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Die AtmosphÃ¤re die die Erde umgibt, schÃ¼tz sie vor schÃ¤dliche Anteilen der 
Sonnenstrahlung. Ohne diesen Schutz wÃ¼rd biologisches Leben auf der Erde 
schwer geschÃ¤dig und kÃ¶nnt wohl nicht Ã¼berleben Die Schicht, in der Ozon 
die ultraviolette (UV) Strahlung absorbiert, ist mit etwa 20 km jedoch nur von 
geringer Dicke. Diese Ozonschicht ist aber durch anthropogenen Eintrag von 
vor allem chlorhaltigen Substanzen in die AtmosphÃ¤r einer zunehmenden 
Zersto~rung ausgesetzt. 
Die Kenntnisse aus der Ozonforschung veranlassten die Politik, eine weitge- 
hende Reduzierung dieser Substanzen und ein Verbot von Fluorchlorkohlen- 
wasserstoff-Verbindungen (FCKW) durchzusetzen (Protokoll von Montreal, 
1997). Allerdings ist das Maximum der stratosphÃ¤rische Chlorkonzentration 
noch nicht erreicht, weshalb Messungen zur mÃ¶glichs globalen Beobachtung 
der Ozonschicht immer noch eine wichtige Bedeutung zukommt. 
Das Netzwerk fÃ¼ die Beobachtung von VerÃ¤nderunge in der StratosphÃ¤r 
(Network for the detection of stratospheric change, NDSC) ist ein Versuch, mit 
Hilfe eines Satzes definierter Mess-Instrumente an vielen Mess-Stationen welt- 
weit eine globale Ãœbersich Ã¼be den Zustand der StratosphÃ¤r zu gewinnen. 

Das Alfred-Wegener-Instituts fÃ¼ Meeres- und Pola~forschung (AWI) in Bre- 
merhaven betreibt eine solche Forschungsstation in Ny-Alesund, Spitzbergen, 
als Teil der arktischen NDSC-Station. Die Messungen, die der vorliegenden 
Arbeit zugrunde liegen, sind an der Koldewey-Station des AWI durchgefÃ¼hr 
worden. 
Das gemessene Spurengas Chlormonoxid (C10) ist nach derzeitiger Kenntnis an 
der ZerstÃ¶run der polaren Ozonschicht massgeblich mitbeteiligt. Chlormon- 
oxid kann bis heute nur mit Hilfe der Mikrowellen-Radiometrie anhand von 
RotationsÃ¼bergÃ¤ng hÃ¶henaufgelÃ¶ gemessen werden. Das Radiometer fÃ¼ 
atmosphÃ¤renphysikalisch Messungen, RAM, entwickelt an der UniversitÃ¤ 
Bremen, das seit November 1994 kontinuierlich in ~ ~ - A l e s u n d  betrieben wird, 



misst Ozon und Chlormonoxid gleichzeitig. Damit ergibt sich die MÃ¶glichkei 
neben C10 auch dessen Auswirkung auf Ozon zu beobachten. Allerdings 
beschrÃ¤nk sich die hier vorliegende Arbeit auf die Auswertung der ClO-Mes- 
sungen. Nur in einigen wenigen FÃ¤lle wird auf Ozon-Messungen Bezug 
genommen, ohne dass jedoch weiter auf sie eingegangen wird. 

In dieser Arbeit werden C10 Messungen der Jahre 1994 bis 1997 prÃ¤sentiert 
Die Weiterentwicklung des GerÃ¤te wie der Software fÃ¼hrte im Verlaufe dieser 
vier Jahre zu einer stetigen Verbesserung der DatenqualitÃ¤t Mit den hoch- 
aufgelÃ¶ste Spektren und geeigneten Inversionsverfahren lassen sich nun Infor- 
mationen Ã¼be die HÃ¶henverteilun des C10 gewinnen, die einen wichtigen Bei- 
trag zur Kenntnis der polaren StratosphÃ¤r liefern kÃ¶nnen 
In einem Radiometer-Vergleich wurden 1997 vier ClO-Radiometer (einschliess- 
lieh des RAM) auf Spitzbergen verglichen. VorlÃ¤ufig Ergebnisse werden in 
dieser Arbeit prÃ¤sentiert In einem ersten Versuch wurden auch Daten einzelner 
Tage zur Bestimmung des ClO-Tagesgangs verwendet und mit einem Chernie- 
Modell verglichen. Eine Untersuchung der meteorologischen Bedingungen 
anhand von Sondendaten der Koldewey-Station zeigt, dass Ny-Alesund ein 
guter Standort fÃ¼ ClO-Messungen dieser Art ist. BeeintrÃ¤chtigunge durch tro- 
posphÃ¤rische Wasserdampf sind zwar gegeben. Es wird aber auch deutlich, 
dass eine hÃ¶her Empfindlichkeit des Radiometers (z. B. durch den Einsatz von 
SIS-Technologie) die Datenbasis immens vergrÃ¶sser kann. 



The atmosphere surrounding the earth prevents against the harmful part of the 
sunlight. Without this protection biological life on earth would be damaged and 
most likely would not survive. However, the layer where ozone absorbes the 
ultraviolett (uv-) radiation is remarkably thin. This ozone layer is increasingly 
threatened by anthropogenic deposit of chlorine compounds into the atmos- 
phere. 
The scientific results convinced politicians to get through a worldwide reduc- 
tion of these compounds and a ban of chlorofluorocarbon (CFC) production 
(Montreal protocol, 1987). But the maximum stratospheric chlorine loading is 
still not reached yet. Therefore a global monitoring of the ozone layer is of great 
importance. 
The Network for the Detection of Stratospheric Change, NDSC, is an approach 
to obtain a global view on the state of the stratosphere by employing a set of 
well defined measurements at many different stations all over the world. 

The Alfred-Wegener-Institute of Marine and Polar research (AWI) in Bremer- 
haven operates such a research station in ~ ~ - A l e s u n d ,  Spitzbergen, as part of 
the Arctic NDSC station. The measurements presented in this thesis have been 
performed at the der Koldewey-Station of the AWI. 
The measured trace gas chlorine monoxide (C10) to the present knowledge is 
considerably involved in the destroction of the polar ozone layer. Until now, the 
Chlorine monoxide altitude distribution can only be detected by rotation transi- 
tions in the rnrn-wave regime by a rnicrowave receiver. The Radiometer for 
Atmospheric Measurements, RAM, developed at the Bremen University, and 
since November 1994 continuously operated in ~ ~ - A l e s u n d  observes ozone and 
chlorine monoxide simultaneously. This offers the opportunity not only to mea- 
Sure C10 but to study the effect of enhanced C10 On stratospheric ozone. How- 
ever, this thesis is restricted to the C10 measurements. In just a few cases it is 
refered to the ozone measurements without going into details. 



In this thesis C10 measurements of the years 1994 to 1997 are presented. The 
continuing development of the instmment during the Course of these four years 
lead to a steady improvement of the data quality. The high frequency resolution 
of the spectra along with an appropriate inversion technique provides with 
information about the C10 altitude distribution. This may contribute to the fur- 
ther knowledge of the polar stratosphere. 
In a radiometer intercomparison campaign on Spitsbergen in 1997 four C10 
radiometer (including the RAM) have been involved. Preliminary results are 
presented in thie work. In a first attempt data of some days have been used to 
determine the C10 diurnal variation and were compared to calculations of a 
chernical model. An examination of the meteorological conditions using radio- 
sonde data of the Koldewey-station proved that ~ ~ - A l e s u n d  is a quite good 
place for C10 rnrn-wave measurements. Measurements were impaired by tro- 
pospheric water vapor, but it is obvious that a higher radiometer sensitivity (e. 
g. employing SIS-technology) may strongly improve the data base. 
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Seit Mitte der 70er Jahre zeigten die Ozon-Messungen an der britischen For- 
schungs-Station Halley Bay eine zunehmende Reduzierung des Ozongehalts der 
StratosphÃ¤r im antarktischen FsÃ¼hlin an. Die VerÃ¶ffentlichun von Farman 
[I9851 Ã¼be ausgesprochen niedrige Ozonwerte in der unteren StratosphÃ¤r 
brachte Bewegung in die Wissenschaft. Eine daraufhin stattfindende ÃœberpsÃ 
fung der Auswertung von TOMS-Satellitendaten (Total Ozone Mapping 
Spectrometer) ergab, dass die auÃŸerordentlic niedrigen Ozonwerte der Mes- 
sungen als unrealistisch angesehen und verworfen wurden. Nachdem dieser 
Fehler erkannt war, wurden die Werte von Farman durch die TOMS-Daten 
bestÃ¤tig 
Diese VerÃ¶ffentlichun gilt als AuslÃ¶se der weltweit mit groÃŸe Aufwand 
durchgefÃ¼hrte ForschungsaktivitÃ¤te zur Ozonschicht der Erde. 
Neben der Sorge um die erhÃ¶ht UV-Einstrahlung auf den antarktischen Konti- 
nent stellte sich die Frage nach den Ã¶kologische und biologischen Auswirkun- 
gen solch eines 'Ozonlochs' Ã¼be der wesentlich dichter besiedelten Nordhemi- 
sphÃ¤re Dabei ging und geht es auch heute darum, ob die gestÃ¶rt stratosphÃ¤ri 
sche Chemie, wie sie Ã¼be der Antarktis beobachtet wurde, auch ein mÃ¶gliche 
Szenario fÃ¼ die Arktis ist. Nach heutigen Erkenntnissen ist es vor allem das 
Chlor, das unter solch gestÃ¶rte stratosphÃ¤rische Bedingungen fÃ¼ die dramati- 
sche Ozonabnahme verantwortlich gemacht wird. Dieses Chlor ist zum grÃ¶ÃŸt 
Teil durch den Menschen freigesetzt worden und kann in der Form der Fluor- 
Chlor-Kohlenwasserstoffe (FCKW) als weitgehend inertes Gas bis in die untere 
StratosphÃ¤r gelangen. Dort werden die Chlor-Verbindungen photochemisch 
aufgebrochen und das Chlor beginnt sein zerstÃ¶rerische Werk. 
Es hat sich gezeigt, dass vor allem aufgrund der geographischen und der damit 
verbundenen meteorologischen Unterschiede das 'Ozonloch' bisher noch nicht 
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in dem dramatischen AusmaÃ Ã¼be der NordhemisphÃ¤r beobachtet wurde, wie 
es sich mittlerweile alljÃ¤hrlic Ã¼be der Antarktis einstellt. Doch bestehen 
begrÃ¼ndet BefÃ¼rchtungen dass in den kommenden Jahren aufgrund der bisher 
am Boden freigesetzten stabilen Chlor-Verbindungen noch ein vesstiirkter 
Ozonabbau auch Ã¼be der Asktis erwartet werden kann. 
Umso wichtiger erscheint es, diese Entwicklung aufmerksam zu verfolgen, um 
ohne Zweifel die verantwortlichen Substanzen (neben Chlor ist dies auch Brom 
sowie die anderen Radikale OH, NO) benennen zu kÃ¶nnen und auf politischer 
Ebene auf die Reduzierung oder gar das Verbot der entsprechenden anthropoge- 
nen Quellgase drÃ¤nge zu kÃ¶nnen 

Zielsetzung der Arbeit 

Ziel dieser Arbeit ist es, mit Hilfe der Miksowellen-Fernerhndung einen Bei- 
trag zu liefern zur derzeitigen E~forschung der ErdatmosphÃ¤re Dabei lag das 
Schwergewicht der Arbeit auf der Beobachtung stratosphÃ¤rische Chlormon- 
oxids (ClO), das gegenwÃ¤rti ausschlieÃŸlic mittels Millimeterwellen-Technik 
mit ausreichender vestikaler und zeitlicher AuflÃ¶sun detektiert werden kann. 
Ganz konkset war das Ziel die Bestimmung des Gehalts des Chlormonoxids in 
der unteren StratosphÃ¤r zwischen 15 und 50 km wÃ¤hren der Wintesperioden 
1993194 bis 1996197 anhand von Emissionslinien im Millimeter-Wellen- 
Bereich. 
Mit dem Radiometer fÃ¼ atmosphÃ¤renphysikalisch Messungen ( U M ) ,  das am 
Institut fÃ¼ Erdfesnerkundung der UniversitÃ¤ Bremen zu diesem Zwecke ent- 
wickelt wurde, sind die Messungen seit MÃ¤r 1994 ausgefÃ¼hr worden. Die 
C10-Messungen sind Bestandteil eines weltweiten Netzwerks, das abzielt auf 
die Esforschung der StratosphÃ¤re ~ ~ - A l e s u n d  (78.9Nlll.9E) auf Spitzbergen, 
der Ort, an dem die ClO-Messungen durchgefÃ¼hr wurden, ist in besonderer 
Weise geeignet, die polare StratosphÃ¤r zu beobachten und VerÃ¤nde~unge fest- 
zustellen. Deshalb ist die Station des Alfred Wegener Instituts, Bremerhaven, in 
~ ~ - A l e s u n d  als sogenannte 'Primary Station' des 'Network for the Detection of 
Stratospheric Changes' (NDSC) ausgewÃ¤hl worden. Mit Fertigstellung der For- 
schungs-Station des NDSC im November 1994 nahm das RAM darin den ope- 
rationellen Mess-Betrieb auf. 
ZusÃ¤tzlic zur Auswertung der ClO-Messungen sollten im Rahmen dieser 
Arbeit die Mess-Bedingungen, d. h. die BeeintrÃ¤chtigunge durch troposphÃ¤ri 
schen Wasserdampf untersucht werden. 
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AuÃŸerde ergab sich im Rahmen dieses Arbeit auch die MÃ¶glicl~keit die 
Ergebnisse der ClO-Messungen mit denen anderes Instrumente zu vergleichen, 
die ebenfalls stratosphÃ¤rische C10 gemessen haben. 

Inhalt dieser Arbeit 
Die drei folgenden Kapitel dienen des EinfÃ¼hrun in die Physik und Chemie des 
ErdatmosphÃ¤re Da darÃ¼be bereits sehr viele und gute Buches verfasst wurden, 
fasse ich hier bewuÃŸ nur kurz die wesentlichen Aussagen zusammen, die im 
weiteren Fortgang der Arbeit von Bedeutung sind. 
In Kapitel 5 stelle ich das RAM und die Messmethoden des Miksowellen- 
Radiometrie das. 
Die dasauf folgenden drei Kapitel stellen Ergebnisse des RAM-Messungen dar. 
Dabei ist Kapitel 6 dem EinfluÃ troposphÃ¤rische Wasserdampfs auf die ClO- 
Messungen gewidmet und behandelt neben den RAM-Messungen das Thema 
der Feuchtemessungen durch Radiosonden. 
Kapitel 7 beschreibt die Auswertung der C10-Messungen und deren Probleme, 
wÃ¤hren in Kapitel 8 schlieÃŸlic die Ergebnisse prÃ¤sentier werden und auch 
der Vergleich mit anderen Messinstrumenten vorgestellt wisd. 





Die ErdatmosphÃ¤r kann anhand ihres Temperatusverlaufs in unterschiedliche 
Bereiche eingeteilt werden, wie dies auch Abbildung 2.1 zeigt. Der unterste 
Bereich, die TroposphÃ¤re ist gekennzeichnet durch einen negativen Tempera- 
turgradienten und wird nach oben durch die Tropopause begrenzt. Der Beginn 
der Tropopause wird durch einen Temperaturgradienten > -0.2 K definiert und 
liegt in hohen Breiten bei etwa 7-10 km und in niedrigen Breiten bei bis zu 
17 km HÃ¶he In diesem Bereich spielt sich jegliches Wettergeschehen ab. 
Oberhalb der Tropopause nimmt die Temperatur stark zu. Dieser Bereich, cha- 
rakterisiert durch einen positiven Temperaturgradienten, wird als StratosphÃ¤r 
bezeichnet und reicht hinauf bis in HÃ¶he um 50 km. Hier finden wichtige pho- 
tochemische Prozesse statt, wie z. B. die Photodissoziation von Ozon unter 
Absosption von UV-Strahlung (vor allem im WellenlÃ¤ngenberic 240-320 nm). 
Auf diese Weise wird die fÃ¼ das Leben auf der Erde Ã¤uÃŸer schÃ¤dlich kurz- 
wellige UV-Strahlung aus dem Sonnenlicht weitestgehend 'herausgefiltert'. 
Nach oben wird die StratosphÃ¤r abgegrenzt durch die Stratopause, in der sich 
der Temperaturgradient wieder umkehrt. 
Oberhalb schliesst die MesosphÃ¤s mit negativem Temperaturgradienten an, 
begrenzt wiederum durch die Mesopause in etwa 86 km. DarÃ¼be folgt die Ther- 
mosphÃ¤s mit ausgesprochen hohen Temperaturen, die IonosphÃ¤re die Magne- 
toshÃ¤r und schliesslich der Bereich, der sich nicht mehr vom Weltraum abgren- 
zen lÃ¤ÃŸ die ExosphÃ¤re 
Der Bereich oberhalb der MesosphÃ¤r ist fÃ¼ diese Arbeit nicht mehr von Inter- 
esse und wird darum in Abbildung 2.1 nicht mehr gezeigt. 
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Abbildung 2.1: Temperaturverlauf und Einteilung der HÃ¶henschichte nach der US- 
Standard-AtmosphÃ¤re An der rechten y-Achse ist des Druck angegeben. 

Die HÃ¶henangabe sollten allerdings nicht dasÃ¼be hinwegtÃ¤uschen dass die 
AtmosphÃ¤re die die Erde umgibt, und dadurch eine gewisse Schutzfunktion fÃ¼ 
das Leben auf der Erde darstellt, von ausgesprochen geringer Dicke ist. 



3.1 Dynamik der Atmosphgre 
Wie oben beschrieben, kommt der positive Temperaturgradient in der Strato- 
sphÃ¤r durch die Absorption kurzwelliger Sonneneinstrahlung durch Ozon 
zustande. Fehlt das Sonnenlicht, wie dies Ã¼be der polaren Region im Winter 
der Fall ist, dann beginnen die Luftmassen abzukÃ¼hle und abzusinken. Durch 
das Absinken werden die darunterliegenden Luftmassen komprimiert, wodurch 
sie erwÃ¤rm werden. Es bildet sich ein neues Gleichgewicht aus und die 
Absinkbewegung wird vermindert. Durch das Absinken der Luftmassen wird 
allerdings darÃ¼be ein NachstrÃ¶me von Luftmassen aus niedrigeren Breiten 
erzeugt. Unter dem Einfluss der Coriolis-Kraft werden diese einstrÃ¶mende 
Luftmassen auf der Norhalbkugel nach Osten abgelenkt. Auf diese Weise ent- 
steht ein Bereich starker Westwinde, der den Rand des Polarwirbels definiert. 
GegenÃ¼be den sie umgebenden Luftmassen sind die Luftmassen innerhalb des 
Wirbels relativ gut abgeschlossen. Mit der zunehmenden Sonneneinstrahlung 
am Ende des polaren Winters erwÃ¤rme sich die eingeschlossenen Luftmassen 
und die Zirkulation bricht schlieÃŸlic zusammen. 
StÃ¶runge des Polarwirbels durch sogenannte planetare wellen1, die durch oro- 
grafische VerhÃ¤ltniss der ErdoberflÃ¤ch angeregt werden und sich in grÃ¶fier 
HÃ¶he fortsetzen, sorgen fÃ¼ die Einmischung subpolarer Luftmassen in den 
Wirbel, die ErwÃ¤rmun des Wirbels und fÃ¼hre gegen Ende des polaren Win- 
ters unter UmstÃ¤nde zum fsÃ¼he Aufbrechen des Polarwirbels. 

' Extreme Formen dieser planetaren Wellen treten auf als plÃ¶tzlich stratosphÃ¤risch ErwÃ¤rmungen Sie erreichen 
eine TemperaturerhÃ¶hun der StratosphÃ¤r von bis zu 50 K innerhalb weniger Tage (s. dazu Mclntyre [I9831 und 
Naujokat [1994]) 
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Von besonderem Interesse fÃ¼ die AtmosphÃ¤r sind die Chlor-Verbindungen, da 
der totale Chlor-Gehalt nach Aussagen der WMO einen kontinuierlich Anstieg 
von ca. 2.8 % pro Jahr zeigt (nach WMO[1991]). Dieser Anstieg ist anthropoge- 
nen Ursprungs (im Wesentlichen durch die Verwendung von FCKWs bedingt), 
lediglich ein geringer Anteil der gesamten Chlor-Last der StratosphÃ¤r stammt 
aus ozeanischem Methylchlorid (CH3Cl). 
Nur ein kleiner Teil der als aktive Chlorverbindungen bezeichneten Substanzen 
Cl und C10 ist nicht in sogenannten Chlor-Reservoirs (hauptsÃ¤chlic Chlorni- 
trat, C10N02 , und SalzsÃ¤ure HC1) gebunden3. In einer Situation ungestÃ¶rte 
Chemie der StratosphÃ¤r geht die Freisetzung von Chlor nur sehr langsam von- 
statten, so dass der Einfluss des Chlors auf den Ozonabbau in der unteren Stra- 
tosphÃ¤r (um 20 km) nur etwa 10% betrÃ¤gt (Shindell [1995a]). 
In einer Situation gestÃ¶rte Chemie verbleibt das Chlor nicht in den Reservoir- 
gasen. Durch heterogene Reaktionen (Reaktionen zwischen Substanzen in der 
Gasphase und festen Bestandteilen) kÃ¶nne gerade diese Reservoirgase rnitein- 
ander reagieren und aktives Chlor in Form von Cl2 freisetzen: 

FÃ¼ diese Prozesse sind sogenannte 'polare stratosphÃ¤risch Wolken' (polar 
stratospheric clouds, PSC) vonnÃ¶ten wie sie nur bei tiefen Temperaturen 
(<I95 K) innerhalb des polaren Vortex auftreten kÃ¶nnen Anhand ihrere Entste- 
h ~ n ~ s t e m - ~ e r a t u r ~  werden zwei Typen von PSC unterschieden: 

9 PSC Typ I 
Ab T < 195 K bilden sich zwei Arten von Partikeln: Typ Ia , feste Teilchen 
aus SalpetersÃ¤uretrihydra (HN03-(H20)3 , NAT) oder SchwefelsÃ¤uretrihydra 
(H2S04-(H20)3 , SAT) und Typ Ib, TrÃ¶pfche einer unterkÃ¼hlte ternÃ¤re 
LÃ¶sun von etwa 3% SchwefelsÃ¤ure 30-50% SalpetersÃ¤ur und Wasser 
('supercooled ternary solution', STS). 
PSC Typ I1 
Ab T < 187 K enstehen Wasser-Eiskristalle. 

Die GÃ¶ss der Partikel ist etwa 1 pm fÃ¼ PSC Typ I und etwa 10 pm fÃ¼ 
PSC Typ 11. Die OberflÃ¤ch der Eiskristalle ermÃ¶glich die oben erwÃ¤hnt 
Reaktion der Bildung von HN03 und aktivem ~ h l o r . ~  

Im Gegensatz zu Chlor gibt es fÃ¼ Brom kein heute bekanntes effektives Reservoir, wodurch Brom, wiewohl in 
geringerer Konzentration vorhanden, eine 10-50 mal hÃ¶her katalytische AktivitÃ¤ besitzt (nach Wayne [1992]). 

Die Bildungstemperaturen sind abhÃ¤ngi von der Konzentration von HN03 bzw. H2S04 und Wasser. 
Nach den Modellrechnungen von Shindell [1995a] reichen Aerosol-OberflÃ¤che innerhalb eines Einheitsvo- 

lumens in der GrÃ¶ÃŸenordnu 1 nm2/m3 bei einer Temperatur von 188 K (PSC Typ Ia) aus, um eine vollstÃ¤ndig 
Chloraktivierung zu bewirken 
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Falls PSC Ã¼be lÃ¤nger Zeit bestehen, kann es durch Absinken dieser relativ 
groÃŸe Partikel zu einer Denitrifizierung und Dehhydratifizierung der Luftmas- 
sen kommen, wodurch die Bildung von C10N02 bzw. HC1 und damit die Deak- 
tivierung des Chlors dauerhaft unterbrochen ist. So kÃ¶nne vor allem die Parti- 
kel der PSC I1 innerhalb weniger Tage um einige Kilometer sedimentieren und 
groÃŸ Mengen molekularen Chlors zurÃ¼cklassen (Beyerle [1994]) 
Dieser als Vorkonditionierung des Polarwirbels bezeichnete Vorgang kann bei 
einsetzender Sonneneinstrahlung nach der Polarnacht zu einem massiven 
Ozonabbau fÃ¼hren Im Extremfall liegt sÃ¤mtliche Chlor aus den Reservoirga- 
sen in aktiver Form vor und kann bis zu 70% des gesamten Ozonabbaus in der 
unteren StratosphÃ¤r verursachen. 
Das durch heterogene Reaktionen gebildete Cl2 ist nicht die einzige Form, in 
der Chlor in aktiver Form vorliegt. 
ZusÃ¤tzlic ist heute ein Mechanismus bekannt, der ebenfalls ohne die Anwesen- 
heit von atomarem Sauerstoff (notwendiger Bestandteil des katalytischen 
Abbaus, in der Polarnacht aber nur in geringem MaÃŸ vorhanden) zur Chlor- 
Aktivierung beitrÃ¤gt Das bestehende C10 kann bei hinreichend niedrigen Tem- 
peraturen, wie sie im polaren Vortex Ã¼blic sind, das sogenannte ~ l o - ~ i m e r ~  
bilden. Das Dimer ist bei diesen niedrigen Temperaturen thermisch relativ stabil 
und wird durch Sonneneinstrahlung photolysiert. Der katalytische Zyklus, der 
zum Ozonabbau fÃ¼hr lautet: 

Netto 20 ,  + hv+ 302 

In Kapitel 8 wird ein Vergleich zwischen ClO-Messungen und OClO-Messun- 
gen durchgefÃ¼hr und auf eine Korrelation dieser beiden Substanzen hin unter- 
sucht. Deshalb soll an dieser Stelle noch der ClO-BrO-Mechanismus ErwÃ¤h 
nung finden, da er der einzige heute bekannte Kanal fÃ¼ die Entstehung von 
OC10 ist. Die Reaktionen dieses Mechanismus sind: 

C l 0  + B r 0  -+ Br + OClO ( 5 )  
-+ Br+Cl+02  (6) 

-+ BrCl+ O2 (7) 

In dieser Arbeit wird das Dimer auch als C1202 oder (C10); bezeichnet 
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Aufgrund der niedrigen Temperaturen in der unteren StratosphÃ¤r findet dort im 
Wesentlichen die Bildung von OCl0 statt. Bei ansteigenden Temperaturen wer- 
den die Reaktionen(6) und (7) dominierend. 
Bisher nahm man an, dass erhÃ¶ht OClO-Werte eine erhÃ¶ht Chlor-Aktivierung 
anzeigen. Es wurde gerade in solchen Luftmassen eine erhÃ¶ht OClO-Konzen- 
tration festgestellt, in denen gestÃ¶rt Chemie gefunden wurde Wayne [1995]. 
TatsÃ¤chlic ist bei Farmer [I9871 eine Antikorrelation zwischen OC10 und 
CIONOz beschrieben, die darauf hindeutet, dass das Auftreten von OC10 mit 
der Aktivierung des Chlors aus dem Reservoirgas einhergeht. Dagegen verweist 
Sessler [I9951 auf Ergebnisse eines photochemischen Box-Modells, das OC10 
lediglich als guten quantitativen Indikator fÃ¼ B r 0  ausweist. FÃ¼ C10- 
VMRs > 0.4 ppbv (also vor allem bei gestÃ¶rte stratosphÃ¤rische Chemie) lieÂ 
sich nach seinen Untersuchungen kein signifikanter Zusammenhang zwischen 
OC10 und C10 erkennen. 

FÃ¼ die Datenauswertung ist entscheidend, welchen Tagesgang das C10 auf- 
weist, da fÃ¼ die Auswertung zwischen Tag- und Nachtspektren unterschieden 
wird, bzw. die RAM-Messungen auf einen Tagesgang hin untersucht werden 
sollen. Deshalb an dieser Stelle einige Ãœberlegungen die sich im Wesentlichen 
an Shindell [1995a] und Shindell [1995b] orientieren, der in seinen Arbeiten ein 
Chemie-Modell mit Messungen in der Antarktis vergleicht. 
Wie bereits in den Reaktionsgleichungen oben zu erkennen ist, ist der Zerfall 
des (C10)2-Dimers an die Sonneneinstrahlung gebunden, wÃ¤hren die Bildungs- 
rate des Dimers von der Konzentration des C10 abhÃ¤ngi ist. Das bedeutet, dass 
Reaktion (2) wÃ¤hren der Nacht nicht ablÃ¤uft hingegen das vorhandene C10 
am Ende der Nacht aufgrund der Reaktion (1) als Dimer vorliegt. Allerdings 
gibt es auch thermische Dissoziation des Dimers, so dass auch wÃ¤hren der 
Nacht ein geringer Restgehalt an C10 vorhanden ist und sich ein temperaturab- 
hÃ¤ngige Gleichgewichtszustand einstellt7. Das VerhÃ¤ltni zwischen Dimer und 
Monomer im Gleichgewicht wird beschrieben durch 

' Die TemperaturabhÃ¤ngigkei fÃ¼hr zu einem Gleichgewichtszustand, der im Vergleich zur Antarktis in der 
Arktis aufgrund der hÃ¶here Temperaturen in der unteren StratosphÃ¤r etwas zum Monomer hin verschoben ist. 
Die Temperaturen im sÃ¼dliche Polarwirbel sind typischerweise so niedrig, dass sich Ã¶fte Ã¼be lÃ¤nger Zeit 
hinweg PSCs bilden kÃ¶nnen als dies in dem um einige Grad wÃ¤rmere nÃ¶rdliche Polarwirbel der Fall ist. 
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mit k ,  und kkp als Reaktionskonstante der Hin- und RÃ¼ckreaktio der Reaktions- 
gleichung (1) und Ji als Photolyserate der Reaktion (2). Die Angabe in eckigen 
Klammern bedeutet die Konzentration der Substanz. 
Diese Gleichung macht deutlich, dass die wesentlichen Reaktionen zur Bestim- 
mung dieses VerhÃ¤ltnisse die Reaktionen (1) und (2) sind. Sie sind um GrÃ¶ÃŸe 
ordnungen schneller als die anderen genannten. 
Um einen Eindruck zu vermitteln in welcher Weise das KonzentrationsverhÃ¤lt 
nis von Dimer zu Monomer im Gleichgewicht sich ausbildet, ist in Abbildung 
3.1 die TemperaturabhÃ¤ngigkei fÃ¼ vier unterschiedliche C10-VMR dargestellt 
worden.' Die Photolyserate JT. = 5.4 . 1 0 ' ~  s"' gibt Shindell [1995a] fÃ¼ den 
Sonnenzenitwinkel von 85O an. Die Reaktionskonstanten fÃ¼ die Bildung des 
Dimers bzw. thesmische Dissoziation sind nach den Werten aus Shin- 
dell [1995a] bestimmt worden. In Kapitel 7.5 wird das VerhÃ¤ltni von Dimer- 
zu Monomer-Konzentration mit Blick auf die Datenauswertung bzw. Tag- 
Nacht-Differenz-spektren weiter diskutiert. 

Temperatur [K] 

Abbildung 3.1: TemperaturabhÃ¤ngigkei des VerhÃ¤ltnisse [(C10)2]/[C10] fÃ¼ vier 
unterschiedliche C10-VMR (angegeben in ppbv links neben den zugehÃ¶rige Gra- 
phen) berechnet nach den Ratenkonstanten aus Shindell[l995a]. 

Die Abbildung zeigt auch, dass mit zunehmender Temperatur weniger Chlor in diesen beiden ClO-Verbin- 
dungen vorliegt. Es ist dann in zunehmendem MaÃŸ in den Reservoirgasen gebunden. 



In diesem Kapitel soll in aller KÃ¼rz die Entstehung der Spektrallinien von Spu- 
rengasen im Mikrowellenbereich erlÃ¤uter und die Linien des Chlormonoxid- 
MolekÃ¼l bei 204 GHz beschrieben werden. Danach folgt Grundlegendes zur 
Ausbreitung elektromagnetischer Strahlung in der AtmosphÃ¤r (Strah- 
lungstransport). Am Ende des Kapitels wird erklÃ¤rt wie im Prinzip aus der 
Druckverbreiterung eines gemessenen Spektrums auf die HÃ¶henverteilun des 
Spurengases geschlossen werden kann (Inversion). 

4.1 Spektrallinien im MW-Bereich 
Die Linienstrahlung, die im MW-Bereich detektiert wird, entsteht durch Rota- 
tionsÃ¼bergÃ¤n in MolekÃ¼le von hÃ¶here zu niedrigeren Energieniveaus. Auf- 
grund der in der StratosphÃ¤r vorherrschenden Ten~peraturen befindet sich das 
betrachtete MolekÃ¼ im Vibrationsgrundzustand und elektronischen Grundzu- 
stand. 
Je nach den Wechselwirkungen zwischen den vorhandenen Drehimpulsen in 
einem MolekÃ¼ spalten die Energieniveaus mehr oder weniger auf, so dass statt 
einer einzelnen Spektrallinie unter UmstÃ¤nde mehrere detektiert werden. 

4.2 Spektroskopische Eigenschaften des Chlormonoxids (C10) 
Das mm-Wellen-Signal des C10 bei 204.3522 GHz besteht aus einer Vielzahl 
von Emissionslinien. 
Diese Ernissionslinien entspringen einer Hyperfein-Aufspaltung von Rotations- 
ÃœbergÃ¤ng und ~ e r n - ~ p i n - ~ b e r g Ã ¤ n g e  der Elektronenspin-ZustÃ¤nd 'IIy2 und 
'IIIl2 des "c~^o sowie des "c~^o, die bei in der StratosphÃ¤r Ã¼bliche Tempe- 
raturen eine signifikante Besetzungszahl haben. 

Zu detaillierteren Darstellungen und ErlÃ¤uterunge siehe Janssen [I9931 oder Vowinkel [1988]. 
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Die OpazitÃ¤ T gibt die Gesamtabsorption lÃ¤ng des Weges von z bis ZQ an: 

Sind die Absorptionskoeffizienten a als Funktion von Druck, Temperatur und 
MolekÃ¼lkonzentratio bekannt, lÃ¤Ã sich aus Gl. (3.4) das Spektrum errechnen, 
das ein Beobachter am Boden empfangen wÃ¼rde 
Im Mikrowellenbereich, in dem Emissionslinien von Spurengasen delektiert 
werden, ist das Ergebnis ein frequenzaufgelÃ¶ste Spektrum in dessen Form die 
Information Ã¼be die HÃ¶henverteilun der emittierenden Spezies steckt. Drei 
Mechanismen sind fÃ¼ die Form der Linie verantwortlich: 

e Spontane Emission verkÃ¼rz die natÃ¼rlich Lebensdauer eines angeregten 
Zustands. Dies fÃ¼hr zu einer Verbreiterung der Emissionslinie gemÃ¤ der 
Heisenberg'schen UnschÃ¤rferelation Diese natÃ¼rlich Linienbreite liegt in 
der GrÃ¶ssenordnun von 10 '~  Hz und kann gegenÃ¼be anderen Mechanismen 
vernachlÃ¤ssig werden. 

Die Bewegungskomponente der MolekÃ¼l in Richtung des Beobachters ver- 
breitert die Linie in AbhÃ¤ngigkei von der thermischen Energie des MolekÃ¼ls 
Diese Doppler-Verbreiterung der Emissionslinie von etwa 100 kHz variiert 
nach KÃ¼nz [I9911 im mm-Wellen-Bereich nur sehr wenig in AbhÃ¤ngigkei 
von Temperatur und ~ a s s e " .  

Die Druckverbreiterung der Emissionslinie aufgrund der StÃ¶ss mit anderen 
MolekÃ¼le fÃ¼hr zu einer hÃ¶henabhÃ¤ngig Breite der Emissionslinie, die am 
Boden (1013 hpa)ll etwa 2.6 lo3 MHz und in 95 km HÃ¶h (0.0006 hPa) nur 
noch etwa 2 1 0 " ~  MHz betrÃ¤gt 

In dem Bereich, in dem die Druckverbreiterung dominiert (0-60 km), kann der 
Zusammenhang von Linienbreite und Druck, wie er in der Linienform manife- 
stiert ist, genutzt werden, um auf die BeitrÃ¤g unterschiedlicher HÃ¶henbereich 
zum Spektrum zu schlieÃŸen In Abbildung 4.1 werden die BeitrÃ¤g der C10- 
Emissionslinie bei 204 GHz aus drei verschiedenen HÃ¶he gezeigt. Die Strah- 
lungstransfer-Rechnung wurde mit einem konstanten VMR von l ppbv vom 
Boden bis in 50 km HÃ¶h durchgefÃ¼hrt Die Grafik zeigt, dass die Form einer 
am Boden empfangenen Spektrallinie durch die Linienbreiten der verschiede- 
nen HÃ¶he bestimmt wird. 

10 Ein typischer Wert fÃ¼ die Doppler-Verbreiterung ist etwa 1 0 ' ~  mal die Mittenfrequenz der Emissionslinie. 
" Angaben gemÃ¤ US-Standard-AtmosphÃ¤r (nach BÃ¼hle [1996]) 
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Abbildung 4.1: BeitrÃ¤g des ClO-Emissionslinie aus drei unterschiedlichen HÃ¶hen 
beseichen. FÃ¼ die Stsahlungstsansfes-Rechnung ist ein konstantes VMR von 1 ppbv 
vom Boden bis in 50 km HÃ¶h angenommen worden. Die dicke Linie am untere11 
Rand zeigt den Fsequenzbeseich des Spektsometess des RAM 

Aus dem Zusammenhang der Linienverbreiterungsmechanismen wird deutlich, 
dass das Spektrum, aus dem die HÃ¶henvesteilun gewonnen werden soll, 
sowohl eine hinreichende Breite als auch eine gute AuflÃ¶sun braucht. Die 
Breite wird benÃ¶tigt um auch die verbreiterten LinienbeitrÃ¤g aus niedrigen 
HÃ¶he zu erfassen, wÃ¤hren eine gute AuflÃ¶sun (in der Linienmitte des 
Spektsums) fÃ¼ die BeitrÃ¤g aus hohen HÃ¶henschichte notwendig ist. In 
Abbildung 4.1 ist die Bandbreite des Spektrometers des RAM (= 1 GHz) einge- 
zeichnet. 
Als Faustfosmel kann man annehmen, dass im Miksowellenbereich die Druck- 
verbreitesung je nach Spezies etwa 2-3 MHzhPa betrÃ¤gt Damit lÃ¤ss sich der 
prinzipiell zugÃ¤nglich HÃ¶henbereic einer Spektrometer-Konfiguration schnell 
ermitteln. 
FÃ¼ die Beschreibung der Form einer Linie aufgsund der Verbreiterungsmecha- 
nismen existieren Linienform-Funktionen. Die Lorentz-Funktion z. B. 
beschreibt die Druckverbreite~ung bei geringen Driicken, also die Verbreiterung 
in grÃ¶ÃŸer HÃ¶hen Die Van Fleck-Weiflkopf-Linienfordunktion wird bei grÃ¶ 
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fieren DrÃ¼kken also niedrigeren HÃ¶he verwendet. Im Ubergangsbereich zwi- 
schen Doppler-Verbreiterung und Dmckverbreiterung wird eine Faltung der 
Doppler- mit der Lorentz-Funktion angewandt, diese Funktion wird Voigt- 
Funktion genannt. 

4.4 Inversion der Spektren 
Aus dem vorher Gesagten wird bereits deutlich, was die Aufgabe der Inversion 
ist: NÃ¤mlic die Bestimmung der BeitrÃ¤g zur Linie aus den verschiedenen 
HÃ¶henschichten Ohne auf die Verfahren im Einzelnen einzugehen, sei gesagt, 
dass die meisten Methoden im Wesentlichen iterative Verfahren sind, die von 
einem a Priori-HÃ¶henprofi ausgehen. Durch eine Strahlungstransfer-Rechnun- 
gen dieses a Psiori-Profils wird ein synthetisches Spektmm erzeugt und mit dem 
gemessenen Spektmm verglichen. Die auftretenden Abweichungen in der Form 
der Spektren kommen durch falsche Annahmen Ãœbe das VMR des Spurengases 
in den unterschiedlichen HÃ¶henschichte zustande. Durch leichte Variation des 
a Priori-Profils werden diese Abweichungen iterativ verringert, bis das syntheti- 
sche und das gemessene Spektmm hinreichend gut miteinander Ã¼bereinstim 
men. Das letzte angenommene Profil wird dem 'wahren' Profil der HÃ¶henver 
teilung mehr oder weniger entsprechen. 
FÃ¼ diese Arbeit wurde ein am Bremer Institut fÃ¼ Umweltphysik entwickeltes 
Inversionsprogramm benutzt (Wehr [1996]), das die 'optimal estimati0n'- 
Metho-de, wie sie von Rodgers L19761 beschrieben wurde, verwendeti2. 
Die HÃ¶henauflÃ¶sun die mit dieser Inversionsmethode bei akzeptablen Fehlel-n 
erreicht werden kann, liegt nach Janssen L19931 bei etwa 6-8 km. Der erreich- 
bare HÃ¶henbereic ist nach oben begrenzt durch die zunehmende Dominanz der 
Doppler-Verbreiterung. Diese Grenze liegt bei etwa 60 km fÃ¼ 204 GHz und 
verschiebt sich fÃ¼ niedrigere Frequenzen etwas nach oben. Das heisst, es lassen 
sich aus der Form des Spektrums unabhÃ¤ngi von der gewÃ¤hlte Fre- 
quenzauflÃ¶sun des Spektrometers keine Informationen mehr Ã¼be den darÃ¼ 
berliegenden HÃ¶hen-bereic gewinnen. Nach unten wird der HÃ¶henbereic ein- 
geschrÃ¤nk durch syste-matische Fehler der Messung, d. h. ein schlechtes 
SignallRauschen-VerhÃ¤ltni vor allem an den LinienflÃ¼gel undloder langwel- 
lige Baseline-Effekte, die zu groÃŸe Fehlern fÃ¼hre kÃ¶nnen Janssen L19931 gibt 
eine untere Grenze von 20-25 km fÃ¼ bodengebundene MW-Radiometer an. 

l 2  Siehe zur optimal estimation-Methode auch Wehr [1993]. Janssen [I9931 behandelt alle derzeit eingesetzten 
Inversions-Algorithmen recht ausfÃ¼hrlich 





Die Miksowellen-Radiometrie ist historisch betrachtet ein Teilgebiet der Astro- 
nomie, genauer gesagt der Radioastronomie. Die Fortschritte der Radiotechnik 
in der Verarbeitung immer hÃ¶here Frequenzen erÃ¶ffnet das relativ junge Ge- 
biet der spektroskopischen Erkundung der ErdatmosphÃ¤se SatellitengestÃ¼tzte 
flugzeug- oder ballongetragene ebenso wie bodengebundene Experimente 
ermÃ¶gliche die Beobachtung der AtmosphÃ¤r und damit ein zunehmendes Ver- 
stÃ¤ndni fÃ¼ die VorgÃ¤ng dasin. 
Dusch den Einsatz der sogenannten Heterodyn-Technik wird praktisch des 
gesamte WellenlÃ¤ngenbereic vom langwelligen Radiosignal bis zum kurzwel- 
ligen Infrarot zugÃ¤nglich Das mit dieser Technik empfangene kohÃ¤rent Signal 
ermÃ¶glich im Gegensatz zu inkohÃ¤rente Detektoren wie dem Bolometer 
zudem eine ausgezeichnete spektrale AuflÃ¶sung 
Die Gsundlagen der MW-Radiometrie ebenso wie die der Heterodyn-Technik 
werden in der neueren Literatur ausfÃ¼hrlic dargestellt1, weswegen ich mich in 
dieser Arbeit auf eine relativ kurze Beschreibung beschrÃ¤nke werde. 

-Radiometrie der At osphÃ¤r mit dem 
Das RAM besteht aus vier Komponenten: Das einfallende (breitbandige) Atmo- 
sphÃ¤rensigna wird durch ein fokussierendes Element, die ~ u a s i - o ~ t i k ~ ,  in das 
eigentliche Empfangsteil, eine sogenannte ~ i s c h e r - ~ i o d e ~  eingekoppelt. In der 

Janssen C19931 und Vowinkel [I9881 auflern sich sehr detailliert und ausfÃ¼hrlic Ã¼be die unterschiedlichen 
Einsatzgebiete der MW-Radiometrie, 

GebrÃ¤uchlic ist auch der Name Gauss-Optik, da die IntensitÃ¤ innerhalb des Strahls gaussfÃ¶rmi senkrecht zur 
Ausbreitungsrichtung verteilt ist. Mit dieser StrahlfÃ¼hrun ist eine optimale Einkopplung des Strahls in die 
verwendete Hornantenne mÃ¶glic ist. 

Als Mischer-Diode wird hÃ¤ufi eine Schottky-Diode verwendet. Ãœbe den Einsatz von Schottky-Dioden siehe 
Nett [1989]. Aufgrund des wesentlich geringeren Eige~auschens und stÃ¤rkere NichtlinearitÃ¤ werden vermehrt 
supraleitende Tunneldioden eingesetzt. Siehe dazu Crewell [I9931 und Vowinkel 119881. 



Misches-Diode, die im nichtlinearen Bereich betrieben wird, geschieht das 
Mischen des AtmosphÃ¤sensignal mit dem Signal eines Festfsequenz-Oszillators 
(LO-Signal). Das Ergebnis dieses als Hetesodyn-Prinzip bezeichneten Mischens 
ist ein Signalband niedriges Frequenz (Zwischenfrequenz-Signal). Das Zwi- 
schenfsequenz-Signal (ZF-Signal) wird zuerst direkt hinter des Mischer-Diode 
dusch einen besonders rauscha~men VerstÃ¤rke um drei GrÃ¶l3enosdnunge oder 
30 dB verstÃ¤rkt bevor es in der Zwischenfrequenz-VerstÃ¤rkerkett (ZF- 
Kette) nochmals um Ca. 70 dB verstarkt und mit einem weiteren Festfsequenz- 
Oszillator auf einen Fsequenzbereich umgesetzt wird, der an das nachfolgende 
Spektrometer (s. nÃ¤chste Kapitel) angepasst ist. Da diese Art des Frequenz- 
mischens die KohÃ¤ren des einfallenden Signals erhÃ¤lt stellt das Ausgangs- 
signal am Spektrometer ein frequenzaufgelÃ¶ste Spektsum dar, das dem einfal- 
lenden AtmosphÃ¤rensigna in seinen spektralen Eigenschaften Ã¤quivalen ist. 
Eine Besonderheit des Heterodyn-Prinzips soll an dieses Stelle kurz ErwÃ¤hnun 
finden, da sie bei der Beschreibung des Datenauswestung von Bedeutung ist. 
Dusch Mischen des breitbandigen AtmosphÃ¤rensignal mit dem LO-Signal ent- 
stehen als Hauptmischprodukte zwei FrequenzbÃ¤nder Sie liegen symmetsisch 
um das LO-Signal als sogenanntes unteres und oberes Seitenband (USB und 
OSB) und werden beide auf das ZF-Band umgesetzt, wie Abbildung 5.1 zeigt. 
Mathematisch lassen sich die entstehenden SeitenbÃ¤nde beschreiben durch 

'OSB\USB = ' L O  ' 'ZF , 

wobei V die Frequenz bezeichnet. 

Abbildung 5.1: Die zwei SeitenbÃ¤nde aus dem hochfrequenten AtmosphÃ¤rensignal 
werden auf & Zwischenfrequenz-Signalband niedriger Frequenz umgesetzt. 



Werden keine MaÃŸnahme zur UnterdrÃ¼ckun eines der beiden SeitenbÃ¤nde 
unternommen, spricht man von einem Doppelseitenband-EmpfÃ¤nger Ist der 
Mischer hinreichend schmalbandig, so dass er in einem der SeitenbÃ¤nde bereits 
nicht mehr empfindlich ist, oder wird durch ein Filter eines der SeitenbÃ¤nde 
unterdrÃ¼ckt spricht man von einem Einzelseitenband-EmpfÃ¤nger 
Das RAM-Experiment wird grundsÃ¤tzlic im Einzelseitenband-Betrieb einge- 
setzt. Das heisst, eines der SeitenbÃ¤nde (tatsÃ¤chlic ist es das obere) beinhaltet 
die interessierende Emissionslinie (Signalseitenband), wÃ¤hren der Beitrag des 
anderen (Spiegelseitenband) von einem SchwarzkÃ¶rpe bekannter Temperatur 
herrÃ¼hr und im Wesentlichen nur eine ErhÃ¶hun des Untergsundbeitrags im 
Signal bewirkt. 

Das Akusto-Optische Spektrometer (AOS) 
WÃ¤hren die Radiometer-Komponenten bis zum Spektrometer unter dem 
Begriff 'Frontend' zusammengefasst werden, wird das jeweils verwendete 
Spektrometer zur spektralen Analyse des Ausgangssignals auch als 'Backend' 
bezeichnet4. 
Im AOS werden aus dem hochfrequenten Signal der ZF mit Hilfe eines 
,,Transducer" (einer dÃ¼nne Kristallplatte) Dichteschwankungen in einem Kri- 
stall erzeugt. An diesen Dichteschwankungen wird ein Laserstrahl gebeugt. 
Es enstehen Beugungsbilder, von denen das der ersten Ordnung auf eine CCD- 
Zeile fokussiert und dort ausgelesen wird. Die IntensitÃ¤ des Ausgangssignals 
ist dabei proportional zur IntensitÃ¤ des einfallenden AtmosphÃ¤rensignal und 
die Frequenz proportional zum Beugungswinkel. 
Man erhÃ¤l ein hochaufgelÃ¶ste Spektrum, das im Falle des RAM-Experiments 
ursprÃ¼nglic eine Bandbreite von Ca. 950 MHz mit einer effektiven AuflÃ¶sun 
von 1.3 MHz bei 2048 KanÃ¤le besaÃŸ In der derzeitigen Konfiguration besitzt 
das Spektrometer des RAM bei gleicher AuflÃ¶sun lediglich 1728 KanÃ¤le 
jedoch aufgrund einer Optimierung der Justage des Deflektor-Kristalls eine 
etwas grÃ¶ÃŸe Bandbreite von 1000 MHz 

Ausser einem AOS werden auch andere Typen von Spektrometern verwendet, z. B. Filterbank oder Cllirp- 
Transform-Spektrometer um die gebrÃ¤uchlichste zu nennen. Siehe dazu auch Vowinkel 119881 oder Krauss 
[1966]. 

In Schwaab 119871 wird der Aufbau eines AOS ausfÃ¼hrlic beschrieben. 



Die in der MW-Radiometrie der AtmosphÃ¤r empfangenen Leistungen sind sehr 
gering und liegen in der GrÃ¶l3enordnun von etwa l0'l7 Watt. Zwei unter- 
schiedliche Methoden, solch geringe Leistung zu messen, werden mit dem 
RAM realisiert. Mit der Total Power-Methode wird die Messung der Einis- 
sionslinie des Ozon bei 142.175 GHz und mit der Referenzstrahl-Methode die 
des Chlormonoxids bei 204.352 GHz durchgefÃ¼hrt 

.3.1 Total Power-Methode 

Bei der Total Power-Methode wird das Ausgangs-Signal des EmpfÃ¤nger direkt 
mit den Signalen zweier Kalibrations-Lasten verglichen. Dabei sind diese Kali- 
brations-Lasten SchwarzkÃ¶rpe bekannter Temperatur. Dazu eignet sich z. B. 
Absorbermaterial, das in guter NÃ¤herun als Schwarzer KÃ¶rpe angenommen 
werden kann, und das auf Raumtemperatur (warme Last, 300 K) gehalten wird 
oder in einem Bad mit FlÃ¼ssig-Stickstof (kalte Last, 77 K) liegt. 
Wie in Kapitel 3 beschrieben, lÃ¤ss sich die empfangene Rauschleistung der 
jeweiligen Messphase zu den physikalischen Temperaturen in Beziehung setzen 
und besteht jeweils aus den EigenbeitrÃ¤ge des EmpfÃ¤nger Tm (im Wesentli- 
chen thermisches Rauschen der elektronischen Bauteile) und der Antennentem- 
peratur Tl. Die Antennentemperatur ist das Ã„quivalen zur Strahlungsleistung 
der AtmosphÃ¤re wÃ¤hren T,.x alle anderen instrumentell bedingten Rauschbei- 
trÃ¤g beinhaltet. Die Summe aus der Strahlungsleistung eines Signals und allen 
Eigenbeitragen des Systems wird als Systemrauschtemperatur bezeichnet und 
ist ein Mal3 fÃ¼ die GÃ¼t des Radiometers. Es gilt: 

Die Radiometergleichung gibt Aufschluss Ã¼be den Zusammenhang zwischen 
den Eigenbeitragen des EmpfÃ¤nger Trx und der damit erreichbaren Grenzemp- 
findlichkeit des gesamten Empfangs-Systems ATÃ£in : 

Mit Av : Frequenz-Bandbreite 
t : Integrationszeit 
a : RadiometerabhÃ¤ngig ~ o n s t a n t e .  

Diese Konstante ist 1 fÃ¼ den Total Power-Betrieb, im Referenzstrahl-Betrieb ist diese Konstante 2. Dieser 
Faktor trÃ¤g dem Umstand der Referenzstrahlmethodc Rechnung, dass aufgrund der Halbierung der effektiven 
Messzeit als auch durch die VerknÃ¼pfun zweier statistisch unabhÃ¤ngige verrauschter Signale jeweils die 
Empfindlichkeit um den Faktor -,b verringert wird. 







Um (S-R)/R im strengen Sinne zu erfÃ¼llen sollten die VerstÃ¤rkungschwankun 
gen aufgrund instrumenteller EinflÃ¼ss innerhalb der Messzeit fÃ¼ die beiden 
GrÃ¶ÃŸ S und R vernachlÃ¤ssigba sein, wenn die Messphasen kÃ¼rze sind als die 
ZeitrÃ¤ume in denen VerstÃ¤rkungschwankunge sich auswirken 
Damit lÃ¤ss sich aus den beiden vorhergehenden Gleichungen mittels Taylorent- 
wicklung die folgende Gleichung gewinnen: 

Hier gehen die NichtlinearitÃ¤te Â§(V nur noch linear statt exponentiell ein. 
Mit der oben erwÃ¤hnte Ubereinstimmung beider Systemsauschtemperaturen 
wird gerade die Differenz im letzten Term der rechten Seite der Gleichung (Tss- 
T%) aufgehoben. Da die kleinen Effekte von ÃŸ(v sich auÃŸerde nicht mehr 
exponentiell, sondern nur noch linear auf die Differenz der Ernissionslinien- 
Helligkeitstemperaturen auf der linken Seite der Gleichung auswirken, wird in 
guter NÃ¤herun Â§{V = i gesetzt. FÃ¼ die Praxis bedeutet dies, dass die Nichtline- 
aritÃ¤te der VerstÃ¤rke und des Spektrometers vernachlÃ¤ssig werden kÃ¶nnen 
Es ergibt sich damit 

FÃ¼ atmosphÃ¤renphysikalisch Messungen wurde diese Methode von Par- 
rish [I9881 et al. vorgeschlagen. Die mathematische Herleitung dieses Vorge- 
h e n ~  inklusive einer ausfÃ¼hrliche Fehlerdiskussion und Fehlerrechnung findet 
sich auch bei Klein [I9931 und Raffalski [1993]. 
Es zeigte sich, dass die Referenzstrahl-Methode zur Detektion geringer Intensi- 
tÃ¤te wie dem ClO-Signal geeignet ist9. 

5.3.2.1 Umrechnung auf Zenit- elligkeitstemperatur 
Die Integration von Daten, die nach der Referenzstrahlmethode gewonnen wur- 
den, ist nur mÃ¶glich wenn die unter verschiedenen Winkeln vorgenommenen 
Messungen auf eine gemeinsame Blickrichtung bezogen werden. Es wird dazu 
im Allgemeinen die Zenitrichtung gewÃ¤hlt 
Der Umrechnung der Helligkeitstemperatur in Signalrichtung auf Zenit-Hellig- 
keitstemperatur liegt ein Zwei-Schichten-Modell der AtmosphÃ¤r zugrunde: die 

StabilitÃ¤tstest des AOS ergaben. dass fÃ¼ Messzyklen kÃ¼rze als 1 Sekunde diese VerstÃ¤rkungsschwankunge 
minimal sind. Allan-Varianz-Tests wurden fÃ¼ die derzeitige Konfiguration des AOS durchgefÃ¼hrt Zur 
ErlÃ¤uterun dieses Tests s. Klein [1993]. 

MW-Messungen von C10 mittels bodengebundener Radiometer wurden mit Hilfe der Referenzstrahl-Methode 
erfolgreich auch in der Antarktis, in GrÃ¶nland in den Alpen und auf Hawaii durchgefÃ¼hrt 



in der oberen Schicht emittierte Emissionslinien-Strahlung T*,L~, ,~~ wird in  der 
unteren Schicht mehr oder weniger absorbiert, je nachdem, wie lang der Weg 
durch die jeweiligen Schichten in AbhÃ¤ngigkei vom eingestellten Winkel ist. 
Die WeglÃ¤ng durch die Schichten wird durch den sog. Luftmassen-Faktor 
(engl. 'airmass7) bestimmt. Dabei wird von der Annahme ausgegangen, dass die 
AtmosphÃ¤r innerhalb der jeweiligen Schichten in dem Bereich der mÃ¶gliche 
Signal-Elevationswinkel weitgehend homogen ist. 
Zuerst werden die in der jeweiligen Blickrichtung empfangenen Signale auf 
Zenit-richtung umgerechnet. Es gilt 

bzw. 

Mit A s , A r  als Luftmassen-Faktoren oberhalb der TroposphÃ¤r in 
Signal- bzw. Referenzstrahlrichtung, 

Ais , Ar,. als Luftmassen-Faktoren der TroposphÃ¤r in Signal- 
bzw. Referenzstrahlrichtung , 

Tz als OpazitÃ¤ in Blickrichtung Zenit, 

Trf als OpazitÃ¤ des Absorbers im Referenzstrahl. 

Werden diese GrÃ¶ÃŸ nun in Gl. (5.9) eingesetzt, ergibt sich fÃ¼ die Linienstrah- 
lung in Zenitrichtung 

5.3.2.2 Die Berechnung des airmass-Faktors 
Der airmass-Faktor ist eine rein geometrische GrÃ¶ÃŸ die es erlaubt, die unter 
einem gewissen Winkel 0 vorgenommenen Beobachtungen innerhalb einer 
Schicht in der HÃ¶h z auf senkrechte Beobachtungsgeometrie umzurechnen. 
Wird die Luftmasse bis zur HÃ¶h z in Zenitrichtung als 1 gesetzt, gilt bei ange- 
nommener sphÃ¤rische Geometrie der AtmosphÃ¤r dann 

mit dem Erdradius R, dem Elevationswinkel 0 und z als HÃ¶h der interessieren- 
den Schicht, fÃ¼ die der Luftmassen-Faktor berechnet werden soll. 



Die Fehler in der Bestimmung des airmass-Faktors werden durch ungenaue 
Kenntnis des tatsÃ¤chlic eingestellten Winkels verursacht, nÃ¤mlic durch 

o den Fehler bei der Zuordnung der Drehspiegel-Position zu einem bestimmten 
Elevationswinkel (absoluter Winkel) und 

o die endliche Genauigkeit der Drehspiegeleinstellung. 

WÃ¤hren die Genauigkeit der Drehspiegeleinstellung aufgrund der Stellgenau- 
igkeit des verwendeten Motors mit 0.09' relativ genau angegeben werden kann, 
wird der Fehler in der Genauigkeit des absoluten Winkels mit etwa Â 0.5' abge- 
schÃ¤tzt In Abbildung 5.3 sind die beiden Fehler dargestellt. Zur Veranschauli- 
chung zeigt die Grafik die Fehler bei der Berechnung der airmass-Faktoren 
relativ zur korrekten Einstellung fÃ¼ zwei AtmosphÃ¤renschichte mit z = 7 und 
z = 20 km, die in der Datenauswertung verwendet werden.'' 

, I I I 
6 10 14 18 

Elevations-Winkel [Grad] 

Abbildung 5.3: Fehler bei der Berechnung des airmass-Faktors aufgrund fehlerhaf- 
ter Winkeleinstellung. Eine Genauigkeit von +/- O S 0  fÃ¼ den offset-Fehler bzw. +/- 
0.09O fÃ¼ den Stellfehler ist zugrunde gelegt. 

l 0  Mit z = 7 km wird die TroposphÃ¤renschich angenommen, wÃ¤hren z = 20 km etwa der HÃ¶h des unteren 
Maximums des ClO-Profils entspricht. 



Qualitativer Vergleich beider 
GegenÃ¼be der Total Power-Methode hat die Beam Switch-Methode zwei 
wesentliche Vorteile: 

e NichlinearitÃ¤te des EmpfÃ¤nger werden durch den Abgleich minimiert und 

e Tropospharenanderungen werden durch (S-R)/R bei korrektem Leistungsab- 
gleich eliminiert. 

Wie in Klein [I9931 anhand realistischer Beispiele vorgerechnet, liegt der 
Gesamtfehler beider Methoden bei ca. 1 K (Total Power) bzw. 10 mK (Beam 
Switch), bei sehr stabilen Wetterbedingungen kann der letzte Wert sogar noch 
niedriger werden. 
Die Grenze fÃ¼ den Einsatz der Referenzstrahl-Methode gegenÃ¼be der Total 
Power-Methode ist natÃ¼rlic nicht scharf. Klein [I9931 kommt nach AbschÃ¤t 
zung der Fehler beider Methoden zu dem Schluss, dass die Referenzstrahl- 
Methode dann nicht mehr sinnvoll eingesetzt werden kann, wenn die Beitrage 
aus der Emissionslinie in dem Bereich, in dem der Leistungsabgleich durchge- 
fÃ¼hr wird, grÃ¶ÃŸ wird als die Differenz der Fehler beider Methoden. 
Aufgrund dieser VosÃ¼berlegunge wurden in1 RAM beide Messmethoden 
ermÃ¶glicht da neben der relativ starken Ozonlinien-IntensitÃ¤ auch die um den 
Faktor 500 schwÃ¤cher ClO-Linien-IntensitÃ¤ delektiert werden sollte. 

Die Realisierim d e n  mit dem 
Das RAM besitzt zum Umschalten zwischen Kalibrationslasten und Atmospha- 
rensignal (Total Power-Mode) bzw. zwischen Signal- und Referenzstrahl (Beam 
Switch-Mode) einen drehbaren Spiegel, der durch das Messprograrnrn angesteu- 
ert wird. Damit ist es mÃ¶glich bestimmte Winkelpositionen, in dieser Arbeit 
auch oft als Blickrichtungen bezeichnet, einzustellen. 
Im Total Power-Mode werden folgende vier Positionen nacheinander angefah- 
ren: 
HeiÃŸ Last (H)-AtmosphÃ¤rensigna (A)-Kalte Last (K)-Atmospharensignal (A). 
20 Durchlaufe dieses Zyklus' werden zusammengefasst zu einem 'Frame' und 
abgespeichert. Die Stellzeiten betragen etwa 350 ms, was bei einer Integrations- 
zeit von 1 s pro Phase zu einer Gesamtmesszeit von knapp 6 s bei einer Gesamt- 
integrationszeit von 4 s pro Zyklus fÃ¼hrt 
Aufgrund des starken AtmosphÃ¤rensignal des Ozon ist eine Gesamtmesszeit 
von 15 min in der Regel ausreichend, um ein verwertbares Spektrum zu erhal- 
ten. 







Wasserdampf in der AtmosphÃ¤r (vor allem der TroposphÃ¤re ist ein wichtiger 
geophysikalischer Parameter. Klimarelevante GrÃ¶ÃŸ wie globaler Massen- und 
WÃ¤rmetransport Verdunstung und Kondensation, sind wesentlich an Wasser- 
dampf gebunden. Die Beeinflussung des globalen Strahlungshaushalts der Erde 
sowohl durch Wolkenbildung als auch die AbsorptionsfÃ¤higkei im langwelli- 
gen Spektralbereich machen Wasserdampf zum wichtigsten Treibhausgas der 
AtmosphÃ¤re Wasserdampf hat mit 65 % den mit Abstand grÃ¶ÃŸt Anteil am 
Treibhauseffekt. 
Im Bereich der Telekommunikation verursacht Wasserdampf eine nicht zu ver- 
nachlÃ¤ssigend AusbreitungsverzÃ¶gerun des Signals, die zu relevanten Fehlern 
bei Messungen und SignalÃ¼bertragunge in der AtmosphÃ¤r fÃ¼hrt wie z. B. 
beim GPS (Global Positioning System) oder bei VLBI-Experimenten (Very 
Long Baseline-Interferometry). 
Wie bereits in Kapitel 3 erwÃ¤hnt spielt Wasserdampf auch eine nicht zu unter- 
schÃ¤tzend Rolle bei spektroskopischen Untersuchungen der AtmosphÃ¤re Des- 
halb ist es wichtig, Wasserdampf als wichtigen Bestandteil der AtmosphÃ¤r ein- 
gehender zu untersuchen. Dabei interessieren sowohl die rÃ¤umlich Verteilung 
und die spektroskopischen Eigenschaften als auch, hinsichtlich der Messungen 
auf Spitzbergen, die statistische Untersuchung des lokalen troposphÃ¤rische 
Wasserdampfs. 

6.1 Vertikale und globale Verteilung 
Im Gegensatz zur absoluten Temperatur zeigt Wasserdampf eine enorme rÃ¤um 
liche wie auch zeitliche VariabilitÃ¤t So besteht ein sehr goÃŸe Unterschied zwi- 
schen dem Totalgehalt an Wasser am Ã„quato und an den Polen. Betrachtet man 

I Diese Zahl wird in der Literatur unterschiedlich angegeben. Die Angaben schwanken zwischen 55 und 75% 
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ein kontinuierliches Absorptionsspektrum, dessen Ursache noch nicht endgÃ¼lti 
geklÃ¤r ist, das aber wahrscheinlich eine Uberlagerung von LinienflÃ¼gel weiter 
entfernter starker Wasserdampf-Linien darstellt4. 
Wie Abbildung 6.1 zeigt, ist der Bereich der mrn- und subrnrn-Wellen fÃ¼ Spek- 
trallinien im Frequenzbereich > 350 GHz aufgrund des Wasserdampf-Kontiriu- 
ums praktisch optisch dicht. Dies gilt Ã¼be den dargestellten Frequenzbereich 
hinaus bis etwa 5 THz. Dargestellt ist in Abbildung 6 . la  die Helligkeitstempe- 
ratur des Emissionspektrums der AtmosphÃ¤r im Frequenzbereich 1 - 1000 GHz , 
wÃ¤hren in Abbildung 6.1b die OpazitÃ¤ gezeigt ist. In beiden Grafiken ist die 
Berechnung fiir zwei verschiedene BeobachtungshÃ¶he zu sehen. Die gestri- 
chelte Linie zeigt Helligkeitstemperaturen bzw. OpazitÃ¤te fÃ¼ bodengebundene 
Messungen. Die durchgezogene Linie beschreibt die Bedingungen fÃ¼ eine 
BeobachtungshÃ¶h von 10 km, also z. B. von flugzeuggetragenen Messungen 
(s. Kapitel 8.4.1). 

a) b) 

Abbildung 6.1: VorwÃ¤rtsrechnun der Sondendaten vom 08.03.1995 fÃ¼ den Fre- 
quenzbereich 1 - 1000 GHz: a) Helligkeits-Temperaturen in Zenit-Richtung, b) die 
berechneten OpazitÃ¤ten Die gestrichelte Linie stellt die Bedingungen fÃ¼ Bodenmes- 
sungen dar, wÃ¤hren die durchgezogene Linie die Bedingungen bei einer Beobach- 
tungshÃ¶h von 10 km (z. B. fÃ¼ Flugzeugmessungen) wiedergibt. 

Aus der Abbildung ergeben sich zwei Konsequenzen: 
FÃ¼ Spektrallinien im Frequenzbereich < 350 GHz muss mit einem variablen 
Untergrund zum Signal durch den troposphÃ¤rische Wasserdampf gerechnet 
werden. In diesem Fall trÃ¤g die emittierte Strahlung des Kontinuums als offset 
zur empfangenen Ernissionslinie der Strahlung des untersuchten MolekÃ¼l bei. 
Dieser offset muss durch indirekte Berechnungen und unter Verwendung 

Die den Spektrallinien-Berechnungen zugrundeliegende Linienform-Funktion (z. B. Van VIeck-Weisskopf) gilt 
streng genommen zwar nur in der NÃ¤h der Linienmitte, wird aber oft auch fÃ¼ die LinienflÃ¼gel die bis 
reichen, angenommen. Sehr anschaulich wird dies im Vergleich mit einer anderen Linienform-Funktion, wie es in 
BÃ¼hle [I9961 dargestellt ist. 
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. . 

Trotz der enormen Bedeutung, die dem atmosphÃ¤rische Wasserdampf 
zukommt, ist die absolute Menge seines Vorkommens relativ gering. Die Atmo- 
sphÃ¤r enthÃ¤l etwa 1.3-1016 kg oder 1.3-1013 m3 Wasser, zum weitaus grÃ¶ÃŸt 
Teil in Form von ~asse rdam~f8 .  Dies fuhrt zu einer mittleren Wasserdarnpf- 
SÃ¤ulenhÃ¶ von etwa 23-25 mm. Diese SÃ¤ulenhÃ¶ wird auch als Flussigwas- 
ser-Ã„quivalen (engl. precipitable water vapor) bezeichnet. Im Gegensatz zum 
Fliissigwasser-Aquivalent wird als troposphÃ¤rische Flussigwassergehalt die 
restliche Feuchtigkeit der TroposphÃ¤r bezeichnet, wie sie z. B. in Form von 
Wolken oder Niederschlag vorkommt. 
Es gibt unterschiedliche Wege, die SÃ¤ulenhÃ¶ zu bestimmen. So wurde z. B. in 
empirischen Untersuchungen aus dem bodennahen VolumenmischungsverhÃ¤lt 
nis auf das ~lÃ¼ssi~wasser-Ã„quivale geschlossen, um darÃ¼be zu Aussagen 
uber den WÃ¤rmeflus in der unteren AtmosphÃ¤r zu gelangen (Liu [1986]). Es 
ist auch mÃ¶glic uber den Aufstieg einer meteorologischen Sonde und die 
dadurch erhaltene vertikale Verteilung der relativen Feuchte (in Verbindung mit 
den Druck- und Temperaturdaten) das Flussigwasser-Aquivalent zu ermitteln. 
Daneben gibt es auch MW-Verfahren zur Bestimmung dieser GrÃ¶ss und zur 
Unterscheidung zwischen Flussigwasser-Ã„quivalen und troposphÃ¤rische 
Flussigwassergehalt. 
Da sich mehr als 97% des Wasserdampfs in der TroposphÃ¤r befinden, kann 
hinsichtlich der OpazitÃ¤ der AtmosphÃ¤r in guter NÃ¤herun von der Tro- 
posphÃ¤renopazitÃ geredet und der Wasserdampf in grÃ¶ÃŸer HÃ¶he vemach- 
lÃ¤ssig werden. Das direkte VerhÃ¤ltni zwischen TroposphÃ¤renopazitÃ und tro- 
posphÃ¤rische Wasserdampf kann genutzt werden, um aus der ermittelten Opa- 
zitÃ¤ auf das ~lussigwasser-Ã„quivalen zu schlieÃŸen Untersuchungen dazu 
wurden bereits vorgenommen. BÃ¼hle [I9941 zitiert Arbeiten ab 1945 und prÃ¤ 
sentiert selber Berechnungen von Messungen an den amerikanischen antarkti- 
schen Stationen Amundsen-Scott (SÃ¼dpol und McMurdo (77.8OS,166.7OE), in 
denen er eine gute Korrelation zwischen OpazitÃ¤ und Flussigwasser-Ã„quivalen 
nachweist. 
Im Rahmen meiner Arbeit habe ich U. a. untersucht, ob sich eine solche Korrela- 
tion auch aus unseren MW-Daten aus ~ ~ - A l e s u n d  gewinnen lÃ¤sst 
Die TroposphÃ¤renopazitÃ aus den MW-Daten (hier der ClO-Messungen) wurde 
unter Verwendung von Gl. (5.8) in Kapitel 5.3.2.1 aus dem Elevationswinkel 
des Signalzweigs ermittelt. 

' ~ a s  geschÃ¤tzt Volumen der Weltmeere bei einer Durchschnittstiefe von 3500 m betrÃ¤g 1.35-10" m1 
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Abbildung 6.2: Aus MW-Daten ermittelte OpazitÃ¤te des Winters 1995 

Die OpazitÃ¤ wird im ClO-Datenauswertungsprogramm gegenwÃ¤rti fÃ¼ jede 
einzelne ClO-Messung errechnet. Da die Messungen im Prinzip kontinuierlich 
durchgefÃ¼hr werden9, liegen also auch die OpazitÃ¤te als kontinuierliche 
Datenreihe vor, wÃ¤hren Sondendaten in Ny-Alesund entsprechend internatio- 
nalen Standards in der Regel jeweils fÃ¼ 12 Uhr UTC eines Tages vorhanden 
sind. 

n 

Um einen Uberblick Ã¼be den troposphÃ¤rische Wasserdampf der Winterperi- 
oden Ã¼be Ny-Alesund zu gewinnen, wurde ein Vergleich zwischen Sondenda- 
ten und unseren MW-Daten hinsichtlich der TroposphÃ¤renopazitÃ durchge- 
fÃ¼hrt Aus VorwÃ¤rtsrechnunge fÃ¼ die wesentlichen Spurenstoffe zusammen 
mit den tatsÃ¤chliche Feuchte-, Druck- und Temperaturprofilen aus den Son- 
dendaten wurde die troposphÃ¤risch OpazitÃ¤ bestimmt. 
Da die TroposphÃ¤renopazitÃ als der limitierende Faktor fÃ¼ die ClO-Profile 
gilt, war die anschliefiende Frage, ob eine statistische Untersuchung der Mess- 

TatsÃ¤chlic werden die ClO-Messungen wÃ¤hren des gesamten Winters durchgefÃ¼hrt Seit Winter 1997 werden 
ClO-Messungen nur noch bei entsprechend guten n~eteorologischen Bedingungen durchgefÃ¼hrt Der ent- 
scheidende Parameter ist dabei der fÃ¼ die ClO-Messung notwendige Signalelevationswinkel, der kontinuierlich 
bestimmt wird. 
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bedingungen in ~ ~ - A l e s u n d  wahrend der Wintermonate Auskunft Ã¼be Zeitpe- 
rioden geben kann, in denen ClO-Profile zu gewinnen wÃ¤ren 

Die Aufbereitung der Sondendaten fÃ¼ den Vergleich bestand im Wesentlichen 
darin, alle verfÃ¼gbare Ballonsonden zusarnmenzuste1len, die Daten mit einer 
geeigneten HÃ¶henauflÃ¶su zu interpolieren und mit den Daten fÃ¼ Druck und 
Temperatur ein H20-VMR zu erzeugen. Alle Profile wurden bei einer HÃ¶h von 
20 km abgeschnitten. Diese MaÃŸnahm tragt einerseits dem Umstand Rech- 
nung, dass die DetonationshÃ¶h vieler Ballons nicht sehr viel hÃ¶he liegt, ande- 
rerseits ist die Genauigkeit der Sonden in diesem Bereich zweifelhaft (s. U.) und 
darÃ¼berhinau ist der Fehler, der durch diese Nahemng gemacht wird, auÃŸeror 
dentlich gering, da sich oberhalb von 20 km HÃ¶h weit weniger als 1 %O des 
gesamten atmosphÃ¤rische Wasserdampfgehalts befindet. Mit diesen drei Para- 
metern Druck, Temperatur und H20-VMR sowie einem typischem VMR von 
N2, O2 und evtl. vohandenem 03-VMR aus Sondendaten wurden dann durch 
eine Strahlungstransfer-Rechnung ~16t dem Liebe-Modell (MPM-93, Millimetre 
Wave Propagation odel von 1993) die Abso~-ptionskoeffizienten fÃ¼ die 
jeweilige HÃ¶h berechnet. 
Dabei wurde die HÃ¶henauflÃ¶su im unteren HÃ¶henbereic (< 5 h )  mit 100 m 
sehr fein gewÃ¤hlt um die starken Ã„nderunge der relativen Feuchte (RH nach 
dem englischen ,,relative hu~nidity") in diesem HÃ¶henbereic zu berÃ¼cksichti 
gen. Die Integration der Abso~-ptionskoeffizienten lieferte die gesuchte OpazitÃ¤ 
gemÃ¤ 

20 
20 

Tze,,,t = J a(z)dz (6.11 
-0 

Dabei ist die OpazitÃ¤ in Zenitrichtung fÃ¼ die untersten 20 km des Atmo- 
sphare, a(z) der Absosptionskoeffizient bei der HÃ¶h z. 
Wie der Abbildung 6.3 leicht zu entnehmen ist, gibt es eine nicht unerhebliche 
Disksepanz zwischen den beiden Datensatzen, vor allem in ZeitrÃ¤ume mit 
hÃ¶here OpazitÃ¤t Die Ursachen dafÃ¼ sind bisher nicht endgÃ¼lti geklÃ¤rt 
Neueste Analysen der Vo~wÃ¤rtsrechnungs-Softwar weisen darauf hin, dass das 
verwendete Liebe-Modell eine NÃ¤herun macht, die im betrachteten Frequenz- 
bereich zu einer UnterschÃ¤tzun der Absosptionskoeffizienten und damit direkt 
der OpazitÃ¤ von etwa 20% fÃ¼hrt Damit wÃ¤re die grossen systematischen 
Abweichungen zu erklÃ¤ren Dennoch gibt es auch andere EinflÃ¼sse die zu einer 
Diskrepanz zwischen den aus RAM- und aus Sondendaten bestimmten 
OpazitÃ¤te fÃ¼llse kÃ¶nnen Dies soll im weiteren untersucht werden. 
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Abbildung 6.3: Vergleich der ZenitopazitÃ¤te im Winter 1995 ermittelt aus MW- 
Daten ( 0 )  und Sondendaten (+). 

Es ist anzunehmen, dass des Flug des Sonde und die MW-Messung verschie- 
dene Richtung haben, also eventuell vollkommen verschiedene Luftpakete 
bepsoben, was beim Durchzug von Kalt- bzw. Wasmfsonten Ãœbe ~ ~ - i k l e s u n d  
von Bedeutung sein kann, da sich des Wassesgehalt des Luftmassen innerhalb 
von Stunden um eine GsÃ¶ÃŸenosdnu Ã¤nder kann. Die Messungenauiglceiten 
des Sonde hinsichtlich des relativen Feuchte in grÃ¶ÃŸer HÃ¶he und Tempesa- 
tusen unterhalb Ca. -50Â° sind bekannt. Die Hersteller-Firma VaisÃ¤l gibt fÃ¼ 
ihre Sonden (RS 80 Radiosondes) im RH-Bereich 0-100% mit 1% AuflÃ¶sun 
eine Genauigkeit von 2 2% in des Feuchtemessung an, jedoch ohne den Tem- 
pestusbeseich zu nennen, in dem die RH-Weste diese Genauigkeit erreichen. In 
des Literatur wird noch dasÃ¼be diskutiert, ab welchen Dsiicken und Tempesatu- 
Sen die ZuveslÃ¤ssigkei des RH-Weste nicht mehr gegeben ist. l 0  

Die Berechnung des Wasserdampf-Spektmms dusch die VoswÃ¤stssechnun 
geschah mit Hilfe des semiempisischen Methode von Liebe. English verweist in 
seines Untersuchung mehreres Modelle zur Bestimmung atmosphÃ¤sische Was- 
serdampfs auf die jeweils verwendeten DatensÃ¤tz fÃ¼ das Wassesdampf-Konti- 
nuum und die Linien, die stark voneinander abweichen. (English [1995]) 

'%Ã¤hren Maaonen  [I9961 behauptet, die von Vaisala verwendeten DÃ¼nnfilm-KapazitÃ¤ts-Sensor kÃ¶nnte 
generell unter OÂ° nicht unbeheizt verwendet werden, nennt Anderson [I9941 eine untere Grenze von -40Â°C 
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Abbildung 6.4: Vergleich von HzO-VMRs mit (-)und ohne(---) Korrektur der RH 
(links) fÃ¼ eine TroposphÃ¤r hoher und niedriger OpazitÃ¤ vom 08.03. bzw. 
04.03.1995. Rechts sind relative Abweichungen der korrigierten von den unkorsi- 
gierten Profile dargestellt. 
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Abbildung 6.5: Relative Abweichung der aus den korrigierten bzw. unkorrigierten 
Sondendaten berechneten OpazitÃ¤te in Zenitrichtung. Links Sondendaten vom 
08.03., rechts solche vom 04.03.1995. 
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Die Verwendung eines realistischen (gaussfÃ¶smigen ~ntennen-chasaktesistiki2 
statt eines idealen Stsahls (,,pencil beam") in des VoswÃ¤stssechnun fÃ¼hr eben- 
falls zu Abweichungen. 
Eine Antenne mit einem ~ f f n u n ~ s w i n k e l  von 4* empfÃ¤ng untes dem Eleva- 
tionswinkel von IOo ein Signal aus eines HÃ¶h von 7 km nach eines WeglÃ¤ng 
von immerhin Ca. 40 km. Des Duschmesses des bepsobten Luftmasse betrÃ¤g 
dann bereits Ca. 3 km. Da die HÃ¶henverteilun des Wasserdampfs in der Tso- 
posphÃ¤s stark nichtlineas ist, ,,sieht" die reale Antenne untes diesem Winkel 
Beitsgge aus tieferen Schichten, die eine idealisierte pencil beam-Antenne untes 
gleichem Winkel von 10Â nicht detektiert. Diese Abweichungen aufgsund des 
Annahme eines idealisierten Antenne sind vor allem im Falle hohes Zenitwinkel 
als Beobachtungswinkel von Bedeutung. 

0.28 

I 
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Abbildung 6.6: Aus Sondendaten errechnete OpazitÃ¤ fÃ¼ unterschiedliche Zenit- 
winke1 und gaussfÃ¶rmig Antenne (durchgezogene Linie) bzw. pencil beam 
(strichpunktierte Linie). 

I 2 ~ i e  Berechnungen wurden mit k 2' Ã–ffnungs~vinkel entsprechend 4 O  voller Breite des halben Max~mums (full 
width half n~aximum) durchgefÃ¼hrt SpÃ¤te stellte sich heraus, dass die Hornantenne des CIO-EmpfÃ¤nger einen 
Ã–ffnungswinke von etwa zk 1.6' aufweist, Die beschriebenen Fehler stellen damit eine konservative AbschÃ¤tzun 
dar und sind tatsÃ¤chlic etwas geringer anzusetzen. 
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Abbildung 6.6 zeigt errechnete OpazitÃ¤te aus unkorrigierten Sondendaten des 
Sonde vom 04.03.1995 fÃ¼ den idealisierten und den gaussfÃ¶rmige Strahl. Es 
ergeben sich fÃ¼ einen Zenitwinkel von 80Â (unterste Grafik) rel. Abweichungen 
von knapp 3% (UnterschÃ¤tzun der OpazitÃ¤ durch pencil beam-Antenne im 
Vergleich zur gaussfÃ¶rmige Charakteristik), wÃ¤hren die rel. Abweichungen 
fÃ¼ 75' und 70Â 1.2% bzw. 1% betragen. 
Da die MW-Messungen des RAM in der Regel unter einein Zenitwinkel von 
etwa 70'-80Â durchgefÃ¼hr werden, ist ein Teil des Disksepanz in Abbildung 6.3 
auf die ungenaue Bestimmung der RH und die unterschiedlichen Antennencha- 
sakteristiken zurÃ¼ckzufÃ¼hre Beide Fehler sorgen in der Summe fÃ¼ eine Untes- 
schÃ¤tzun der OpazitÃ¤ um 4-7%, um die die OpazitÃ¤te aus den Sondendaten 
nach oben korrigiert werden mÃ¼ssten 
Eine weitere prinzipielle Unsicherheit der RH-Messungen wird vermutlich 
durch Wolken bewirkt. Zwar kann Wasser auch bei Temperaturen erheblich 
unter OÂ° flÃ¼ssi sein, doch geht Makkonen L19961 davon aus, dass RH-Senso- 
Sen, wie sie U. a. auch in den RS 80-Radiosonden von VaisÃ¤l verwendet wer- 
den, als NukleationsoberflÃ¤che dem Wasser zur Sublimation dienen und des- 
halb grundsÃ¤tzlic untauglich fÃ¼ RH-Messungen oberhalb des Frostpunkts 
sind. Danach wÃ¼rd lediglich RH Ã¼be Eis gemessen, was bei tiefen Temperatu- 
ren zu erheblichen Abweichungen des ausgewiesenen RH-Wertes im Vergleich 
zum tatsÃ¤chliche fÃ¼hre kann. Der Sensor misst innerhalb der Wolke auÃŸerde 
nicht mehr als 90% rel. Feuchte, weist aber nach Verlassen der Wolke dauerhaft 
hÃ¶her aus. Dies ist das Ergebnis eines Vergleichs zweier Sondentypen aus 
Klein [1987]. Auch die Hersteller-Firma verweist auf das letztere Problem, das 
nach ihren Angaben ab einer Wolkendicke von 400 m auftreten kann. 
(VaisÃ¤l [1994]) 
NatÃ¼rlic ist auch die Bestimmung der OpazitÃ¤ aus dem Elevationswinkel der 
MW-Messung fehlerbehaftet. Die Genauigkeit der Winkeleinstellung des Dseh- 
spiegels ist eine mÃ¶glich Fehlerquelle der MW-Messungen. Da nach Art unse- 
rer Berechnung die OpazitÃ¤ im Wesentlichen eine Funktion des Signalstrahl- 
elevationswinkels und der momentanen AuÃŸentemperatu am Boden ist'?', kann 
sich nur hierin ein systematischer Fehler bemerkbar machen. Eine systematische 
Untersuchung des Einflusses einer fehlerhaften Winkeleinstellung und der 
Verwendung einer falschen Bodentempesatur auf die berechnete Helligkeits- 
temperatur und OpazitÃ¤ ist daher unerlÃ¤sslich Da die OpazitÃ¤ aus dem air- 
mass-Faktor berechnet wird, sei an dieser Stelle auf die Diskussion des Fehlers 

Ohne weitere ErklÃ¤run sei hier nur auf GI. (7.4) verwiesen, in der durch leichte Umformungen die OpazitÃ¤ in 
AbhÃ¤ngigkei von der Aussentemperatur und dem Elevationswinkel bestimmt werden kann. 
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Die durchschnittliche physikalische Temperatur der AtmosphÃ¤r wird in der 
Literatur unterschiedlich abgeschÃ¤tzt je nach verwendetem AtmosphÃ¤renmodel 
und meteorologischen Gegebenheiten. FÃ¼ die RAM-Daten wird mit der 
Temperatur am Boden abzuglich 7 K als mittlere AtmosphÃ¤rentemperatu (7;,,,,I) 

gerechnet, wie es z. B. in Janssen [1993], Parrish [I9881 und deZafra [I9951 
beschrieben ist. In Nedoluha [I9951 wird ein Korrekturterm aus Bevilacqua 
[I9821 fÃ¼ die mittlere AtmosphÃ¤rentemperatu angegeben, der den Umstand 
berÃ¼cksichtigt dass mit hÃ¶here Bodentemperatur (z. B. in mittleren Breiten) 
die gemittelte AtmosphÃ¤rentemperatu nicht in gleichem MaÃŸ ansteigt. 
Da diese Korrekturen empirischer Art sind, kann eine ebensolche auch speziell 
fÃ¼ die MW-Messungen in ~ ~ - A l e s u n d  gefunden werden. Dazu wurden die Bal- 
lonsondenaufstiege der Koldewey-Station des Alfred-Wegener-Instituts in Ny- 
Alesund aus den Jahren 1992 bis 1997 verwendet. 
Abbildung 6.7 zeigt die Bodentemperaturen der Sondendaten der Monate 
Januar bis April der betreffenden 6 Jahre. Gegen die Sondendaten sind die 
mittleren AtmosphÃ¤rentemperature aufgetragen, wie sie sich aus den Sonden- 
aufstiegen unter Verwendung einer wasserdampfgewichteten Mittelung erge- 
ben. Die Korrelation zwischen der Bodentemperatur der Sondendaten und den 
so gewonnenen mittleren AtmosphÃ¤rentemperature ist mit Korrelationskoeffi- 
zienten zwischen 0.86 und 0.94 recht groÃ und berechtigt zu der Annahme, dass 
die gewichteten mittleren Temperaturen der 'wahren' mittleren AtmosphÃ¤ren 
temperatur entsprechen.14 Neben dem Least-Squares-Fit durch die Datenpunkte 
sind zwei Korrekturen dargestellt, wie sie sich aus den beiden Formeln 

'Faustformel' (%,,I ) TBodet~ - (taust) bzw. 

'Bevilacqua' : (T,,,,,) = TÃ£e, .0.95 + 4.45K (bevil) 

ergeben. Die angegebenen Differenzen (T) -  beschreiben die Abweichun- 

gen der beiden NÃ¤herunge vom Least-Squares-Fit, wÃ¤hren die Standardab- 
weichung (1-sigma) die Streuung der gemittelten Temperaturen um die jewei- 
lige NÃ¤herun ist. 
Die Grafik zeigt, dass die Gerade nach der Faustformel im mittleren Tempera- 
turbereich die durchschnittliche AtmosphÃ¤rentemperatu gut wiedergibt, jedoch 
bei hÃ¶here und niedrigeren Bodentemperaturen stark Ã¼ber bzw. unterschÃ¤tzt 
Dies wird auch durch die relativ groÃŸ Standardabweichung deutlich. Dem 
gegenÃ¼be zeigt die Korrekturfbrmel von Bevilacqua aufgrund der BerÃ¼cksich 

I' Eine weitergehende Betrachtung mÃ¼sst in Betracht ziehen, dass z. B. Inversionswetterlagen mit ungewÃ¶hnlic 
niedriger Bodentemperatur von keiner Korrekturformel erfasst werden kÃ¶nnen Ohne diese besondere 
mctcorologische Situation wird die Korrelation noch wesentlich stÃ¤rke sein. 
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tigung der TemperaturabhÃ¤ngigkei des Terms eine geringere Steigung und 
damit eine etwas geringere ~tandardabweichung. Allerdings werden vor allem 
niedrige Werte generell stÃ¤rke unterschÃ¤tzt Das zeigt, dass diese NÃ¤herun fÃ¼ 
die Temperaturen in mittleren Breiten angepasst ist. 
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Abbildung 6.7: Mittlere AtmosphÃ¤rentemperatu Taim der Winter 1992-97, ermittelt 
aus Sondendaten im Vergleich mit der 'Faustformel' (gestrichelte Linie) und der 
Formel von Bevilacqua (punktierte Linie). ErlÃ¤uterun der Formeln in1 Text. 
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Aus dem Fit der 'wahren' Werte lÃ¤ss sich eine Korrekturformel abschÃ¤tzen die 
zumindest fÃ¼ die betrachteten Winter eine gute NÃ¤herun darstellt: 

Doch selbst mit der NÃ¤herun nach der Faustformel lÃ¤ss sich abschÃ¤tzen dass 
der Fehler zur Berechnung der OpazitÃ¤ aufgrund einer falschen Temperaturab- 
schÃ¤tzun bei realistischen meteorologischen Bedingungen unter 0.01 Neper 
bleibt. l 5  
Von gleicher GrÃ¶ÃŸenordnu ist der Fehler aufgrund einer fehlerhaften Win- 
keleinstellung des Drehspiegels. Er setzt sich zusammen aus der Unsicherheit in 
der Justage und der Genauigkeit, mit der der verwendete Motor eine Position 
anfahren kann. Mit einem konservativ abgeschÃ¤tzte AG von Â±O.S fÃ¼ beide 
Effekte gemeinsam wird der Fehler mit denselben Werten wie den unter FuÃŸ 
note 15 angegebenen mit etwa 0.013 Neper bestimmt, was bei einer TroposphÃ¤ 
renopazitÃ¤ von 0.3 Neper etwa 4.3% entspricht. 
Unter auÃŸerordentlic guten Messbedingungen (z. B. einer TroposphÃ¤renopa 
zitÃ¤ von 0.1 Neper und einem Signalelevationswinkel von 10Â° kann dieser 
Fehler mit 0.01 Nepemoch geringer ausfallen. 
Damit ergibt sich ein maximaler absoluter Fehler fÃ¼ T= aus Gleichung (6.5): 

AT. = 4 0 . 0 0 5 ~  + 0.013~ = 0.014 Neper 

Die Unsicherheit der OpazitÃ¤tsberechnun aus den MW-Daten, wie sie in 
Abbildung 6.3 gezeigt sind, liegt also bei maximal 4.3% und ist damit ver- 
gleichbar mit der Unsicherheit der OpazitÃ¤tsberechnunge aus den Sondenda- 
ten. 

Die Diskrepanz zwischen den berechneten TroposphÃ¤ren-Helligkeitstemperatu 
ren der vier Winkeleinstellungen eines Sky-Dip fÃ¼hrt im FrÃ¼hjah 1997 zu 
einer erneuten ÃœberprÃ¼fu der absoluten Winkeleinstellung. Prinzipiell sollte 
bei unterschiedlichen Blickrichtungen in die TroposphÃ¤r die ZenitopazitÃ¤ 
(berechnet mittels des Luftmassen-Faktors) stets dieselbe sein. TatsÃ¤chlic zei- 
gen die OpazitÃ¤te signifikant unterschiedliche Werte. 
Die theoretischen Uberlegungen, wonach der Winkel systematisch um etwa 1.1 O 

zu weit nach unten schaut, wurden bestÃ¤tigt Mit der erfolgten Einstellungskor- 

15 Mit Å¸=18' mittlere AtmosphÃ¤rentemperatu (q,,,,) = 250 K, Kontinuumtemperatur Tc, = 135 K und einem 

AT von 3.5K (entsprechend den Standardabweichungen aus Abbildung 6.7) ergibt sich ein Feliler von 
0.005 Neper auf 0.3 Neper, bzw 1.7% aufgrund einer falschen mittleren AtmosphÃ¤rentemperatur 



AtmosphÃ¤rische Wasserdampf 47 

rektur des Winkels sollte der Fehler AI) nur noch maximal k0.2' betragen. 
Damit reduziert sich der Fehler in der OpazitÃ¤tsberechnun auf 0.007 Neper. 
Diese ~ b e r l e ~ u n g e n  fÃ¼hre auÃŸerde dazu, dass die in Abbildung 6.2 bzw. 
Abbildung 6.3 gezeigten OpazitÃ¤ten wie sie aus MW-Messungen bestimmt 
wurden, etwa um 3-4% zu niedrig angesetzt ist, da der Luftmassen-Faktor sys- 
tematisch zu groÃ gewÃ¤hl wurde. 

inter 
Aus den massiven EinschrÃ¤nkungen die die OpazitÃ¤ vor allem fiir die C10- 
Messungen darstellt, ergibt sich die Frage, in welchem AusmaÃ die besonderen 
meteorologischen Bedingungen in N~-Ã„lesun die ClO-Messung beeintrÃ¤chti 
gen. 
Zur Beantwortung dieser Frage wurde eine statistische Auswertung der Sonden- 
daten ohne eine Korrektur der RH fÃ¼ die Jahre 1992-1997 vorgenommen. Nach 
den oben beschriebenen Verfahren wurden jeweils fÃ¼ die ersten 4 Monate eines 
Jahres die OpazitÃ¤te speziell fÃ¼ den interessierenden Frequenzbereich um 
204 GHz (Â 500 MHz) berechnet. Abbildung 6.8 zeigt das Ergebnis dieser 
Untersuchung. Dabei ist die OpazitÃ¤ fÃ¼ die HÃ¶h der NDSC-Station, nÃ¤mlic 
fÃ¼ MeereshÃ¶h (auf der das MW-Radiometer arbeitet), berechnet worden. 

An dieser Stelle muÃ ich dem nachfolgenden Kapitel Ã¼be die Datenauswertung 
etwas vorgreifen, indem ich darauf hinweise, dass sich eine OpazitÃ¤ von ca. 
0.15 Neper als empirischer Grenzwert herausgestellt hat, oberhalb dessen nicht 
mit einer erfolgreichen Bearbeitung der ClO-Spektren bis hin zum ClO-Profil 
zu rechnen i s t .  Zu beachten ist allerdings, dass sich diese Grenze auf die durch 
MW-Messungen gewonnenen OpazitÃ¤te bezieht, wÃ¤hren in Abbildung 6.8 
die (systematisch etwas geringeren) OpazitÃ¤te der Sondendaten abgebildet 
sind. Dennoch vermag diese Abbildung einen ~ b e r b l i c k  Ã¼be die Messbedin- 
gungen in N~-Ã„lesun zu gewÃ¤hren Es zeigt sich, dass fÃ¼ Messungen vom 
Boden nur eine sehr begrenzte Anzahl von Tagen zur VerfÃ¼gun steht, zumal 
diese niedrige OpazitÃ¤ Ã¼be einen Zeitraum von 24 Stunden gewÃ¤hrleiste sein 
muss. 
Bei den angegebenen Prozentzahlen ist nicht berÃ¼cksichtigt ob die zur Bildung 
von C10 notwendige Sonneneinstrahlung vorhanden ist oder nicht. Das heisst, 
auch solche Perioden sind in dieser Statistik berÃ¼cksichtigt in denen zwar die 
meteorologischen Bedingungen auf gute Messbedingungen hinweisen, aber auf- 
grund der Polarnacht bis Anfang Februar kein Chlormonoxid vorhanden ist. 

l 6  Diese empirische Grenze gilt fÃ¼ die Daten bis Anfang Februar 1997. Danach sorgte eine verbesserte Daten- 
aufnahme und auswertung fÃ¼ eine Grenze, die bei einer OpazitÃ¤ von ca. 0.24 Neper liegt. (s. Kapitel 8) 
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Die HÃ¶he von 500 bzw. 2000 m sind deshalb zusÃ¤tzlic dargestellt worden, da 
sie den HÃ¶he der Bergstation des Zeppelinbergs bzw. dem hÃ¶chste Punkt 
Spitzbergens, dem Newtontoppen, entsprechen. WÃ¤hren ein Betrieb auf dem 
Zeppelinberg in einer norwegischen Station zur ErhÃ¶hun der Datenausbeute 
vorstellbar ist, wÃ¤r ein Einsatz auf dem Newtontoppen mit erheblichem logisti- 
schem Aufwand verbunden. 
Die Anzahl der Perioden pro Jahr sind in Tabelle 6.1 aufgefÃ¼hrt BerÃ¼cksichtig 
sind dabei nur ZeitrÃ¤ume in denen wenigstens zwei Sonden hintereinander die 
geforderte niedrige OpazitÃ¤ aufwiesen. FÃ¼ eine BeobachtungshÃ¶h von 500 
bzw. 2000 m sind ebenfalls Werte angegeben, die deutlich machen sollen, 
welch starke Behinderung der troposphÃ¤risch Wasserdampf fÃ¼ die ClO-Mes- 
sungen darstellt. 

Tabelle 6.1: Zeit in Prozent einer Winterperiode (Januar bis April), in der 
aufgrund niedriger OpazitÃ¤ ClO-Profile zu gewinnen wÃ¤ren 

HÃ¶h \ Jahr 1992 1993 1994 1995 1996 1997 
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Abbildung 6.8: Abbildungen der OpazitÃ¤te (aus Sondendaten) der Jahre 1992-97 





Nachdem in den vorhergehenden Kapiteln Grundprinzipien der MW-Radiome- 
trie, die Messmethode und die einschrÃ¤nkende atmosphÃ¤rische Bedingungen, 
denen die Messungen auf Spitzbergen unterworfen waren, erlÃ¤uter wurden, soll 
es in diesem Kapitel nun um die Auswertung der Messungen gehen. Der Ablauf 
der Auswertung ist in Abbildung 7.1 dargestellt und wird in einzelnen Unterka- 
piteln erlÃ¤utert Dabei werde ich mich wesentlich auf die ClO-Messungen und 
deren Auswertung konzentrieren und nur hin und wieder zur Verdeutlichung 
einiger Aspekte die Ozon-Messungen heranziehen. 

Die Rohspektren der Messungen mit dem RAM liegen als vorintegrierte Daten 
einer vorgegebenen Anzahl von Mess-Zyklen in binarer Form vor. Unter einem 
Mess-Zyklus verstehe ich im Folgenden die vier Phasen, zwischen denen wÃ¤h 
rend des Messvorgangs geschaltet wird, entsprechend vier ,,Blickrichtungen" 
des Drehspiegels in die AtmosphÃ¤r bzw. auf die Kalibrations-Lasten. In jeder 
dieser Phasen wird der Speicherinhalt der CCD-Zeile 25 mal ausgelesen, 
wodurch sich bei einer Zeitspanne von 40 ms fÃ¼ ein einzelnes sog. ,jeadoutC' 
etwa eine Sekunde Messzeit ergibt. Sowohl bei der Referenzstrahl-Methode als 
auch der Total Power-Methode werden die einzelnen Mess-Phasen integriert 
und als die vier Phasen einer Messung (als sog. ,,frame") abgespeichert. Typi- 
scherweise besteht ein solches frame aus 20 Mess-Zyklen und wird Rohspek- 
trum gespeichert. Dieses Spektmm ist die kleinste Dateneinheit, auf die zur 
Datenauswertung zugegriffen werden kann. 
Diese Art der Vorintegration bereits wahrend der Messung erfolgt mit dem Ziel, 
die Datenmenge auf eine handhabbare GrÃ¶Ã zu reduzieren. 

I Die Auswertung der Ozon-Messungen mit dem RAM ist bereits sehr ausfÃ¼hrlic in den Arbeiten von 
Klein [1993], Sinnhuber [I9951 und Langer [I9951 dargestellt worden. 
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Abbildung 7.1: Funktionsdiagramm des Programms zur Datenaufbereitung 
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WÃ¤hren bei der Total Power-Methode durch den konstanten Signal-Eleva- 
tionswinkel diese Vorintegration unkritisch ist, Ã¤nder sich bei der Referenz- 
strahl-Methode dieser Winkel jedoch unter UmstÃ¤nde von einem Mess-Zyklus 
zum anderen. Dadurch werden gegebenenfalls Spektren integriert, die aus ver- 
schiedensten GrÃ¼nde nicht verwertbar sind. Um fehlerhafte Spektren heraus- 
zufiltern, werden bei dieser Methode die jeweils eingestellten Winkel wÃ¤hren 
der Messung herausgeschrieben und gespeichert. 
Das als Rohspektrum bezeichnete Spektrum stellt eine Vorintegration der von 
der AtmosphÃ¤r emittierten Strahlung Ã¼be einen Zeitraum von ca. 40 s dar. 
Dieser Integrationszeit des Signalstrahls entspricht eine Messzeit von etwa 
110-120 s, bedingt durch jeweils 40 s Integrationszeit irn Signalstrahl plus 40 s 
im Referenzstrahl. Hinzu kommen noch die Stellzeiten des Drehspiegels (80 
mal etwa 375 ms). Im Folgenden wird mit Integrationszeit die Zeit bezeichnet, 
die wÃ¤hren der Messung in der Blickrichtung 'Signalstrahl' verstrichen ist. 
Solch ein Rohspektsum ist stark verrauscht und lediglich die Emissionslinie des 
Ozon bei 142 GHz ist erkennbar, wÃ¤hren die des C10 bei 204 GHz vÃ¶lli im 
Rauschen verschwindet, wie in Abbildung 7.2 zu sehen ist. 
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Abbildung 7.2: Kalibrierte Spektren aus Ozon-Messungen bei 142 GHz (links) und 
ClO-Messungen bei 204 GHz (rechts) mit unterschiedlichen Integrationszeiten. 

^\ CI0 17.03.97 
Kalibriertes Spektrum 
(S-R)/R 
38 Frames (25 mln) 
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Diese Abbildung zeigt typische Spektren aus dem Winter 1997. Die angegebe- 
nen Standardabweichungen sind ein MaÃ fÃ¼ den Datenfehler, der sich zusam- 
mensetzt aus dem statistischen Rauschen des EmpfÃ¤nger und den systemati- 
schen Effekten der Baseline. FÃ¼ das Ozon-Spektrum sind die Baseline-Effekte 
gering. Zur Berechnung der Standardabweichung des Ozon-Spektrums sind 
lediglich die ersten 400 KanÃ¤l zugrunde gelegt worden. Die Verringerung der 
Standardabweichung durch VerlÃ¤ngerun der Integrationszeit entsprechend der 
Radiometergleichung weist darauf hin, dass hier im wesentlichen statistisches 
Rauschen die Ursache fÃ¼ den Datenfehler ist. 
FÃ¼ das ClO-Spektrum wurde erst ein angefitteter Slope vom Spektrum abgezo- 
gen, bevor die Standardabweichung bestimmt wurde. Da sich auf dem C10- 
Spektrum noch eine starke Baseline befindet, gibt die Standardabweichung im 
Fall des ClO-Spektrums nicht alleine den Fehler aufgrund statistischen Rau- 
schen~  an, sondern beinhaltet auch die Baseline. Das bedeutet auch, dass die 
Standardabweichung des ClO-Spektroms nicht in dem MaÂ§ kleiner wird, wie 
die lÃ¤nger Integrationszeit dies erwarten lieÃŸe da sich die Baseline-BeitrÃ¤g 
zum Datenfehler durch lÃ¤nger Integrationszeiten nicht verringern '. 

Die Datenmenge von ca. 20 MByte pro Tag bei bereits vorintegrierten C10- 
Spektren macht die Vorintegration plausibel. Wesentlich weniger Daten erge- 
ben sich fÃ¼ Ozon-Messungen (ca. 5-10 MByteJTag). Der Grund fÃ¼ die gerin- 
gere Datenmenge der Ozon-Messungen ist, dass wegen des um GrÃ¶ÃŸenordnu 
gen stÃ¤rkere Ozon-Signals mit wesentlich weniger Rohspektren bereits sehr 
brauchbare Ergebnisse zu erzielen sind. 
Das eben beschriebene Verfahren der Vorintegration birgt natÃ¼rlic einige 
Gefahren. Im Folgenden wird nÃ¤he beschrieben, nach welchen Kriterien diese 
vorintegrierten Frames (die die kleinsten Einheiten der verfÃ¼gbare Daten dar- 
stellen) ausgewÃ¤hl bzw. verworfen werden. 

Die Aufbereitung eines Rohspektmms beginnt mit der ÃœberprÃ¼fu der QualitÃ¤ 
nach bestimmten Kriterien, die im nÃ¤chste Kapitel erlÃ¤uter werden. Dann wird 
das Spektrum auf Helligkeitstemperatur kalibriert. SchlieÃŸlic wird die Hellig- 
keitstemperatur auf Zenit-Richtung umgerechnet, da nur so eine Vergleichbar- 
keit zu anderen Spektren bzw. die Integration mÃ¶glic ist. Am Ende dieser Pro- 
zedur steht ein kalibriertes Spektrum einer 60-minÃ¼tige Messung, wie sie im 
vorhergehenden Kapitel beschrieben wurde. 

Nach der Radiometerformel sollte das Rauschen des Spektrums einer 38 mal so langen Integrationszeit um den 
Faktor &% verringert sein. 
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ualitÃ¤ der Rohs 
Bei der ClO-Messung mit dem RAM sind aufgrund der Referenzstrahl-Methode 
bestimmte Kriterien zu berÃ¼cksichtigen damit die Integration zu sinnvollen 
Ergebnissen fÃ¼hre kann. 

Winkelvariation eines Frames 
Variiert der Winkel innerhalb des Frames, aus dem das Rohspektrum erzeugt 
wurde, zu stark, dann deutet dies auf eine hohe Variabilitat der Troposphare 
bzw. des darin enthaltenen Wasserdampfs hin. Die einzelnen Mess-Zyklen 
sind dann hinsichtlich ihrer Baseline (s. U.) zu unterschiedlich, als dass eine 
Verwendung dieses Frames sinnvoll wÃ¤re Die gegenwÃ¤rti verwendete 
zulÃ¤ssig Winkelvariation von l0 innerhalb eines Frames sorgt bei starker 
Variabilitat der Troposphare fÃ¼ einen Abbruch der ~ u s w e r t u n g . ~  ZusÃ¤tzlic 
wird Ã¼be dieses Kriterium die Situation abgefangen, in der das Messpro- 
grarnrn selbst bereits wÃ¤hren der Messung aufgrund der stark schwankenden 
TroposphÃ¤rensituatio zur Bestimmung des ,,richtigen" Winkels eine sog. 
,,Sky-Dip" Messung durchfÃ¼hrte d. h. anhand von vier Signalen unter unter- 
schiedlichen Elevationswinkeln den ,,richtigen" Winkel fÃ¼ den nÃ¤chste 
Zyklus berechnet. In dem Falle ist das Frame zu verwerfen, da es nicht aus- 
schlieÃŸlic reine Referenzstrahlmessungen enthglt. 

@ GrÃ¶Ã des Signalstrahl-Elevationswinkels 
Ist die TroposphÃ¤rensituatio so, dass der mittlere Signal-Elevationswinkel 
des Frames sehr groÃ wird, bedeutet dies einen hohen Wasserdampfgehalt der 
TroposphÃ¤re Ab einem bestimmten Winkel ist die OpazitÃ¤ der AtmosphÃ¤r 
so hoch, dass eine Datenauswertung keinen Sinn macht, wie in Kapitel 6 aus- 
fÃ¼hrlic dargestellt. Seit Winter 1996197 wird hier ein Winkel von 1 8 O  ange- 
nommen, der in etwa einer TroposphÃ¤ren-Helligkeitstemperatu von 143 K 
bzw. einer ZenitopazitÃ¤ von ca. 0.24 Neper entspricht.4 

Diese beiden Kriterien werden bereits vor der Behandlung der Daten geprÃ¼f 
und fÃ¼hre ggf. zum Abbruch der weiteren Auswertung. Bei den nachfolgenden 
handelt es sich um Kriterien, die erst an das Spektrum selbst gestellt werden 
kÃ¶nnen 

Es zeigte sich, dass ,,gute" troposphÃ¤risch Bedingungen sich auÂ§e durch niedrige Elevationswinkel auch durch 
geringe WinkelvariabilitÃ¤ auszeichnen. Deshalb fÃ¼hrt dieses Kriterium bei guter TroposphÃ¤r nicht zum 
Abbruch der Auswertung einzelner Frames. 

Die Messungen ab Februar 1997 auf Spitzbergen haben diesen Grenzwinkel von 18' bereits bei der 
Datenaufnahme in der Weise berÃ¼cksichtigt als dass keine ClO-Messungen mehr durchgefÃ¼hr wurden, falls ein 
aus dem Sky-Dip errechneter Winkel diese Grenze Ã¼berschritt Die gewonnene Messzeit kam den 
Ozonmessungen zugute. 
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ffekte in den kalibrierten 
Die kalibrierten Spektren weisen Strukturen (auch Baseline genannt) auf, die 
eine Weiterbehandlung erschweren. Als Ursache dafÃ¼ sind im Wesentlichen 
drei Quellen erkannt worden, die im Folgenden beschrieben werden. 

7.3.1 Der Einfluss des ,,Back-End" 

Der Bandpass des Spektrometers wird Ã¼blicherweis nicht zur Baseline gezÃ¤hlt 
Dennoch wird er an dieser Stelle angefÃ¼hrt da er im Falle des RAM tatsÃ¤chlic 
zu einer variablen Baseline beitrÃ¤gt 
Durch die Differenzbildung (S-R) sollte der Bandpass des Spektrometers ver- 
schwinden, da neben der in beiden Messungen gleichen Systemrauschtempera- 
tur auch der troposphÃ¤risch Beitrag aufgrund des Leistungsabgleichs (bis auf 
das schwache Signal der Linie) gleich ist. Durch die Division durch R und die 
nachfolgende Multiplikation mit der Systernrauschtemperatur (s. Gin (5.7) oder 
(5.10)) heben sich im Prinzip die Effekte durch den Bandpass ebenfalls auf. 
Zu den Eigenarten des AOS des RAM gehÃ¶r aber, dass aus ungeklÃ¤rte Griin- 
den in den vier Phasen eines Zyklus Ã¼be unterschiedlich lange Zeiten integriert 
wird. Bei gleicher StrahlungsintensitÃ¤ ergeben sich auf diese Weise signifikant 
unterschiedliche count-Raten am Ausgang des Spektrometers. Diese Unter- 
schiede fÃ¼hre zu einem nachweisbaren Restbetrag des Bandpass zum Spek- 
trum, der im Wesentlichen nicht-periodischer Natur ist. 
Eine VerlÃ¤ngerun der Integrationszeit verschafft auch keine Abhilfe, da  die 
count-Raten der Phasen einen systematischen offset gegeneinander aufweisen. 
Eine erneute Auswertung der alten Daten mit einer entsprechenden Korrektur, 
nachdem dieser Effekt im AOS erkannt war, wurde zugunsten der Bearbeitung 
der Daten aus 1997 zurÃ¼ckgestellt 

7.3.2 Stehwellenstrukturen durch Reflexionen im Front-End 

Stehende Wellen kÃ¶nne sich in der Quasi-Optik durch Reflexionen zwischen 
dem Mischer und den optischen Elementen bzw. Halterungen, SeitenwÃ¤nde 
und anderen im Strahlengang stehenden Elementen ergeben. Ahnliche Effekte 
durch Reflexionen in schlecht angepassten Koaxialkabeln sind von geringerer 
Bedeutung. WÃ¤hren an letzerem nicht viel verÃ¤nder werden kann7, ist der 
Aufwand hinsichtlich einer 'sauberen' StrahlfÃ¼hrun recht groÃŸ Neben einer 
mÃ¶glichs optimalen Justage sind evtl. als Kandidaten fÃ¼ die Reflexion in Frage 
kommende mechanische Bauteile mit Material beklebt worden, das Ã¼be hohe 
Absorptionseigenschaften im MW-Bereich verfÃ¼gt Die im Referenzstrahl 

Der Austausch besonders schlecht angepasster Kabel ist hier die einzig mÃ¶glich Verbesserung 
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befindliche Plexiglas-Platte ist unter dem Brewster-Winkel montiert wordenx. 
Bei den Ozonmessungen wurde die Folie, durch die die Strahlung in das 
VakuumgefÃ¤ gelenkt und in den Mischer eingkoppelt wird, als Ursache 
identifiziert und, da das Ozonradiometer momentan (Stand MÃ¤r 1997) unge- 
kÃ¼hl betrieben wird, kurzerhand entfernt. Die Baseline wurde damit entschei- 
dend verbessert. Es ist also davon auszugehen, dass ein Teil der Baseline auch 
beim ClO-Radiometer, das gekÃ¼hl in einem VakuumgefÃ¤ montiert betrieben 
wird, daher rÃ¼hrt 
Im Prinzip lÃ¤ss sich aus der PeriodenlÃ¤ng der Stehwelle auf die Entfernung 
zwischen Mischer und reflektierendem Element schlieÃŸen in der Praxis ist es 
jedoch schwierig die exakte PeriodenlÃ¤ng zu ermitteln, vor allem bei variie- 
render Baseline. Zur Identifizierung einer Baseline bei der ClO-Messungen ist 
zudem eine sehr lange Integrationszeit erforderlich. Bisher war es auch nicht 
mÃ¶glich einzelne Messungen ohne 'Slope zu betrachten, also ohne das Anstei- 
gen des Spektrums von hohen zu niedrigen Frequenzen. Erst dadurch werden 
Ã¼berhaup Stehwellen e~kennbar .~  

7.3.3 Einfluss des troposphgrischen Wasserdampfs auf empfangene Spek- 
tren des 

Zwar ist es der groÃŸ Vorteil der Referenzstrahl-Methode gegenÃ¼be der Total- 
Power-Methode, dass sich VerstÃ¤rkungsschwankunge wÃ¤hren der Messung 
nicht bemerkbar machen, solange der Leistungsabgleich gewÃ¤hrleiste ist. Aber 
mit dem RAM ist es aufgrund der hohen Rauschtemperatur in der derzeitigen 
Konfiguration notwendig, Ã¼be mehrere Stunden hinweg zu messen, um ein 
gutes Signal zu Rauschen VerhÃ¤ltni zu erreichen. WÃ¤hren dieser Zeit Ã¤nder 
sich die TroposphÃ¤r in der Regel stark. Die Auswirkung des troposphÃ¤rische 
Wasserdampfs auf Spektren ist in den folgenden Unterkapiteln beschrieben. 

7.3.3.1 Variabler eitrag zum Untergrund des Signals 
Einerseits ist zu erwarten, dass ein erhÃ¶hte troposphÃ¤rische Wasserdampf eine 
ErhÃ¶hun des Signal-Untergrunds mit sich bringt. Dies zeigt Abbildung 7.3. 
Dieser Effekt kann dazu fÃ¼hren dass selbst das relativ starke Ozon-Signal in 
einem realistischen, d h. verrauschten Spektrum nicht mehr zu erkennen ist. Die 
AtmosphÃ¤r ist dann bereits lÃ¤ngs optisch dicht fÃ¼ das ClO-Signal. Ein ver- 
stÃ¤rkte Untergrund-Beitrag verschlechtert das Signal zu Rauschen VerhÃ¤ltni 
natÃ¼rlich 

Zur Beobachtungsgeometrie siehe Raffalski [1993]. 
' In einer neuen Version der Software fÃ¼ die Spektrometer-Steuerung wird diese Funktion optimal zur 
VerfÃ¼gun stehen. Damit wird praktisch wÃ¤hren des Messbetriebs die Stehwelle identifizierbar und es kann eine 
systen~atischere Untersuchung der Ursachen fÃ¼ diese Stehwellen betrieben werden. 
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Abbildung 7.3: Helligkeitstemperaturen von synthetischen ClO-Spektren (links) 
und Ozon-Spektren (rechts) bei unterschiedlichen Wasserdampf-Gehalten der Tro- 

10 posphÃ¤re 

7.3.3.2 Auswirkungen auf die ClO-Spektren 

Der Mischer, der fÃ¼ die ClO-Messungen verwendet wird, ist recht schmalban- 
dig ausgelegt. Probleme mit hÃ¶here Harmonischen, die durch das Frequenz- 
mischen entstehen, sind hier bisher nicht aufgetreten. ' '  
Das Problem liegt vielmehr in dem bereits erwÃ¤hnte Slope, den sowohl Signal- 
als auch Referenzstrahl in den Rohdaten aufweisen. Dieser Slope verschwindet 
nicht durch die Berechnung von (S-R)/R. Da er in beiden Blickrichtungen 
unterschiedlich stark ist, besitzt auch das S-WR einen Slope. FÃ¼ unterschiedli- 
che Signal-Elevationswinkel ist der Slope zwar nur leicht verschieden, jedoch 
bewirkt eine variable TroposphÃ¤r mit den damit verbundenen Winkelschwan- 
kungen, dass die Spektren gegeneinander verkippt sind. 
In Abbildung 7.4 ist zu erkennen, wie sich der Slope des Spektrums in AbhÃ¤n 
gigkeit vom eingestellten Winkel verÃ¤ndert Der Deutlichkeit halber sind fÃ¼ 
diese Abbildung synthetische Spektren verwendet worden. Ohne Rauschen auf 
dem Spektrum ist im Falle niedriger OpazitÃ¤ auch die kleine Wasserdampf- 
Spektrallinie bei 203.4 GHz zu erkennen. Dargestellt ist jeweils die Helligkeit- 
stemperatur in Signalstrahlrichtung zusammen mit dem Signal aus der Refe- 
renzstrahlrichtung, das nach oben verschoben wurde. 

l0 In der Grafik ist keine ClO-Emissionslinie bei 204 GHz erkennbar, sondern lediglich der Untergrund, dessen 
IntensitÃ¤ um wenigstens zwei GrÃ¶ÃŸenordnung grÃ¶ÃŸ ist als die der Linie. 

Im Gegensatz dazu hat das Ozon-Front-End durch die breitbandige Auslegung des Mischers durch hÃ¶her 
Harnlonische nicht vernachlÃ¤ssigbar BeitrÃ¤ge Diese mÃ¼sse durch geeignete Filterung aus dem Signal enttfernt 
werden (s. Langer 119951). 
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Abbildung 7.4: VariabilitÃ¤ des Slope als Folge hohen (oben) bzw. niedrigen (unten) 
Wasserdampfgehalts in der Troposphae. R und S bezeichnen das Signal in Refe- 
renz- bzw. Signalstrahlrichtung unter 60Â bzw 1 5 O  Elevationswinkel. Auf der rechten 
Seite sind die zugehÃ¶rige Differenzsignale dargestellt. 

In der Praxis wird diese Verschiebung nach oben, die ich in dieser Arbeit als 
Leistungsabgleich bezeichnet habe, durch die Plexiglas-Platte bewirkt: 

Der Referenzstrahl passiert die Platte und wird dabei (in der gegen- 
wÃ¤rtige Konfiguration) um den Faktor 0.35 abgeschwÃ¤cht Gleichzei- 
tig wird durch die Platte selbst ein frequenzunabhÃ¤ngige Strahlungs- 
beitrag gerade in der HÃ¶h erzeugt, dass in Linienmitte der Leistungs- 
pegel in Referenzstrahl und Signalstrahl gleich ist. ZusÃ¤tzlic sorgt die 
Wahl des geeigneten Signalelevationswinkels (in der Grafik mit 1 5 O  
angenommen) fÃ¼ den exakten Leistungsabgleich in der Linienmitte. 

203.5 204 204.5 205 205.5 -' 203 5 204 204.5 205 205 
Frequenz [GHz] Frequenz [GHz] 

Y V 

hohe Opazitaet 

- 

R 
- 

s 

FÃ¼ den Fall hohen troposphÃ¤rische Wa~se~darnpfgehalts ist der Unterschied 
im Slope deswegen so gering, weil die TroposphÃ¤r fÃ¼ die starke Wasser- 
dampflinie optisch dicht wird. Dies fÃ¼hr im Extremfall zu einem konstanten 
Untergrund. 

6 .- 

- (S - R) 1 R 4 

- synthetisches Spektrum 
s, hohe Opazitaet 
5 2- 
ra 
m 
n 

5 0 -  
3 .- 
m X 

g - 2  

T 
-4 - 



62 Auswertung der ClO-Messungen 

Im Fall niedrigen tropospharischen Wasserdampfgehalts, sozusagen der not- 
wendigen Bedingung fÃ¼ erfolgreiche ClO-Messungen, ist der Unterschied im 
Slope beider Spektren grÃ¶ÃŸe Umso wichtiger wird der exakte Leistungsab- 
gleich, auf dem, wie in GI. (5.8) dargestellt, die Referenzstrahlmethode gerade 
beruht. In der Datenauswertung werden solche frames verworfen, in denen fÃ¼ 
die Mittelwerte der 200 Kanale um den Mittenkanal in Signal- und Referenz- 
strahl gilt 

Tm -Tcc > OA5K 

Dieser empirische ermittelte Wert wird ausschlieÃŸlic bei guten und stabilen 
tropospharischen Bedingungen eingehalten. 
Ein weiteres Problem ist die AbhÃ¤ngigkei der Baseline von den troposphÃ¤ri 
sehen Bedingungen, das auch auftritt, wenn der zuvor beschriebene Grenzwert 
eingehalten wird. Ãœbe einen Zeitraum von Stunden hinweg kann sich die Form 
der Baseline Ã¤ndern Dieses Problem wird dann kritisch, wenn durch Bildung 
der Tag-Nacht-Differenzen (s. Kapitel 7.5) die Baseline nicht verschwindet, 
sondern Stehwellen in der GrÃ¶ÃŸenordnu des zu erwartenden Chlormonoxid- 
Signals (oder noch grÃ¶ÃŸe im Spektrum produziert. Diese sind dann leider auch 
nicht durch einfache Fitverfahren zu eliminieren, da sie keine periodische 
Struktur aufweisen. 
Es ist ebenso davon auszugehen, dass sich in den aufintegrierten Spektren sol- 
che Messungen verbergen, die starke Unterschiede in der Baseline aufweisen. 
Aus diesem Grunde sind die Kriterien (s. Kapitel 7.2.1) entwickelt worden, 
nach denen Spektren (d. h. jeweils einzelne Frames) verworfen werden. Sowohl 
eine starke Variation der TroposphÃ¤r (groÃŸ Winkelvariation innerhalb eines 
Frames) als auch eine generell zu hohe TroposphÃ¤ren-Helligkeitsten~peratu 
(Elevations-winkel> 18O) mit zu hohes OpazitÃ¤ lassen aufgrund der unter- 
schiedlichen Form der Baseline keine sinnvollen Spektren erwarten. 
In Kapitel 6.4.2 ist darauf hingewiesen worden, dass bei einer Zenit-OpazitÃ¤ T= 

oberhalb von 0.15 Neper ClO-Messungen nicht mehr ausgewertet werden kÃ¶n 
nen. Dies entspricht in etwa einer Tropospharen-Helligkeitstemperatur Tcref von 
120 K. Die verbesserte Datenaufnahme und -auswertung seit Februar 1997 
ermÃ¶glich demgegenÃ¼be durchaus auswertbare Daten bis zu einer OpazitÃ¤ 
von etwa 0.24 Neper, entsprechend 143 K tropospharischer Helligkeitstempe- 
ratur. 
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Neben den bereits erwÃ¤hnte MÃ¶glichkeiten sozusagen das Entstehen einer 
Baseline so gut wie mÃ¶glic zu verhindern, werden auch Fitverfahren angewen- 
det, um aus den Spektren, vor allem den Tag-Nacht-Differenzspektren, Ergeb- 
nisse zu erzielen. Auflerdem wurden bei der Integration der Spektren und eben- 
falls bei der Bildung der Differenz Tag-Nacht die Spektren einzeln aneinander 
angeglichen hinsichtlich des Slope und des offset aufgrund mangelhaften Lei- 
stungsabgleichs. Mit diesen Verfahren gelingt es, aus den Wintern der Jahre 
1993194 und 1994195 an drei Tagen Spektren so aufzuarbeiten, dass mittels 
einer nachfolgenden Inversion HÃ¶henprofil fÃ¼ das C10 berechnet werden 
kÃ¶nnen In Kapitel 8 wird darauf im Einzelnen eingegangen. 
FÃ¼ den Winter 1995196 gelang dies nicht. Leider musste das Radiometer in 
dem Winter ohne den Stehwellen-Modulator betrieben werden. Die Aufgabe 
dieses im Strahlengang stehenden Spiegels ist es, durch periodische Bewegung 
die bestehenden Stehwellen zu mitteln und damit zu minimieren. 

Durch den Ausfall dieses 
CIO 12.02.96 Elements wurden die Base- 
Kalibriertes Spektrum 
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Abbildung 7.5: Kalibriertes ClO-Spektrum aus dem ist offensichtlich12. Geringe 
Winter 1996. (Vergleiche mit Abbildung 7.2) Variationen der Basline 

wÃ¤hren der Integrationszeit 
sorgten dafÃ¼r dass das ClO-Signal im Mittel Ã¼be einen lÃ¤ngere Zeitraum hin- 
weg zunehmend unterdsÃ¼ck wurde. 
Mit dem Winter 1996197 wurde der Messbetrieb verÃ¤ndert Der Abgleich der 
Leistungspegel in Signal- und Referenzstrahl wird jetzt nach jedem Zyklus, d. h. 
etwa alle 6 s durchgefÃ¼hrt wodurch die einzelnen Spektren eine deutlich verrin- 
gerte Variation der Baseline zeigen. ZusÃ¤tzlic wurden die Kriterien entwickelt, 
die in Kapitel 7.2.1 genannte sind, und in der Auswertungs-Software implemen- 

" Beim Vergleich mit Abbildung 7.2 ist allerdings die Verwendung unterschiedlicher Skalen zu beachten 
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tiert. Durch das Verwerfen 'schlechter' Spektren (im Sinne der Kriterien) hat 
sich die QualitÃ¤ der integrierten Spektren deutlich verbessert. 
In den integrierten Spektren dieses Jahres konnte daher an einigen Tagen eine 
ClO-Linie deutlich herausgearbeitet werden kÃ¶nnen ohne dass vorerst eine wei- 
tere Behandlung der Baseline durchgefÃ¼hr wurde. Dies gelang durch eine Dif- 
ferenzbildung von Tag und Nachtspektren, wie es im folgenden Kapitel 
beschrieben wird. Die Ergebnisse des Winters 1996197 werden ebenfalls in Ka- 
pitel 8 prÃ¤sentiert 

In den integrierten Spektren einer einzelnen Messung (etwa 1200 s Integrations- 
zeit) ist das Rauschen nahezu von der gleichen GrÃ¶ÃŸenordnun wie der Beitrag 
der Linie. ZusÃ¤tzlic enthÃ¤l das Spektrum die BeitrÃ¤g der Baseline. Um das 
Rauschen zu verbessern, kann lÃ¤nge integriert werden. Dies verringert aber die 
Baseline nicht. 
MÃ¶cht man die Probleme, die der Fit eines Polynoms hÃ¶here Ordnung zur 
Subtraktion der Baseline aus dem Spektrum mit sich bringt, vermeiden, kann 
man Ã¼be die Differenz zwischen Tag- und Nachtspektrum einen groÃŸe Teil 
der Baseline eliminieren, vorausgesetzt, die Baseline ist hinreichend konstant 13. 

Eine zweite Voraussetzung fÃ¼ diese Methode ist, dass die Substanz von Inter- 
esse nicht in beiden Spektren (Tag und Nacht) enthalten sein darf. 
Wie bereits in Kapitel 4.2 ausgefÃ¼hrt verhÃ¤l es sich mit C10 in einer Situation 
gestÃ¶rte Chemie in der unteren StratosphÃ¤r s014, dass es wÃ¤hren der Nacht 
immer mehr ins Dimer geht, bis sich ein Gleichgewichtszustand zwischen C1202 
und C10, also zwischen Dimer-Bildung und thermischer Dissoziation des 
Dimers einstellt. Dieser Zustand ist in den Stunden vor Tagesanbruch erreicht, 
dies wird durch photochemische Modelle bestÃ¤tigt die die ClO-Konzentration 
in AbhÃ¤ngigkei vom Sonnenzenitwinkel bestimmen.15 
Solange die Sonneneinstrahlung wÃ¤hren des Tages anhÃ¤lt ist dieser Gleichge- 
wichtszustand in Richtung des Monomers verschoben. 
In der Auswertung der RAM-Daten sind die Nachtspektren durchweg mindes- 
tens 3 Stunden vor Sonnenaufgang oder 3 Stunden nach Sonnenuntergang 

l 3  Der Begriff 'hinreichend' bedeutet, dass uber den Zeitraum der Integration hinweg die Baseline nicht stark 
variieren darf. Eine starke Variation der Baseline fÃ¼hr bei lÃ¤ngere Integration uber mehrere Stunden hinweg zu 
einer 'Mittclung' der Baseline mit dem Effekt, dass von der Emissionlinie im Spektrum nichts mehr Ã¼bri bleibt. 
14 Bei ungestÃ¶rte stratosphÃ¤rische Chemie liegt das Chlor in den Reservoirgasen C10N02 und HC1 vor und 
aufgrund der Ã¤uÃŸer langsam verlaufenden Freisetzung des Chlors ist nicht mit der Bildung einer nennenswerten 
ClO-Konzentration zu rechnen. 
15 In Kapitel 8 wird das Chemie-Modell von D. Lary (Lary [1996]) verwendet. Das SLIMCAT-Modell 
(Chipperfield [1996]) verwendet auÃŸerde Temperaturdaten und macht zusÃ¤tzlic eine AbschÃ¤tzun des 
verbliebenen Rests an Nacht-ClO. 



Auswertung der ClO-Messungen 65 

genommen worden. Dies ist in Ãœbereinstimmun mit Shindell [1996], der  fÃ¼ 
die Zeit 2 Stunden nach Sonnenuntergang in der Stratosphare einen ClO-Gehalt 
von < 15% des mittÃ¤gliche ClO-Werts berechnet hat. In der weiteren Ent- 
wicklung des ClO-Residuums in der Nacht bis 4 Stunden vor Sonnenaufgang in 
der StratosphÃ¤r stellte sich ein mittlerer ClO-Gehalt von 6% des mittÃ¤gliche 
Werts ein. 
Durch die Differenzbildung der Spektren erhÃ¤l man so den ClO-Gehalt der 
StratosphÃ¤r am Tage. Der in der Nacht nicht ins Dimer gegangene Rest des 
C10 fÃ¼hr zu einer systematischen UnterschÃ¤tzun des ClO-Gehalts. Um diese 
UnterschÃ¤tzun auszugleichen, verwendet Shindell zur Initialisierung seines 
Modells mrn-Wellen-Messungen Ã¼be der Antarktis und fÃ¼g einen offset von 
0.1 ppbv (berechnet aus bekannten Reaktionskonstanten und Photolyse-Raten) 
in der HÃ¶henschich um 20 km hinzu. 
Er zitiert auÃŸerde J. Waters mit der Aussage, dass Satellitenmessungen einen 
Nachtwert fÃ¼ C10 etwa in dieser HÃ¶h von 0.1 ppbv ergeben, um den Tag- 
Messungen nach dieser Methode der Differenzspektren nach oben korrigiert 
werden mÃ¼ÃŸte 
Nach Shindell ergibt sich fÃ¼ die gestÃ¶rt stratosphÃ¤risch Chemie zwischen 15 
und 30 km Ã¼be der Antarktis folgendes typisches Bild: 
WÃ¤hren der Nacht geht der grÃ¶ÃŸ Anteil des Chlor in das Dimer, es bleibt ein 
Rest von etwa 0.1 ppbv C10 erhalten. Mit Sonnenaufgang erreicht das C10 
innerhalb von weniger als zwei Stunden fast sein Maximum. Dieses Maximum 
liegt bei etwa 1.9 ppbv. Vom Dimer sind nur noch ca. 0.6 ppbv vorhanden. 
Zusammen ergeben diese beiden Chlor-Verbindungen 3.1 ppbv, was etwa dem 
maximalen VMR des Chlors der unteren Stratosphare entspricht. Das bedeutet, 
dass die hier beschriebene Situation tatsÃ¤chlic eine komplette Chlor-Aktivie- 
rung darstellt. 
Die Situation Ã¼be der Arktis wird wegen der hÃ¶here Temperaturen ein etwas 
anderes Bild abgeben. Das Konzentrationsgleichgewicht wird ein wenig in 
Richtung des Monomers verschoben sein, andere temperaturabhÃ¤ngig Reak- 
tionen (z. B. in Verbindung mit dem Reservoirgas HCI) werden an Bedeutung 
gewinnen. 
Dennoch lÃ¤ss sich aus den Untersuchungen der antarktischen Stratosphare auch 
auf die ZuverlÃ¤ssigkei der Methode der lag-Nacht-Differenzspektren fÃ¼ die 
arktische Stratosphare schliessen. Hinsichtlich des wÃ¤hren der Nacht als 
Monomer verbleibenden Chlors, um den die Angaben des mittÃ¤gliche VMRs 
zu korrigieren wÃ¤ren kÃ¶nnt der fÃ¼ arktische VerhÃ¤ltniss als untere Grenze 
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anzusehende Wert von 0.1 ppbv zum Tag-VMR in der HÃ¶h um 20 km hinzu- 
addiert werden. 
Der verbleibende Fehler in der Angabe des VMR aufgrund der oben beschriebe- 
nen UnterschÃ¤tzun liegt dann wahrscheinlich innerhalb des Fehlers, mit dem 
die VMRs in Kapitel 8 gezeigt sind. 
Aufgrund der Unsicherheit, wie groÃ der ClO-Gehalt der Nacht-Messungen 
wirklich ist, ist jedoch von einer Korrektur der Tag-VMRs vorerst abgesehen 
worden. 



Nach Integration und Anpassung der Tag- und Nachtspektren hinsichtlich Slope 
und Untergrund wird ein Differenzspektrum Tag-Nacht erzeugt. Mit diesem 
Verfahren werden zwei Gedanken verfolgt: 

@ Durch die Differenz zweier Spektren sollen Baseline-Effekte minimiert wer- 
den. 

Wie in Kapitel 3 erklÃ¤rt ist das untere Maximum des C10-VMR bei etwa 20 
km von der Sonneneinstrahlung abhÃ¤ngig so dass die Differenz zwischen 
Tag und Nacht in guter NÃ¤herun den Beitrag der ClO-Linie unbesiihrt lÃ¤sst 

Im Prinzip kann auf diese Weise eine ClO-Emissionslinie im Spektrum heraus- 
gearbeitet werden, aus der mittels eines geeigneten Inversionsverfahrens 
Informationen Ã¼be die HÃ¶henverteilun des C10 gewonnen werden. 
Im Folgenden unterscheide ich zwischen den Messungen der Winter 1993194 
bis 1995196 und den Daten des Winters 1996197 aus zwei GrÃ¼nden 

@ Die Daten bis einschlieBlich Winter 1995196 sind komplett bearbeitet, bis zur 
Inversion der Differenz-Spektren. Sie kÃ¶nne als endgÃ¼lti betrachtet wer- 
den. Eine erneute Bearbeitung dieser Daten mit dem neuen Auswerteverfah- 
ren ist nicht mÃ¶glich da vor allem die stÃ¤ndig Korrektur der Signalwinkel- 
Einstellungen nicht durchgefÃ¼hr wurde und also auch keine diesbezÃ¼gliche 
Informationen vorhanden sind. 

* Ab Winter 1996197 liegen die oben genannte zusÃ¤tzliche Informationen vor. 
AuÃŸerde wurde in diesem Winter ein modifiziertes Spektrometer eingesetzt. 
Die in dieser Arbeit prÃ¤sentierte Ergebnisse sind zum Teil bereits bestÃ¤tigt 
letztendlich aber noch von vorlÃ¤ufige Charakter. 
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essungen der 
Die Differenzspektren Ã¼be diesen Zeitraum sind aufgrund der Baseline, wie 
oben bereits beschrieben, nur sehr begrenzt auswertbar. Aus dem Winter 
1993194 gibt es leider keine Daten, die von solcher QualitÃ¤ wÃ¤ren dass mit 
ihnen erfolgreich eine ClO-Bestimmung durchgefÃ¼hr werden konnte. Dies liegt 
einerseits daran, dass die ClO-Messungen im Winter 1993194 eher als Probelauf 
fÃ¼ die Funktionstuchtigkeit des ClO-Radiometer durchgefÃ¼hr wurden. Ande- 
rerseits lag in diesem Winter die PrioritÃ¤ auf dem Ozon-Radiometer, das in sei- 
nem zweiten Winter auf Spitzbergen die OperationalitÃ¤ unter Beweis stellen 
sollte. Die gewonnenen ClO-Daten wurden im Wesentlichen zum Testen der 
Auswertungsprogramme verwendet. Nachdem beide Radiometer im Oktober 
1994 in der neu errichteten NDSC-Station des Alfred-Wegener-Instituts fest 
installiert waren, wurde im darauf folgenden Winter ein verstÃ¤rkte Augenmerk 
auf die ClO-Messungen gerichtet. 
Es gibt drei Perioden, aus denen hÃ¶henaufgelÃ¶s ClO-Profile gewonnen wer- 
den konnten. Diese Tage sind durch Kreise in Abbildung 8.1 angedeutet. Die 
Grafik zeigt die Werte der Potentiellen Vo~ticity (PV) in PV-Einheiten von 10' 
' ~ m k g s '  und den Temperaturverlauf auf dem 475 K-Niveau der potentiellen 
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Abbildung 8.1: PV (durchgezogene Linie) und Temperatur (gestrichelte Linie) fÃ¼ 
das 475 K-Niveau Ã¼be ~ ~ - A l e s u n d  im Winter 1995. Die Kreise markieren die Tage, 
fÃ¼ die ClO-Daten des RAM existieren. FÃ¼ den Temperaturverlauf gilt die Skala am 
rechten Rand der Grafik. (Vgl. auch mit Abbildung 8.15 fÃ¼ 1997). 

' Die potentielle Temperatur ist diejenige Temperatur, die eine Luftmasse annimmt, wenn sie adiabatisch auf 
einen Druck von 1000 hPa gebracht wird. 
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Ã¼be ~ ~ - A l e s u n d .  In Abbildung 8.2 sind jeweils das Spektrum und das daraus 
gewonnene HÃ¶henprofi dargestellt. Da die Messzeiten teilweise einen Zeitraum 
von 36 Stunden Ã¼berstreichen zeigt Abbildung 8.3 die Lage des Polarwirbels 
an Hand der PV fÃ¼ den angegebenen Tag und den jeweils darauf folgenden. 
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Abbildung 8.2: ClO-Spektren und invertierte Profile vom 4.3.95 (oben), 18.3.95 
(Mitte) und 27.3.95 (unten). Die Messzeiten umfassen jeweils die gesamten Tag- 
und Nachtmessungen (Integrationszeit etwa 4 h bzw. 2 h) des genannten und des 
folgenden Tages, soweit die DatenqualitÃ¤ dies zulieÃŸ Die Messungen wÃ¤hren der 
Morgen- und AbenddÃ¤mmerun sind ausgenommen. 
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Abbildung 8.3: Karten der Potentiellen Vorticity fÃ¼ die entsprechenden ZeitrÃ¤um 
der in Abbildung 8.2 gezeigten Profile. 
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Die PV-Karten in Abbildung 8.3 geben auf der 475 K-Isentropen die PV-Werte 
irn Bereich 36 (hellgrau) Ã¼be 42 (mittel) bis 60 (dunkel) an. Das Reverse 
Domaine Filling -Verfahren (RDF), das diesen Karten zugrundeliegt (Sinnhuber 
[1997]), erlaubt eine hÃ¶her AuflÃ¶sun der potentiellen Vorticity. Das Verfah- 
ren berechnet die PV-Werte mittels RÃ¼ckwÃ¤rts-Trajektori aufgrund der 
YVindfelder2 der zurÃ¼ckliegende 10 Tage. Auf diese Weise kommen die fa' ~ i n e -  
ren Strukturen deutlich zum Vorschein. AusgeprÃ¤gt Filament-Strukturen wei- 
sen auf die Einmischung von z. B. Vortexrand-Luftmassen (grÃ¼n hin. Solche 
Luftmassen aus oftmals recht niedrigen Breiten tragen hohe Gehalte von Aero- 
so13 aber auch Spurengasen wie z. B. Ozon mit sich. Dies ist interessant fÃ¼ 
Ozonmessungen, die aufgrund der Filamentstruktur schwankende Ozon-Gehalte 
ergeben, die nur durch dynamische Effekte zu erklÃ¤re sind. Andererseits haben 
Vortexrand-Luftmassen im Vergleich zu einer Situation gestÃ¶rte stratosphÃ¤rj 
scher Chemie innerhalb des Vortex in der Regel weniger C10 aufgrund ver- 
stÃ¤rkte Mischungsprozesse, dies zeigen auch flugzeuggestÃ¼tzt ClO-Messun- 
gen, die in Abbildung 8.7 in Kapitel 8.1.2.1 zum Vergleich n i t  RAM-Messun- 
gen herangezogen werden. 
Wie in den PV-Karten zu erkennen ist, liegt ~ ~ - A l e s u n d  am 4. und 5.  MÃ¤r am 
Rand des Vortex, wÃ¤hren es an den anderen Tagen eindeutig innerhalb des 
Polarwirbels liegt. Da trotz der Lage innerhalb des Wirbels niedrige C10- 
Gehalte gemessen wurden, deutet dies darauf hin, dass in den genannten Zeit- 
rÃ¤ume tatsÃ¤chlic nur eine geringe Chlor-Aktivierung im Polarwirbel stattge- 
funden hat. Um dies zu verifizieren, werden im Folgenden Vergleiche mit wei- 
teren Messungen und Modellrechnungen prÃ¤sentiert 

8.1.1 MW-Messungen anderer Instrumente 

Es ist natÃ¼rlic wÃ¼nschenswert die Ergebnisse des RAM mit anderen Messun- 
gen zu vergleichen. Dazu habe ich Ergebnisse zweier weiterer Mikrowellen- 
Radiometer verwendet, die zur selben Zeit wie das RAM im Umfeld von Spitz- 
bergen (ASUR) bzw. im Polarwirbel (MLS) ClO-Messungen durchgefÃ¼hr 
haben. 

Die verwendeten Windfelder entstammen den 12:OO UTC Analysen des European Center for Medium-range 
Weather Forecast (ECMWF) in Reading, GroÃŸbritannien 

In Plumb [I9941 werden flugzeuggestÃ¼tzt LIDAR-Messungen Ã¼be den Aerosol-Gehalt der unteren Atmo- 
sphÃ¤r prÃ¤sentiert Sie zeigen, dass an einigen Tagen Zonen aerosolreicher und aerosolarmer Luftmassen am 
Wirbelrand nebeneinander liegen. 
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.1.1.1 Vergleich mit A 

Die AbkÃ¼rzun ASUR steht fÃ¼ Advanced Submillimeter S 
Dieses Radiometer wurde von der UniversitÃ¤ Bremen und der 
Organization of the Netherlands (SRON) aufgebaut, um Emissionslinien im 
Frequenzbereich 620-650 GHz zu delektieren. Es ist fÃ¼ den Einsatz auf dem 
hoch (bis 13 km) fliegenden Forschungsflugzeug FALCON der Deutschen Luft- 
und Raumfahrt Agentur (DLR) konzipiert worden. Oberhalb der HÃ¶hen die mit 
diesem Flugzeug erreicht werden, befindet sich nur noch ein geringer Anteil des 
atmosphÃ¤rische Wasserdampf, die Opazitat ist sehr gering, wie bereits Abbil- 
dung 6.1 zeigt. Sowohl die BeitrÃ¤g des Untergrunds zur Helligkeitstemperatur 
als auch die OpazitÃ¤ ist fÃ¼ Beobachtungsorte oberhalb von 10 km nicht zu ver- 
gleichen mit den Bedingungen eines bodengebundenen Radiometers. 
Aufgrund der geringen Opazitat sind im genannten Frequenzbereich Emis- 
sionslinien mehrerer MolekÃ¼l detektierbar. Gleichzeitig ermÃ¶glich die im 
ASUR eingesetzten SIS-Technologie mit einer geringen Systemsauschtempe- 
ratur von < 1000 K (SSB) sehr kurze Integrationszeiten. 
Mehrfache Wechsel des Betriebsmodus des ASUR wÃ¤hren eines Fluges liefern 
Informationen Ã¼be eine Reihe wichtiger stratosphÃ¤rische Substanzen. 
Das ASUR misst sowohl starke Signale wie Ozon (mit LinienstÃ¤rke bis zu 
100 K), HC1 (30 K) und N20 (12 K) als auch schwache Linien wie C10 (1 K) 
und HO2 (0.1 K). 
WÃ¤hren der SESAME 3-Kampagne5 im Winter 1994195 machte das ASUR an 
Bord der FALCON neben einigen LokalflÃ¼ge in Nordschweden am 4.3.1995 
auch einen Flug nach Spitzbergen6. Dabei konnte bei 75.9N117.7E, also gut 
300 km sÃ¼dlic von ~ ~ - A l e s u n d ,  eine letzte ClO-Messung durchgefÃ¼hr wer- 
den, bevor mit dem Landeanflug auf Spitzbergen die Messungen abgebrochen 
werden mussten. Abbildung 8.4 zeigt das VMR-Profil dieser Messung zusam- 
men mit dem Profil der Messung des RAM. Die Profile zeigen eine gute Ãœber 
einstimmung im unteren HÃ¶henbereich Die Werte im Bereich von 20-23 km, 
der fÃ¼ die stratosphÃ¤risch Chemie von auÃŸerordentliche Bedeutung ist, zeigen 
eine moderate Chlor-Aktivierung an. 

Das Radiometer ist eine Weiterentwicklung des Submillimeter Atmospheric Soundcr (SUMAS) der UniversitÃ¤ 
Bremen, deshalb sei an dieser Stelle auf die Arbeiten von Crewell [I9931 und Wehr [I9961 verwiesen. 

SESAME steht fÃ¼ Second European Stratospheric Arctic and Mid-Latitude Experiment. 
Eine ausfÃ¼hrlich Diskussion der ASUR-Messungcn und eine Darstellung der Ergebnisse finden sich in  Urban 

[I9971 und Wohlgemuth [1997]. die auch die Berechnung der VMR-Profile des C10 durchfÃ¼hrten die in diesem 
Unterkapitel dargestellt sind. 
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ASUR 
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Abbildung 8.4: ClO-Profile von RAM (dicke Linie) und ASUR (gestrichelte Linie) 
vom 4.3.1995. 

Die FALCON flog am darauf folgenden Tag zuerst Richtung Nord-West tiefer 
in den Vortex hinein, danach ostwÃ¤rt und kehrte wieder nach Spitzbergen 
zurÃ¼ck In Abbildung 8.5 ist die Lage des Polarwirbels zu sehen, zusammen mit 
den Flugrouten der beiden FlÃ¼ge die die FALCON iiber Spitzbergen unter- 
nommen hat. 
Auch auf dem zweiten Flug wurden ClO-Messungen vorgenommen. Vor allem 
auf dem Weg hinein in den Polarwirbel wurde ein erhÃ¶hte ClO-Gehalt gemes- 
sen. Die Werte um 0.4 ppbv werden allgemein als bereits gestÃ¶rt stratosphÃ¤ri 
sche Chemie interpretiert. Auf dem Weg nach Osten und SÃ¼de nahmen diese 
Werte wieder ab. 
Ny-Alesund lag an beiden Tagen nicht zentral im Wirbel, vielmehr verlief der 
Rand des Wirbels von West nach Ost, so dass das RAM an beiden Tagen lÃ¤ng 
des Randes schaute. Das ASUR flog auf dem RÃ¼ckwe nach Longyearbyen am 
5.  MÃ¤r entlang des 11. LÃ¤ngenkreises schaute also in dieser Flugphase in die- 
selbe Richtung wie das RAM. 
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Abbildung 8.5: Lage des Polarwirbels anhand der potentiellen Vorticity in PVU 
[I0 -6~m2kg1s-1] fÃ¼ die 475 K-HÃ¶h jeweils 12:OO UT. ZusÃ¤tzlic eingezeichnet 
sind die Flugrouten der FALCON vom 4. und 5. MÃ¤r 1995. Nach Urban [1997]. 
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Abbildung 8.6: VMR Profil des RAM sowie des ASUR vom 4.3. sowie des ASUR 
vom 5.3.1995 auf dem Flugabschnitt lÃ¤ng des 11. LÃ¤ngengrads Die Bezeichnungen 
a-1, b-1, b-2, b-3 geben den Flugabschnitt an. a-1 ist die Messung vom 4.3., b-1 - 
b-3 sind die Messungen, die nÃ¶rdlic von Spitzbergen am Polarwirbelrand auf dem 
Weg von Nord nach SÃ¼ durchgefÃ¼hr wurden. Die Blickrichtung der letzteren drei 
Messungen entsprach dabei der des RAM. 
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Unter der Annahme, dass sich mit der geringen Verschiebung des Polarwirbels 
auch die chemischen Bedingungen nicht sprunghaft Ã¤ndern7 lÃ¤ss sich das 
RAM-Profil auch noch mit den Messungen diese Fluges vom 5. MÃ¤r verglei- 
chen, wie dies in Abbildung 8.6 gezeigt ist. 
Qualitativ kommen beide Messungen zu dem Ergebnis, dass im untersuchten 
Zeitraum moderat gestÃ¶rt stratosphÃ¤risch Chemie vorherrscht. Abbildung 8.7 
zeigt einen Schnitt durch die ClO-Profile des ASUR aus dem hier untersuchten 
Zeitraum. Deutlich ist die Zunahme des C10 in 20 km HÃ¶h auf dem Weg in 
den Wirbel hinein erkennbar. Ebenso nimmt das C10 mit geringer werdendem 
PV-Wert wieder ab. Der Bereich mit PV > 40 ist gekennzeichnet und es ist ein 
typischer Fehlerbalken fÃ¼ die ASUR-Messungen dargestellt. Das RAM kommt 
in 20 km HÃ¶h zu einem Ã¤hnliche Wert bei allerdings deutlich grÃ¶fiere Feh- 
ler. Der Vergleich mit den ASUR-Messungen war die erste Gelegenheit, die 
Ergebnisse des ClO-Radiometers auf Spitzbergen zu bestÃ¤tigen Letztlich war 
dies auch einer der GrÃ¼nde warum dieser Flug durchgefÃ¼hr wurde. 

I , I 
0 5 10 15 20 25 30 

ASUR Datensatz # 

Abbildung 8.7: C10-VMR aller Profile des ASUR in 20 km HÃ¶h von1 4. und 5. 
MÃ¤r 1995. Der Polarwirbel-Bereich vom 5.4. ist mit PV > 40 gekennzeichnet. 
Typische Fehlerbalken sind fÃ¼ zwei Messungen eingetragen. Der Stern mit Fehler- 
balken zeigt das VMR der RAM-Messung vom 4.3.1995 in derselben HÃ¶he 

' Diese Annahme ist allerdings problematisch, da es sich im untersuchten Gebiet um den Wirhelrand handelt. 
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8.1.1.2 Vergleich mit MLS-Daten 

Der Microwave Limb Sounder (MLS) an Bord des UARS-Satelliten (Upper 
Atmosphere Research Satellite) ist neben Detektoren fÃ¼ 02, O3 und H# auch 
mit einem EmpfÃ¤nge fÃ¼ die ClO-Emissionslinie bei 204 GHz ausgerÃ¼stet Mit 
einem Detektionslimit von 0.5 ppbv fÃ¼ einen einzelnen Scan kann das MLS nur 
bei krÃ¤fti gestÃ¶rte stratosphÃ¤rische Chemie C10 delektieren8. 
Ein Vergleich mit den RAM-Daten fÃ¤ll deshalb schwer, weil der Messmodus 
des MLS abwechselnd fÃ¼ jeweils 36 Tage die Beobachtung der AtmosphÃ¤r 
uber der Nord- bzw. der SÃ¼dhalbkuge gestattet. Seit Ende 1994 kÃ¶nne die 
Solarzelle nicht mehr auf die Sonne ausgerichtet werden. Aus diesem Grund 
werden nicht immer alle Instrumente gleichzeitig betrieben. ZusÃ¤tzlic ist der 
Mechanismus, der die Antenne bewegt, bereits etwas abgenutzt, so dass das 
Abtasten des Horizonts nur noch in etwa einem Drittel der Zeit durchgefÃ¼hr 
wird. In der restlichen Zeit steht die Antenne in einer festen Position und fÃ¼hr 
durch die Bewegung des Satelliten einen Horizont-Scan (limb scan) aus. Dabei 
wird eine Schicht in der TangentialhÃ¶h von 18.5 Â 2.5 lun delektiert. Diese 
HÃ¶h entspricht in etwa der des interessierenden unteren ClO-Maximums. Aus 
diesen Daten werden uber den Polarwirbel gemittelte VMR9s bestimmt. Auf- 
grund der verringerten HÃ¶henauflÃ¶su der 'Nicht-Scan-Daten' wird diesen ein 
empirisch bestimmter offset von - 0.3 ppbv hinzugefÃ¼gt 
Im interessierenden Zeitraum des MÃ¤rz 1995 gibt es Scans fÃ¼ den 6., 8. und 
10. MÃ¤rz Nach Manney [I9961 zeigen die vortexgemittelten Daten ein C10- 
VMR von etwa 0.4 - 0.45 ppbv, wÃ¤hren die aus den Scans ermittelten Werte 
mit 0.35 ppbv etwas niedriger angegeben sind. Das bedeutet, dass auch das 
MLS-Instrument im frÃ¼he MÃ¤r moderat bis stark erhÃ¶hte C10-VMR gesehen 
hat. Der vom RAM gemessenen Wert von etwa 0.18 ppbv bei 22 km und die 
daraus abgeleitete Aussage erhÃ¶hte ClO-Gehalts wird damit qualitativ bestÃ¤ 
tigt. Vor allem, wenn berÃ¼cksichtig wird, dass die vortexge 
Daten hier mit den KAM-Daten verglichen werden, die am V 
lieh geringere Werte erwarten l a ~ s e n . ~  

In1 zonalen Mittel betrÃ¤g die AuflÃ¶sun ca. 0.1 ppbv. 
Vergleicht man die MLS-Daten mit den ASUR-Daten aus dem Polarwirbel. ist die gute Ãœbereinstimmun der 

Werte deutlich zu erkennen. 
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8.1.2 Vergleich mit dem SLIMCAT- 

Das SLIMCAT-Modell, mit dem die RAM-Daten verglichen werden, ist ein 
3-dimensionales chemisches ~ r a n s ~ o r t m o d e l l ~ ~ .  Es wird initialisiert mit einem 
Satz von fÃ¼ die StratosphÃ¤r wichtigen chemischen Substanzen in bestimmtem 
VolumenmischungsverhÃ¤ltnissen Einmal gestartet, wird das Model mit Daten 
Ã¼be Windfelder und Temperaturen des britischen meteorologischen Dienstes 
(United Kingdom eteorological Office, UKMO) versorgt. Das Modell rechnet 
auf Isentropen, also auf FlÃ¤che gleicher potentieller Temperatur 0. 
Das SLIMCAT-Modell berechnet das VMR der untersuchten Spezies, sowie 
Druck und Urngebungstemperatur auf 11 Isentropen zwischen 350 und 2100 K. 
Aus Sondenaufstiegen des Tages werden die HÃ¶he in km berechnet, die den 
HÃ¶he der angegebenen Isentropen entsprechen. Dazu wird aus Druck und phy- 
sikalischer Temperatur der Sondenmessung in den jeweiligen HÃ¶he das 0 die- 
ser HÃ¶h errechnet. Dann werden die 11 HÃ¶he bestimmt, die mit den Isentro- 
pen des Modells Ã¼bereinstimmen 

RAM 

....- SLIMCAT 
./Â 

l 0  6 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6 ' 
CIO-VMR [ppbv] 

101- I 
0 0 1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6 

CIO-VMR [ppbv] 

l 0  0 0'1 0.2 0.3 0.4 0 . 5 0 . 6  
CIO-VMR [ppbv) 

Abbildung 8.8: ClO-Profile des 
RAM verglichen mit n~odellierten 
Profilen des SLIMCAT-CTM. 

10 Eine ausfÃ¼hrlich Beschreibung des SLIMCAT-Modells der UniversitÃ¤ Cambridge findet sich in Chipperfield 
[19961. In dieser VerÃ¶ffentlichun werden Ergebnisse weiterer Instrumente diskutiert, die im Winter 1994195 an 
der SESAME-Kampagne beteiligt waren. 
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Abbildung 8.8 zeigt die Profile des Modells und des Experiments. Das Modell 
gibt den ClO-Gehalt am 4. MÃ¤r recht gut wieder, die Abweichungen an den 
beiden anderen Tagen sind jedoch nicht unerheblich. WÃ¤hren das Modell das 
C10 der unteren StratosphÃ¤r bei 20 km am 18.3. Ã¼berschÃ¤tz wird der C10- 
Gehalt am 27.3. unterschÃ¤tzt AuÃŸerordentlic stark im Vergleich zu den RAM- 
Daten fÃ¤ll das obere Maximum nach den SLIMCAT-Daten am 27.3. aus. Dies 
liegt mÃ¶glicherweis an der unglÃ¼ckliche Wahl der StÃ¼tzstell im SLIMCAT- 
Modell. Es kann jedoch festgestellt werden, dass das Modell die Messungen 
qualitativ recht gut reproduzieren kann und ebenfalls eine Situation nur leicht 
gestÃ¶rte stratosphÃ¤rische Chemie an den betreffenden drei Tagen feststellt. 
Selbst die abweichenden VMR-Werte im unteren Maximum am 18. und 
27. MÃ¤r stellen eher einen graduellen Unterschied dar. Ein Modell-VMR fÃ¼ 
eine Situation stark gestÃ¶rte stratosphÃ¤rische Chemie (als Beispiel fÃ¼ eine 
prinzipiell andere Situation) zeigt Abbildung 8.11. 

8.1.3 Schlussfolgerungen aus den Messungen 199419 
Dieser Winter weist bekanntermaÃŸe einen sehr hohe Ozonabbau Ã¼be der Ark- 
tis auf". Viele Messungen belegen dies, nicht zuletzt auch die Ozon-Messungen 
des RAM. Das in diesem Kapitel zum Vergleich herangezogene Modell vermag 
den Abbau nachzuzeichnen, wenn auch nicht ganz in dem AusmaÃŸ wie die 
Messungen diesen ausweisen. 
Der chemische Ozonabbau wÃ¤hren des Winters lÃ¤ss zumindest zeitweise eine 
ausserordentliche Chlor-Aktivierung erwarten. 
Die ClO-Messungen des RAM bestÃ¤tige die Ergebnisse anderer ClO-Messun- 
gen. Allerdings sind gerade an den Tagen, fÃ¼ die Profile aus den RAM-Mes- 
sungen bestimmt werden konnten, relativ niedrige ClO-Werte gemessen wor- 
den. Diese Werte werden durch andere Messungen und auch durch Daten eines 
Modells bestÃ¤tigt Damit validieren und vervollstÃ¤ndige die bodengebundenen 
Messungen des RAM die Erkenntnisse Ã¼be diese Periode. 

' Eine recht umfassende Darstellung der verschiedenen Messungen in ~ ~ - A l e s u n d  gibt Heese [1996]. Sie 
beschreibt auch ausfÃ¼hrlic die Entwicklung der Temperaturen (hinsichtlich PSCs) und des Polarwirbels Ã¼be 
den Winter hinweg. 
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7 
Die Datenlage des Winters 1996197 ist wesentlich besser als in den Jahren 
zuvor. An 8 Tagen konnten Tag-Nacht Differenzspektren gewonnen werden, 
von denen beispielhaft vier typische in Abbildung 8.9 gezeigt sind. FÃ¼ densel- 
ben Tag ist in Abbildung 8.10 ein Ã¼be die Mittagsstunden hinweg integriertes 
Spektrum dargestellt. Die Nachtspektren fÃ¼ diese Grafik wie fÃ¼ alle weiteren 
hier gezeigten stammen aus dem Zeitraum drei Stunden nach Sonenuntergang 
bis zwei Stunden vor Sonnenaufgang. 
Zur Interpreta.tion der Spektren wurde ein modelliertes Spektrum aus einer 
Strahlungstransfer-Rechnung an die Differenzspektren angepaÃŸt Das fÃ¼ die 
Strahlungstransfer-Rechnung zugrunde gelegte C10 Profil, mit einem VMR von 
1.6 ppbv in ca. 22 km HÃ¶he liefert ein Modell-Spektrum, das vor allem Strah- 
lungsbeitrÃ¤g aus der fÃ¼ die gestÃ¶rt Ozonchemie interessanten HÃ¶henschich 
zwischen 20 und 25 km besÃ¼cksichtigt Das verwendete Profil und das daraus 
gewonnene Modell-Spektrum sind in Abbildung 8.1 1 zu sehen. '- 

Start der Messung 5-57 Skalierungsfaktor -0.06 Start derMessung 8:49 Skaiierungsfaktor 0.54 
Anzahl Frames 26 0.21 Anzahl Fratnes 52 
lntegrationszeil 1040 s A-si?ma esduum des 57 rnK lntegrationszeit 2080 s ks'$ma esduum des 49 m~ 

I I 8 
--L 

203.8 204 204.2 2044 204.6 2048  203.8 204 204.2 204.4 204.6 20z 
Frequenz [GHz] Frequenz [GHz] 

Start der Messung 11 :41 Skalierungsfaktor 0.99 Start der Messung 14:34 Skalierungsfaktor 1 . I8 
Anzahl Frarnes 47 si rna des 1 0 2! Anzahl Frarnes 52 
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&Sigma des 
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Abbildung 8.9: Die Entwicklung des ClO-Signals am 13. MÃ¤r 1997. Zur Erliiute- 
rung des Skalierungsfaktors siehe Text. 
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Abbildung 8.10: Das um 12:00 UT herum integrierte Tagspektrum vom 13.3.1997 
minus der Nachtmessung. Die Integrationszeit dieses Spektrums betrÃ¤g Ca. 50 min. 

451 / SLIMCAT 96/02/19 

I 
0.5 1 1.5 

CIO-VMR [ppbv] 

Abbildung 8.11: VMR-Profil (links) und daraus Ã¼be den Strahlungstransfer 
bestimmtes Modell-Spektrum (rechts). Das Profil entstammt dem SLIMCAT- 
Modell. Ein VMR von 1.6 ppbv in 23 km HÃ¶h ist ein Zeichen fÃ¼ stark gestÃ¶rt 
Chemie der unteren StratosphÃ¤re Das Modell-Spektrum wird im Folgenden mit dem 
Skalierungsfaktor an die gemessenen Spektren angepasst. 

FÃ¼ die weitere Auswertung der RAM-Daten wird angenommen, dass sich der 
ClO-Gehalt in grÃ¶ÃŸer HÃ¶he (zweites Maximum bei 35-40 km) im Verlaufe 
eines Tages nicht wesentlich Ã¤nder und dieser Beitrag sich auch nur im schmal- 
bandigen Linienmittenbereich des Spektrums auswirkt (es spitz werden lÃ¤sst) 
Dann kann versucht werden, Ã¼be geeignete Fitverfahren das Modell-Spektrum 
an die gemessenen Spektren zu fitten. 
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Das einfachste Fitverfahren, das im Weiteren auch verwendet wird, ist die Ska- 
lierung des Modell-Spektrums im Sinne eines 'Least-Squares-Fit'. Ein Para- 
meter, eben der Skalierungsfaktor (SF), gibt so einen ersten Anhaltspunkt fÃ¼ 
den ClO-Gehalt, der den RAM-Spektren zugrunde liegt. 
Da die AtmosphÃ¤r aufgrund des geringen ClO-Gehalts in guter NÃ¤herun als 
optisch dÃ¼nnI betrachtet werden kann (Tclo Ã I) ,  kann die Strahlungstransfer- 
Gleichung linearisiert werden. Dazu wird die Exponentialfunktion der Strah- 
lungstransfer-Gleichung in eine Potenzreihe entwickelt. Die Terme htiherer 
Ordnung werden vernachlÃ¤ssigt Unter VernachlÃ¤ssigun des Hintergrundterms 
gilt 

Helligkeitstemperatur 

physikalische Temperatur der i-ten HÃ¶henschich 

Absorptionsquerschnitt der MolekÃ¼l in der i-ten Schicht 

exp(- zC lU)  Transmission der Schichten unterhalb der HÃ¶h z. 

Damit ist die Helligkeitstemperatur linear proportional zu den Absorptionskoef- 
fizienten. FÃ¼ die Behandlung der Spektren mit dem Skalierungsfaktor ist im 
Prinzip von einem Strahlungsbeitrag aus einer Schicht um 20 km ausgegangen 
worden. Das bedeutet, dass eine Verdoppelung der Absorption in dieser Schicht 
(entsprechend einer Verdoppelung des VMR) in guter NÃ¤herun zu einer Ver- 
doppelung der Helligkeitstemperatur, d. h. der A e des Spektrums und 
also auch des Skalierungsfaktors, fÃ¼hrt 
Um den Fehler abschÃ¤tze zu kÃ¶nnen wurden Strahlungstransfer-Rechnungen 
mit verschieden skalierten VMRs durchgefÃ¼hrt Dabei wurde zuerst das oben 
angegebene VMR Ã¼be der ganzen HÃ¶h mit einem konstanten Faktor multipli- 
ziert und danach das Spektrum errechnet. AnschlieÃŸen wurde das Ausgangs- 
Spektrum aus Abbildung 8.1 1 mit denselben Faktoren skaliert und die Ergeb- 
nisse miteinander verglichen. Die Unterschiede in den Spektren liegen fÃ¼ die in 
dieser Arbeit verwendeten Skalierungsfaktoren zwischen < 5% (SF 1,5) und 
< 14% (SF 0.5) der jeweils durch den Strahlungstransfer bestimmten Spektren. 

l2 'Optisch dÃ¼nn bedeutet in diesem Fall des C10. dass nur die Absorptionsqucrsctinitte innerhalb der Schicht 
um 20 km einen nennenswerten Beitrag zur Helligkeitstempcratur liefern. Dadurch reduzieren sich auch das 
Integral bzw. die Summe auf diese HÃ¶henschicht 
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Abbildung 8.13a und Abbildung 8.13b zeigen die ClO-Messungen des RAM in 
der oben erklÃ¤rte Weise. Die Fehlerbalken beziehen sich auf den Fehler des 
Fits an das gemessene Spektrum. Die durchgezogene Linie, die den Tagesgang 
anzeigt, ist fÃ¼ die jeweilige Abbildung skaliert worden. Sie entstammt dem 
AUTOCHEM-Modell von Lary [1996]. Dieses Modell berechnet die stratospha- 
rische Photochemie, also U. a. den ClO-Gehalt, als Funktion des Sonnenzenit- 
winkels. In den Grafiken soll mit diesem Modell verdeutlicht werden, dass die 
RAM-Messungen dem theoretisch berechneten Tagesgang im Wesentlichen 
folgen. 
Es tauchen auch negative Skaliesungsfaktoren auf, die dadurch entstehen, dass 
in den Differenzspektren kein ClO-Signal vorhanden ist, wie z. B. vor Sonnen- 
aufgang. Dort wird der Skalierungsfaktor durch das Least-Squares-Fit- 
Verfahren wegen der verbliebenen Baseline des Spektrums manchmal negativ. 

Mit den Daten des 08.02. ist eine SensitivitÃ¤tsuntersuchun der Methode der 
Skalierungsfaktoren unternommen worden. Der Grundgedanke dabei war, dass 
in der Polarnacht kein C10 in den Spektren vorhanden sein kann, so dass die 
Streuung der Werte den Fehler der Messung beschreibt. Danach wÃ¤r der 
maximale Fehler gerade so groÃ anzusetzen, dass alle Werte innerhalb dieses 
Fehlers liegen. Auf diese Weise lÃ¤Â sich der Fehler auf k 0.4 in Einheiten des 
Skaliemngsfaktors abschÃ¤tzen Dies ist eine anderer Art, einen Fehler fÃ¼ die 
Methode anzugeben. Die Fehlerbalken in den Abbildungen wÃ¤re dann von 
einheitlicher LÃ¤ng und etwa 2-2.5 mal so lang wie die in der Grafik darge- 
stellten. 

Das Verfahren der Skalierungsfaktoren ist U. a. bei Parrish [I9811 und Solomon 
[I9841 verwendet worden, um aus den Spektren U. a. Informationen Ã¼be die 
Sau-lendichte des C10 in dem entsprechenden HÃ¶henbereic zu gewinnen. 
Emrnons [I9951 verwendet zusÃ¤tzlic zu dem oben angegebenen Verfahren 
noch einen weiteren Fit, der im Nachtspektrum um die Linienmitte herum einen 
engen Auschnitt von etwa 94MHz durch ein Polynom zweiten Grades 
('blanking and filling') ersetzt. Dadurch gewinnt sie zusÃ¤tzlic Informationen 
Ã¼be den Tages-ClO-Gehalt des oberen Maximums. 
Shindell [I9961 nutzt im Unterschied dazu die Differenzspektren ohne eine Ein- 
schrÃ¤nkun durch diese Methode des 'blanking and filling' zur Bestimmung des 
Tagesgangs des C10. 
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Abbildung 8.13a: ClO-Messungen des Zeitraums vom 8. Februar bis 17. MÃ¤r 
1997. 
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Abbildung 8.13b: ClO-Messungen des 20. MÃ¤r bis 3. April 1997. Dargestellt ist 
der Skalierungsfaktor jedes Spektrums. Der Fehlerbalken ist die Standardabwei- 
chung (Â 1 a) des Fits. Die durchgezogene Linie beschreibt den Tagesgang des C10 
als Funktion des Sonnenzenitwinkels und ist in geeigneter Weise skaliert, um den 
Tagesgang in den RAM-Messungen zu verdeutlichen. 
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Die Mittelwerte der Skalierungsfaktoren um den SonnenhÃ¶chststan herum 
zeigt Abbildung 8.14. Deutlich ist zu erkennen, dass in der Polarnacht (am 8. 
Februar betragt der minimale Sonnenzenitwinkel 93.8') kein ClO-Signal 
gemessen wurde. Die weitere Entwicklung des Winters zeigt ein erhÃ¶hte C10 
bis Anfang April, wenn sich der Wirbel von ~ ~ - A l e s u n d  wegbewegt und lang- 
sam auflÃ¶st wie dies auch in Abbildung 8.15 an Hand der Wirbelstarke 

1 

('vorticity') und der zunehmenden Temperatur zu sehen ist. 
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Abbildung 8.14: Die Entwicklung des ClO-Signals im Verlauf des Winters. Ange- 
geben sind die mittleren Skalierungsfaktoren der verfÃ¼gbare RAM-Daten. 
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Abbildung 8.15: Potentielle Vorticity Ã¼be ~ ~ - A l e s u n d  in PV-Einheiten fiir das 
475 K-Niveau (durchgezogene Linie). Die Kreise markieren die Tage, fiir die C10- 
Daten des RAM existieren. Die gestrichelte Linie zeigt den Temperaturverlauf in 
derselben Schicht mit der Skala am rechten Rand der Grafik. 

Abbildung 8.15 zeigt die potentielle Vorticity fÃ¼ das 475 K-Niveau fÃ¼ den 
Zeitraum von Januar bis April 1997. Bis auf eine kurze Periode vom 18.-19. 
Februar war Ny-Alesund wÃ¤hren der Zeit von Februar bis Anfang April deut- 
lich innerhalb des Polarwirbel. Durch Kreise eingetragen sind die Tage, an 
denen die oben dargestellten ClO-Messungen des RAM vorgenommen wurden. 
Die Abbildung 8.13 bis Abbildung 8.15 zeichnen folgendes Bild der stratosphÃ¤ 
rischen Situation Ã¼be Ny-Alesund: WÃ¤hren der gesamten Zeit, in der Ny- 
Alesund tief im Polarwirbel lag, wurden durch das RAM erhÃ¶ht ClO-Gehalte 
in der unteren StratosphÃ¤r gemessen. Bis Ende MÃ¤r waren die Temperaturen 
so tief, dass die Koexistenztemperatur fÃ¼ PSC Typ I erreicht wurde, die fÃ¼ 
heterogene Reaktionen (s. Kapitel 3) und die vermehrte Umwandlung des vor- 
handenen Chlor in aktive Formen notwendig sind bzw. den Polarwirbel vor- 
konditionieren. Danach wurden so niedrige Temperaturen nicht mehr erreicht. 
Doch kann das C10, das vom RAM gemessen wurde, natÃ¼rlic auch an anderer 
Stelle gebildet worden sein, an denen entsprechende niedrige Temperaturen 
herrschten. 
Die PV-Karten aus Abbildung 8.16 (jeweils der 475 K-Isentropen) zeigen das- 
selbe Bild. ZusÃ¤tzlic ist auf ihnen an der dunkleren Schattierung zu erkennen, 
dass sich Ã¼be Ny-Alesund an den entsprechenden Tagen stets Luft aus dem 
Inneren des Vortex befunden hat. 
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Abbildung 8.16: Karten der Potentiellen Vorticity fÅ̧ die entsprechenden ZeitrÃ¤um 
der in den Abbildungen 8.13a und 8.1!3b gezeigten ClO-Messungen. 
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Dies bestÃ¤rk die Vermutung, dass anhaltende Prozessierung der Luftmassen an 
anderen Orten zu einer ErhÃ¶hun des ClO-Gehalts Ã¼be ~ ~ - A l e s u n d  gefÃ¼hr 
haben kÃ¶nnte 
Eine UberprÃ¼fun der Ergebnisse des RAM ist insofern in diesem Jahr recht gut 
mÃ¶glich als in diesem Winter eine Vergleichskampagne mit drei anderen C10- 
Radiometern stattgefunden hat. Der Vergleich kann an dieser Stelle allerdings 
nur qualitativer Natur sein, da die Bearbeitung der Daten in keiner der beteilig- 
ten Gruppen abgeschlossen ist. 

8.2.1 Vergleich mit anderen MW-Radiometern 

Im Winter 1996197 wurde eine Vergleichskamagne mehrere ClO-Radiometer 
durchgefÃ¼hrt Daran waren neben dem Bremer RAM folgende Gruppen mit 
ihren Radiometern beteiligt: 
o Das Institut fÃ¼ Meteorologie und Klimaforschung (IMK) des Forschungs- 

zentrums Karlsruhe. Das Radiometer detektiert die ClO-Emissionslinie bei 
278 GHz. Die verwendete Technik ist mit der des RAM im Prinzip ver- 
gleichbar. Allerdings wird das Referenzstrahl-Signal nicht durch die Atmo- 
sphÃ¤r (inklusive Plexiglas-Platte) sondern durch eine externe Referenzquelle 
erzeugt. 

0 Eine Gruppe der State University of New York in Stony Brook. Das Radio- 
meter dieser Gruppe misst ebenfalls bei 278 GHz, allerdings mit einem Emp- 
fÃ¤nge im SIS-Design. Abgesehen von der sehr niedrigen Systernrauschtem- 
peratur sind die Messverfahren dieses GerÃ¤t und des RAM sehr Ã¤hnlich 
Die Gruppe des Communication Research Laboratory in Tokio. Ebenfalls mit 
SIS-Technologie ausgestattet misst der EmpfÃ¤nge bei 204 und 278 GHz mit 
demselben Verfahren wie das IMK. 

Leider konnte die japanische Gruppe aufgrund eines irreparablen Schadens ab 
dem 01.03.97 keine Messungen mehr durchfÃ¼hren und fÃ¼ den Zeitraum davor 
sind noch keine Daten verfÃ¼gbar sodass diese Gruppe an dieser Stelle nur der 
VollstÃ¤ndigkei halber erwÃ¤hn wird. 
Die Ergebnisse dieses Vergleichs sollen hier kurz dargestellt werden. Da alle 
Ergebnisse im Wesentlichen vorlÃ¤ufige Charakter haben, beschrÃ¤nk ich mich 
auf die Fragestellung, ob die Radiometer in den jeweils Ã¼berlappende Zeit- 
rÃ¤ume zu Ã¤hnliche Ergebnissen Ã¼be den ClO-Gehalt in der unteren Strato- 
sphÃ¤r kommen. Aufgrund der meteorologischen Bedingungen ergab sich nur 
an wenigen Tagen eine Ãœberschneidun der Messungen. Lediglich am 17. MÃ¤r 
haben drei der vier GerÃ¤t gleichzeitig gemessen. Ich gehe deshalb auch in die- 
ser Arbeit mit einer detaillierteren Betrachtung nur auf diesen Tag ein. 
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Auch fÃ¼ dieses Spektmm lÃ¤ss sich ein Skaliemngsfaktor berechnen. Er betrÃ¤g 
0.69. Da es sich bei den Karlsruher Daten um eine recht lange Integrationszeit 
handelt, kann zu Vergleichszwecken der mittlere Wert des Skaliemngsfaktors 
des RAM herangezogen werden. WÃ¤hren das Spektrum aus Karlsruhe einen 
Skalierungsfaktor von etwa 0.69 fÃ¼ den 17.3. aufweist, liegt er beim RAM mit 
etwa 0.6 ca 14% darunter. 
Die explizite Berechnung des Skalierungsfaktors wurde vorerst nur fÃ¼ diesen 
Tag durchgefÃ¼hrt Allerdings hat die Gruppe aus Karlsruhe auch an anderen 
Tagen C10 gemessen. Sowohl am 13.3. als auch am 20.3. wurde auch von die- 
ser Gmppe erhÃ¶ht Chlor-Aktivierung delektiert. 

ClO-Messung FzK Tag-Nacht 97/03/17 
0 9  8 

Integrationszeit ca. 3h 
0.151 Skalierungsfaktor 0.69 

-0.2' ' I 
277.8 278 278.2 278.4 278.6 278.8 279 

Frequenz [GHz] 

Abbildung 8.18: Differenzspektrum der in Abbildung 8.17 gezeigten Spektren. An 
dieses Differenzspektrum ist ein Spektrum angepasst worden wie, wie es sich nach 
dem VMR-Profil aus Abbildung 8.1 1 durch eine Strahlungstransfer-Rechnung fÃ¼ 
den etwas anderen Frequenzbereich bei 278 GHz ergibt. 
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8.2.1.2 Ergebnisse des Instruments aus Stony Brook 

Die Gruppe aus Stony Brook misst ebenso wie die Karlsruher Gruppe C l 0  bei 
278 GHz. Sie verwendet allerdings Tag-Nacht Differenzspektren fÃ¼ die nach- 
folgende Inversion ihrer Daten, wie dies auch mit den RAM-Daten geschieht. 
Auch an das Differenzspektrum aus Abbildung 8.19 wurde ein Fit angepasst, 
der in der Abbildung zu sehen ist. 

ClO-Messung SUNY Tag-Nacht 97/03/17 

Integrationszeit ca. 6h 

Skalierungsfaktor 0.75 

1 -sigma des 
Residuum 15 mK 

-0.04' I 
278.3 278.4 278.5 278.6 278.7 278.8 278.9 

Frequenz [GHz] 

Abbildung 8.19: Tag-Nacht Differenzspektmm der ClO-Messung vom 17.03.97 mit 
dem Instrument der Gruppe aus Stony Brook. Die durchgezogene Linie ist der Fit 
desselben Spektrums, wie es auch fÃ¼ Abbildung 8.18 verwendet wurde. 

Der Skalierungsfaktor von 0.75 ist noch etwas grÃ¶ÃŸ als der der Messung von 
der Karlsruher Gruppe. Das Spektrum hat das niedrigste Rauschen, weist die 
geringste Baseline der drei miteinander verglichenen Spektren auf und zeigt 
auch die niedrigste Standardabweichung. 
Das Instrument der Stony Brook Gruppe mit SIS-Technologie hinsichtlich des 
EmpfÃ¤nger-Rauschen ist den beiden hier verglichenen EmpfÃ¤nger klar Ã¼berle 
gen. Das Rauschen geht direkt in die Radiometergleichung ein, d. h. der Faktor 
3, um den das EmpfÃ¤nger-Rausche des Instruments aus Stony Brook niedriger 
ist, muss sich bei gleicher Intgrationszeit in einem um Faktor 3 geringeren Rau- 
schen des Spektrums bemerkbar machen. 
Die weiteren bereits ausgewerteten Daten aus Stony Brook zeigen eine noch 
bessere Ubereinstimmung mit den Daten des RAM. 
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8.2.1.3 VorlÃ¤ufige Fazit des Vergleichs 

Ein Vergleich der Ergebnisse der drei Gruppen zeigt: 

Es macht sich bei allen Instrumenten, wenn auch in unterschiedlichem MaÃŸe 
die BeeintrÃ¤chtigun durch ungÃ¼nstig meteorologische Bedingungen 
bemerkbar. Deswegen gibt es nur wenige Tage, an denen mindestens zwei 
GerÃ¤t gemeinsam gemessen haben. 
FÃ¼ den Zeitraum vom 15.02. bis 03.04. ergeben sich innerhalb der Fehler- 
grenzen gut Ã¼bereinstimmend Ergebnisse zwischen den drei Experimenten. 
Nach den vorlÃ¤ufige Ergebnissen zu urteilen, hat es in diesem Zeitraum 
deutlich erhÃ¶ht Chlor-Aktivierung der unteren StratosphÃ¤r gegeben. 

Der weiteren Bearbeitung dieser Ergebnisse bleibt es vorbehalten, HÃ¶henprofil 
des C10 zu berechnen, die eine umfassendere Diskussion dieses Vergleichs 
ermÃ¶gliche werden. 

8.2.2 Berechnung der SÃ¤ulendichte des C10 
Aus den RAM-Daten kÃ¶nne mit Hilfe der Skalierungsfaktoren SÃ¤ulendichte 
fÃ¼ die HÃ¶henschich um 20 km gewonnen werden. FÃ¼ einen Absorber wie C10 
ist das ausreichend, da sich auÃŸerhal des erfassten HÃ¶henbereich kein C10 in 
nennenswerter Konzentration befindet. 
Dies ist eine gute NÃ¤herung da zur SÃ¤ulendicht aufgrund des exponentiell 
abnehmenden Luftdrucks die Schicht des unteren Maximums erheblich stÃ¤rke 
beitrÃ¤g als die des oberen Maximums. Der Luftdruck in 20 km HÃ¶h betrÃ¤g 
etwa das Zehnfache des Drucks in 35 km. ZusÃ¤tzlic zeigen alle RAM-Daten 
(bis auf den 8. und 15. Februar) hohe Chlor-Aktivierung im unteren Maximum 
an, so dass dadurch noch einmal ein Faktor 2 bis 3 zwischen den BeitrÃ¤ge zur 
SÃ¤ulendicht aus beiden Maxima liegt. 
Diese AbschÃ¤tzun verdeutlicht: Es lÃ¤ss sich zwar, wie zu Anfang des Kapitels 
beschrieben, kein VMR aus den Skalierungsfaktoren ableiten, wohl aber kann 
mit dieser Methode die SÃ¤ulendicht der Schicht abgeschÃ¤tz werden, fÃ¼ die ein 
Profil bekannt ist, da die BeitrÃ¤g dafÃ¼ im Wesentlichen aus der H6he des 
niedrigen Maximums stammen14. 

Aus den Daten der acht Tage sind jeweils unter Verwendung der mittleren Ska- 
lierungsfaktoren (s. Abbildung 8.14) SÃ¤ulendichte berechnet worden. Die 

' Eine einfache AbschÃ¤tzun der SÃ¤ulendicht des Modell-VMR-Profils rechtfertigt diese Ãœberlegung Nach 
linearer Interpolation des VMR wurde die SÃ¤ulendicht fÃ¼ die gesamte Schicht (13 bis 46 km) und fÃ¼ den 
unteren Bereich von 13 bis 27 km berechnet. Der Anteil der hÃ¶here Schicht an der gesamten Schicht von 13 bis 
46 km macht danach gerade 4% aus. 
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SÃ¤ulendicht berechnet sich mittels des VMR, des Drucks und der physikali- 
schen Temperatur im Prinzip nach 

Dabei ist k die Boltzmann-Konstante. 
FÃ¼ den Fall der RAM-Profile, fÃ¼ die der HÃ¶henbereic von 15.5-28.5 km 
gewÃ¤hl wird, lautet die obige Gleichung in diskretisierter Form: 

Die auf diese Weise gewonnenen SÃ¤ulendichte sind in Tabelle 8.1 aufgelistet. 
Sie entsprechen groÃŸenordnungsmÃ¤Ã den Werten, die in der Literatur fÃ¼ win- 
terliche VerhÃ¤ltniss zu finden sind.'^ Leider gibt es noch nicht viele VerÃ¶ffent 
lichungen zu diesem Thema, da C10 auch im Infra-Rot-Bereich nur sehr schwer 
zu messen ist. So gibt Notholt [I9951 fÃ¼ die GesamtsÃ¤ulendicht eine untere 
Grenze von 2 . 1 0 ' ~  MolekÃ¼l c m '  als Schwellwert seiner IR-Messungen an. 

Tabelle 8.1: Sgulendichte der HÃ¶henschich zwischen 15.5-28.5 km, berechnet mit 
Hilfe der mittleren Skalierungsfaktoren der RAM-Daten. 

Datum SÃ¤ulendicht [ l ~  MolekÃœle/cm2 

08. Februar 

15. Februar 

2 1. Februar 

28. Februar 

13. Marz 

17. Marz 

20. Marz 

03. April 

' So z. B. von de Zafra 119951 Ã¼be Messungen in der Antarktis oder Bell [I9961 Ã¼be (FTIR-) Messungen Ã¼be 
Aberdeen. Die Siiulendichten, die die Autoren angehen, liegen etwa um den Faktor 1.5 - 2 hÃ¶he als die in 
Tabelle 8.1 angegebenen. In beiden Fallen wurden aber auch deutlich hÃ¶her VMRs gemessen. WÃ¤hren 
de Zafra Ã¼be der Antarktis 1.9 ppbv fÃ¼ den HÃ¶henhereic 15-30 km errechnet hat, kommt Bell fÃ¼ den 
Hohenbereich 16-22 km auf 2.6 ppbv. 
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Leider kÃ¶nne diese Werte des RAM nicht direkt mit denen des DOAS vergli- 
chen werden, da das DOAS kein C10 messen kann. Stattdessen soll hier Ã¼ber 
prÃ¼f werden, ob eine Korrelation zwischen C10 und OC10 festgestellt werden 
kann, wie dies (durchaus kontrovers) in der Literatur diskutiert wird. 

8.2.3 Vergleich mit DOAS-Messungen 

Das Instrument zur differentiellen optischen Absorptions-Spektroskopie der 
Bremer UniversitÃ¤ (Wittrock [1996]) misst in ~ ~ - A l e s u n d  seit Winter 1995 im 
operationellen Betrieb mehrere Absorptionslinien von Ozon, OC10 und BrO. 
Im Gegensatz zu den hÃ¶henauflÃ¶send Mikrowellenmessungen ergeben die 
DOAS-Messungen Dichten schrÃ¤ge SÃ¤ule in ~o lekÃœlen /cm~ 
Im Unterschied zu Okkultationsmessungen, die mit diesem Verfahren auch 
mÃ¶glic sind, nutzt das verwendete DOAS-Instrument Streulicht der Sonne. 
Dazu wird in Zenitmessung das gestreute Sonnenlicht detektiert. FÃ¼ unter- 
schiedliche Sonnenzenitwinkel (SZA) ergeben sich auf diese Weise Signale 
unterschiedlicher IntensitÃ¤t die allerdings erst eine relative Aussage zulassen. 
Durch Wahl eines geigneten Bezugsspektrums fÃ¼ den Tag oder sogar fÃ¼ einen 
grofien Zeitraum lassen sich absolute und damit vergleichbare SÃ¤ulendichte 
gewinnen. 

Die DOAS Messungen des OCl0 sind in Abbildung 8.20 mit den ClO-Daten 
des RAM dargestellt. Als Datenpunkte des DOAS sind alle Messungen verwen- 
det worden, die bei aufgehender Sonne unter einem Sonnen-Zenitwinkel (SZA) 
von 92' durchgefÃ¼hr wurden. (Wittrock [1997]) Mit der Wahl der Morgenmes- 
sungen ist auch gewÃ¤hrleistet dass RAM und DOAS ihre Signale aus derselben 
Ã¶stliche Richtung erhalten. 
Es ist zu erkennen, dass die OClO-Daten die kurze Episode um Tag 50 herum 
nachzeichnen, wÃ¤hren der ~ ~ - A l e s u n d  aufierhalb des Polarwirbels geriet. 
Allerdings war Ny- Alesund danach schon vier Tage innerhalb des Polarwir- 
bels, bis die vorherigen OClO-Werte wieder erreicht waren. Die ClO-Daten 
indes weisen mehr oder weniger konstante Werte auf. Der starke Abfall der 
OClO-Werte Mitte MÃ¤r stellt vielleicht eine Reaktion auf das Ansteigen der 
Temperatur auf dem 475 K-Niveau dar, mit dem die anderen Reaktionen des 
ClO-BrO-Zyklus zunehmend an Bedeutung gewinnen16. 

l 6  Zur TemperaturabhÃ¤ngigkci des, ClO-BrO-Zyklus s. Kapitel 3.2 
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I 
40 50 60 70 80 90 

Tag des Jahres 1997 

Abbildung 8.20: ClO-SÃ¤ulendichte aus RAM-Daten (linke Skala) und OC10- 
GesamtsÃ¤ulendichte schrÃ¤ge SÃ¤ule aus DOAS-Messungen (rechte Skala) von 
Wittrock (persÃ¶nlich Mitteilung). Die Fehlerbalken der RAM-Daten entsprechen 
den Fehlerbalken des Skalierungsfaktors, wÃ¤hren fÃ¼ die DOAS-Messungen ein 
maximaler Fehler von 15% angenommen wird. 

i 0 . 1  @ ,  , , , , , @ ,  @, 1 
W 

1 0.6 
0 
0 

0.15 0.2 0.25 0.3 0.35 0.4 0.45 0.5 
OCIO-Messungen des  DOAS [*I 015 ~o lekue le / c rn~]  

Abbildung 8.21: Darstellung der Korrelation zwischen den SÃ¤ulendichte aus 
RAM-Daten und DOAS-Daten fÃ¼ die Tage an denen gleichzeitige Messungen bei- 
der Instrumente existieren. Der Korrelationskoeffizient zwischen diesen Daten 
betrÃ¤g etwa -0.02 und ist nicht signifikant. 
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In einer anderen Darstellung sind in Abbildung 8.21 die berechneten SÃ¤ulen 
dichten des RAM verglichen worden mit den SÃ¤ulendichte des DOAS an den 
jeweiligen Tagen. Verwendet wurden dieselben Morgenmessungen (SZA 92'1, 
wie in Abbildung 8.20. 
Mit einem Korrelationskoeffizient von -0.02 kann beim vorlÃ¤ufige Stand der 
Auswertung eine Korrelation zwischen C l 0  und OC10 nicht festgestellt wer- 
den. FÃ¼ diese Fragestellung gibt es zu wenig RAM-Datenpunkte. Eine hÃ¶her 
Dichte der RAM-Daten wÃ¤r eher geeignet, mit den relativ feinen Strukturen 
der DOAS-Messungen verglichen zu werden. 

8.2.4 Schlussfolgerungen aus den Messungen 1996197 

Nach der Optimierung der Messsteuerung und Verbesserung der Auswertesoft- 
Ware wurden ab Februar 1997 mehrere auswertbare ClO-Signale mit dem RAM 
gemessen. UnterstÃ¼tz durch fÃ¼ Ny-Alesund ungewÃ¶hnlic stabile meteorologi- 
sche VerhÃ¤ltniss ist Ã¼be einen Zeitraum von Anfang Februar bis Anfang April 
an 8 Tagen erhÃ¶hte C10 in der unteren StratosphÃ¤r delektiert worden. Mit 
Hilfe der Methode der Skalie~ungsfaktoren konnte mit den gewonnenen Spek- 
tren ein Tagesgang nachgewiesen werden. 
Von den guten Wetterbedingungen profitierte auch der Radiometer-Vergleich 
der in diesem Winter durchgefÃ¼hr wurde. Die vorlÃ¤ufige Ergebnisse der 
Instrumente, die an diesem Vergleich teilnahmen, scheinen die Ergebnisse des 
RAM zumindest qualitativ zu bestÃ¤tigen 
Die mit Hilfe der Skalierungsfaktor-Methode berechneten ClO-GesamtsÃ¤ulen 
dichten stimmen groÃŸenordnungsmÃ¤Ã mit den verfÃ¼gbare Literaturwerten 
Ã¼berein 
Der Vergleich mit dem DOAS-Instrument ist aufgrund der vergleichsweise 
geringen Datenbasis des RAM nicht sehr aussagekrÃ¤ftig Insbesondere konnte 
keine Korrelation zwischen den GesamtsÃ¤ulendichte der stratosphÃ¤rische 
Spurenstoffen C l 0  und OC10 gefunden werden. 



Die Mikrowellen-Fernerkundung ist eine wirkungsvolle Methode, um strato- 
sphÃ¤risch Spurengase der AtmosphÃ¤r zu untersuchen. Zur Messung des 
Chlormonoxids stellt sie gar die einzige Methode dar, diese fÃ¼ die Ozon-Che- 
mie wichtige Substanz zu erfassen. Der operationelle Betrieb eines passiven 
Mikrowellen-Radiometers bietet die MÃ¶glichkeit mit relativ hohes zeitlicher 
AuflÃ¶sun Spurengase zu delektieren und eine HÃ¶henverteilun zu erhalten. 

In dieser Arbeit habe ich Messungen prÃ¤sentiert die im Verlaufe von 3 Jahren 
(Winter l994/95 bis l996/97j in der Forschungs-Station des Alfred-Wegener- 
Instituts (AWIj in ~y-Alesund,  Spitzbergen, durchgefÃ¼hr wurden. Zur Durch- 
fÃ¼hrun dieser Messungen ist das Radiometer fÃ¼ atmosphÃ¤renphysikalisch 
Messungen (RAM) genutzt worden, das am Institut fÃ¼ Umweltphysik der Uni- 
versitÃ¤ Bremen entwickelt und gebaut wurde und seit Mitte 1995 im Auftrag 
des AWI betrieben wird. 

Im ersten Teil dieser Arbeit bin ich der Frage nachgegangen, wie die meteorolo- 
gische Situation und damit die Messbedingungen fÃ¼ MW-Messungen Ã¼be Ny- 
Alesund sind. Aufgrund der Lage (78.9NI10.9E auf MeereshÃ¶he ist ~ ~ - A l e -  
sund fÃ¼ ClO-Messungen bedingt geeignet. Der hohe Wasserdampfgehalt auf- 
grund der moderaten Temperaturen selbst im Winter beeintrÃ¤chtig die Beob- 
achtung der schwachen ClO-Ernissionlinie stark. Anhand der Transmission der 
TroposphÃ¤re wie sie sich aus den tÃ¤gliche Sondendaten berechnen lÃ¤ÃŸ habe 
ich abgeschÃ¤tzt dass etwa 7-17% der gesamten Winterperiode von Januar bis 
April gÃ¼nstig Bedingungen fÃ¼ ClO-Messungen bieten. 
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Im zweiten Teil der Arbeit zeige ich die RAM-Daten, die im benannten Zeit- 
raum gewonnen werden konnten. 
In Vergleichen mit anderen MW-Radiometern (bodengebunden, flugzeuggetra- 
gen und satellitengestÃ¼tzt zeigt das RAM gute Ãœbereinstimmun in den Ergeb- 
nissen. Ein Modell, das mit den MW-Daten verglichen wurde, konnte die 
Werte im Rahmen der Fehlergrenzen der Messung gut reproduzieren. 

Nach diesen Ergebnissen konnte im MÃ¤r 1995 ein Tag mit moderat erhÃ¶hte 
ClO-Werten nachgewiesen werden, wÃ¤hren an zwei anderen Tagen eher eine 
Situation ungestÃ¶rte Chemie vorlag. 
Anders war die Situation im FsÃ¼hjah 1997. Nach vorlÃ¤ufige Auswertung der 
Daten und unter BesÃ¼cksichtigun des Umstands, dass Spitzbergen fast wÃ¤h 
rend der gesamten Zeit tief im Polarwirbel lag, kann davon ausgegangen wer- 
den, dass die hohen ClO-Werte der MW-Messungen an einzelnen Tagen eine 
dauerhaft gestÃ¶rt stratosphÃ¤risch Chemie Ã¼be einen lÃ¤ngere Zeitraum hin- 
weg anzeigen. 
Diese EinschÃ¤tzun wird bestÃ¤tig durch gleichzeitige Ozon-Messungen des 
RAM, wonach der Ozonabbau Mitte Februar einsetzte und bis Anfang April 
andauerte. Ein auÃŸerordentlic starker Ozonabbau von etwa 50% auf der 475 K- 
Isentropen wurde im Verlaufe dieses Zeitraums gemessen, was unter den stabi- 
len meteorologischen Bedingungen dieses Winters nur durch gestÃ¶rt strato- 
sphÃ¤risch Chemie, d. h. chemischen Ozon-Abbau, erklÃ¤r werden kann. 
Durch die Verbesserungen der Datenaufnahme- und Auswertesoftware Anfang 
Februar 1997 konnte mit den Messungen auch der ClO-Tagesgang festgestellt 
werden. 

Als zukÃ¼nftig Arbeiten sind zu nennen: 

Weitere Verbesserungen im Softwarebereich betreffen vor allem die Daten- 
auswertung. Mit der Erstellung eines Kriterien-Katalogs zur AbschÃ¤tzun der 
GÃ¼t eines Spektrums kann in Zukunft an einer weitgehenden Automatisie- 
rung der ClO-Auswertung gearbeitet werden. 

e Hinsichtlich der Weiterentwicklung des Radiometers ist eine UrnrÃ¼stun auf 
SIS-Technologie wÃ¼nschenswer und auÃŸerordentlic sinnvoll. Dadurch 
kÃ¶nnt das Signal zu Rauschen VerhÃ¤ltni der Spektren stark verbessert wer- 
den und es kÃ¶nnte kÃ¼rzer Perioden gÃ¼nstige Messbedingungen ausgenutzt 
werden. 
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0 Wird der in der Arbeit nur angedeutete Fehler in der Steuerung des Spektro- 
meters behoben, kÃ¶nnt dies wesentlich zu einer Verbesserung der Baseline 
fÃ¼hren 

e Die Bestimmung weiterer Ursachen fÃ¼ die Baseline und deren Behebung 
wird auch in Zukunft eine stÃ¤ndig Aufgabe bei der Arbeit am RAM sein. 

0 Eine tiefergehende Bearbeitung und schlieÃŸlic die Inversion der Daten des 
FrÃ¼hjahr 1997 sollte dazu fÃ¼hren dass sie ebenso wie die Daten des Jahres 
1995 auf Datenbanken zugÃ¤nglic gemacht werden. 

Die vorliegende Arbeit zeigt, dass das in ~ ~ - A l e s u n d  betriebene ClO-Radio- 
meter zwar durch troposphÃ¤risch Bedingungen beeintrÃ¤chtig ist, aber unter 
gÃ¼nstige Messbedingungen ergeben sich durchaus belastbare ClO-Daten. 
Diese liefern im Zusammenhang mit anderen Messinstrumenten einen wichti- 
gen Beitrag zur Interpretation des stratopshÃ¤rische Geschehens. 
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