheidbar, ob aul3erhalb des Polarwirbels chemischer Ozonabbau aufgetreten ist oder nicht.

Insgesamt zeigt sich, dal3 die Matchmethode aul3erhalb des Polarwirbels nur eingeschrankt
anwendbar ist. Einiges deutet darauf hin, daf3 hier, im Gegensatz zum Polarwirbel, die abge-
leiteten Ergebnisse unter Umstanden durch Mischungsprozesse deutlich verfalscht werden
kénnen.
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Mit Hilfe der Matchmethode, bei der Ozonsondenstarts in einem Netz von Sondierungsstatio-
nen auf der Nordhemisphare zeitlich so koordiniert werden, dal eine mdglichst grof3e Anzahl
von Luftpaketen mehrfach beprobt wird, wurde der chemische Ozonabbau innerhalb des stra-
tosphérischen Polarwirbels fir die drei aufeinanderfolgenden Winter 1996/97, 1997/98 und
1998/99 quantifiziert.

Der nachgewiesene chemische Ozonverlust unterscheidet sich von Jahr zu Jahr erheblich,
was auf die sehr unterschiedlichen meteorologischen Gegebenheiten zurtickgefuhrt werden
kann. Im kaltesten der drei Winter, dem Winter 1996/97, wurde im Februar und Méarz Ozonab-
bau detektiert, wobei die maximalen Raten von etwa 40 ppbv/Tag im Vortexmittel Anfang
Méarz erreicht wurden. Der Ozonverlust fand Uberwiegend im inneren Teil des Polarwirbels
statt, wo die niedrigsten Temperaturen herrschten. Da nur ein Teil des Polarwirbels von star-
kem Ozonabbau betroffen war, fiel der Gesamtumfang des chemischen Ozonverlustes im Ver-
gleich zu den Vorjahren 1994/95 und 1995/96 geringer aus. Dal3 trotzdem am Ende des
Winters extrem niedrige Ozonsaulendichten gemessen wurden, deutet auf einen starken
dynamisch bedingten Einfluf3 hin. Im Winter 1997/98 waren die Temperaturen deutlich héher
als in den vorhergehenden Jahren, und es traten nur zeitweise in kleinen Teilen des Polarwir-
bels Temperaturen auf, die die Existenz polarer Stratospharenwolken erlauben. In diesem
Winter wurden nur geringe Ozonverluste detektiert, die mit dem Auftreten von orographisch
angeregten Schwerewellen am Rand des Polarwirbels in Zusammenhang gebracht werden
konnten. Im bisher warmsten mit Match untersuchten Winter 1998/99 wurde kein chemischer
Ozonabbau detektiert. Die Ergebnisse zeigen deutlich, dal3 es bei der momentanen Chlorbe-
lastung der Stratosphére in der Arktis nicht zwangslaufig zu hohen chemischen Ozonverlu-
sten kommen muf. Wahrend der nachsten Jahrzehnte, in denen die Chlorbelastung aller
Voraussicht nach noch auf einem hohen Niveau bleiben wird, entscheiden die stratosphéri-
schen Temperaturen tUber das Ausmal} des katalytischen Ozonabbaus.

Zum erstenmal wurde innerhalb dieser Arbeit der direkte Zusammenhang zwischen den che-
mischen Ozonverlustraten und der Temperaturgeschichte der Luftpakete untersucht. Dabei
konnte aus den Daten der Jahre 1995-2000 gezeigt werden, dafd in einer isentropen Héhe
von 475 K im Februar genau in denjenigen Luftpaketen statistisch signifikanter Ozonverlust
auftritt, die zwischen den beiden Sondierungen oder bis zu zehn Tage vor der ersten Sondie-
rung synoptische Temperaturen unterhalb von 194 K erfahren haben. Auch die Ozonverlustra-
ten im Januar zeigen eine starke Temperaturabhangigkeit, wobei hier die Ozonverlustraten
tendenziell hoher sind als im Februar. Auch ist im Januar oberhalb von 195 K noch leichter
Ozonverlust zu beobachten.
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7 Zusammenfassung

Dieses Ergebnis untermauert das derzeitige Verstandnis des saisonalen Ozonabbaus in den
Polargebieten, wonach ein verstarkter Ozonverlust erst ausgelost wird, wenn eine Schwellen-
temperatur unterschritten wird, die zu einem sprunghaften Anstieg der Konzentration des akti-
ven Chlors fuhrt. Die innerhalb dieser Arbeit aus den Ozondaten bestimmte
Schwellentemperatur fur die betrachtete Hohe stimmt mit der in anderen Arbeiten experimen-
tell bestimmten Schwellentemperatur flir den Anstieg des aktiven Chlors Uiberein.

Weiterhin wurde die Méglichkeit untersucht, das Matchverfahren auch auf3erhalb des Polar-
wirbels anzuwenden. Die daflur verwendeten Daten stammen aus den Kampagnen der Winter
1996/97 und 1998/99, die eine sehr unterschiedliche Dynamik zeigten. Fir den dynamisch
aktiveren Winter 1998/99 konnte eine Trennung der dynamisch bedingten Prozesse von che-
mischen Veranderungen mit der Matchmethode offensichtlich nicht erreicht werden. Der Win-
ter 1996/97 hingegen war durch eine sehr stabilen Zirkulation in der ndrdlichen Stratosphére
gekennzeichnet. Die hier erzielten Ergebnisse zeigen statistisch signifikanten Ozonabbau nur
im unmittelbaren Randbereich des Polarwirbels, und die Temperaturgeschichte der beteiligten
Luftpakete deutet auf eine Chloraktivierung geman bekannter heterogener Reaktionen hin.
Oberhalb von ca. 197 K ist der abgeleitete chemische Ozonverlust nicht signifikant von Null
verschieden.
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Liste der Ozonsondenstationen

In dieser Liste sind diejenigen Stationen aufgefuhrt, die an mindestens einer der Matchkam-
pagnen der Winter 1996/97, 1997/98 und 1998/99 teilgenommen haben.

Klrzel | Stationsname Land geogr. Breite | geogr. Lange
AB Aberystwyth GrofR3britannien 52.4 355.9
AL Alert Kanada 82.5 297.7
AN Andaya Norwegen 69.3 16.0
AT Athen Griechenland 37.9 23.8
BI Bareninsel Norwegen 74.3 19.0
BO Boulder USA 40.0 254.7
CA San Pietro Capofiume | Italien 44.7 11.6
CH Churchill Kanada 58.8 265.9
DB De Bilt Niederlande 52.1 5.2
ED Edmonton Kanada 53.6 245.9
EU Eureka Kanada 80.0 2741
GA Gardermoen Norwegen 60.1 11.0
GB Goose Bay Kanada 53.3 299.6
HP Haute Provence Frankreich 43.9 5.7
HO HohenpeilRenberg Deutschland 47.8 11.0
JA Jagersborg Danemark 55.8 12,5
JO Jokioinen Finnland 60.8 23.5
KB Kihlungsborn Deutschland 54.1 11.8
KE Keflavik Island/Spanien 64.0 337.4
Kl Kiruna Schweden 67.9 211
LN Legionowo Polen 52.4 21.0
LE Lerwick Grof3britannien 60.1 358.8
LI Lindenberg Deutschland 52.2 14.1
MA Madrid Spanien 40.5 356.4
MO Moskau Ruf3land 55.8 37.7
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MS Moshiri Japan 44.4 142.3
NA Ny-Alesund Norwegen/Deutschland 78.9 11.9
OR Drland Norwegen 63.4 9.2

PA Payerne Schweiz 46.8 6.9

PR Prag Tschechische Republik 50.0 14.5
RS Resolute Kanada 74.7 265.0
SA Salekhard Ruf3land 66.5 66.7
SC Scoresbysund Danemark 70.5 338.0
SO Sodankyla Finnland 67.4 26.7
SS Sgndre Strgmfjord Déanemark 67.0 309.4
TE Teneriffa Spanien 28.5 343.7
TL Thessaloniki Griechenland 40.6 23.0
TH Thule Déanemark 76.5 291.3
ucC Uccle Belgien 50.8 4.4

VA Valentia Irland 51.9 349.8
WA Wallops Island USA 37.9 284.6
YA Yakutsk Ruf3land 62.0 129.7
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Haufig verwendete Symbole und Abklrzungen

Diese Liste enthalt die wichtigsten in der abschnittsiibergreifend verwendeten Variablen, Ein-
heiten und Abklrzungen, wobei jeweils die Seitenzahl der Definition bzw. der ersten Erwah-
nung angegeben ist.

AnaT Flache mit T < Ty .7 auf der Nordhalbkugel 21
DU Einheit flr die Ozongesamtsaule (Dobson Unit) 27
EZMW Europdisches Zentrum fur Mittelfristige Wettervorhersagen 34
NAT Nitric Acid Trihydrate 21
PSC Polar Stratospheric Cloud 20
STS Supercooled Ternary Solution 21
Tmin minimale Temperatur auf der Trajektorie 44
TnaT NAT-Gleichgewichtstemperatur 21
Teis Eis-Gleichgewichtstemperatur 20
Le mittlere Ozonabbaurate pro Sonnenstunde 43
ft mittlere Ozonabbaurate pro Tag 44
nPV normierte potentielle Vorticity 9
ppbv parts per billion volume 27
ppmv parts per million volume 26
pptv parts per trillion volume 27
Atg Sonnenscheindauer auf der Trajektorie 42
© Potentielle Temperatur 7
Hi Mischungsverhaltnis des Spurengases i 14
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