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Kapitel 1: Einleitung

Kapitel 1

Einleitung

Zwanzig Jahre nach der Entdeckung der grof3raumigen Ozonzerstorung in der unteren antarkti-
schen Stratosphére im Fruhjahr (Chubachi, 1982; Farman et al., 1985) sind viele Fragen zu den
gualitativen Prozessen geklart (WMO, 2003). Diese Ozonzerstorung wird vom Menschen ver-
ursacht, da sie durch die Abbauprodukte von anthropogen emittierten Fluorchlorkohlenwasser-
stoffen (FCKW) und Halonen hervorgerufen wird.

Die Ozonschicht filtert die harte ultraviolette Strahlung aus dem Sonnenspektrum und ermég-
licht dadurch die Entwicklung und den Fortbestand des Lebens auf der Erde. Daher stellt die
drastische Ozonreduktion im Frihjahr eine Bedrohung fur die Tier- und Pflanzenwelt des ant-
arktischen Okosystems dar. In den 1990er Jahren zeigte sich, dass auch tiber der von Menschen
dicht besiedelten Nordhemisphére eine chemisch verursachte Ozonreduktion im Winter bisin
das Frihjahr hinein auftritt (Hofmann et al., 1989; Manney et a., 1994; von der Gathen et al.,
1995).

Obwonhl die Hauptemissionsguellen der ozonzerstérenden Komponenten in der Nordhemisphé-
re liegen, fallt der Ozonabbau in den nordlichen polaren Breiten weniger drastisch aus als tiber
der Antarktis, was eine Konsequenz der unterschiedlichen meteorologischen Bedingungen in
der jeweiligen Hemisphére ist. Aufgrund der Land-See Verteilung werden in der Nordhemi-
sphére verstarkt planetare Wellen angeregt, wodurch der arktische Polarwirbel eine starke Jahr-
zu-Jahr Variabilitat aufweist mit zum Tell deutlich hdheren Temperaturen alsin der Antarktis.
Dader Ozonabbau stark von der Temperatur abhangt, ist eine Vorhersage der zukinftigen Ent-
wicklung der Ozonschicht tber der Arktiserschwert (Austin et al., 2003; WM O, 2003). Dartiber
hinauswird der chemische Ozonabbau in polaren Breiten durch den Transport ozonreicher L uft
aus niedrigen Breiten maskiert. Zur Trennung des chemischen Ozonabbaus von der dynami-
schen Umverteilung des Ozons wurde die so genannte Matchmethode entwickelt, bei der Luft-
pakete innerhalb des Polarwirbels mehrfach beprobt werden, um den chemischen Anteil zu
quantifizieren. Dieser Methode liegt ein statistischer Ansatz zugrunde, der die Berechnung von
Ozonabbauraten zul&sst, also der Ozonzerstérung in einem bestimmten Zeitintervall (von der
Gathen et al., 1995; Rex et al., 1997b). Seit 1991/1992 ist in fast jedem arktischen Winter eine
Matchkampagne durchgefihrt worden, alerdings noch niein der Antarktis.

Zur Erklarung des gemessenen Ozonabbaus im System Atmosphére werden Rechenmodelle
unterschiedlicher Komplexitét genutzt. Die mit der Matchmethode bestimmten Abbauraten und
damit der quantitative Verlauf des arktischen Ozonabbaus wurde von einfachen wie komplexen
Chemie-Modellen bisher aber nur unvollkommen wiedergegeben (Becker et al., 1998; Rex et
al., 2003).
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Um abzuschétzen, wie sich die globale Ozonschicht in Zukunft entwickeln wird, ist neben den
dynamischen Aspekten ein quantitatives Verstandnis der chemischen Prozesse nétig, die zum
Ozonabbau fuhren. Da Ozon das wichtigste Treibhausgasin der Stratosphére ist, besitzt es Giber
die Absorption von Strahlung einen direkten und Uber die Kopplung von Tropo- und Strato-
sphére einenindirekten Einfluss auf dasKlimain der Troposphére. Der polare Ozonabbau spielt
dabei eine wichtige Rolle fur das globale Ozonbudget.

Im Rahmen dieser Arbeit wurden in zwei Matchkampagnen Ozonabbauraten im arktischen und
zum ersten Mal auch im antarktischen Wirbel bestimmt. Einerseits sollen die weiteren Ozonab-
bauraten zu einer Verbesserung der Matchstatistik in der Arktis fuhren. Andererseits wird der
Vergleich von arktischen und antarktischen Abbauraten dazu beitragen, Defizite in den heuti-
gen Chemie-Modellen zu lokalisieren und anhand der Daten eine V erbesserung der Boxmodelle
bzw. chemischen Transportmodelle zu erzielen. Dies ist der Schwerpunkt des EU-Projekts
Quantitative Understanding of Ozonelosses by Bipolar Investigations (QUOBI) in dem dievor-
liegende Arbeit stattfand.

Ein zusdtzlicher Aspekt der antarktischen Matchkampagne ist die Dokumentation der Ozonab-
bauraten in der antarktischen Stratosphére zum Zeitpunkt der maximalen Chlorbelastung. Trotz
der schnellen Ubereinkunft zur Einstellung der FCKW-Produktion in internationalen Abkom-
men, z.B. dem Montreal Protokoll 1987, wurde aufgrund der langen Lebensdauer der FCKW
die maximale Chlorbel astung der Stratosphére erst in den letzten Jahren erreicht. Berechnungen
prognostizieren, dass die Konzentration des Chlors in der Stratosphére bis zum Jahr 2050 auf
Werte zurtickgehen wird, wie sieim Jahre 1980 herrschten (WM O, 2003). Ob bisdahin die kon-
tinuierliche Abnahme des stratosphérischen Chlors auch zur erwarteten kontinuierlichen Ab-
nahme des Ozonabbaus fuhren wird, hangt jedoch auch von der weiteren Entwicklung der
Dynamik in der Stratosphére ab.

Der Schwerpunkt dieser Arbeit liegt auf der Koordinierung der Ozonsonden und der Auswer-
tung der in den Kampagnen gewonnen Daten. Bisher wurde die Matchmethode nur auf Ozon-
messungen eines Sensors angewendet, da bel der Nutzung von Ozondaten mehrerer Sensoren
der systematische Fehler zwischen den einzelnen Sensoren berticksichtigt werden muss. Aus
diesem Grund wurde die Matchmethode erweitert, um neben Ozonsondendaten auch die gut
aufgel 6sten Ozonprofile von Satelliten zu integrieren. Dies ermoglicht unter anderem die Eva-
luierung der Matchmethode, da nun zum ersten Ma Ozonabbauraten unterschiedlicher Senso-
ren mit einer einheitlichen Methode berechnet werden.

Die Arbeit gliedert sich folgendermalien:

Im zweiten Kapitel werden die dynamischen Grundlagen der winterlichen Stratosphére erlau-
tert. Das dritte Kapitel geht auf die chemischen Prozesse in der Atmosphére ein, erléutert die
Kopplung von ozonrel evanter Chemie und Dynamik und beschreibt die Verteilung des polaren
Ozonsin beiden Hemispharen. Dartiber hinaus werden die eingesetzten Messgeréte, die zur Er-
mittlung der Ozonprofile herangezogen wurden, vorgestellt. Kapitel vier beschreibt verschiede-
ne Techniken zur Bestimmung des arktischen Ozonabbaus und erklért die Besonderheiten der
Ozonsonden-Matchtechnik, sowie deren Neuerungen. Die Weiterentwicklung der Matchme-
thode machte deutlich, dass die bisherige Fehlerrechnung unzureichend war. Daher wird in Ka-
pitel funf eine Beschreibung der statistischen Auswertung und exakten Fehlerrechnung fiir den
Ozonsonden-Matchtechnik wiedergegeben, die in den folgenden Ergebniskapiteln zum Ozon-
sondenmatch zur Anwendung kommt. In Kapitel sechs und sieben werden auf der Grundlage
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meteorol ogischer Bedingungen die M atchergebni sse des arktischen Winters 2002/2003 und des
antarktischen Winters 2003 analysiert und miteinander verglichen. In Kapitel acht werden die
Theorie und die Ergebnisse des Multisensor-Matchansatzes prasentiert. Kapitel neun fasst die
gewonnenen Ergebnisse vor dem Hintergrund der Gber zehn Jahre langen Matchzeitserie zu-
sammen und diskutiert sie.
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Kapitel 2

Dynamik der winterlichen Stratosphéare

2.1  Aufbau der Atmosphéare
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Abbildung 2.1: Aufbau der Atmosphére. In schwarz ist ein mittle-
res Temperaturprofil wiedergegeben (Andrews, 2000). Bei den Pau-
sen handelt es sich um Hohen, die in Abhangigkeit der
geographischen Breite schwanken kann und daher als Bereiche ein-
gezeichnet worden sind.

Die Atmosphére kann aufgrund der
Anderung des Temperaturgradienten
in einzelne Schichten unterteilt wer-
den, die Troposphére, Stratosphére,
Mesosphére und Thermosphére (sie-
he Abbildung 2.1). Zwischen den
einzelnen Luftschichten mit einem
einheitlichen Temperaturgradienten
liegen dunne Luftschichten in denen
der Temperaturgradient sein Vorzei-
chen wechselt. Diese H6hen werden
Pausen genannt. Dabiszu einer Hohe
von ca. 100 km die atmosphérischen
Gase gut durchmischt sind, wird die
gesamte darunter liegende Schicht
als Homosphére bezeichnet. Die Tro-
posphare, die vom Boden bis ca
18 km Hohe in den Tropen bzw. ca.
8 km in den polaren Breiten reicht,
wird durch die kontinuierliche Tem-
peraturabnahme mit der Hohe nahe
dem adiabatischen Temperaturgradi-
enten charakterisiert. Dadurch kon-
nen sich labile Schichtungen der

Luftmassen in der Troposphére ausbilden, die einen raschen vertikale Massen- und Energie-
transport erlauben. 85-90% der atmosphérischen Masse befinden sich in der Troposphére. Die
Luftmassen in der sich anschlief3enden Luftschicht, der Stratosphére, die sich von der Tro-
popause bis ca. 50 km Hohe erstreckt, sind aufgrund der Temperaturzunahme stabil geschichtet.
90% des atmosphaérischen Ozons befinden sich in der Stratosphére. Das Ozon absorbiert einen
groféen Tell der harten UV-Strahlung, was zur Temperaturzunahme in diesem Hohenbereich
fuhrt. Das Konzentrationsmaximum des Ozons liegt in Abhangigkeit von der geographischen
Breite zwischen 15 und 25 km. Dariiber befindet sich die Mesosphére, die bis zur Mesopause
in ca. 80-90 km Hohe reicht. Hier liegt wieder ein negativer Temperaturgradient vor, und so
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sind in dieser Schicht rasche dynamisch ausgel 6ste V ertikal bewegungen moglich, wie in der
Troposphére. VVon der Mesopause ab erstreckt sich die Thermosphére in der [onisierungspro-
zesse mit der Hohe zunehmen. Die Temperatur ist hier von der Sonnenaktivitédt abhangig und
es werden Werte bis zu 2000 K am oberen Rand erreicht.

2.2  Grundlegende Grof3en

2.2.1 Dieideale Gasgleichung und das hydrostatische Gleichgewicht

In der Atmosphére bis 100 km kénnen die thermodynamischen GrofRen Temperatur (T), Dichte
(p) und Druck (p) gut durch die ideale Gasglei chung beschrieben werden:

p = PRT. (2.1
Rist die Gaskonstante fiir trockene Luft (R= 287 m?s2K1). Der Zusammenhang zwischen dem
Druck und der geometrischen Hohe (2) ist durch das hydrostatische Gleichgewicht gegeben:
d
L = pg, (2.2)

g bezeichnet die Erdbeschleunigung. Setzt man Gleichung (2.1) in Gleichung ( 2.2) ein, ergibt
sich:

p = poexp(—;—gT). (2.3

Der Ausdruck H = R?T stellt die Skalenhothe dar, die Hohe in der der Druck auf 1/e seines

urspringlichen Wertes abgenommen hat. Fir eine typische stratosphérische Temperatur von
T =240 K erhdlt man eine Skalenhéhe von 7 km.

2.2.2 Diepotentielle Wirbelstarke

Die Beschreibung der Wirbelstérke horizontaler Stromungen erfolgt Gber die potentielle Wir-
belstérke, fur die sich der englische Ausdruck Potential Vorticity (PV) durchgesetzt hat. Sieist
definiert nach Ertel (1942) as.

PV = —g(C+f)aa—(]?, (2.

fist der Coriolisparameter (f = 2Qsin¢), mit Q = 2rn/Tag und der Breite ¢. { ist die vertikale
Komponente des Rotors v und ist ein Mal3 fur die Vorticity horizontaler Stromungen. Der Aus-
druck n = {+ f gibt die absolute Vorticity wieder.

Bei der PV handelt es sich um eine Erhaltungsgrofe fir adiabatische Prozesse. Sie nimmt mit
der Hohe zu. Eine gunstige Einheit der Ertel schen potentiellen Vorticity in der Stratosphéreist:

1 PVU (Potential Vorticity Unit) = 10® Km?/skg.
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In der vorliegenden Arbeit wird in erster Linie mit der normierten potentiellen Wirbelstarke
(nPV) nach Rex et al. (1998) gerechnet. Als Grundlage dient die fur adiabati sche Bewegungen
ebenfallskonservative skalierte PV (sPV), die von Dunkerton und Delisi (1986) eingefthrt wur-
de. Um die sPV zu erhalten wird die Ertelsche PV durch ein mittleres Profil der potentiellen
Temperatur skaliert, siehe Gleichung ( 2.5 ). Die sPV wird mit einem konstantem Normierungs-
faktor k multipliziert und ergibt so nPV. Damit wird die Ubereinstimmung der nPV mit der Er-
telschen PV auf dem © = 475 K Niveau erreicht.
PV
nPV 30,(7) k (2.5)
(g o )

Die PV wird in dieser Arbeit aus den meteorologischen Daten des Européi schen Zentrums fir
Mittelfristige Wettervorhersagen (EZMW) entnommen. Bel ©g(p) handelt es sich um ein mitt-
leres Profil der potentiellen Temperatur. Das Profil fUr die Arktis stammt aus der Mittelung von
ca. 500 Radiosondenaufstiegen an der Station Ny-Alesund in den Monaten Dezember, Januar
und Februar der Jahre 1988-1996. Fur die Antarktis wurden ca. 340 Sondenaufstiege der Neu-
mayer Station der Monate Juni-September von 1992-2000 verwendet. Zwischen 350 K und
700 K wird die Umkehrfunktion dieser gemittelten Profile sehr gut durch folgendes Polynom
approximiert:

2 3
P = pyexplagta;-Oy+a, (0, +ay (0,)). (2.6)

O gibt die potentielle Temperatur der betrachteten PV wieder. Tabelle 2.1 zeigt die einzelnen
Faktoren, die fur die Arktis und Antarktis berechnet wurden (personliche Mitteilung von der
Gathen, 2003).

Tabelle 2.1: Faktoren fir die Gleichungen (2.5) und ( 2.6).

Faktor ag a, [KY a[K? ag[K™] k

Arktis 12,480 3212x102 | 3708x10° | -1627x108 | 2,65x 10°

Antarktis | 12,7599 | 35121 x 102 | 4,3169 x 10° | -1,9912x 10-8 323x10°

Po[hPal | 1,0hPa

2.2.3 Diepotentielle Temperatur

Der erste Hauptsatz der Thermodynamik kann fur ein ideales Gas in folgender Form geschrie-
ben werden:

c,dInT —Rdlnp = Q. (2.7)
Cp ist die spezifische Warmekapazitat fur Luft bel konstantem Druck. Q ist die Warme. Inte-
griert man Gleichung ( 2.7 ) fur den Fall Q = 0 ergibt sich folgende Gleichung:

R

o = T-(%)C” . 2.9)
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Gleichung ( 2.8) ist die Definitionsgleichung der potentiellen Temperatur ©. Wird ein Luftpa-
ket mit dem Druck p und der Temperatur T adiabatisch auf den Referenzdruck pg komprimiert
(expandiert) erwarmt (kuhlt) es sich auf die Temperatur © (ab). R/c, wird als k bezeichnet, der
Adiabatenexponent, und besitzt einen Betrag von 2/7 fiir trockene Luft. Die Stratosphire ist auf-
grund der nach oben hin zunehmenden Temperatur stabil geschichtet. Daher kann die potenti-
elle Temperatur anstatt der geometrischen Hohe oder des Druckes als vertikale Skala genutzt
werden. Die Flichen konstanter potentieller Temperatur sind Flichen gleicher Entropie und
werden daher isentrope Fliachen genannt. Solange ein Luftpaket keine Warme mit der Umge-
bung austauscht und intern keine diabatischen Prozesse erfolgen, die durchlaufenden Prozesse
also adiabatisch sind, bleibt das L uftpaket auf derselben Isentrope. Tauscht ein Luftpaket Ener-
gie mit der Umgebung aus, steigt es auf oder ab und @ndert so seine Entropie. Diese Prozesse
werden diabatisch genannt. Die potentielle Temperatur ist somit eine Erhaltungsgrofie bei adia-
batischen Prozessen.

Der Zusammenhang zwischen der geometrischen Héhe und der potentiellen Temperatur fir die
analysierten Winter ist in Tabelle 2.2 fUr die Arktis und Tabelle 2.3 fir die Antarktis wiederge-
geben.

Tabelle 2.2: Typische Zuordnung der mittleren geometrischen Hohe zum isentropen Niveau im arktischen
Polarwirbel 2002/2003. Angegeben sind die Mittelwerte, die aus alen im Wirbel gestarteten Ozonsonden im
angegebenen Monat berechnet wurden. Als MaR3 fur die Abweichung ist die Standardabweichung angegeben.

Arktischer Polarwirbel 2002/2003

S Dezember Januar Februar Mérz
[K] [km] [km] [km] [km]
375 139+ 0,5 139+ 0,6 131+0,5 136+0,8
400 155+05 155+ 0,6 14,7+ 0,7 152+ 0,6
425 17,1+05 17,0+ 0,6 16,4+ 0,7 16,8+ 0,7
450 188+ 04 184+0,6 17,6+0,8 18,1+ 0,6
475 20,1+04 19,6 £ 0,7 189+11 19,3+ 0,7
500 21,3+04 20,7+ 0,7 20,2+11 20,6+ 0,6
525 223+04 21,8+0,7 21,6+0,9 21,5+0,6
550 23,3+ 04 226+0,7 22,7+05 22,4+0,7
575 242+04 23,4+0,7 23,505 234+05
600 250+04 242+ 0,7 24,4+ 0,6 242+05
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Tabelle 2.3: Wie Abbildung 2.2 nur fir den antarktischen Polarwirbel 2003.

Antarktischer Polarwirbel 2003
Q] Juni Juli August September Oktober

[K] [km] [km] [km] [km] [km]

375 141+05 146+04 14,8+ 0,5 147+04 145+ 0,7
400 158+ 0,5 16,3+ 04 164+ 04 16,1+ 04 15,8+ 0,6
425 17,3+ 04 17,7+£04 17,704 174+04 16,9+ 0,7
450 186+ 04 19,0+ 04 189+04 185+ 04 18,0+ 0,7
475 20,0+0,3 20,1+04 20,0+0,3 195+05 189+ 0,9
500 21,1+0,3 21,2+04 21,0+04 20,4+ 0,6 199+0,8
525 220+03 | 221+03 | 21,9+03 | 21,3+06 | 206+0,8
550 23,0+0,3 23,1+0,3 22,7+0,3 22,1+05 21,3+0,8
575 238+03 | 239+03 | 234+03 | 228+05 | 21,9+0,8
600 247+04 247+04 24,2+ 0,3 23,4+0,6 224+0,8

2.3  Bildung des Polarwirbels

Nach der Tagundnachtgleiche flihrt die abnehmende Sonneneinstrahlung in der jeweiligen He-
misphére zu einer Erniedrigung der Strahlungsgleichgewichtstemperatur® der Luftmassen in
der Stratosphére. Die Folge ist das diabatische Abkthlen der Luftmassen tUber dem Winterpol,
dadie Temperatur der Luftmassen nun Uber der Strahlungsleichgewichtstemperatur liegt. Dies
ist mit einem Absinken der Luftmassen verknipft und hat die Bildung eines Tiefdruckgebiets
bzw. Trichters zur Folge, der as Polarwirbel bezeichnet wird. Insgesamt ist die Abstrahlung
von Energie groler als die Aufnahme, was dazu fuhrt, dass sich im Polarwirbel ein Kétegebiet
ausbildet.

So bildet sich ein meridionaler Druck - und Temperaturgradient zwischen dem Aquator und den
polaren Breiten aus. Der Druckgradient beschleunigt ruhende Luftmassen vom Aquator in
Richtung Pol. Bei einer von Null verschiedenen Geschwindigkeit wirkt die Corioliskraft auf das
Luftpaket ein, die esauf der Nordhemisphére nach rechts und auf der Siidhemisphére nach links
ablenkt. Damit erfahrt das L uftpaket eine Kraft senkrecht zum Druckgradienten. Im Gleichge-

1. AlsStrahlungsglei chgewichtstemperatur wird die Temperatur verstanden, die sich durch die Absorption
und Emission von Strahlung durch Spurengase einstellt.
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wicht zwischen Druckgradientenkraft und Corioliskraft bewegt sich ein Luftpaket breitenparal -
lel (zonal). Es herrscht im Winter eine nach Osten gerichtete zonale Grundstromung, bzw.
Westwinde in der Stratosphére. Diese Stromung wird als geostrophischer Wi nd? bezeichnet.
Ein starker horizontaler Temperaturgradient fihrt zu einem Anstieg der Geschwindigkeit des
geostrophischen Windes mit der Hohe (thermischer Wind). Das fuhrt zu einem Starkwindband
mit einem Zentrum zwischen 50° und 70° geographischer Breite und 45 km Hohe, das mit dem
Rand des Polarwirbels zusammenféllt (Nash et al., 1996). Die Vertikalgeschwindigkeit des
Windes ist klein im Gegensatz zur zonalen und meridionalen Komponente des Windes.

Dadie PV fir adiabatische Prozesse eine Erhaltungsgrof3eist, ist der Transport von Luftmassen
Uber die Wirbelgrenze hinweg, die durch einen starken PV-Gradienten charakterisiert ist (siehe
Kapitel 6.1 und 7.1), in beide Richtungen stark erschwert. Die Luftmasse innerhalb des Wirbels
kann alsweitestgehend isoliert angesehen werden. Allerdings kdnnen sich am Rand desWirbels
Filamente bilden, die sich abl6sen und so Luftmassen aus dem Polarwirbel in mittlere Breiten
transportieren. Dynamische Impulse, siehe Abschnitt 2.5.2, kdnnen den Wirbel schwéchen, so
dass ein Luftmassenaustausch in beide Richtungen stattfinden kann. Die L uftmassen auf3erhalb
des Polarwirbels sind gekennzeichnet durch niedrige PV-Werte und bilden die so genannten
“Surf Zone” (Mclntyre und Palmer, 1983; 1984), die im folgenden Unterkapitel naher erléautert
wird.

24  DieZirkulation in der winterlichen Stratosphére

Betrachtet man ausschliefdlich den Druck- bzw. Temperaturgradienten sollte sich in der winter-
lichen Stratosphére Uber der Arktis eine nach Osten gerichtete zonale Grundstromung finden
lassen, die den Austausch von Luftmassen zwischen Aquator und hohen Breiten verhindert.
Tatsachlich haben bereits Brewer (1949) und Dobson (1956) die beobachtete Verteilung von
Wasserdampf und Ozon nur mit einem Aufsteigen von Luftmassen in den Tropen und einem
langsamen Transport und Absteigen in den hohen Breiten erklaren kénnen. Diese Zirkulation
wird heute nach ihren Entdeckern Brewer-Dobson Zirkulation genannt. Diese Zirkulation um-
fasst sowohl den Transport von Spurengasen in hohe Breiten, den Meridionaltransport, alsauch
Mischungsprozesse, bei denen es zum Luftmassenaustausch, nicht aber zum Transport von
Masse Uber die Breiten hinweg kommt (Shepherd, 2002). Die Umlaufzeit der Brewer Dobson
Zirkulation betrégt ca. 5 Jahre (Solomon et al., 1999).

Der Antrieb dieser Zirkulation sind planetare Wellen und Schwerewellen, die in der oberen
Stratosphére bzw. Mesosphére in den Extratropen brechen. Schwerewellen kénnen sich das
ganze Jahr hindurch bisin die Mesosphére ausbreiten, wahrend planetare Wellen hauptsachlich
in den Wintermonaten von der Tropo- bisin die Stratosphére gelangen. Im Winter herrschen
leichte Westwinde in der Stratosphéare vor bei denen sich planetare Wellen der Wellenzahlen 1-
3 ausbreiten kdnnen (Charney und Drazin, 1961). Treffen die Wellen auf ihre kritische Schicht,
brechen sie. Durch die Dissipation der Wellen werden die transportierte Energie und der Impuls
an den Grundstrom Ubertragen, was zu einem Abbremsen des zonalen Grundstroms fiihrt. Das
Abbremsen der 6stlich-zonalen Stromung kommt einer Beschleunigung nach Westen gleich
und so werden die L uftpakete durch den Druckgradienten solange in Richtung Pol beschleunigt,

2. Die Windgeschwindigkeit des geostrophischen Windes v, ist wie folgt definiert:

b, = plfx Vp mit der Dichte p, dem Druckgradienten Vp und dem Coriolisparameter 1.

10
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bis Coriolis- und Druckgradientenkraft wieder im Gleichgewicht sind. Dieser Mechanismus
wird als extratropische Pumpe (engl. Extratropical Pump) bzw. Wellenantrieb (engl. Wave Dri-
ving) bezeichnet (Haynes et al., 1991). Uber dem Winterpol sinken die Luftmassen dann lang-
sam ab, wahrend gleichzeitig die Luftmassen in den Tropen “angesaugt” werden. Dieswird im
englischen as“Downward Control“ bezeichnet (Holton et a. 1995). Das Absinken der heran-
transportierten Luftmassen in den hohen Breiten fuhrt zur weiteren Kompression der Luftmas-
sen im Polarwirbel. Die Luftpakete heizen sich adiabatisch auf, so dass sie Uber dem
Strahlungsgleichgewicht liegen. Das darauf folgende diabatische Abstrahlen langwelliger
Strahlung der Luftmassen entspricht dem Absinken der Luftmassen auf Theta-Koordinaten. In
einem Jahr mit starker Wellenaktivitdt kommt es zu vermehrtem Absinken der Luftmassen im
Polarwirbel. Diesfuhrt zu verstéarkter Emittierung von langwelliger Strahlung und so zu einem
warmeren Polarwirbel.

Der aufsteigende Ast der Brewer-Dobson Zirkulation befindet sich in den Tropen. Dort findet
der Haupteintrag von langlebigen Spurengasen in die Stratosphére statt. Die L uftmassen erfah-
ren beim Aufsteigen eine adiabatische Expansion und kilhlen unter die Strahlungsgleichge-
wichtstemperatur ab. Dasist der Grund fur die extrem kalte tropische Tropopause. Diese tiefen
Temperaturen sorgen nun fur die Dehydrierung der Luftmassen, die von der Troposphérein die
Stratosphére transportiert werden. Die L uftpakete werden dann tber die extratropische Pumpe
in mittlere bzw. hohe Breiten transportiert. Sie durchlaufen dabel die Zone starken Wellenbre-
chens (Surf Zone), die durch starke Durchmischung von Spurengasen, gleichbedeutend mit ei-
nem geringen Gradienten von Spurengasen und PV, charakterisiert ist.

Durch die Verteilung von See- und Landmassen kommt es zur Anregung von stationéren, pla-
netaren Wellen. Diese Wellen werden einmal durch das unterschiedliche Aufheizen von Land
und Wasser, sowie durch das Anstromen grof3er Gebirge wie der Rocky Mountains oder des Hi-
mal gja angeregt. Die Wellenlangen liegen im Bereich einiger zehntausend Kilometer.

Schwerewellen gehtren zu den kleinskaligen Wellenformen in der Atmosphére und die Wel-
lenl&ngen liegen im Bereich von zehn bistausend Kilometern. Die Anregungsmechanismen fir
Schwerewellen sind vielfaltig. Hines (1974) formulierte die Entstehung von Schwerewellenwie
folgt: “ Generell kann man sagen, dass adles, wasin der Atmosphére Anregungen auf der Zeits-
kala von Minuten bis Stunden verursacht, mit der Aussendung von Schwerewellen verbunden
sein kann.”

25 Der Arktische und Antarktische Polarwir bel

Die Unterschiede beider Polarwirbel ist eine Konsequenz der unterschiedlichen topographi-
schen Gegebenheiten der Nord- und Stidhemisphére. Da die Antarktis ausschliefdlich von Was-
ser umgeben ist, fuhrt das zu einer geringeren Wellenanregung in der Stidhemisphére und so zu
einem schwécher ausgepragten meridionalen Transport als in der Nordhemisphére. Das hat
wiederum eine Auswirkung auf das Absinken der Luftmassen im Polarwirbel. In beiden Polar-
wirbeln findet stérkeres Absinken der Luftmassen zu Anfang des Winters vor allem in der obe-
ren und mittleren Stratosphére (© = 800-2000 K) statt. Im Anschluss sinken die Luftmassen in
der mittleren und unteren Stratosphére im antarktischen Wirbel wenig ab, wéhrend im arkti-
schen Wirbel den ganzen Winter Absinken stattfindet (Dessler, 2000).

Als Konsequenz aus der geringeren Wellenaktivitét in der Sidhemisphére ist der antarktische
Wirbel stérker, kélter und symmetrischer, als der arktische, wie man anhand der Verteilung der
Temperaturen und der geopotentiellen Hohe® auf 50 hPain Abbildung 2.2 sehen kann. Hierbei
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Abbildung 2.2: Vergleich der Polarwirbel Gber der Arktis (links) im Januar und der Antarktis (rechts) im Juli. Als
rote Isolinien sind die geopotentielle Hohen in Dekametern eingezeichnet, die schwarzen Linien geben Flachen
gleicher Temperaturen in Kelvin an. Hellblaue Flachen geben Temperaturen niedriger als 200 K, dunkelblaue Fl&
chen geben Temperatur niedriger als 195 K an. Es wurden 19-jahrige Klimamittel vom “TIROS Operational Ver-
tical Sounder” (TOVS) verwendet, die vom “ United Kingdom Meteorological Office” (UKMO) prozessiert
worden sind (Scaife et a., 2000).

ist zu beachten, dass Abbildung 2.2 einen gemittelten Zustand beschreibt. Besonders in der
Arktis weichen die tatsachlichen Zusténde in der Regel erheblich von dem langjahrigen Klima-
mittel ab. Das Katezentrum des antarktischen Wirbelsféallt mit dem geographischen Stidpol zu-
sammen. Auch der Wirbel selber liegt konzentrisch Uber der Antarktis. Im Wirbel herrschen
grof3flachig Temperaturen niedriger als 195 K.

Der arktische Polarwirbel ist durch das Aléutenhoch, erkennbar an der Einbuchtung der geopo-
tentiellen Hohe Uber den Aléuten-Inseln, um ~10° in Richtung Nordeuropa verschoben. Diese
Verschiebung stellt eine zonale Welle mit der Wellenzahl 1 dar und verdeutlicht die Rolle pla-
netarischer Wellen im arktischen Winter. Im klimatol ogischen Mittel befindet sich das Wirbel-
zentrum Uber Spitzbergen. Das Kéaltezentrum liegt noch etwas weiter stidlich. Im Gegensatz zur
Antarktis gibt es nur ein kleines Gebiet, in dem die Temperaturen niedriger als 200 K sind.

In einem Winter mit dauerhaft schwacher Wellenaktivitdt kann es zu einem starken Polarwirbel,
einem schwachen Transport von Ozon in hohe Breiten und einem stérkeren chemischen Ozon-
abbau kommen. Die Temperaturen im Wirbel sind dann niedriger und damit die Wahrschein-
lichkeit zur Bildung von polaren stratosphérischen Wolken (engl. Polar Stratospheric Clouds,
PSCs) groflker (siehe Abschnitt 3.3.2). Zur Verdeutlichung dieses Sachverhaltes sind in
Abbildung 2.3 die Minimumtemperaturen im jeweiligen Wirbel gezeigt. Die linke Abbildung

3. Als Geopotential ® wird die Energie verstanden, die man aufbringen muss, um eine Masse vom Mee-

resboden auf eine geometrische Hohe Z zu bringen: ®= fj gdz , mit g der lokalen Schwerebeschleuni-

gung. Die geopotentielle Hohe Z ist definiert als Z = ;2 , Mit g der global gemittelten
0

Erdbeschleunigung.
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Abbildung 2.3: Minimumtemperatur der 50 hPa Flache in der Nordhemisphare (links) und der Stidhemisphére
(rechts). Als dicke schwarze Linie ist das klimatologische Mittel von 1978-2003 (Nordhemisphére), bzw. 1978-
2005 (Stidhemisphére) eingezeichnet. Dierote Linie zeigt den Verlauf in den analysierten Wintern. Die Einhillen-
den geben die hochsten bzw. niedrigsten Werte der Minimumtemperatur an. Die Existenztemperatur von PSC Typ
labzw. Il sind in griin angegeben. Als Grundlage dienen Daten des “National Center for Environmental Predic-
tion”, P. Newman, E. Nash, R. Nagatani (http://hyperion.gsfc.nasa.gov/Data_services/met/ann_data.html, 2005).

in 2.3 stellt die Minimumtemperaturen in der Nordhemisphare zwischen 50° und 90° N Breite
dar. Die schwarze Kurve gibt das klimatol ogische Mittel der Jahre 1978-2003 wieder. In Rot ist
der hier analysierte Winter 2002/2003 eingezeichnet. Die Einhillenden geben die héchsten und
tiefsten vorgekommenen Minimumtemperaturen wieder. Als griine Striche sind die Existenz-
temperaturen fur PSC Typ la und 11, siehe Abschnitt 3.3.1, angegeben, die nach Hanson und
Mauersberger (1988) bzw. Marti und Mauersberger (1992) unter Annahme von 6 ppbv HNO3
und 4 ppmv H,0 berechnet wurden. Die rechte Abbildung zeigt den gleichen Sachverhalt fur
die Sidhemisphére. In Rot ist der Temperaturverlauf im antarktischen Winter 2003 angegeben.
Der Vergleich zeigt, dass die Minimumtemperaturen in der Nordhemisphére bis Oktober eine
ahnlich geringe Variabilitat aufweisen, wiein der Stidhemisphére. Ab Mitte November bis An-
fang Mal kann dann die Minimumtemperatur um bis zu 25 K von Jahr zu Jahr schwanken. Dies
verdeutlicht die starke jahrliche und zwischenjahrliche Variabilitét der meteorol ogischen Be-
dingungen in der Nordhemisphére. In der Sidhemisphére gibt es das ganze Jahr eine Schwan-
kungsbreite von ca. 10 K. Im klimatologischen Mittel ist die Nordhemisphére etwa 10 K
warmer a's die Stidhemisphére.

251 Einflussfaktoren auf den Polarwirbel

Der Polarwirbel wird von mehreren Faktoren in der Atmosphére beeinflusst. Als Einflussfaktor
in der Stratosphére sei hier die Quasi Biennale Oszillation (QBO) von tropischen Winden ge-
nannt. Dabel handelt es sich um den Wechsel der Windrichtung des mittleren zonalen Windes
in der tropischen Stratosphére. West- und Ostwinde wechseln sich in einem fast zweijéahrigen
Rhythmus, im Mittel 27 Monate, ab. Labitzke und van Loon (1988; 1997) korrelierten die
Struktur des Polarwirbels mit der QBO und dem 11-jahrigen Sonnenfleckenzyklus. Mit dieser
Einteilung ergeben sich starke Polarwirbel, wenn sich die QBO in der Westwindphase und der
Sonnenfleckenzyklus sich im Minimum befinden. Allerdings lassen sich gleichzeitig noch an-
dere Faktoren finden, die fur den starken Polarwirbel verantwortlich sein kdnnen, wiez.B. Vul-
kanausbriiche und ENSO-Ereignisse®, so dass eine eindeutige Zuordnung nur aufgrund der
QBO-Phase und des Sonnenfleckenzyklusses nicht moglich ist.
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In der Nordhemisphére sind Anomalien (Abweichung vom langjahrigen Mittel) des Polarwir-
bels Teil der Arktischen Oszillation. Diese bezeichnet ein atmosphéarisches Muster, das die
Druckunterschiede zwischen den polaren Breiten und den sie umgebenden mittleren Breiten
wiedergibt und sich von der Troposphére bis in die Stratosphére erstreckt. Damit verwandt ist
die NAO® und von grof3em Interesse fur die Forschung. Hat der NAO-Index einen positiven
Wert, d. h. stark ausgebildete Druckzentren an der Erdoberflache, wird ein starker Polarwirbel
beobachtet und bei einem negativen Wert, d. h. schwach ausgebildete Druckzentren, ein ent-
sprechend schwacher Polarwirbel (Baldwin et al., 1994).

Bleibt der Index positiv bisin das Friihjahr, so bleibt der Wirbel kalt, stabil und isoliert und fihrt
zu geringen Ozonwerten. Aus den Beobachtungen allein, kann allerdings nicht abgeleitet wer-
den, ob der positive NAO-Index die niedrigen Ozonwerte begriindet, oder umgekehrt oder ob
beide das Ergebnis eines dritten Einflusses sind.

25.2  Stratospharenerwarmungen

Bei Stratosphérenerwarmungen handelt es sich um plétzlich auftretende Erwérmungen in der
Stratosphére, die durch die Dissipation von planetaren Wellen und der so tibertragenen Energie
dieser Wellen verursacht werden. Eine solche Erwarmung wurde zum ersten Mal von Scherhag
1952 Uiber Berlin beobachtet und wird als Berliner Phanomen bezeichnet (Scherhag, 1952). Da-
bei werden unterschiedliche Erwarmungstypen je nach Temperaturanstieg und der vertikalen
Erstreckung unterschieden (L abitzke, 1999).

Um eine kleine Erwarmung (engl. Minor Warming) handelt es sich, wenn innerhalb von einer
Woche in einer beliebigen Hohenschicht ein Temperaturanstieg von 25 K stattfindet.

Die grof3en Erwérmungen (engl. Major Warming) werden klassifiziert durch eine Umkehr des
Temperaturgradienten zwischen 60° und 90° geographischer Breite sowie die Umkehr des zo-
nalen Windes von West auf Ost zwischen 60° und 90° Breite bis zur oder unter die 10 hPa Fl&
che. Das Zentrum des Wirbels liegt in Folge dann sidlicher als 65° Breite. Dies geht meist mit
einer Teilung des Wirbels einher. Nach der Erwérmung kdnnen sich die Merkmale der winter-
lichen Stratosphére wieder einstellen und der Wirbel stabilisiert sich wieder.

Als endgultige Erwarmung (engl. Final Warming) wird die Umstellung der winterlichen West-
windzirkulation zur sommerlichen Ostwindzirkulation bezeichnet, die mit der Erwérmung der
isolierten Luftmassen Uber dem Pol einhergeht. Dies kann aus einer grof3en Erwarmung hervor-
gehen, wenn sich der Wirbel nach der Stérung nicht mehr zurtickbildet. Diesfindet in der Regel
zwischen Méarz und April statt, wobei man frihe Erwarmungen (Méarz bisMitte April) und spéte
Erwérmungen (Mitte April - Mai) unterscheidet. Zhou et al. (2000) sehen eine Zunahme der kal-
ten und stabilen Wirbel in der Nordhemisphére, die bisin den April Uberleben. In der Sidhemi-
sphére bleibt der Wirbel meist langer bestehen, bis Ende November, Anfang Dezember.

4. Die Abkurzung ENSO ist aus El Nino und Southern Oscillation zusammengesetzt. Bei El Nino bzw. El
Nina handelt es sich um ozeanographische Phéanomene, die dem Zustrom von ungewdhnlich warmem
bzw. kaltem Wasser vor der slidamerikanischen K liste bezeichnen. Die Verénderung der Wassertempe-
ratur ist dynamisch mit dem Bodendruck verknupft, der durch die Southern Oscillation beschrieben
wird, der Luftdruckschaukel zwischen dem slidostasi atischen Tiefdruckgebiet und dem siidostpazifi-
schen Hochdruckgebiet.

5. AlsNAO wird die nordatlantische Oszillation bezeichnet. Die NAO beschreibt den Druckunterschied
am Boden zwischen dem Islandtief und dem Azorenhoch (Hurrel, 1995).
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Kleine Stratospharenerwdrmungen werden in jedem arktischen Winter und einigen antarkti-
schen Wintern in der oberen Stratosphére beobachtet und kénnen sich bisin die untere Strato-
sphére durchsetzen. Grosse Stratosphérenerwarmungen treten seltener im arktischen Wirbel auf
und sind bisher nur ein einziges Mal im antarktischen Polarwirbel beobachtet worden. Im Sep-
tember 2002 fand die erste grof3e Erwarmung im antarktischen Polarwirbel statt, die diesen spal-
tete und verschob (Kruger et a., 2005). Der normalerwel se starke antarktische Ozonabbau fiel
in Folge moderat aus.
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Kapitel 3

Ozon in der Stratosphare

Diese Arbeit beschéftigt sich mit der Zerstérung der Ozonschicht im arktischen und antarkti-
schen Polarwirbel. Zu Beginn werden die chemischen Grundgleichungen der stratosphérischen
Ozonchemie besprochen. Im Anschluss wird auf die besonderen meteorol ogischen Bedingun-
gen in den Polarwirbeln und die daraus resultierenden V eréanderungen der chemischen Reaktio-
nen eingegangen. Dartiber hinaus wird eine Beschreibung der jahreszeitlichen und vertikalen
polaren Ozonverteilung gegeben. Am Schluss des Kapitels wird auf die Messgeréte eingegan-
gen, deren Messdaten in dieser Arbeit Verwendung finden.

3.1 Chapman Chemie

Ozon wird durch die Einstrahlung kurzer Wellenlangen (hv < 240 nm) auf Sauerstoff gebildet.
Dabei photolysiert das Sauerstoffmolekil. Die entstandenen Sauerstoffatome reagieren jeweils
mit einem weiteren Sauerstoffmolekil unter der Bildung von Ozon:

O,+hv —» 0O+O0O (R1)
O+0,+M —» O3+M (R2)

Bei M handelt es sich um einen Mediator, ein an der chemischen Umwandlung unbeteiligtes
Molekl, das zur Impuls- bzw. Energieerhaltung notwendig ist. Durch Sonnenlicht wird Ozon
wieder zerstort, alerdingsist das bel grofieren Wellenlangen maoglich:

O;+hv —> 0,+0(P), A <1100 nm (R 3)
O3+hv —> 0,+0(!D),A<310nm (R4)

Das Ozonmolekul filtert so einen grof3en Bereich der fir die Biosphéare schéadlichen ultra vio-
letten Strahlung aus dem Sonnenspektrum heraus.

Bei O (D) handelt es sich um ein Sauerstoffatom in einem angeregten Zustand, das|eicht durch
Energieabgabe in den Grundzustand O(3P) Ubergeht. Da Ozon im schnellen Gleichgewicht mit
Sauerstoffatomen steht, findet Ozonzerstérung nur dann statt, wenn ein Sauerstoffatom oder ein
Ozonmolekil dem Gleichgewicht entzogen wird, wie esin den Reaktionen (R5) und (R6) be-
schrieben ist. Daher werden zur Beschreibung des Systems die beiden Spezies unter dem Be-
griff ungradzahliger Sauerstoff, O, = O und Og, (engl. Odd Oxygen), zusammengefasst.

O+O3 —> 202 (RS)
O+0+M —» 0O, (R6)

17



Kapitel 3: Ozonin der Stratosphére

Bei den Reaktionen (R1) bis (R4) handelt es sich um den von Chapman (1930) postulierten Zy-
klus. In den 1960er Jahren wurde anhand von 2D-Model llaufen gezeigt, dass der Chapman Zy-
klus die Hohenverteilung des Ozons nur unzureichend beschreibt und das Ozonvorkommen
besonders in grofieren Hohen Uberschétzt.

Realistische Vertikalprofile konnten durch das Hinzufligen katalytischer Zyklen erreicht wer-
den, die Ozon abbauen wie z.B. Z1.

X+03 —» XO0+0, (Z 1)

XO0+0 —» X+0,

O+03 —> 02+02

Das Radikal X fungiert in der Reaktion as Katalysator. Die wichtigsten natirlichen Ozonab-
bauzyklen gehen auf Bates (1950) mit X = HO, dem Hydroxyl-Radikal, und auf Crutzen (1970)
mit X = NO, dem Stickstoffmonoxid-Radikal, zurtick. Wéhrend der NO-Zyklus die Ozonzer-
stérung in der mittleren und unteren Stratosphare dominiert, ist der Einfluss des HO-Zyklusin
der oberen Stratosphare am groéfdten (Brasseur, Orlando, Tynadall, 1999). Bei dem gezeigten
Mechanismus Z1 handelt es sich um den Grundtyp der Abbaureaktion. DadasV orkommen von
atomarem Sauerstoff stark mit der Hohe zunimmt und sich die Temperatur éndert, variieren die
Abbau-Zyklen in den unterschiedlichen Bereichen der Stratosphére.

3.2  AnthropogeneEinflisseauf den stratosphérischen Ozonhaushalt: Die
Halogene

Mitte der 1970er Jahre machten sich Molinaund Rowland (1974) sowie Stolarski und Cicerone
(1974) Gedanken Uber den Verbleib der industriell gefertigten Fluorchlorkohlenwasserstoffe,
fUr die esin der Troposphére keine natirliche Senke gibt. Sie steigen so in der tropischen Kon-
vergenzzone in die Stratosphére auf, wo sie der harten UV-Strahlung ausgesetzt sind und die
Kohlenstoff-Hal ogenbindung gespalten wird. So werden die Halogene aus den Verbindungen
freigesetzt. Hier sind als Beispiele der jeweils erste Schritt der Abbau-Reaktionen von CFC-11
(CClI3F) (siehe Reaktion (R7)) und CFC-12 (CF,Cl,) (siehe Reaktion (R8)) gezeigt. Dabei han-
delt es sich um jene Quell-Gase, die 1999 den stérksten Einfluss auf die Chlorbelastung der
Stratosphére hatten (siehe Abbildung 3.1, WMO 2003).

CClsF+hv  — CCl,F+Cl (R7)
o('D) +CCl,F, — CCIF,+ClO (R8)
CFsBr+hy —>» CF3+Br (R9)

Je mehr Chlor-Atome im Molekil vorhanden sind, desto grof3er ist die Wellenlange der Strah-
lung, die zur Abspaltung eines Halogenatoms ausreicht. Aufderdem nimmt damit die Lebens-
dauer des FCKW ab. Der Abbau-Mechanismus (R8) ist auf angeregte Sauerstoffatome
angewiesen und wird mit zunehmender Hohe und abnehmender Anzahl der Chlor-Atomewich-
tig. Das zweite Halogen, das nach dem heutigen Wissen mal3geblich zum Ozonabbau beitragt,
ist Brom (Wofsy, 1975). Aufgrund der schwéacheren Kohlenstoff-Brom Bindung werden diese
Halogene sehr schnell durch Sonnenlicht gespalten, was hier am Beispiel von Halon-1301
(CF3Br) (siehe Reaktion (R9)) gezeigt ist.
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In Abbildung 3.1 (a) sind die Quellen des stratosphérischen Chlors fur das Jahr 1999 wiederge-
geben. 16% des vorhandenen Chlors stammt aus nattrlichen Quellen. Bei Brom schétzt man,
dass ca. 50% des stratosphérischen Vorkommens nattirlichen Ursprungsist (WMO, 2003). Bei
den naturlichen Quellen fur Chlor und Brom handelt es sich in erster Linie um Methylchlorid
bzw. Methylbromid, das von Algen und Mikroorganismen in den Ozeanen gebildet wird.

Vergleicht man Messungen von troposphérischen FCKW der Jahre 1992-1995 mit dem Zeit-
raum 1999-2000, so hat die Gesamtmenge um ca. 5% abgenommen (WMO, 2003). In der Stra-
tosphéare beobachtet man eine Stagnation des anorganischen Chlors, Cly6, dessen Konzentration
zurzeit ca. 3,5 ppbv betragt. Die Entwicklung der Halogenbelastung ohne das schnelle politi-
sche Eingreifen Mitte der 1980er und die Verscharfungen des Montreal Protokolls ist in
Abbildung 3.1 (b) gezeigt. Die schwarze Kurve zeigt die geschétzte Zunahme des Chlors ohne
das Montrealer Protokoll. Die weiteren Kurven geben den geschétzten Verlauf der FCKW Be-
lastung nach der jewellig verschéarften Klimarahmenkonvention wieder. Die rote und orangene
Kurve zeigen die heutige Entwicklung nach den Protokollen von Kopenhagen (1992) und
Beijing (1999). Diese weichen kaum noch von der Entwicklung ab, die man mit einem soforti-
gen Stopp der FCKW-Produktion im Jahre 1987 erreicht hétte.

Zur Abschéatzung des Gehalts von anorganischem Brom, Bry7, in der Stratosphére, wurden zwel
Techniken angewendet. Zum einen die Abschétzung aus M essungen der organischen Quellgase
in der Tropo- und Stratosphére (organische Brom-Messmethode) (Wamsley et al., 1998; Pfeil-
sticker et al., 2001). Zum anderen die Messung von BrO in der Stratosphére und die Berechnung
des BrO/Bry, Verhdltnisses (anorganische Brom-Messmethode) (Sinnhuber et al., 2002; Pfeil-
sticker et al., 2000; Harder et al., 2000). Wamsley et al. (1998) errechnet mit der organischen
Brom-Messmethode Werte um 16 pptv, die in-situ Messungen ergeben ~20 pptv fur die Ge-
samtsaule des Bry. Fur den Tropopausenbereich wurden lange Zeit Nullwerte fir das Mi-

6. CIy = HCI, CIONO,, HOCI, CIO, Cl5, Cl und CIOOCI
7. Bry: BrONO,, HBr, Br,, Br, BrO, BrCl und HBr
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schungsverhdtnis von Br,, angenommen. Messungen (Salawitch et al., 2004, und Referenzen
dort) legen nahe, dassinsbesondere in der tropischen Troposphéare ein Mischungsverhaltnisvon
4-8 pptv Bry, anzunehmen ist. Als Quelle dienen kurzlebige Bromverbindungen aus der Tro-
popausenregion, die in die unterste Stratosphare eingemischt werden.

Der Ozon-Abbauzyklus nach Molinaund Rowland (1974) mit Chlor als Radikal sient wiefolgt
aus:

Cl + 03 —> CIO + 02

ClO+O0O —>» CI+0, (Z2

O+03 —> 202

Brom ist nicht in der Lage, einen Zyklus wie Z2 zu durchlaufen. Damit das Brom regeneriert
werden kann, bedarf es CIO wiein Zyklus Z3 gezeigt ist.

Cl+03 —» CIO+0,
Br+0; — Bro+0, (Z3)
BrO+CIO —» Br+CIOO
CIOO+M — Cl+0,+M
203 +hv —» 302

Die grofiten Auswirkungen der Chlor/Brom Chemie treten unter normalen stratosphérischen
Bedingungen in der oberen Stratosphére und Uber den Tropen auf, wo die harte UV-Strahlung
ganzjahrig hoch ist. Da sich alerdings das Konzentrationsmaximum des Ozons in der unteren
Stratosphére befindet, bleibt dieses davon unbertihrt. Lagen Chlor und Brom permanent inihren
aktiven Formen vor, wirde der Ozonabbau weitaus grof3ere Folgen auf das Ozon der mittleren
Breiten haben als beobachtet. Unter stratosphérischen Bedingungen liegen 90-95% des Chlors
in den Reservoirgasen Chlornitrat (CIONO,), das durch die Reaktion von NO, mit ClO nach
Reaktion (R10) gebildet wird, und Chlorwasserstoff (HCI) vor. HCI kann aus Cl entweder in
der Reaktion mit Methan (CH,) oder dem Hydroperoxid (HOO) Radikal nach Reaktion (R12)
und Reaktion (R13) entstehen. Im Gegensatz zu HCI und CIONO, ist HOCI, Reaktion (R11),
leicht photolysierbar. Br liegt zum grofdten Teil in aktiver Form as BrO vor und wenig in den
Reservoirgasen BrONO, (siehe Reaktion (R14)) und HBr (siehe Reaktionen (R15) und (R16))
(Solomon, 1999). Das Fehlen von ClO verhindert aber den raschen Ozonabbau tber den Zyklus
Z3.

ClO+NO, —>» CIONO, (R10)
ClO+HO,+M —>» HOCI+0,+M (R11)
Cl+CH, —>» HCI+CHj (R12)
Cl+HO,+M —>» HCI+0O,+M (R13)
BrO+NO, —>» BrONO, (R14)
Br+HO, —» HBr+0O, (R15)
Br+CH,O0 — HBr+CHO (R 16)
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Aus den Reservoirgasen kann Cl mittels des OH-Radikals oder durch Sonnenlicht ausgel ost
werden, siehe auch Abschnitt 3.4.1.

Die weiteren Halogene Fluor und Jod tragen nicht zum Ozonabbau bei. Fluor kann, nachdem es
aus den FCKW ausgel 6st wurde, noch einige Zwischenprodukte durchlaufen, wird aber schnell
in Fluorwasserstoff, HF, Gberfihrt (Hollemann und Wieberg, 2000). Die Konzentration in der
Stratosphére steigt von 0,2 ppbv in einer Hohe von 20 km auf 35 ppbv in 35 km an (Sen et al.,
1996). Aufgrund der starken H-F Bindung steht F danach nicht mehr zur Verfligung. HF kann
als weitgehend chemisch inert betrachtet und so als passiver Spurenstoff genutzt werden. Da
sich das Mischungsverhdtnis eines passiven Spurenstoffesin erster Naherung nicht durch che-
mische Reaktionen andert, kann das Verhaltnis zwischen einem passiven Spurenstoff und ei-
nem reaktiven Spurengas, z.B. Ozon, zur Quantifizierung von chemischen Prozessen
herangezogen werden (Proffitt et a., 1990, 1993), siehe Kapitel 4. Dartber hinauskann die Ver-
teilung eines passiven Spurenstoffes zur Beschreibung von dynamischen Prozessen in der Stra-
tosphére genutzt werden (Dessler et al., 2000).

Solomon et al. (1994) spekulierten Uber die Wirkung von Jod auf den Ozonabbau. Aufgrund der
immer schwacher werdenden Kohlenstoff-Halogen Bindung mit Zunahme der Masse des Ha-
logens sollten bereits kleinste Mengen Jod eine grof3e Auswirkung auf die Ozonkonzentration
haben. Mit Hilfe eines bodengebundenen Differentiellen Optischen Absorptionsspektrometers
(DOAYS) in Spitzbergen konnte das Mischungsverhdtnis von Jodoxid, 1O, in der Stratosphare
von Wittrock et a., (2000) zu ~0,1 pptv bestimmt werden. Dies wurde von Bdsch et a. (2003)
mit in-situ Messungen Uber Kiruna (67,9° N, 21,1° O) bestétigt. Das Jod in der Stratosphare ist
naturlichen Ursprungs und stammt aus Meersalz bzw. wird von marinen Organismen freige-
setzt. Aufgrund von Modelllaufen kommen Bosch et a. (2003) zu der Schlussfolgerung, dass
selbst unter den kalten Bedingungen des Polarwirbels 0,1 pptv 10 zu einem Ozonverlust von
maximal 1% in der Stratosphare fuhrt.

3.3 Aerosolein der Stratosphére

Abgesehen von der vorgestellten Gasphasenchemie spielen heterogene Reaktionen eine wich-
tige Rolle bei der Zerstérung des stratospharischen Ozons. Heterogenen Reaktionen finden auf
der Oberfl&che von Aerosolpartikeln statt, die die Halogenradikale aus ihren Reservoirgasen
ausl osen.

3.3.1 Dasstratospharische Hintergrund-Aerosol

Die Junge Schicht befindet sich zwischen der Tropopause und 25 km Hohe und bezeichnet eine
Aerosolschicht aus flussigen Schwefel sauretropfchen. Quellen dieses Aerosols sind Verbin-
dungen wie COS und SO,, die in der Troposphare von marinen Organismen gebildet oder bei
V ulkanausbrichen freigesetzt und bisin die Stratosphére geschleudert werden. Dort werden sie
zu Schwefelsdure aufoxidiert. Beim Ausbruch des Mt. Pinatubo 1991 gelangten Partikel bisin
die Stratosphére, woraufhin eine bis zu 30-mal hohere stratosphérische Aerosolteilchenoberfl &
che gemessen wurde (Dessler, 2000). Die Erhéhung der Aerosolteilchen hatte in den darauf fol-
genden polaren Wintern einen Einfluss auf die Bildung von polaren stratosphérischen Wolken
und damit auch auf die Ozonzerstérung. Die Umlaufzeit der Brewer-Dobson Zirkulation wird
mit ca. 5 Jahren angegeben. In 2000 kann man deshalb von einer Atmosphére ausgehen, diefrei
von Vulkanaerosolen ist.
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3.3.2 Polare Stratospharische Wolken

Als polare stratosphérische Wolken (engl. Polar Stratospheric Clouds, PSCs) werden Wolken
in der Stratosphére bezeichnet, die sich im Polarwirbel aufgrund der dort herrschenden tiefen
Temperaturen bilden kénnen. Man unterscheidet PSCs nach den Eigenschaften ihrer Partikel.
Sie bestehen aus festen und/oder fltissigen Teilchen, dieim Wesentlichen aus Wasser, Sal peter-
saure (HNO3) und Schwefelsaure (H,SO,) bestehen. Wolken, deren Partikel oberhalb der Exi-
stenztemperatur von Wassereis stabil sind, werden als Typ la und Ib bezeichnet. Wolken aus
Partikeln, die ausschliefdlich unterhalb der Existenztemperatur von Wassereis stabil sind, wer-
den PSC Typ Il genannt.

IR AR A PSC Typ labeschreibt Wolken, deren Partikel ausfesten
Salpetersaure/Wasser Gemischen bestehen. In-situ Un-
tersuchungen haben gezeigt, dass es sich dabei um Sal-
petersauretrinydrat, HNO3z*3H,O (engl. Nitric Acid
Trihydrate, NAT), handelt (Voigt et al., 2000). Die ho-
henabhangige Kondensationstemperatur fir festes
HNO3*3H,0 TyaT, berechnet nach Hanson und Mau-
ersberger (1988), ist in Abbildung 3.2 als griine Linie
eingezeichnet. Zur Berechnung ist ein festes Mischungs-
verhétnisvon 4,6 ppmv H,O angenommen und ein mitt-
leres polares HNO3 Profil des Januars 1979 verwendet
worden. Die rote Kurve gibt das korrespondierende
Temperaturprofil eines Sondenaufstiegs wieder.
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Temperatur [K] ieren. Sind die Wolken aus kleineren Teilchen (Durch-
Abbildung 3.2: Héhenabhangige Existenz- Messer < 1-6 um) aufgebaut, so haben diesein der Regel
temperaturen fir Tya7 (grine Linie) und €ine hohe Anzahldichte (ca 101-1 cm™3). Am anderen
Tgis (blaue Linie). Inrot ist das Temperatur- Ende des Teilchenspektrums stehen Wolken aus weni-
profil des Sondenaufstieg am 16.12.2002 gen Partikeln (107>-10"3 cm™3) mit groRem Durchmesser
tiber Ny-Alesund gezeigt. (10-20 um), so genannte NAT-Rocks. Diese Partikel
sind schwer genug, um aus der L uftschicht zu sedimentieren und den gebundenen Stickstoff ir-
reversibel zu entfernen (Fahey et al., 2001). Dieser Vorgang wird Denitrifizierung genannt.

Fir die Bildung von NAT-Teilchen ging man bisher davon aus, dass sich zunéchst Eiswolken
bilden missen, auf deren Partikeloberflache NAT ausfriert. Dies wirde bedeuten, dass eine De-
nitrifizierung mit einer Dehydrierung einhergeht, d.h. mit der irreversiblen Entfernung von
Wasser aus Hohenschichten aufgrund von Sedimentation. Diesist jedoch nicht der Fall wie z.
B. Irie et. a (2004) gezeigt haben.

Ob es sich bei dem Bildungsmechanismus der NAT-Teilchen letztlich um einen homogenen
oder heterogenen Nukleationsmechanismus handelt, oder ob beide Arten der Nukleation exi-
stieren, ist bislang nicht gekléart. Eine Moglichkeit der Partikelbildung ist auf Temperaturfluk-
tuationen z.B. in Lee-Wellen zurtickzufuihren. Solche Lee-Wellen werden beim Uberstromen
der Luft von Gebirgen induziert. Bei den ausgel 6sten Wellen handelt es sich um Schwerewel -
len, deren rlicktreibende Kraft die Gravitation ist. Sie bilden sich an bzw. hinter Bergrticken und
breiten sich bisin die Stratosphére und dartiber hinaus aus. Aufgrund der abnehmenden Dichte
der Atmosphéare wird die Amplitude bei der vertikalen Ausbreitung immer grof3er, so dassdiese
bisauf 1-1,5 km anwachsen kann. Die Temperaturstorung kann mit 1 K/100 m abgeschétzt wer-
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den, was zu Unterschieden von bis zu 15 K zur umgebenden synoptischen Temperatur fihren
kann. Aufgrund dieser raschen Abkthlung ist das System weitab vom Gleichgewichtszustand.
So bilden sich schnell Nukleationskeime, die zur Bildung von Eis- und schliefdlich NAT-Parti-
keln fuhren (Cardlaw et al., 1998, 1999). Auch wenn diese Temperaturstorungen lokal begrenzt
sind, kdnnen sie einen grof3en Effekt auf die polare Chemie haben. Wenn solche Lee-Wellen
Bedingungen Uber einige Tage stabil sind, ist die Luftmasse betréchtlich, die diese Region
durchstromt und eine Aktivierung der Chlorverbindungen an den Partikeln erféhrt (Carslaw et
al., 1998).

PSC Typ Ib sind Wolken aus fllissigen Tropfchen, die aus einem Drei-Stoffgemisch von HNOg,
H>0 und H,SO, bestehen und unterkuhlte ternare Ldsungen (engl. Supercooled Ternary Solu-
tion, STS) genannt werden. Diese bilden sich aus dem Hintergrundaerosol unter Aufnahme von
HNO3 und H,0 bei Unterschreiten der Bildungstemperatur von STS, die 3-4 K niedriger alsdie
TnaT Existenztemperatur liegt (Carslaw et al., 1994; Tabazadeh et a., 1994). Mit abnehmender
Temperatur wird verstarkt H,O und HNOg3 in das Tropfchen aufgenommen. Dabei kann der
HNO3 Gehalt auf ca. 40% steigen, wahrend der H,SO, Gehalt auf ca. 2% zurtickgeht (Taba-
zadeh et al., 1994).

PSC Typ |1 bezeichnet Wolken ausfesten Wassereispartikeln. Dieblaue Liniein Abbildung 3.2
gibt den Eisfrostpunkt Tg;s an, d.h. die Temperatur, bei der der vorhandene Wasserdampf dem
Séttigungsdampfdruck Uber Eis entspricht. Tgjswurde nach der Parametrisierung von Marti und
Mauersberger (1993) berechnet. Im Bereich der unteren Stratosphare kdnnen Wassereiskristalle
bis zu einer Temperatur von ca. 190 K existieren. In Laborstudien hat man gefunden, dass sie
sich jedoch erst ca. 3-4 K unterhalb von Tg;g bilden (Koop et al., 2000).

Das Vorkommen und die Art der beobachteten PSCsin der Arktis und Antarktis unterscheiden
sich, wie man anhand der Temperaturen im jeweiligen Wirbel erwarten kann (siehe
Abbildung 2.3). Mller et al. (2004) veroffentlichten einen Vergleich von Lidarmessungen, die
an der arktischen Station Ny-Alesund (78,9° N, 11,9° O) und der antarktischen Station McMur-
do(77,9° S, 166,7° O) gesammelt wurden. Uber Ny-Alesund werden vorwiegend Gemische von
PSC Typ laund Ib detektiert. Bis zum Winter 2004/2005 wurden PSCs Typ Il in der Arktis nur
in Lee-Wellen induzierten Temperaturstérungen beobachtet, die es hauptsachlich im Bereich
des skandinavischen Gebirges gibt. Im Januar 2005 wurde die erste PSC Typ |1 Gber Ny Ale-
sund detektiert, die sich aufgrund von synoptischen tiefen Temperaturen gebildet hat (personli-
che Mitteilung M. Miiller, 2005). Uber der antarktischen Station McMurdo findet man in erster
Linefeste Teilchen des Typs|a, die einen konstanten Hintergrund wahrend des gesamten Win-
ters bilden (Adriani, 2004). Allerdings werden, obwohl der antarktische Wirbel kalt genug ist,
nur selten PSCs des Typs |1 Uber der Station McMurdo beobachtet.

Eine flachendeckende Beobachtung von PSCs in den Polarwirbeln ist schwierig, und nur tber
Satelliten moglich. Wahrend die bodengebundenen Lidarsysteme vom Wetter in der Tropo-
sphére abhangig sind und bei Wolkenbedeckung nicht messen kénnen, sind die Satellitenmes-
sungen stark breitenabhangig.

Dain erster Nahrung die Temperatur der limitierende Faktor zur Bildung von PSCsin der Stra-
tosphére ist, kann man das Potential eines Polarwirbels Reservoirgase an den Oberflachen von
PSCs in leicht photolytisch spaltbare Zwischenprodukte umzuwandeln, erhalten, indem man
die Flachen bzw. das Volumen berechnet, in denen die Existenztemperatur von Tyat und Tgis
unterschritten werden. Schulz (2000) konnte nachweisen, dass die Temperaturgeschichte der
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L uftmassen wichtig und ein signifikanter Ozonabbau immer dann zu erwarten ist, wenn inner-
halb eines Zeitraums von ca. 10 Tagen das L uftpaket Temperaturen niedriger als Ty at erfahren
hat.

34 Die Ozon-Chemie im Polarwir bel

Als Chubachi (1982) und Farman et al. (1985) die grolrdumige Ozonreduktion tber der Ant-
arktis entdeckten, war zunachst unklar, wie es dazu kommen konnte. In Kapitel 2 wurde bereits
auf die besonderen meteorol ogischen Verhdtnisse der Polarwirbel eingegangen, und im vorher-
gehenden Abschnitt die polaren Stratospharenwolken erlautert, die sich bei geringen Tempera-
turen im Polarwirbel bilden.

Der Zyklus Z2 kann den starken polaren Ozonabbau in der unteren Stratosphére nicht erkléren,
da hierfir molekularer Sauerstoff nétig ist, der in dieser Hohe der limitierende Faktor ist. Mo-
linaet al. verdffentlichten 1987 den Dimer-Zyklus, der das Cl Radikal in Abwesenheit von ato-
maren Sauerstoff regeneriert:

2Cl +20; —» 2CIO+20,
ClO+ClIO+M —» CIOOCI+M (Z4)
CloOCl+hv+M —» CIOO+Cl+M
ClOO+M —» Cl+0,+M
203+hv. —» 30,

Nachts liegt das Gleichgewicht auf der Seite des Dimers CIOOCI und wird dann tber die ther-
mische Zersetzung des Dimers bestimmt. Von Hobe et al. (2004) haben eine neue Gleichge-
wichtskonstante fUr die thermische Zersetzung des Dimers aus gleichzeitigen in-situ
Messungen des Dimers und des Monomers wahrend des VINTERSOL/SOLVE |l Winters
2002/2003 ermittelt, die einen grof3eren Anteil des Dimersin das Monomer verschiebt, alsnach
der bisherigen Theorie angenommen wurde. Dadie Photolyse des Dimers bei stratosphérischen
Temperaturen tagstiber dominiert ist, wirkt sich die neue thermische Gleichgewichtskonstante
nur gering auf den Ozonabbau aus. Die Geschwindigkeit der Photolyse ist von der Photolyse-
konstante des Dimers abhéngig. Diese Photolyskonstante enthélt u.a. die Wellenlange des ein-
fallenden Lichtes (A) und den Absorptionsquerschnitt (ccjooc)) des Dimers. Es existieren
mehrere Messungen des Absorptionsguerschnittes des Dimers z. B. von Burkholder et al.
(1990) und Huder und DeMoore (1995). Stimpfle et a. (2004) haben aus simultanen Messun-
gen des Monomers und Dimers wahrend des arktischen Winter 1999/2000 und aus den ver-
schiedenen Absorptionsquerschnitten neue Photolysekonstanten in  Abhéangigkeit vom
Sonnenzenithwinkel berechnet. Bezieht man die unterschiedlich gemessenen Konstanten fir
dieBildung des Dimersein, so ergibt sich, dass das gemessene Verha tnisvon [ CIOOCI]/[Cl O]2
nur vernunftig reproduziert werden kann, wenn man die Photolysekonstante signifikant vergro-
Rert. War bisher die Photolyse der limitierende Schritt von Zyklus Z4, so fiihrt diese Anderung
zu einer Beschleunigung des Umsatzes des Zyklus und damit zu einem stérkeren Ozonabbaul.
Diese Anderung hat eine groRRe Auswirkung auf die schlechte Reproduzierbarkeit der Matchab-
bauraten durch chemische Modelle, wie bereits in der Einleitung erwahnt wurde.
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34.1 Heterogene Chemie

Das Herausl6sen von Chlor aus den Reservoirverbindungen in leicht photolytisch spaltbare
Verbindungen mit anschlief3ender Photolyse wird als Chloraktivierung bezeichnet. Die dabel
entstehenden V erbindungen werden als Cl OX8 zusammengefasst. In der Gasphase verlauft der
erste Tellschritt der Chloraktivierung Uber das OH-Radikal. Dies stellt unter normalen strato-
sphérischen Bedingungen den limitierenden Schritt in der Ozonzerstérung dar. Im kalten Polar-
wirbel kann jedoch auf der Oberflache der PSCs eine heterogene Chemie ablaufen, die die
Reservoirgase viel schneller in leicht spaltbare Zwischenprodukte tberfihrt, als es die Gas-
phasenchemie schafft. Die Reaktionsraten auf den Wolken sind dabel vom Typ der Wolkenteil-
chen abhangig. FlUssige Wolkentrépfchen (PSC Typ Ib) aktivieren stérker als feste Teilchen
(Ravishankara und Hanson, 1996).

CIONO, +HCI —>» Cl,+HNO;g (R 17)
Cl,+hv —> Cl+Cl (R 18)
CIONO,+H,0 — HOCI + HNO; (R 19)
HOCl+hvn —>» OH+Cl (R 20)
HOCl + HCI — Cl,+H,0 (R 21)
BrONO, + H,O — HOBr + HNO; (R 22)
HOBr+HCI — BrCl + H,0 (R 23)
N,Os +H,0 —> HNO3z+HNO; (R 24)
N,Og+HCI — CINO, +HNO; (R 25)
NO,+OH+M —> HNO3+M (R 26)

Reaktion (R17) zeigt eine wesentliche Reaktion, die auf PSC-Oberflachen ablaufen kann. Dabei
werden zwei Reservoirgase, CIONO, und HCI, in Cl, umgewandelt. Dieses wird photolytisch
in zwei Cl-Radikale gespalten (siehe Reaktion (R18)) die dann in den Zyklen Z2-Z4 aktiv wer-
den konnen und katalytisch Ozon zerstoren. Die Reaktionskoeffizienten der Reaktionen (R17)
und (R19) steigen bei niedrigen Temperaturen, dadann die L 6slichkeit von Wasser und HCI in
den Wolkenpartikeln exponentiell ansteigt. Damit verklrzt sich die Lebensdauer von Chlorni-
trat. Unterschreitet die Lebensdauer von Chlornitrat einen Tag, so spricht man von einer effek-
tiven Chloraktivierung (Del Negor et a., 1997). Reaktion (R19) und Reaktionen (R21) bis
(R23) zeigen weitere heterogene Reaktionen, bei denen Chlor- und Brom-Spezies an PSC-
Oberflachen umgewandelt werden. Die entstandenen Endprodukte kdnnen dann analog zu den
Reaktionen (R18) und (R20) in Chlor- oder Brom-Radikale umgewandelt werden. Die Reaktio-
nen (R24) bis (R26) zeigen Reaktionen, die NOX9 in das relativ langlebige HNO3 Uberfihren.
HNO3 kann durch Sonnenlicht oder das durch OH wieder in NO, Uberfuhrt werden (siehe R27
und R28).

HNO3;+hv —>» OH+NO, (R 27)
HNO3+ OH —> N03 + Hzo (R 28)

8. ClO, = Cl, CIO und CI,0,
9. NOX =NO, NOZ, N03 und N205
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Bei niedrigen Temperaturen hingegen binden die festen und flussigen Partikel des Aerosols
HNO3 und entziehen es so der Gasphase. Diesen Vorgang nennt man Denoxifizierung. Das
HNO3 kann nun nicht mehr photolytisch gespalten werden und das aktive Chlor in sein Reser-
voirgas CIONO, uberfuhren. Unter Umsténden wachsen die festen Partikel und werden so
schwer, dass sie sedimentieren. Da die Deaktivierung des Chlorsin HCI durch Reaktion (R12)
und Reaktion (R13) wesentlich langsamer ist, kann der Ozonabbau in denitrifizierten Luft-
schichten langer anhalten. Jedes Jahr findet in der Antarktis groréumige Denitrifizierung Uber
einen Hohenbereich von ca 10 km statt, die zu einem vermehrten Ozonabbau von ca. 10%
fahrt, wohingegen der Arktis nur selten Denitrifizierung stattfinden kann (WMO, 2003). In der
Arktiswurde fir die kalten Winter, z.B. 1999/2000, eine Denitrifizierung nachgewiesen (Fahey
et a. 2001; Popp et a., 2001), sowie eine verstarkte Ozonzerstérung nach erfolgter Denitrifi-
zierung im Winter 1995/1996 (Rex et a., 1997b).

In der Arktis findet aufgrund der schwéacheren Denitrifizierung eine dauernde Deaktivierung
des Chlors durch das NO, statt. Das Gleichgewicht zwischen CIONO, und HCI stellt sich dann
wahrend des Sommers wieder ein. Aufgrund der starken Denitrifizierung wird in der Antarktis
das Ozon kompl ett zerstort, bevor die langsame Uberfiihrung des aktiven Chlorsin das HCI be-
ginnt. Nach dem Zusammenbruch des Wirbelsim Fruhjahr findet eine Normalisierung des NO,,
Haushalts in der unteren Stratosphére statt, und die Gleichgewichtskonzentrationen von
CIONO, und HCI stellen sich ein.

Auch Dehydrierung, findet jedes Jahr in der Antarktis in einem Hohenbereich von 10-20 km
statt (Nedoluha et al., 2000). Die arktische Stratosphéare ist hingegen in der Regel zu warm fir
eine solch starke Dehydrierung. Allerdings konnte das Satellitenexperiment “Improved Limb
Atmospheric Spectrometer” (ILAS) im Winter 1996/1997 Dehydrierung in einer 1-2 km dicken
Schicht detektieren (Pan et al., 2002). Dehydrierung kann den Ozonabbau abmildern, da weni-
ger Wasser fur die PSC Partikelbildung zur Verfligung steht und die Reaktionsraten der hetero-
genen Reaktionen mit abnehmender Luftfeuchtigkeit kleiner werden (Portmann et al., 1996;
Brasseur et al. 1997). Allerdings hat vor einer Dehydrierung fast immer eine Denitrifizierung
eingesetzt, so dass eine Dehydrierung in der Regel ebenfallsein Zeichen fur starken Ozonabbau
ist.

3.5 Dievertikale Ozonverteilung

Aus der allgemeinen Gasgleichung ( 2.1) ergibt sich fir den Partialdruck des Ozons P(O3),
bzw. jedes anderen Gases zu

P(0O5) = RTp. (3.1)

Als gangige Messgrofien flr Gase haben sich das Mischungsverhdtnis X(O3) und die Konzen-
tration [Os] eingeburgert. Dabei gibt das Mischungsverhdtnis X(O3) das Verhaltnis von Ozon-
molekllen zu allen anderen Luftteilchen wieder, wéahrend die Konzentration das Vorkommen
in einem bestimmten Volumen beschreibt.

X(0,) = [(:3] _ P(§3) (32)

mit p,, = Anzahldichte der Luft und P = Gesamtdruck.
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Abbildung 3.3: Ozonsondenaufstiege an der Koldewey in Ny-Alesund. Griin: 17.02.03 auRerhalb des Wirbels;
blau und rot (21.02.03) liegen innerhalb des Polarwirbels. Dabei sind die Profile einmal als Konzentration (a) und
Mischungsverhdltnis (b) aufgetragen.

Bei X(O3) handelt es sich dabei um eine Erhaltungsgrofie. In Abbildung 3.3 sind die Konzen-
tration (@) und das Mischungsverhdltnis (b) von drei Ozonprofilen gezeigt, die zwischen dem
17. und 21. Februar 2003 an der Station Ny-Alesund gemessen wurden. Der Ozongehalt der
Troposphére ist gering. Die Tropopause erkennt man am starken Anstieg der Konzentration
bzw. des Mischungsverhaltnisses, das in hohen Breiten tiblicherweise bei ca. 8 km liegt. Wah-
rend esin der Konzentration ein Maximum zwischen 15-20 km gibt, nimmt das Mischungsver-
haltnis stetig bis ca. 50 km nach oben zu. In grin ist ein Profil vom 17. Februar 2003 gezeigt,
als Ny-Alesund nicht unter dem Wirbel lag. In blau und rot sind zwei Profile gezeigt, die am
21. Februar 2003 um 11 und 23 Uhr innerhal b des Polarwirbel s aufgenommen wurden. Man er-
kennt, dass die gemessenen Profile Uber einer arktischen Station stark variieren kbnnen. Zum
Ableiten des polaren Ozonabbaus sollten nur Profile verwendet werden, die innerhalb des Po-
larwirbels liegen. Aber selbst dann fuhrt der direkte Vergleich einzelner Profile nicht zur Be-
stimmung von chemischem Ozonabbau. In ca. 18 km Ho6he bringt der direkte Vergleich des
roten und blauen Profils eine Ozonreduktion von 1 ppmv. Diese Reduktion ist auf die Dynamik
zurlckzufihren, die eine Inhomogenitét im Ozonfeld der polaren Stratosphére erzeugt. Das Si-
gnal eines chemischen Ozonabbaus auf kleinen Zeitskalen (Stunden bis Tage) ist klein gegen-
Uber der dynamisch verursachten Variabilitdt des Ozons Uber der Arktis. Fur den frihen
antarktischen Wirbel gilt dasselbe, auch wenn hier der dynamische Einfluss auf die Verteilung
des Ozons im Wirbel geringer ist. Kommt es zu Einmischungsprozessen von externer Luft in
den Wirbel, so wird bis zu einer Hohe von ca. 24 km ozondrmere Luft in den Wirbel gemischt,
dartiber dann ozonreichere.
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3.6 Polare Ozonvertelung

3.6.1 DieOzonverteilung Uber der Arktis

Die Dicke der Ozonschicht wird in Dobson Units (DU) angegeben. Dabel handelt es sich um
die vertikale Integration der Ozonkonzentration nach Gleichung ( 3.3).

No= j[03]dz = j(X(03)-pn)dz (3.3)
0 0

Wiirde die gesamte Ozonsaule auf Standarddruck und Temperatur komprimiert, ergébe sieeine
Schicht von ca. 3-4 mm Dicke. 1 DU entspricht 0,01 mm Schichtdicke unter Standardbedingun-
gen (1013 hPa, 298 K). Die Saulendicke wird bereits seit 1920 mit Hilfe von Dobson-Spektro-
metern ermittelt (Dobson, 1929).

In Abbildung 3.4 sind Daten vom Satellitenexperiment “Total Ozone Mapping Spectrometer”
(TOMS) auf der “Plattform Earth Probe” vom 17. Mérz 2003 gezeigt. TOM S misst die Gesamt-
ozonsaulendichte. Das Datum entspricht dem Ende der arktischen Match-Kampagne. Man er-
kennt einen Bereich Gber Nordeuropa und der Norwegi schen See, in dem eine Gesamtozonsaule
von ca. 240-260 DU beobachtet wird. Diese Flache stimmt mit dem Polarwirbel Uberein. Der
geringe Ozongehalt im arktischen Polarwirbel ist jedoch vor alem auf dynamische Effekte zu-
rickzufuhren, denn der chemische Ozonabbau fiel in diesem Jahr fir arktische Verhdtnisse
moderat aus, wiein Kapitel 6 gezeigt wird. Eine Ozonsondierung aus @rland (63,4° N, 9,2° O),
die an diesem Tag in den Wirbel gestartet wurde, zeigt eine Tropopausenhthe von ca. 14 km.
Die hohe Tropopause deutet auf ein Hochdruckgebiet in der Troposphére hin. Dasfuhrt zu einer
relativen Verkleinerung der ozonreichen Luftséule und damit zu niedrigen Ozonwerten in der
gemessenen Saule. Hinzu kommt, dass bereits wahrend des gesamten Winters 2002/2003 die
Ozonsaulendicke im Wirbel niedrig gewesen ist. So wurden ozonarme L uftmassen im Novem-
ber/Dezember in den Wirbel eingeschlossen und bisin das Frihjahr hinein im isolierten Wirbel
konserviert. Vom Bereich des Polarwirbel s abgesehen betrégt die Gesamtozonsaule der hohen
und mittleren nordlichen Breiten etwa 400-500 DU, was dem klimatologischen Mittel zu die-
sem Zeitpunkt entspricht. Im Sommer misst man Werte um 300-400 DU.

Dielokale Schichtdicke Uber einer Ozonsondenstation kann aus der vertikalen Integration einer
Ozonsonde nach Gleichung ( 3.3 ) abgeschétzt werden. Diesist in Abbildung 3.6 fur die Arktis
und in Abbildung 3.8 fur die Antarktis geschehen. Dabei wurden nur Sonden verwendet, die
mindestens 25 km hoch gestiegen sind. Das dartiber liegende Ozon trégt nur noch zu einemklei-
nen Teil zum Betrag der Gesamtozonsaule bei und kann extrapoliert werden. In Abbildung 3.6
sind die Ozonsaulendichten der Sondenaufstiege, die in den Jahren 1991-2005 an der Station
Ny-Alesund durchgefiihrt wurden, gezeigt. Jede Messung ist mit einem Kreuz vertreten. Von
August bis Mitte November ergibt sich eine kompakte Verteilung der gemessenen Werte um
ca. 300 DU. Ab Mitte November nimmt die Dicke der Ozonsaule zu. Im Februar/Marz wird das
Maximum der Ozonsaulendicke von ca. 500 DU gemessen. Hervorgehoben ist das Jahr
1999/2000 mit griinen Kreuzen. In diesem Winter konnte nur ein schwacher Anstieg der Ozon-
sdule gemessen und der bisher starkste chemische Ozonabbau mit der Match-M ethode nachge-
wiesen werden (Rex et al., 2002). Daein ungestorter und kalter Polarwirbel mit einer geringeren
dynamischen Aktivitét in der Hemisphére einhergeht, sind die geringen Ozonsaulenwerte einer-
seits auf den geringeren Ozontransport in hohe Breiten und andererseits auf den chemischen
Ozonabbau zurtckzufihren.
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Abbildung 3.4: TOMS Daten des Gesamtozons Uber der Nordhemisphére. Der Greenwich Meridian zeigt nach
unten. Die Daten wurden vom “Ozone Processing Tema’ der NASA zur Vefugung gestellt (ht-
tp://toms.gsfc.nasa.gov) und Uber das NILU verteilt.
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Abbildung 3.6: Berechnete Ozonséulendichte aus den Sondenaufstiegen an der Koldewey Station fur den Zeit-
raum 1991 bis heute. Die Jahre 1999/2000 sind a's griine Kreuze, die Jahre 2002/2003 als blaue Sterne und das
aktuelle Jahr in roten Kreisen hervorgehoben.
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Mit blauen Kreuzen ist der Winter 2002/2003 gekennzeichnet. Dieser Winter wird ausfihrlich
in Kapitel 6 besprochen. In roten Kreisen ist das aktuelle Jahr dargestellt, in dem der Polarwir-
bel Uber einen léngeren Zeitraum ungewdhnlich kalt und stabil war. Nun muss abgewartet wer-
den, ob es einen stérkeren Ozonabbau als im Winter 1999/2000 gegeben hat.

In Abbildung 3.7 ist die Ozonklimatol ogie Uber der Koldewey Station auf Spitzbergen zu sehen,
die aus 1360 Ozonsondaufstiegen des Zeitraums 1991-2005 berechnet wurde. Jede Sondenmes-
sung ist als schwarzer Strich am oberen Rand der Abbildung 3.7 dargestellt. DaNy-Alesund die
meiste Zeit des Winters unter dem Zentrum des Polarwirbels liegt, kann diese Klimatologie as
Beispiel fur den Polarwirbel und die gesamte Arktis angesehen werden. Die Ozonkonzentration
der einzelnen Hohenschichten ist farbig kodiert. Die Einhillende fUr die Konzentration von
1,5 1012 Molekiile/lcm® sinkt von ca. 36 km Anfang Juni auf ca. 30 km im November aufgrund
der negativen Heizraten ab. Der Bereich fiir 4-5 102 Molekiile/cm® bleibt an der oberen Grenze
nahezu konstant bei 22 km, bisim Méarz/April der Wirbel zusammenbricht, wonach ozonreiche
Luft tber Ny-Alesund transportiert wird. In diesen Monaten steigt die Isolinie fiir 5 102 Mole-
kile/em3 auf 24 km an. Auffalligist der untere Rand dieser Isolinie, der von Mitte Juni bis An-
fang Oktober bei 18 km liegt und dann langsam bis Anfang April auf ca. 12 km absinkt.
Gleichzeitig steigt die maximale Ozonkonzentration in der Hohe von 17-18 km von 4-5 1012
auf Werte um 5-6 1012 Molekille/lcm® und erreicht sein Maximum im Januar. Ein Zeichen vom
chemischen Ozonabbau ist im klimatol ogischen Mittel nicht zu erkennen.

] N — L Ozon
— \\% _ o a= Molek.
A = Oi - < = 3
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Abbildung 3.7: Héhen-Zeit-K onturdiagramm der Ozonkonzentration tiber Ny-Alesund als Mittel der Jahre 1991-
2005. Jede Einzelmessung ist als schwarzer Strich tiber der Graphik eingetragen.
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3.6.2 DieOzonverteillung Uber der Antarktis

In diesem Kapitel wird die Ozonschicht Gber der Antarktis beschrieben. Dazu wird die Ozon-
sonden-Zeitreihe der Neumayer Station genutzt, an der seit 1992 kontinuierlich Messungen
durchgefiihrt werden und Daten, die wahrend der M atchkampagne 2003 gewonnen wurden. Die
Neumayer Station liegt an der Klste des antarktischen Kontinents, 70,7° S, 351,7° O, und liegt
im klimatischen Mittel wahrend der meisten Zeit seiner Existenz unter dem antarktischen Po-
larwirbel. Daher kénnen die Daten als reprasentativ fur den gesamten Polarwirbel angesehen
werden.

Aufgrund der geringeren dynamischen Aktivitét, wie schon in Kapitel 2 beschrieben, ist die
Ozonschicht der Stidhemisphére weniger variabel. Die Saulendichte der Sondierungen an der
Neumayer Station von 1992-2005 ist in Abbildung 3.8 gezeigt. Im Gegensatz zur Arktisist die
sich ergebende Kurve kompakter. Von Januar bis Ende August liegen die Werte um 280 DU.
Danach erscheint kein Maximum im spaten Winter und Friihjahr, sondern ein starkes Absinken
der Ozonsaulendichte auf einen minimalen Wert von ~120 DU Ende September/Anfang Okto-
ber. Gemal3 den WM O Richtlinien spricht man ab einer Ozonsaulendichte unter 220 DU in der
Antarktis von einem “Ozonloch”. Im Jahr 2003, dem Jahr der antarktischen Matchkampagne,
wurde die geringste Ozonsaulendichte tber der Neumayer Station am 23.09.03 mit 116 DU er-
reicht, die Messungen sind alsrote Kreise hervorgehoben. Wenn es ab November zu dynamisch
bedingten Verdrangungen des Polarwirbels vom Pol kommt, ist es moglich, dass die Neumayer
Station kurzzeitig aulerhalb des Polarwirbels liegt und dann bedeutend héhere Ozonwerte ge-
messen werden (Abbildung 3.8).
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Abbildung 3.8: Wie Abbildung 3.6 fiir die Neumayer Station (70,7° S, 351,7° O) fur den Zeitraum von 1992 bis
heute. Die Sondierungen bis 2001 und in 2004 sind in schwarzen Kreuzen zusammengefasst. Das Ausnahmejahr
2002 erscheint in grinen Kreuzen und 2003 ist in roten Kreisen dargestellt.
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Die Regenerierung der Ozonschicht Uber der Antarktis erfolgt durch das Aufbrechen des Polar-
wirbelsim Dezember. Die ozonarme Luft aus dem Polarwirbel vermischt sich mit ozonreicher
Luft der mittleren Breiten. Anfang Januar wurden in allen bisherigen Jahren Werte um 280-300
DU gemessen.

In Abbildung 3.8 ist mit griinen Kreuzen das Jahr 2002 hervorgehoben. Wie bereitsim Kapitel
2.5 diskutiert wurde, wurde der antarktische Polarwirbel 2002 durch eine grof3e Stratosphéren-
erwarmung gestort. In Abbildung 3.11 sind TOM S Daten der Stidhemisphére vom 25. Septem-
ber 2002 zu sehen. Nutzt man Ozon als Indikator fur den Wirbel, so erkennt man den geteilten
Wirbel und dessen starke Verdrangung vom Antarktischen Kontinent. Ausgel 6st wurde das Er-
eignis von ungewohnlich starken quasi-stationdren Wellen. Bereits im Oktober 2002 erfolgte
die Umstellung auf die Sommerzirkulation in der Stratosphére (Kruger et a., 2005), so dass ab
Mitte November 2002 die Ozonsaulendichte Uber der Neumayer Station auf ungestértem Ni-
veau war und der Ozonabbau in diesem Jahr insgesamt geringer ausfiel. Abbildung 3.9 zeigt
Ozonsondenprofile, die wahrend der antarktischen Match-Kampagne 2003 an den Stationen
Rothera (67,6° S, 291,9° O), Neumayer (70,7° S, 351,7° O), Belgrano 2 (77,9° S, 325,4° O) und
Amundsen-Scott (90,0° S, 102° O) gemessen wurde. Anhand dieser Abbildung, die nur Profile
im Wirbel beriicksichtigt, lasst sich die Breitenabhéngigkeit des Ozonabbaus zeitlich verfolgen.
Am Anfang des Winterswird an allen Stationen etwa eine Saulendichte von ~250 DU Ozon ge-
messen und die Form der Profileist Gber allen Stationen sehr ahnlich. Am 11. September kann
man ein deutlich reduziertes Maximum Uber den Stationen messen. Das Profil Uber der Station
Amundsen-Scott zeigt das meiste Ozon im ehemaligen Maximum zwischen 15 und 20 km. Da
die Sonne am Sldpol erst am 22. September aufgeht, haben die Luftmassen tUber Amundsen-
Scott im Mittel weniger Sonne gesehen al's L uftmassen weiter nordlich. Um den 10. Oktober ist
das Ozon zwischen 14 und 21 km Uber allen Stationen abgebali.

Abbildung 3.9: Ozonprofile Uber der Antarktis, die an den Stationen Rothera (hellblau), Neumayer (griin),
Belgrano2 (dunkelblau) und Amundsen-Scott (rot) am 12/14.06.03, 10/11.09.03 und 10/11.10.03 gewonnen wur-
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den. Alle Stationen liegen innerhalb eines Langenintervalls von 60° und einem Breitenintervall von 65°-90° S.
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Die Variation der Ozonschicht Uber der Neumayer Station als Funktion der Hohe ist analog zu
Abbildung 3.7 in Abbildung 3.10 gezeigt. Hier gehen Daten von 1020 Sonden ein, die seit 1992
von Neumayer gestartet wurden. Die Luftschichten oberhalb von 25 km und unterhalb von 10
km verhalten sich sehr ahnlich zur Arktis. Unterschiede zur Arktisfinden sich im Hohenbereich
des Ozonmaximums. Wenn esim Winter und Friihjahr iber Ny-Alesund zu einer transportbe-
dingten Zunahme des Ozons kommt, findet sich Uber der Neumayer Station ein Einbruch im
Ozonprofil. So zeigt sich ab Ende Juli eine mehr oder weniger gleichzeitige Zerstérung des
Ozons in einem Hohenbereich von 14 bis 22 km. Ab Mitte Oktober beginnt nun an der Ober-
kante des Ozonminimums das Auffillen durch ozonreiche Luft, die durch die Brewer-Dobson
Zirkulation herantransportiert wurde. Der Bereich unterhalb von 20 km regeneriert sich erst
nach dem Aufbrechen des Wirbels im November / Dezember. Im Mittel sind dann die Profile
im Januar unbeeinflusst durch den Ozonabbau, wie es bereits in Abbildung 3.8 zu erkennen
war.

Die antarktische Ozonzerstérung im Winter 2003 wird in Abbildung 3.12 deutlich, die das Ge-
samtozon am 10. Oktober 2003 mit TOMS Daten darstellt. Der Wirbel ist leicht nach Slidame-
rika verschoben. In seinem Zentrum finden sich minimale Ozonséulenwerte von 120 DU,
wahrend der mittlere Bereich des Wirbels Werte von etwa 140 DU aufweist, die zum Wirbel-
rand auf Werte von 200 DU ansteigen. AulRerhalb des Wirbels sind wurden Ozonsaulendichten
von 300-400 DU gemessen.

Hahe [km]

1 92 275 1

Mai 183 Aug
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Abbildung 3.10: Wie Abbildung 3.7, fir Ozonsonden, die seit 1992 an der Neumayer Station gestartet wurden.
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Abbildung 3.11: TOMS Daten des Gesamtozons am 25. September 2002 Uiber der Stidhemisphére. Die Daten wur-
den vom “Ozone Processing Tema” der NASA zur Verfigung gestellt (http://toms.gsfc.nasa.gov) und Uber das
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Abbildung 3.12: TOMS Daten des Gesamtozons am 10 Oktober 2003, dem letzten Tag der antarktischen Match-
kampagne. Die Daten wurden vom “Ozone Processing Tema’ der NASA zur Verflgung gestellt (ht-
tp://toms.gsfc.nasa.gov) und Uber das NILU vertelt.
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3.7 Instrumente zur M essung von Ozon

Dasich diese Arbeit mit der Berechnung von Ozonabbauraten in der unteren und mittleren Stra-
tosphére befasst, werden an dieser Stelle die Instrumente vorgestellt, deren Daten in die Aus-
wertung eingegangen sind.

Esgibt zwel verschiedene Ansétze, um die Konzentration eines Spurengases in der Atmosphére
zu ermitteln. Die in-situ Methode misst die Konzentration des Spurengases vor Ort in der At-
mosphére und gibt in der Regel ein hochaufgel 6stes Profil des Gases in einer kleinen réaumli-
chen Umgebung wieder. Bel der zweiten Methode, der Fernerkundung, werden Messungen in
der Atmosphére von Instrumenten am Boden oder im Weltall (Satelliten, Space Shuttle) ge-
macht. Diese habenin der Regel eine geringere vertikale Aufldsung, kdnnen aber Auskunft tber
einen groferen raumlichen bzw. zeitlichen Bereich geben als die in-situ Messungen.

3.71 Ozonsonden

Ozonsonden stellen seit ihrer Erfindung Mitte der 1960er Jahre das gebrauchlichste Mittel zur
in-situ Messung der vertikalen Ozonverteilung dar. Ihr Vortell ist die geringe Grofe und das
kleine Gewicht (ca. 1 kg), so dass sie an herkdmmliche Wetterballone gehéngt werden kdnnen.
Man erreicht eine hohe Aufldsung des vertikalen Ozonprofils und dabei die Abdeckung des Ho-
henbereichs bis ca. 35 km. Die Ozonsonde ist Uber ein Interface an eine Radiosonde gekoppelt,
die wahrend des Aufstieges die Daten an die Bodenstation funkt. Aufgrund des abnehmenden
Luftdrucks beim Aufstieg nimmt das Volumen des Ballons immer weiter zu, bis er platzt. In
polaren Gebieten findet der Absturz in der Regel ohne Fallschirm statt, so dass die Geschwin-
digkeit der Sonde zu grof3 ist, um das gemessene Profil auf dem Weg nach unten korrekt aufzu-
|6sen. Daher werden nur die Daten des Aufstiegs verwendet.

Ozonsonden bestehen aus einem Pumpenmotor, zwei Teflonhalbzellen mit jeweils einer Platin-
elektrode und einem Interface. Uber das I nterface werden die Daten zur Radiosonde tibermittelt.
Die Energieversorgung erfolgt Uber eine Batterie. Wahrend des Aufstiegs ist die Sonde durch
eine Styroporbox vor der Kélte geschitzt.

Waéhrend der arktischen Kampagne 2002/2003 und der antarktischen Kampagne 2003 wurden
im Wesentlichen Ozonsonden des Typs “ Electrochemica Concentration Cell” (ECC) der Her-
steller ENSCI und Science Pump Cooperation (SPC) verwendet. |m Folgenden beschrankt sich
die Beschreibung auf diese zwei Ozonsondentypen, die sich sehr dhnlich sind. Das Grundprin-
zip der Ozonsensorenist gleich. Durch eine Pumpewird die AuRenluft in eine el ektrochemische
Zelle geleitet. Die Elektrolyte der el ektrochemischen Zelle bestehen aus Kaliumjodidldsungen
(K1) unterschiedlicher Konzentrationen, in die je eine Platinelektrode taucht. Der Stromkreis
wird Uber die beiden Elektroden geschlossen. Dariiber hinaus sind die beiden Halbzellen Gber
eine lonenbriicke miteinander verbunden. Das kontinuierlich durch die Zelle stromende Ozon
oxydiert dabei das|” zul.

2" —» |, +2¢e (Oxidation) (Z5)
O3+H,0+2¢¢ —>» 0O, +2OH" (Reduktion)

2|-+O3+H20 —> |2+02+20H_
Das Jod reagiert an der Platinkathode zuriick zum Jodid.
l,+2¢¢ —» 2 (R 29)
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Dabei fliefRen pro Ozonmol ekl zwei Elektronen von der geséttigten Losung in der Anodenzelle
uber den auferen Stromkreisin die Kathodenzelle unter der Reaktion:

AT —> Ig+2€. (R 30)

In der Kathodenhalbzelle entstehen Ladungstrager (OH™) und in der Anodenzelle werden diese
vernichtet (R30). Daher wandern die Gegenionen (K *) von der K athodenhal bzelle durch die | o-
nenbrticke in die Anodenhalbzelle und verhindern eine Ladungstrennung, was einen Abbruch
der Reaktion zur Folge hétte. Aul3erdem wird die Anodenhalbzelle durch die Produktion von
OH"-lonen langsam basisch. Dasich dies auf den gemessenen Strom auswirken wirde, verwen-
det man einen Na,HPO,/NaH,PO, Puffer, der den pH-Wert der L6sung konstant hélt.

Der elektrische Strom [(Og), der bei der Reaktion entsteht, ist linear abhéngig vom Partialdruck
des Ozons. 1(O5) berechnet sich nach 1(O3) = 1(O3) - 15(03), wobel 1),(O3) ist der gemessene
Strom und 15(O3) der Hintergrundstrom ist.

P(O3) = Cqp,40 1(03) (34)

Die Konstante Cgyge ist wie folgt definiert:

TP
CSonde = O’ 04307 - nSonde(q)Pumpe) ( 35)
umpe

Dabel gibt Ngynge die Austauscheffizienz der elektrochemischen Zelle an, die von einer Reihe
von Parametern abhangt, wie der L 6slichkeit des Ozonsim Elektrolyt und der Stochiometrie der
Redoxreaktion Z5. In der Regel betragt Ngonge €& 100%. Tpymype ist die Temperatur des Gases
bzw. der Losung und ®pyyye der Volumenfluss durch die Pumpe. Die Gute einer Ozonmessung
héngt nun davon ab, wie grol3 die Fehler der einzelnen Multiplikatoren der Sondengle chung
(3.4) sind. Der Gesamtfehler einer Ozonmessung wird mit 5% angegeben. Um wahrend einer
Matchkampagne die Qualitét aller Ozonmessungen zu gewahrleisten, wurden Standardverfah-
ren (engl. Standard Operation Procedures, SOPs) erarbeitet. Jede der Stationen ist angehalten,
diese zu befolgen, um eine Vergleichbarkeit der gemessenen Ozonprofile zu erreichen. Neben
der unterschiedlichen Handhabung und Vorbereitung der Ozonsonden durch das Persona an
den Stationen geht noch eln weiterer Punkt in die Vergleichbarkeit der Ozonsondenmessungen
ein. In den Match-Kampagnen der Arktisund Antarktis werden, wie bereits oben erwahnt, ECC
Sonden von zwei unterschiedlichen Herstellern verwendet. Vergleiche dieser beiden Ozonson-
den haben einen hohenabhangigen Unterschied in den gemessenen Ozonprofilen der Sonden
von ca. 0%-10% ergeben. Die Auswirkungen auf die Matchergebnisse sollten klein sein, dasich
der systematische Fehler ausmitteln sollte, solange keine der beiden Ozonsonden nur as erste
oder nur as zweite Sonde verwendet wird. Viele der betelligten Stationen besitzen lange
Zeitreihen von Ozonmessungen. Da das erste Interesse der Station der Konsistenz der eigenen
Zeitreihe gilt, ist es schwierig, mit allen Ozonsondenstationen in allen eine Ozonsondierung be-
treffenden Punkten tbereinzukommen.

Die Vorbereitung einer Ozonsonde ist in drei Schritte unterteilt:

1) Drei bissieben Tag vor dem Flug der Sonde wird diese konditioniert. Dazu wird die Funktion
der Pumpe unter kontrollierten ozonreichen Bedingungen getestet. Anschlief3end werden die
Elektrodenl 6sungen eingeftllt und die Kammern mit ozonarmer und -reicher Luft gespllt,
um die Funktion der L 6sungen zu Uberprifen. Dartiber hinaus wird getestet, wie schnell die
Sonde auf Veranderungen der Ozonkonzentration reagiert.
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2) Am Tag der Sondierung werden die Elektrodenl 6sungen ausgetauscht, und der Hintergrund-
strom sowie der Volumendurchfluss der Pumpe gemessen.

3) Unmittelbar vor der Sondierung wird die Radiosonde in Betrieb genommen und tber das In-
terface an die Ozonsonde angeschlossen. Erfolgt die Kommunikation zwischen Ozonsonde
und Interface bzw. Radiosonde und Empfangseinheit reibungslos, wird alles wetterfest ver-
packt und fir wenige Minuten ins Freie gestellt. Dadie einige Radiosonden mit einem GPS-
Empfénger zur Messung der Windgeschwindigkeit und Richtung ausgestattet sind, wird in
dieser Zeit das GPS-Signal von den Navigationssatelliten erfasst. In der Zwischenzeit erfolgt
ein Abgleich des Druckes, der Temperatur und der Feuchte der Sonde mit den Bodenmess-
geréten und der Wetterballon wird mit Helium befillt. Der Zulauf des Heliums erfolgt Uber
eine Gaswaage, die daflr sorgt, dass stets die gleiche Menge Helium in den Wetterballon ge-
fallt wird. Dadurch wird erreicht, dass jede Sonde mit der gleichen Aufstiegsgeschwindig-
keit misst, die laut WMO Richtlinien bel 5 m/s liegt. Zum Schluss wird die Sonde an den
Ballon gehangt und gestartet. Ein Abwickler zwischen Ballon und Sonde sorgt dafur, dass
die Sonde wéahrend des Aufstieges 60 m unter dem Ballon hangt, um eine Beeinflussung der
Sondierung den Ballon zu verhindern.

3.7.2  Satellitenmessungen: ILASI11 und POAM 111

Alsweitere Quellen fur Ozonprofile in der Antarktis wurden Daten von zwel Satellitenexperi-
menten herangezogen.

Eswurden Daten des“Improved Limb Atmospheric Spectrometer 11” (ILASI1), dassich auf der
“Plattform Advanced Earth Observation Satellite 11" (ADEOS 1) befindet, genutzt. ILAS 11 auf
ADEOS 1 ist der Nachfolger von ILAS auf ADEOS. ILAS wurde im August 1996 vom Tane-
gashima Space Center in den Orbit geschossen. Nach acht Monaten Routineeinsatz und 6700
Messungen versagte ADEOS aufgrund el nes Schadens an den Solarzellen. ADEOS |1 wurdeim
Dezember 2002 gestartet. Nach einem schweren Sonnensturm im Oktober 2003 brach der Kon-
takt zum Satelliten ab.

Des Weiteren wurden Daten des “ Polar Ozone and Aerosol Measurement 111”7 (POAM I11) In-
struments genutzt, das sich auf der Plattform “ Satellite Pour |’ observation de laterre” (SPOT4)
befindet. POAM |11 wurde im Mérz 1998 von Franzosisch Guayana in die Umlaufbahn ge-
schossen und ist seither in Betrieb. POAM 11 ist der Nachfolger von POAM Il auf SPOTS3, der
eine sehr ahnliche Umlaufbahn hatte. Daher sind teilweise Abbildungen, die sich auf POAM |1
beziehen in die Arbeit aufgenommen worden. Zu POAM 11 ist der Kontakt im November 1996
abgerissen.

Bei ILAS Il handelte es sich um ein Spektrometer, das Wellenlangen im infraroten (IR) und
sichtbaren (Vis) Wellenléngenbereich detektiert (Nakajima et a., 2004). POAM |11 detektiert
Strahlung ausschliefdlich im sichtbaren Bereich (Lucke et al., 1999). Beide Spektrometer wur-
den zur Messung polarer atmosphérischer Bestandteile konzipiert. Um die Spurengase Uber der
Arktis und Antarktis optimal zu vermessen, wurde fir beide Satelliten ein sonnensynchroner
Orbit mit ca. 800 km Hohe und einer Inklination von ca. 98,7° gewahlt. Der sonnensynchrone
Orbit bewirkt, dass sich die Breite der Messung nur gering von Tag zu Tag andert, wahrend sich
die Langeum 25° andert. Eine Zusammenfassung der wichtigsten Satellitenparameter istin Ta-
belle 3.1 dargestellt.
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Tabelle 3.1: Daten der Satelliteninstrumente POAM |11 und ILASII

Parameter ILASII POAM 11
Plattform ADEOSII SPOT 4
Hohe 802,9 km 833 km
Inklination 98,62° 08,7°
Orbit sonnensynchron sonnensynchron
Umlaufzeit 101 min 101 min
Breitenabdeckung Nord 57°-72° 54°-71°
Breitenabdeckung Suid 65°-90° 63°-88°
Messmethode Sonnenokkultation Sonnenokkultation
Spektrometer IR/Vis-Spektrometer | Vis-Spektrometer
Art der Messung Absorption Absorption
Gewicht 132,6 kg ca. 25 kg

Die Breitenabdeckung beider Satelliten und die lokale Uhrzeit der Messpunkte kénnen aus
Abbildung 3.14 (a) und (b) entnommen werden (Glaccum et al., 1996). Die Breitenabdeckung
fur den Zeitraum der verwendeten Daten von POAM |11 und ILAS Il ist noch einmal in
Abbildung 8.1 zu sehen.
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Abbildung 3.14: (a) Breitenabdeckung von POAM |1, (b) lokale Uhrzeit der Messung von POAM I1. Die durch-
gezogene Line zeigt den Verlauf in der Nordhemisphéare, die gestrichelt Linie den Verlauf in der Stidhemisphére.
Abbildung von http://wvms.nrl.navy.mil/POAM/poam3/poam3.html

Beide Satelliten nutzen die Sonnenokkultationstechnik (engl. Solar Occultation Technique), um
das Vorkommen der Spurengase zu quantifizieren. Die Spurengase in der Atmosphére filtern
gemal3 ihrer Absorptionscharakteristik Licht wellenlangenabhéngig aus dem Sonnenspektrum.
Aus der Stérke der Absorptionslinien wird auf den Gehalt der Spurengase zurtickgeschl ossen.
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Es erfolgen zwel Messungen pro Orbit, einmal wenn der Satellit aus dem Erdschatten heraus-
fliegt und das zweite Mal, wenn er in den Erdschatten hineinfliegt. Bei einer Umlaufzeit von ca.
101 Minuten ergeben sich etwas mehr als 14 Umlé&ufe pro Tag und somit 14 Sonnenauf- und 14
Sonnenuntergange. Das Messkonzept soll hier anhand eines Sonnenaufgangs in
Abbildung 3.15 dargestellt werden. Der Satellit fliegt aus dem Erdschatten in das Sonnenlicht
hinein. In der Atmosphére zwischen Satellit und Sonne werden nun in rascher Abfolge Absorp-
tionsspektren aufgenommen, bis die Atmosphére Uberflogen ist. Dann erfolgt eine Referenz-
messung, die zur Kalibrierung der Spektren genutzt wird. In umgedrehter Reihenfolge finden
die Messungen bei Sonnenuntergang statt. Der Tangentialpunkt einer Messung ist der Punkt,
der der Erde am néchsten ist.

Da die Spektrometer wahrend des Uberfluges Messungen auf verschiedenen Hohen der Atmo-
sphére machen und die bendtigte Zeit fir ein Spektrum kurz gegentiber der Reisezeit des Satel-
liten ist, lassen sich Vertikalprofile der einzelnen Spurenstoffe detektieren. Zur Erzeugung von
Vertikalprofilen wird das Zwiebel-Schalen-Verfahren (engl. Onion Peeling) genutzt. Dabel
wird die Annahme gemacht, dass das jeweilige Spurengas homogen in jeder Héhenschicht ver-
teilt ist. Ausgehend von der Messung in der héchsten Luftschicht Gber der Erde zieht man nun
das Vorkommen der Speziesin der Luftschicht von der nachst folgenden Luftschicht ab. Dabei
hilft die Tatsache, dass entlang eines Pfades Sonne-Satellit die Absorption geometriebedingt am
sensitivsten auf die Spurenstoffkonzentration am Tangentia punkt reagiert. So ist es moglich,
Schicht fur Schicht die Konzentration des Stoffes in der jeweiligen Luftschicht zu bestimmen.
Die erreichte vertikale Auflésung der Profile fUr die in dieser Arbeit verwendeten Spurengase
von ILAS I und POAM I11 wird fur Ozon mit ca. 0,8 -1 km und fur N,O und CH, von ILASII
mit ebenfalls ~1 km angegeben, siehe Tabelle 3.2 und Tabelle 3.3 (Lumpe et a., 2002; Nakai-
jameet a., 2004).

Intensitat 100%
Referenz Messung

Tangentenhbhe

Sonnenlicht

\

Sonnenaufgang

Sonnenuntergang

Abbildung 3.15: Beschreibung der Sonnenokkultationstechnik. Der Satellit ist als kleines Ké&stchen dargestellt.
Aufgrund der Entfernung zur Sonne sind die Sonnenstrahlen parallel dargestellt. Die Abbildung ist nicht mal3stabs-
getreu. Abbildung nach ILAS-I1 User’s Handbook Version 1.1 (www-ilas2.nies.go.jp).
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In Abbildung 3.16 sind zwei Ozonprofile von ILASI1 gezeigt, die zu unterschiedlichen Zeiten
und geographischen Breiten im antarktischen Polarwirbel aufgenommen wurden. Profil (a) ist
Anfang des Winters aufgenommen worden und Profil (b) im Frihjahr. Fur die Match-Analyse
wurde nur der Bereich bis ca. 24 km genutzt. Die einzelnen Messungen sind als Punkte darge-
stellt. Im Gegensatz zu Ozonsonden sind mit einem Satel liteninstrument Profile bis 70 km Hohe
und dartiber moglich. In Profil (b) ist der chemische Ozonabbau zwischen 14 und 20 km zu er-
kennen.

3.7.2.1 ILASII-Spektrometer

ILASII ist mit vier Gitter-Spektrometern ausgestattet, von denen drei im infraroten und einsim
sichtbaren Bereich messen. Kanal 1 misst thermales Infrarot von 6,2-11,8 um, Kanal 2 mittleres
Infrarot von 3,0-5,7 um und der dritte IR Kanal misst die Absorptionslinien von Chlornitrat im
Bereich um 12,8 um. Das einfallende Sonnenlicht wird durch einen in 3 Dimensionen beweg-
lichen Spiegel aufgenommen, durch einen dichroitischen Spiegel geteilt und schliefdlich durch
eine Optik auf die Eingangsblende des IR / Vis-Spektrometers fokussiert. Am Gitter wird das
Licht gebeugt, nach Wellenléngen aufgespalten und auf dem pyroel ektrischen Detektor abge-
bildet. Dieser besteht im Fallevon Kanal 1 aus44 Pixeln und im Fall von Kanal 2 aus 22 Pixeln.
Mit Kanal 1 und 2 werden O3z, HNO3, NO,, N,O, CH,, H,0, CFC-11, CFC-12 und Aerosol
gemessen. Aul¥erdem wird mit Kanal 2 CO, vermessen, um daraus den Druck zu errechnen.
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Abbildung 3.16: Ozonprofile, dievon ILASI1 am 1. Juli 2003 bei einer Breite von 65,6° S(a) und am 15. Oktober

2003 bei einer Breite von 80,3° S (b) aufgenommen wurden. Gezeigt ist das Mischungsverhaltnis gegen die Hohe.
Die einzelnen Messungen sind mit einem Punkt dargestellt.
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Das Beugungsgitter des Vis-Spektrometers ist ein konkaves holographisches Gitter, das das
Spektrum auf den Detektor |eitet, der aus 1024 Pixeln besteht. Uber das Vis-Spektrometer wer-
den Aerosole, Temperatur und Dichte der Atmosphére gemessen (siehe Tabelle 3.2).

Tabelle3.2: ILAS I Spektrometer Beschreibung

Kanal A detektierte Grofie
1 6,211-11,765 um O3, HNO3, H,0, N,O, NO,, CH,,
CFC-11, CFC-12, Aerosol
2 3,0-5,7 um O3, N,O, H50, CH,, CO,, Aerosol
3 12,78-12,85 um CIONO,
4 753-784 nm Temperatur, Dichte der Atmosphére,
Aerosol

3.7.2.2 POAM I1I-Spektrometer

Bei dem POAM I11-Spektrometer handelt es sich um eln Vis-Spektrometer mit neun separaten
Kanédlen. Schmalbandige Interferenzfilter liegen hinter der Blende und lassen nur die erforder-
lichen Wellenlangen auf den Photodioden-Detektor. NO,, O, und H,O besitzenim Vis-Bereich
schmale Absorptionsbanden (Kanal 2, 5, 8). Zur genaueren Messung wird eine Wellenlange
mitten im Absorptionsmaximum detektiert (on peak) und zusétzlich eine durch das Spurengas
unbeeinfluf3te Wellenlénge nahe dem Absorptionsmaximum (off peak). Daraus ergibt sich die
Teilmenge Licht, die durch die Absorption herausgefiltert wurde, genauer. Filter 1 und 9 lassen
einen grofkeren Wellenléngenbereich des Lichtes durch, um die Abschwéchung der Rayleigh-
Streuung in der Atmosphére und die Streuung des Lichtes an Aerosolteilchen zu messen. Das
Aerosol wird zusétzlich noch mit den Off-Kanédlen 3, 6 und 7 gemessen.

Tabelle 3.3: POAM |11 Spektrometer Beschreibung

Kanal A [nm] AN [nm] detektierte Grofie
1 3534 9,71 Rayleigh Streuung
2 439,6 2,1 NO, (on peak)
3 4422 2,1 NO, (off peak), Aerosol
4 603 17,7 O3
5 761,3 2,3 O, (on peak)
6 779 10,2 O, (off peak), Aerosol
7 922,4 2,6 H,0 (off peak), Aerosol
8 935,9 2,9 H,0 (on peak)
9 1018 11,6 Aerosol
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Ozon wird nahe dem Maximum der Chappuis-Bande bei A = 601 nm gemessen. Aus den Mes-
sungen des mol ekularen Sauerstoffs konnen die Temperatur und der Druck der Atmosphére ab-
geleitet werden. Man kann diese Daten aber auch benutzen, um die Hohe der Messungen
abzugleichen. Dazu berechnet man aus meteorol ogi schen Daten theoretische Absorptionsspek-
tren des Sauerstoffs. Durch Vergleich mit den gemessenen Sauerstoffspektren ist die Bestim-
mung der Tangentenhthe der Messung moglich (Lumpe et al., 2002).
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Kapitel 4

M atchtechnik

4.1  Verschiedene Methoden zur Bestimmung von polarem Ozonabbau

Zur Messung des Ozonverlusts in der unteren und mittleren Stratosphére tber der Arktis wur-
den verschieden M ethoden entwickelt. Zu Beginn dieses Kapitelswerden einige dieser Techni-
ken kurz vorgestellt, bevor auf die in dieser Arbeit verwendete Matchtechnik und deren
Neuerungen eingegangen wird.

411 DieTracer-Korreationstechnik

In der Tracer-Korrelationstechnik macht man sich das V erhaltnis zwischen Ozon und den prak-
tisch chemisch inerten Spurengasen CH,4, HF oder N,O im stratosphérischen Polarwirbel zu
nutze. Die L ebensdauer der passiven Spurengaseist lang und daher ihr Mischungsverhaltnis an-
ndhernd vom Winter biszum Frihjahr konstant. Aufgrund der Isolierung der L uftmassen im Po-
larwirbel wird das passive Spurengas-Ozon Verhdltnis nicht durch dynamische Einfllsse
gestort, da diese gleichermalRen auf alle Spurengase wirken. Eine Anderung im Verhétnis Spu-
renstoff-Ozon kann also chemischen Prozessen zugeordnet werden. Am Anfang des Winters,
wenn sich der Polarwirbel gebildet und es noch keinen signifikanten Ozonabbau gegeben hat,
wird das Verhdtnis von passivem Spurengas zu Ozon zum ersten Mal bestimmt. Die Abwel-
chung von diesem Verhaltnisinnerhalb des Polarwirbelsim Laufe des Frihjahrs wird dem che-
mischen Ozonabbau zugeschrieben. Wichtig ist die dauernde Kontrolle der Dichtigkeit der
Wirbelgrenze, dasonst die Korrelation durch Einmischung von L uft, die von auf3erhalb des Po-
larwirbels stammt, verandert wird.

Proffitt et al. (1990, 1993) nutzten erstmals N,O und Ozonmessungen aus Flugzeugkampagnen
Im Winter 1989/1990 und 1991/1992 tiber der Arktis, um Ozonabbau mit der Tracer-Korrelati-
onstechnik zu berechnen. Mller et a. (1997) bzw. Tilmes et al. (2004) haben diese Technik
weitergefuhrt und die CH,, HF und O3 Messungen des “Halogen Occultation Experiment”
(HALOE) auf dem “ Upper Atmosphere Research Satellite” (UARS) ausgewertet. Dabel wird
nicht nur das Verhdtnis der passiven Spurenstoffe zum Ozon genutzt, sondern auch eine Kon-
trolle der passiven Spurenstoffmessungen erreicht, indem die Anderungen der Korrelation der
inerten Tracer CH4 und HF untereinander berechnet werden.

412 DieWirbdmittetechnik

Manney et a. (1994b, 1997) wendeten die Wirbel mitteltechnik fur verschiedene arktische Win-
ter auf Daten des*“ Microwave Limb Spectrometers’ (MLS) auf UARS an. Dabel werden alleim
Wirbel stattgefundenen Messungen in Zeitzonen gemittelt und daraus ein mittleres Ozonmi-
schungsverhdtnis fir einzelne Tage des Winters berechnet. Dynamische Effekte und diabati-
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sches Absinken der Luftmassen im Polarwirbel wurden durch Trajektorienrechnungen
kontrolliert. Als letzter Schritt wird nun das gemittelte Profil des letzten Zeitschrittes von dem
desersten Zeitschritts abgezogen. Diese Differenz wird als chemischer Ozonabbau interpretiert.

Rex et a. (2002), Hoppel et a. (2002) und Singleton et a. (2004) nutzten dieselbe Technik in
der Arktisfur die Winter 1999/00 bzw. 2002/2003, um Ozonabbau zu berechnen. Die Bestim-
mung des Ozonabbaus beginnt hier allerdings erst zu einem Zeitpunkt, wenn der Wirbel bereits
voll ausgeprégt ist, daso keine Korrekturen fur eventuelle Undichtigkeiten des Wirbel s notwen-
dig werden. Die Anderung des Mischungsverhatnisses durch Einmischung von Luftmassen
Uber die Wirbelgrenze kann dann néherungswei se vernachlassigt werden und nur das Absinken
der Luftmassen im Wirbel muss berticksichtigt werden.

4.1.3 DiePassive Subtraktionstechnik

Bei der passiven Subtraktionstechnik wird Ozon als inerter Tracer in einem 3D-Chemischen
Transport Model (CTM) innerhalb des Polarwirbel s berechnet. Das bedeutet, dass alle Reaktio-
nen, die zur chemischen Zerstérung von Ozon fuhren, wahrend des Modell aufes ausgeschal tet
sind. Anderungen des Ozonmischungsverhaltnisses ergeben sich nur aufgrund von dynami-
schen Einfliissen. Das errechnete passive Ozon wird dann von Ozonmessungen abgezogen (z.B.
Manney et al., 1995; 2003). Die auftretende Differenz wird als chemischer Ozonabbau gedeutet.
Singleton et al. (2004) nutzten diese Technik, um mit dem “ Semi-Lagrangian Model of Chemi-
stry and Transport” (SLIMCAT), einem nicht interaktivem 3D-CTM, Ozon als passiven Tracer
far den Winter 2002/2003 zu berechnen. Ozonprofile des POAM l11 Instruments wurden dabei
als Messungen subtrahiert. Zwei Probleme birgt diese Methode: Zu Beginn des Winters muss
das Ozonfeld durch experimentelle Daten initialisiert werden. Dafiir bieten sich Satellitendaten
an, da diese einen grof3en Bereich der Stratosphére abdecken. Allerdings ist ein Satellit, der
Ozonfelder fur die Initialisierung eines Models zur Verflgung stellen kann, aufgrund seiner
Bahnparameter nicht in der Lage, ausreichende Messungen im Polarwirbel zu machen. Daher
werden in der Regel Datensétze von unterschiedlichen Quellen zur Initialisierung und Bestim-
mung des Ozonabbaus genutzt, was einen systematischen Fehler zur Folge haben kann. Des
Weiteren wurde gezeigt (Manney et al. 1995), dass der passive Transport von Ozon in 3D-
CTM’s nur auf Zeitskalen von einen Monat korrekte Werte liefert. Diese Aspekte missen bei
der Interpretation des Ozonverlustes berlicksichtigt werden.

414 Vergleich der Techniken

Die Schwierigkeiten der oben genannten Methoden, Ozonabbau zu quantifizieren liegen darin,
dass entweder ein Modell eingeschaltet wird oder die Dichtigkeit des Polarwirbels gewéahrlei-
stet sein muss. Die Matchtechnik ist in der Lage neben dem integrierten Ozonabbau Ozonab-
bauraten direkt zu bestimmen und kann dabei weitestgehend auf Modelle bzw. die Dichtigkeit
des Polarwirbels verzichten.

4.2 Die M atchtechnik

Die Methode wurde von von der Gathen und Rex im Jahre 1992 (von der Gathen et al., 1995;
Rex, 1997a) entwickelt. Wahrend des Winters 1991/992 fand in der Arktis eine europaische
Kampagne zur Bestimmung von Prozessen, die zum arktischen Ozonabbau fihren, statt. Die
Kampagne trug den Namen “ European Arctic Stratospheric Ozone Experiment” (EASOE). Im
Rahmen der Experimente wurden ca. 1200 Ozonsonden an verschiedenen Stationen in hohen
und mittleren Breiten gestartet. Im Anschluss an die Feldmessungen wurden 10-tdgige Riick-
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wartstrajektorien auf Basis meteorologischer Daten des EZMW von den Messpunkten der
Ozonsonden auf isentropen Niveaus gerechnet. Grundprinzip der Matchmethode ist die Bepro-
bung desselben L uftpaketes im Polarwirbel zu verschiedenen Zeitpunkten. Werden zwel Mes-
sungen gefunden, die im Rahmen bestimmter Qualitétsparameter durch eine Trajektorie
verbunden werden kdnnen, wird dadurch der dynamische Einfluss auf das gemessene Ozonmi-
schungsverhdtnis zu einem grof3en Teil eliminiert. Ein solches doppelt beprobtes L uftpaket
wird Match genannt. Die Veranderungen des Mischungsverhaltnisses innerhalb des L uftpake-
tes kann dann auf chemischen Ozonabbau zurtickgefihrt werden.

Im arktischen Winter 1994/1995 fand das “ Second European Stratospheric Arctic and Mid-lati-
tude Experiment” (SESAME) statt. Um eine Erhdhung von doppelt beprobten L uftpaketen zu
erhalten, wurde in diesem Winter die erste aktiv koordinierte Matchkampagne durchgefihrt.
Dazu wurden die Ozonsondenstarts an den teilnehmenden Stationen durch das Alfred-Wege-
ner-Institut Potsdam koordiniert. Als Grundlage dienten V orwértstrajektorien, die den Vorher-
sageanteil der meteorologischen Daten des EZMW enthielten, um die an der Kampagne
beteiligten Stationen friihzeitig Uber die Ankunft eines bereits beprobtes L uftpaketes tber ihrer
Station zu benachrichtigen. Diese Technik hat sich bewéhrt und wurde seitdem, mit Ausnahme
der Winter 2001/2002 und 2003/2004, in jedem arktischen Winter angewendet (Rex et al.,
19974a; 1999; 2002; Schulz et al., 2000a; 2001).

421 DieMatchkriterien

Ein Beispiel fur einen Match ist in Abbildung 4.1 und Abbildung 4.2 gegeben. Da ein einmal
beprobtes L uftpaket nicht genau beim zweiten Beproben getroffen werden kann, werden im fol -
genden Abschnitt die Kriterien vorgestellt, die eingehalten werden mtissen, damit eine Doppel-
beprobung fir die Auswertung brauchbar ist, man also von einem Match sprechen kann. Eine
genaue Erlauterung der Match-Kriterien ist in Rex (1997a; 1999) zu finden.

Abbildung 4.1 zeigt die zentrale Trajektorie in Teilabbildung (a), sowie den Startpunkt an der
australischen Station Davis (b) und die Ankunft Uber der japanischen Station Syowa (c). Die
Traektorie startet am 13. August 2003 auf dem © = 470 K Niveau. Wahrend der Reisezeit fin-
det diabatisches Absinken statt, so dass sich das Luftpaket am 22. August 2003 auf der Hohe
von O = 466,9 K befindet.

Die Tragjektorie in Teilabbildung (a) ist in rote und blaue Punkte unterteilt, die kennzeichnen,
ob das Luftpaket dem Sonnenlicht ausgesetzt und damit gleichzeitig Ozonabbau moglich war,
oder ob der Weg des L uftpaktesin Dunkelheit verlief. Die Gesamtflugdauer betrug 211 Stunden
und der Anteil im Sonnenlicht 88,7 Stunden.

In Teilabbildung 4.1 (b) liegen die Sondenmessung und der Startpunkt der zentralen Trajektorie
Ubereinander. Der geographische Unterschied zur Station ergibt sich aus der Abdrift, die die
Sonde wéhrend des Aufstiegs erfahrt. Die griinen Punkte kennzeichnen die Schwarmtrajektori-
en, um die zentrale Trajektorie herum. Die Startpunkte der Schwarmtrajektorien (griine Sterne)
liegen vom Startpunkt der zentralen Trgjektorie, am Ort der ersten Sondierung, jeweils 100 km
in Richtung Norden, Osten, Siiden und Westen. Zwei weitere Schwarmtrajektorien werden 5 K
Uber und unter dem eigentlichen Niveau der Sondenmessung berechnet, so dass sich ein dreidi-
mensionales Cluster von sieben Tragektorien ergibt. In Teilabbildung 4.1 (c) sind die Ankunft
der Trajektorie Uber der Station Syowa und der Ort der zweiten Sondenmessung gezeigt. Der
Matchradius ist mit einem Doppelpfeil gekennzeichnet und ergibt sich a's Differenz zwischen
dem Ort der Sondenmessung und dem Ort der Trajektorie zum gleichen Zeitpunkt.
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+ Sondenmessung

korrespondierender Punkt
* der zentralen Trajektorie

S korrespondierende Punkte
der Schwarmtrajektorien
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Abbildung 4.1: Beispiel fur eéinen Match in der Antarktis, der von der australischen Station Davis ausgeht und zur
japanischen Station Syowa fuhrt. In Fenster (a) ist der berechnete Weg des L uftpaketes dargestellt, dessen Ozon-
gehalt am 13. August 2003 auf dem © = 470 K Niveau zum ersten Ma gemessen und am 22. August 2003 auf dem
0 =466,9K Level einweiteresMal beprobt wurde. Die sonnenbeschienenen Teile der Trajektorie sind rot gekenn-
zeichnet, der Verlauf in Dunkelheit ist in blau gekennzeichnet. Die Positionen der Schwarmtrajektorien sind in gri-
nen Punkten wiedergegeben. In Teilabbildung (b) ist der Startpunkt der Trajektorie an der Station Davis zu sehen.
Die Sondenmessung und der Startpunkt der Trajektorien, die als magenterfarbene Sterne gekennzeichnet sind, fal-
len in eéinem Punkt zusammen. Die Startpunkte der Schwarmtrajektorien sind als griine Sterne gekennzeichnet. In
Teilabbildung (c) ist die Ankunft des Luftpaketes Uiber der Syowa Station gezeigt. Der Matchradius (schwarzer
Pfeil) ergibt sich als Differenz zwischen den magentafarbenen Sternen, die die Sondenmessung und den korrespon-
dierenden Punkt der Trajektorie kennzeichnen. Der Nullmeridian in Teilabbildung (8), (b) und (c) zeigt nach oben.
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Abbildung 4.2: Zugehérige Ozonprofile zum Match aus Abbildung 4.1. Teilabbildung (a) zeigt das Hohenprofil
des Ozons a's Teilchenanzahl dichte, Uber Davis. Der waagerechte Strich bei ca. 20 km entspricht © = 470 K und
kennzeichnet die Héhe von der die Trajektorie losgerechnet wurde. Teilabbildung (b) zeigt einen vergrélerten
Ausschnitt des Mischungsverhdtnisses. Der Wert, der genutzt wurde, ist als Kreuz gekennzeichnet. Weitere waa-
gerechte Striche sind in Absténden von= 2, 5 und 10 K gezeichnet, die als Ortefur Qualitétskriterien dienen, siehe
Abschnitt 4.2.1. Die Teilabbildungen (c) und (d) zeigen das gleiche fur die zweite Sonde des Matches, die an Syo-
wa gestartet wurde. Durch das diabatische Absinken der Luftmasse erreicht die zentrale Trajektorie das
0 =466,9 K Niveau.
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Der Trajektorien-Cluster hat seine urspriingliche Form verloren, ist aber in bestimmten Gren-
zen, die nachstehend erl&utert werden, zusammengeblieben. Teilabbildung 4.2 () zeigt dasver-
tikale Profil des Aufstieges an der Station Davis am 13. August 2003. In Teilabbildung 4.2 (b)
ist ein Ausschnitt aus dem Profil um den genutzten Ozonwert gezeigt. Die Starthohe ist das ©
=470 K Niveau. Dieser Wert ist mit einem Kreuz gekennzeichnet. Dartiber hinaus finden sich
waagerechte Striche 2 K, 5 K und 10 K ober- und unterhalb des Niveaus wieder. Diese geben
die Niveaus der Ozonvariationskriterien an, die im folgenden Absatz naher erlautert werden.

422 Qualitatsparameter

Dain der Realitédt das Konzept der zweimaligen Beprobung dessel ben L uftpaketes nur unzurei-
chend erfillt wird, missen Qualitétsparameter angewendet werden, um verlassliche Ergebnisse
zu bekommen. Da es sich bel der Matchmethode um einen statistischen Ansatz handelt, muss
zwischen strengen Kriterien, die den dynamischen Einfluss auf das Ozonmischungsverhaltnis
minimieren, und der Anzahl von Matchen, die erreicht werden muss, um eine statistisch Aus-
sage machen zu kénnen, abgewagt werden. Fur eine ausf iihrliche Diskussion der Matchkriterien
siehe Rex (1992; 1997a).

Die Parameter aus Rex (1997a) wurden grofétenteils Gbernommen und den Bedingungen der
Kampagnen angepasst. Die Qualitétsparameter werden im Folgenden beschrieben:

Wirberand

Um sicher zu gehen, dass nur Ozonmessungen mit in die Auswertung einflief3en, dieim
Wirbel stattgefunden haben, muss die Wirbelgrenze festgelegt werden. In dieser Arbeit
wird die Wirbel grenze anhand des stérksten PV -Gradienten definiert. In Abbildung 4.3 ist
ein Graph zur Ermittlung der Wirbelgrenze dargestellt. Die schwarze Linie stellt die PV
Uber der aquivalenten Breite auf © = 475K dar. Die dquivalente Breite ergibt sich asFH &
che, die von einer bestimmten PV -1solinie umschlossen wird. Stellt man dieselbe Flache
kreisférmig um den Pol zentriert auf der Erdoberfl&che dar, dann nennt man die geogra-
phische Breite des Randes dieser Fléache &quivalente Breite. Die Ableitung der normierten
PV nach der aquivalenten Breiteist in rot aufgetragen. Die Skalierung der y-Achseist fur
die schwarze Kurve angegeben. Der starkste Gradient der PV entspricht aso dem steilsten
Punkt in der schwarzen Kurve bzw. dem Maximum der roten Kurve. Der Wirbelrand kann
so bestimmt werden und liegt fir diesen Zeitraum (16. Januar bis 23. Januar 2003) bel
~35 st. Dies stimmt gut mit den Ergebnissen fritherer Jahre tiberein, in denen die AuRen-
grenze des Wirbels auf 36 s normierte PV festgelegt wurde.

Wiein Abbildung 4.3 deutlich wird, gibt es einen breiten Bereich, in dem der Wirbel ei-
nen starken PV -Gradienten aufweist. Daher wurde fir die Matchmethode ein Wirbelrand-
bereich definiert, der bis 42 s reicht. Bereiche hoherer PV werden as Wirbelkern
bezeichnet.

Erhalt der PV entlang der Trajektorie

Jeder Zeitschritt der Trajektorie enthélt die PV. Liegt der maximale Unterschied der PV,
nach Glattung durch die Bildung eines laufenden 5-Stunden-Mittels, entlang der Trajek-
torie Uber 25%, wird die Trajektorie aussortiert. FUr die Antarktis wurde der Schwellen-
wert auf 15% abgesenkt. Darlber hinaus wird der Mittelwert der PV entlang der
Trajektorie berechnet. Wenn dieser kleiner ist als der Wert fir den Wirbelrand, wird die
Trajektorie ebenfalls aussortiert.
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Abbildung 4.3: Graph zur Ermittlung der Wirbelgrenze. Die normierte PV ist Uber der dquivalenten Breite als
schwarze Linie gezeigt. Die Ableitung der schwarzen Linieist in rot gezeigt.

M atchradius;

Der Vorwarts-Matchradius wird al's Abstand zwischen der zweiten Sondenmessung und
dem zeitgleichen Punkt der Vorwaértstrajektorie auf der jeweiligen Hohe berechnet. Der
maximal zuléssige Abstand darf 500 km im Wirbelkern nicht Uberschreiten. Fir den Wir-
belrandbereich wird eine Ellipse verwendet. Hier darf der Abstand in Flugrichtung der
Traektorie 500 km betragen, zu den Seiten allerdings maximal 300 km. Dazu wird eine
Tangente an den letzten Punkt der Trajektorie gelegt und so der Bereich der Ellipse be-
rechnet.

Divergenz der Schwar mtrajektorien

Wie bereits erwahnt, wird nicht nur eine einzelne Traektorie zur Verbindung der beiden
Messungen berechnet, sondern ein Schwarm mit zusétzlichen sechs Tragjektorien. Diese
werden ausgehend vom Startpunkt der zentralen Trajektorie bzw. dem Ort der Sonden-
messung 100 km in nordlicher, dstlicher, westlicher und stidlicher Richtung aufgesetzt.
Zwel weitere Schwarmtrajektorien werden am gleichen Ort 5 K ober- und unterhalb des
Ausgangsniveaus gestartet. Fur diese Tragjektorien ist bis zur zweiten Sondenmessung
eine Abdrift von 1200 km zuldssig bzw. 1300 km fir Trajektorien, die mit 5 K Hohendif-
ferenz gestartet sind. Fr die Auswertung der Niveaus unterhalb von © = 425K wurdedie
zuldssige Divergenz auf 1500 km in beiden Féllen angehoben.

Variation des Ozonmischungsver haltnisses

Das gemessene Profil des Ozon-Mischungsverhéltnisses kann unter Umstanden starke
vertikale Gradienten (z.B. Laminae) beinhalten. Wirde man nun den Ozonwert innerhalb
dieses starken Gradienten ablesen, so wiirde eine kleine Anderung in der Vertikalen zu
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einer grolRen Anderung im Ozonwert filhren. Um das zu vermeiden, werden in beiden
Ozonprofilen die Variation des Mischungsverhaltnissesin der 2, 5 und 10 K Umgebung
um den verwendeten Messwert herum kontrolliert.

Fir die Arktis gilt:

Ist die Abweichung des Ozonmischungsverhdtnis in der + 2 K Umgebung grél3er as
20%, inder + 5 K Umgebung grofRer als 25%, oder in der 10 K Umgebung groi3er als 30%
bzw. 15%, 20% oder 25% fur Hohen grofder © = 500 K, als das Ozonmischungsverhat-
nisses des zentralen Niveaus, wird der Match ausgeschl ossen.

Fir die Antarktis gilt:

Fir die Monate mit starkem chemischem Ozonabbau im antarktischen Polarwirbel
kommt es zu der Situation, dass kaum noch Ozon in bestimmten H6hen vorhanden ist.
W irde man weiterhin die prozentualen Auswahlkriterien anwenden, fuhrt das dazu, dass
in diesem Zeitbereich fast alle Ozonsonden ausgeschlossen wirden. Um das zu verhin-
dern wurden stattdessen feste Werte genutzt. So wurde ein Match aussortiert, wenn die
Variation des Mischungsverhéltnissesin der £ 2 K Umgebung grof3er als 200 ppbv, in der
+ 5 K Umgebung groéfer als400 ppbv oder in der = 10 K Umgebung grofier 650 ppbv war.

Sondenpr ofil

Muss ein Ozonwert innerhalb eines Profilsinterpoliert werden, so darf der Abstand zu den
jeweiligen Ausgangspunkten nicht gréf3er als 200 m sein.

Flugdauer

Die maximale Flugdauer einer Trajektorie darf 260 Stunden nicht Uberschreiten.

4.3 Kampagnenkoor dinierung

Kurz vor dem Starttermin einer Matchkampagne werden die meteorol ogischen Bedingungen in
der Stratosphére analysiert und bewertet. Hat sich ein stabiler Wirbel gebildet bzw. sind die
Temperaturen niedrig genug um Ozonabbau erwarten zu lassen, so werden alle Stationen inner-
halb des Polarwirbel s aufgefordert, wahrend eines kurzen Zeitraumsvon ca. 4-6 Tagen 2-3 Son-
den an einem beliebigen Termin zu starten. Eine Ubersicht der Stationen, die an der arktischen
Matchkampagne 2002/2003 teilgenommenen haben, ist in Abbildung 6.1 bzw. im Anhang A zu
sehen. Die Stationen der antarktischen Matchkampagne 2003 sind in Abbildung 7.1 und An-
hang B zu finden. Die Kommunikation mit den Stationen erfolgt in der Regel tber E-Mail, Fax
und notfalls per Telefon. Wahrend in der Arktis mittlerweile alle beteiligten Stationen Uber ei-
nen permanenten Zugang zum Internet verfiigen und das Fax nur noch zur Sicherheit eingesetzt
wird, sind die Kommunikationswege zu einigen Stationen in der Antarktis weniger komforta-
bel.

Wurde eine Ozonsonde an einer Station im Auftrag der Matchkampagne gestartet, so werden
die Daten schnellstmdglich an die zentrale Datenbank Zardoz des Norwegischen Instituts fir
Luftforschung (NILU) Ubertragen. Ist dies nicht innerhalb von 24-48 Stunden moglich, wird
eine formatierte E-Mail mit den Charakteristika des Aufstieges (Zeitpunkt der Sondierung,
Hohe und Aufstiegsgeschwindigkeit) an das AWI Potsdam geschickt, die von automatischen
Routinen erkannt und ausgewertet wird. Um 22.00 MEZ werden die Daten der am Tage auf Zar-
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doz abgel egten Sonden automatisch vom NILU viaftp zum AWI Potsdam Ubertragen. Nun wer-
denvon allen Sonden, diein einem dieim Zeitfenster aktueller Tag - 8 Tage liegen, Startpunkte
berechnet und zur Freien Universitét Berlin (FUB) Ubertragen.

An der FUB sind zu diesem Zeitpunkt die meteorologischen Felder vom EZMW eingetroffen,
die durch den Deutschen Wetterdienst weitergeleitet wurden. Die Daten enthalten die horizon-
talen Winde, die Temperatur und die geopotentielle Hohe auf diskreten isentropen Flachen und
sind in einer zeitlichen Auflésung von 6 Stunden erhdltlich. Da die genutzten Daten vom
EZMW spektral bereitgestellt werden, werden diese auf ein Langen/Breiten Gitter umgerech-
net. Die vom EZMW bereitgestellten Daten entsprechen einer maximalen Gitterpunktsauf|6-
sung von 1,125° x 1,125°. Bisher wurden die Trajektorien der arktischen Kampagnen mit
meteorologischen Daten einer horizontalen Auflésung von 2,5° x 2,5° berechnet. Die Aufl6-
sung wurde seit der arktischen Matchkampagne 2002/2003 von Dr. Reimer an der FUB auf
1,25° x 1,25° verfeinert. Aus diesen Daten und den Startpunkten werden nun die Trajektorien
far die Koordinierung mit einem 3-Tage Vorhersage Anteil an der FUB berechnet. Die maxi-
male Lange einer Trajektorie betragt 11 Tage, um den Trajektorienfehler nicht zu grold werden
zu lassen. Das Programm berticksichtigt das Absinken der Luftmassen relativ zu den Isentro-
pen, das aus der Abweichung der lokalen Temperatur von der im Strahlungsgleichgewicht er-
warteten Temperatur abgeschétzt wird. Dadie Vorhersagedaten des EZMW ungenauer werden,
jeweiter sie vom Tag der Berechnung entfernt sind, wird darauf verzichtet, weitergehende Vor-
hersagen zu nutzen. Die Trajektorien werden auf neun isentropen Flachen, ® = 390, 400, 410,
465, 475, 485, 540, 550 und 560 K, berechnet und zusammen mit den umgewandelten EZMW
Daten zum AWI Potsdam Ubertragen. Hier greift nun ein Programm auf die Trgektorien zu, das
die moglichen Matche jeder Trajektorie ermittelt. Kommt eine Trajektorie einer Station néher
als 300 km, wird diese Koinzidenz bzw. dieser Match mit Qualitadtsparametern in eine Liste ge-
schrieben. Dabel werden die Lange der Trajektorie, der Anteil der Sonnenstunden, der Zeit-
punkt der geringsten Anndherung und die entsprechende Entfernung zur Station sowie weitere
Qualitatsparameter angegeben. Diese Liste wird mit der Verflgbarkeit des Stationspersonalsan
den Stationen in Einklang gebracht. Da der Start einer Ozonsonde zu einem bestimmten Zeit-
punkt fUr das Personal einer Station schwierig sein kann (meteorol ogi sche Bedingungen am Bo-
den, andere Verpflichtungen des Operateurs, etc.), wird nicht nur ein Zeitpunkt, sondern auch
ein Zeitfenster um den optimalen Zeitpunkt herum fir den Start der Sonde angegeben. Dieses
Zeitfenster umfasst den Zeitraum, in dem das L uftpaket im Bereich von 300 km um die Station
liegt. Die Kriterien, die nun zur tatséchlichen Auswahl einer bestimmten Gelegenheit flhren,
sind vielfaltig. Dierein physikalischen Kriterien entsprechen denen, die auch fur die Aufnahme
eines Matches in der abschlief3enden Auswertung gelten. Sie werden in Abschnitt 4.3.1 vorge-
stellt. Hinzu kommen Faktoren wie die Anzahl der verfligbaren Sonden an einer Station, die
Haufigkeit der Ozonsondenstarts an der Station in den letzten Tagen und die lokale Zeit des
Startfensters.

Der Prozess zur Benachrichtigung einer Station zwecks eines Sondenstartsist aufgrund der zeit-
aufwendigen Vorbereitung von Ozonsonden zweistufig. In Abbildung 4.4 ist die Koordinie-
rungsarbeit fir einen Tag N schematisch dargestellt. Die Koordinierung findet téglich gegen
9.00 Uhr statt. Der Zeitraum B (Abbildung 4.4) liegt von 9.00 Uhr Tag N+1 bis 9.00 Uhr Tag
N+2. Fur diesen Zeitraum werden Matche herausgesucht und die entsprechenden Stationen per
E-Mail und/oder Fax benachrichtigt, so dass 24-48 Stunden zur Vorbereitung des Sondenstarts
zur Verfligung stehen. Diese E-Mails werden als“Alert” (Vorwarnung) bezeichnet. Die Daten
der ausgesuchten Matche werden gespeichert. Am néchsten Tag setzt darauf ein Programm auf,
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Tag N-2 N-1 N N+1 N+2
EZMW-Analysen 9h EZMW-Vorhersagen
AL A

QOK(S 12 18 24 30 364248546066%

&
_ Sammeln der Ozonsondendaten an NILU und AWI

Ubertragung der neuen Sondendaten vom NILU
zum AWI

Ubertragung der aktuellen EZMW Daten vom

- DWD zur FUB, Berechnung der Trajektorien
Ubertragung der EZMW Daten und Trajektorien
von der FUB zum AWI

66121806121

Berechnung der Reservetrajektorien

Ermittlung der Position von Polarstern
Berechnung der Matche fiir Zeitraum A
Berechnung der Matche fiir Zeitraum B

Auswahl der Confirmation (Zeitraum A)
Versenden der E-Mail

Auswahl der Alerts (Zeitraum B)
Versenden der E-Mail

Abbildung 4.4: Ubersicht der Kampagnen-Steuerung am Tag N. Im oberen Teil des Diagramms sieht man die zeit-
liche Einordnung. Jedes EZMW File ist durch die entsprechende Zahl angegeben, wobei zwischen Analyse und
Vorhersage unterschieden wird. Die schwarzen Balken im unteren Teil des Bildes stellen Zeitpunkt und Dauer ei-
ner Aktion dar.

das die Veranderungen der Matche berechnet, die durch die Neuberechnung der Tragektorien
mit den aktuellen Vorhersagedaten entstehen. Erfillt der Match nach der aktualisierten Daten-
lage noch die physikalischen Kriterien, wird eine zweite E-Mail geschickt, die die neuen Daten
Ubermittelt. Diese Email wird “ Confirmation” (Bestatigung) genannt und bezieht sich nun auf
den Zeitraum A, also die kommenden 24 Stunden. Haben sich die Daten des Matches mit den
neuen Trajektorien drastisch verschlechtert, wird der Sondenstart abgesagt.

Eine Matchkampagne stellt in der Regel hohe Anforderungen an die teilnehmenden Stationen,
die diesen aber dankenswerterweise mit grof’em Engagement erfillen.

Nach der Koordinierungsphase werden die Trajektorien im Hohenbereich von © = 340-660 K
in 5 K Schritten mit Analysedaten nachgerechnet. Das Absinken der Luftmassen wird durch
Heizraten aus dem Strahlungstransport Modell MIDRAD abgeschétzt, dass an der Universitét
Cambridge von Dr. G. Millard und an der Universitét Leeds von Dr. M. Chipperfield betrieben
wird.
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Abbildung 4.5: Gezeigt ist die Sondenabdrift, die aus den Daten der Son-
denaufstiege an der Neumayer Station wéahrend der antarktischen Match-
kampagne, berechnet wurden. Der gelbe Punkt kennzeichnet die Neumayer
Station. Rote/griine/blaue Punkte zeigen die Abdrift bis zum 400 K/475 K/
500 K Niveau.

Fir die Berechnung des
Matchradius wahrend der Ko-
ordinierung wurde bisher die
Koordinaten der Station ge-
nutzt. Eine Sonde, die mit einer
mittleren Geschwindigkeit von
5 m/s aufsteigt, braucht 90 Mi-
nuten um eine Hohe von 27 km
Zu erreichen. Bel einer mittle-
ren horizontalen Geschwindig-
keit von 30 m/s kann der Ort
der Sondenmessung im Mittel
um 100-150 km von den Stati-
onskoordinaten  abweichen.
Um den Effekt von vornherein
zu berticksichtigen, wurde eine
Routine implementiert, die die
horizontale Abdrift der Sonde
wéhrend des vertikalen Auf-
stieges berechnet. Dazu wur-
den die meteorologischen
Vorhersagen der EZMW-Da
ten genutzt. Die Abdrift wurde
fior die drei Hauptniveaus,
© =400, 475 und 550 K, der

Koordinierung berechnet. Fur die endgultige Auswertung kann die Berechnung der Sondenpo-
sition in einigen Fallen aus den Sondendaten ermittelt werden, da manche Stationen mit Radio-
sonden ausgertstet sind, die Windgeschwindigkeit und -richtung wéhrend es Aufstieges
messen. Ist dies nicht der Fall, wird auf Analysedaten des EZMWs zurlickgegriffen. In
Abbildung 4.5 ist die Abdrift der an der Neumayer Station gestarteten Ozonsonden gezeigt. Die
verschieden farbigen Punkte geben die Abdrift biszum © =400, 475, 550 K Niveau an, diesich

aus den gemessenen Winddaten ergibt.
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4.3.2 Besonderheiten der Arktischen Kampagnenkoordinierung

Waéhrend der arktischen Match-
kampagne 2002/2003 stand ab
\ Ende Februar bis Anfang April
X | das Forschungsschiff Polarstern
| ds beweglicher Ozonsonden-

X _,2\(" Startplatz im Nordpolarmeer zur
~ R Verfigung. Waéhrend  dieser
Schiffsexpedition wurden taglich
N \ . | Ozonsonden im Rahmen eines
1 \ Ozon-Monitorings gestartet. Die
% - | Startzeitpunkte der Ozonsonden

_— konnten variabel gestaltet werden.
S+ Eskonnte allerdings kein Einfluss
auf die Route der Polarstern ge-
\ nommen werden und Position und
\ Kurs des néchsten Tages waren
N \ - unbekannt. Da die Polarstern nur
- Zu wenigen, unregelmaliig uber

den Tag verteilten Zeitpunkten
Uber einen Datenaustausch mit
der AuRBenwelt verflgt, musste

]
+

Abbildung 4.6: Koordinierung von Ozonsondierungen an Polarstern
(roter Stern). Die Gitterpunkte der Koordinierung sind als schwarze
Kreuze zu sehen, inrot die zentrale Trajektorie und alsblauer Punkt die
Messung der Sonde auf dem entsprechenden Niveau. Alsrosa Linien
sind die Schwarmtrajektorien dargestellt.

eine Koordinierung gefunden
werden, die alle Freiheitsgrade
berlicksichtigte, aber trotzdem im
Sinne von Match wirken konnte.

Auf der Webseite
http://www.awi-bremerhaven.de/M ET/Polarstern/psobse.html ist diejeweils | etzte Position der
Polarstern abrufbar. In der Regel ist die Position ca. 4-5 Stunden alt. Die letzte Position wurde
jeden Morgen automatisch ermittelt. Die maximale Geschwindigkeit des FS Polarstern betragt
16 kn bzw. ~30 km/h. Wirde das Schiff mit maximaler Kraft fahren, sollte es ca. 700 km pro
Tag injede Richtung fahren kdnnen. Wahrend der Uberwiegenden Zeit der Matchkoordinierung
wurde ein Gitter mit einer Kantenlange von 1000 km um den letzten Aufenthaltsort der Polar-
stern berechnet. Der Abstand zwischen den einzelnen Punkten, fir die Matchmdglichkeiten be-
rechnet wurden, lag bei 100 km. Dazu wurde auch der Matchradius auf 50 km beschrankt, um
die Listen nicht zu lang werden zu lassen. In Abbildung 4.6 ist ein Beispiel fir einen solchen
Match gezeigt. Die berechneten Gitterpunkte, fur die Matchmoglichkeiten gefunden wurden,
sind als schwarze Kreuze angegeben. Der rote Stern gibt die Position von Polarstern an. Die
zentrale Trajektorieist in dunkelrot gezeigt, die von einer Sondierung in Ny-Alesund ausgehend
berechnet wurde. Die Schwarmtrajektorien sind in rosa dargestellt. Der Match hatte nach Neu-
berechnung der Trajektorien einen Matchradius von ~200 km. Fur die Definition des Matchra-
dius siehe Abschnitt 4.2.2.
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4.3.3 Besonderheiten der antarktischen Kampagnenkoordinierung

Im Rahmen dieser Arbeit wurde im antarktischen Winter 2002 eine Probekampagne in der Ant-
arktis aufgesetzt und mit den Stationen durchgefihrt. Sinn und Zweck dieses , Trockenlaufs®
war die Eingewohnung des Stationspersonals, sowie der Verantwortlichen in den Heimatinsti-
tuten an die routinemal3igen Aufgaben, die mit der Datentbertragung und Kommunikation
wahrend einer M atchkampagne zusammenhangen. Aul3erdem sollte sichergestellt werden, dass
bis zum Winter 2003 alle Stationen ein einheitliches Datenformat nutzen. Im Gegensatz zu den
mittleren und hohen Breiten der Nordhemisphére, in denen ca. 30 Stationen an den Matchkam-
pagnen beteiligt sind, waren es in der Antarktis neun Stationen. Daher war ein reibungsloser
Ablauf wahrend der eigentlichen Kampagne im Winter 2003 umso wichtiger.

Fir die Probekampagne wurde in Potsdam eine Initialisierung von Ozonsonden simuliert und
darauf eine virtuelle Koordinierung aufgesetzt. Die Kampagne dauerte von Anfang August bis
Ende September 2002. Dabei war wichtig, dass die Stationen berichteten, ob ein Sondenstart zu
dem festgel egten Zeitpunkt moglich gewesen wére. So bekam man einen Eindruck von den me-
teorologischen Bodenverhaltnissen im Kampagnenzeitraum an den Stationen und den weiteren
Verpflichtungen, die die Operateure haben. Wahrend dieser Zeit konnten sowohl an den Statio-
nen, wie auch in Potsdam alle Vorbereitungen fur die eigentliche Matchkampagne zu Ende ge-
bracht werden.

Dadie Operateure in der Regel nur fir ein Jahr an den Stationen sind, wurde im Mai 2003, kurz
vor dem eigentlichen Beginn der Kampagne, eine weitere Probekampagne mit dem neuen Per-
sonal an alen Stationen durchgefihrt.

Im Falle der Stidpol-Station Amundsen-Scott wurde auf Grundlage der Alert-E-Mails koordi-
niert. Durch die geographische Lage (90" S, 102° O) war die Station, wahrend des Kampagnen-
Zeitraums nur einige Stunden am Nachmittag durch einen Kommunikationssatelliten erreich-
bar, so dass die Confirmation-E-Mails in den meisten Fallen zu spét angekommen ist. Da das
Zentrum des Wirbels oft in der Néhe des geographischen Stidpols liegt und die Luftmassen im
Wirbelzentrum langsamer sind, waren die Startfenster grof3er und so konnte trotzdem in vielen
Féllen eine sinnvolle Koordinierung erzielt werden.

Um die meteorologischen Analysen des EZMW zu verbessern, wurden einigen Stationen mit
zusétzlichen Radiosonden ausgeristet, die in den operationellen EZMW Betrieb eingeflossen
sind.

Wahrend esin arktischen Kampagnen bisher keine direkte Riickmeldungen tber den Erfolg el-
nes Sondenauf stieges gab, wurde eine solche Riickmel dung fester Bestandteil der antarktischen
Matchkampagne. Bel einem fehlgeschlagenen Aufstieg wurde eine neue Mdglichkeit gesucht
und teilweise noch am gleichen Tag ein weiterer Startversuch unternommen.
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Kapitel 5

Statistische Auswertung

In diesem Kapitel wird auf die statistischen Grundlagen der Matchtechnik und deren Neuerun-
gen eingegangen. Durch die Entwicklung des Multisensor-Matchansatzes (Kapitel 8) wurde
deutlich, dass die bisherige Fehlerrechnung des Ozonsonden-Matchansatzes den eigentlichen
Fehler in der Regel unterschétzt. Daher wurde von Lehmann et a. (2005) ein neues Verfahren
zur statistischen Fehlerberechnung des Ozonsonden-Matchansatzes entwickelt. Die neue Feh-
lerrechnung findet in dieser Arbeit ihre erste Anwendung und wird hier kurz skizziert. Um dem
Leser den Wechsel zwischen der Verdffentlichung und dieser Arbeit zu erleichtern, wird die
Notation der Veroffentlichung in grof3en Teilen Gbernommen. Dazu werden die folgenden Va-
riablen definiert:

N = Anzahl der Ozonmessungen,

M = Anzahl der Matche,

7 = mittlere Ozonabbaurate (Abbau pro Sonnenzeit) fir die Region, die durch die
Messungen beprobt worden ist,

Ch = Ozonmischungsverhéltnis der n-ten Messung, n=1, ..., N,

dm = Differenz des Ozonmischungsverhaltnisses des m-ten Matches, m=1, ..., M,

tn = Sonnenzeit des m-ten Matches, m=1, ..., M,

ki(m) = erste Ozonmessung des m-ten Matches, m=1, ..., M,

ko(m) = zweite Ozonmessung des m-ten Matches, m=1, ..., M,

o = zufdlliger Fehler der n-ten Ozonmessung, n=1, ..., N,

Am = Nettomatchfehler, der sich aus dem Trajektorienfehler, dem Matchradius und der
Abweichung der Ozonabbaurate der m-ten Trajektorie von der mittleren Ozonabbau-
rate 7ergibt, m=1, ..., M,

€m = Gesamtfehler des m-ten Matches, m=1, ...,M.

Fur die weitere Abhandlung werden folgende V ektoren definiert (in fetter Schrift gekennzeich-
net), wobel T die transponierte Matrix oder den transponierten Vektor kennzeichnet:

C=(Cyy oy ON) A=y, oy )Tyt =ty o t) T, 6 = (Bp o ST A = (A, oy AW,

— T
€ —(81, ...,SM) .
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51 LineareRegression

Fir einen Match wird die Differenz aus den beiden gemessenen Ozonmischungsverhaltnissen
der zugehdrigen Sonden nach Gleichung ( 5.1 ) berechnet

dp = Cha(ny — Cki(n)- (5.1)

L &gen ideale Bedingungen vor, d.h. hdtten die Sonden keinen Messfehler, wéaren die berechne-
ten Tragjektorien fehlerfrel und gabe es keine Abweichung zwischen dem Ort der Messung und
dem Ort des L uftpaketes zum Zeitpunkt der zweiten Messung, so wére d,,, gleich der Anderung
des Ozons entlang der Trajektorie. Unter der Annahme, dass Mischungsprozesse zu vernach-
lassigen sind, kann der berechnete Unterschied dann dem chemischen Ozonabbau zugespro-
chen werden. Allerdings liegen keine idealen Bedingungen vor und die aufgezahlten
Unsicherheiten fuhren dazu, dass aus einem einzelnen Match kein chemischer Ozonabbau ab-
geleitet werden kann. Die Berechnung des Ozonabbaus mit dieser Methode ist dennoch mog-
lich, wenn man gentigend Matche zu einer Stichprobe zusammenfasst und die Berechnung des
Ozonabbaus auf Grundlage der Statistik durchfiihrt. Da die Prozesse, die zur Ozonzerstérung
fuhren, ausschliefdlich unter Sonnenlicht stattfinden, kann ein Schétzer 7 der mittleren Ozonab-
baurate 7 durch einelineare Regression der Ozondifferenz d,,, gegen die entsprechende Sonnen-
zeit t,, erhalten werden. Dabel wird die Regression durch den Ursprung (0,0) gezwungen, dafir
die Ozonzerstérung Sonnenlicht vorausgesetzt wird.

Die lineare Regression sucht den Wert r, der den folgenden Ausdruck minimiert

> (dp—1tp)=@d-r-t)" - (d—1r-t). (5.2)

m=1

Die Ldsung 7 dieses Minimierungsproblemsist durch

M
tm - d 1
~ m=1"m m T
— Zm=tlm Gm 2 4T g (53)
T=Tee

gegeben.

52  Fehlerbetrachtung

Die in Kapitel 5.1 erwédhnten Fehler, denen ein Match unterworfen ist, sind schematisch in
Abbildung 5.1 gezeigt.

Die Ozonmessungen sind fehlerbehaftet, ebenso wie die Druck- und Temperaturmessungen der
angehangten Radiosonde, die zur Zuordnung der Ozonwerte auf isentrope Flachen genutzt wer-
den.

Der Trgjektorienfehler, der einerseits durch fehlerhafte meteorol ogische Daten und andererseits
durch die endliche Genauigkeit der Integrationsroutine auftritt, wirkt sich in horizontaler und
vertikaler Richtung aus. Daher wird das zuerst beprobte L uftpaket durch die Ozonsonde nicht
exakt getroffen. Ein Matchradius grof3er Null hat denselben Effekt. Aul3erdem kann das lokale
Ozonmischungsverhéltnis durch kleinskalige Mischungsprozesse vom mittleren Mischungs-
verhdtnis der Umgebung abweichen.
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Fehler der
zweiten Sonde

O

Fehler der _ ol 3

ersten Sonde a A - 2
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Abbildung 5.1: Schematische Fehlerbetrachtung der Matchtechnik. Wahrend die L uftpakete und der Trajektori-
enpfad al's durchgezogene Linie den fehlerlosen I dealfall annehmen, geben die gestrichelten Pfeile die realen Ein-
schrankungen wieder, denen ein Match unterliegt (aus Lehmann et a., 2005).

Dain der Regel die Chloraktivierung und das Sonnenlicht, also die Bedingungen, die zum
Ozonabbau fihren, entlang jeder Trajektorie unterschiedlich sind, weicht die Ozonabbaurate ei-
ner Trajektorie von der mittleren Ozonabbaurate ab.

Bei dem Messfehler der Sonde (6,,) handelt es sich um einen Instrumentenfehler. Bei den an-
deren beiden Punkten handelt es sich um Schwéchen der Technik, die zum Nettomatchfehler
(Ap) zusammengefasst werden. Im vorhergehenden Abschnitt 4.2.2 wurden die Qualitétspara-
meter vorgestellt, die zu einer Minimierung der Unsicherheiten fiihren sollen.

Der bisherigen Fehlerrechnung friiherer Matchkampagnen lag die Annahme zugrunde, dass die
Sondenfehler den Gesamtfehler eines Matches dominieren, also der Nettomatchfehler eine un-
tergeordnete Rolle spielt. Aul3erdem wurde angenommen, dass die einzelnen Matche statistisch
unabhéangig und die Fehler der Matche normalverteilt und gleich sind. Da der Fehler der Ein-
zelmessung nicht bekannt und eine Abschéatzung des Nettomatchfehlers schwierig ist, wurde
der Fehler bisher als Abweichung von der Regression berechnet. Der Gesamtfehler eines Mat-
ches e, erflllt die Gleichung:

p =Tt + €. (54)

Zur Berechnung des Fehlers der Abbaurate wurde die Kostenfunktion “Chi-Quadrat” x2, Glei-
chung (5.2), genutzt (Rex, 19974a). Der Schétzer der Varianz dieses Fehlers kann dann wie
folgt angegeben werden:

§%: 1 . X2 . 55
TTM-1 ¥M e (55)

Der Ausdruck (M-1) kann als Anzahl der Freiheitsgrade der Regression interpretiert werden.
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Schon in friheren Matchstudien konnten einzelne Messungen zu mehreren Matchen beitragen.
Die Auswirkung dieser Abhangigkeit zwischen den Matchen wurde bisher ignoriert. Bei dem
Satellitenmatch, der in Kapitel 8 vorgestellt wird, nahm diese Abhéngigkeit durch die Vielzahl
der Matche, an denen einzelne Messungen beteiligt sind, drastisch zu, und der damit verbunde-
ne Fehler in der Bestimmung des Abbauratenfehlers wurde offensichtlich. Die hier vorgestellte
Fehlerrechnung findet in Kapitel 6 und Kapitel 7 seine Anwendung. Fir den Multisensor-
Matchansatz wird eine eigene vereinfachte Fehlerrechnung in Kapitel 8 hergeleitet.

In der Veroffentlichung von Lehmann et a. (2005) wurde gezeigt, dass die mittels der linearen
Regression berechnete Ozonabbaurate 7 eine erwartungstreue Schatzung der wahren Abbaura-
te 7 ist.

5.3  Erweiterte Fehlerrechnung

Generell kann man zwischen drel Fallen unterscheiden, wie einzelne Ozonmessungen in einen
Match und damit in die lineare Regression eingehen.

Fal 1:

Jede Messung geht nur ein einziges Mal in die Regression ein. In diesem Fall kann die
Standardmethode zur Bestimmung des Fehlers angewendet werden, da die Matchfehler
unabhangig sind. Die Standardmethode ergibt sich so as Spezialfall der erweiterten Feh-
lerrechnung.

Fal 2:

Zwel Matche kdnnen eine gemeinsame erste oder zweite Messung haben. In diesem Fall
sind die Fehler der Matche korredliert. Die Standardmethode wirde in diesem Fall die Un-
sicherheit der Abbaurate unterschéatzen.

Fal 3:

Zwei Matcheteilen sich eine Messung so, dass sie die erste Messung des ersten Matches
und die zweite Messung des zweiten Matches ist oder umgekehrt. Dann sind die Fehler
der Matche antikorreliert und kdnnen sich teillweise ausgleichen. In diesem Fall wird die
Unsicherheit der Ozonabbaurate durch die Standardmethode Uberschétzt.

Die Verhdlitnisse innerhalb einer linearen Regression konnen beliebig kompliziert werden,
wenn man davon ausgeht, dass nicht nur jeweils eine Messung, sondern beide in einem Match
vorkommenden Messungen an weiteren Matchen beteiligt sind.

Die erweiterte Fehlerrechnung sollte also die Abhangigkeit der Matchfehler berlicksichtigen
und gleichzeitig die Annahme Uberprifen, ob der Nettomatchfehler wirklich klein gegentber
den Messfehlern ist und wie sich das auf die Fehlerrechnung auswirkt. Der Matchfehler ¢, aus
Gleichung (5.4 ) wird wie folgt beschrieben:

€m — 5k2(m) - 5k1(m) + Am ( 56)
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In allen Falen wird davon ausgegangen, dass die Messfehler statistisch unabhéngig und ihre
Standardabwei chungen gleich sind. Fur die Nettomatchfehler wird angenommen, dass diese un-
abhéngig von den Messfehlern, untereinander statistisch unabhéngig und die Standardabwel-
chungen unabhangig von msind. Die Varianz des Messfehlersist mit 52 und die Varianz des
Nettomatchfehlers mit 53 gegeben.

DieTermee,, enthalten nunkorrelierte Anteile, diezu den nicht-Diagonalelementen in der Ko-
varianzmatrix C'ov(d) beitragen.

Zur Beriicksichtigung der Abhangigkeit der Matche wird fir jede Regression eine Match-Struk-
turmatrix M der GrolRe M x N aufgestellt. Diese Strukturmatrix enthalt die Information, wel-
che Messung an welchem Match beteiligt ist. Die Zellen sind den Matchen und die Spalten den
Ozonmessungen zugeordnet. Fir den Fall, dass alle Matche unabhéngig wéren, ware
N = 2- M .Dabei sind die Elemente der Matrix, my,,, wie folgt definiert:

—1 wenn dien-te Messung als erste Messung des m-ten Match eingeht,
0  wenn dien-te Messung im m-ten Match nicht vorkommt.

{ 1 wenndien-te Messung a's zweite Messung des m-ten Match eingeht,
Mmn =

Gleichung ( 5.1 ) kann nun vereinfacht mit V ektoren und Matrizen ausgedriickt werden:

d=M. c, (57)
und Gleichung ( 5.6 ) wiefolgt:
e=M- 6+ A. (5.8)

Die Kovarianzmatrix des Gesamtmatchfehlersist dann wie folgt definiert:
Cov(e) = M-Couv(d)-M" + Cov(A). (5.9)

Setzt man die Ausdriicke Coov(8) = o -1 und Cov(A) = o3 - 1 in Gleichung (5.9) ein, wo-

bei | die ldentitdtsmatrix in entsprechender Grofle (N x N oder M x M) ist, so erhdlt man fir
als Kovarianzmatrix des Gesamtmatchfehlers:

Cov(e) = M-o;-1-M" +03 -1

Die Matrix M - M” kannin zwei Matrizen gespalten werden, um so eine Trennung der Diago-
nalelemente und der Nicht-Diagonalelemente zu erreichen.

M-M'=2.1+Q (5.11)

DieMatrix  ist symmetrisch und enthélt die Nicht-Diagonalelemente. Definiert man dieVa-
rianz des Gesamtmatchfehlers als

o = o} + 203, (5.12)
so erhélt man nach Einsetzen der Gleichungen ( 5.11 ) und ( 5.12) in Gleichung ( 5.10 ):

Cov(e) =0 -1+0; Q. (5.13)
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Zur Berechnung von C'ou(€) nach Gleichung ( 5.13 ) mussen erwartungstreue Schatzungen der
Ausdriicke fir o2 und o2 gefunden werden.

Diesist in der Verdffentlichung von R. Lehmann et a., (2005) vorgestellt und kann dort nach-
gelesen werden. So erhélt man ein Gleichungssystem mit jewells zwei Gleichungen und zwei
Unbekannten, die den Schétzer der Varianz fur den Gesamtmatchfehler und den Schétzer fur
die Varianz der Messungen enthélt.

Setzt man diese gefundenen Ausdriicke in die Gleichung fur die Standardabweichung, siehe
Lehmann et a., (2005)

1
of =gy (0 +w- ) (5.14)
T . ot
ein wobei , = * 70 = Zm 2l igtund ., dieElementevon © sind, erélt man
m=1"m

flr den Schétzer des Gesamtfehlers der Ozonabbaurate folgende Gleichung:

2o LW —2-0+2Y s 4+m-w-s} (5.15)
TtTt (M — 1) (wy — 2 we) + (M —2) - w?
mit
M
S1 = Z(dm_f'tm)Qa
m=1
M M
So = ZZw]m-(dj—f t]) (dm—f tm)
j=1m=1
M M
Wi = Zzwfm:
j=1lm=1
(Q-6)7- (2-t)
©2 = t7t

Fur den Ozonsonden-M atchansatz bringt die Anwendung von Gleichung ( 5.15 ) im Mittel eine
VergrofRerung der Fehler der Abbauraten von ~15%, wie Lehmann et a. (2005) an ca. 90 Re-
gressionen aus vier verschiedenen Jahren gezeigt haben. Fir diese Regressionen trégt der Anteil
des Nettomatchfehlers 1/3 zum Gesamtfehler bei, genauso viel wie eine Sondenmessung.
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Kapitel 6

Arktische M atchkampagne 2002/2003

Waéhrend des Winters 2002/2003
wurden ca. 800 Ozonsonden an
uber 30 Stationen in der Arktis
und in den mittleren Breiten ge-
startet. Uber 450 dieser Sondie-
rungen  waren  koordinierte
Sondenaufstiege, die aufgrund
von Trgektorienrechnungen ge-
startet und so in en bereits be-
probtes L uftpaket gelenkt werden
sollten. In Abbildung 6.1 ist das
Stationsnetzwerk des  Winters |
2002/2003 gezeigt, d.h. alle Sta- |
tionen, die bereit waren wahrend
des Kampagnenzeitraums (Ende
November bis Mitte Mérz) koor-
dinierte Ozonsondenaufstiege
durchzufihren und / oder die Da-
ten durchgefiihrter Ozonsonden-
aufstiege zur Verfigung zu
stellen. Als sudlichste Stationen
starteten Payerne (PA) und Ho- Abbildung 6.1: Ubersicht tber die Stationen, die an der arktischen
henpeissenberg (HO) im Januar Matchkampagne 2002/2003 teilgenommen haben.

und Mé&z Ozonsonden fir die

Match-Kampagne. Haute Provence (HP), San Pietro Capofiume (CA), Thessaloniki (TL) und
Athen (AT) lagen zu weit stdlich, um im Winter 2002/2003 einen Beitrag fur die Match-Kam-
pagne zu liefern. Eine Ubersicht der Stationen ist in Anhang A gegeben. Im Falle der arktischen
Matchkampagne lag einer der Schwerpunkte auf der Messung von Ozonabbauraten im Monat
Dezember, dafur diesen Zeitraum bisher keine Abbauraten mit der Matchtechnik ermittelt wur-
den.

6.1 Meteorologie desarktischen Winters 2002/2003

Der Winter 2002/2003 wies eine starke Variabilitdt der meteorol ogischen Bedingungen in der
mittleren und unteren Stratosphére auf. In Abbildung 6.2 (a) ist die zeitliche Entwicklung von
Apgc (die Flache mit Temperaturen niedriger als Tyat) fur den Hohenbereich © = 350-700 K
gezeigt. In Abbildung 6.2 (b) ist Apgc fir © = 475K fir diesen und frihere Winter gezeigt.
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Der Winter 2002/2003 startete sehr kalt wie die Minimumtemperaturen in Abbildung 2.3 bele-
gen. Bereits im November wurde auf der 30 hPa Flache das niedrigste Monatsmittel der Tem-
peratur seit 1964 gemessen (Naujokat und Grunow, 2003). Im Dezember war Apgc auf © =475
und 550 K so grof3, wiein keinem anderen Jahr des EZMW-ReAnalysis 15 (ERA 15) Datensat-
zes, der bis zum Jahr 1979 zurtickreicht.

Im November / Dezember 2002 |ag das Zentrum des Polarwirbels in der unteren und mittleren
Stratosphére meist tber Gronland und der Europaischen Arktis. In Abbildung 6.3 sind PV-Kar-
ten flr sechs Tage wahrend des Winters 2002/2003 dargestellt. Der PV-Wert der Wirbelgrenze
am 5. Dezember 2002 fiir diesen Tag (Abbildung 6.3 (a)) lag bei einer normierten PV von 30 s.
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Abbildung 6.2: (a) Die zeitliche Entwicklung von Apgc flr den Hohenbereich von © = 350-700 K im arktischen
Winter 2002/2003. Die Grof3e der Flache auf dem jeweiligen Niveau ist farbig codiert. Das © = 475 K Niveau ist
mit einem Strich gekennzeichnet. In (b) wird Apgc des © = 475 K Niveaus (rot) mit friheren Jahren verglichen.
Dabei geht der Vergleich bis 1991/1992 zurtick.
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Darauf wird am Ende des Abschnittes genauer eingegangen. Die zeitliche Entwicklung dieser
Flacheist in Abbildung 6.2 abzulesen. Zum Jahreswechsel gab es die erste kleine Erwdrmung,
die nur die obere Stratosphére beeinflusste. Mit einem Rayleigh Lidar in Ny-Alesund wurden
am 27. Dezember 2002 Temperaturen von ~300 K in ~40 km Hohe gemessen (personliche Mit-
teilung Mller, 2004). In Abbildung 6.2 (b) erkennt man eine deutliche Verringerung von Apgc
im © =475 K Niveau fur diesen Zeitraum, aber auch eine fast ebenso starke Vergrof3erung ei-
nige Tage spater. Die PV-Karte in Abbildung 6.3 (b) vom 29. Dezember 2002 zeigt keine Be-
einflussung der Stérke des Wirbelsim © = 475 K Niveau.

Mitte Januar wurde der Wirbel durch eine grof3e Erwdrmung gestort. Die Erwdrmung setztesich
bis zur mittleren Stratosphére durch und sorgte dort fir eine Aufspaltung des Wirbels und eine
Zirkulationsumkehr (Ostwinde) zwischen 60° Nord und dem Nordpol. Am 21.01.03
(Abbildung 6.3 (¢)) sind die Wirbel hélften nur noch tiber die 30-36 PV U Flache verbunden. Die
Existenztemperaturen fir PSC Typ lawurden von da an nur noch an einigen Tagen Anfang Fe-
bruar und Anfang Méarz unterschritten, wie in Abbildung 6.2 zu sehen ist. Mitte Februar ereig-
nete sich die néchste kleine Erwdrmung, die zu einer kompletten Aufspaltung des Wirbelsin
der untersten Stratosphére fur neun Tage fuhrte. Die zwei Tiefdruckzentren lagen Gber Kanada
und Sibirien, wie die PV-Karte vom 17. Februar 2003 zeigt (Abbildung 6.3 (d)). Schliefdichist
in Abbildung 6.3 () der 15. Marz 2003 dargestellt, einer der letzten Tage der Matchauswertung.
Der Wirbel ist bereitsin Richtung Osten verschoben. Da esin der Region wenige Ozonsonden-
stationen gibt, der Wirbel bereits geschwécht war und die Temperaturen zu diesem Zeitpunkt
uber TyaT 18gen, wurde die aktive Kampagnenkoordinierung eingestellt.

Die endgtiltige Erwérmung 2003 begann Ende Mé&rz und dauerte bis Mitte April. Solang blieb
der Wirbel intakt und in der Néhe des Nordpols gelegen, da er an ein Kétezentrum in der mitt-
leren und unteren Stratosphére gekoppelt war. Abbildung 6.3 (f) zeigt den 18. April 2003. Der
Wirbel bricht in zwel Teile und die Umstellung auf Ostwinde in der Stratosphére Giber dem Po-
larkreis beginnt.

6.1.1 DieWirbelgrenze

Die meisten der bisherigen Matchkampagnen begannen in einem stabilen und bereits voll ent-
wickelten Wirbel, so dass die AuRengrenze des Wirbels bei einer normierte PV von 36 st fir
das © = 475 K Niveau angesetzt werden konnte. Im Winter 2002/2003 lag einer der Schwer-
punkte auf der Berechnung von Ozonabbauraten im Dezember, aso wahrend der Aufbauphase
des Wirbels. In dieser Phase wachst der maximale PV Gradient stetig mit der Zeit. Fir den Zeit-
raum von Ende November bis Ende Méarz wurde die Lage des maximalen PV-Gradienten fir
die Hohen © = 435, 475 und 550 K nach der in Abschnitt 4.2.2 beschriebenen Methode ermit-
telt. Die Lage des maximalen PV-Gradienten stieg von 28 s am 28. November auf 36 st am
9. Januar an. Im Anschluss schwankt die Wirbelgrenze um die normierte PV von 36 sTundwird
daher konstant bei 36 st angenommen (Tabelle 6.1). Ab Mitte M&rz nimmt der Gradient
schlagartig ab und eine Wirbel grenze kann nicht mehr genau bestimmt werden.
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Abbildung 6.3: PV-Karten fir den Winter 2002/2003 im © = 475 K Ni- III
veau fur den (a) 05.12.02, (b) 29.12.02, (c) 19.01.03, (d) 17.02.03 (e)

15.03.03 und (f) 18.04.03. Die weife Linie gibt Apge an. Datenquelle: 18
operationelle EZMW Daten.

30 42 54
12 24 36 48 60
PV [108 K m2s'kg™]

Tabelle 6.1: Die normierte PV der Wirbelaussenkante, die fur die Match-Auswertung im Winter 2002/2003
genutzt wurde.

Datum Datum nPv
[Tag des Jahres 2003] [s]Y

29.11.2002 -33 28
06.12.2002 -26 30
13.12.2002 -19 31
20.12.2002 -12 32
27.12.2002 -5 33
02.01.2003 2 34
09.01.2002 9 36
16.03.2003 75 36
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6.1.2 DieWirbdflache

In Abbildung 6.4 ist die gemittelte Wirbelfléache fur diein Tabelle 6.1 aufgefthrten normierten
PV-Werte auf dem © = 475 K Niveau gezeigt. Bis zum 9. Januar wird die Wirbelflache konti-
nuierlich kleiner, was ein Effekt der Anhebung der Wirbelgrenzeist. Mitte Januar fihrt die gro-
[3e Erwérmung zu einer sprunghaften Verkleinerung des Wirbels. Bis Mitte Februar behélt der
Polarwirbel eine GroRe von ca. 20 x 10° km?, die sich aufgrund einer weiteren kleine Erwar-
mung im Februar erneut verkleinert. Im Anschluss bleibt die Grof3e konstant bel ca. 17 x 10°
km? bzw. stei gt leicht an. Anfang Mérz verkleinert ein weiterer dynamischer Impuls die einge-
schlossene Flache der 36 s Isolinie. Ab diesem Zeitpunkt fihrt eine kontinuierliche dynami-

sche Aktivitédt zu einer stetigen Verkleinerung des Wirbels.
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Abbildung 6.4: Gemittelte Wirbelflache, die anhand von Tabelle 6.1 erstellt wurde. Datenquelle: operationelle
EZMW Daten

6.2  Matchergebnisse

In diesem Kapitel werden die Ergebnisse der Matchkampagne in der Arktis im Winter
2002/2003 vorgestellt. Eswird sowohl die zeitliche Entwicklung der Ozonabbauraten sowiedie
vertikale Verteilung des Ozonabbaus innerhalb des Polarwirbels beschrieben. Darliber hinaus
werden verschiedene Studien vorgestellt, die die Sensitivitéat der Matchmethode auf andere me-
teorol ogische Parameter untersuchen.

6.2.1 Vertellung der Matcheim Wirbel

In Abbildung 6.5 ist die Verteilung der Matche innerhalb des Wirbels aufgetragen, die fur die
analysierten Hohenniveaus © = 450, 475 und 500 K zur Berechnung der Ozonabbauraten ge-
nutzt wurden.
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Abbildung 6.5: Die roten Punkte geben die relative Lage der Messung innerhalb des prozentualen PV -Feldes fir

Datum [Tag des Jahres 2003]

die drei H6hen © = 450, 475 und 500 K wieder.

Fir die Grofie der relativen Lage wird die Gesamtflache des Wirbels errechnet, die durch die
Wirbelgrenze umschlossen wird. Der Flacheninhalt der so umschlossenen PV-Isolinien wird
bestimmt und durch die Gesamtflache des Wirbels geteilt und in Prozent umgerechnet. So ent-
spricht der Wirbelrand 100% der prozentual en relativen Lage, wahrend niedrigere Prozentwerte
entsprechend naher am Wirbel zentrum liegen. Dieser Skala wird nun die gemittelte normierte
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PV der Trajektorie eines Matches zugeordnet. Die relative Lage der Matche im PV-Raum fir
die drei Hohen zeigt, dass der Wirbel auf dem © =450 und 475 K Niveau wahrend des Kam-
pagnenzeitraums fast homogen beprobt worden ist. Auf dem © =500 K Niveau wurden diein-
neren 10-15% des Wirbels nicht erfasst. Auf allen Niveaus zeigen die Zeitrdume Mitte Januar
und Mitte Februar eine Ausdiinnung der Matche, dader Wirbel durch eine grof3e und kleine Er-
warmung gestort wurde. Ozonsonden wurden dennoch unveréndert oft gestartet, allerdings
wurde eine grofRere Anzahl von Matchen aussortiert, bei denen die Qualitétsparameter nicht er-
fallt wurden. Die geringere Dichte der Matche um den Jahreswechsel ist auf die Ruhezeiten der
Ozonsondenstationen zurtickzufthren.

In Abbildung 6.6 wird der Sonneneinfall im Polarwirbel auf dem © = 475 K Niveau gezeigt.
DieLiniein schwarz zeigt die gemittelte Sonnenscheindauer pro Tag im Wirbel. Die grine Li-
nie zeigt die Sonnenscheindauer in den auf3eren 50% und die blaue Linie in den inneren 50%
des Wirbels an. Als Wirbelgrenze dienen die in Tabelle 6.1 angegebenen Grenzen. Dabel sinkt
die Sonnenscheindauer im Wirbel von Anfang November von ~22% auf ~16% Ende Dezember
ab und steigt dann bis auf 80% Ende Mérz an. Zum Zeitpunkt der Sonnenwende fallt noch Licht
in den Polarwirbel, was darauf zurtickzufthren ist, dass in 20 km die Sonne bereits ab einem
Sonnenzenithwinkel von 95° sichtbar ist. Auferdem ist der arktische Wirbel die meiste Zeit in
Richtung Siden verschoben. Die roten Quadrate zeigen die mittlere Sonnenscheindauer der
Trajektorien, die zur Bestimmung der Ozonabbauraten genutzt wurden. Offensichtlich stimmt
die mittlere Sonnenscheindauer der Trajektorien gut mit der errechneten mittleren Sonnen-
scheindauer des Wirbels Uberein. Dadurch wird die Annahme gestiitzt, dass die im Anschluss
gezeigten Ozonabbauraten als Wirbelmittel interpretiert werden konnen.
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Abbildung 6.6: Mittlere Sonnenzeit pro Tag im arktischen Polarwirbel 2002/2003 auf dem © = 475K Niveau. Der
gemittelte Anteil des Sonnenlichtes pro Tag im die gesamten Polarwirbel ist als schwarze Linie aufgetragen. Die
grine Linie zeigt die duf3eren 50%, die blaue Linie die inneren 50% des Polarwirbels. Darlber ist in roten Quadra-
ten der Anteil des Sonnenlichtes der verwendeten Matchtrajektorien auf dem © = 475 K Niveau gezeigt. Daten-
quelle : operationelle EZMW-Daten.
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6.2.2 Ozonabbauraten

Es wurden Ozonabbauraten im Bereich von © = 400-550 K Niveau bestimmt. Allerdings sind
auf den Niveaus unterhalb von © = 450 K die Ozonabbauraten erst im Januar mit geringen sta-
tistischen Fehlern zuganglich. Die Abbauraten auf den Niveaus grof3er © = 500 K sind den gan-
zen Winter Uber mit groferen statistischen Unsicherheiten belastet. Daher werden im
Folgenden nur die Daten der Niveaus © = 450, 475 und 500 K gezeigt.

Die berechneten Ozonabbauraten in ppbv / Sonnenstunde (Abbildung 6.7) sowie die korrespon-
dierenden Ozonabbauraten in ppbv / Tag (Abbildung 6.8) des Winters 2002/2003 sind fir die
Hohenniveaus © = 450, 475 und 500 K dargestellt. Fir die Ermittlung der Ozonabbaurate / Tag
werden die Abbauraten pro Sonnenstunde mit der mittleren Sonnenscheindauer im Polarwirbel
pro Tag multipliziert. Jedes einzelne Diagramm fir ein Hohenniveau ist in zwel Teilabbildun-
gen unterteilt. Der untere Graph gibt in roten Kastchen die Ozonabbauraten mit dem in
Kapitel 5 dargestellten statistischen 1o Fehler wieder. Unter der entsprechenden Abbaurate
steht als kleine Zahl die Anzahl der in die Regression eingehenden Matche.

Die einzelnen Datenpunkte reprasentieren die Steigung der linearen Regression, die auf Mat-
chen innerhalb eines Hohenintervalls von =+ 10 K und einer zeitlichen Mittelung von + 7 Tagen
um den angegebenen Wert beruhen. Die erste Ozonabbaurate ist fir den 06. Dezember 2002
bzw. Tag -26 angegeben. In diesen Punkt gehen Matche vom Tag -33 bisTag -19 ein. Auf diese
Weiseist nur jeder zweite Punkt in den gezeigten Graphen unabhéngig. Die letzte Abbaurateist
fur den 12. Mérz angegeben. |m oberen Teil jedes Graphen ist Apg eingezeichnet. Als dunkel-
blaue Flachen sind die Flachen eingezeichnet, in denen die Temperatur niedriger als Tgjg war.
Diese Flache wird im Folgenden Ag;5 genannt.

Im Laufe des Monats Dezember steigen die Ozonabbauraten auf allen Niveaus an und erreichen
Werte zwischen 2 ppbv / Sonnenstunde bel ® = 500 K und 4 ppbv bei © = 475 K, was ~8-20
ppbv pro Tag entspricht. Die grofiten Abbauraten pro Sonnenstunde werden im Januar bestimmt
und erreichen Werte bis 6 ppbv auf den Hohen zwischen © = 450 und 500 K. Das entspricht auf
dem © = 500 K Niveau einer maximalen Ozonabbaurate von ~35 ppbv pro Tag. Abgesehen
vom O =425 K Niveau nehmen die Ozonabbauraten im Februar ab und erreichen mit Null ver-
tragliche Werte um den Tag 50. Diese Abbaurate ist stark von der kleinen Erwarmung beein-
flusst, so dass nur wenige Matche die Qualitétsparameter erfillen und in die Regression
eingehen. Gleichzeitig nehmen die statistischen 1o Fehler in den oberen Hohenniveaus zu.
Nach der kleinen Erwarmung im Februar gehen die Abbauraten auf den dargestellten Héhenni-
veaus auf Null zurtick.

Auf dem © =425 K Niveau sind die Ozonabbauraten generell etwas kleiner und erreichen den
Maximalwert am Tag 44 mit 3,1 £ 1,0 ppbv pro Sonnenstunde, entsprechend 27,3 + 8,4 ppbv
pro Tag. Der zeitliche leichte Versatz der Ozonabbauraten |&sst sich durch das Absinken von
Luftmassen, die aktivierte Chlor-Spezies mit sich fihren, erklaren.

6.2.3 Integrierter Ozonabbau

Die Entwicklung des akkumulierten Ozonabbaus im arktischen Winter 2002/2003 ist in
Abbildung 6.9 dargestellt. Diese Abbildung des akkumulierten Ozonabbaus in Abhangigkeit
von der Hohe und von der Zeit basiert auf den in den Abbildung 6.8 dargestellten Ozonabbau-
ratenin ppbv / Tag. Zusétzlich wurden die Informationen der hier nicht gezeigten Hohenniveaus
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Abbildung 6.7: Ozonabbauraten in ppbv / Sonnenstunde fiir die Hohenniveaus © = 500, 475 und 450 K. Im unte-
ren Teil des Bildes sind die Ozonabbauraten als rote Quadrate mit dem statistischen 16 Fehler aufgetragen. Die
Zahlen unter den Abbauraten geben die Anzahl der Matche an, diein die Regression eingehen. In den oberen Tei-
len jedes Teilbildes ist in hellblau die Fléche aufgetragen, in der T < Tyat War, bzw. in dunkelblau die Fléche, in

der T < Tgigwar. Datenquelle: operationelle EZMW.
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Abbildung 6.8: Wie Abbildung 6.7 fir Ozonabbauraten in ppbv / Tag .
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© =400, 425, 525 und 550 K genutzt. So ergibt sich einen Hohen-Zeitschnitt der aus Ozonab-
bauraten in ppbv / Tag zusammengesetzt ist und der Werte im zeitlichen Abstand von sieben
Tagen und im Hohenabstand von 25 K beinhaltet.

Im Laufe eines Winters sinken die L uftmassen des Wirbel s gegentiber den I sentropen ab. Dieses
Absinken muss bel der Berechnung des akkumulierten Ozonabbaus berticksichtigt werden. In
bisherigen Matchstudien wurden dazu die L uftmassen betrachtet, die am 31.03 die potentiellen
Temperaturen von © = 400, 425, 450, 475, 500 und 525 K erreicht haben. Diese potentiellen
Temperaturniveaus werden im Anschluss als aquivalente potentielle Temperaturen bezei chnet
und beziehen sich auf die Hohe der L uftpakete am 31. Mé&rz 2003. Um eine Vergleichbarkeit zu
gewahrleisten, wird auch in dieser Arbeit der Ozonabbau in den genannten L uftschichten be-
rechnet. Das mittlere Absinken der Luftmassen im Wirbel ist in Abbildung 6.9 fir die verschie-
denen Hohen mit gepunkteten Linien eingezeichnet. Innerhalb des Hohen-Zeitgitters kann nun
fir jeden Tag eine Ozonabbaurate fur ene beliebige Hohe interpoliert werden.
Abbildung 6.9 (b) zeigt den aufintegrierten Ozonabbau am 16. Marz 2003 (Tag 75) in den HO-
hen © = 407, 430, 454, 477 und 501 K. Der akkumulierte Abbau in der absinkende L uftmasse,
die im Frahjahr die Hohe von ® = 500 K erreicht hat, ist geringer asin den unteren Niveaus,
was darauf hindeutet, dass die Oberkante des Ozonabbaus nah ist. Die Niveaus zwischen © =
407 und 501 K zeigen integrierte Werte von 1,2-1,6 ppmv. An der Luftmasse mit der aquiva-
lenten Temperatur von 380 K ist erkennbar, dass in dieser Luftmasse Ozonzerstorung stattge-
funden hat, die aber nicht integral quantifiziert wurde. Unterhalb von 400 K sind die im
Abschnitt 4.2.2 angegebenen Qualitétsparameter nicht ausreichend erfillt (Rex et al., 2002), so
dass auf eine Auswertung dieser unteren Stratospharenschichten verzichtet wurde. Der erschei-
nenden Doppel struktur im vertikalen Profil desintegrierten Ozonabbaus erscheint aufgrund der
Farbgebung des Graphen Abbildung 6.9 () Uberbetont. Der integrierte Ozonabbau auf © = 475
K &quivaenter Temperatur ist mit einem grof3eren statistischen Fehler behaftet. Das Vertikal-
profilein Abbildung 6.9 (b) zeigt, dass der Ozonabbau zwischen der &quivalenten potentiellen
Temperatur von © = 400-475 K ungefahr gleich gro3ist, bzw. leicht nach oben hin abnimmt.

In Abbildung 6.9 (c) ist der vertikal integrierte Ozonabbau in Dobson Units dargestellt. Dazu
wird der bereits zeitlich integrierte Ozonabbau fir die aguivalenten Temperaturen von
© =400 - 500 K abgesunkenen L uftmassen an jedem der angegebenen Tage unter Verwendung
von Gleichung ( 3.3) vertikal integriert. Die potentielle Temperatur wird dabel in die geome-
trische Hohe umgerechnet und die benétigten meteorol ogischen Parameter ergeben sich aus al-
len Ozonsonden, die im jeweiligen 14-Tages-Intervall innerhalb des Polarwirbels gestartet
worden sind. So erhdt man den, in Rex et a. (2002) als [O3*-03] bezeichneten, Anteil der
Ozonséule, der vorhanden gewesen wére, hétte kein Ozonabbau stattgefunden. Die Addition
der gemittelten Saulendichte und der GrofRe [O3*-O3] ergibt die Saulendichte, die ohne Ozon-
abbau vorhanden gewesen ware. Im Dezember 2002 ergibt sich ein akkumulierter Ozonverlust
von 5=+ 1 DU in der Saule zwischen © = 453 und 550 K. Der Ozonverlust am Tag 75 zwischen
© =407 und 501 K (ca. 16-21 km) bel&uft sich auf einen Wert von 56 + 4 DU.

Die so ermittelte Grofde kann direkt mit den Ergebnissen der Passiven Subtraktionstechnik bzw.
Simulationen aus 3D-CTMs verglichen werden, wie sie in Abschnitt 4.1.3 beschrieben worden
sind.

Der hier angegebene Ozonabbau stellt eine untere Grenze fir den gesamten Ozonabbau dar, der
in der Saule stattgefunden hat. Wiein Abbildung 6.9 (b) ersichtlich, ist im Bereich oberhalb von
500 K aquivalenter potentieller Temperatur im Frihjahr kein weiterer grof3er Ozonabbau zu er-
warten. Im Bereich unterhalb von 400 K ist allerdings noch weiterer Ozonabbau zu erkennen.
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Abbildung 6.9: Teilabbildung (a): Zeitliche Entwicklung des akkumulierten Ozonabbaus in den absinkenden
Luftpaketen mit den aquivalenten potentiellen Temperaturen © = 400, 425, 450, 475 und 500 K. Der integrierte
Ozonabbau ist farbig kodiert. Die gepunkteten Linien geben das mittlere diabatische Absinken der Luftpakete im
Wirbel wieder. Teilabbildung (b): Profil des akkumulierten Ozonverlustsam 16. Mérz (Tag 75). Teilabbildung (c):
Ozonverlust in DU der durch vertikale Integration des akkumulierten Ozonverlustes an den jeweiligen Tagen aus
den Daten der Teilabbildung (a) erhalten wurde.

Christensen et al. (2004) errechneten mit der Wirbelmitteltechnik aus Ozonsonden, dass im

Winter 2002/2003 ca. 15 DU zusétzlicher Ozonabbau zwischen ® = 350-400 K &quivalenter po-
tentieller Temperatur, stattgefunden hat.

6.24  Test auf Ozonabbau in Dunkelheit

Um die bei der Regression getroffene Annahme zu Uberprifen, dass Ozonabbau nur wéhrend
der sonnenbeschienenen Zeit stattfindet, wurde elne bivariate Regression durchgefuhrt. Dadies
zum Zeitpunkt der grofiten Abbauraten passieren sollte, also im Januar, wird zusétzlich gepruft,
ob diein diesem Zeitraum stattgefundene grof3e Erwarmung einen Einfluss auf die Bestimmung
der Ozonabbauraten hatte. Fur die Periode 05.-31. Januar 2003 wurde eine bivariate Regression
durchgefihrt, die die Ozonanderung wahrend der sonnenbeschienen Zeit und in der Dunkelheit
entlang der Trajektorien optimiert (Rex et al., 1999):

d= rsts+ rDtD

Bei rghandelt es sich um die Abbaurate wahrend der sonnenbeschienenen Zeit, und rp ist die
Abbaurate wahrend der Dunkel heit. tgund tp sind die Zeiten, die die Trajektorie in der Sonne
bzw. in der Dunkelheit verbracht hat. Im Januar auf © = 475+ 10K ergibt sichLg=58+2,2
ppbv / Sonnenstunde und L =-0,6 = 0,6 ppbv / dunkler Stunde. Der Fehler der multivariaten
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Regression wurde nach der in Kapitel 8.1 vorgestellten Fehlerrechnung durchgefiihrt. Da somit
das Ozon innerhalb der Dunkelzeiten entlang der Trajektorie erhalten blieb, ist die Methode
selbst in der dynamisch aktiven Zeit nicht gestért worden.

6.25 Einflussder Gitterpunktauflésung der meteorologischen Daten auf die Ozonab-
bauraten

Die Ozonabbauraten in dieser Arbeit beruhen auf Trajektorien, die mit meteorol ogischen Daten
berechnet wurden, die auf einem 1,25° x 1,25° Gitter vorliegen. Bisher wurden zur Berechnung
der Trajektorien EZMW Daten auf einem 2,5° x 2,5° Gitter gerechnet. Die Daten des EZMW-
Modells werden im spektralen Raum berechnet und liegen mit einer Auflésung von 106 Wel-
lenzahlen (Truncation: T106) oder interpoliert auf ein Gausssches Gitter von 1,125° x 1,125°
vor. Seit 2003 hat Dr. Reimer (FUB) die EZMW-Daten in einer feineren Gitterpunktaufl 6sung
von 1,25° x 1,25° fUr diese Arbeit verfligbar gemacht. In Abbildung 6.10 ist der Effekt der un-
terschiedlichen Gitterpunktauflsungen der meteorologischen Daten auf die Ozonabbauraten
dargestellt. Dazu wurde eine zweite Auswertung mit Tragektorien vorgenommen, die auf
EZMW Daten mit einer Gitterpunktaufldsung von 2,5° x 2,5° beruhen. Dargestellt sind die drei
Hohenniveaus © = 450, 475 und 500 K. Auf dem © = 475 K Niveau ist die Ubereinstimmung
zwischen der Analyse mit hochaufgelGsten (rote Quadrate) und niedrigaufgeldsten (griine
Kreuze) meteorologischen Daten gut. Die Punkte liegen innerhalb der statistischen 16 Fehler
der Auswertung die mit hochaufgel 6sten EZMW Daten durchgefihrt wurde. Die Niveaus ober-
und unterhalb von © = 475 K reagieren sensitiver auf die Anderung der horizontalen Auflésung.
Auf dem © =500 K Niveau ist die generelle Ubereinstimmung etwas schlechter, allerdings lie-
gen die Abbauraten der niedrig aufgeldsten Trajektorien innerhalb der statistischen 1c Fehler
der hochaufgel Gsten Trajektorien. Auf dem © = 450 K Niveau ergibt sich ein deutlicher Unter-
schied im Dezember. Hier werden die grof3en Ozonabbauraten in ppbv / Sonnenstunde am An-
fang des Monats in der Auswertung mit niedrig aufgel 6sten Trajektorien nicht bestétigt. Die
Unterschiede im Dezember auf dem © = 450 K Niveau deuten an, dass die Ozonabbauraten im
Dezember weniger robust sind als die Abbauraten von Januar bisMarz. Dieskann einerseitsein
Effekt der geringeren Anzahl der enthaltenen Matche sein. Andererseits kann aufgrund der ge-
ringen Sonneneinstrahlung im Dezember das Nicht-Zustandekommen einiger Matche eine gro-
[3e Auswirkung auf die berechneten Ozonabbauraten haben. Im weiteren Verlauf des Winters
ergibt sich aber auch auf diesem Niveau eine gute Ubereinstimmung beider Analysen. Am Tag
51 ist die Ozonabbaurate der niedrig aufgel 6sten Analyse durch ein weil3es Kreuz anstatt eines
grinen Kreuzes angegeben. Dieser Punkt beinhaltet weniger al's zehn Matche und ist daher we-
nig aussagekréftig.

I nsgesamt ergibt sich eine zufriedenstellende Ubereinstimmung der Auswertung, deren Trajek-
torien auf der geringeren Gitterpunktaufl 6sung beruhen mit der Auswertung, deren Trajektorien
auf der hoheren Gitterpunktsaufl 6sung beruhen auf den verschiedenen Hohenniveaus. Aus den
hier betrachteten Daten ergibt sich kein systematischer Effekt, so dass die Kontinuitét der
Zeitreihe nicht gefahrdet ist.

6.2.6 Senstivitat der Ozonabbauraten auf die diabatischen Heizraten

In diesem Test wurde die Sensitivitdt der Abbauraten auf systematische Fehler in den diabati-
schen Heizraten getestet, die von der Strahlungstransportroutine MIDRAD des 3-D CTMs
SLIMCAT berechnet wurden. Die Strahlungstransportroutine MIDRAD nutzt zur Berechnung
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der Heizraten eine klimatol ogische Ozonverteilung, so dass die Heizraten vom gemittelten ver-
tikalen Gradienten des Ozonmischungsverhéltnisses abhangig sind, welches eine jdhrliche und
jahreszeitliche Variabilitéat aufweist. Fehler in den Heizraten konnen sich auf zwei verschiedene
Arten auswirken. Einerseits werden die Trgektorien aufgrund falscher Vertikalgeschwindig-
keiten nicht richtig berechnet. Andererseits wird im Ozonprofil der zweiten Sonde der Ozon-
wert auf der falschen isentropen Fléche gesucht. In diesem Test wird ausschliefdlich der zweite
Effekt berticksichtigt und eswird ermittelt in welchem Bereich die Abbauraten in Abhangigkeit
der Heizraten schwanken.

Fir die viele der bisherigen Winter war die Sensitivitéat der Ozonabbauraten von den elngesetz-
ten Heizraten klein. Allerdingswurde gezeigt, dassfur den Winter 1991/1992 systematische Ef-
fekte der Heizraten grof3e Auswirkung auf die Matchanalyse hatte (Rex, 1997a). Der stark
dynamisch beeinflusste Winter 2002/2003 lasst vermuten, dass es im Vergleich zu friheren
Wintern auch eine stérkere Variabilitét der Heizraten gab. In Abbildung 6.11 ist die Abhangig-
keit der berechneten Ozonabbauraten von den Heizraten auf den drei Hohenniveaus © = 450,
475, 500 K gezeigt. Daflir wurden die Heizraten einmal halbiert (griine Kreuze) und einmal mit
einem konstanten Faktor von 1,5 multipliziert (blaue Sterne). Die Abbauraten der Standardaus-
wertung der jeweiligen Hohe sind als rote Késtchen gezeigt.

Generell ergibt sich fiir alle drei Hohen eine gute Ubereinstimmung der Ozonabbauraten fiir die
Monate Januar bis Méarz, wéhrend die grofiten Abweichungen von der Standardauswertung im
Dezember zu finden sind. Die Reduzierung der Heizraten fihrt dabel zur Abnahme der Ozon-
abbauraten und die V ergrofRerung der Heizraten zu einer Zunahme der Ozonabbauraten. Die ge-
fundenen Abweichungen liegen alerdings noch im Bereich des statistischen 16 Fehlers. Auf
dem © =500 K Niveau ergibt sich eine grof3ere Abweichung um den Tag 51, der vor allem
durch die kleine Erwarmung beeinflusst wurde. Allerdings liegt auch hier die Abweichung im
Bereich des statistischen 16 Fehlerbalkens der Standardauswertung. Wie schon im Test zur ho-
rizontalen Auflésung der meteorologischen Daten hat auch die systematische Variation der
Heizraten den grofiten Effekt auf die Ozonabbauraten im Dezember. Hier wiirde eine systema-
tische Unter- bzw. Uberschétzung zu einer systematischen Unter- bzw. Uberschétzung der Ab-
bauraten fuhren, was bel der Interpretation der Ozonabbauraten berticksichtigt werden muss.
Allerdings wurde in diesem Test nur die Abhangigkeit von den Heizraten des Modells
MIDRAD getestet. Zur genauen Abschatzung des Effektes der Heizraten auf die berechneten
Ozonabbauraten missten Heizraten eines anderen Modells zum Vergleich hinzugezogen wer-
den. Generell ist zu sagen, das Heizraten eine bessere Annahme zur Berechnung von Trajekto-
rien sind, als die Nutzung von Vertikalwinden aus den Assimilationssystemen, wie z.B. vom
EZMW.

6.2.7 Ruckwartsmatchradius

Terao et a. (2002) verwendeten die Matchtechnik um Ozonprofile des Satellitenexperimentes
ILAS aus dem arktischen Winter 1996/1997 zu anaysieren. Da das von einem Satelliten be-
probte Luftpaket grofier ist as das einer Sonde, wurde ein weiterer Qualitatsparameter einge-
fahrt. Es wurden Rickwartstrajektorien vom Ort der zweiten Messung bis zum Zeitpunkt der
ersten Sondierung berechnet und die Entfernung zwischen dem Endpunkt der Rickwaértstrajek-
torie und der ersten Sondierung ermittelt. Dieser zweite Matchradius wird im Folgenden Ruick-
wartsmatchradius genannt, um ihm vom Vorwértsmatchradius zu unterscheiden. Der Einfluss
dieses Qualitéatsparameters auf den Sondenmatchansatz im Winter 2002/2003 wurde getestet.
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Abbildung 6.11: Sensitivitét der Ozonabbaurate in ppbv / Sonnenstunde auf die Heizraten, die zur Berechnung
der Trajektorien genutzt wurden auf den Hoéhen ® =500, 475 und 400 K. Die roten Quadrate geben die Ergebnisse
der Standardauswertung wieder. Die griinen Kreuze zeigen die Ozonabbauraten bei Multiplikation der Heizraten
mit 0,5. Die hellblauen Sterne zeigen die Abbauraten bei Multiplikation der Heizraten mit 1,5. Die Fehlerbalken
geben die statistische 16 Unsicherheit an.
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Abbildung 6.12: Beispiele fir den Verlauf von Vorwérts- und Ruckwaértstrajektorien-Cluster. Der Vorwértstra-
jektorien-Cluster ist in rot und der Rickwartstrajektorien-Cluster ist in blau gehalten. Die zentralen Trajektorien
sind in der jeweiligen Farbe, alerdings etwas dunkler, dargestellt. In Abbildung (a) liegt die Riickwértstrajektorie
zum Zeitpunkt der ersten Sondierung innerhalb eines Radius von 500 km und in Abbildung B liegt der Rickwaérts-
matchradius bei 1900 km.

So wurde ein Ruckwartstrajektorien-Cluster von sieben Trajektorien am Ort der zweiten Son-
dierung aufgesetzt. Dies geschah analog zum Vorwértstragektorien-Cluster (siehe
Abschnitt 4.2.1). Durch das diabatische Absinken erreicht eine Trajektorie zum Zeitpunkt der
zweiten Sondenmessung eine beliebige Hohe. Um Rechenzeit zu sparen, wurden die Ruck-
wartstrgjektorien auf den gleichen Hohenniveaus gestartet wie die Vorwartstrajektorien. Es
kann dadurch zu einem Héhenunterschied von maximal 2,5 K zwischen dem Sondierungspunkt
der Sonde und dem Startpunkt der Ruckwartstrajektorie kommen.

In Abbildung 6.12 sind zwel Beispiele gezeigt. Beide besitzen einen Vorwartsmatchradius von
ca. 400 km. In Abbildung 6.12 (a) startet der Vorwaértstrajektorien-Cluster Uber der Station Re-
solute am 02. Januar 2003 mit der zentralen Trajektorie auf ® =485 K und wird durch eine Son-
de Uber Ny-Alesund am 09. Januar 2003 nach 180 Stunden Flugzeit ein weiteres Mal beprobt.
Dabel sinkt das Luftpaket auf ® = 479,1 K ab. Die zentrale Trajektorie des Ruckwartstra ekto-
rien-Cluster startet am Ort der Sondemessung auf dem © = 480 K Niveau. Der Rickwarts-
matchradius betragt ~345 km und endet auf © = 485,9 K.

Im zweiten Beispiel startet die Trajektorie von Eurekaam 28. Februar 2003 auf dem © =485 K
Niveau und wird am 09. Mé&rz 2003 (iber Ny-Alesund ein weiteres Mal auf dem © = 483,8K
Niveau nach 220 Stunden beprobt. Die zentrale Trajektorie des Riickwartstrajektorien-Clusters
startet von © = 485 K aus. Der Rickwéartsmatchradius betragt ~1900 km. Das Qualitatskriteri-
um fr den Vorwartsmatchradius ist noch kein Garant dafr, dass eine berechnete Riickwarts-
trajektorie, die vom Punkt der zweiten Messung startet, ebenfalls der ersten Sondierung nahe
kommt.

Eswerden nun dieselben Qualitatskriterien, die auf den V orwartstrajektorien-Cluster angewen-
det worden sind, auch auf den Ruckwartstrajektorien-Cluster angewendet. Diessind im Einzel-
nen die Abfrage der Divergenz der Schwarmtrajektorien und die Anderung der PV entlang der
Traektorie. Wird die zentrale Ruckwartstrajektorie aufgrund ihrer mittleren PV dem Wirbel-
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randbereich zugeordnet, wird kein Matchradius, sondern eine Ellipse berechnet, in dem die er-
ste Sondierung liegen muss, siehe Abschnitt 4.2.2. Die Achsen der Ellipse werden nicht variiert.
Der Ruckwartsmatchradius wird auf zwei verschiedene Arten getestet.

Im ersten Fall wird der Ruckwartsmatchradius genau wie der Vorwértsmatchradius behandelt.
Eswird ein fester Schwellenwert von 600, 500 oder 400 km eingefihrt, bei einem konstanten
Vorwértsmatchradius von 500 km. In Abbildung 6.13 ist das fur die drei Hohen © = 450, 475,
500 K gezeigt. Die griinen Kreuze geben die Ozonabbauraten an, die mit einem Schwellenwert
von 600 km fur den Ruckwartsmatchradius gefiltert wurden. Es bleiben auf den drei Hohen ent-
sprechend 235, 252 und 203 Matche Ubrig. Die blauen Sterne kennzeichnen die Version, in der
der Schwellenwert auf 500 km gesenkt wurde und 208, 233 und 182 Matche bleiben erhalten.
Die blauen Rhomben zeigen die Version, in der der Schwellenwert auf 400 km reduziert wurde,
wobei 174, 191 und 152 Matche auf dem jeweiligen Hohenniveau den Qualitétsmerkmalen ent-
sprechen. Die Standardauswertung ist in roten Quadraten gezeigt und beinhaltet 401, 405 und
341 Matche.

Fur die Hohen © = 450 und 475 K bleiben die Abbauraten fur die verschiedenen Schwellenwer-
te den maximal erlaubten Ruckwartsmatchradius dicht an der Standardauswertung, bzw. inner-
halb des 1c Fehlerbalkens fur Januar bis Mé&rz. Dabei ist kein systematischer Effekt zu
erkennen. Wie an den weil3 ausgefllten Symbolen und der angegebenen Anzahl der eingehen-
den Matche sichtbar wird, werden aufgrund der zusétzlichen Qualittsparameter so viele
Matche aussortiert, dass die Regression in einigen Fallen nicht mehr aussagekréftigist. Die An-
zahl ist dann auf unter 10 gesunken. Auf dem Niveau © = 500 K ist eine deutliche Abweichung
von der Standardauswertung zu sehen. Da die Anzahl der eingehenden Matche kleiner als bel
den unteren Hohenniveaus ist, wirkt sich die Einfihrung des 600 km Schwellenwertes fir den
Ruckwartsmatchradius stark auf die Grofe der Ozonabbauraten aus. Die Einfuhrung des 400
km Ruckwéartsmatchradius erscheint nicht sinnvoll da z.B. im Dezember auf alen Hohenni-
veaus weniger als 10 Matche in die Regression eingehen.

Im zweiten Test wurden die beiden Matchradien (Vorwérts- und Rickwartsmatchradius) ad-
diert und ergaben so einen kombinierten Matchradius. Dieser kombinierte Matchradius wurde
nun fur drei Schwellenwerte getestet. Abbildung 6.14 zeigt diesen Test anhand der drei Hohen
© =450, 475 und 500 K. Dabel zeigen die roten Quadrate die Ozonabbauraten der Standard-
auswertung, die grinen Kreuze den Test mit kombiniertem Matchradius kleiner as 1000 km
(247, 273, 215 Matche), die hellblauen Sterne den Test mit kombiniertem Matchradiusvon klei-
ner als 800 km (188, 227,155 Matche) und die blauen Rhomben die Ozonabbauraten bei einem
maximal zugel assenen kombinierten Matchradius von 700 km (154, 188, 133 Matche). Fir die
Hohen ©® = 450 und 475 K ergibt sich fur jeden der kombinierten Matchradien eine bessere
Ubereinstimmung mit dem Standardmatch-Ansatz als bei der direkten Abfrage des Schwellen-
werts fur den Ruckwartsmatchradius. Das © = 500 K Niveau zeigt ahnliche grof3e Abweichun-
gen wie bel der Einflhrung der Einzelabfrage.

In Abbildung 6.15 (a), (c) und (e) ist die Verteilung der Ruckwéartsmatchradien der Standard-
auswertung undin (b), (d) und (f) deren Integration gezeigt. Auf allen Héhen sind etwa 50% der
Ruckwaértsmatchradien kleiner als 500 km. 95% der Matchradien sind kleiner als 2000 km, die
weiteren 5% konnen bis zu 7000 km grof3 werden.

Die Verteilung der Rickwartsmatchradien unterstreicht, dass es sich bel Match um eine stati-
stische Methode handelt. Obwohl teilweise sehr grof3e Rickwartsmatchradien auftreten, blei-
ben die errechneten Abbauraten auf dem © = 450 und 475 K Niveau innerhalb der statistischen
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Abbildung 6.13: Sensitivitét der Ozonabbauraten auf die Einflhrung eines zweiten Rickwértsmatchradius auf den
Hoheniveaus © = 500, 475, 450 K. Dabei wurde der maximale V orwértsmatchradius bei 500 km konstant gehalten
und der maximal e Riickwértsmatchradius auf 600 km (griine Kreuze), 500 km (hellblaue Sterne) und 400 km (dun-
kel blaue Rhomben) gesetzt. Die roten Quadrate geben die Standardauswertung wieder. Die Fehlerbalken geben die
statistische 16 Unsicherheit an. Ist ein Symbol weil? gezeichnet, sind weniger als zehn Matche in die Regression
eingegangen.
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Abbildung 6.14: Abhangigkeit der Ozonabbauraten auf die Einfuhrung eines zweiten Matchradius auf den Hohe-
niveaus © = 500, 475, 450 K. Dabei wurde der maximale Vorwértsmatchradius und der maximale Rickwarts-
matchradius addiert und die Summe beider Radien mit 1000 km (griine Kreuze), 800 km (hellblaue Sterne) und
700 km (dunkel blaue Rhomben) gesetzt. Die roten Quadrate geben die Standardauswertung wieder. Die Fehlerbal -
ken geben die statistische 16 Unsicherheit an. Ist ein Symbol weil3 gezeichnet, sind weniger als zehn Matchein die
Regression eingegangen.
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Abbildung 6.15: Die Graphen (a), (c) und (e) zeigen die Verteilung der Ruckwartsmatchradien fir © = 500, 475
und 450 K Niveau. Die Graphen (b), (d) und (f) zeigen die prozentuale Integration der Verteilung aus (a), (c) und
(e).
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16 Unsicherheit stabil, wenn man Matche mit Rickwartsmatchradien ausschlief¥t, die oberhalb
vernunftiger Schwellenwerte liegen. Die Abbauraten des ©® = 500 K Niveaus reagieren sensiti-
ver auf die Einfuhrung des Ruckwértsmatchradius. So zeigt die erste Winterhalfte deutliche Ab-
weichungen zwischen der Standardauswertung und den Auswertungen mit den zusétzlichen
Qualitéatsparametern. Die Ozonabbauraten der Standardauswertung auf diesem Niveau besitzen
bereits einen groferen statistischen Fehler und es gehen vergleichsweise weniger Matchein die
Auswertung ein, alsin die unteren Niveaus. Die Reduktion der eingehenden Matche fiihrt so zu
starken Schwankungen der Ozonabbauraten.

An dieser Stelle misste auch die Gite der meteorol ogischen Daten und der Routine zur Berech-
nung der Traektorien herangezogen werden, um zu Uberprifen inwieweit die gefundenen Er-
gebnisse von ihnen abhangen. Eine Analyse dieser Werkzeuge wiirde eine zweite Doktorarbeit
fallen.

6.3  Vergleich mit anderen Ergebnissen

Goutail et a. (2005) haben den Ozonabbau wéhrend des Winters 2002/2003 durch den Ver-
gleich von Ozonmessungen des SAOZ Netzwerkes (Systeme d’ Analyse par Observation Ze-
nithale) mit der Berechnung von passivem Ozon im CTM REPROBUS ermittelt. Bei dem
SAOZ Netzwerk werden UV -Spektrometer eingesetzt, die an Stationen in mittleren und hohen
nordlichen Breiten stehen und die Verteilung von Spurengasen (z.B. Ozon) in der Atmosphéare
mit Hilfe der wechselnden Sonnenzenithwinkel messen. Mit dieser Methode wurde eine Ozon-
reduktion der Saule von 6-8% bis Ende Dezember berechnet, was ca. 25-30 DU entspricht. Die-
ser Wert ist sehr hoch im Vergleich zu ~5 DU, die mit der Matchtechnik ermittelt wurde. Ein
Grund ist die etwas unterschiedliche Definition des Wirbelrandes in beiden Ansédtzen. Auch
sind die SAOZ-Spektrometer auf Licht angewiesen, was dafur spricht, dass im Dezember vor
allem der Wirbelrand beprobt wurde. Im Frihwinter ist der Ozonabbau in der Regel stérker am
Wirbelrand alsim Zentrum des Wirbels. Die durchgefiihrten Studien zeigen, dass neben der sta-
tistischen Unsicherheit die Ozonabbauraten mit grofderen Unsicherheiten belastet sind, so dass
der von Match berechnet Wert fir Dezember eine grof3ere Unsicherheit besitzt, als durch den
statistischen Fehler angegeben wird. Allerdingsist es unwahrscheinlich, dass die Differenz von
~25 DU dlein durch die obengenannten Unterschiede zu begrinden ist. Fir den Zeitraum Ja-
nuar bis Ende Marz wird eine Reduktion von 12-14% der Gesamtsaule von Goutail et al. (2005)
berechnet, was ca. 50 DU entspricht. Dies liegt in grober Ubereinstimmung mit dem Ergebnis
der Matchtechnik von ~51 DU. Allerdings ist das Matchergebnisein unterer Grenzwert fir den
Abbau in der Gesamtsaule.

Singleton et a. (2004) nutzten das passive Ozon des SLIMCAT CTMs und Messungen des Sa-
telliteninstrumentes POAM 111, um den chemischen Ozonabbau mit ein passiven Subtraktions-
technik (Abschnitt 4.1.3) im Wirbel zu bestimmen. Mitte Marz wurde der maximal e Ozonabbau
von 1,2 ppmv fur das Luftpaket errechnet, das Ende Méarz © = 425 K erreicht hat. Fur dieses
Niveau wurde mit der Matchtechnik ein Abbau von 1,6 ppmv fir den gleichen Zeitpunkt be-
rechnet. Fir die meisten Hohen zwischen ® = 400 und 500 K berechneten Singleton et al.
(2004) etwas geringeren Ozonabbau als die Match-Technik, allerdings stimmen die Ergebnisse
im Rahmen der statistischen 1 Fehler tberein. Eine mdgliche Quelle fir den systematischen
Unterschied zwischen Match und der passiven Subtraktionsmethodeist, dassdie Initialisierung
des Models durch Ozonfelder von einem anderen Sensor erfolgt a's zur Bestimmung des Ozon-
abbaus genutzt wird.
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Kapitel 7

Antar ktische M atchkampagne 2003

Im antarktischen Winter und
Fruhjahr 2003 wurde die erste ant-
arktische Match-Kampagne
durchgefihrt. Bisher wurde diese
Technik nur auf die Arktis ange-
wendet. Wahrend der antarkti-
schen Match-Kampagne 2003
wurden ca. 420 Sonden von Mitte
Juni bis Mitte Oktober von neun
Stationen in der Antarktis in den
Wirbel gestartet. Im Gegensatz
zur Arktis sind dies erheblich we-
niger Stationen. Abgesehen von
der Amundsen-Scott (SP) Station,
die am geographischen Sidpol
liegt, liegen die weiteren Stationen
an der Kuste des antarktischen
Kontinents. Auf der antarktischen
Halbinsel liegen die Stationen
Marambio (MR) und Rothera
(RO), an der Kustenlinie des Kon-
tinents liegen Davis (DA), Dur-
mont d Urville (DU), Neumayer
(NM), Syowa (SY) und weiter
sudlich liegen die Stationen Belgrano 2 (BG) und McMurdo (MU).

Abbildung 7.1: Stationsnetzwerk der antarktischen Matchkampagne
2003.

7.1  Meteorologie des antarktischen Winters 2003

Der dynamische Aspekt des antarktischen Winters 2003 soll anhand Abbildung 7.2 erlautert
werden. Im oberen Teil der Abbildung 7.2 ist der zeitlich und zonal gemittelte zonale Wind bei
60° S aufgetragen. Diese Mittelwerte wurden aus den operationellen meteorol ogischen Daten
des EZMW:s berechnet. Die rote Einférbung des Windfeldes zeigt Ostwinde an. Von Juli an er-
kennt man ein nach Westen gerichtetes Starkwindband bei 60° S mit maximalen Windge-
schwindigkeiten um 80 m/s oberhalb von 10 hPa. Dieses Starkwindband bleibt bis Mitte
Oktober erhalten, wenn sich erste Ostwinde zwischen dem 1 und 3 hPa Niveau einstellen und
sich langsam nach unten durchsetzen. Bis Ende November haben die Ostwinde das 10 hPa Ni-
veau erreicht, die Umstellung zur Sommerzirkulation hat statt gefunden.
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Abbildung 7.2: Die obere Teilabbildung zeigt den Hohen-Zeitschnitt des zonalen gemittelten zonalen Windes bei
60° S und die untere den Temperaturgradienten zwischen 60° S und dem Stdpol. Ostwinde und niedrigere Tem-
peraturen auf 60° S als am Siidpol sind rot eingefarbt. Die 10 hPa Flache ist als gestrichelte Linie eingezeichnet.
(personlichen Mitteilung Kriiger, 2004). Datenquelle: opperationelle EZMW Daten.

Im unteren Teil der Abbildung 7.2 ist der téglich gemittelte Temperaturgradient zwischen 60° S
und dem Sldpol aufgetragen. Rot eingeféarbt sind Bereiche, in denen die gemittelte Temperatur
in60° Sniedriger ist alsam Pol. In der oberen Stratosphére findet den ganzen Winter Uber eine
zeitweilige Umkehr des Temperaturgradienten statt, die sich aber nicht bisin die mittlere Stra-
tosphéare durchsetzen kann. Mitte Oktober hat sich der Temperaturgradient dann bis zum 30 hPa
Niveau umgedreht und erreicht Anfang November bereits das 50 hPa Niveau. Diese Daten zei-
gen, dass der Polarwirbel bis Anfang Oktober bis in die untere Stratosphére hinein ungestort
blieb. Im Oktober beginnt die Umstellung des Windes und die endgultige Erwérmung in der
oberen Stratosphére setzte ein.

In Abbildung 2.3 sind die Minimumtemperaturen auf 50 hPagezeigt. Bis Anfang Oktober 2003
befinden sich die Temperaturen am unteren Rand der Verteilung klar unterhalb des klimatolo-
gischen Mittels. Mitte Oktober gleichen sie sich dann dem klimatologischen Mittel an.

In Abbildung 7.3 ist Apgc fur den antarktischen Winter 2003 gezeigt, und wurde ebenfalls aus
EZMW Daten berechnet. Bereits Mitte Mai sind die Temperaturen im Bereich um © = 520 K
tiefer als Tyat. M grofdten Teil des betrachteten Hohenbereich zwischen © = 350 und 700 K
blieben die Bedingungen fur die Existenz von PSC Typ la bisin den Oktober bestehen. Dabei
wurde eine maximale Ausdehnung von Apsc bis zu 28 108 km? berechnet, was der maximalen
Wirbelfléche des arktischen Polarwirbels im Winter 2002/2003 entspricht. Wahrend des arkti-
schen Winters 2002/2003 wurde die maximale Ausdehnung von A pge zu ~16 10 km? berech-
net. In Abbildung 7.3 félt eine bimodulare Struktur der Temperaturverteilung auf. So ergeben
sich zwei scheinbare Maximatiefer Temperaturen im Bereich um ® =400 und ® =540 K, wo-
hingegen die Temperaturen auf dem © = 475 K Niveau den ganzen Winter Gber scheinbar hther
gewesen sind.
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Datum [Tag des Jahres 2003]

Abbildung 7.3: Apgc fiir den antarktischen Winter 2003 im Hohenbereich zwischen © = 350 und 700 K. Die Aus-
dehnung der Flacheist farbig kodiert.

I I Bereits wahrend der Kampagnenkoordinie-

. . - rung war diese Struktur aufgefallen. Um zu

10 . —  verstehen, ob es sich dabei um eine strato-
sphérische Besonderheit der Stidhemisphare

1 i oder eine Unzuléanglichkeit der EZMW Daten
handelt, wurden die Temperaturen aus den

= A EZMW Daten mit denen aus ca. 200 Radio-
I P B sondenmessungen verglichen, die bis zu die-
% ] e - sem Zeitpunkt geflogen wurden. Dazu
2100 = L, ~  wurden die EZMW Daten zu den Punkten der
Sondenmessungen interpoliert und die Diffe-

i . | renz zwischen den gemessenen Temperaturen

—t der Radiosondierungen und der modellierten

] T ~ Temperaturen aus den EZMW Daten gebildet

- S - und gemittelt. In Abbildung 7.4 sind die ge-

. S EP— - mittelten Differenzen mit der Standardabwei-

1000 4 ————=*r————F  chung gezeigt. Innerhalb des Zeitraums Mitte
4 2 0 9 4 Juni bis Mitte August, in dem die 200 Sonden

AT [K] gestartet wurden, sind die modellierten Tem-

Abbildung 7.4: Differenz zwischen der gemessenen peraturen des EZMW auf de_m 10(_) hPa_Nl'
Temperaturen von Radiosonden und den EZMW Daten V€aU und auf dem 70 hPa Niveau im Mittel
am Ort der Sondenmessung als Mittel von Juni - Juli 2003. ~1,5 K bzw. ~1 K zu kalt. Auf dem 50 hPa
Als Fehlerbalken ist die Standardabweichung angegeben. - dreht sich das V orzeichen um und die Tempe-

raturen in den EZMW Daten sind ~1 K zu
warm. Danach dreht sich der Gradient wieder um und die EZMW Temperaturen sind auf dem
30 hPaNiveau ~2,5 K zu kalt. Der Vergleich in grofReren Hohen ist nicht aussagekréftig, da auf
diesen Hohen die Anzahl der vergleichenden Sonden bereits stark abgenommen hat. Der Kon-

87



Kapitel 7:  Antarktische Matchkampagne 2003

takt mit dem EZMW ergab, dass der Fehler im Datensatz des gesamten Winters vorhanden ist
(personliche Mitteilung Simmons, 2003). Aufgrund einer Temperaturkorrektur der EZMW-Da-
ten entstehen diese “artificial” Temperaturoszillationen in der Stratosphére, die sich vor alem
an den Polen und in der Siidhemisphére bemerkbar machen (Simmons et al., 2005).

Dieser Vergleich zeigt, dass die Temperaturen des EZMW im betrachteten Zeitraum einen sy-
stematischen Fehler haben, der dazu flhrt, dass die Temperatur auf dem 50 hPa Niveau zu hoch
und auf den umliegenden Niveaus zu niedrig ist. Dies erklart die bimodulare Struktur in
Abbildung 7.3.

Des Weiteren wird diese Unzulanglichkeit auch andere Auswirkung auf die Matchanalyse des
Winter 2003 haben. Durch die fehlerhaften Temperaturwerte wird die potentielle Temperatur
falsch bestimmt. In die Berechnung der PV nach Gleichung ( 2.1) geht die Ableitung der po-
tentiellen Temperatur nach dem Druck ein. Daher ist die berechnete PV ebenfalls von dem Feh-
ler betroffen.

In Abbildung 7.5 sind drei PV-Karten auf dem © =475 K Niveau fur den antarktischen Wirbel
2003 gezeigt. Abbildung 7.5 (a) zeigt den Wirbel zu Beginn der Kampagne. Abbildung 7.5 (b)
zeigt den 09. September 2003 und Abbildung 7.5 (c) den 11. Oktober 2003. Fur alle Tage liegt
der Wirbel zentrisch Uber dem geographischen Stdpol. Mit der Zeit nimmt die PV innerhalb des
Wirbels zu. Die Zunahme der PV wird durch das Absinken der Luftmassen im Wirbel hervor-
gerufen (Schoeberl! et a., 1992; Nash et al., 1996). Wiein Kapitel 2 dargestellt, wird durch die
Abwesenheit der Sonne am Anfang des Winters und durch den meridionalen Transport das dia-
batische Absinken der Luftmassen angetrieben. Mit dem Absinken der Luftmassen werden
nicht nur die Spurengase in den L uftpaketen, sondern auch die PV der Luftpakete abwértstrans-
portiert. Das fuhrt zu einem stetigen Anstieg der PV auf einer isentropen Flache. Das Absinken
in der Stidhemisphére oberhalb von bzw. auf 900 K ist im Wirbelzentrum am groféten. In der
unteren Stratosphare, unterhalb von 600 K, findet das stérkste Absinken nahe der Wirbelgrenze
statt (Schoeberl et a., 1992; Manney et al., 1994). Das fuhrt dazu, dass die hochsten PV-Werte
in einem “Ring” um die antarktische Kiste herumliegen. Diesist gut in Abbildung 7.5 (@) und
(b) zu erkennen. Prinzipiell gibt es dasselbe Verhalten auch in der Arktis, allerdings wird das
strahlungsbedingte Absinken der Luftmassen oft durch starke Wellenaktivitét beeinflusst, so
dass es zu stérkerem Absinken im ganzen Wirbel kommt (Manney et al., 1994a; Manney et al.,
1999). Dieser Effekt tritt in erster Linie zu Beginn des Winters bis in das Frihjahr auf.

LT e
Abbildung 7.5: PV-Karten fur das © = 475 K Niveau fur drei Tage der ant-
arktischen Koordinierung. (a) zeigt den Wirbel am Tag 158, 14.06.03, dem
Beginn der Matchkampagne, (b) den 09.09.03 und (c) den 11.10.03, den
letzten Tag der Matchkampagne. Als diinne weif3e Linie ist Apge und als
dicke weif3e Linie Agjs eingezeichnet. Datenquelle: operationelle EZMW
Daten

18 30 42
12 24 36 48 60
PV [10% K m3s kg™
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Dem entgegensteht, dass das diabatische Absinken der Luftmassen eine Anderung der Schich-
tungsstabilitét bewirkt, die zu einer Abnahme der PV auf einer isentropen Fléche fuhrt. Dieser
Prozess dominiert im Frihjahr und trégt zum Zusammenbruch des Wirbels bei (Nash et al.,
1996; Sinnhuber, 1999).

7.1.1 DieWirbelgrenze

Fir die Antarktiswurde bereitswiefir die Arktiseine Anpassung der Wirbelgrenze mit der Zeit
durchgefihrt. Dabel wurde die in Abschnitt 4.2.2 vorgestellte Methode genutzt. Im Gegensatz
zur Arktisist der Gradient am antarktischen Wirbelrand grof3er. Die verwendeten PV -Daten auf
isentropen Niveaus (u.a. © = 400, 435, 475, 550 K) wurden fur jeden Tag um 12 Uhr aus den
EZMW Daten von Dr. B. Knudsen am Dénisch Meteorologischen Institut (DM1) Kopenhagen
berechnet und Gber das NILU verteilt. Auf den oben genannten isentropen Flachen wurde die
L age des maximalen Gradienten ermittelt, siehe Tabelle 7.1, und auf die genutzten Niveausin-
terpoliert.

Tabelle 7.1: Wirbelgrenze fur die isentropen Niveaus © = 400, 435, 475 und 550 K in normierter PV [s‘l].

Tﬁ}:’g Datum 400 [K] 435 [K] 475[K] 550 [K]
160 09.06.2003 36 36 32 36
170 19.06.2003 37 37 33 38
180 29.06.2003 38 38 35 40
190 09.07.2003 39 40 36 42
200 19.07.2003 40 42 37 44
210 29.07.2003 42 38
220 08.08.2003 44 39
230 18.08.2003 40

Der angegebene Tag gibt den Wert an, an dem der normierte PV-Wert erreicht wird. Im An-
schluss an den letzten Wert wird die PV-Grenze konstant gehalten. Der letzte Wert ergibt sich
as Mittelwert aller ermittelten Wirbelgrenzen der darauf folgenden Tage. Im Gegensatz zur
Arktisist der Wirbelrand kein wesentliches Ausschlusskriterium fur Matche, dader Polarwirbel
in der Regel konzentrisch um den Pol liegt und damit die meisten Stationen selten in den Be-
reich des Wirbelrands kommen.

712 DieWirbdflache

Abbildung 7.6 stellt die Flache auf dem © =475 K Niveau des Wirbels dar, die auf der Grund-
lage der Wirbel auf3engrenze aus Tabelle 7.1 berechnet wurde. Im Gegensatz zur Arktisist durch
den ungestorten Winter keine Reduktion der Wirbelflache Uber die Zeit zu beobachten, sondern
eine leichte Zunahme der Flache. Das wird durch das Absinken der PV-reichen Luftmassen er-
klart. Die Flache innerhalb des Wirbels wachst langsam von 28 10° km? auf Werte um

89



Kapitel 7:  Antarktische Matchkampagne 2003

50 I I | I I | I I | I I | I I

40 -
o _ o
.6NE %0 __Mr
s ] -
ge N
ST 20 —

10 | —

0 T T T T T T T T T T T T T T

150 180 210 240 270 300
Datum [Tag des Jahres 2003]

Abbildung 7.6: Wirbelflache [10¥ km“]auf der ® = 475 K Isentrope, die nach den in Tabelle 7.1 gezeigten Wir-
bel grenzen berechnet wurde. Datenquelle: operationelle EZMW-Daten

37 10° km? Ende September an. Ab dem 10. Oktober nimmt die Flache kontinuierlich ab. Zu
diesem Zeitpunkt fand, wie auch in Abbildung 7.2 zu sehen ist, die langsame Umstellung von
West- auf Ostwinde und die Umkehr des Temperaturgradienten zwischen 60° S und dem Siid-
pol statt, was eine Stérung des Wirbels bzw. den Beginn der endguiltigen Erwarmung anzeigt.

In Abbildung 7.7 ist die Flache des “ Ozonlochs’ des Winters 2003 im Vergleich mit vorherge-
henden Wintern wiedergegeben. Die Daten stammen aus Messungen vom “Solar Backscatter
Ultra Violet Instrument” (SBUV/2), dass auf den “National Oceanic and Atmospheric Admini-
stration-Satelliten” (NOAA) fliegt. Zur Fléche des“ Ozonlochs’ von 2003 sind im Vergleich die
minimalen und maximalen Flachen der vorhergehenden Jahre 1993-2002 gezeigt, und die Fl&
che aus dem Jahr 2002, die ab Mitte September die Kurve der Minimalausdehnung ersetzt. Bis
Ende September Ubertrifft die Flache aus dem Jahr 2003 an den meisten Tagen die Maximal-
ausdehnung der vorangegangenen zehn Jahre. Dies ist auch in den Minimumtemperaturen in
Abbildung 2.3 zu sehen. Bis Anfang Oktober liegen die Minimumtemperaturen an der unteren
Einhullenden des klimatol ogischen Mittels und steigen wahrend des Oktobers zur oberen Ein-
hillenden an. In der ersten Oktoberhalfte nimmt die Flache rapide ab und erreicht Anfang No-
vember Werte nahe der Minimalausdehnung des Jahres 2002. Mitte November liegt die
Ozonsaulendichte bereits einen Monat friher as im Zehnjahresmittel tber dem durch die
WM O festgel egten Schwellenwert fir das “Ozonloch”. Daraus kann geschlossen werden, dass
esim Winter 2003 zu einer friheren Zirkulationsumstellung asim klimatol ogischen Mittel von
1993-2002 kam.

7.2  Matchergebnisse

7.2.1 Vertellung der Matcheim Wirbel

In Abbildung 7.8 ist die Verteilung bzw. Lage der Matche im PV-Raum auf den Niveaus
© =400, 475, 550 K dargestellt. Zur Definition der relativen Lage siehe Abschnitt 6.2.1. Alle
Hbhen zeigen, dass der PV-Raum nur unzureichend beprobt wurde. Die aul3eren 20% des PV -
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Flache [10° km?]

August September Oktober November Dezember

Abbildung 7.7: Geographische Flache tiber der Stidhemisphére, in der die Ozonsiulendichte niedriger als 220 DU
ist. Die rote Kurve gibt die Entwicklung des “ Ozonlochs’ im Jahre 2003 wieder. Die schwarzen Linien geben die
Minimal- und Maximalausdehnung des “Ozonlochs’ und die griine Linie gibt das Mittel zwischen 1993-2002 wie-
der. Die blaue Linie zeigt die Daten des Jahres 2002. Quelle: http://www.cpc.ncep.noaa.gov/products/stratosphe-
re/sbuv2to/gif_files’ozone _hole_plot.png.

Raumes wurden sehr viel schlechter beprobt als die inneren 80%. Auf dem © = 550 K Niveau
wurden auch dieinneren 30% zu Anfang des Winters nicht abgedeckt. Auf dem © = 475K zeigt
sich eine Konzentration der Messungen zwischen 0 und 20% von Juli bis September. Dies kann
mit dem im Abschnitt 7.1 angesprochenen unterschiedlichen Absinken der Luftmassen im Wir-
bel erkléart werden. Da die Stationen an der Kuste der Antarktis liegen, werden die Sonden in
einen Bereich des Wirbels gestartet, in dem die hodchsten PV-Werte liegen (siehe
Abbildung 7.5). Es besteht keine gute Korrelation mehr zwischen dem geographischen Zentrum
desWirbelsund den hochsten PV-Werten. Durch die Konzentration der Stationen in diesem Be-
reich ergibt sich auch eine Konzentration der Matchein diesem Teil des PV-Raums auf diesem
Niveau. Die Verteilung der Matche auf dem © =400 K Niveau dhnelt der Verteilung auf dem
© =550 K Niveau. So wurden auch hier zu Beginn des Winters die inneren 30% des Wirbels
nicht beprobt.

Im Falle der antarktischen Matchkampagne wurde keine homogene Beprobung des Wirbels er-
reicht und so stellen die Abbauraten keine Wirbelmittel dar.

Abbildung 7.9 zeigt die mittlere Sonnenscheindauer im antarktischen Polarwirbel 2003. Die
Definition der inneren und aufl3eren Flache des Wirbel s erfol gte bisher Uber die PV-Werte. Nied-
rige PV-Werte wurden dem Wirbelrand und hohe PV-Werte wurden dem Wirbel zentrum zuge-
ordnet. Dies ist problematisch, da wie oben diskutiert geographisch auf3erhalb des
Polarwirbelzentrums liegende Bereiche hohe PV-Werte enthalten. Allerdings scheinen diese
hohen PV-Werte im Mittel in den geographisch inneren 50% der Wirbelflache zu sein, dasich
sonst der Verlauf der Kurven in Abbildung 7.9 nicht erkléren lasst. Daher werden fir die wei-
tere Diskussion die Begriffe der inneren und aulern 50% des Polarwirbels beibehalten. Die
mittlere Sonnenscheindauer der gesamten Polarwirbel flache ist deutlich unterschiedlich zu den
inneren und aul3eren 50% der Polarwirbelflache, wie in Abbildung 7.9 zu erkennen ist. Am
22. Juni bzw. Tag 173 ist die Sonnenwende in der stidlichen Hemisphére. Zu diesem Zeitpunkt
ist der Anteil des Sonnenlichtes im Polarwirbel auf einem Minimum geschrumpft und betragt
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Abbildung 7.8: Die roten Punkte geben die relative Lage der Messung innerhalb des prozentualen PV -Feldes flr

diedrel Hohen ® = 550, 475 und 400 K wieder.

14% im gesamten Wirbel, wahrend die inneren 50% des Wirbels bel einer Tageslange von 4%
die duRReren 50% des Wirbels bei einer Tageslange von 24% liegen. Die geringste Abweichung
zwischen dem inneren und &ul3eren Teil des Wirbels wird zwischen dem Tag 250 und 260 be-
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Abbildung 7.9: Mittlere Sonnenscheindauer im Wirbel auf dem © = 475 K Niveau. Das Wirbelmittel ist als
schwarze Kurve eingezeichnet. Die 50% der Wirbelfl&che mit den geringeren PV-Werten ist in griin die 50% der
Polarwirbelflache mit groReren PV-Werten ist in blau eingezeichnet. Die roten Quadrate geben die mittlere Son-
nenscheindauer der verwendeten Trajektorien wieder.

rechnet. Dies stimmt mit der Tagundnachtgleich Gberein, die um den 22. September bzw. Tag
265 liegt. Allerdings bezieht sich dieses Datum auf die Tagundnachtgleiche am Erdboden. In
grofieren Hohen, in ca. 18 km, wird das Equinox bereits etwas friher erreicht. Um den Tag 280
kreuzen sich die Kurven und der innere Teil des Wirbels sieht mehr Sonne as der &uf3ere. Wah-
rend am Sudpol nun fir knapp sechs Monate Polartag herrscht, nimmt die Sonnenscheindauer
im AuRenbereich des Wirbels, der bei einer aquivalenten Breite von ca. 58°-62° liegt, bereits
wieder ab.

Die mittleren Anteile der Sonnenscheindauern der verwendeten Tragektorien auf dem
® =475K Niveau sind as rote Quadrate eingezeichnet. Obwohl eine Konzentration der
Matche bei hohen PV-Werten stattgefunden hat, ist der Sonnenzenithwinkel raum gut ausgefullt
worden. Die mittlere Sonnenscheindauer der Trajektorien stimmt gut mit der mittleren Sonnen-
scheindauer des Wirbels Gberein. Diesist darauf zurtickzufihren, dass sich die meisten Statio-
nen an der Kiste des antarktischen Kontinents befinden und somit bel ca. 40%-50% der
Wirbelflache liegen. Dieleichten Abweichungen zwischen der mittleren Sonnenscheindauer im
Wirbel und der Trajektorien ergeben sich daraus, dass die Stationen Belgrano 2, McMurdo und
Amundsen-Scott weit im Wirbelinneren liegen.

7.2.2 Ozonabbauraten

Fir den antarktischen Winter konnte eine Auswertung auf den Hohenniveaus von © = 375-
575 K erzielt werden. Dazu wurden die Daten in Hohenbereichen von + 10 K potentieller Tem-
peratur um die Niveaus © = 375, 400, 425, 450, 475, 500, 525, 550 und 575 gemittelt. Die Ab-
bauraten sind laufende Mittel von = 10 Tagen. In Abbildung 7.10 und Abbildung 7.11 werden
drei Niveausin vergleichbarer Weise zur arktischen Matchauswertung gezeigt. Dabel wird das
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O = 400K Niveau asuntere Grenze, das® = 475 K Niveau und das© = 550 K Niveau alsobere
Grenze des durch die Matchanalyse abgedeckten Hohenbereichs gewahlt. Auf allen Niveaus
sind zwischen Juni und Anfang Oktober die Temperaturen niedriger als Tya bzw. Tgjs, SO dass
im Gegensatz zu Arktis die Bedingungen einer permanenten Chloraktivierung gegeben sind
(siehe Abbildung 7.3).

Auf dem © =550 K Niveau sind die ersten Abbauraten mit grof3en Fehlern behaftet und zeigen
Werte um 4-5 ppbv / Sonnenstunde, die auf Werte um 2 - 3 ppbv / Sonnenstunde an den Tagen
200-210 zuriickgehen. Zu Beginn des Winters sind die Sonnenzeiten entlang der Trajektorie
sehr kurz, was den Zeitachsenhebel in der Regression klein halt, und damit zu einem grof3eren
Fehlerbalken fuhrt. Im Rahmen der Fehlerbalken kann man annehmen, dass von Juni-August
Abbauraten von ~3 ppbv / Sonnenstunde geherrscht haben. Am Tag 250 wird die grofte Ab-
baurate mit ~5 ppbv / Sonnenstunde berechnet. Danach nimmt die Abbaurate wieder ab. Auf
dem © =475 K Niveau zeigt sich ein dhnliches Verhalten. Auch hier ist Ozonabbau bereitsim
Juni messbar. Es gibt eine leichte Abschwéchung des Ozonabbaus zum Tag 210 hin. Danach
wachsen die Ozonabbauraten stark an und am Tag 240 wird eine maximale Ozonabbaurate von
6,3 £ 0,6 ppbv berechnet. Auch hier gibt es einen starken Abfall der Abbaurate nach dem Tag
250. Auf dem © =400 K Niveau gibt es zu Beginn des Winters keinen Abbau. Dieser steigt auf
Werte um 4 ppbv / Sonnenstunde am Tag 240 an, um danach wieder stark abzunehmen.Der
Ruckgang der Ozonabbauraten ab dem Tag 250 ist auf die fast vollsténdige Zerstérung des
Ozons zurtckzufihren. Dasich vielerorts kein Ozon mehr im gezei gten Hohenberei ch befindet
viele Ozonsonden kein Ozon im gezeigten Hohenbereich messen, kann kein weiterer Ozonab-
bau mehr stattfinden. Der Riuckgang ist aso kein Phanomen abnehmender Chloraktivierung,
sondern auf die komplette Zerstérung des Ozons zuriickzuf thren.

Abbildung 7.11 zeigt die Ozonabbauraten in ppbv / Tag. Dadie Abbauraten / Sonnenstunde kei-
ne Wirbelmittel représentieren, werden die Ozonabbauraten aus einer Regression der Ozonan-
derung gegen die Gesamtflugdauer berechnet. Aufgrund der guten Ubereinstimmung der
Kurvenin Abbildung 7.9 ergibt sich aber nur eine geringe Abweichung zu den Ozonabbauraten,
die Uber die wirbelgemittelte Sonnenzeit berechnet wird. V ergleicht man den Verlauf der Ozon-
abbauraten in ppbv / Tag mit den Ozonabbauraten in ppbv / Sonnenstunde wird ein Unterschied
erkennbar. Wahrend die Ozonabbauraten / Sonnenstunde in dersel ben Grélzenordnung den gan-
zen Winter Uber bleiben bzw. sich verdoppeln, verdreifachen sich die Ozonabbauraten in ppbv
/ Tag um den Tag 240 herum. Es herrschen bereits zu Beginn des Winters Bedingungen, die
Ozonabbau hervorrufen, wie man an den Ozonabbauraten in ppbv / Sonnenstunde sehen kann.
Allerdings haben diese Abbauraten einen geringen Einfluss auf das Gesamtozon, da die Son-
nenzeit noch zu kurz ist und daher die Ozonabbauraten in ppbv / Tag noch klein sind. Um den
Tag 240 steigen die Ozonabbauraten auf maximal Werte zwischen 60 und 70 ppbv / Taginalen
Hohenbereichen an.

7.2.2.1 Hohenzeitschnitt der Ozonabbauraten

In Abbildung 7.12 (a) sind die Ozonabbauraten in ppbv / Sonnenstunde fir den ausgewerteten
Hohen- und Zeitberei ch angegeben. Die gepunkteten Linien geben das wirbel gemittelte Absin-
ken der L uftmassen gegentiber den Isentropen innerhalb des Polarwirbel swieder. Die absinken-
den Luftmassen sind so gewdhlt, dass sie am 31. Oktober 2003 die potentiellen Temperaturen
von © =400, 425, 450, 475, 500, 525 und 550 K erreicht haben. Diese potentiellen Tempera-
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Abbildung 7.10: Ozonabbauraten in ppbv / Sonnenstunde auf den Niveaus © = 550, 475, 400 K. Im unteren Teil
der Teilbilder sind die Abbauraten als rote Quadrate mit dem statistischen 1o Fehler gezeigt. Im oberen Bereich
der Graphen ist Apgc in hellblau und Ag;gin dunkelblau aufgetragen. Die kleinen Zahlen am Boden der jeweiligen
Teilabbildung geben die Anzahl der Matche, die in die Regression eingegangen sind, an.
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Abbildung 7.11: Wie Abbildung 7.10 fur Ozonabbauraten in ppbv / Tag auf den Niveaus © = 550, 475, 400 K.
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turniveaus werden im Anschluss als &guivalente potentielle Temperaturen bezeichnet und be-
ziehen sich auf die Hohe der Luftpakete am 31. Oktober 2003. Die schwarzen Konturlinien
zeigen die Temperaturbedingungen von Apgc und Agjg an.

Bis Mitte August finden sich zwischen den Luftmassen der &quivalenten potentiellen Tempera-
turen von © =425 K und 525 K Ozonabbauraten im Mittel von ~3,5 ppbv / Sonnenstunde. Dar-
unter sind die Ozonabbauraten kleiner und werden ab Mitte August grof3er. Oberhalb von 525
K schwanken die Ozonabbauraten stérker. Auf alen Hohenniveaus werden die grofiten Ozon-
abbauraten am Tag 240 und 250 erreicht und liegen im Bereich zwischen 4 und 6 ppbv / Son-
nenstunde. Da die Aktivierung des Chlors vom Sonnenzenithwinkel abhangig ist, werden die
Ozonabbauraten / Sonnenstunde grof3er, wenn die Sonnenzenithwinkel kleiner werden. Am Tag
265 ist bereits eine drastische Reduzierung der Abbauraten zu sehen und ab diesem Zeitpunkt
sind die Abbauraten auf den meisten Hohen kleiner als 1 ppbv / Sonnenstunde.

In Abbildung 7.12 (b) sind die Fehler der Ozonabbauraten in ppbv / Sonnenstunde eingezeich-
net. Zu Beginn des Zeitraums sind die Ozonabbauraten mit den grof3ten statistischen Unsicher-
heiten bel astet. Aus diesem Grund fehlen die Abbauraten zu Beginn des Wintersin den unteren
Niveaus, die Flacheist an dieser Stelle ausgeschnitten, da die Ozonabbauraten sehr grof3e stati-
stische Fehler aufwiesen.

Abbildung 7.13 zeigt die Ozonabbauraten in ppbv / Tag fur den ausgewerteten Héhenbereich.
Auf allen Hohenniveaus ergeben die Ozonabbauraten bis zum Tag 220 Werte von ~20 ppbv /
Tag. Ab Tag 230 nehmen die Ozonabbauraten auf allen Niveaus drastisch zu. Von Mitte August
bis Ende September wird der grofdte Teil des Ozons im antarktischen Polarwirbel zerstért. Dies
ist einerseits mit den langeren Tagezeiten im Polarwirbel und andererseits mit der Anderung des
Sonnenzenithwinkels zu erklaren. In diesem Zeitraum von Tag 230 bis Tag 260 verdoppelt sich
die Sonnenscheindauer im Wirbel, wie aus Abbildung 7.9 entnommen werden kann. Auf dem
575 K Niveau scheint der Ozonabbau erst 10 Tage spéter einzusetzen. Abbildung 7.13 (b) zeigt
die Fehler der Ozonabbauraten in ppbv / Tag. Die Abbauraten sind in diesem Hohenbereich ge-
nerell mit einem grol3en statistischen Fehler behaftet. Esist davon auszugehen, dass der Ozon-
abbau auch in der dartiber liegenden Schicht friiher eingesetzt hat, was aber von der Methode
nicht erkannt wurde. Genau wie bei den Ozonabbauraten in ppbv / Sonnenstunde findet man
grof3e Unsicherheiten zu Beginn des Analysezeitraums und zum Zeitpunkt der gréfdten Abbau-
raten. Da der Fehler aus der Abweichung der Punkte zur Regressionsgeraden berechnet wird,
ergibt sich im September ein grof3er statistischer Fehler. In diesem Zeitraum gehen Matche mit
starkem Ozonverlust entlang der Tragektorie und Matche mit geringem Ozonverlust in die Re-
gression ein und es ergibt sich eine grofie Streuung der Punkte um die Gerade. Die Matche mit
geringem Ozonverlust zu diesem Zeitpunkt kénnen erklart werden, wenn man das Mischungs-
verhaltnis der ersten Messung betrachtet. Durch den starken Ozonabbau war das Ozon in den
betrachteten L uftpaketen dieser Matche bereits zum Zeitpunk der ersten Messung zerstort.
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Abbildung 7.12: (a) Hohen-Zeitschnitt der Ozonabbauraten in ppbv / Sonnenstunde. Die Grofe der Abbaurateist
farbig kodiert. Die gepunktete Linie gibt das wirbelgemittelte diabatische Absinken der Luftmassen wieder. Die
diinne durchgezogene Linie gibt die 2.0 10 km? Isolinie fiir Apgc an und die dicke schwarze Linie die 0,3 10° km
Isoliniefur Agjs. Abbildung (b) zeigt die statistische 16 Unsicherheit flir diein (a) gezeigten Abbauraten, sonst wie

Abbildung (a).
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Abbildung 7.13: (a) Hohenzeitschnitt der Ozonabbauraten in ppbv / Tag. Sonst wie Abbildung 7.13.
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7.2.3 Sensitivitat der Ozonabbauraten auf die diabatischen Heizraten

Wie fur die Auswertung in der Arktis wurde auch fir die Auswertung in der Antarktis die Ab-
hangigkeit der Ozonabbauraten von den eingesetzten Heizraten bestimmt (siehe Abschnitt
6.2.6). Dabei wurde fur die bestehenden Matche das isentrope Niveau, auf dem der Ozonwert
der zweiten Sondierung abgelesen wurde variiert. Dafur wurde die Helzrate einmal mit dem
Faktor 0,5 und mit dem Faktor 1,5 multipliziert. Fir die Auswertung auf dem © =550 K Niveau
(nicht gezeigt) ergibt sich eine sehr gute Ubereinstimmung mit der Standardauswertung, was
damit erklart werden kann, dass das Absinken in diesen Bereichen im Wirbel recht gering war.
Trotz der Variation der Heizrate wird damit im Profil der zweiten Messung nahe am Ausgangs-
punkt abgelesen und die Ozondifferenz andert sich nur geringfiigig. Fur das © =400 (nicht ge-
zeigt) und 475 K Niveau zeigt sich eine grofRere Abhangigkeit am Anfang des Winters.
Allerdings liegen auch hier die neuen Abbauraten im Bereich der statistischen Unsicherheit. Im
Hohenbereich von © =400 und 475 K findet zu Anfang des Winters ein starkeres Absinken
statt (siehe Abbildung 7.12), was die Variation der Ozonabbauraten erkléart. Ab dem Tag 210
wird das diabatische Absinken in diesem Hohenbereich kleiner und man findet eine sehr gute
Ubereinstimmung der drei verschiedenen Auswertungen.
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Abbildung 7.14: Sensitivitét der Ozonabbaurate in ppbv / Sonnenstunde auf die Heizraten, die zur Berechnung
der Trajektorien genutzt wurden (© = 400, 475 und 550 K). Die roten Quadrate geben die Ergebnisse der Standard-
auswertung wieder. Die griinen Kreuze zeigen die Ozonabbauraten bei Multiplikation der Heizraten mit 0,5. Die
hellblauen Sterne zeigen die Abbauraten bei Multiplikation der Heizraten mit 1,5.

724 Test auf den zweiten M atchr adius

Wie bereits die Abbauraten des arktischen Winters 2002/2003 wurde auch die Stabilitdt der
Ozonabbauraten des antarktischen Winters auf die Einflihrung eines weiteren Qualitatsmerk-
mals, dem Ruckwartsmatchradius, getestet. Dazu wurden in dieser Auswertung der Sonden-
messpunkt as Startpunkt der zentralen Rickwaértstrgjektorie genutzt, im Gegensatz zur
arktischen Auswertung, in der die Ruckwartstrajektorien nur auf diskreten Niveaus berechnet
wurde. Auch bei dieser Untersuchung wurden alle Qualitétsmerkmale des V orwartstrajektori-
en-Clusters auf den Rickwartstrajektorien-Cluster Ubertragen, siehe Abschnitt 6.2.7.
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Das Qualitatsmerkmal des Matchradius wurde auf zwei verschiedene Arten getestet. In
Abbildung 7.14 ist die Studie gezeigt, bel der der V orwartsmatchradius konstant auf 500 km ge-
halten und fir den maximal zuldssigen Riuckwartsmatchradius verschiedene Schwellenwerte,
600, 500 und 400 km, eingesetzt wurden. Die Anzahl der Matche, diein die jeweilige Auswer-
tung eingehen, sind in Tabelle 7.2 angegeben.

Tabelle 7.2: Anzahl der in die Auswertung eingehenden Matche mit unterschiedlichen Schwellenwerten fir den
Rickwartsmatchradius auf den getesteten Niveaus.

Hohe [K] 400 km 500 km 600 km Standard
400 122 154 174 374
475 221 271 300 563
550 123 139 150 300

Es ergibt sich fur die beiden unteren Niveaus, © = 400 und 475 K, eine gute Uberei nstimmung
fr die nach der Standardmethode berechneten Ozonabbauraten mit den Abbauraten, die unter
Anwendung der zusétzlichen Qualitétskriterien berechnet wurden. Die Punkte liegen innerhalb
ihrer 1o Fehlerbalken. Auf dem © =400 K Niveau fihren die zusétzlichen Qualitatskriterien zu
einem starken Anstieg der statistischen Unsicherheit zu Beginn des Winters. Im weiteren Ver-
lauf ergeben sich vergleichbare Fehler. Auf dem ® =550 K Niveau schwanken die Punkte stark
um die Standardauswertung und die statistische Unsicherheit wird grof3er.

In Abbildung 7.16 wurden die beiden Matchradien addiert und der so gewonnene kombinierte
Matchradius gegen einen Schwellenwert von 1000, 800 und 700 km getestet. Die Anzahl der
eingehenden Matche in die jeweilige Auswertung ist in Tabelle 7.3 angegeben.

Tabelle 7.3: Wie Tabelle 7.2 fur den kombinierten Matchradius auf den getesteten Niveaus.

Hohe [K] 700 km 800 km 1000 km Standard
400 107 142 214 374
475 221 261 344 563
550 115 131 179 300

Die Ergebnisse dieser Studie sind der vorhergehenden dhnlich. Die unteren Niveaus zeigen eine
gute Ubereinstimmung der verschiedenen Auswertungen. Auf dem oberen Niveau sind die
Schwankungen grof3, aber weniger stark als bei der einfachen Abfrage des Rickwartsmatchra-
dius.

Beide Arten der Abfrage des Riickwéartsmatchradius fihren zu einer drastischen Reduzierung
der eingehenden Matche in die Auswertungen. Trotz allem bleiben die Abbauraten fir die H6-
henniveaus © = 400 und 475 K bei der Wahl eines verniinftigen Ausschlusskriteriums fir den
Ruckwartsmatchradius im Bereich der statistischen Unsicherheit und ist mit der Standardaus-
wertung vergleichbar. Wie bereitsin der Arktis gesehen zeigen die Abbauraten hdherer Niveaus
eine starkere Sensitivitat auf die neuen Qualitétsmerkmale. Dies ist vor alem eine Folge der
drastischen Reduzierung der eingehenden Matche in die Regressionen.
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Jbbildung 7.15: Sensitivitdt der Ozonabbauraten auf die Einflihrung eines zweiten Riickwartsmatchradius. Dabe
rurde der maximal Vorwértsmatchradius bei 500 km konstant gehalten und der maximal e Riickwartsmatchradius
uf 600 km (griine Kreuze), 500 km (hellblaue Sterne) und 400 km (dunkel blaue Rhomben) gesetzt. Dieroten Qua-
rate geben die Standardauswertung wieder. Die Fehlerbalken geben die statistische 16 Unsicherheit an. Ist ein
ymbol weil3 gezeichnet, sind weniger as zehn Matche in die Regression eingegangen.
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Abbildung 7.16: Abhangigkeit der Ozonabbauraten auf die Einflihrung eines zweiten Matchradius. Dabei wurde
der maximale Vorwértsmatchradius und der maximale Rickwartsmatchradius addiert und die Summe beider Ra-
dien mit 1000 km (griine Kreuze), 800 km (hellblaue Sterne) und 700 km (dunkel blaue Rhomben) gesetzt. Diero-
ten Quadrate geben die Standardauswertung wieder. Die Fehlerbalken geben die statistische 16 Unsicherheit an.
Ist ein Symbol weil3 gezeichnet, sind weniger as zehn Matche in die Regression eingegangen.
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7.25 Integrierter Ozonabbau

Die Berechnung des integrierten Ozonabbaus fur den antarktischen Winter 2003 erscheint nur
bedingt sinnvoll, daim Hoéhenbereich von 14-21 km das gesamte Ozon im Polarwirbel zerstort
wurde, wie in Abbildung 3.9 sichtbar ist. Eine Schwéche der Integration des Ozonabbaus mit-
tels der Matchdaten stellt die ungleichméiiige Beprobung des Wirbels durch die Ozonsonden
dar. Da die Ozonabbauraten keine Wirbelmittel darstellen, kann im Prinzip auch kein Aussage
Uber den Ozonabbau im gesamten Polarwirbel getroffen werden. Allerdings kann mit der Inte-
gration kontrolliert werden, ob die ermittelten Ozonabbauraten den gefundenen Abbau erkléren
konnen. Zur Integration der Ozonabbauraten wird die in Abschnitt 6.2.3 beschriebene Methode
verwendet. Das Absinken der Luftmassen wird durch wirbelgemittelte Helzraten berticksich-
tigt, die auf einer Wirbelgrenze von 36 s nPV beruhen. Die Wirbelgrenze, die zur Berechnung
der Ozonabbauraten auf den unterschiedlichen Hohen genutzt wurde, weicht davon ab. Das
muss bei der Interpretation der Ergebnisse berticksichtigt werden.

Der berechnete Abbau wird dann mit dem Profil des gemittelten Ozons verglichen, das auf
Grundlage der gestarteten Ozonsonden in den antarktischen Polarwirbel berechnet wurde.

Abbildung 7.17 zeigt die zeitliche Entwicklung des Ozonabbaus im antarktischen Polarwirbel.
In Teilabbildung (a) ist der zeitliche Verlauf des Ozonabbaus in den absinkenden L uftpaketen
farbig kodiert. Die gepunkteten Linien geben das mittlere Absinken der Luftpakete im Wirbel
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Abbildung 7.17: Teilabbildung (&): Zeitliche Entwicklung des akkumulierten Ozonabbaus in absinkenden L uft-
paketen mit den aquivalenten potentiellen Temperaturen © = 400, 425, 450, 475, 500, 525 und 550 K. Der inte-
grierte Ozonabbau ist farbig kodiert. Die gepunkteten Linien geben das mittlere diabatische Absinken der
L uftpaketeim Wirbel wieder. Teilabbildung (b): Profil des akkumulierten Ozonverlustsam 12. Oktober (Tag 285).
Teilabbildung (c): Ozonverlust in DU der durch vertikale Integration des akkumulierten Ozonverlustes an den je-
weiligen Tagen aus den Daten der Teilabbildung (a) erhalten wurde.
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an. Die Luftmassen erreichen am 31. Oktober 2003 die &guivalenten potentiellen Temperaturen
von © = 400, 425, 450, 475, 500, 525 und 550 K. Das Profil des integrierten Ozonabbaus mit
der statistischen 16 Unsicherheit des 12. Oktobers (Tag 285) ist in Teilabbildung (b) gezeigt.

Am 12. Oktober haben die Luftpakete die HOhe von © = 394,7, 418,3, 444,4, 472,3, 501,6,
530,7, 562,0 erreicht. Das Aufsteigen der Luftmassen ab Mitte Oktober kennzeichnet das Ein-
setzen der Fruhjahrserwarmung, die zur langsamen Zirkulationsumstellung fuhrt (siehe Ab-
schnitt 7.1). Da die Abbauraten zu diesem Zeitpunkt auf allen Niveaus um Null schwanken,
wird dieser Abbau als Gesamtabbau fir den Zeitraum bis zum 31. Oktober 2003 interpretiert.
In Teilabbildung (c) ist die Abnahme des Gesamtozons in der Saule berechnet, der durch die
vertikale Integration der Werte aus Teilabbildung 7.17 (a) am jeweiligen Tag gewonnen wurde.
Die vertikale Integration des integrierten Ozonabbaus aus Teilabbildung 7.17 (b) ergibt einen
Wert von 137+ 5 DU am 12. Oktober 2003. Damit liegt der Wert etwaum den Faktor drei hoher
alsim arktischen Winter 2002/2003.

Da bei der Berechnung des akkumulierten Ozonabbaus einige Annahmen gemacht wurden,
wurde der Ozonabbau zum Vergleich mit zwei weiteren Ansatzen berechnet. Tabelle 7.4 Spalte
2 zeigt diein Abbildung 7.17 (b) gezeigten Werte. Spalte 3 zeigt den integrierten Ozonabbau,
der erhalten wird, wenn bei der Integration das Absinken der Luftmassen nicht berticksichtigt
wird. Fir den integrierten Ozonabbau in Spalte 4 wurde bel der Berechnung der Ozonabbaura-
ten in ppbv / Tag eine starre Wirbelgrenze von 36 st auf allen Hohen verwendet.

Tabelle 7.4: Vergleich des akkumulierten Ozonabbaus [ppmv] fir verschiedene Ansétze. In Spalte 1 ist die
aquivalente potentielle Temperatur angegeben. Spalte 2 beinhaltet die Daten aus Abbildung 7.17 (b). Spalte 3:
integrierter Ozonabbau ohne Beriicksi chtigung des diabatischen Absinkens der L uftmassen. Spalte 4: Ozonabbau,

wenn zur Berechnung der Ozonabbauraten eine starre Wirbelgrenze von 36 s lverwendet wurde.

Aquivalente Integrierter Integrierter Integrierter
potentielle Temperatur Ozonabbau Ozonabbau Ozonabbau
[K] [ppmv] [ppmv] [ppmv]
400 19+0,3 20+04 19+0,3
425 31+0,3 3,0+£04 31+0,3
450 35+03 33+04 35+£03
475 3,7+04 3,6+0,3 3,7+04
500 30+x04 33x04 31+04
525 26105 2,7+05 28+05
550 21+05 2,3+0,5 21+0,5

Alle Ansitze zeigen eine sehr gute Ubereinstimmung des integrierten Ozonabbaus auf den be-
trachteten Hohen. Die Annahme, dass Ozonabbauraten und wirbelgemittelten Heizraten, die
mit unterschiedlichen Wirbel grenzen berechnet wurden, zusammen verwendet werden kénnen,
ist berechtigt. Des Weiteren ist ersichtlich, dass die PV-Grenze keinen wesentlichen Einfluss
auf die mit Match in diesem Winter ermittelten Ozonabbau hat, da auch hier der integrierte Ab-
bau zwischen beiden Analysen gut tibereinstimmt.
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Abbildung 7.18: () zeitlicher Verlauf der Ozonmischungsverhéltnisse in den verschiedenen Luftmassen, die am
31.10.2003 die angegebene aquivalente Friihjahrstemperatur erreichen. Die einzelnen Hohen sind farbig kodiert.
(b) zeigt den Vergleich zwischen der Differenz der wirbelgemittelten Ozonmischungsverhéltnisse von Tag 285
und 175 aus Graph (a) und den Matchergebnissen fur die entsprechende Hohe. Die Wirbelmittelergebnisse sind al's
Rhomben dargestellt und die Matchergebnisse als Quadrate.

Aus den Ozonsonden, die im Wirbel wahrend der Matchkampagne gestartet wurden, wurde ein
Wirbelmittel auf den &guivalenten potentiellen Temperaturen an den Tagen berechnet, an denen
der integrierte Ozonabbau mit der Matchtechnik berechnet wurde. Abbildung 7.18 (a) zeigt den
zeitlichen Verlauf des gemittelten Ozonmischungsverhaltnisses im antarktischen Polarwirbel.
Die Ozonmischungsverhaltnisse der &guivalenten potentiellen Temperaturniveaus © = 400 bis
475 K sind am Tag 275 komplett auf Null zurtickgegangen. Ab © = 500 K wird der Abbau
schwécher und auf dem © = 500 K Niveau wird ca. 1/3 des Ozons abgebaut. Um den wirbelge-
mittelten Ozonabbau zu berechnen wird die Differenz der Ozonmischungsverhétnisse zwi-
schen Tag 175 und Tag 285 gebildet. Abbildung 7.18 (b) zeigt den Vergleich des
wirbelgemittelten Ozonabbaus mit dem akkumulierten Ozonabbau des Matchansatzes fir den
entsprechenden Zeitraum. Es ergibt sich eine gute Ubereinstimmung beider Methoden. Dabei
ist die Differenz des Wirbelmittels auf den meisten Hohen etwas geringer als die der Matcher-
gebnisse.

Wie bei der Matchmethode muss auch hier berticksichtigt werden, dass es sich bei diesem Wir-
belmittel nicht um Wirbelmittel im eigentlichen Sinn handelt. Es sind zwar alle Sonden, diein
den Polarwirbel gestartet in die Berechnung eingegangen, allerdings ergibt sich auch hier die
Problematik der ungleichmaliigen Beprobung des Wirbels. So muisste fiir ein korrektes Wirbel -
mittel eine Wichtung der Sonden innerhalb des PV-Raumes erfolgen. Erst dann kann man von
einem eigentlichen Wirbel mittel sprechen. Dabestimmte PV-Bereiche auf den betrachteten H6-
henniveaus (siehe Abbildung 7.8) des Polarwirbels allerdings gar nicht beprobt wurden, nitzt
in diesen Féllen auch eine Wichtung nichts.
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Kapitel 8

M ultisensor -M atchtechnik

Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein neuer Ansatz zur Bestimmung von Ozonabbauraten, die
Multisensor-Matchtechnik entwickelt, die zum ersten Ma auf den antarktischen Winter 2003
angewendet wurde. Im ersten Teil des Kapitels werden die theoretischen Grundlagen fur die
Multisensor-Matchtechnik gelegt, sowie eine vereinfachte Fehlerrechnung vorgestellt. Danach
werden die technischen Anderungen erléutert, die zur Implementierung der Multisensor-Mat-
chetechnik notwendig geworden sind. Im Anschluss werden die Ergebnisse der neuen Technik
vorgestellt. Der vierte Abschnitt beschreibt die Anwendung der Matchtechnik auf einen passi-
ven Tracer wie N,O oder CHy.

8.1 Theorieder Multisensor-M atchtechnik

Bisher wurde die Match-Technik zur Berechnung von Ozonabbauraten aus Ozonprofilen ge-
nutzt, die von einem einzigen Sensortyp (z.B. Ozonsonden) stammen. Andere Arbeitsgruppen
haben diese Technik auf Satelliten angewendet (Sasano et al., 2000; Hoppel et al., 2005). Sollen
Ozonprofile von mehr as einem Sensortyp zur Bestimmung einer Abbaurate herangezogen
werden, so muss berticksichtigt werden, dass beide Sensoren einen Versatz in ihren Messungen
haben kdnnen, d.h. wirden beide Sensoren dieselbe L uftmasse beproben, gabe es elnen syste-
matischen Unterschied zwischen beiden gemessenen Profilen, der durch die unterschiedlichen
Sensoren bedingt ist. Dieser Versatz wird im Folgenden Bias genannt.

Die Berechnung der Ozondifferenz aus zwei Messungen unterschiedlicher Sensoren ohne die
Berticksichtigung dieses Bias fuhrt zu einer systematisch fehlerhaften Ozondifferenz. Wirden
Messungen beider Sensoren gleichermassen als erste und zweite Messung fungieren, sollte dies
den systematischen Fehler in der Regression zur Berechnung der Abbaurate ausmitteln. Aller-
dingswird dies komplexer, wenn man mehr als zwei verschiedene Sensoren einbezieht. Die Be-
stimmung von Ozonabbauraten aus Datensdtzen unterschiedlicher Sensoren stellt deshalb eine
Erweiterung der bisherigen Matchtechnik dar.

Eswerden drei Datensétze genutzt: Daten des Satellitenexperiments ILAS1I (Version 1.4), Da-
ten des Satellitenexperiments POAM |11 (Version 4.0) und die Ozonsondenmessungen, die
wahrend der Matchkampagne in der Antarktis durchgefihrt wurden.

Wendet man die Matchtechnik auf die Daten eines Sensors an, so mussfir jeden Match bel An-
nahme einer konstanten Abbaurate eine Grundgleichung des folgenden Typs gel0st werden:

Ay =T -ty + €m (m=1,.., M). (81)

M1 = Anzahl der Matche mit ersten und zweiten Messungen, die vom gleichen Sensortyp
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durchgefuhrt wurden,
M = Anzahl aller Matche,
7 = mittlere Ozonabbaurate,
dn = Ozondifferenz des mten Matches, m=1, ..., M,
tn = Sonnenzeit des mten Matches, m=1, ..., M,
€m = Gesamtfehler der Ozondifferenz, m=1, ..., M.

Die lineare Regression wird bel diesem Ansatz durch Null gezwungen, d.h. eswird nur ein zu
optimierender Parameter, die Abbaurate, berticksichtigt.

Werden Daten von zwei verschiedenen Sensoren zur Bestimmung der Abbaurate genutzt, muss
Gleichung ( 8.1) modifiziert werden. FUr einen Match zwischen einer Sonde, erste Messung,
und ILAS 1, zweite Messung, sehen die Grundgleichungen wie folgt aus:

dm:b57[+77'tm+€m, (m:Ml,...,Mg). (82)

bg, ist der Bias zwischen den Ozonsondenmessungen (S) und den ILAS II-Messungen (1) und
entspricht dem Achsenabschnitt einer Regressionsgeraden. Der Achsenabschnitt gibt den Un-
terschied beider Sensoren an, wenn kein Ozonabbau stattfinden konnte, weil das Zeitintervall
Null ist. Da die absoluten Bias gegentiber den wahren Messwerten bel der Matchmethode we-
gen der Differenzbildung auf der linken Seitevon Gleichung ( 8.1 ) ohne Belang sind, kann man
einen beliebigen Sensor, z.B. die Sonde, als Referenz fiir die relativen Bias der anderen Senso-
ren nehmen. Werden die Sensoren getauscht, ist also z.B. die ILAS [I-Messung die erste Mes-
sung und die Sondenmessung die zweite, so wechselt der Bias wegen by g = -bg sein
Vorzeichen:

dy = —bsr+T lpm+en (m = My, ..., M3). (8.3)
Es ergeben sich entsprechende Gleichungen fir die Sonden-POAM |11 Matche:

dm = bS,P+f'tm+6m (m:M3+1,...,M4), (84)

dm = —bS,P—Ff‘tm—i—Gm (m:M4+1,...,M5). (85)

Dasich der Bias der jewelligen Satellitenmessungen aus dem Vergleich zu den Sondenmessun-
gen ergibt, ist der dritte existierende Bias, zwischen ILAS |1 und POAM 11 (b p bzw. bp)),
nicht von den vorherigen Bias unabhangig und kann wie folgt beschrieben werden:

br,p = —bps = bs,p — bs . (86)

So kénnen die Gleichungen fur Matche zwischen den beiden Satelliten in der folgenden Form
geschrieben werden:

dpn = bsp—bsr+T tm+en  (m=Ms,..., M), (8.7)

dm == —bs’p—{—bS’[—i—f'tm—{—Gm (m:M6+1,...,M). (88)

Bestand das zu |6sende Gleichungssystem vorher aus den Gleichungen ( 8.1), so besteht das
Gleichungssystem fur den multivariaten Sensormatch aus allen oben gezeigten Grundgleichun-
gen, (8.1) bis(8.8). Durch die Benutzung der drei Datensétze steigt die Anzahl der gefunde-
nen Matche stark an. Gleichzeitig kénnen neben der Steigung bzw. Ozonabbaurate 7, auch der
Bias Sonde-ILASII, bg, und der Bias Sonde-POAM 111, bgp, bestimmt bzw. abgeschatzt wer-
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den. Das System stellt aber immer noch ein Uberbestimmtes, mathematisches Problem dar. Zur
gleichzeitigen Bestimmung der Steigung und der Bias ist die Lésung einer multivariaten Re-
gression notig geworden.

8.1.1 Anwendungder multivariaten Regression zur Bestimmung von Ozonabbaur aten
ver schiedener Sensoren

Folgende Variablen werden im Anschluss genutzt:

K = Anzahl der Parameter die optimiert werden sollen,
N = Anzahl der Ozonmessungen,
Xy = Basisfunktion des zu optimierenden Parameters, k=1, ..., K,
Vi = die zu optimierenden Parameter (Steigung und Bias),
k=1, .., K,
Ch = Ozonmischungsverhdtnis der n-ten Messung, n=1, ..., N,
ki(m) = Index der ersten Messung eines m-ten Matches, m=1, ..., M,
ki(m) selber ist eine Zahlevon 1, ..., N,
Ko(m) = Index der zweiten Messung eines m-ten Matches, m=1, ..., M,

ko(m) selber ist eine Zahl von 1, ..., N.
Fir die weitere Abhandlung werden folgende Vektoren definiert:

d=(dy, ..., dy)", V= (Vy, ..., i) ". Dabei steht T fiir den transponierten Vektor.
Nach dem multivariaten Ansatz ist das Model wie folgt beschrieben:

d(t) :U1'Xl(t)+U2'X2(t)+U3'X3(t). (89)

Hier gilt v; = bg), Vo = bgp, v3 = 7. Die ersten beiden Terme beschreiben die Bias. X5(t) ist
gleich der Sonnenzeit t.
(1 wennessich bei dem m-ten Match um einen Sonde-ILAS |
Match oder POAM I11-ILAS || Match handelt,
—1 wennessichum einen ILAS I1-Sonde Match oder
ILAS11-POAM Il Match handelt,
0  wennlILASII an den Messungen nicht beteiligt ist
{ oder beide Messungen von ILAS Il stammen.

Xi(tm) =

(1 wennessich bei dem m-ten Match um einen Sonde-POAM |11
Match oder ILAS 11-POAM Il Match handelt,
—1 wenn essich um einen POAM |11-Sonde Match oder
POAM III-ILAS Il Match handelt,
0  wenn POAM I1I an der Messung nicht beteiligt ist
{ oder beide Messungen von POAM [11 stammen.

Eswird die M x K grof3e Matrix A mit den Elementen a,, wie folgt definiert:
mic = Xi(tim)- (8.10)
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Fir die lineare Regression muss die folgende K ostenfunktion minimiert werden:

2= % <dm — ivk : Xk(tm)>2 =d-A -v)'(d-A-v). (811)
m=1 k=1
Die Minimierung der Kostenfunktion 2 fihrt zur folgenden Gleichung fiir v
(AT-A)-v = AT .4 (812)
Falls (AT . A) invertierbar ist, kann man die Gleichung eindeutig |6sen. Mit den Definitionen
Q = (AT-A)",
B = AT-q,

ergibt sich flr einen einzelnen zu fittenden Parameter v;:
K K M
k=1 k=1 m=1

8.1.2 Fehlerrechnungfir die Anwendung der multivariaten Regressionsanalyse

Geradeim Fall desmultivariaten Ansatzesist die Standardfehlerrechnung zur multivariaten Re-
gression, die die Unabhangigkeit der Fehler annimmt, nicht nutzbar. Wie bereits im Abschnitt
3.7.2 vorgestellt, haben die hier genutzten Satelliten bis zu 14 Messungen pro Tag auf nahezu
derselben Breite gemacht, was zu einem starken Anstieg der Anzahl der Matche insbesondere
in hohen Breiten flhrt. Eine einzelne Messung ist so an sehr viel mehr Matchen beteiligt as
beim Ozonsondenmatchansatz, und die Abhéngigkeit der Matchfehler kann deshalb nicht ver-
nachl&ssigt werden. Eine korrekte Fehlerrechnung fir die multivariate Regression, die auch die
unterschiedlichen Fehler von Satelliten- und Ozonsondenmessungen beriicksichtigt, ist sehr
umfangreich und wird zurzeit in der Arbeitsgruppe entwickelt. Hier soll eine vereinfachte Feh-
lerrechnung hergeleitet werden, die eine obere Abschatzung des Fehlers zul asst.

Um die Fehlerrechnung auf unabhangige Fehlerterme zuriickzuftihren werden die Ozondiffee-
renzen d,,, in die beiden Einzelmessungen aufgeteilt, d,, = ci,(m) — iy (m)-

Eswird angenommen, dass die Fehler der einzelnen Messungen unabhangig und ihre Standard-
abweichung gleich sind. Unter der Benutzung von Gleichung ( 8.13) ergibt sich damit:

K M
v => Qjk Y. (Ckz(m) - Xy (tm) = Cry(m) 'Xk(tm)) . (8.14)
k=1 m=1

Nun werden die Summen so umsortiert, dass digjenigen Matche, an denen eine Messung n als
erste Messung beteiligt ist, und solche Matche, an denen eine Messung n als zweite Messung
beteiligt ist, gesondert gruppiert werden:

s fou [ (5 50) - (3 50)) ] o9

n=1

wobel
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Ly, (n) die Anzahl der Matcheist, an denen die n-te Sonde als 1. Sonde beteiligt und Ly, ) die
Anzahl der Matche, an denen die n-te Sonde als 2. Sonde beteiligt ist.

Wendet man auf Gleichung ( 8.15) das Gauss sche Fehlerfortpflanzungsgesetz an, ergibt sich
mit der Varianz des Fehlers der Einzelmessung oj fur den Schétzer s, der Standardabwei-
chung des zu optimierenden Parameters 7

N K Ly (n) Ly (n) 2 ( 816 )
Szj = 2_:1 <1§:1ka ( Z:l Xk (t;) — Z:l Xk(tz)>> .02, .

Die Quadrierung der Klammer und Umstellung der Summen ergibt:

n=1 \k=1I1=1

N [ K K Ly (n) Ly )
5= (ZZQﬂc Qi ( > Xilta) = Y Xk(ti)>
i—1 i—1

(8.17)
Ly (n) Ly (n)
. ( Z Xl(ti) — Z Xl(tz)>> 'O'g

Im Folgenden wird angenommen, dass der Fehler eines Matches sich alleine aus den Fehlern
der Einzelmessung zusammensetzt. Dannist die Varianz der Fehler der Einzelmessung o2 mit
der Varianz des Fehlers eines Matches 2 wie folgt verkn(ipft:

) |ﬁ\3

(8.18)

oy =

Diese Annahmeist eine Vereinfachung, dain den Fehler eines Matches o, auch andere Fehler-

guellen, wie der Tragjektorienfehler, eingehen. Nimmt man an, dass die Fehler der Einzelmes-

sungen gleich grof3 sind, kann man diese also aus dem Fehler der Matche bestimmen. Da dieser

Fehler der unbekannt ist, wird er aus der Streuung der Daten um die Regressionsgerade
2

0 MX— e Gleichung ( 8.11), abgeschétzt, wobei M-K fur die Anzahl der Freiheitsgrade steft.

So ergibt sich der Schétzer der Varianz des zu optimierenden Parameters zu:

) X2 N K K
) T M K > <ZZQM - Qji

n=1 \k=1I[=1

( Z(I) Xi(ts) — Z() Xk(ti)> (8.19)

: ( 22:; Xi(t;) — 21;“ Xl(ti)>>

In Gleichung (8.19) wird der Fehler der Abbaurate, wie bereits erwdhnt, alein auf die
Messfehler der Sensoren zurtickgefthrt und der gesamt Fehler eines Matches al's abhangig be-
trachtet. Diesfuhrt in der Regel zur Vergoferung des Fehlers. Im Falle des Ozonsondenmatch-
Ansatzes machen die Messfehler der Sensoren nur ca. 2/3 des Gesamtfehlers des Matches aus.
Es gibt noch den nicht abhéngigen Fehler eines Matches, den Nettomatchfehler A, . Berechnet
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man diesen unabhangigen Anteil des Matchfehlerskorrekt fihrt dieszu einer Verkleinerung des
Matchfehlers. Daher ist der hier hergeleitete Fehler ein oberer Grenzwert fir den tatséchlichen
Fehler der Abbaurate. Aul3erdem sollte in der korrekten Fehlerrechnung die Abhéngigkeit der
Matche ebenfallsin den Freiheitsgraden M-K der Regression in Gleichung ( 8.19 ) beriicksich-
tigt werden. Ein genereller Schwachpunkt der hier vorgestellten Fehlerrechnung liegt darin,
dass angenommen wird, dass die Fehler der Sonden- und Satellitenmessungen gleich grof3 sind.
Diesist nicht der Fall, da die Satellitenmessungen mit viel mehr Unsicherheiten belastet sind
als die Sondenmessungen.

Eine zukUnftige Fehlerrechnung sollte alle oben genannten Punkte berlicksichtigen.

8.2  Technische Aspekte

Fir die Nutzung von Satellitendaten mussten neben der oben beschriebenen Routine zur Be-
rechnung des Bias und der Ozonabbauraten einige technische Neuerungen in die Computerrou-
tinen implementiert werden. Das betrifft in erster Linie die Berechnung der
Schwarmtrajektorien und die Qualitatskriterien, die nun auf die grébere vertikale Aufldsung der
Satellitenprofile eingestel It werden missen. Wie die Ozonsondendaten auch, wurden die Satel -
litendaten in den bend6tigen Hohenniveaus interpoliert. Insgesamt standen 1824 ILAS 11, 1107
POAM I11 und 419 Ozonsondenmessungen fir den antarktischen Winter 2003 zur Verfligung.

Bei den Messungenvon ILASII handelt essich um Daten, die zur VValidierung freigegeben wor-
den sind und unter anderem auf ihre Qualitét hin untersucht werden sollen. Daher ist die Ermitt-
lung des Bias nicht nur fir die korrekte wissenschaftliche Arbeit wichtig, sondern dient auch
der Verbesserung zukinftiger Daten-Versionen.

8.21 Berechnung der Schwarmtrajektorien:

Aufgrund der Sichtachse und der Optik der Satellitenist die vertikale Auflosung von 1 km und
die Breite des beprobten L uftpaketes von 30 km vorgegeben. Aus der vertikalen AuflGsung er-
gibt sich die Lange des L uftpaketes, liber das der Ozonwert gemessen wird, zu 228 km. Da der
Erdradius, der in die Berechnung der Lange des L uftpaketes eingeht, mit 6378 km vergleichs-
weise grof3 ist zur Dicke der Atmosphére, bleibt die Lange des Luftpaketes fir den in Match
betrachteten Hohenbereich von © = 400-600 K anndhernd gleich.

Gemal3 dieser Geometrie wurden die Schwarmtrajektorien gerechnet. Die zentrale Trajektorie
startet am Tangentialpunkt der Satellitenmessung. Zur Berechnung der Schwarmtrajektorien
wird die zu den M essungen angegebene Sichtachse verwendet. Diese augenblickliche Sichtach-
se des Satelliten entspricht dem Azimut, d.h. dem Winkel, in dem man auch auf der Erdoberfl &
che die Sonne sieht, und ist damit von der Tageszeit und stark vom Breitengrad abhangig.

Wie auch beim Ozonsondenmatch wurden jewells sechs Schwarmtrgektorien gerechnet. Zwei
Trajektorien starten oberhalb und zwel Traektorien unterhalb des zentralen Niveaus. Dazu
wurden die Startpunkte der Trajektorien jeweils 100 km in Richtung bzw. entgegen der Sicht-
achse berechnet. Auf dem zentralen Hohenniveau werden zwel Trgektorien im Abstand von
100 km im 90° Winkel zur Sichtachse berechnet. Da die Matchauswertung als vertikale K oor-
dinate die potentielle Temperatur benutzt, wurde mit Hilfe von Tabelle 8.1 die vertikale Aufl6-
sung von 1 km in potentielle Temperatur umgerechnet. Tabelle 8.1 ist ein Ausschnitt aus
Tabelle 2.2.S0 entsprechen am Tag 165 Az = 500 m ca. A® = 10 K potentieller Temperatur im
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Bereich um das © = 475 K Niveau, so dass als unteres Niveau das ©® = 465 K und als oberes
Niveau © = 485 K zur Berechnung der Schwarmtrajektorien genutzt wurde. Da die isentropen
Fléchen bis zum Tag 285 leicht zusammensinken, wird bis dahin das untere Niveau auf © = 460
abgesenkt und das obere Niveau auf © = 490 erhoht.

Fur die Ozonsonden wurden dieselben Trajektorien wie fur den Sondenmatchansatz genutzt.

Tabelle 8.1: Zuordnung der geometrischen Hohe zur potentiellen Temperatur an verschiedenen Tagen im
antarktischen Polarwirbel 2003.

Datum 460 K 465 K 475K 485K 490 K
165 191+04 194+04 20,0+0,3 20,4+0,2 20,7+0,2
195 195+04 19,7+ 0,5 20,1+04 20604 20,8+ 04
225 194+04 196+ 04 20,0+0,3 20404 20604
255 189+04 |191+05 |195+05 |200£05 |201£05
285 18,4+ 0,9 18,6 £ 0,9 19,0+ 0,9 19,3+ 0,9 195+0,9

8.2.2 Qualitatskriterien

Die Auswahlkriterien lassen sich in zwel verschiedene Bereiche unterteilen, die zum einen die
Trajektorie und zum anderen die beiden Ozonmessungen betreffen. Fir reine Ozonsonden-
matche bleibt der Filtermechanismus derselbe wie in Abschnitt 4.2.2 erlautert. Fur Matche, an
denen Satellitenmessungen beteiligt sind, werden die Kriterien beztiglich der Trajektorie analog
zum Ozonsondenmatch abgefragt. Fur die Satellitenprofile wurde das Gradientenkriterium des
Ozonmischungsverhd tnisses nicht angewendet, dadie Daten nicht in entsprechender vertikaler
Auflésung zur Verfiigung stehen. Allerdingswurde der Gradient des Profilsin ppbv / K fir jede
interpolierte Hohe aus den beiden umgebenden Niveaus berechnet. Ubersteigt der Gradient 50
ppbv/K auf Hohe des Matches wird die Messung aussortiert. Dartber hinaus wurden die Ent-
fernung zum néchsten gemessenen Ozonmischungsverhaltnis sowie die Grof3e von Liicken im
Profil nicht abgefragt, dain beiden Féllen die vertikale Auflosung der Satellitenspektren grof3er
als die Schwellenwerte der Kriterien ist.

Die Spurengasmessungen der Satelliten werden mit Fehler angegeben. Dieser Fehler wurde
ebenfalls abgefragt. Der maximal zuldssige Fehler des Ozonmischungsverhaltnisses wurde auf
350 ppbv begrenzt.

8.2.3 Begrenzung der Selbstmatche

Davon einem Satelliten bis zu 14 Messungen pro Tag entlang eines Breitenkreisesim Abstand
von 25° L ange gemacht werden, werden die Okkultationspunkte zum Stidpol hinimmer dichter.
Abbildung 8.1 zeigt die geographische Breite der Sonden-, ILAS I1- und POAM [11-Messun-
gen. Wahrend am Aquator 25° geographische L dnge 2781 km entsprechen, sind es am Umkehr-
punkt der Satelliten, der bei ~88° S liegt, nur noch ~100 km. Damit liegt automatisch die
vorherige Messung im Matchradius der folgenden Messung. Dies fuhrt zu einem starken An-
stieg der Matche in sehr hohen Breiten, die aber fir die Bestimmung des Ozonabbausirrelevant
sind. Daher wurden alle “ Selbstmatche”, also Matche die aus Messungen eines Sensors beste-
hen, unterbunden, wenn der Zeitraum zwischen den M essungen weniger als 48 Stunden betrug.
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Dies hat vor allem einen technischen Hintergrund, da sonst das Datenaufkommen fir ein “ nor-
males’ Arbeiten mit den Matchlisten nicht mehr méglichist. Wahrend die Matchlisten aller be-
trachteten Hohenniveaus fir den Sondenmatch eine Gréfse von 100 MB haben, umfasst die
Datei fur ein Hohenniveau (zentrales Niveau + 10 K) fir die Multisensor-Matchtechnik ohne
Selbstmatche schon ca. 1 GB.
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Abbildung 8.1: Breitengradabdeckung der verwendeten Messdaten im antarktischen Winter 2003. Die schwarzen
Punkte geben die Breitengrade der gestarteten Ozonsondenmessungen wieder, die blauen Punkte die der POAM
[11- und die griine Kurve die der ILAS I1-Messungen.
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8.3  Ergebnisse der Multisensor-M atchtechnik

In diesem Abschnitt werden die Ozonabbauraten und die Bias prasentiert, die mit der neuen
Multisensor-M atchtechnik bestimmt wurden.

8.3.1 Ozonabbauraten

Um einen Eindruck von den Satellitendaten im Vergleich zu den Ozonsondendaten zu bekom-
men, sind die gemessenen Ozonmischungsverhaltnisse der Ozonsonden, der ILAS I1- und der
POAM Il1-Messungen auf dem © = 475 K Niveau in Abbildung 8.2 dargestellt.

Die gemessenen Mischungsverhéltnisse der Satelliten zeigen flr den ganzen Winter eine gute
Ubereinstimmung untereinander. Diese ergibt sich auch mit den Ozonsondendaten bis zum Tag
210. Danach nehmen die gemessenen Ozonmischungsverhaltnisse der Ozonsonden friher als
die gemessenen Mischungsverhdltnisse der Satelliten ab. Zu diesem Zeitpunkt messen die Sa-
telliten jenseits von 72° S, wahrend die meisten Ozonsonden weiter nordlich gestartet wurden,
wie in Abbildung 8.1 zu sehen ist. Durch das Sonnenlicht wurde im &uf3eren Teil des Wirbels
bereits eine starke Aktivierung des Chlors erreicht, so dass die starke Ozonzerstérung im auf3e-
ren Teil des Wirbels beginnen konnte, was von den Ozonsonden dokumentiert wird. Dadie Sa-
telliten aber im Inneren des Wirbels messen, der bis dahin wenig Licht erfahren hat, ist die
Ozonzerstorung in diesem Bereich noch nicht weit fortgeschritten. Um den Tag 270 herum de-
tektieren ale Sensoren eine komplette Zerstérung des Ozons. Danach zeigt sich ein leichter An-
stieg im Ozon auf dem © = 475 K Niveau. Nachdem das Ozon zerstort wurde gewinnt die
Reaktion Cl mit CH, unter Bildung von HCI an Bedeutung, und die Chloraktivierung nimmt ab.
Daher ist der Anstieg im Ozon nach dem Tag 270 ist durch das Herabsinken ozonreicherer Luft
aus grofieren Hohen zu erkléren (siehe Abbildung 8.2), das wegen der abnehmender Chlorakti-
vierung nicht mehr vollsténdig zerstort wird. Die hohen Ozonmischungsverhdtnisse, die zwi-
schen dem Tag 270 und 300 von einigen Sonden detektiert wurden (siehe Abbildung 8.2),
stammen von Ozonsondierungen der Stationen Dumont d' Urville und Marambio, die aufgrund
von Bewegungen des Polarwirbels Profile aul3erhalb des Wirbel s aufgenommen haben.
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Abbildung 8.2: Ozon-Mischungsverhdltnisse auf dem © = 475 K Niveau aus den Ozonsondenmessungen
(schwarze Punkte) aus den ILAS Il Messungen (griine Punkte) und den POAM |11 Messungen (blaue Punkte).
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Eine dreidimensionale Regression ist auf einer Papieroberflache nicht darstellbar. Daher wer-
den ale wichtigen Eigenschaften der dreidimensionalen Regression in Abbildung 8.3 zur Ver-
anschaulichung in einzelnen Graphen dargestellt. Abbildung (a) zeigt den zeitlichen Verlauf der
Ozonabbaurate auf dem © = 475 K Niveau mit der statistischen 16 Unsicherheit. Wie beim
Ozonsondenmatch wird Uber einen Hohenbereich von + 10 K und ein Zeitintervall von
+ 10 Tagen gemittelt. Alle gezeigten Graphen beziehen sich hier auf die grau unterlegte Abbau-
rate am Tag 260. In Abbildung (b) sind die Selbstmatche gezeigt, d.h. die Matche, bei denen nur
ein Sensor beteiligt war und so kein Bias bestimmt werden musste. Aufféllig ist das Ungleich-
gewicht zwischen der Anzahl der Ozonsondenmatche und den Selbstmatchen der Satellitensen-
soren. Durch den Ausschluss von Selbstmatchen innerhalb der ersten 48 Stunden nach der
jeweiligen Messung entsteht in Abbildung (b) eine Licke im Bereich kleiner Sonnenstunden.
Zum Zeitpunkt des Tages 260 liegt die mittlere Sonnenscheindauer einer Trajektorie zwischen
60-70%, siehe Abbildung 7.9, so dass der sonnenbeschienene Anteil einer Trajektorie von 50
Stunden im mittel 30 Stunden betragt. So ergeben sich Matche die mindestens eine Sonnen-
scheindauer von 30 Stunden haben. Die Abbildungen (c), (d) und (e) zeigen den Teil der Re-
gression fur die Gleichungen ( 8.2) bis ( 8.8), also die gemischten Matche zwischen Sonden
und Satelliten bzw. beiden Satelliten. Um den jeweiligen Bias mit einem kleineren Fehler zu
bestimmen wurde die folgende Anordnung der Punkte gewahlt: Gemal3 Gleichung ( 8.6 ) ist der
Bias der Matche vom Typ Sensor |-Sensor |1 gleich dem negativen Bias der Matche vom Typ
Sensor |1-Sensor |. Deshalb wurde die Sonnenzeit und die Ozondifferenz der Matche vom Typ
ILASI1I-Sonde, POAM II1-Sonde und POAM 3-ILASII mit -1 multipliziert. So finden sich nun
in einem Graphen zwei unterschiedliche Typen von Matchen wieder, die in der vorliegenden
Anordnung densel ben Bias besitzen. Die Regression ist nun entlang einer grof3eren Punktwolke
definiert, was zu einem kleineren Fehler der zu optimierenden Parameter fihrt. Die Zahlen, die
in Klammern hinter der Abbaurate bzw. den Bias stehen, sind die Faktoren, um die sich der Feh-
ler gegenliber einer Fehlerrechnung vergrofert, die die Abhangigkeit der Matche ignoriert. Im
gezeigten Beispiel vergrolRert sich der Fehler der Ozonabbaurate um den Faktor 5,2, was die
Wichtigkeit der Anpassung der Fehlerrechnung unterstreicht.

Die Anzahl der jeweiligen Messungen schl&gt sich in der Anzahl der gefunden Matche wieder.
So gibt es vergleichsweise wenig Sonden-Satelliten bzw. Satelliten-Sonden Matche, aber eine
sehr grof3e Anzahl an Satelliten-Satelliten-Matchen. In den Abbildungen 8.3 (¢), (d) und (e) sind
einige wenige Punkte schwarz eingezeichnet. Bel diesen Matchen war schon bei der ersten Mes-
sung weniger als 50 ppbv Ozon in der betrachteten Hohenschicht vorhanden. Daher kann ent-
lang dieser Trgektorien kein nennenswerter Ozonabbau mehr stattfinden. Als statistischer
Effekt tritt dann eine leichte scheinbare Ozonproduktion auf, dadie Verteilung der Mischungs-
verhatnisse nun einseitig geworden ist.

Neben den Ozonabbauraten, die mit dem multivariaten Ansatz erstellt werden, ist auch der
Selbstmatch der einzelnen Satelliten und Ozonsonden méglich. Im Falle der Ozonsonden erhalt
man die gleichen Ergebnisse, wiein Kapitel 7 dargestellt. Geringfiigige Anderungen treten auf,
daauch bei den Sonden keine Selbstmatche zugel assen werden, d.h. eine Station darf innerhalb
von 48 h ein Luftpaket nicht zweimal beproben. Dies spielt aber nur im Falle von Matchen an
der Station Amundsen-Scott (SP) am geographischen Sidpol eine Rolle. Die Luftmassen im
Wirbel zentrum bewegen sich vergleichsweise langsam und zirkulieren oft fur langere Zeit Uber
der Station.
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Abbildung 8.3: Beispiel von Ozonabbauraten mit dem Multisensor-Matchansatz. In Abbildung (a) sind die Ab-
bauraten in ppbv / Sonnenstunde gezeigt. Im grau schraffierten Bereich ist mit einem Kreis die Ozonabbaurate
gezeigt, die zu den anderen Abbildungen gehdrt. Abbildung (b) zeigt die Ergebnisse der Selbstmatchansétze. Die
roten Punkte geben die Sonden-Sonden Matche wieder, die griinen Punktegeben die ILASITI-ILASII Matchewie-
der und zu unterst liegen die POAM [11-POAM |1l Matche, die fast komplett durch die ILAS [I-ILAS Il Daten-
punkte Uiberdeckt werden. In den Abbildungen (c), (d), (€) sind die Anteile der Regression der gemischten Matche
angegeben. Ist ein Match schwarz geférbt, so ergab die erste Messung ein Ozonmischungsverhaltnis von weniger
als 0,05 ppmv.
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In Abbildung 8.4 sind die Ergebnisse der Selbstmatchansédtze im Vergleich zum Multisensor-
Matchansatz gezeigt. Wahrend die maximale Anzahl an Matchen, die in die Regression einer
Abbaurate eingehen, im Ozonsonden-Matchansatz bei 130 liegt, sind es im multivariaten Fall
am Tage 250 tiber 10000. Die Ozonabbauraten in ppbv / Sonnenstunde des M ultisensor-Match-
ansatzes steigen vom Tag 150 mit 1,2 £ 0,2 ppbv auf 3,4 + 0,4 ppbv am Tag 190 und schwanken
dann um diesen Wert, bis die maximale Abbaurate am Tag 250 mit 4,4 + 0,1 ppbv erreicht wird.
Ab dem Tag 280 schwanken die Abbauraten um Null.

Die Ozonabbauraten in ppbv / Sonnenstunde der Selbstmatchansétze der beiden Satelliten zei-
gen eine sehr gute Ubereinstimmung mit dem Multivariaten Fall. Einen groReren Unterschied
zeigen die Sondenabbauraten im Vergleich zum multivariaten Fall. Zu Beginn wurden mit dem
Ozonsonden-Matchansatz geringfigig grofiere Abbauraten bestimmt, die aber im Bereich des
statistischen 2 Fehlersliegen. Dabei handelt es sich um die Ozonabbaurate am Tag 160, indie
mit 23 Matchen vergleichsweise weniger Datenpunkte in den Ozonsonden-Matchansatz einge-
hen als in die Regression des multivariaten Ansatzes, der 689 Matche beinhaltet. Im weiteren
Verlauf ergibt sich eine gute Ubereinstimmung bis am Tag 240 die Abbauraten des Ozonson-
den-Matchansatzes grofer sind als die des multivariaten Ansatzes. Hier tritt das bereits zu
Abbildung 8.2 diskutierte Phdnomen auf. Die Ozonabbauraten sind eine Funktion des Sonnen-
zenithwinkels, weil viele Reaktionen, die zum Ozonabbau fiihren, bei grofRen Sonnenzenithwin-
keln langsamer sind. Die Ozonsondenstationen liegen weiter auf3en im Wirbel, so dass die
L uftpakete Uber den Stationen die Sonne unter kleineren Zenithwinkeln sehen mit der Folgevon
hohen Ozonabbauraten. ILAS 11 und POAM I11 beproben zu diesem Zeitpunkt das Wirbel zen-
trum, bis zu dem die kleineren Sonnenzenithwinkel noch nicht vorgedrungen sind. Allerdings
erreichen auch im spéteren Winter die Abbauraten des M ultisensor-Matchansatzes und der bei-
den Satelliten-Selbstmatchansédtzen nicht die Werte des Ozonsonden-Matchansatzes. Eine
mogliche Erklarung dafUr ist, dass die Ozonabbauraten im Wirbelinneren kleiner sind.

Wiein diesem Abschnitt gezeigt werden konnte, stimmen (siehe Abbildung 8.4) die Ergebnisse
des Ozonsonden- bzw. der weiteren Selbstmatchtechniken sehr gut mit den Ergebnissen der
Multisensor-Matchtechnik Uberein, so dassin Zukunft die gleichzeitige Nutzung von Ozonpro-
filen verschiedener Sensortypen moglichist. Allerdings bieten die bisher eingesetzten Satelliten
nicht die Mdglichkeit einen wirbelgemittelten Ozonabbau zu bestimmen, da dazu die Wirbel -
flache zeitlich zu ungleichmaiig beprobt wird.

8.3.2 Der relative Bias zwischen den Ozonsonden und den Satelliten-Experimenten

Neben den Ozonabbauraten ist die Bestimmung des relativen Bias zwischen den Ozonsonden
und den Satellitenexperimenten ein weiterer wichtiger Punkt der Auswertung. In Abbildung 8.5
sind die Bias auf dem © = 475 K Niveau gezeigt. Die griinen und blauen Quadrate geben die
relativen Bias von den Satellitenexperimenten zu den Ozonsonden wieder und die grauen Qua-
drate den Bias zwischen den beiden Satelliteninstrumenten. Dadie Bias der beiden Satelliten zu
den Ozonsonden eine starke Ubereinstimmung zeigen, wird in der weiteren Diskussion nicht
mehr zwischen den beiden Bias unterschieden. Der resultierende Bias zwischen den Satelliten-
experimenten ist daher gering.

Zu Beginn desWinters (Tag 150 bis Tag 190), einem Zeitraum mit wenig Ozonzerstérung, wur-
de ein geringer relativer Bias zwischen den Sonden und den Satellitenexperimenten berechnet.
Positive Bias-Werte bedeuten, dass die Ozonsonden mehr Ozon als die Satellitenexperimente,
negative Werte bedeuten, dass die Ozonsonden weniger Ozon gemessen haben als die Satellti-
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Abbildung 8.4: Vergleich der Ozonabbauraten in ppbv / Sonnenstunde auf dem © = 475 K Niveau der Selbst-
match-Ansétze mit dem Multisensor-Matchansatz. Dabei geben die grauen Kreise die berechneten Ozonabbaura-
ten des Multisensor-Matchansatzes mit dem statistischen 16 Fehler wieder. In Abbildung (8) sind zum Vergleich
die Abbauraten des Ozonsondenmatches in rot, in Abbildung (b) sind die Abbauraten des ILAS I1-ILAS 1I-Mat-
chesin griin und in Abbildung (c) sind die POAM I[11-POAM |11 Matchesin blau dargestellt. Die Fehlerbalken ge-
ben den statistischen 1o Fehler wieder.
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Abbildung 8.5: Ermittelter Bias zwischen den Ozonsonden und den Satellitensensoren auf dem © =475 K Niveau.
Die griinen Quadrate beschreiben den zeitlichen Verlauf des Bias zwischen den Sondenmessungen und ILAS [1-
Messungen. Die blauen Quadrate geben den Bias zwischen den Sonden und POAM I11-Messungen und die grauen
Quadrate den Bias zwischen ILAS |- und POAM Il1-Messungen wieder. Die Fehlerbalken geben die statistische
16 Unsicherheit an.

enexperimente. Im Anschluss steigt der relative Bias stark an und mit zunehmender Ozonzer-
storung nimmt auch der Bias stark ab, bis unter “Ozonlochbedingungen” die
Satellitenexperimente systematisch mehr Ozon a's die Ozonsonden detektieren.

Die starke zeitliche Anderung des Bias zu den Ozonsonden, lasst sich durch die raumlichen
Ozongradienten im Ozonfeld des antarktischen Polarwirbels erkldren. Durch den chemischen
Ozonabbau werden starke horizontale und vertikal e Gradienten im Ozonfeld erzeugt diesichim
betrachteten L uftpaket andern konnen, d.h. die zweite Ableitung der Ozonkonzentration der ho-
rizontalen Sichtachse ist von Null verschieden. Dies widerspricht der zugrunde liegenden An-
nahme bel der Berechnung der Ozonprofile aus den einzelnen Satellitenmessungen im “ Daten-
Retrieval”. Bel der Berechnung wird angenommen, dass das Ozon schichtweise homogen in
den Luftmassen verteilt ist (siehe“ Onion-Pedling”, Abschnitt 3.7.2). Diese Annahmeist im be-
trachteten Zeitraum im antarktischen Polarwirbel haufig nicht erfallt.
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84  Ansatz zur Kontrolleder eingesetzten Heizraten mit Matchtechnik

Wie in Kapitel 4 erwghnt, misst ILAS Il neben Ozon weitere Spurengase wie CH, und N,O.
CH, und N,O konnen aufgrund ihrer langen atmosphéarischen Lebensdauern von 93 + 18 und
122 + 24 Jahren (Volk et a., 1997) in erster Naherung als chemisch inert bzw. a's passiver Spu-
renstoffe angesehen werden. Jeweils ein Beispiel eins Vertikalprofils von CH, und NoO ist in
Abbildung 8.6 zu sehen. Eine Anderung des Mischungsverhéltnisses der einzelnen Stoffe auf
einer isentropen Flache ergibt sich so nur durch dynamische Einflisse, wie z.B. dem diabati-
schen Absinken der Luftmassen. So kann aus N,O- und CH4-Messungen das Absinken der
Luftmassen im Polarwirbel berechnet werden (Schoeberl et a., 1992, Manney et al., 1994). In
diesen Verd6ffentlichungen wurden Heizraten fur den stidhemisphérischen Winter 1987 und den
nordhemisphéarischen Winter 1989 berechnet. Im jeweiligen Winter fanden amerikanische
Flugzeugkampagnen in hohen Breiten statt, so dass eine ausreichende Anzahl an N,O-Messun-
gen im Polarwirbel zur Verfligung stand, um héhenabhéngige Heizraten zu bestimmen. Durch
die hohe vertikale und zeitliche Auflésung der ILAS11-Messungen ist dies nun auch fir den ant-
arktischen Winter 2003 im Prinzip moglich geworden. DalLAS 1 entlang eines Breitenkreises
misst und sich dieser nur langsam &ndert kdnnen die berechneten Heizraten nicht als Wirbel-
mittel angesehen werden. Allerdings sollten diese Daten eine Validierung der eingesetzten Tra-
jektorien erméglichen.
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Abbildung 8.6: Gemessene Vertikal profile von CH,4 (links) und N,O (rechts) von ILASII im Polarwirbel Anfang
Juli 2003. Jedes Messung ist als Kreis mit den entprechenden Fehlerbalken dargestellt.
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Wendet man die Matchtechnik auf einen passiven Spurenstoff an, d.h. subtrahiert man die
zweite von der ersten Messungen (siehe Gleichung ( 5.1)) entlang einer Trajektorie, so sollte
im Mittel entlang der Trajektorien keine Anderung des Mischungsverhéltnisses des passiven
Spurenstoffes eintreten, wenn die zur Berechnung der Trajektorien eingesetzten Heizraten rich-
tig sind.

Beide Mischungsverhdtnisse nehmen nach oben hin ab (siehe Abbildung 8.6), d.h. bei einem
zu starken Absinken der Matchtrajektorien misste eine scheinbare Produktion an CH,4 bzw.
N,O entlang der Trajektorien auftreten, weil bei der zweiten Messung das CH,4- bzw. N,O-Mi-
schungsverhdtnis grofier ist als auf der zuerst beprobten Hohe. Zeigen die Trajektorien ein zu
schwaches Absinken, wird ein scheinbarer CH4- bzw. N,O-Verlust entlang der Trajektorie ent-
stehen, danun das L uftpaket stérker as die Matchtrajektorie abgesunken ist und so in einer gro-
[Reren Hohe der zweite Spurenstoffwert bestimmt wird.

Bevor die Matchtechnik auf die N,O- und CH4-Messungen angewendet wurde, wurde die Qua-
litdt der Daten mit Hilfe der N,O-CH4 Korrelation Uberprift. Diese Korrelation kann in den
Tropen stark variieren, da hier die Luftmassen von der Troposphére in die Stratosphére einge-
tragen werden. Abgesehen davon ergibt sich aber in der Stratosphére eine kompakte, zeitunab-
hangige Korrelation, die auch im antarktischen Polarwirbel gilt (Michelsen et a., 19983,
1998b). In Abbildung 8.7 ist die Korrelation von N,O gegen CH, gezeigt. Abbildung (a) zeigt
die Korrelation innerhalb des Polarwirbels. Anstatt einer kompakten Korrelation ergibt sich
eine stark verrauschte Korrelation. Die Korrelation umfasst Daten aus400 K, 425 K, 450K, 475
K, 500K, 525 K, 550 K, die entsprechend ihrer Hohe farbig codiert sind. Um das Rauschen zu
verringern und ungultige Messungen auszusortieren, wurde die Grof3e der ermittelten Fehler
von N,Os, das ebenfalls von ILAS 11 gemessen wird, dazu verwendet, um die CH, und N,O
Daten zu filtern. Rex et al. (2004) haben durch Vergleiche mit Daten des “ Atmospheric Trace
Mol ecules Observed by Spectroscopy” Experiments gezeigt, dass sich so ungultige Messungen
imILASII 1.3 Datensatz reduzieren lief3en. Die gefilterten Daten sind in Abbildung 8.7 (b) zu
sehen. In Abbildung (c) sind die Daten aus Abbildung (b) nach dem Tag des Jahres eingeféarbt.
Dies zeigt eine starke Abhéngigkeit der Korrelation vom Zeitpunkt der Messung. Die Daten
sind nicht nur um einen festen Wert verschoben, sondern zusétzlich andert die Korrelation ihre
Steigung, was beim Vergleich der Zeitrédume Tag 150 bis 180 und Tag 280 bis 300 zu sehen ist.
Diese Zeitabhangigkeit wurde bereits bei der N,O-CH,4 Korrelation ausILAS | Daten beobach-
tet (Kanzawaet al ., 2003), dem Vorganger von ILASI1. Zum Vergleichistin Abbildung 8.7 (c)
eine Referenzkorrelation von N,O gegen CH, aus dem arktischen Wirbel gezeigt (personliche
Mitteilung Engel, 2005). Dabel handelt es sich um Daten die aus Flugzeugmessungen gewon-
nen wurden, die in den Jahren 1995-2002 im arktischen Wirbel durchgefihrt wurden. Es ist
nicht zu erwarten, dass die Korrelation numerisch mit der im antarktischen Polarwirbel tber-
einstimmt, allerdings ist die gefundene Abweichung zu grof3, um allein aus dem Unterschied
der beiden Hemisphéren zu resultieren. Es ergibt sich, dass die antarktischen ILAS I1-Daten
zwischen den Tagen 260 bis 300 am besten mit der Referenzkorrelation Ubereinstimmen. Laut
Aussagen desILAS 1I-Teams stammt die Zeitabhéngigkeit der Korrelation wahrscheinlich von
den CH, Messungen (personliche Mitteilung Tilmes, 2005). Insgesamt erscheint die Qualitét
der CH,4- und N,O-Daten zweifelhaft, so dass eine zeitaufwendige Validierung der Daten nétig
ist. Diese war im Rahmen dieser Arbeit nicht mdglich, so dass auf eine Auswertung dieser Da-
ten verzichtet wird.
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Abbildung 8.7: N,O-CH,4 Korrelation aus den ILAS 11-Messungen. Abbildung () zeigt die Korrelation des origi-
nalen ILAS-II Datensatzesinnerhalb des Polarwirbels fur verschiedene Hohen, die farbig markiert sind. Die Daten
des 400 K Niveaus sind schwarz, des 425 K Niveausrot, des 450 K Niveaus griin, des 475 K Niveaus dunkelblau,
des 500 K Niveaus hellblau, des 525 K Niveaus pink und 550 K Niveaus gelb eingeféarbt. Abbildung (b) zeigt die
gefilterten ILAS 11 Daten, siehe Text, in derselben farbigen Codierung. Abbildung (c) zeigt dieselben Daten wie
Abbildung (b), wobei diesmal der Zeitpunkt der Messung farbkodiert ist. In schwarz ist eine Referenzkorrelation

aus der Arktis eingezeichnet (personliche Mitteilung Engel, 2005).
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Kapitel 9

Zusammenfassung

Ziel dieser Arbeit war die Bereitstellung von Ozonabbauraten aus einem arktischen und einem
antarktischen Winter fur die Evaluierung und V erbesserung des V erstandnisses der chemischen
Prozesse, die zum polaren Ozonabbau fuhren. Dazu wurden zwei Matchkampagnen durchge-
fahrt, die beide langer a's vier Monate dauerten. In beiden Kampagnen konnten Ozonabbaura-
ten bestimmt und so der Ozonverlust quantifiziert werden. Die erste Matchkampagne fand
wahrend des arktischen Winters 2002/2003 statt. Die zweite Kampagne wurde im antarkti schen
Winter 2003 durchgefihrt. Da dies die erste antarkti sche Matchkampagne war, wurden die ant-
arktischen Ozonabbauraten zum Zeitpunkt der hdchsten stratosphérischen Chlorbelastung mit
der Matchmethode dokumentiert. Die ermittelten Ozonabbauraten wurden zeitnah an finf Mo-
dellierergruppen weitergeleitet, die damit Computermodelle verschiedener Komplexitét mit
den Ozonabbauraten testeten und die Prozesse die den polaren Ozonabbau in den Modellen be-
schreiben, bereits verbessern konnten.

Aulerdem sollte ein neuer Ansatz entwickelt werden, mit dem Daten verschiedener Ozonsen-
soren, wie z.B. von Ozonsonden und von Satellitenmessungen gleichzeitig fur die Matchmetho-
de nutzbar gemacht werden konnen: der Multisensor-Matchansatz. Dieser Ansatz wurde
exemplarisch fir den antarktischen Winter 2003 mit den Daten der Satelliten ILAS 1, POAM
[11 und den Ozonsonden entwickelt. Neben den Ozonabbauraten werden bei dieser Methode die
systematischen Fehler der Satellitenexperimente relativ zu den Sonden bestimmt. Dies ist im
Rahmen der Validierung der Satellitendaten eine wichtige Information fir die Arbeitsgruppen,
die die Messungen aufbereiten und verbessern.

Die Entwicklung des Multisensor-Matchansatzes zeigte Schwéachen in der Fehlerrechnung fir
die Ozonabbauraten auf, so dassin der Arbeitsgruppe e ne neue Fehlerrechnung fur den Fall des
Ozonsondenmatchansatz entwickelt wurde, die in dieser Arbeit in Kapitel 6 und Kapitel 7 ihre
erste Anwendung findet. FUr den multivariaten Matchansatz wurde im Rahmen dieser Arbeit
eine vereinfachte Fehlerrechnung entwickelt, die eine Obergrenze des zu erwartenden Fehlers
angibt.

9.1  Arktis2002/2003

Der Beginn des Winters 2002/2003 war durch sehr tiefe Temperaturen in der mittleren und un-
teren Stratosphére charakterisiert, so dass die Matchkampagne bereits Ende November gestartet
wurde. Eskonnte fur den Hohenbereich von © = 400 bis 550 K Ozonabbauraten berechnet wer-
den. Der Polarwirbel wurde, abgesehen von Zeiten grof3er dynamischer Aktivitdt, homogenim
PV-Raum beprobt, so dass die ermittelten Ozonabbauraten Wirbelmittel darstellen. Der frihe
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Start der Kampagne erméglichte zum ersten Mal die Bestimmung von Ozonabbauraten im De-
zember mit der Matchtechnik. Die Abbauraten im Dezember stiegen auf Maximalwerte um
3,9 = 1,3 ppbv / Sonnenstunde am 26. Dezember 2003 auf dem © = 475 K Niveau. Die grofiten
Ozonabbauraten wurden auf dem © = 500 K Niveau am 23. Januar mit ~6 ppbv / Sonnenstunde
bzw. ~37 ppbv/ Tag erreicht. Ab Mitte Januar war der Polarwirbel stark dynamisch gestort, was
den Anstieg der Temperaturen innerhalb des Polarwirbels zur Folge hatte, so dass die Ozonab-
bauraten im Hohenbereich zwischen © = 425 und 500 K kontinuierlich bis Anfang Mérz abnah-
men und im Anschluss statistisch um Null schwankten.

Die Ozonabbauraten wurden in verschiedenen Tests auf ihre Stabilitat Gberpriift und zeigten
sich besonders von Januar bis Méarz robust gegen Anderungen der Heizraten, der Gitterauflo-
sung und gegen die Einfuhrung eines neuen Qualitatskriterium, dem Ruckwértsmatchradius.
Die eingefiihrten Anderungen hatten einen groReren Einfluss auf die Ozonabbauraten im De-
zember. Die Regressionen in dieser Zeit sind nicht so gut bestimmbar wie im weiteren Verlauf
desWinters. Am Beginn der Kampane konnten zum einen noch nicht viele Matche erzeugt wer-
den und zum anderen sind die Sonnenstunden entlang der Trajektorien recht klein. Des Weite-
ren schwankten die Ozonabbauraten auf dem © = 500 K Niveau stark bei der Einfuhrung des
Rickwartsmatchradius. Aus diesem Grund sind die Ozonabbauraten des arktischen Winters
2002/2003 im Dezember und die Ozonabbauraten oberhalb des® = 475 K Niveaus mit Vorsicht
Zu interpretieren.

Mit den ermittelten Ozonabbauraten konnte der integrierte chemische Ozonabbau in den L uft-
massen berechnet werden, die durch das diabatisches Absinken am 31. Mérz 2003 die potenti-
ellen Temperaturen von © = 400, 425, 450, 475 und 500 K erreichten (&quivalente potentielle
Temperaturen). In diesen Luftmassen betrug der integrierte Ozonabbau bis zum 16. Mérz 2003
zwischen 1,2 und 1,6 ppmv. Die Zerstorung liegt in der GrofRenordnung von 20-50% des zu Be-
ginn des Winters vorhandenen Ozons. Der grofte Verlust mit ~50% tritt in der Luftschicht der
400 K aquivalenten potentiellen Temperatur auf. Die vertikale Integration des Ozonabbaus in
den oben genannten Luftschichten ergab einem Abbau von 5 DU + 1 DU im Dezember, ein
Wert der sich trotz der tiefen Temperaturen aufgrund der fehlenden Sonneneinstrahlung in
Grenzen hielt. Uber den ganzen Winter ergab sich eine Reduktion der Ozonschicht um
56 + 4 DU biszum 16. Méarz 2003. Der Ozonabbau in den Schichten Uber der 500 K aquivalen-
ten potentiellen Temperatur Schicht kann als gering eingeschétzt werden, da der integrierte
Ozonabbau in der Luftschicht ® =500 K aquivalenter potentieller Temperatur deutlich kleiner
war asin den unteren Niveaus. Allerdings gab esin den Luftschichten unterhalb des ® = 400
K Niveaus weiteren Ozonabbau, so dass die Reduktion der Ozonsaulendichte mit ~56 DU als
untere Grenze angesehen werden muss.

Abbildung 9.1 zeigt die Ozonabbauraten / Tag auf dem © =475 K Niveau fur alle bisher durch-
gefuhrten Matchauswertungen vom arktischen Winter 1991/1992 bis zum antarktischen Winter
2003. Abgesehen von antarktischen Winter 2003 stellen alle Ozonabbauraten Wirbel mittel dar.
Die Ergebnisse der Matchkampagne 1991/1992 sind in von der Gathen (1995) und Rex et al.
(1998) beschrieben. Die Kampagnen und Auswertungen der Winter 1994/95 und 1995/96 so-
wie 1999/2000 sind in Rex et al. (1997b; 1999; 2002) beschrieben, die Auswertungen des Win-
ters 1996/97 in Schulz et a. (2000b), die Jahre 1997/1998 und 1998/1999 in Schulz et a.
(2001). Die Auswertung des Winters 2000/2001 wurde im Verlauf der Doktorarbeit durchge-
flhrt, sollte aber keinen Schwerpunkt dieser Arbeit bilden.
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Zwischen den Jahren 1990 bis 2000 gab es eine Zunahme des anorganischen stratosphdrischen
Chlorsvon 2,8 ppbv auf 3,5 ppbv auf der Hoéhe von 55 km. Dieser Wert ist seitdem im Rahmen
der Variabilitat konstant geblieben (Anderson et al., 2000; WM O, 2003). Der Anstieg im Chlor
schlagt sich nicht in eéinem Trend in den Ozonabbauraten wieder, wie man in Abbildung 9.1 se-
hen kann. Sichtbar ist vielmehr der Einfluss der meteorol ogischen Bedingungen auf den Ozon-
abbau, was die starke zwischenjahrliche Variabilitdt wiederspiegelt. Da die Ozonabbauraten in
ppbv / Tag nicht nur von der Chloraktivierung, sondern auch von der mittleren Sonnenschein-
dauer im Polarwirbel abhangig sind, missen fur diesen Vergleich streng genommen die Ozon-
abbauraten in ppbv / Sonnenstunde herangezogen werden. Allerdingsist der Effekt auch in den
Ozonabbauraten in ppbv / Tag sichtbar.

Der Vergleich der Ozonabbauraten auf dem © = 475 K Niveau zeigt, dass der Winter 2002/2003
im Mittelfeld des bisher bekannten Ozonabbaus bzw. der bisher bekannter Ozonabbauraten in
der Arktis einzuordnen ist. Die maximale Ozonabbauraten von ~23 ppbv / Tag sind eher klein
im Vergleich zu anderen Jahren, in denen Abbauraten von 50 bis 60 ppbv/ Tag bestimmt wur-
den.

9.2 Antarktis 2003

Der antarktische Polarwirbel war vom Beginn des Winters bis Mitte Oktober sehr kalt und stellt
Ende September kurzzeitig den Rekord fir die grofite bisher aufgetretene “ Ozonloch”-Flache
ein. Bis Mitte Oktober lag der Wirbel anndhernd konzentrisch Uber dem geographischen Sid-
pol. Ab Mitte Oktober, unmittelbar nach Beendigung der Matchkampagne, trat eine fruehe um-
stellung zur Sommerzirkulation auf.

Es konnte vom Beginn der Kampagne, Anfang Juni, bis Anfang Oktober, Ozonabbauraten im
Hohenbereich von © = 400 bis 550 K ermittelt werden. Da die meisten Ozonsondenstationen
an der Kuste der Antarktis liegen, wurde der Wirbel nicht gleichméaldig im PV-Raum beprobt,
so dass die gewonnenen Ozonabbauraten und der errechnete integrierte Ozonabbau nicht als
Wirbelmittel angesehen werden konnen. Der zeitliche Verlauf des Ozonabbaus war dabel auf
fast allen Hohenniveaus identisch. Zu Beginn des Winters ergaben sich Ozonabbauraten von
2,5-4,0 ppbv / Sonnenstunde, die im Laufe des Septembers auf Werte um ca. 5-6 ppbv / Son-
nenstunde anstiegen. Da wéahrend der ganzen Zeit die Temperaturen unterhalb von Tyat und
TEislagen, ist der Anstieg der Ozonabbauraten durch die kleiner werdenden Sonnenzenithwin-
kel zu erklaren. Die lichtabhangigen Reaktionen, die zur Zerstérung des Ozons fuhren, sind bel
kleineren Zenithwinkeln effizienter. Die grofdte Ozonabbaurate wurde Anfang September auf
dem © = 475 K Niveau zu 6,3 = 0,6 ppbv / Sonnenstunde bestimmt. Die Ozonabbauraten in
ppbv / Tag zeigen einen dhnlichen zeitlichen Verlauf. Diese Abbauraten sind zu Beginn des
Wintersin Folge der geringen Sonneneinstrahlung mit Werten um 20 ppbv / Tag klein. Die Zu-
nahme des Sonnenlichtes fuhrt zu einem starken Anwachsen der Ozonabbauraten, so dass fur
einen Zeitraum von ca. 30 Tagen, von Ende August bis Anfang September, Ozonabbauraten
von 60-80 ppbv / Tag erreicht wurden. Ab Mitte September gingen die Ozonabbauraten schnell
auf Null zurtick, da bis zu diesem Zeitpunkt das gesamte Ozon im Héhenbereich zwischen ~14
und 21 km zerstort wurde.

Auch die Ozonabbauraten der Antarktis wurden auf die Sensitivitdt der verwendeten Heizraten
und die Einfihrung eines Ruckwartsmatchradius getestet. Wahrend die Ozonabbauraten kaum
von den eingesetzten Heizraten abhangig sind, zeigt sich eine stérkere Sensitivitét beztiglich des
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Ruckwaértsmatchradius in gréfieren Hohen. Oberhalb des © = 475 K findet man beim Einsatz
dieses Qualitétsmerkmals stérkere Schwankungen, wahrend die unteren Niveaus stabil im Rah-
men ihrer statistischen 16 Fehler bleiben.

Daes sich bei den ermittelten Ozonabbauraten in der Antarktis nicht um Wirbelmittel handelt
kann keine Aussage Uber den wirbelgemittelten Ozonabbau getroffen werden, wobel dies auch
nicht nétig ist, da das Ozon im Hohenbereich zwischen ® = 400 und 500 K komplett zerstort
wurde. Trotzdem wurde die Ozonabbauraten entlang der absinkenden Luftmassen, die am 31.
Oktober 2003 © = 400, 425, 450, 475, 500, 525 und 550 K erreichten, integriert und der Ozon-
abbau berechnet. Dies wurde mit der Abnahme des arithmetischen Mittels der Ozonmischungs-
verhaltnisse der in den Polarwirbel gestarteten Ozonsonden verglichen. Hierbel handelt essich
aus den oben bereits dargel egten Griinden ebenfalls nicht um ein Wirbelmittel. Allerdings zeigt
der Vergleich eine gute Ubereinstimmung der Ergebnisse beider Methoden.

9.3 Multisensor-M atchtechnik

Es wurde ein neuer Algorithmus auf Basis der multivariaten Regression entwickelt, mit dem
Ozonabbauraten gleichzeitig aus Ozonprofilen verschiedener Sensortypen berechnet werden
koénnen. Dabei missen neben der Ozonabbaurate die systematischen Fehler zwischen den Sen-
sortypen bestimmt werden. Dies wurde exemplarisch am antarktischen Winter 2003 fur das
0 =475 K gezeigt. Dafuer wurden die Ozonsondenprofile der Matchkampagne und Ozonson-
denprofile der Satellitenexperimente ILAS |1 und POAM I11 verwendet.

Die mit der Multisensor-Matchtechnik berechneten Ozonabbauraten stimmen gut mit den
Ozonabbauraten der Selbstmatchansétze tiberein und haben extrem kleine Fehler, dadurch die
grole Anzahl an eingehenden Matchen die Regressionsgerade sehr gut bestimmbar ist. Die
grofite Diskrepanz tritt zwischen den Ozonabbauraten des Ozonsondenmatches und der Multi-
sensor-Matchtechnik auf. Die Ozonabbauraten des Ozonsondenmatches sind zum Zeitpunkt der
groften Abbauraten, Mitte August bis Mitte September grof3er als die mit der Multisensor-
Matchtechnik. Dies liegt in erster Linie daran, dass die Ozonsondenstationen weiter auf3en im
Wirbel liegen und dort aufgrund der kleineren Sonnenzenithwinkel die Aktivierung zu einem
friheren Zeitpunkt weiter fortgeschritten ist, als auf den Breiten, in denen die Satelliten ihre
Messungen durchgefihrt haben. Das die mit dem Multisensor-Matchansatz berechneten Ozon-
abbauraten insgesamt kleiner sind, deutet darauf hin, dass die Ozonabbauraten im Inneren des
Wirbels kleiner sind, als am Rand des Wirbels.

Die Abweichung zwischen den Satelliten- und Ozonsondenmessungen wurden zeitabhangig
mit jeder Ozonabbaurate bestimmt. Der Bias variiert zwischen -170 und 170 ppbv und besitzt
eine starke Zeitabhangigkeit, die maglicherweise durch starke réaumliche Gradienten innerhalb
des Ozonfelds erklart werden kdnnen. Solche Gradienten entstehen durch den chemischen
Ozonabbau. Zum Zeitpunkt der totalen Ozonzerstérung sehen die Satellitenexperimente syste-
matisch mehr Ozon, was darauf hinwelst, dass deren Auswerteal gorithmen Probleme haben ge-
ringe Ozonkonzentrationen korrekt nachzuweisen.

Dartber hinaus wurde der Versuch unternommen, die eingesetzten Heizraten, die zur Berech-
nung der Matchtrajektorien genutzt wurden, mittels der Matchmethode zu Uberprifen. Dazu
sollten die ILAS 11 Messungen der passiven Spurengase CH, und N,O genutzt werden. Aller-
dings stellte sich heraus, dass die CH, und N,O Daten zum jetzigen Zeitpunkt noch einer zeit-
aufwendigen Validierung bedurfen um eine wissenschaftliche Nutzung zu erlauben.
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Da die Durchfiihrung von weiteren Ozonsondenkampagnen nicht gewahrleistet ist, wurde mit
dem vorgestellten Algorithmus eine Méglichkeit geschaffen, ale vorhandenen Datenquellen
auszunutzen, um weiterhin die Matchzeitreihe aufrecht zu erhalten. Die gute Ubereinstimmung
zwischen dem Multisensor-Matchansatz und dem Ozonsondenmatch zeigt, dass der Ansatz
funktioniert und kann die FortfUhrung der Zeitreihe gewéhrleisten.

9.4  Vergleich Arktismit Antarktis

Vergleicht man die Ozonabbauraten in ppbv / Sonnenstunde auf © = 475K der Arktismit denen
der Antarktis, so findet man in Jahren mit starkem chemischen Ozonabbau in der Arktis maxi-
mal e Ozonabbauraten zwischen 5 und 9 ppbv / Sonnenstunde. Diese Werte stimmen gut mit der
maximalen Ozonabbaurate in der Antarktis von ~6 ppbv / Sonnenstunde tberein. Allerdings
findet man die grofdten Ozonabbauraten in der Arktis im Januar, was zeitlich dem Juli in der
Antarktis entsprechen wirde. Zu diesem Zeitpunkt sind die Ozonabbauraten im antarktischen
Polarwirbel kleiner und liegen um die 3-4 ppbv / Sonnenstunde. Eine mogliche Erklarung kénn-
te der stérkere Lichteinfall und die so friihere Aktivierung des arktischen Polarwirbels sein, da
dieser haufig durch das Aléutenhoch in Richtung Stiden verschoben ist und so friiher mehr Son-
nenlicht in den Wirbel falt. Mitte August bis Mitte September, wenn im antarktischen Polar-
wirbel die hochsten Abbauraten berechnet wurden, wasin der Arktis Februar / Mérz entspricht,
liegen die Ozonabbauraten in der Regel bei 2-3 ppbv / Sonnenstunde. Die Ausnahme bildet der
arktische Winter 1999/2000 in dem dauerhaft Ozonabbauraten von 4-5 ppbv / Sonnenstundeim
Februar/Mérz detektiert wurden. Dies fuhrte zum stérksten bisher dokumentierten Ozonabbau
in der Arktis, wobel bis zu 70% des Ozons in einzelnen Hohenschichten zerstort wurden (Rex
et a., 2002).

Im Unterschied zu den maximalen Ozonabbauraten in ppbv / Sonnenstunde unterscheiden sich
die maximalen Ozonabbauraten in ppbv / Tag erheblich (Abbildung 9.1). Die Periode des
Ozonabbaus in der Antarktis ist langer und es werden im August / September die maximalen
Ozonabbauraten / Tag zwischen 60 und 80 ppbv erreicht. Diese Abbauraten halten fir mehr al's
30 Tage an, was zu einem Abbau von biszu 2,4 ppmv (2/3 des Ozons auf © = 475 K) innerhalb
eines Monats fuhrt.

Bei dem hier stattgefundenen V ergleich muss berlicksichtigt werden, dass die Ozonabbauraten
der Antarktis keine Wirbelmittel darstellen und Ozonabbauraten, die in gleicher Weise den
Rand wie das Zentrum des antarktischen Polarwirbels mit einbezogen hétten, sich von den hier
bestimmten unterscheiden. Der Vergleich der Ozonabbauraten, die mit dem Ozonsondenmatch
und mit dem Multisensor-M atchansatz berechnet wurden, weisen bereits kleine Abweichungen
auf, die von unterschiedlichen Orten der Messungen herriihren. Aufgrund der stabilen meteoro-
logischen V erhéltnisse des antarkti schen Winters 2003 konnen die bestimmten Abbauraten aber
alstypisch fur eine kalten antarktischen Winter angesehen werden.

9.5 Ausblick

Die Ozonabbauraten helfen bzw. haben bereits geholfen die Prozesse, die zum arktischen Ozon-
abbau fuhren, besser zu verstehen - was das Ziel der Matchkampagnen war. Die Interpretation
der gewonnen Matchdaten ist das Thema einer weiteren Dissertation im Rahmen des QUOBI -
Projekts, die von Katja Frieler am AWI Potsdam durchgefihrt wird.
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In Kapitel 4.2 wurde auf den moglichen Effekt, den unterschiedliche Ozonsondentypen auf die
Matchergebnisse haben kdnnen, eingegangen. Im Rahmen der Doktorarbeit von Astrid Schulz
wurde damit begonnen, den Sondentyp der Ozonsonden, die in den einzelnen Matchwintern ge-
nutzten wurden, zu ermitteln. Dies wurde im Rahmen dieser Doktorarbeit fortgefuhrt. Aller-
dingsist die Anzahl der in eine Regression eingehenden Matcheim Fall des Ozonsondenmatch-
ansatzes zu gering, um neben der Ozonabbaurate noch einen weiteren Parameter, wie den
Abweichung zwischen zwei Ozonsondentypen, zu ermitteln. Aufgrund der grof3en Anzahl von
Matchen, die in eine Regression des M ultisensor-Matchtansatzes eingehen, sollte die Mdglich-
keit bestehen mit dieser Methode verlé&ssliche Ergebnisse tiber den systematischen Fehler zwi-
schen Ozonsonden unterschiedlichen Typs zu erhalten.

Um den Multisensor-Matchansatz zu komplettieren, muss eine detaillerte Fehlerrechnung be-
reitgestellt werden. Dartiber hinaus sollte die Sensitivitdt der Ozonabbauraten auf die Einfih-
rung des Rickwartsmatchradius getestet werden.

Der Ansatz die Qualitét der eingesetzten Heizraten mit CH,- und No,O-Daten von ILAS 11 zu
Uberprifen, sollte nach einer intensiven Prifung der Daten bzw. dem Erhalt einer neuen Daten-
versionweiter ausgearbeitet werden.
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Anhang A

Ozonsondenstationen in der Arktis

In dieser Liste sind die Ozonsondenstationen aufgelistet, die an der arktischen Match-Kampa-
gnen im Winter 2002/2003 teilgenommen oder nachtréglich ihre Daten zur Verfigung gestellt
haben. Im Falle einiger Stationen sind zwei Lander eingetragen. Im ersten Land liegt die Stati-
on, das zweite Land gibt die Nation an, die fur die Ozonsondenaufstiege verantwortlich war.

Kurzel Stationsname Land Brgigg(’f ' N) | L agggg(r 0)
AB Aberystwyth Grof3oritanien 52,4 355,9
AL Alert Kanada 82,5 297,7
AT Athens Griechenland 37,9 23,8
CH Churchill Kanada 58,8 265,9
DB DeBilt Holland 52,1 52
ED Edmonton Kanada 53,6 245,9
EU Eureka Kanada 80,0 274,1
GB Goose Bay Kanada 53,3 299,6
HP Haute Provence Frankreich 43,9 57
HP Hohenpeissenberg Deutschland 47,8 11,0
A Jaegersborg Déanemark 55,8 12,5
JO Jokioinen Finnland 60,8 23,5
KB K Uhlungsborn Deutschland 54,1 11,8
KB Kiruna Schweden 67,9 21,1
LN L egionowo Polen 52,4 21,0
LE Lerwick GrofRpritanien 60,1 358,8
LI Lindenberg Deutschland 52,2 14,1
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Kurzel Stationsname Land Brg?gg(’f' N) | L aggeg%r 0)
MS Moshiri Japan 44,4 142,3
NA Ny-Alesund Norwegen/Deutschland | 78,9 11,9
OR @rland Norwegen 63,4 9,2
PA Payerne Schweiz 46,8 6,9
PR Prague Tschechische Republik | 50,0 14,5
RE Keflavik Island 64,0 337,3
RS Resolute Kanada 74,7 265,0
CA San Pietro Capofiume Italien 44,7 11,6
SA Salekhard Rufdand 66,5 66,7
SC Scoresbysund Gronland/Danemark 70,5 338,0
SO Sodankylae Finnland 67,4 26,7
TL Thessaloniki Griechenland 40,6 23,0
TH Thule Gronland/Danemark 76,5 291,3
ucC Uccle Belgien 50,8 4.4
VA Valentia Irland 51,9 349,8
YA Yakutsk RuRland 62,0 129,7
PS RV Polarstern Deutschland variabel variabel

134




Anhang B: Ozonsondenstationen in der Antarktis

Anhang B

Ozonsondenstationen in der Antarktis

In dieser Liste sind die Ozonsondenstationen aufgelistet, die an der Match-Kampagnen im ant-
arktischenWinter 2003 teilgenommen haben. Alle Stationen liegen in der Antarktis. Daher sind
an erster Stelle die Nationen angegeben, die die Station verwalten und dann die Lander, die dort
fur die Ozonsondenstarts verantwortlich sind.

Kurzel Station Nation Brgﬁgg(i' 9 | L agggg(r 0)
BG Belgrano2 Argentinien/Spanien 77,9 325,4
DA Davis Australien 68,6 78,0
DDU Durmont d' Urville Frankreich 66,4 140,0
MR Marambio Argentinien/Finnland 64,2 303,3
MU McMurdo USA 779 166,7
NM Neumayer Deutschland 70,7 351,7
RO Rothera Grof3pritannien 67,6 291,9
SP Ammundson Scott USA 90.0 102,0
Sy Syowa Japan 69,0 39,6
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