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Der Abbau der Ozonschicht in den mittleren und den polaren Breiten der Nordhemisphére - vor allem wéh-
rend Winterhalbjahre - ist ein besorgniserregender Vorgang, da unser Lebensraum direkt betroffen ist. Als
zum Ende der achtziger Jahre diese Entwicklung zum ersten Male eindeutig nachgewiesen wurde, haben sich
nationale sowie internationale Forschungsorganisationen entschlossen, die Prozesse naher zu untersuchen,
die fur diese Entwicklung maf3geblich sind. Als Teil dieser Anstrengungen wurde u.a. ein Forschungsflug-
zeug (Transall C-160) mit drei Fernerkundungsinstrumente (LIDAR, Light Detection and Ranging; MIPAS,
Michelson Interferometer for Passive Atmospheric Sounding; DOAS, Differentielle Optische Absorptions-
Spektroskopie) ausgeristet und fur den wissenschaftlichen Einsatz vorgesehen. Mit diesem Forschungsflug-
zeug wurden in den Jahren 1991-1995 etwa 100 MeRflige Uber Mitteleuropa und der européischen Arktis
durchgefiihrt und eine groRe Anzahl an Mefl3ergebnisse gewonnen.

Die von den MeRinstrumenten ermittelten Daten wurden in den Vorgangerprojekten weitestgehend ausge-
wertet. In diesem Folgevorhaben wurden jedoch erheblich weiterreichende Auswertungen und Dateninter-
pretationen durchgefuihrt. Die dabei bearbeiteten wissenschaftlichen Fragestellungen wie beispielsweise Un-
tersuchungen zur Denoxifizierung und Halogenaktivierung der Stratosphare wurden vor allem durch Verglei-
che der Datensatze mit Ergebnissen von photochemischen und/oder dynamischen Modellen untersucht und
deren Resultate in 38 begutachteten Veroffentlichung in internationalen Zeitschriften (bis heute) publiziert.

The depletion of the ozone layer in the lower and polar latitudes of the northern hemisphere — in particular
during the winter half years — is an alarming process, because our living space is directly affected. Since at
the end of the eighties this trend was verified, national as well as international research organisations decided
to deeper investigate the processes, which are decisive responsible for this development. As part of this effort
a research aircraft (Transall C-160) with three remote sensing instruments (LIDAR, Light Detection and
Ranging; MIPAS, Michelson Interferometer for Passive Atmospheric Sounding; DOAS, Differential Optical
AbsorptionSpektroscopy) was equipped. Between 1991-1995 about 100 flights were performed with this re-
search aircraft above Central Europe and the European Arctic and a large number of results was gained.

The data obtained from the measuring instruments were partly evaluated during the previous projects. How-
ever, in this succeeding project a considerably improved and further reaching evaluation and interpretation
was performed. In particular by comparisons of the datasets with the results of photochemical and/or dy-
namical models the scientific questions (e.g. denoxification, halogen activation) were investigated and the re-
sults in 38 reviewed publications in international journals (up to now) published.



1.) Einleitung und Ubersicht

Der Abbau der Ozonschicht in den mittleren und den polaren Breiten der Nordhemisphére -
vor allem wahrend Winterhalbjahre - ist ein besorgniserregender Vorgang, da unser Lebens-
raum direkt betroffen ist. Als zum Ende der achtziger Jahre diese Entwicklung zum ersten
Male eindeutig nachgewiesen wurde, haben sich nationale sowie internationale Forschungs-
organisationen entschlossen, die Prozesse naher zu untersuchen, die fur diese Entwicklung
maf3geblich sind. Als Teil dieser Anstrengungen wurde u.a. ein Forschungsflugzeug (Transall
C-160) mit drei Fernerkundungsinstrumente (LIDAR, Llght Detection and Ranging; MIPAS,
Michelson Interferometer for Passive Atmospheric Sounding; DOAS, Differentielle Optische
AbsorptionsSpektroskopie) ausgerustet und fir den wissenschaftlichen Einsatz vorgesehen.
Mit diesem Forschungsflugzeug wurden in den Jahren 1991-1995 etwa 100 Melf3flige Uber
Mitteleuropa und der europaischen Arktis durchgefiihrt (fir eine Ubersicht lber die Fliige
siehe die Tabellen in Kapitel 5) und eine groRe Anzahl an Mel3ergebnisse gewonnen.

Die von den MeRinstrumenten ermittelten Daten wurden in den Vorgangerprojekten weitest-
gehend ausgewertet. Wegen der zu kurzen Forderungsdauer der Vorgangervorhaben konnten
aber nur Teilaspekte dieser MelRdaten vollstandig ausgewertet und interpretiert werden. Daher
wurde dieses Folgevorhaben beantragt und vom BMBF finanziert. Die dabei bearbeiteten wis-
senschaftlichen Fragestellungen sind summarisch in Kapitel 2 aufgefuihrt. Eine Zusammenfas-
sung und Bewertung des Forschungsvorhaben findet sich in Kapitel 3. Eine detaillierte Uber-
sicht der wissenschaftlichen Themen, die im Rahmen der Transallvorhaben bearbeitet wurden
sind in Kapitel 4 aufgefuihrt. Kapitel 5 gibt schlieRlich zur Orientierung eine Ubersicht tiber
die Mel3flige und das Kapitel 6 enthélt eine Liste der im Rahmen diese Vorhabens (und der
Vorgangervorhaben) angefertigten Veroffentlichungen. Weitere Details des Forschungsvorha-
bens findet sich in den Teilberichten der beteiligten Institutionen (IUP, Universitat Heidel-
berg; IMK, Forschungszentrum Karlsruhe; DLR, Oberpfaffenhofen; MPI-Chemie Mainz) in
den Anhangen. Fur Interessenten der detaillierten Darstellung der wissenschaftlichen Ergeb-
nisse sei auf die bis heute angefertigten 38 begutachteten Veroffentlichung verwiesen, die in
internationalen Zeitschriften erschienen sind

2.) Die Forschungsziele und Ergebnisse des Vorhabens

Die Absicht des Forschungsvorhabens war die Mel3ergebnisse der einzelnen Instrumente nach
unterschiedlichen Aspekten (s.u.) zu interpretieren, wobei ein Schwerpunkt in der Interpreta-
tion jener MelRdaten sein sollte, die von unterschiedlichen MeRRinstrumenten gewonnen wurde.
Wie die weiter unten aufgelistete Aufstellung zeigt, ist dies in hervorragender Weise gelun-
gen. Im einzelnen wurden folgende Studien durchgefuhrt:

2.01 NO-Messungen Glatthor et al.,1998]

In diesem Teilprojekt wurden u.a. die Breitenabhangigkeit der auf zahlreichen Mel3fligen
vom dem DOAS- und erstmalig von dem MIPAS Instrument gemessengis&len unter-
einander mit dreidimensionalen Modellrechnungen verglichen. Dabei zeigte sich das die erst-
malig mit dem MIPAS-Instrument gemessenen,@ulen i.a. sehr gut mit den Messungen
des DOAS Gerates sowie den Modellrechnungen tbereinstimmt.

2.02 Upwind/Downwind PSC-BeobachtungQarlslaw et al.,1998]

In diesem Teilprojekt wurden die hochaufgelésten PSC-Beobachtungen vom Januar 1995, die
im Lee der skandinavischen Gebirgskette gemessen wurden, mit einem gekoppelten mesoska-



ligen Dynamik/Chemiemodell verglichen, wodurch das bisherige Bild von ,Mountain-PSCs’
entscheident erweitert werden konnten.

2.03 Heterogene Bromchemie an dem stratospharischem Hintergrundaerosér|e et al.,

1998].

Das Molekul OCIO konnte wahrend mehrere Mel3flige aul3erhalb des Polarwirbels nachge-
wiesen werden. Bei einigen dieser Ereignisse konnte eindeutig gezeigt werden, dal3 diese
Luftmassen nicht vom Polarwirbel stammen und auch nicht 10 Tage vorher durch polare
stratospharische Wolken prozessiert wurden. Hingegen zeigt die Simulation mit 1-D Modell-
rechnungen auf den untersuchten Luftmassentrajektorien, da? OCIO nur bei einer effizienten
Hydrolyse des Molekils BrONO

2.04 Filamentierung am Polarwirbelrand [Flentje et al.,1999]

Die mit dem LIDAR Geréat verschiedentlich beobachtete Filamentierung des Polarwirbelran-
des (z.B. bei dem Flug am 27. 3. 1995) wurde mit einem Contour Advection Modell einge-
hender untersucht. Dabei konnten die Beobachtungen realitatsnah modelliert werden, was eine
genaue Bestimmung des Luftmassenaustauschs tber den Polarwirbelrand erlaubt.

Damit a3t sich der Einflu3 der prozessierten Luftmassen des Polarwirbels auf die mittleren
Breiten besser als bisher abschatzen.

2.05 Interpretation der DOAS Mondmessungen nach € NO,, NO; OCIO und OBrO
[Erle et al.,1997]

Die beiden funf Transallfligen durchgefihrten Mondmessungen wurden nach den Saulen-
dichten von @, NO,, NO; OCIO und OBrO ausgewertet. Fir die ersten vier genannten Spu-
renstoffe wurden i.a. eine gute Ubereinstimmung mit Messungen anderer Instrumente (z- Bsp.
TOMS Satellit) oder photochemischen Modelrechnungen gefunden. Das Molekil OBrO
konnte im Gegensatz zu den Ergebnissen einer franzésischen Gruppe bei den Mondmessun-
gen wahrend der Nacht nicht nachgewiesen werden. Aus unseren Messungen lafdt sich daher
auf eine Obergrenze von bestenfalls 7.12%t@r’ schlieRen.

2.06 Interpretation der OCIO Messungen bei Zwielicht und wahrend der NachtHrle et
al., in prep.

Die wahrend mehrerer Mel3flige gemessenen OCIO Saulendichten wahrend des Abend- oder
im Morgenzwielicht und wahrend der Nacht wurden mit Hilfe eines 1-D Modells untersucht.
Dabei zeigte sich, daf} die gemessene OCIO Mengen bei Nacht - wie erwartet - aul3erst stark
der dem bisher noch recht ungenau bestimmten Ratenkoeffizenten BrO + CIO abhangen. Mit
Hilfe der Messungen und dem Modell laf3t sich der Bereich der Unsicherheiten des Raten-
koeffizenten stark einschranken. wodurch auch eine genauere Berechnung des Ozonverlustes
durch den ozonabbauenden Kanal dieser Reaktion erst méglich wird.



2.07 Partitioning der NO, Verbindungen wahrend eines Polarwinters Pfeilsticker et al.,

1998]

Mit Hilfe der wahrend eines Winterhalbjahres von den unterschiedlichen Fernerkundungsin-
strumenten gemessenen hauptsachlichep We&bindungen (N@ CIONG,, HNG;) sowie

einer Abschatzung der totalen N®lenge aus einer Eichung depgONMenge und der vom
LIDAR gemessenen Aerosoloberkante konnten fiir vier MelRperioden im Winter 1994/95
idealtypische Situationen der N®erteilung des stratospharischen Winterhalbjahres studiert
werden. Das dabei abgeleitete Bild bestatigt die bisherigen Sicht der chemischen und physi-
kalischen Prozesse der stratosphéarischen Stickstoffverbindungen.




3.) Zusammenfassung und Bewertung:

Im Rahmen des Vorhabens wurden einige neue wichtige Erkenntnisse tber chemische und
physikalische Prozesse der Ozonschicht gewonnen. Das Vorhaben war somit sehr erfolgreich.
Fur die sehr interessierten Details der im Rahmen dieses Vorhabens erzielten Forschungser-
gebnisse sei die Einzelberichten (siehe weiter) der beteiligten Forschungsgruppen bzw. den in
Kapitel 5 aufgefuhrten wissenschaftlichen Veroffentlichungen verwiesen.

Weiterhin kann aus den hier gemachten Erfahrungen den Geldgebern nur empfohlen werden
ahnlich strukturierte Vorhaben, die zuerst eine intensive MelRphase aufweisen bevor eine Da-
teninterpretation erfolgt, den Antragstellern geniigend Zeit (und Férderung) fur diese zweiten
Phase zu kommen zu lassen.



4.) Ubersicht tiber die mit dem Forschungsflugzeug Transall untersuchten
wissenschaftlichen Fragestellungen

1.) Diagnose des arktischen Polarwirbels
1.1 Anderung der stratospharische Chemie an der Polarwirbelgrenze
1.2 Variabilitéat der Spurenstoffe §OCINO;, OCIO, NQ, HNQO;, etc.) im polaren Winter
1.3 Zeitliche Entwicklung der polaren stratosphéarischen Chemie wéahrend des Winters bzw.
von Jahr zu Jahr ( 5 Winter)

2.) Fallstudien/Chemische Prozesstudien
2.1 Upwind/downwind Studien an PSC-Feldern
2.2 Chloraktivierung durch heterogene Umwandlung GINGDCIO)
2.3 Denoxifizierung (Umwandlung von der N®@erbindungen in NQ
2.4 Denitrifizierung (Entfernung von HNQ@us Gasphase)
2.5 Transport chloraktivierter, N@rmer und CIN@reicher Luftmassen in mittlere Breiten
2.6 Bestimmung der lokalen Ozonverlustrate,
2.7 2-D-Detektion des Ozonverlustgebietes
2.8 Vermessung von PSC-Feldern
2.9 Untersuchung der “frihen' Chloraktivierung durch vulkanisches Aerosol
2.10 Leewellenuntersuchungen, Untersuchung der physikalischen Phase stratospharischen
Aerosols
2.11 Sedimentation von stratosphérischen Aerosolpartikeln in die polare Troposphare
2.12 Untersuchung des strat./trop. Austausches durch den polaren Jet
2.13 OCIO-Bildung aulRerhalb des Polarwirbels, Heterogene Bromchemie
2.14 Das Budget der N&Yerbindungen
2.15 Filamentbildung am Polarwirbelrand

3.) Hemispharische Untersuchungen
3.1 Breitenschnitte der Verteilung vory, INO,, OCIO, CINQ, HNO; und NQ im nord-
hemispharischen Spatwinter
3.2 Transport von vulkanischen Aerosolen (Pinatubo)

4.) Vergleichsmessungen
4.1 Vergleich von DOAS und MIPAS Ozonmessungen mit in-sgtS@hden und dem
TOMS-Instrument auf dem Nimbus 7 Satelliten
4.2 Vergleichsmessungen von MIPAS-Transall mit MIPAS - Boden, Ballon- , bzw. mit
dem CLAES auf UARS-Satelliten
4.3 Vergleichsmessungen mit in-situ Ballonen (z Bsp. im Rahmen von Traverse)
4.4 Vergleich mit Lidar Boden- und Satellitenmessungen



5.) Ubersicht iiber die TRANSALL-Flilge in den 5 arktischen Wintern
1990/91 bis 1994/95

In den folgenden Tabellen wird eine Ubersicht tiber die MeRfliige des Forschungsflugzeuges
Transall gegeben:

5.1.1 Winter 1990/91

Datum | Flugroute Kommentar Position d. Polarwirbgls
30.1.91 Manching, lokal Testflug

31.1.91 Manching, lokal Testflug

4.2.91 Manching, lokal Testflug

5.2.91 Manching - Andoya Breitenschnitt

6.2.91 Andoya - Jan Mayen

7.2.91 Andoya - Séndre Stromfjord - Andoya
9.2.91 Andoya - Keflavik

10.2.91 Keflavik - Sondre Stromfjord - Andoya
11.2.91 Bodenmessung

12.2.91 Andoya - Manching

2491 Manching Mond-Dirktlicht
4.4.91 Sidflug
9.4.91 Manching - Wunsdorf - Andoya

10.4.91 Andoya - 85°N/?°W - Andoya
11.4.91 Andoya - Manching (Rickflug)

5.1.2 Winter 1991/92

Datum | Flugroute Kommentar Position d. Polarwirbels

28.11.91 Manching, lokal Testflug aul3erhalb

3.12.91 Manching - Kéln - Kiruna Breitenschnitt aul3erhalb

5.12.91 Kiruna — Keflavik/Island - Kiruna aul3erhalb

8.12.91 Kiruna - Keflavik/Island - Kiruna 75+5°N (Randbereich)

10.12.91 | Kiruna - 68°N/0°0O - Kiruna auRerhalb

11.12.91 |Kiruna - 70.5°N/18°0O auRerhalb

13.12.91 | Kiruna - Manching Breitenschnitt auBerhalb

8.1.92 Manching - Hohn - Kiruna Breitenschnitt Flug Gber Randbereich

9.1.92 Kiruna - 65°N/7°0 - 68°N/11°0 - Kiruna PSC's 53+2°N (innerhalb)

12.1.92 Kiruna - Rusische Grenze - Kiruna PSC's 62+5°N (innerhalb)

13.1.92 Kiruna - Rusische Grenze - Norwegische Kiste { PSC's 60£5°N (innerhalb)
Kiruna

14.1.92 Kiruna - 70°N/9°0O - Kiruna PSC's 63+5°N (innerhalb)

15.1.92 Kiruna - 65°N/10°0 - Kiruna PSC's 63+3°N (innerhalb)

16.1.92 Kiruna - 64°N/6°0O - Kiruna 603°N (innerhalb)

17.1.92 Kiruna - Manching Breitenschnitt 55+3°N (Randbereich)

29.1.92 Manching - Hohn - 65°N/12°0 Breitenschnitt 68+3°N (Randbereich)

30.1.92 Kiruna - 71°N/5°0 Kiruna Flug Gber Randbereich

31.1.92 Kiruna - 78°N/30°0 Kiruna innerhalb

1.2.92 Kiruna - 77°N/18°0 - Kiruna innerhalb

2.2.92 Kiruna - 76°N/24°0 - Kiruna innerhalb

3.2.92 Kiruna - Séndre Stromfjord/Gronland - Kiruna 65t5°N (Randbereich)

5.2.92 Kiruna - 61°N/14°0 — Stavanger— Kiruna innerhalb

7.2.92 Kiruna - Spitzbergen — Kiruna innerhalb

9.2.92 Kiruna - 58°N/12°0 (Sudschweden) - Kiruna innerhalb

10.2.92 Kiruna - 63°N/20°0 (Finnland) - Kiruna innerhalb

11.2.92 Kiruna - Sondre Stromfjord/Grénland - Kiruna 70+3°N (Randbereich)

13.2.92 Kiruna - 63°N/20°0O — Kiruna innerhalb

14.2.92 Kiruna - 80°N/7°0O — Kiruna Flug iber Randbereich

16.2.92 Kiruna - 73°N/47°0O (Novaja Semlja) - Kiruna Flug iber Randbereich

Die Angabe des Polarwirbelrands bezieht sich auf die 475 K-Isentrope.



17.2.92 Kiruna - Manching Breitenschnitt

28.2.92 Manching - Hohn - Kiruna Breitenschnitt Flug tber Randbereich
29.2.92 Kiruna - 73°N/19°0 - 64°N/21°0 - Kiruna Breitenschnitt Flug uber Randbereich
1.3.92 Kiruna - Séndre Stromfjord/Gronland - Kiruna innerhalb

3.3.92 Kiruna - 68°N/59°0 (Workuta) - Kiruna innerhalb

4.3.92 Kiruna - 78°N/27°0 (Spitzbergen) - Kiruna Breitenschnitt Flug uber Randbereich
5.3.92 Kiruna - St.Morgan - 29°N/16°0 (Las Palmas) | Breitenschnitt aul3erhalb

7.3.92 Las Palmas - Kapverd. Inseln - Las Palmas Breitenschnitt aul3erhalb

8.3.92 Las Palmas - 60°N/18°0 (KélIn) Breitenschnitt aul3erhalb

9.3.92 51°N/7.5°0 (KdlIn) - Kiruna Breitenschnitt Flug uber Randbereich
11.3.92 Kiruna - 79°N/4°O Breitenschnitt Flug uber Randbereich
12.3.92 Kiruna - 73.5°N/18°0 (Spitzbergen) Breitenschnitt Flug uber Randbereich
13.3.92 Kiruna - 59.5°N/10°0 - 52°N/19°0 - Manching | Breitenschnitt aul3erhalb

5.1.3 Winter 1992/93

Datum | Flugroute Kommentar Position d. Polarwirbg

2.12.92 Manching - Manching Testflug aullerhalb

4.12.92 Manching - Kiruna 75+5°N (aulZerhalb)

6.12.92 Kiruna - Kiruna Mond-Direktlicht 68+2°N

8.12.92 Kiruna - 60°N/3°O - Manching 7625°N (auBerhalb)

27.1.93 Manching - Kiruna Flug Giber Rand (60°N)

31.1.93 Kiruna - 75°N/30°0 - Kiruna 76x4°N (innerhalb)

2.2.93 Kiruna - 59°N/10°0 Breitenschnitt 77+3°N (auRerhalb)

4.2.93 Kiruna - Landsberg - Manching Mond-Dirktlicht 68+3°N (auBerhalb)

5.3.93 Manching - Hannover - Kiruna Flug Gber Rand (6@3°N)

7.3.93 Kiruna - 72°N/24°0 -78°N/7°W - Kiruna Flug am Rand (483°N)

8.3.93 Kiruna - Wunstorf - Manching 45+3°N (innerhalb)

9.3.93 Manching - 47°N/5°0 - 41°N/18°0 (Thessaloniki 37+3°N (auRerhalb)

10.3.93 41°N/26°0 (Thessaloniki) — Alicante/Spanien - (36+2°N, fiir 90°SZW) (inner-
28°N/14°W (Las Palmas) halb)

12.3.93 Las Palmas - 49°N/12°0O (Manching) auRerhalb

24.3.93 Manching - Kiruna 80+5°N (aulRerhalb)

25.3.93 Kiruna - 82°N/5°0 (Spitzbergen) - Kiruna 72+3°N (Flug in Wirbel)

28.3.93 Kiruna - 82°N/30°0 (Spitzbergen) - Kiruna 78+2°N (Flug in Wirbel)

29.3.93 Kiruna - 63°N/11°0O - 51°N/9°O - Manching 79+3°N (auRerhalb)

5.1.4 Winter 1993/94

Datum | Flugroute Kommentar Position d. Polarwirbe
30.11.93 [ Manching, lokal Testflug; Mondlicht|  auRerhalb

22.1.94 Manching - Sidschweden - Kirun&reitenschnitt 73t5°N (aulRerhalb
25.1.94 Kiruna - 75.5°N/11°W - Kirunaz.T. Mondlicht| 68+4°N(innerhalb/Randbereich
28.1.94 Kiruna - Nordsee - Manching Breitenschnitt 58+2°N (Randbereich)

8.2.94 Manching - Sudschweden - Kirun8reitenschnitt 80+4°N (auRerhalb
15.2.94 Kiruna - 85.5°N/9°O - Kiruna Breitenschnitt 78+2°N (Randbereich
16.2.94 Kiruna - Sudschweden - Manching Breitenschnitt 76+2°N (auRerhalb)

11.3.94 Manching - Ungarn - Estland - Finnl. - KirupBreitenschnitt 71+3°N (aulRerhalb
13.3.94 Kiruna - 76°N/30°0 76°N/10°W - Kirunp 57+3°N (innerhalb
16.3.94 Kiruna - Schottland - Niederlande - Manching | Breitenschnitt 68+2°N (Randbereich)

5.1.5 Winter 1994/95

Datum | Flugroute Kommentar Position d. Polarwirbe
9.11.94 Manching (67.8°N; 20.3°0), lokal Testflug aul3erhalb

13.12.94 | Manching - Schweden - Kiruna 74°N (aulRerhalb)

15.12.94 | Kiruna, lokal 72°N (aulRerhalb)

17.12.94 | Kiruna - Spitzbergen - Kiruna PSC's, Mondlicht | 70°N (Randbereich)

Is

Is

Is



20.12.94 Kiruna - 70°N/0°0O - 58°N/0°O - Manching Flug Uber Wirbelrand (63°

11.1.95 Manching - Norwegen - Kiruna Flug uber Wirbelrand (60°N)

12.1.95 Kiruna - 72°N/20°0O - 65°N/15°0 - Kiruna PSC's innerhalb

15.1.95 Kiruna, lokal tiber Skandinavien PSC's 66°N (innerhalb)

17.1.95 Kiruna - Finnland - Polen - Manching PSC's Flug uber Wirbelrand (62°N)

24.1.95 Manching - Hohn - Kiruna 49°N (innerhalb)

27.1.95 Kiruna - 65°N/18°0 - Kiruna 50°N (innerhalb)

30.1.95 Kiruna - 69.5°N/2°0O - Kiruna "ZEBRE" - Flug 60°N (innerhalb)

31.1.95 Kiruna - 57°N/23°0 - Kiruna Ballonbegleitung 61°N (Randbereich)
("ASTRID")

3.2.95 Kiruna - 74.5°N/45°0 (Riga)- Kiruna Ballonbegleitung 59°N (innerhalb)
("BONBON")

5.2.95 Kiruna - 74°N/45°0 - Kiruna FALCON-Begleitflug | 75°N (Randbereich/innerhalb

7.2.95 Kiruna - Finnland - Manching 70°N (aulRerhalb)

21.3.95 Manching - Polen - Finnland - Kiruna Flug uber Wirbelrand (56°N)

22.3.95 Kiruna - 73°N/30°0 - 73°N/18°0 - Kiruna 53+2°N (innerhalb)

26.3.95 Kiruna - 66°N/29°0 - Kiruna 63+2°N (innerhalb)

27.3.95 Kiruna - Norwegen - Manching 70+£5°N (auBerhalb)

4.4.95 Manching - Norwegen - Kiruna Flug Gber Wirbelrand (66°N)

5.4.95 Kiruna - 80°N/30°0O - Kiruna 63+2°N (innerhalb)

8.4.95 Kiruna - Schweden - Manching Flug tGiber Wirbelrand (63°N)
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6.) Liste der im Rahmen des Vorhabens und in den Transall Vorgangervor-

haben erschienenen Veroffentlichungen

(Anzahl der begutachteten internationalen Verdoffentlichungen (37), Dipl./Dok. Arbeiten, Kon-
ferenz Proceedings etc.(39))

1.

2.

10.

11.

12.

13.

14.

15.

Barth, V., and A. Zahn, The oxygen isotope composition of carbon dioxide in the middle
atmosphere, J.Geophys.Res., 102, 12995-13007, 1997.

Blom, C.E., H. Fischer, N. Glatthor, T. Gulde, and M. Ho6pfner, Airborne measurements
during the European arctic stratospheric ozone experiment: column amounts gf HNO
and Q derived from FTIR emission sounding, Geophys. Res. Lett., 21, 1351-54, 1994
Blom, C.E., H. Fischer, N. Glatthor, T. Gulde, M. Hopfner, W. Kimmig, C. Piesch, and
A.M. Lee, MIPAS-Transall observations on the variability of CIQNIDring the Arctic

winter of 1994/95, Proc. 3.European symposium, Schliersee, Bavaria, Germany, Septem-
ber 1995.
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1. Kurze Darstellung zu Aufgabenstellung, Voraussetzungen, Planung und
Ablauf des Vorhabens und Zusammenarbeit mit anderen Stellen

1.1. Aufgabenstellung

In den Jahren 1990 — 1995 wurden zwei Vorhaben unter gleichem Namen "Michel-
son Interferometer fur Passive Atmospharische Sondierung: Flugzeugexperiment
TRANSALL (MIPAS-FT)" vom BMBF mit den Forderkennzeichen 01VOZ30A8 und
01L09218/2 gefordert. Das Ziel der Vorhaben war die Fernerkundung von S&ulen-
gehalten stratospharischer Spurengase (O3, HNO3, CIONO,, etc.), die fir die Ozon-
chemie und insbesondere fir eine mdgliche Ozonzerstérung in der Arktis relevant
sind. Durch den Einsatz des Tragerflugzeugs TRANSALL sollte Information Uber die
horizontale Verteilung von Spurengasen gewonnen werden. Als Mel3gerat wurde ein
gekuhltes Fourier-Transformations-Spektrometer eingesetzt, das die thermische
Emission der atmospharischen Spurengase gegen den kalten Hintergrund des Welt-
raums im infraroten Spektralbereich mit hoher spektraler Auflésung erfal3t [15]. Diese
Methode erlaubt kontinuierliche Messungen unabhangig vom Sonnenstand, also
auch in der Polarnacht. Auswertung bzw. Interpretation der Mel3daten war bereits
Bestandteil der Vorhaben.

Die Forderung des IMK im Rahmen des Vorhabens "Erweiterte Interpretation der mit

den Transall-Fernerkundungsgeraten (LIDAR, MIPAS, DOAS) in den Arktischen

Winterhalbjahren 1990 — 1995 gewonnenen Datensétze" bezweckte:

(1) die Auswertung des Spurengases NO; aus bereits gemessene Daten

(i) Transall-interne Vergleiche fir Spurengase, die von mehreren Experimenten
gemessen wurden, sowie Vergleiche mit bodengebundenen, Ballon-, Flug-
zeug- oder Satellitenexperimenten.

Neben diesen technischen Aspekten, die Validierung und Harmonisierung der Da-

tenséatze bezweckten, sollten

(i)  wissenschaftliche Ziele, insbesondere zur PSC-Bildung, zur Chloraktivierung
und zur Denoxifizierung bzw. zum NOy-Budget

im Vordergrund stehen.

1.2. Voraussetzungen, unter denen das Vorhaben durchgefuhrt wurde

Im Winter 1994/1995 war die polare Stratosphére extrem kalt. Zwischen dem 10. De-
zember 1994 und dem 10. Februar 1995 waren grofl3e Gebiete des 50 hPa-Niveaus
standig unterhalb der PSC-I-Temperatur, zwischen Mitte Dezember und Mitte Januar
sogar unterhalb der PSC-II-Schwelle (<188 K), was umfangreiche heterogene Che-
mie ermoglichte. Erst ab Mitte Méarz waren die Temperaturen generell zu hoch zur
PSC-Bildung. In diesem Winter wurden zwischen Dezember 1994 und April 1995 im
Rahmen der dritten Phase von SESAME fiinf Transall-Kampagnen mit insgesamt 22
Flige durchgefiihrt. Wegen der grof3en Zahl der Flige und der besseren raumlichen
Auflésung von MIPAS-FT lag am Anfang des Vorhabens ein sehr umfangreicher
Satz von Rohdaten vor.



1.3. Planung und Ablauf des Vorhabens

Im folgenden sind die wesentlichen Meilensteine des Vorhabens aufgefuhrt:
Oktober 1995 Einreichung des Antrags

April 1996 Bewilligung des Vorhabens

April 1996 — Marz 1998  Forderung des IMK als Auftragnehmer

1.4. Zusammenarbeit mit anderen Stellen

Innerhalb des Vorhabens existierte wegen der sich erganzenden Daten und wegen
des gegenseitigen Vergleichs der Mel3ergebnisse eine Zusammenarbeit mit den For-
schungsgruppen des DOAS-Experiments (MPI-Mainz und Universitat Heidelberg) [6,
9, 17] und des Lidarexperiments (DLR Oberpfaffenhofen) [5, 8, 9, 17].

Bereits fur frihere Vorhaben existierte eine wissenschaftliche Zusammenarbeit des
IMK mit der Universitat von Cambridge. Erstmals wurde das Cambridger CTM
TOMCAT zur Interpretation der im Winter 1992/1993 gemessenen MIPAS-Daten [3]
verwendet [4]. Die Zusammenarbeit mit der Universitat Cambridge wird durch weitere
gemeinsame Vero6ffentlichungen [6, 11, 13, 16] dokumentiert.



2. Eingehende Darstellung der Ergebnisse

2.1. Lokale Kondensation von HNO 3 in Januar 1992

Auf einem Flug am 9. Januar 1992 wurden von MIPAS westlich der norwegischen
Kiste ungewohnlich niedrige Saulengehalte gasformiger Salpetersaure gemessen.
Aus dieser Beobachtung konnte abgeleitet werden, dal3 ungefahr 40% der Gesamt-
saule von HNO3 aus der Gasphase entfernt worden war. Unter der Voraussetzung,
dalR dieser Anteil in Polaren Stratospharenwolken kondensiert war, wurden Gleich-
gewichtsrechnungen fur zwei unterschiedliche Annahmen durchgefihrt:

(a) HNO3 war in flussigen ternaren Tropfchen von H,SO4/H,O/HNO3 gel6st, oder

(b) es befand sich in der festen Phase von NAT (Salpetersaure-Trihydrat).

Das Ergebnis war eindeutig (Abbildung 1). Im ersten Fall waren lediglich 8% aus der
Gasphase entfernt, wahrend unter (b) 45% der gasformigen Salpetersaure konden-
siert war [7, 18].

T (NAT)

b

185 190 195 200 205 210 ©0 2 4 6 & 10 12
Temperature (K) HNO; (ppbv)
Abbildung 1. (a) ECMWF-Temperaturprofile am Ort dreier Messungen von MIPAS-FT im
Januar 1992. Zusatzlich sind die Gleichgewichtstemperaturen von NAT und Eis eingezeich-
net. (b) HNQ-Gleichgewichtsprofile tber NAT und ternarer Lésung am Ort zweier Messun-
gen. Das Referenzprofi—) stammt aus einer unabh&ngigen Messung des MIPAS-
Ballonexperiments vom 13. Januar 1992 bei Temperaturen oberhalb der PSC-Schwelle.

Die Existenz von PSCs im MelRgebiet wurde durch Lidar-Beobachtungen von An-
doya aus bestatigt. Dabei wurden im HOhenbereich von 18-22 km feste Teilchen ge-
funden, was das Vorhandensein von NAT wahrscheinlicher macht. Von ungew6hn-
lich niedrigen HNOs-Werten im Zusammenhang mit PSCs am Tag und Ort unserer
Messung wurde spater auch in einer Veréffentlichung von amerikanischen Wissen-
schaftlern berichtet, die HNO3; aus UARS-Daten abgeleitet hatten.

2.2. Grolraumige Kondensation von HNO 3 im Winter 1994/1995

Wahrend der beiden relativ warmen Winter 1992/1993 [18] und 1993/1994 [12]
konnten keine aufergewOhnlich niedrigen HNOs-S&ulengehalte in der arktischen
Stratosphare festgestellt werden. Dies anderte sich jedoch im folgenden Winter in
dem die Stratosphare extrem niedrige Temperaturen aufwies. Auf Fligen am 17. De-



zember 1994 und vor allem am 12. Januar 1995 konnte von MIPAS erstmals eine
groBraumige Reduktion der HNO3s-Saulengehalte gemessen werden. Diese korreliert
mit dem Auftreten von PSCs, die gleichzeitig mit dem OLEX (Ozone Lidar EXperi-
ment) des DLR auf der Transall beobachtet wurden [8, 16, 17].

Bei einem Flug von Kiruna in den Polarwirbel und zuriick am 17.12.1994 (Abbildung
2) zeigte sich — bedingt durch Absinken im Wirbel und Konversion von Stickoxiden zu
HNO3 — zunachst die Ubliche Zunahme der HNOs-Saulen. Ab 76°N erfolgte jedoch
eine Abnahme von HNOg3, korreliert mit einer Zunahme des LIDAR-RUckstreusignals
[8, 16].
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Abbildung 2. Aus MIPAS Messungen vom 17.12.1994 abgeleitete Saulengehalte vgn HNO
(@) und CIONQ (b). In (a) ist zuséatzlich das zwischen 14 und 25km integrierte Rickstreusi-
gnal (IBS) des OLEX Lidars eingezeichnet, (c) zeigt die potentielle Wirbelstarke und die
Temperatur auf der 475K Isentropen am Ort der Messung.

Ein noch wesentlich ausgepréagteres Verhalten zeigten die beiden Flige am 11. und
12. Januar 1995, die zusammen einen Bereich von 52°N bis 73°N Uberdeckten (Ab-
bildung 3 und 4): Der Saulengehalt von HNO3; nimmt bei zunehmender Machtigkeit
der vom OLEX beobachteten PSC-Schicht und bei abnehmenden Temperaturen
deutlich ab.

Aus den OLEX-Messungen des Depolarisationsgrades der beobachteten PSCs folgt,
dal3 es sich hauptsachlich um den Typ Ib handelte, also um runde Teilchen, die ge-
wohnlich als ternare Losungen von H,SO4/HNO3/H,O interpretiert werden. Um aus
den gemessenen HNOj; Saulengehalten etwas Uber die Zusammensetzung der
PSCs zu erfahren, wurden die Messungen mit Gleichgewichtsrechnungen tber NAT
und uber ternarer Losungen verglichen.
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turoffsets gegeniber den ECMWF Temperaturprofilen. (a) 17.12.1994, (b) 12.1.1995, (c) An-
passung des Temperaturoffsets an die Messungen vom 12.1.1995.

Abbildungen 5 und 6 zeigen Simulationen bei unterschiedlichen Annahmen fiir einen
Temperaturfehler in den ECMWF-Daten. Fur ungestérte Werte (AT = 0) kann keines
der beiden Modelle die Beobachtungen erklaren. NAT (Abbildung 5) liefert eine zu
starke Entfernung von HNO3; aus der Gasphase, was zu den Depolarisationsmes-
sungen des Lidars palfit, die eher auf fliissige Aerosole deuten.

Die Rechnungen fir ternare Losungen (Abbildung 6) liefern im Vergleich zu den

Messungen eine zu geringe Aufnahme von HNOj3. Dies kdnnte verschiedene Griinde

haben, die jedoch nicht durch unsere Messungen unterschieden werden kdonnen:

(a) einen starken positiven Offset der Temperatur in den ECMWF-Daten, auf den ei-
ne Veroffentlichung von Knudsen (1996) hindeutet,

(b) das Gleichgewichtsmodell konnte fur die Situation nicht adaquat sein, oder

(c) das Vorhandensein einer Mischung aus ternaren Aerosolen und NAT-Teilchen,
die sich z.B. in den OLEX Messungen auch andeutet (kleinere Bereiche bzw.
Schichten von Typ la Partikeln) [8].
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2.3. Variabilitat von CIONO 5, im Winter 1994/1995

Auf den insgesamt 22 Transallfligen im Winter 1994/95 wurde von MIPAS ein sehr
umfangreicher CIONO, Datensatz gewonnen, der sdmtliche Phasen der Chloraktivie-
rung und Deaktivierung im Polarwirbel umfal3t [5, 11, 13]. Die Ergebnisse sind in Ab-
bildung 7 als Funktion der potentiellen Wirbelstarke dargestellt.

Zwischen Mitte Dezember und Ende Januar beobachtete MIPAS einen stabilen
CIONO2-Kragen mit gegenuber mittleren Breiten leicht erh6hten Werten von bis zu
30" cm? am Wirbelrand und durchgehend sehr geringen CIONO,-S&aulen um
101L0™ cm™ im Polarwirbel (Abbildung 7a,b, siehe auch 2b, 3b, 4b). Das im Vergleich
zum Wirbelrand fast vollstandige Verschwinden von CIONO, im Wirbel liel3 auf weit-
raumige Umwandlung in reaktives Chlor (Cl,, CIO) durch heterogene Reaktion mit
HCI auf PSC-Teilchen schlieBen. In Ubereinstimmung mit den Flugzeugmessungen
wurden von bodengebundenen FTIR-Geraten in Aberdeen, Harestua und Kiruna im
gleichen Zeitraum im Polarwirbel geringe HCI- und CIONO,-Saulen gemessen, wah-
rend am Wirbelrand Umwandlung von HCI in CIONO, beobachtet wurde [5].

In der ersten Februarwoche beobachtete MIPAS am Wirbelrand einen deutlichen und
im Wirbel einen leichten Anstieg der CIONO,-Saulen (Abbildung 7c), was auf von
Suden her einsetzende Deaktivierung schliel3en lie3. Ab dem 21. Méarz wurden von
MIPAS innerhalb des Polarwirbels ausschlief3lich sehr hohe CIONO,-Saulen von bis
zu 770" cm? gemessen (Abbildung 7d). Dies bedeutete praktisch vollstandiges
Verschwinden von aktivem Chlor nur eine Woche nach der letzten kalten Periode,
und Dominanz des Reservoirgases CIONO.. In der Tat wurde in dieser Zeit auch von
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den drei Bodenstationen ein Uberschu? von CIONO, tiber HCI, das in ungestdrten
Zeiten dominierende Reservoirgas, festgestellt. Weiterhin konnen die hohen
CIONO2-Werte im Marz nur bei ausreichender Renoxifizierung des Polarwirbels zu-
standegekommen sein, was durch NO,-Messungen von MIPAS bestatigt werden
konnte (siehe Abschnitt 2.4).

Die etwas niedrigeren CIONO,-Werte von 4 bis 610" cm™ im Polarwirbel von An-
fang April (Abbildung 7e) zeigen die beginnende Rickbildung des photochemisch
stabileren Reservoirgas HCI. Ubereinstimmend stieg Anfang April auch das (iber Ha-
restua gemessene HCI/CIONO,-Verhaltnis von 0.8 im Marz auf 1.5 an.
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auf der 475 K Isentropen, sowie (unten) das von OLEX gemessene Ruckstreuverhaltnis.

Aufgrund der gegenuber friheren Jahren erheblich erhéhten rdumlichen Auflosung
der Messungen (Mittelung Uber 5-6 Minuten, ~ 40 km Flugstrecke) konnte im Febru-
ar, Marz und April 1995 am Wirbelrand Mischung von CIONO.-reicher Polarluft mit
Luftmassen aus mittleren Breiten beobachtet werden. Ein sehr markantes Ereignis
fand auf dem Flug am 27. Marz statt, der aus dem Polarwirbel in mittlere Breiten
fihrte (Abbildung 8). Im Polarwirbel wurden sehr hohe CIONO,-S&ulen von 6010
cm? gemessen. Am Wirbelrand wurde zunichst bei 59°N ein CIONO,-Minimum
(3.30L0" cm™), aber weiter siidlich bei 57°N ein weiteres CIONO,-Maximum von
5.3(10'° cm™ beobachtet, was auf Mischung von Luftmassen hindeutet. Diese An-
nahme wird Uberzeugend vom OLEX auf der Transall bestatigt, welches genau im
Bereich des CIONO,-Minimums ein Filament von (CIONO,-armeren) Luftmassen aus
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mittleren Breiten und im Bereich des Maximums Erosion von polarer Luft feststellte

[5].

2.4. Zeitliche und raumliche Variabilitat von NO  , im Winter 1994/1995

Im Winter 1994/95 konnte mit dem MIPAS-Experiment von der Transall aus erstmals
NO, gemessen werden [6, 13]. Dies gelang bei 6.2 um im P-Zweig der vs-Bande
durch verbesserte Vibrationsisolierung des Instruments [21] und die Optimierung des
kurzwelligen Detektorkanals. Abbildung 9 zeigt, wie sich in den Mel3spektren vom
4./5. April 1995 nach Sonnenuntergang bei 1605 cm™ schnell deutliche NO,-Linien
bilden.

April 4/5, 1995
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Abbildung 9.Von MIPAS-FT am 4. und 5. April 1995 in der Arktis bei verschiedenen Son-
nenzenitwinkeln (Legende) beobachtete Spektren. DieSN@aturen sind durch Pfeile an-
gedeutet.

In Abbildung 10 sind s&dmtliche Messungen des Winters gegen den Sonnenzenitwin-
kel (SZA) aufgetragen, da NO, einen ausgepragten Tagesgang besitzt. In mittleren
Breiten beobachtete MIPAS im Verlauf des gesamten Winters langsam zunehmende
Tageswerte und unmittelbar nach Sonnenuntergang (SZA = 90°), bedingt durch Um-
wandlung von NO in NO,, einen starken NO,-Anstieg um den Faktor 2-3 bis auf
700" cm™. Die hohen Nachtwerte zeigen, daR die Stratosphare in mittleren Breiten
durchgehend reichlich NOy enthielt.

Im Gegensatz dazu waren die zwischen Mitte Dezember und Mitte Januar im Polar-
wirbel gemessenen NOx-Werte von 110" cm™ und darunter deutlich niedriger und
wiesen kaum einen Tagesgang auf, was auf starke Denoxifizierung schlie3en liel3.
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Abbildung 1Q Von MIPAS im Winter 1994/1995 gemesseng 8Sdilengehalte aufgetragen

gegen den Sonnenzenitwinkel (SZA). (a) Flige, die in mittleren Breiten, und (b) Flige, die in-
nerhalb des Polarwirbels endeten.

Von Ende Januar bis Anfang April wurden die Beobachtungen im Polarwirbel, verur-
sacht durch HNOg3-Photolyse, den Verhéltnissen in mittleren Breiten zunehmend
ahnlicher. Die Renoxifizierung zeigte sich insbesondere im Anstieg der NO,-Saulen
nach Sonnenuntergang bis auf 3.5(1L0*° cm™ am 24. Januar und auf 5(1L0*° cm™ im
Marz und April. Dadurch wurde die gleichzeitig beobachtete schnelle Chlor-
Deaktivierung durch CIONO,-Bildung ermdglicht (siehe Abschnitt 2.3 ).

Am Anfang des Winters stimmten die von MIPAS und dem ebenfalls auf der Transall
betriebenen DOAS-Experiment gemessenen NO,-Saulen gut uberein, jedoch traten
im Marz und April gré3ere Abweichungen auf. Ein méglicher Grund ist Beobachtung
unterschiedlicher Luftmassen wegen verschiedener Mel3geometrien. Die von MIPAS
und DOAS beobachtete Denoxifizierung des Polarwirbels wurde durch Modellrech-
nungen des Cambridger 3D Chemie-Transport-Modells SLIMCAT bestéatigt. Die von
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MIPAS nach Sonnenuntergang gemessenen starken NO,-Gradienten wurden zu-
mindest qualitativ reproduziert [6, 13].

2.5. Ableitung von Information tber das Vertikalprofil von HNO 3

Da MIPAS bei Aufwartssondierung von der Transall aus immer ein integrales Signal
aus der gesamten Atmosphére oberhalb des Flugniveaus erfaldt, werden aus den
MeRspektren in der Regel vertikale Sdulengehalte berechnet. Dies erfolgt durch Ska-
lieren von "first-guess-Profilen”, deren Form mdglichst genau bekannt sein sollte. Auf
einigen Fligen in den Wintern 1993/94 und 1994/95 wurde jedoch auch versucht,
aus der schwachen Abhangigkeit der Beitragsfunktionen vom Elevationswinkel H6-
heninformation Uber stratospharische Spurengase zu gewinnen, z.B. die Hohe des
Maximums.

In einer Diplomarbeit [20] wurde nachgewiesen, dal3 unter verschiedenen Elevati-
onswinkeln aufgenommene Spektren ausreichende Hoheninformation enthalten. Als
optimales Mel3szenario erwies sich ein Winkelscan tber 2°, 4° und 7°. Das erfolgver-
sprechendste Spurengas fur einen "Profilfit" war HNO3; wegen seiner starken spek-
tralen Signatur und seines annahernd schichtweisen Vorkommens in der unteren
Stratosphare. In der Auswertung wurde ein bestimmtes "first-guess"-Profil flr jeden
Elevationswinkel unabhéngig skaliert, was bei unzutreffender Lage des Maximums
des "first-guess” zu unterschiedlichen Saulendichten fihrt. Das Profil wurde dann
vertikal in eine physikalisch sinnvollere Lage verschoben, bei der die Saulendichten
nicht mehr winkelabhangig waren. In einer daran anknipfenden Arbeit [14] wurde ein
automatisiertes Inversionsverfahren angewendet. Dazu wurde das Profil in 16 Seg-
mente von 2-3 km vertikaler Ausdehnung aufgeteilt, die voneinander unabhangig
skaliert werden konnten. Die Auswertung erfolgte nach der Methode der kleinsten
Quadrate mit Tikhonov-Regularisierung.
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Abbildung 11.Aus MIPAS Messungen vom 15. Februar 1994 aul3erhalb des Polarwirbels
abgeleitetes HN@Vertikalprofil (zca: Saulengehald’: Regularisierungsparameter).
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Abbildung 12.Aus MIPAS Messungen vom 21. Marz 1995 innerhalb des Polarwirbels abge-
leitetes HNG-Vertikalprofil (zca: Saulengehald’: Regularisierungsparameter).

Abb. 11 und 12 zeigen HNOgs-Profile, die aus MIPAS-Winkelscans vom 15. Februar
1994 und vom 21. Mérz 1995 abgeleitet wurden. Die erste Messung fand auf3erhalb,
die zweite dagegen innerhalb des Polarwirbels statt. In beiden Fallen wurde als "first-
guess" ein Profil aus mittleren Breiten verwendet. Wahrend dieses bei der Auswer-
tung der Messung vom 15. Februar 1994 lediglich insgesamt herunterskaliert wurde,
wurde es beim Fit der Messung vom 21. Marz 1995 um 4 km nach unten verschoben
und vertikal gestaucht (GUESS1, FIT1). Dieses Ergebnis spiegelt das Absinken der
Luftmassen innerhalb des Polarwirbels wider [14].

In Abbildung 12 ist zusétzlich das Ergebnis bei einem um 4 km nach unten verscho-
benen als "first-guess" Profil dargestellt (GUESS2, FIT2). Die Lage des Maximums
bleibt unverandert, der vertikale Saulengehalt ist 6% hoher.

3. Voraussichtlicher Nutzen, Verwertbarkeit des Ergebnisses, Publikationen
usw.

Die Ergebnisse der arktischen Mel3kampagnen stehen national und international den
Wissenschaftlern zur Verfigung. Die ausgewerteten Gesamtsaulengehalte wurden in
die NILU (Norwegian Institute for Air Research) Datenbank eingespeist. Die Mel3da-
ten konnen zur Optimierung chemischer und dynamischer Modellrechnungen der
Stratosphare verwendet werden. Finanzielle Verwertungsmoglichkeiten bestehen
nicht.

Eine Liste mit samtlichen im Rahmen der BMBF-Vorhaben 01VOZ30A8, 01L09218/2
und 01L0O9531/0 verotffentlichten IMK-Arbeiten ist in Abschnitt 4 aufgefihrt. Die Ver-
offentlichungen [5, 6, 8, 13, 14 und 17] in der Liste wurden durch die Férderung des
Vorhabens 01 LO9531/0 ermdglicht.
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1.) Einleitung

Das Vorhaben war ein Teil der weltweiten Bemuhungen, die dynamischen und photochemi-
schen Prozesse besser zu verstehen, die zu einem Abbau der stratospharischen Ozonschicht in
den letzten Jahren gefiihrt haben. Im Einklang mit den Leitlinien des deutschen Ozonfor-
schungsprogrammes und den Zielen des vierten bzw. finften Rahmenprogrammes der EU
'Klima und Umwelt', trug das Vorhaben dazu bei, einige bisher noch nicht ausreichend be-
kannte Prozesse der Stratosphére zu studieren.

Die in friheren Jahren in der Arktis durchgefiihrten MeRkampagnen (‘Airborne Arctic Stra-
tospheric Experiment' (AASE), 'European Arctic Ozone Experiment’ (EASOE) und 'Second
European Stratospheric Arctic and Mid-Latitude Experiment' (SESAME)) haben einige be-
sorgniserregende Parallelen in der Entwicklung zu dem in der antarktischen Stratosphére fuh-
renden Ozonloch gezeigt. Starke stratospharische Ozonverluste werden inzwischen auch aus
der arktischen Ozonschicht im Frihjahr berichtet, die z.B. im Winter 1994/95 teilweise bis zu
50 % betrugen. Trotz der in dem Montrealer und den Folgeabkommen beschlossenen Reduk-
tionen der FCKW's Emissionen wird die stratospharische Chlorbelastung bis zur Jahrtau-
sendwende weiter ansteigen. Weiterhin werden diabatischen Abkuhlungsprozesse in der
Stratosphéare wegen des Anstieges der atmospharischerK@@entration (und anderer
Treibhausgase) verstarkt, wodurch die Gefahr dramatischer Ozonverluste in der arktischen
Stratosphare bis weit ins nachste Jahrhundert nicht auszuschlief3en sind.

In Anbetracht dieser Bedrohung erschien es ratsam, die chemischen Vorgange in der polaren
Stratosphére insbesondere innerhalb und den direkt an den arktischen Polarwirbel angrenzen-
den Gebieten — insbesondere zu den Zeiten, wahrend denen Chloraktivierungs- und Ozonab-
bauprozesse verstarkt stattfinden, also im Spéatwinter und Frihling — weiter zu untersuchen.

Um diese Fragestellungen eingehender zu untersuchen, sollten in diesem Forschungsvorhaben
die wahrend der Transallflige in den Jahren 1991 bis 1996 gewonnenen Datensatze noch
weiter untersucht werden. Ein besonderes Augenmerk galt hierbei dem Verhalten den reakti-
ven Halogenverbindungen (CIO, BrO, OCIO, etc.), sowie den oxidierten Stickstoffverbindun-
gen (NO, N@, NO;, CIONG;, und HNQ).

2.) Ziele des vom IUP/Heidelberg zu bearbel-
tenden Teil des Forschungsvorhabens

Im Rahmen dieses Forschungsvorhabens wurden Messungen stratospharischer Spurenstoffe
interpretiert, die mit der Differentiellen Optischen AbsorptionsSpektroskopie (DOAS) auf
dem Forschungsflugzeug Transall C-160 in den Wintern 1991/92 bis 1994/95 durchgefihrt
wurden. Ein Hauptaugenmerk galt der rdumlichen Verteilung der Spurenstoffe Ozgn, NO
NOj3, BrO und OCIO, um die stratospharische Ozonchemie tber der Nordhalbkugel im Winter
naher zu untersuchen.

Die folgende Fragestellungen sollten u.a. von dem Projektnehmer IUP/Heidelberg mit Hilfe
der durch das DOAS-vis Instrument und anderer an Bord der Transall gewonnener Datensatze
eingehender untersucht werden:

1.) Als ein Unterprojekt der gemeinsamen Dateninterpretation der Arbeitsgruppen (IUP und
FZ-K) sollte diese Arbeitsgruppe die gemeinsamenr/NO, Messungen aufarbeiten. Ins-
besondere zahlte dazu die Interpretation der zahlreichen mit der Transall gemessenen geo-



graphischen Breitenschnitte von NBNO; (und CING in Bezug auf den N&Gehalt in
CINGOg3). Da die Messungen dieser Verbindungen ublicherweise von den mittleren Breiten
bis in den Polarwirbel reichten, versprachen sie ein ausgezeichnetes Bild der bekannten
Prozesse Umwandlung von N@ NGO in der nordlichen Hemisphéare im Winter zu lie-

fern. So konnte bei diesen Breitenschnitten einerseits das bekannte ,Noxon CIiff' (Um-
wandlung von N@in vornehmlich NOs) durch die Abnahme von NQund andererseits

im Polarwirbel die heterogene Umwandlung vosOblanhand einer entsprechenden Zu-
nahme von HN@zu sehen. Weiterhin sollten dynamische Einflisse auf die Breitenabhan-
gigkeit der NQ — Saule naher untersucht werden.

2.) OCIO-Messungen im arktischen Polarwirbel und in den umgebenden Randgebieten: Die
im Polarwirbel (und wie sich in dem Forschungvorhaben auch zeigte) aul3erhalb des Po-
larwirbels gemessenen OCIO Saulendichten mit Hilfe der DOAS Himmelsstreulicht- und
direktem Mondlichtspektroskopie sollten eingehender in Bezug auf die Prozesse der
Chloraktivierung und die Chemie des OCIO/BrO Systems untersucht werden.

3.) NO,/NO3; aus Mondmessungen: Die bei insgesamt 6 Transallfligen durchgefiuhrten di-
rekten Mondlichtmessungen vory, NO,, NO;, O,4, OCIO und HO sollten im Hinblick
auf die Chemie des NNO3; Systems eingehender untersucht werden. Dabei zeigten die
nachtlichen N@ Saulengehalte anders als zunachst vermutet hohere Konzentrationen in
den polaren Gebieten als in den mittleren Breiten. Der Grund hierfir sollte eingehender
untersucht werden.

3.) Durchgefuhrte Arbeiten

Die in dem Forschungsvorhaben durchgefihrten Arbeiten konzentrierten sich auf folgende
drei Bereiche.

a.) Auswertung der DOAS Streulichtspektren

Die Auswertung der Mel3spektren erfolgte mit einem in unserer Arbeitsgruppe entwickelten
nichtlinearen Fitalgorithmus. Bei der Auswertung der Mel3spektren wurde dabei tblicherweise
eine Reihe von Referenzspektren (z.B. vgnNID,, NOs;, BrO, OCIO, Q, usw.) simultan mit

einem sogenannten Fraunhoferreferenzspektrum an das Mel3spektrum angefittet. Die Verwen-
dung eines Fraunhoferreferenzspektrums, das bei hochstehender Sonne gewonnen wurde, ist
notwendig, um die im Vergleich zu den optischen Dichten der zu messenden Spurenstoffe viel
dichteren solaren Fraunhoferabsorptionslinien aus dem Mel3spektrum zu eliminieren. Die da-
bei mit entfernten Spurenstoffabsorptionen des Fraunhoferreferenzspektrums wurden durch
unterschiedliche Verfahren bestimmt. Naheres zur Auswendung der Mel3spektren findet man
in den verschiedenen Publikationen von Pfeilsticker et al. [1999] und Erle et al. [1998].

b.) Dateninterpretation

Die in Abschnitt 4 (1. bis 3.) angefiihrten Punkte wurden im Rahmen des Vorhabens alle be-
handelt und zum gré3ten Teil auch schon in wissenschaftlichen Publikationen verdffentlicht
bzw. zur VeroffentlichungHBrle et al.,1999a, b] eingereichPfeilsticker et al. 1997; Glatt-

hor et al.,1998;Pfeilsticker et al.1998;Erle et al.,1998;Pfeilsticker et al. 1999;Erle et al.,

1999a, b, ¢, (b und c paper in prep)]. Diese Arbeiten wurden teilweise in Zusammenarbeit mit
den Unterauftragnehmern (DLR, MPI-CH, FZ-K) durchgefuhrt.



c.) Modellrechnungen

Zur Interpretation der Mel3daten wurde weiterhin ein eindimensionales Chemiemodell ent-
wickelt, mit dessen Hilfe sich die chemische Entwicklung der beprobten Luftmassen uber
einen Zeitraum von 10 Tagen entlang von Luftmassentrajektorien untersuchen |af3t. Die Ent-
wicklung dieses Modells, dessen Urspringe auf ein im Rahmen des OFP entwickelten Mo-
dells von Mdiller et al. [1994] zuruickgeht, erschien notwendig, um einige Sensitivitatsuntersu-
chung durchzufihren, wie sie durch Variation der Modellparametern erreicht werden. Der
Einsatz dieses Modells erlaubte u.a. die aulRerhalb der Polarwirbels gelegentlich beobachteten
,OCIO- Wolken*“ als Folge der effizienten heterogenen Br#@drolyse an kalten strato-
spharischen Schwefelsdureaerosolen zu identifiziérde €t al.,1998].

Weiterhin wurden die N®@S&ulendichten mit den gemeinsam gewonnenen N@(3daten
des Forschungszentrums Karlsruk&dgfthor et al.,1998] verglichen, sowie detailierten Ver-
gleichen mit einem 3-D Modell der Universitat Cambridge unterzogen.

4.) Ergebnisse

Stichwortartig seien im folgenden einige der herausragenden Ergebnisse des Forschungsvor-
habens erwahnt. Weitere Einzelheiten der Ergebnisse lassen sich in den in Kapitel 6 aufge-
fuhrten, und dem Forschungsbericht teilweise beigelegten wissenschaftlichen Berichte und

Publikationen nachlesen.

1.) Mit Hilfe der gemessenen N&Konzentrationen wurde unter Einbeziehung von dreidi-
mensionalen chemischen Modellrechnungen die rdumliche und zeitliche Entwicklung der
Denoxifizierung im Winter und Renoxifizierung im Frihjahr untersucht. Dabei zeigte sich
an der Polarwirbelgrenze ein deutlicher NGradient, der innerhalb des Wirbels die ver-
starkte Denoxifizierung durch heterogene Prozesse widerspiegelt, wahrend das Verhalten
aulRerhalb des Wirbels hauptsachlich durch die Gasphasenchemie ypmk¢O auch
durch die atmospharische Dynamik bestimmt wird (Abbildundel[ 1999].
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Die Beeinflussung der N© Saulendichte durch dynamische Prozesse, insbesondere in
den mittleren Breiten zwischen Polarwirbel und Subtropen, soll durch folgendes Bei-
spiel illustriert werden. Beim Flug von Manching nach Kiruna am 11. Januar 1995 bzw.
in umgekehrter Richtung am 17. Januar bei 54° nordlicher Breite - jeweils deutlich au-
Rerhalb des Polarwirbels — wurden deutliche Unterschiede in deB&i@e beobachtet,

die allein aus chemischen Grunden nicht zu erklaren sind (Abbildung 6.2).

Allerdings kann dieses Verhalten durch die unterschiedliche Herkunft der Luftpakete
aus unterschiedlichen geographischen Breiten hinreichend erklart werden: In Abbil-
dung 3 sind fur die beiden Tage (11.1.95 links; 17.1.95 rechts) die Lage des Polarwir-
bels, die Flugrouten der Transall und die 10-Tage-Luftmassentrajektorien (475 K und
675 K). Die am 11. Januar untersuchten Luftmassen wurden aus deutlich h6heren Brei-
ten transportiert als die am 17. Januar untersuchten Luftmassen (675 K-Isentrope: 24
Stunden vor dem 11. Januar: 54.1°N; 24 Stunden vor dem 17. Januar: 40.3°N). Dies
hatte zur Folge, dal3 die am 11. Januar untersuchten Luftmassen auf der 675 K-Isentrope
in den letzten 10 Tagen vor der Messung durchschnittlich eine Stunde weniger Sonnen-
licht pro Tag ausgesetzt waren als die am 17. Januar untersuchten Luftmassen (innerhalb
der letzten 3 Tage sogar dreimal weniger Sonnenlicht). Ebenso lagen die Temperaturen
in den letzten 10 Tagen durchschnittlich um etwa 6 K tiefer (675 K-Isentrope).
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Abbildung 2 Vertikale N@-Saulendichten am 11. und 17. Januar 1995. Ge-
schlossene/ offene Symbole bezeichnen Messungen aufR3erhalb/ innerhalb des Po-
larwirbels. Der jeweilige Sonnenzenitwinkel ist als Linie dargestellt.
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Abbildung 3 Lage des Polarwirbels fur den 11. und 17. Januar 1995, einschl.
10-Tage-Luftmassentrajektorien (475 K und 675 K) (Symbole bezeichnen je-
weils den lokalen Mittag; durchgezogene und gestrichelte Linien fur
SZW > 90° bzw. SZW < 90°), sowie Flugtrajektorie der Transall.

2.) Die Abhéangigkeit der gemessenen N&&aulendichten von der geographischen Breite und
der Jahreszeit wurde weiterhin detailliert untersucht. Ausgangspunkt waren dabei einige
Transallfliige die von etwa 28 bis zum Nordpol reichten. Dabei wurden drei markante
Zonen des stratosphéarischen Nf@obachtet: (a) von etwa 2R bis 55 N erstreckt sich
die sogenannte ‘surf zone' mit zeitlich und rdumlich sehr veranderlicherKbi@entra-
tionen ein Verhalten das im wesentlichen auf die atmospharische Dynamik zurtickzufih-
ren ist, (b) bei etwa 8N bis 65 N liegt das sogenannte ,Noxon CIiff' eine starke Ab-
nahme in der N@Saulenkonzentration im wesentlichen bedingt durch Umwandlung von
NO; in langlebigeres pOs und (c) eine weitere Abnahme der NS&uledurch die ver-
starkte heterogene Umwandlung von MlDrch heterogene Reaktion vopQ¥, BrONG;,
CIONG;, in HNO; (Abbildung 4) Pfeilsticker et al.1999].
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Abbildung 4 Vertikale N@-Saulendichte vom Méarz 1992: Aufteilung der Nord-
hemisphéare in drei Bereiche, in denen die,N8aule unter unterschiedlicher Be-
einflussung steht. Der jeweilige Sonnenzenitwinkel ist im oberen Teil der Abbil-
dungen als Linie dargestellt (rechte y-Achse).

3.) Die gemessenen erhohten OCIO-Saulendichten innerhalb des Polarwirbels zeigten in den
vier Wintern verschiedene zeitliche Verlaufe der Halogenaktivierung, ein Ausdruck der
unterschiedlichen meteorologischen Bedingungen (Abbildung 5).
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Abbildung 5 Schrage OCIO-Saulen fur 88° < SZW < 92° als Funktion der po-
tentiellen Wirbelstarke (475 K). Der Polarwirbelrand (30 - 36 PVU) ist schraffiert
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Signifikante OCIO-Mengen wurden gelegentlich jedoch auch auf3erhalb des Polarwirbels
gemessen (z.B. am 13.12.1994; fur Lage des Polarwirbels zum Zeitpunkt der Beobachtung
siehe Abbildung 6). Dabei zeigten photochemische Modellrechnungen fir die untersuch-
ten Luftmassen, dal3 mel3bare Mengen an OCIO aul3erhalb des Polarwirbels nur durch he-
terogene Bromreaktionen an moderat kalten Schwefelsaureaerosolen erklarbar sind, deren
Konzentration aber nicht notwendigerweise nach einem vorhergehenden Vulkanausbruch
erhoht sein muf3 (Abbildung 7). Hierbei zeigte sich, dal3 die heterogene Bromchemie eine
Verschiebung des Anteils des langlebigeren Bromnitrats zugunsten der kurzlebigeren
Bromverbindungen HOBr und BrCl bewirkt, wodurch eine schleichende Halogenaktivie-
rung aul3erhalb des Polarwirbels resultiert. Daher bieten die heterogenen Bromreaktionen
an Schwefelsdureaerosolen gerade im Bereich zwischen ,Noxon CIliff* und Polarwirbel-
rand (erleichterter meridionaler Transport) eine mogliche Erklarung fur die zum Teil un-
verstandenen Ozonverluste bereits mitten im Wirkee[et al.,1998].
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Abbildung 6 wie Abbildung 3, aber fir den 13. Dezember 1994. Eingezeichnet

sind zusatzlich die 10-Tage-Luftmassentrajektorien (400 K, 435 K und 475 K) fur

den Endpunkt Orlandet (63.7°N/9.6°0) (Symbole bezeichnen jeweils den lokalen
Mittag, durchgezogene und gestrichelte Linien, wenn SZW>90° bzw. SZW<90°),
Flugtrajektorie der Transall, der Ort der Beobachtungen und der Sonnenazimut-

winkel.
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Abbildung 7 Vergleich der gemessenen und modellierten differentiellen
schragen BrO- und OCIO-Saulendichten als Funktion des Sonnenzenit-
winkels. Die geographische Breite ist an der oberen x-Achse gezeigt. Die
weillen Balken zeigen die obere Grenze der OCIO-Saulendichte des
Mainzer DOAS-Instruments. Die hellgrau schattierten Flachen zeigen
den Effekt der Verdopplung bzw. Halbierung der Aerosoloberflache, die
dunkelgrau schattierten Flachen den Effekt der Reduzierung bzw. Erho-
hung der Temperaturen ugm3 K.



4.) Weiterhin wurde auch die Bildung von OCIO in der Dammerung sowie in der beginnen-
den Nacht mit Hilfe der Himmelsstreulicht und direkten Mondlichtmessungen sowie
photochemischen Modellrechnungen untersucht (Abbildung 8 und 9). Dabei liel3 sich eine
obere und untere Grenze fur den bisher nur unzureichende bekannten, und ozonabbauende
Kanéle 2 und 3 Reaktion BrO + CIO OCIO + Br, Br + Cl + @, BrCl + G, abschatzen
[Erle, 1999].
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Abbildung 8 Gemessene und modellierte vertikale OCIO-Saulendichten am 25.
Januar 1994. Dicke durchgezogene/gestrichelte Linie bezeichnet Modellrechnun-
gen kurz vor Sonnenauf- bzw. nach Sonnenuntergang, wobei die Nachtmessungen
kurz vor Sonnenaufgang stattfanden
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Abbildung 9 wie Abbildung 8, aber fir den 17. Dezember 1994. Erh6hung des Verhalt-
nisses OCIO/BrCl (200 K) = 10.1 auf 13.0

1 Veranderung des Verzweigungsverhéltnisses (BrCl:CIOO:0CIO) &Y @.366:0.577 (Modellauf
(A)) [DeMore et al.1997] zu 0.049:0.314:0.637 (Modellauf (B)).



5.) Die mit Hilfe von Mond-Direktlichtmessungen untersuchte Ozonchemie in der Dunkelheit
zeigte die Bedeutung der NQund NQ-Molekule fur die stratospharische Stickstoffche-
mie (Abbildung 10 und 11). Die ungewd6hnliche Variation der mit Mondlicht in Dunkel-
heit und in der oberen Stratosphére liegendeny S¢hicht rihrt vermutlich von dem
Transport von N@reichen Luftmassen aus der Mesosphare in die obere Stratosphare her,
welcher durch brechende Schwerewellen in den winterlichen Polargebieten verursacht

wird [Erle et al.,1999].
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Abbildung 10 Vertikale N@-Saulendichte wéhrend der Nacht fir die sechs
durchgefuihrten Mond-Direktlichtmessungen als Funktion der geographischen
Breite. Geschlossene/offene Symbole bezeichnen Messungen aul3erhalb/innerhalb
des Polarwirbels
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Abbildung 11 Vertikale N@-Saulendichten als Funktion der Temperatur in
40 km Hohe, sowie die in 40 km Hohe nach Gleichung 8.1 berechnete NO
Konzentration (dicke Linie), sowie unter Vernachlassigung des thermischen Zer-

falls von NOs (gestrichelte Linie).



6.) Weiterhin konnten mit den Mond-Direktlichtmessungen obere Grenzen fur das Auftreten
von OBrO bestimmt werden (Abbildung 12), ein Befund der in Einklang mit photochemi-
schen Modellrechnungen ist, aber im Widerspruch zu neueren Beobachtungen stehen
[Erle et al.,paper in prep.].
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Abbildung 12 Differentielle Absorptionsspektren vors,ONO, und OBrO am

4. Februar 1993 aus dem Wellenlangenbereich von 485,9-514,2 nm (a), sowie
dem Bereich von 488,1-540,5 nm (b). In beiden Féllen konnte OBrO nicht eindeu-
tig identifiziert werden, wobei die Reststrukturen in beiden Fallen ungefahr 0.1%

aufweisen.

Gestitzt auf die optimistischen (pessimistischen) Annahmen im Fall A (Fall B) kann
abgeschatzt werden, dal3 16% (56%) des verfugbakem Biorm von OBrO vorliegen
konnten (siehe Tabelle 1). Ahnliche Resultate erhalt man fir die anderen MeRfluge.
Folglich ist ein nennenswerter Beitrag von OBrO zum gesamtemiggrund der vor-
liegenden Messungen nicht auszuschlie3en, wenngleich die hier vorgestellten Obergren-
zen eine kleinere Rolle von OBrO nahelegen als einigen neueren Beobachtungen ge-
mutmalit wird.

Tabelle 1 Annahmen bei der Berechnung der aus den Fitergebnissen abgeleiteten
Obergrenzen der OBrO-Saule

Annahme Fall A Fall B

GroRe der Reststruktur 9xt0 1.2x10°
Vertikale Bk-Saulendichte 4.41x1H 3.46x10°
OBrO-Wirkungsquerschnift OoBro= 2X00cio OoBro— 00cCIo

max. OBrO/ By 16% (=7.12x18%4.41x13% | 56% (=19.3x18%3.46x10°)

7.) Partitioning der NQ Verbindungen wahrend eines Polarwinters: Mit Hilfe der wahrend
eines Winterhalbjahres von den unterschiedlichen Fernerkundungsinstrumenten gemesse-
nen hauptsachlichen N&erbindungen (N@ CIONG;,, HNG;) sowie einer Abschatzung
der totalen NQ)Menge aus einer Eichung desOiMenge und der vom LIDAR gemesse-
nen Aerosoloberkante konnten fir vier Mel3perioden im Winter 1994/95 typische Situa-



tionen der N@ Verteilung des stratospharischen Winterhalbjahres studiert werden. Das
dabei abgeleitete Bild bestétigt die bisherigen Sicht der chemischen und physikalischen
Prozesse der stratospharischen StickstoffverbindurRfeiidticker et al.1998].

8.) In diesem Teilprojekt wurden zusammen mit dem Forschungszentrum Karlsruhe u.a. die
Breitenabh&ngigkeit der auf zahlreichen Mel3fligen vom dem DOAS- und erstmalig von
dem MIPAS Instrument gemessenen MN&aulen untereinander mit dreidimensionalen
Modellrechnungen verglichen. Dabei zeigte sich, daf? die erstmalig mit dem MIPAS-
Instrument gemessenen hS&ulen insbesondere im Winter i.a. sehr gut mit den Messun-
gen von des DOAS Instruments sowie den Modellrechnungen Ubereinstimmt (Abbildung
13) [Glatthor et al.,1998].
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Abbildung 13  Vertikale N@-Séulen gemessen bzw. berechnet von DOAS,

MIPAS und SLIMCAT wahrend der Wintermonate aul3erhalb (oben) und inner-
halb des Polarwirbels (unten). Der jeweilige Sonnenzenitwinkel ist im oberen Tell
der Abbildungen als Linie dargestellt (rechte y-Achse). Zu beachten ist die unter-
brochene x-Achse zwischen 58° und 64° ndrdlicher Breite!



Allerdings legen die Messungen vom Marz nahe, dal} gerade in diesem Zeitraum die
gemessenen N&baulen von Chemiemodellen unterschatzt und damit die Denoxifizie-
rungsmechanismen in Modellen Gberschatzt werden (Abbildung 14). Mdgliche Erkla-
rungen fur diese Diskrepanz sind (a) eine langsamgdg-Nydrolyse im Temperatur-
bereich zwischen 200 und 210 K und (b) eine langsamere Reaktion vwon NG -

HNO;, bzw. schnellere Reaktion von HN® OH - NOs; + H,O, wie sie von neueren
Messungen nahegelegt werden.

= DOAS o MIPAS —— Slimcat
T T T T T, T T B T
60 - - 90
50 " 4 80
o “ i
S
2 40 " c A 4 70
S 1 = ':E‘v' S v vﬂ%‘ﬂ LV W S "
T 30 ‘} -':"ﬁ' 1 460 N
T — —
5 " g, .
pat s ~ -""-"*&-,
O 204 — . - 50
g \\\\\\\\\\\\
l I ]
m} m}
10 o o - 40
o . 21 3 95 4 - 26.3.95
— 22.3.95 v -----e 27.3.95
0 . , . : ; : ; : : 30
50 55 60 65 70 75

Geographische Breite [Nord]
Abbildung 14 wie Abbildung 13, aber fur Méarz 1995.
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Abschlu3bericht
zum Forschungsvorhaben

Erweiterte Interpretation der mit dem Transall-Lidar
gewonnenen Datensatze

Forderkennzeichen 01 L09531/0

1 Vorhabensbeschreibung

1.1 Wissenschatftliche Ziele des Teilprojekts

Der Forschungsantrag hatte das Ziel, die mit dem Transall-Lidar in den Jahren
1990 - 1995 gewonnen Daten, insbesondere durch den Vergleich mit Modellrech-
nungen, weitergehender zu interpretieren, als es im Rahmen der vorherigen Aus-
wertungen moglich war. Dabei sollte insbesondere Aufschlufd Gber die in der unteren
Stratosphare in der Nahe des Arktischen Polarwirbels ablaufenden dynamischen
Prozesse gewonnen werde.

Der im Laufe des letzten Jahrzehnts beobachtete Rickgang der Ozon-
Saulendichten in mittleren Breiten der ndrdlichen Hemisphéare ([Stolarski et al. 92])
war mit den bis Anfang der 90-er Jahre als mal3geblich angesehenen chemischen
und dynamischen Prozessen in der unteren und mittleren Stratosphare nicht zu er-
klaren. Neben dem Auftreten Leewellen-induzierter ,polar stratospheric clouds”
(PSC), das auf den Bereich des kalten Polarwirbels beschrankt ist, erwies es sich als
notwendig, zur Interpretation der Beobachtungen Transportprozesse tber den Rand
des Polarwirbels einzubeziehen [z.B. Norton und Chipperfield 95]. Da wiederholt be-
statigt wurde, dal3 auch der Arktische Polarwirbel, wenn auch in geringerem Mal3e
als der Antarktische, nach seiner Entstehung im Frihwinter bis zu seiner Aufldsung
beim Ubergang zur Sommerzirkulation eine weitgehend abgeschlossene Luftmasse
bildet, stellte sich die Frage, welche Mechanismen fur den Austausch von Luftma-
ssen zwischen dem Polarwirbel und mittleren Breiten in Frage kommen. Mit Hilfe der
Lidar-Messungen, die Strukturen am Wirbelrand mit hoher Auflésung und zugleich
Uber einen grofRen Bereich erfassen, sollte daher geklart werden,

» welche dynamischen Prozesse den erforderlichen Luftmassenaustausch tber
den Wirbelrand quantitativ ermdglichen,



* 0b und wie genau diese Transporte numerisch simuliert werden kdnnen, d.h.
auf welchen Skalen und unter wie genau zu definierenden Randbedingungen
sie ablaufen,

* wann und in welcher Grél3enordnung sie stattfinden, und
» welche Rolle sie in der ndheren Zukunft spielen konnten.

Die Stabilitdt des polaren Wirbels bzw. die Durchlassigkeit seines Randes, des
»Polar Night Jet®, kann experimentell und numerisch an der Haufigkeit, Ausdehnung,
Entstehung und Entwicklung der sporadisch auftretenden Filamente untersucht wer-
den. Vertikal geneigte Filamente treten relativ oft als ,laminae“ (diinne Schichten) in
gemessenen Vertikalprofilen von z.B. Wasserdampf oder Ozon auf. Einzelne Profile
lassen jedoch keine Ruckschlisse auf die Ausdehnung und die Verteilung der Fila-
mente zu. Dies ermdglichen die 2-dimensionalen Lidar Schnitte der Transall Kampa-
gnen, die jeweils eine reprasentative Momentaufnahme der Strukturierung der unte-
ren Stratosphare vermitteln. Die Rolle der relativ kleinskaligen Filamente bei der Re-
duktion der Ozon Gesamtsaulendichte in mittleren Breiten ist quantitativ noch wenig
bekannt.

Basierend auf der bereits geleisteten experimentellen Vorarbeit wurde zur Klarung
dieser Fragen eine Zusammenarbeit mit dem Centre for Gobal Atmospheric Model-
ling (CGAM) der Universitat Reading (UK) begonnen. Am CGAM wurden in den
letzten Jahren zwei hochaufldsende stratospharische Transportmodelle entwickelt,
die unter den Begriffen ,Contour-Advection” und ,(Reverse) Domain Filling Trajecto-
ry* bekannt sind. Diese wurden auf einer UNIX HP-Workstation der Arbeitsgruppe
LIDAR am DLR Oberpfaffenhofen installiert und selbstéandig betrieben. Aufgrund der
bei gleicher Auflésung wesentlich geringeren Rechenzeit und der kaum voneinander
abweichenden Resultate beider Modelle wurden die Auswertungen weitestgehend
mit dem Contour-Advection Modell durchgefuhrt.

1.2 Bezug zum Férderprogramm des BMBF

Die durchgefiihrten Forschungsarbeiten stehen in direktem Zusammenhang mit
folgenden vom BMBF geforderten Teilprojekten des Ozonforschungsprogramms als
deutscher Beitrag zur Klima- und Atmospharenforschung:

a) CHORUS (Chemie der Ozon Reduktion in der Unteren Stratosphare)

b) POLECAT (Polar Stratosphérische Wolken, Leewellen, Chemie, Aerosole und
Transport)

¢) Trends des stratospharischen Ozons Uber der nordlichen Hemisphare.
d) Struktur und Abgeschlossenheit des Polarwirbels.

Der Vergleich eines hochauflosenden stratospharischen Transportmodells mit
MelRdaten etwa gleicher Auflésung erleichtert die oft schwierige Trennung chemisch
und dynamisch verursachter Spurenstoff-Variationen in der unteren Stratosphare. Er
tragt daruber hinaus dem grof3en Bedarf Rechnung, raumlich hochauflosende
Transportmodule nach ihrer Validierung in Chemie-Transport- und Klimamodelle zu

3



implementieren, um mesoskalige Prozesse besser erfassen zu kdénnen. Daruber
hinaus wird erwartet, daf3 sich die Erfahrungen und die neu entwickelte Software als
sehr natzlich far die Interpretation der Ergebnisse zukunftiger Kampagnen, die unter
ahnlichem Forschungsschwerpunkt stehen werden, erweisen.

2 Datensatz und Modellierung

In den hier zusammengestellten Untersuchungen werden entlang der Transall-
Flugrouten mit dem DLR Lidar OLEX gemessene 2D-Schnitte der Ozonkonzentration
und Partikel-Ruckstreuung mit simulierten hochaufgelésten stratospharischen Ver-
teilungen der Ertel'schen potentiellen Wirbelstarke (Potential Vorticity - PV) als Luft-
massen-Tracer verglichen. Anhand der auf 8 Fligen gemessenen Filamente sowie
der haufig scharf ausgepragten Wirbelgrenze wird die Ubereinstimmung zwischen
Experiment und Simulation quantifiziert. Aus den Simulationsrechnungen lafdt sich
der Mechanismus des Luftmassen-Austauschs Uber den Wirbelrand ermitteln und
die Exportrate abschatzen. Dies gibt schlieBlich Hinweise auf den EinfluR dieser
Transportprozesse auf den beobachteten Rickgang der Ozon-Saulendichten in
mittleren Breiten der Nordhemisphére.

Der Vergleich basiert darauf, daf? sich Luftmassen innerhalb und auf3erhalb des
Polarwirbels im Allgemeinen deutlich hinsichtlich ihres Ozon- und Aerosolgehalts
sowie ihrer potentiellen Wirbelstarke unterscheiden. Bei ungestbrten stratosphari-
schen Bedingungen enthalt die Wirbelluft relativ zur Luft mittlerer Breiten viel Ozon
und wenige Partikel. Diese Signatur bleibt bei reinen Transportprozessen in der unte-
ren Stratosphare Uber einen Zeitraum von wenigen Tagen weitgehend erhalten, so
dal’ beide Stoffe in guter Naherung als Tracer fur die verschiedenen Luftmassen
verwendet werden konnen. Sie kdnnen sich jedoch durch chemischen Ozonabbau
und diabatisch erzeugte Temperaturschwankungen mitunter auch relativ schnell an-
dern, was die Zuordnung eines Luftmassentyps in solchen Perioden erschwert. Da-
her wurden Aerosol- und Ozongehalt der Wirbel- und Nicht-Wirbelluftmassen am
Tag der Initialisierung des Modellaufs jeweils einzeln Uberprift. Die potentielle Wir-
belstarke als Mal3 fur die differentielle Zirkulation einer Luftmasse weist im Polarwir-
bel hohe Werte, an dessen Rand einen groRen Gradienten und auf3erhalb niedrige
Werte auf. In Perioden stark nichtlinearer Dynamisierung der planetaren Welle ist
der Wirbelrand wegen der damit einhergehenden Filamentierung voribergehend
nicht mehr wohldefiniert.

Aufgrund der in Bezug auf die typischen Skalen des Filamentierungs-Prozesses
relativ kurzen Flugstrecken liefert eine statistische Analyse der einzelnen Mel3flige
nur wenig nutzliche Informationen. Daher wurde die Position der gemessenen Fila-
mente jeweils direkt mit der Simulation verglichen. Die ermittelten Abweichungen
sind im vierten Abschnitt in Form zweier Tabellen wiedergegeben. Der entscheiden-
de Punkt ist dabei die Identifikation der transportbedingten ,Filamente“ unter den
gemessenen Strukturen, die prinzipiell mit einer gewissen Unsicherheit behaftet
bleibt, da die PV nicht selbst gemessen wurde. Als Filament gilt entweder eine Luft-
masse mit Wirbelcharakteristik, umgeben von Luft mittlerer Breiten (jeweils bezogen
auf eine bestimmte isentrope Flache), oder umgekehrt. Eine andere Unterscheidung
ist mit dem verwendeten Modell nicht sicher mdglich. Da die Messungen, die nur in-
ner- oder aul3erhalb des Wirbels verliefen, keine reprasentativen Ozon- und Ruck-
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streuwerte der Wirbel- und Nichtwirbel-Luftmassen liefern, wurden zusatzlich
Schwellenwerte fur die Einordnung als Filament festgelegt. Unterhalb von 6 = 550K
(etwa 22 km Hohe) mul3 die Differenz zwischen Filament und Umgebungsluft im
Ruckstreuverhaltnis groRer als 5% oder groRer als 30% im Ozon-Mischungsverhalt-
nis sein. Auch dies gewahrleistet noch keine sichere Identifikation transportbedingter
Filamente. Daher wurde zusatzlich die Entwicklung, die vertikale Anordnung und die
Messungen des nachsten Tages (falls vorhanden), innerhalb und aul3erhalb des
Wirbels einbezogen. Dies ergibt jeweils die aktuellen Ozon- und Rickstreuwerte fur
Wirbel- und Nicht-Wirbelluftmassen, und fuhrt in den Messungen vom April auch
zum Ausschlu3 einiger Strukturen, deren Herkunft nicht zuzuordnen ist. Oberhalb
von 22 km ist keine Struktur eindeutig als Filament identifiziert worden. Dies liegt
hauptsachlich an der horizontalen Homogenitat und der Abnahme der Mel3genauig-
keit mit der H6he, da bisherige Beobachtungen auf die Zunahme der Haufigkeit von
Filamenten in dieser Hohe hinweisen.

Da das Modell nur isentrope Advektion (auf Flachen gleicher potentieller Tempe-
ratur 0) beinhaltet, findet die Validierung der Contour Advection Rechnungen jeweils
nur begrenzt auf einer isentropen Flache statt, wenn sich auch hinterher im Gesamt-
bild dann gegebenenfalls eine vertikal korrelierte Anordnung der Filamente ergibt
(wie es bei vertikal ausgedehnteren Filamenten zu erwarten ist).

2.1 Lidarmessungen

Im Winter 1994/95 liegt neben den Lidarmessungen der atmospharischen Rick-
streuung erstmals ein umfassender Satz von aus dem Transall-Flugzeug gemesse-
nen 2D-Profilen der Ozonkonzentration im Bereich des Arktischen Wirbels vor. Dies
vereinfacht die Entdeckung und unterstitzt die Identifikation von Filamenten. Darum
konzentrierten sich die Vergleiche auf den Zeitraum Dezember 1994 bis April 1995,
in dem im Rahmen des Second European Stratospheric Arctic and Mid-Latitude Ex-
periment (SESAME) bei 24 Fligen in 140 Flugstunden das Gebiet zwischen Gron-
land (20°W) und Novaja Semlja (50°0) und von 85°N bis 48°N beflogen wurde. In-
nerhalb des Wirbels verliefen 9, au3erhalb 3 und tber den Rand hinweg 7 Flige
(vgl. [Wirth und Renger 96]).

Einige Beispiele von Schnitten Gber den Wirbelrand sind in den Abbildungen 1, 4
und 6 gegeben, die das Ozon-Mischungsverhaltnis und das atmospharische Ruck-
streuverhaltnis farbkodiert als Funktion der Breite und der potentiellen Temperatur
wiedergeben. Das Ruckstreuverhaltnis y, der Quotient aus Gesamtrickstreuung
BrarT+MoL ZU Molekilriickstreuung Buol, ist ein Mal3 fur die Konzentration streuender
Partikel in der Atmosphare. In den Schnitten sind jeweils der Rand des Polarwirbels
(am Ruckstreuverhaltnis) sowie Filamente unterschiedlicher vertikaler und horizon-
taler Ausdehnungen zu erkennen. Die typischen GrélRenskalen dieser Strukturen lie-
gen bei etwa 1° horizontal und wenige km vertikal. Das entspricht etwa der Auflo-
sung des in dieser Arbeit mit Analysen des United Kingdom Meteorological Office
(UKMO) betriebenen Contour Advection Modells.



2.2 Contour-Advection (Konturen-Advektion)

Contour-Advection bezeichnet ein hochaufgeldstes stratospharisches Transport-
modell, das die Entwicklung ausgewahlter Isolinien einer Erhaltungsgrofie, in diesem
Falle der Ertel'schen ,Potentiellen Wirbelstarke* (PV), verfolgt ([Dritschel 89]). Diese
Konturlinien der PV, werden durch eine Anzahl von mit Luftpaketen besetzten Koor-
dinatenpunkten gebildet, die wahrend des Modelllaufs durch interpolierte Windvekto-
ren advehiert werden. Ausgehend von relativ gering aufgeldsten operationellen me-
teorologischen Analysen (UKMO) kann durch diese Methode, basierend auf der
stromungsdynamischen Skalenkaskade, die Entwicklung des isentropen PV-Feldes
hin zu kleineren Skalen simuliert werden.

Einschrankungen sind durch die nichtkonservativen Eigenschaften der potentiel-
len Wirbelstarke und die mit Unsicherheit behafteten Analysen, die zur Initialisierung
und Advektion verwendet werden, gegeben. Die PV, die sich im wesentlichen durch
dissipative und diabatische Vorgange andert, kann jedoch in der unteren und mittle-
ren Stratosphare Uber einen Zeitraum von ca. 1-2 Wochen, tber den die Contour-
Advection Integration lauft, als hinreichend konstant angenommen werden. In einer
numerischen Sensitivitatsstudie haben [Methven und Hoskins 98] am CGAM die
Einflusse verschiedener Parameter auf die Genauigkeit von Contour-Advection Si-
mulationen in der unteren Stratosphéare im Bereich des Arktischen Wirbels abge-
schatzt. Danach ist die Auflésung von Contour-Advection-Simulationen dort hoch-
stens etwa um einen Faktor 5.5 besser als die Auflosung des treibenden Windfeldes.
Realistische Strukturen treten den numerischen Tests zufolge nur fir Advektions-
dauern zwischen mindestens 2-3 und hochstens 7-10 Tagen auf, wahrend Filamen-
te, die schmaler als 100 km (= 1 Breitengrad) sind, von unterschiedlichen Modellau-
fen oft widerspruchlich reproduziert wurden.

Die im Rahmen der vorliegenden Arbeit durchgefihrten Rechnungen wurden
standardmafig auf 11 isentropen Flachen zwischen 350K (ca. 12 km) und 600K (ca.
24 km) mit jeweiligem Abstand von 25K durchgefuhrt. Das entspricht etwa dem HoO-
henbereich der Lidarmessungen. Die PV-Felder wurden durch tagliche Standarda-
nalysen des Stratospharen-Tropospharen Daten Assimilations-Systems des UK
Met.-Office (UKMO) initialisiert und angetrieben, das mit einer horizontalen Auflo-
sung von 3.75° Breite und 2.5° Lange in 22 logarithmischen Hohenstufen zwischen
1000 hPa und 0.32 hPa zur Verfigung steht ([Swinbank und O’Neill 94]). Anfangs-
und Endzeit jeder Integration ist 1200 UT, so dal3 die Zeitverschiebung zu den Lidar-
Messungen, die nur tagsuber stattfanden, stets unter 6h bleibt.

Es sei noch darauf hingewiesen, dal3 dieses Modell keine diabatischen Bewegun-
gen (senkrecht zu isentropen Flachen) beinhaltet, und dal3 deshalb eine Skalenre-
duktion, d.h. Erhéhung der Auflosung und Erzeugung kleinskaliger Strukturen, nur
auf isentropen Flachen, aber nicht in der vertikalen 8-Koordinate stattfinden.



3 Ergebnisse

Der stratosphérische Winter 1994/95 war anfangs sehr kalt, enthielt ein ,minor
warming® event im Februar und ging ab Ende Marz nur langsam in die Sommerzir-
kulation Uber [Naujokat und Pawson 96]. Entsprechend war der Polarwirbel meist
recht stabil, unterbrochen von sporadischen Stérungen durch verstarkte Aktivitat pla-
netarer (Rossby-) Wellen. Wéhrend des Brechens der planetaren Wellen wurde der
Wirbel erodiert und an seinem Rand entstanden diverse Filamente, deren Signatur
auch in den Ozon- und Ruckstreumessungen der Lidar-Kampagnen nachgewiesen
werden konnte. So wurden in der Nahe des Wirbelrandes am 17. Dezember, 11. Ja-
nuar, am 27. Marz und am 4., 5. & 8. April flamentartige Strukturen im Ozon- und
Aerosolgehalt der unteren Stratosphare beobachtet. Darliber hinaus bot die deutlich
im Backscatter-Signal erkennbare Wirbelgrenze am 7. Februar, 21. Marz und 8.April
an, die Genauigkeit der Contour-Advection Rechnungen zu Uberprifen.

In Abbildung 1, 4 und 6 sind die Lidarschnitte des Ozon-Mischungsverhaltnisses
([O3]mix) und des Partikel Ruckstreuverhaltnisses y bei 532 nm als Funktion der nord-
lichen Breite und der potentiellen Temperatur 8 fir einige Flige dargestellt, die in
Zeiten erhohter Wellenaktivitat stattfanden. Zuséatzlich sind Konturen der von
ECMWEF-Analysen (European Centre for Medium Range Weather Forecast) interpo-
lierten potentiellen Wirbelstarke entlang der Flugstrecken uberlagert, die einen Hin-
weis auf die Lage der Wirbelgrenze liefern.

Der Flug vom 11. Januar 1995 schnitt den Wirbelrand bei etwa 65°N in 400K und
etwa 60° N in 500K. Den Lidarmessungen ist zu entnehmen, dal3 der meridionale
Verlauf von PV und [O3]mix deutlich korreliert, der von PV und y deutlich antikorreliert
ist, was typisch fur die ungestdrte untere Stratosphare ist. Der sehr hohe Wert des
Ruckstreu-Verhaltnisses im Wirbel ndrdlich von 67°N um 460K ist auf dort auftreten-
de PSC (Polar Stratospheric Clouds) zurtckzufihren. Ozon-Filamente befinden sich
bei [56°-61°N, 365K], bei [53°-55°N, 400K] und ein vertikal ausgedehnteres von [61°-
62°N, 400K] bis [= 58°N, 475K]. Im Bereich des Wirbels nérdlich von 60° N oberhalb
450K sind bei etwa 65°N erhdhte Rickstreuverhéltnisse erkennbar, jedoch kénnen
wegen der im Wirbelinnern auftretenden PSC, Wirbel- und Nicht-Wirbel-Luftmassen
in diesem Fall nicht sicher anhand des Rickstreu-Verhaltnisses unterschieden wer-
den. Abbildung 2 und 3 zeigen die dazugehérigen PV-Verteilungen der Contour-
Advection Rechnungen, einmal als Vertikalschnitt durch den Polarwirbel von
[80°N,30°E] nach [40°N,10°E] zwischen 350K und 600K (Abb. 2), im anderen Fall als
isentrope Verteilung in 400K, einer polar stereographischen Projektion der nérdli-
chen Hemisphare uberlagert (Abb. 3). Die 5-Tage-Integration und &hnlich deutlich
auch die Uber 7 Tage zeigen in 400K schmale, vom Polarwirbel ausgehende PV-
Filamente, die bis auf eine Verschiebung um 0.5° in nordlicher Richtung mit den be-
obachteten Ozon-Filamenten Ubereinstimmen. Auch die vertikale Anordnung des
von 400K bis 475K reichenden Filaments wird durch die Simulation nach 5 und 7
Tagen mit der theoretisch moglichen Genauigkeit (entsprechend der Studie von
[Methven und Hoskins 98]) wiedergegeben (vgl. Tabelle 1).
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Abbildung 1: Aerosol und Ozon-Verteilung vom 11.01.1995 wéhrend eines

Fluges von Manching entlang der Norwegischen Kliste nach Kiruna. Die
Wirbelgrenze ist mit der Héhe sidwérts geneigt. Sie liegt bei 425K um 65°
N und in 500K bei etwa 59°N. Die sehr hohen Riickstreuwerte im nérdlich-
sten Teil des Fluges werden durch PSC verursacht. Uberlagert sind PV-
Konturen aus ECMWF-Analysen (2.5° x 2.5° Auflésung).



Die flache Schicht zwischen 56° N und 61° N bei etwa 365K ist in der simulierten
PV-Verteilung nicht enthalten (Abb. 2). Dies kann auftreten, wenn lokale Inhomoge-
nitdten advehiert werden, die in der zur Initialisierung verwendeten PV-Analyse we-
gen zu geringer vertikaler Auflosung nicht enthalten waren. Dies gilt allgemein fur
alle Strukturen, deren Ausdehnung am Initialisierungstag kleiner als die horizontale
oder vertikale Maschenweite des Analyse-Gitters ist. Sie erreichen in der realen At-
mosphare nach mehrtagiger Advektion zwar gré3ere Ausdehnungen, kénnen aber
durch die Contour-Advection-Simulation prinzipiell nicht wiedergegeben werden.

Es zeigt sich, daR im Laufe der Integration, wie es stellvertretend in der 9-Tage
Advektion vom 11. Januar (unten in Abb. 3) erkennbar ist, immer feinere Strukturen
auftauchen, deren Realitat durch die Messungen nicht bestatigt wird. Das Auftreten
neuer Strukturen kann zum einen vom unterschiedlichen Initialisierungsdatum her-
rihren, liegt aber im Allgemeinen an der bekannten Tendenz dieser Modelle, auf-
grund numerischer Ungenauigkeiten immer feinere Strukturen zu erzeugen. Da die
Wahl der Konturlinien subjektiv und die Definition der Wirbelgrenze noch wenig ab-
gesichert (evtl. auch zeitlich variabel) ist, ist auch die Interpretation geringer PV-
Unterschiede fraglich. Die PV-Differenzen in der 9-Tage Simulation sind jedoch so
grol3, daf3 sie eigentlich nachweisbare Filamente beschreiben sollten.

Vortex Section on 950111 Day:7
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Abbildung 2: Vertikalschnitt durch den Rand des Polarwirbels am 11. Januar
1995 von 80°N, 30°E nach 40°N, 10°E. Zur Darstellung wurde die Hbohen-
zunahme der Potentiellen Wirbelstdrke durch Normierung der PV auf den
Wert am Wirbelrand eliminiert. Die PV-Definition des Wirbelrandes in Ab-
héngigkeit von der Héhe wurde aus friiheren Lidar-Modell-Vergleichen ab-
geleitet [Dameris und Wirth 96].



5 Day Advection - 400K from 11 Jan 95

9 Day Advection - 400K from 11 Jan 95

Abbildung  3: Polar-Stereographische
Darstellung der PV in 400K vom 11.
Jan 1995 nach 5- (oben), 7- und 9-
tdgiger Advektion mit Transall-
Flugstrecke.

Am 7. Februar 1995 wurde eben-
falls ein Schnitt durch den Wirbelrand
gemessen, der in dieser Messung
besonders scharf ausgepragt war.
Sowohl das Ozon-Mischungsver-
haltnis als auch das Ruckstreuver-
héaltnis sind innerhalb einer keilférmi-
gen Luftmasse gering, die sich sud-
lich von etwa 59°-60°N und unterhalb
von etwa 430K-450K erstreckt. Da
sie in verschieden langen Zeitinter-
vallen  vorliegen, sind  Ozon-
Mischungsverhéltnis und Ruckstreu-
verhaltnis  Uber  unterschiedliche
Breitenintervalle dargestellt. Auf der
sudlichen Seite dieser Luftmassen-
grenze betragt das Ozon-
Mischungsverhaltnis in 400K weniger
als 0.3 ppm gegenuber 1.6 ppm bei
61°N. Die in Abbildung 5 oben dar-
gestellte PV-Verteilung identifiziert
die beobachtete Luftmassengrenze
exakt mit dem Rand des Polarwir-
bels, an dem ein steiler PV-Gradient
den Ubergang zu einer Luftmasse
aus niedrigen Breiten anzeigt. Der
ungewdhnlich niedrige Ozonwert im
sudlichen Teil des Flugs ist demnach
nicht auf polare Prozesse, etwa an
PSC, zuruckzufuhren. Bemerkens-
wert sind auch die hdéheren Ruck-
streuverhaltnisse in dem der Mes-
sung zuganglichen Randbereich des
Wirbels gegeniber aul3erhalb. Ob
dieses auf PSC zurlckzufuhren ist,
deren  Bildungstemperatur  zuvor
deutlich unterschritten worden war,
ist den vorhandenen Daten nicht zu
entnehmen. Wie im unteren Teil der
Abbildung 5 gezeigt, beschrankt sich
die Grenzverscharfung, die typisch
fir den Wirbelrand im Bereich bre-
chender planetarer Wellen ist, etwa
auf das 400K-Niveau, was mit der
vertikalen Ausdehnung der beob-
achteten keilférmigen Luftmasse gut
Ubereinstimmt.
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Abbildung 4: Aerosol und Ozon-Verteilung vom 07.02.1995 wé&hrend eines

Fluges von Helsinki nach Manching mit Uberlagerten Konturen der
ECMWEF-PV. Da Ozondaten nur bis 56°N vorliegen, sind die Abszissen-
Abschnitte unterschiedlich. Die Wirbelgrenze befindet sich in 425K bei
60°N. Dartiber weicht sie nach Norden zurtick und ist dort aulSerhalb des
Mel3gebiets.
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Abbildung 5: OBEN: Polar-Stereographische Darstellung der PV in 400K vom
07.02.1995 mit Transall-Flugstrecke U(ber der Ostsee. UNTEN: Vertikal-
schnitt durch den Polwirbel von 70°N, 45°E nach 50°N, 10°E, wie in Abb.
2 dargestellt als auf den Wirbelrand normierte potentielle Wirbelstérke.

12



Ende Mérz/Anfang April 1995 setzte mit einer sehr starken dynamischen Stérung
des Polarwirbels der Ubergang zur Sommerzirkulation, das ,final warming“ ein. In
diesem Zeitraum fanden mehrere Mel3flige der Transall statt, auf denen ausge-
dehnte Filamente beobachtet wurden. Besonders deutlich ist eines davon im Rick-
streusignal vom 27. Marz in Abbildung 6 zu erkennen. Aul3er im Innern des Polarwir-
bels, der sich in der unteren Stratosphare etwa ndrdlich von 60°N befand, treten ex-
trem niedrige Rickstreuverhaltnisse auch in dem besagten Filament zwischen
[58°N,420K] und [55°N,520K] auf. Dazwischen befindet sich eine partikelreichere
Luftmasse. Auch im Ozon-Mischungsverhdltnis tritt die Signatur dieses Filaments
auf. Wegen der horizontal homogenen Ozonverteilung oberhalb von 450K und un-
terhalb von 380K ist es jedoch nur im dazwischen liegenden Bereich deutlich er-
kennbar. Innerhalb des Wirbels, nérdlich von 62°N befindet sich zwischen 380K und
430K eine Luftmasse, in der das Ozon-Mischungsverhéltnis chemisch reduziert wur-
de und schon am 21. Mérz, an diesem Tag jedoch etwa 20K héher, gemessen wur-
de ([vgl. Wirth und Renger 96]). Im 400K-Niveau direkt auRerhalb des Wirbels ist
das Ozon-Mischungsverhéltnis etwa dreifach hoéher als innen, etwa 4 Breitengrade
sudlich, zwischen etwa 57° und 58°N, tritt wiederum ein Ozon-Mischungsverhaltnis
wie im Wirbelinnern auf, bevor es dann nach kurzem, erneutem Anstieg zu niederen
Breiten hin abfallt. Anhand der Contour-Advection Rechnungen kann man diese par-
tikel- und relativ ozonarme Luftmasse als ehemalige Wirbelluft identifizieren, die vom
Rand des Polarwirbels abgeschalt und meridional transportiert wurde.

Die modellierte Entwicklung des Polarwirbels in diesem Zeitraum ist in Abb. 7 ei-
nerseits auf der isentropen 450K-Flache und in Abb. 8 analog zu Abb. 2 und 5 als
vertikaler Schnitt durch den Polarwirbel, diesmal von [75°N, 30°E] bis [54°N, 0°] dar-
gestellt. Die Modellanalyse der PV zeigt eine starke, durch eine brechende planeta-
re Welle verursachte Intrusion von Luft mittlerer Breiten in den Polarwirbel, die sich
ab dem 20. Marz 1995 entwickelt. Im weiteren Verlauf werden mehrere Filamente
vom Rand des Polarwirbels abgeschélt, von denen das oben beschriebene anhand
des vertikalen Schnitts durch den Wirbel in Abbildung 8 verfolgt wird. Die zeitkorri-
gierte meridionale Abweichung der gerechneten von der gemessenen Position des
Filaments betragt 0.4° in sudlicher Richtung in 400K und 0.5° nérdlich in 525K. In der
Zeit von 1200 UTC, fur die die CA-Rechnung gilt, bis 1600 UTC, als das Flugzeug
den Ort des Filaments bei 58° N erreichte, bewegte sich das Filament aufgrund der
in seiner Nahe herrschenden meridionalen Komponente der Windgeschwindigkeit
von etwa 7m/s um etwa 1° in stdlicher Richtung.
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Abbildung 6: Aerosol und Ozon-Verteilung vom 27.03.1995 wéhrend eines Flu-

ges von Kiruna entlang der Norwegischen Kliste nach Manching mit Kontu-
ren der ECMWF-PV. Der Polarwirbel liegt in 425K nérdlich von 60°N, in
550K von 65°N. Zwischen 58°N in 420K und etwa 55°N in 550K wurde ein
Filament geschnitten, das bezliglich Ozon und Aerosol Wirbelcharakteristik
aufweist.
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Wave Breaking Event in Late March 1995

Potential Vorticity on 450K Date = 950318 Potential Vorticity on 450K Date = 950320

Abbildung 7: ,Wave-breaking” am Polarwirbel Ende Mé&rz 1995 dargestellt an der
Entwicklung der PV in Polar-Stereographischer Darstellung des 450K-
Niveaus. Das PV-Feld ist in 2-tdgigen Abstdnden vom 18.03 - 28.03.95 dar-
gestellt.
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Abbildung 8: Erzeugung eines Filaments am Rande des Polarwirbels durch eine
brechende planetare Welle, dargestellt an der auf den Wirbelrand normier-
ten PV analog zu Abb. 2. Der Vertikalschnitt verlauft durch den Polwirbel
von 75°N, 30°E nach 45°N, 0°.



Anhand der gegebenen Beispiele sollten die Ergebnisse der Lidarmessungen und
die Contour-Advektions-Rechnungen veranschaulicht werden. Die ausgewahlten
Messungen stammen aus den drei Perioden des untersuchten Winters, in denen der
Polarwirbel durch verscharfte Aktivitat der zirkumpolaren planetaren Welle dyna-
misch gestort war und daher im Bereich seines auReren Randes vermehrt Filamente
oder krasse Frontalzonen aufwies. Die Quantifizierung der Genauigkeit, mit der die
Contour-Advection Resultate mit den experimentellen Ergebnissen tbereinstimmen,
inklusive einer bewertenden Diskussion, erfolgt im nachsten Abschnitt.

4 Diskussion

4.1 Simulation-Messung Vergleich

Eine rein statistische Auswertung der vorliegenden Daten im Sinne von Korrela-
tionen der numerischen und experimentellen Ergebnisse allein ist nicht geeignet, ein
befriedigendes Mal3 fur die Genauigkeit der Contour-Advection Simulationen zu lie-
fern. Dies liegt hauptsachlich daran, daf3 die typischen Flugstreckenlangen und die
typischen Skalen der die Filamente erzeugenden Prozesse im Randbereich der Pol-
wirbels mit meridional einigen 100 - 1000 km in der gleichen GroRenordnung liegen,
also pro Flug nur sehr wenige Filamente geschnitten wurden. Andererseits wurde
wahrend der MelRkampagnen Ozon durch chemische Prozesse und das Riickstreu-
verhaltnis durch PSC Bildung, z.B. durch adiabatische Prozesse in orographischen
Schwerewellen, beeinflut. Dieses muld bei der Einordnung der Filamente als Wir-
bel- oder Nicht-Wirbelluftmasse im Einzelfall berticksichtigt werden.

Da die Anzahl der Filamente pro Flug und 6-Niveau gering ist, wurde also die Pro-
gnosegenauigkeit der PV-Advektionsrechnungen als meridionale Abweichung zu den
Messungen ausgedruckt. Meridional deswegen, weil die Wirbelgrenze im allgemei-
nen zonal verlauft und wahrend der Kampagnen entsprechend der vorliegenden PV-
Prognose ein Flugkurs senkrecht zum Wirbelrand gewéhlt wurde. Die Mel3daten sind
daher als Funktion der nérdlichen Breite am besten aufgeldst. Die ermittelten Abwei-
chungen sind in der folgenden Tabelle 1 zusammengefalit.
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Tabelle 1: Meridionale Verschiebung der simulierten bezliglich der gemessenen
Strukturen. Angegeben sind Breitengrade, positive Werte bedeuten Nordver-
schiebung der Simulation relativ zur Messung. Ist die Struktur nur im Ozon, nur
im Aerosol oder in beiden Gréf3en gemessen worden, ist die Verschiebung ent-
sprechend jeweils diinn, kursiv oder fett gedruckt. Die Fehlergrenzen beziehen
sich auf die geschétzte Unsicherheit bei der Bestimmung der Position der
Strukturen. Nicht reproduzierte Strukturen sind durch © *** * angedeutet, Ver-
gleiche, die sich auf die Wirbelgrenze beziehen sind unterstrichen.

-1.1+0.6 0+1.5 0.3+0.3 | 00.3
*k%
0.4+0.6 1+0.3
-0.1+0.2 | 01 -0.3+0.2 | 0.2+0.2
0.6+0.3 -0.4+0.6 | -0.5+0.9
0+0.6
0+1 0.6+0.4 | -0.3+0.3 | 0.6+0.6 -0.7+0.5
-0.2+0.4 -1+0.3 | 0.8+0.2 -0.5+1
0.5+0.6 -140.6 |-0.1+0.3 | -0.30.6 -0.8+1
-0.3+0.3 -0.540.3| 0.4+0.2
0.4+0.6 0+1 | 0.5+0.6 | 0+0.6 -0.740.5
-0.6+0.5| -0.2+0.3
-0.3+0.3| 0.6+0.6 | 0.30.4 -1.140.5
-0.9+0.5
0£0.6 0.5+1 -0.3+0.5
-0.740.5
0£0.6 0.420.3 -0.3+1
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Es wurden sowohl die Position der Filamente als auch der Wirbelgrenze ausge-
wertet. Tabelle 1 und 2 zeigen, dal3 die Contour-Advection Simulationen die meisten
beobachteten Strukturen (Filamente bzw. Wirbelgrenze) mit einer Genauigkeit von
deutlich unter einem Breitengrad wiedergeben. Die Genauigkeit der Contour Advec-
tion Analyse hangt weder eindeutig von der Jahreszeit noch von der Hohe ab.

Tabelle 2: Haufigkeitsverteilung der meridionalen Abweichung zwischen simulierten
und gemessenen Strukturen.

Abweichung in ° Anzahl Prozentualer Anteil
<0.3 23 42 %
0.3-0.6 14 26 %
0.6-0.9 6 11 %
09-1.2 6 11 %
>1.2 3 6 %
Nicht reproduziert 2 4 %

Tabelle 2 zeigt, da’R etwa 70% der Strukturen genauer als 0.6° Breite wiederge-
geben werden, was etwa der in nhumerischen Studien ermittelten bestenfalls erreich-
baren Genauigkeit entspricht ([Methven und Hoskins 98]). In nur 10% der Félle tre-
ten Abweichungen von uber einem Grad auf, die jedoch haufig relativ weite Fehler-
grenzen aufweisen, da die Gradienten am Rande der Strukturen schwach sind. In
zwei Fallen konnten nach obiger Definition als Filamente identifizierte Strukturen
nicht durch die Contour-Advektion Rechnungen reproduziert werden. Dies bedeutet
allerdings nicht eindeutig, dal3 die Simulationen unvollstandig sind, da auch Luftma-
ssen des gleichen Typs (von innerhalb oder auf3erhalb des Wirbels) sich beziglich
ihres Ozon- oder Aerosolgehalts unterscheiden kdnnen, aber von den Contour-
Advection Simulationen nicht weiter unterschieden werden.

Erheblichen Einflu3 auf das Resultat der Contour-Advection Rechnungen hat das
Datum, an dem die Simulation initialisiert wird. Nach einer Einlaufzeit von etwa 3-4
Tagen findet etwa vom 5. bis zum 7. Tag die realistischste Entwicklung der PV-
Verteilung statt, bevor danach immer mehr kleinskaligere Strukturen auftauchen, die
nicht gemessen wurden. Naher als etwa 0.3° dicht nebeneinander liegende Struktu-
ren kbnnen nicht zugeordnet werden, da dies Uber die Genauigkeit der Contour-
Advection Rechnungen hinausgeht. Dies kann durch eine ,Konturen-Chirurgie“-
Prozedur, die Manipulationen an nach gewissen Kriterien als irreal erachteten Kon-
turverlaufen vornimmt, verringert werden. Dabei kommt es jedoch wiederum sehr auf
die Wahl der dieser Prozedur zugrunde liegenden Schwellenparameter an, die im
Einzelfall unterschiedlich sind.

Aulerdem kénnen sich nach einigen Tagen der Advektion diabatische Transporte
durch Isentropen verstarkt als vertikale Versetzung bemerkbar machen. Ein solcher
Fall tritt am 27. Marz auf und ist aufgrund einer im Wirbel sowohl am 21. als auch am
27. Marz gemessenen charakteristischen Luftmasse nachweisbar, die im Verlauf

19



dieser 6 Tage um etwa 20K absank. Dieses Absinken fuhrte dazu, dal3 das am 27.
Marz auffallige vertikal geneigte Filament wahrend der isentropen Advektion tber 7
Tage um etwa 20K zu hoch und aufgrund seiner Neigung meridional entsprechend
versetzt simuliert wurde. Da Subsidenz im Wirbel aufgrund der Abkuhlung generell
auftritt, sind solche scheinbaren horizontalen Verschiebungen vertikal ausgedehnter
geneigten Filamenten stets zu erwarten.

Tabelle 3: Meridionale Windgeschwindigkeit (v-Wind) im Mel3gebiet in den fir die
untersuchten Strukturen reprdsentativen Héhenniveaus. Rechte Spalte: Die
sich aus der v-Windkomponente ergebende zeitbedingte meridionale Verschie-
bung der gemessenen Strukturen. Am 27. Marz war das Windfeld sehr inho-
mogen, WR bezeichnet die Verhéltnisse am Wirbelrand.

Meridional- Meridionale

Datum Hohe (6) Wind (+ - N) Versetzung
17.12.94 375K -0.05°/h 0.05°-0.2°
11.01.95 450K -0.04°/h -0.1° - 0.07°
07.02.95 400K -0.3°/h -0.08° - 0.05°
21.03.95 425K -0.06°/h -0.02° - 0.3°
27.03.95 425K -0.25°/h 0.5°-1.7°
27.03.95 500K -0.04(WR)/-0.25°/h 0.08°-0.26°(WR)/0.5°-1.7°
04.04.95 450K -0.04 °/n 0.04° - 0.25°
05.04.95 375K +0.04 °/h =-0.2°
08.04.95 450K -0.12 °/h -1.2° --0.4°

Die Zeitverschiebung zwischen Simulation und Messung betragt am Ort der unter-
suchten Filamente (bzw. der Wirbelgrenze) z.T. einige Stunden und fihrt besonders
in Perioden mit erhdhter Wellenaktivitdt und damit hoherer meridionaler Windge-
schwindigkeiten zu merklichen Versetzungen. In Tabelle 3 sind die meridionalen
Verschiebungen der Contour-Advection Analyse von 1200 UTC relativ zur Zeitperi-
ode der Messung angegeben. Die ausgewahlten Hohen sind jeweils reprasentativ fur
den Wind im Ho6henbereich der verglichenen Strukturen. Da die beobachteten
Strukturen meist etwa in der Mitte des MeRintervalls auftreten, sind die resultieren-
den Verschiebungen in der Mehrheit der Félle vernachlassigbar gering. Sie spielen
nur am 27. Marz und am 8. April eine so wesentliche Rolle, dal3 sie zu erheblichen
Korrekturen fuhren, und die Differenzen zwischen Simulation und Messung um etwa
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einen Breitengrad reduzieren. Diese Korrekturen sind in den Tabellen 1 und 2 bereits
enthalten.

4.2 Luftmassenaustausch tiber den Rand des Polarwirbels der
nordlichen Hemisphére

Basierend auf der in den meisten Fallen erfolgreichen Validierung der Contour-
Advection Simulationen durch die gemessenen Aerosol- und Ozon-Verteilungen
bieten die CA-Rechnungen die Gelegenheit, den zeitlichen Verlauf der von verschie-
denen Konturen eingeschlossenen Flache zu berechnen. Durch die Wahl derjenigen
Konturen, die der Wirbelrand-Definition entsprechen, erhalt man dann Informationen
uber die Variabilitat der Wirbelflache und damit in erster Naherung auch seines Vo-
lumens im Verlauf des Winters. Da das Modell isentrop rechnet, kbnnen mit dieser
Methode keine Vertikalverlagerungen innerhalb des Wirbelvolumens festgestellt
werden. Von der Variabilitdt der Wirbelflache a3t sich wiederum direkt auf den Luft-
massentransport tber den Wirbelrand schlieen. Dieser wurde in 450K durch die
24PVU-Konturlinie und in 600K durch die 96PVU-Konturlinie definiert. Die Simulatio-
nen zeigen, dal3 die vom Wirbel abgeschélten Luftmassen oft erst noch relativ lange
in der unmittelbaren Nahe des Wirbels verbleiben, bevor die meridionale Windkom-
ponente in der nachfolgenden Phase des maandrierenden Polarjets zyklonal voran-
schreitend abrupt ansteigt.

Es zeigt sich am zeitlichen Verlauf der Wirbelflache, der in Abb. 9 fur die Niveaus
450K und 600K dargestellt ist, dal? es im Winter 1994/95 zwei Perioden gab, in de-
nen der Wirbel stark erodiert wurde - Ende Dezember 1994 und Anfang Februar
1995. Die dritte starke Erosion des Wirbels Ende Méarz 1995 leitete den Zusammen-
bruch des Wirbels und den Ubergang zur Sommerzirkulation ein. Das Ereignis im
Februar wurde nach den Analysen des Meteorologischen Instituts der FU-Berlin kli-
matisch als sog. ,starke kleine Stratospharenerwarmung* klassifiziert, in deren Ver-
lauf sich die zyklonale Strémung zwar nicht umdrehte, ihr Schwepunkt aber weit vom
Nordpol weg nach Sibirien verlagert wurde [Naujokat und Pawson 96].

Die beobachteten Stérungen des Polarwirbels hangen alle mit dem sog. Brechen
planetarer (Rossby-) Wellen zusammen, die ausgedehnte Filamente vom Rand des
Wirbels abschélen und in mittlere Breiten transportieren. Der Riickgang der Wirbel-
flache in Abb. 9 tritt erst dann auf, wenn die entsprechende Konturlinie derart gefaltet
und auseinander gezerrt ist, dald sie nach vorbestimmten Kriterien vom Wirbel abge-
schnitten wird. Die eigentliche Stérung des Wirbels beginnt daher jeweils schon fri-
her als die in Abb. 9 dargestellte Reduktion der Flache.

Zu Beginn des Winters entwickelte sich der Polarwirbel relativ schnell. Dabei wur-
den immer grofRere Gebiete vom Polarjet umschlossen, der zu diesem Zeitpunkt im
wesentlichen zonal verlief und meridional nur relativ gering maandrierte - d.h. die
langen planetaren Wellen waren noch schwach. Ende Dezember und Anfang Febru-
ar kam es durch barokline Advektionsprozesse zur Verstarkung der Wellenamplitu-
de. Da diese aufgrund der Drehimpulserhaltung der beteiligten Luftmassen stets un-
symmetrisch beziglich der Meridiane ist, fuhrte ihre Verstarkung schliel3lich zum
Brechen der Welle (vgl. Abb. 7). Dabei Uberholt der nordwérts gerichtete Ast des
maandrierenden Polarjets den stuidwarts gerichteten Ast in zonaler Richtung, was zur
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Faltung des Jets und aufgrund der Tendenz zur Relinearisierung der Welle zur Intru-
sion der nordwarts gerichteten Luftmasse in den Polarwirbel fuhrt. Gleichzeitig wird
dabei die nun durch den eingedrungenen Jet vom Wirbel abgedrangte Luftmasse
durch die folgende Phase des Polarjets vom Wirbel abgeschalt und als Filament
wahrend der stuidwarts gerichteten Phase des Jets beschleunigt meridional abtrans-
portiert.

Die Erosion war im hdhergelegenen Teil des Wirbels (600K) jeweils starker als im
unteren Teil (450K). Trotz der quantitativen Unsicherheiten dieser Methode lai3t sich
abschatzen, dalR durch den soeben beschriebenen, an Abb. 7 anschaulich nachvoll-
ziehbaren Prozel3 innerhalb von 1-2 Wochen z.B. in 600K etwa 20% (Ende Dezem-
ber / Anfang Januar) bzw. 40 - 50% (Anfang Februar) der vorher im Wirbel einge-
schlossenen Luftmassen isentrop in mittlere Breiten transportiert wurden. Obwohl al-
so der Polarwirbel eine in allgemeinen recht strikt abgeschlossene Luftmasse bildet,
kann sein Rand sporadisch kurzzeitig aufgebrochen und so ein erheblicher Ausfluf3
von Luftmassen eingeleitet werden.

Normalized Vortex Area in 450K and 600K
(29 Nov 94 — 23 Apr 95)

1.0

0.8

0.6

0.4

Normalized Vortex Area

0.2

0.0 \ \ \ \
29NOV94 28DEC94 26JAN95 24FEB95 25MAR95 22APR95

Abbildung 9: Variabilitdt der Ausdehnung des Polarwirbels in 450K und 600K,
normiert auf den Maximalwert in 600K. Als Wirbelfldche gilt die von den
Konturlinien mit 24PVU (450K) bzw. 96PVU (600K) eingeschlossene Fla-
che. Starke Einbriiche treten jeweils in Perioden brechender planetarer
Wellen auf und zeigen Luftmassentransport Uber den Rand des sonst iso-
lierten Polarwirbels an.
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4.3 Konsequenzen flir die Ozon-Sé&ulendichte in mittleren Breiten

In Publikationen der letzten Jahre wird die Reduktion der Ozon-S&ulendichten, die
in mittleren Breiten der nérdlichen Hemisphére beobachtet wird, auf den Transport
Ozon-reduzierter Luftmassen aus dem Polarwirbel zurtickgefiihrt. Da im klimatologi-
schen Mittel in der Arktis etwa zwei bis drei Stratospharenerwarmungen pro Winter
auftreten, wirden entsprechend der fir den Winter 1994/95 abgeschéatzten Ausflu3-
raten im Verlauf eines Winters etwa die Halfte der Wirbelmasse in der unteren Stra-
tosphare mit der restlichen Hemisphare ausgetauscht. Allerdings sind diese Ausflul3-
raten nach [Norton und Chipperfield 95] von Jahr zu Jahr sehr variabel und im Mittel
geringer als hier abgeschétzt. Durch den Austausch werden die Luftmassen einer-
seits gemischt, andererseits kann die polare Luftmasse chemisch konditioniert sein,
d.h. die Voraussetzung fur katalytischen Ozonabbau in mittleren Breiten bieten.

Ob eine direkte Verdinnung der Ozon-Saulendichte in mittleren Breiten stattfin-
det, hangt von den Bedingungen im Wirbel, letztendlich von der Differenz der Ozon-
Mischungsverhaltnisse innerhalb und aufRerhalb des Polarwirbels ab. Haufige Sto-
rungen des Wirbels haben zwar relativ hohe Austauschraten mit der Resthemispha-
re, aber auch erhdéhte Temperaturen und entsprechend geringere heterogene Kondi-
tionierung an PSC und damit geringeres Potential zum Ozonabbau zur Folge. Im
untersuchten Winter etwa waren die Ozon-Mischungsverhaltnisse im Wirbel trotz
langer dauernden chemischen Ozonabbaus bis auf einen mehrere Grade breiten
Ring um den Wirbel nicht wirklich geringer als weiter auerhalb. Auch wenn in den
vergangenen Jahren die Ozonwerte im Wirbel und damit der Ozongehalt der aus
dem Wirbel ausflieRenden Luft rtcklaufig sind, ist die beobachtete Ozonabnahme
durch reine Verdinnung kaum zu erklaren, da das Wirbelvolumen im Vergleich mit
mittleren Breiten recht gering ist.

Die aus dem Wirbel ausgeflossenen Luftmassen kénnen jedoch chemisch kondi-
tioniert sein, also Halogenverbindungen enthalten, die photolytisch zu CI- oder Br-
Radikalen gespalten (aktiviert) werden kénnen. Findet also eine Konditionierung im
Wirbel statt, kann nach Transport und Mischung der katalytische Ozonabbau auch
aul3erhalb des Polarwirbels ablaufen. Die Konditionierung der Luftmassen, die Um-
wandlung inerter Halogen-Reservoirgase in photo-instabile Vorlaufer der ClI- und Br-
Radikale, findet im Wirbel durch heterogene Reaktionen an PSC statt. Welches
Ozon-Abbaupotential die aus dem Wirbel stammenden Luftmassen besitzen, hangt
damit letztendlich von den Bedingungen im Wirbel ab. Trotzdem die Flache des Po-
larwirbels, wenn dieser sich etwa nordlich von 60-70°N erstreckt, etwa um eine Gro-
Renordnung geringer ist als die der restlichen Hemisphére, kdnnen grof3skalige Re-
duktionen der Ozon-Saulendichte mittlerer Breiten aufgrund der abgeschatzten
Austauschraten, der Geschwindigkeit und Effektivitat der katalytischen Reaktionszy-
klen nicht ausgeschlossen werden.

Daneben konnen vertikal ausgedehntere ozonarme Filamente zu voribergehen-
den staken Rickgangen der Ozon-Saulendichte fuhren, dhnlich wie es aus anderen
Grinden bei Ozon Minilochern beobachtet wird. Effiziente Mischungsprozesse, wie
sie in der sog. ,Surf Zone" aulR3erhalb des Wirbelrandes auftreten, bewirken jedoch,
dal3 solche lokalen Einbriiche der Ozonsaule nur relativ kurz andauern.

Das Brechen planetarer Wellen ist ein fur turbulente Stromungen typischer ,chao-
tischer” Prozel3, der jedoch ,offline* (unter Verwendung abgespeicherter meteorolo-
gischer Analysen) wie gezeigt recht zuverlassig reproduzierbar und entsprechend mit
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Contour Advection auch Uber kurze Zeitrdume prognostizierbar ist. Er entzieht sich
jedoch einer langerfristigen numerischen Vorhersage vollig, zumal dann auch die
chemischen Randbedingungen sehr schwierig zu erfassen sind. Die Moglichkeit ei-
ner Prognose der durch diesen Prozel3 bewirkten Transportraten in mittleren Breiten
fur eine entferntere Zeitperiode ist unrealistisch.

5 Zusammenfassung

Im Rahmen dieser Arbeit wurden die wahrend der SESAME-Kampagnen im Win-
ter 1994/95 gemessenen Lidar-Schnitte von Ozon und Aerosol-Ruckstreuverhaltnis
mit Contour-Advection Transport-Simulationen der Potentiellen Wirbelstarke (PV)
verglichen. Es wurde gezeigt, dal’ bis auf wenige Ausnahmen alle gemessenen Fi-
lamente durch Contour-Advection reproduziert werden. Ihre Position und die der oft
deutlich erkennbaren Wirbelgrenze werden durch das Transportmodell im allgemei-
nen genauer als auf 0.5° Breite wiedergegeben, was der in numerischen Studien
ermittelten Genauigkeitsgrenze entspricht. Abweichungen resultieren im wesentli-
chen aus Subsidenz und der Ungenauigkeit der meteorologischen Analysen. Als kri-
tischster Parameter der Simulationen stellte sich das Initialisierungdatum heraus. Die
beste Ubereinstimmung der simulierten mit den gemessenen Filamenten tritt bei ei-
ner Advektionsdauer zwischen 5 und 7 Tagen auf. Der Mechanismus zur Erzeugung
der Filamente ist, wie auch von anderen Autoren berichtet, das Brechen planetarer
Wellen. Demzufolge ist der Transport Uber den Wirbelrand héchst diskontinuierlich
und nichtlinear. Im untersuchten Winter traten zwei ,wave breaking“ Ereignisse auf,
die zu einer voribergehenden Reduktion der Wirbelflache in der unteren Stratospha-
re um wenige Prozent bis zu 50 Prozent zwischen 450K und 600K Hohe fuhrten. Ein
Beitrag zur Reduktion der Ozon-Saulendichten in mittleren Breiten ist im Hinblick auf
die Effektivitat katalytischer Prozesse und die abgeschatzten Austauschraten nahe-
liegend, ist jedoch sehr von den meteorologischen Umstéande im Polarwirbel abhan-
gig. Daneben konnen vertikal ausgedehntere Filamente zu auffalligen lokalen Ereig-
nissen fuhren.
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1.) Einleitung

Mit Beginn der Industrialisierung im 19. Jahrhundert, vor allem aber seit Anfang die-
ses Jahrhunderts, hat der Mensch durch seine wirtschaftlichen und technischen Ak-
tivitaten zusatzlich zu den Emissionen aus naturlichen Quellen grof3e Mengen an
Gasen und Aerosolen in die Erdatmosphare eingetragen. Diese Belastung hat inzwi-
schen ein globales Ausmald angenommen und Veranderungen, deren Folgen ganze
Kontinente betreffen, sind nicht mehr auszuschliel3en.

Eine der wichtigsten Veranderungen ist der Abbau der stratospharischen Ozon-
schicht. Als Ursache dieses Ozonabbaus konnten bereits in den friihen 70er Jahren
anthropogen emittierte Stickstoff- und Halogenverbindungen verantwortlich gemacht
werden. Diese Substanzen greifen in die natirlichen Stoffkreislaufe anderer Spuren-
gase ein und beeinflussen auch jene Substanzen, die durch photochemische Reak-
tionen gebildet oder zerstort werden. Zu diesen Verbindungen gehért vor allem das
Ozon.

Das hier beschriebene Forschungsvorhaben trug zu den Bemihungen, die dynami-
schen und photochemischen Prozesse besser zu verstehen, die zu einem Abbau der
stratosphéarischen Ozonschicht in den letzten Jahren gefuhrt haben. Die in friheren
Jahren in der Arktis durchgefiihrten Mel3kampagnen (z.B. EASOE (European Arctic
Ozone Experiment) und SESAME (Second European Stratospheric Arctic and Mid-
Latitude Experiment)) haben einige besorgniserregende Parallelen in der Entwick-
lung zu dem in der antarktischen Stratosphare fihrenden Ozonloch gezeigt.

Zwar blieben der Antarktis vergleichbar drastische Ozonverluste bislang aus, den-
noch wurden inzwischen auch aus der Arktis starke stratospharische Ozonverluste
im Fruhjahr gemessen, die z.B. im Winter 1994/95 teilweise bis zu 50 % betrugen.
Nach heutigem Wissen ist sowohl das Phdnomen des ,0zonlochs' als auch der glo-
bale, schleichende Ozonrlickgang in der Stratosphare auf die angestiegenen Emis-
sionen von Fluorchlorkohlenwasserstoffen (FCKWs) und Halonen (bromhaltige Ver-
bindungen) zuriickzufihren. Um weiteren Ozonabbau zu verhindern, wurde die Pro-
duktion dieser Halogenverbindungen durch politische Abkommen (z.B. ,Montrealer
Protokoll‘, 1987) zunachst schrittweise reduziert und durch weitere ratifizierte Folge-
vereinbarungen (z.B. ,Kopenhagener Vereinbarung', 1992) ab 1996 ganz eingestellt.
Aufgrund der langen atmosphéarischen Lebensdauern der Halogenverbindungen von
bis zu einigen Jahrzehnten, bevor sie in der oberen Stratosphére photolysiert wer-
den, mul3 aber auch in Zukunft mit starken Ozonverlusten in der Stratosphéare ge-
rechnet werden.

Angesichts dieser zum Teil noch unverstandenen Prozesse erschien es ratsam, die
chemischen Vorgange in der polaren Stratosphare insbesondere innerhalb und den
direkt an den arktischen Polarwirbel angrenzenden mittleren Breiten im Winter und
Frihjahr genauer zu untersuchen. Daher sollten in diesem Vorhaben die wahrend
der Transallflige in den Jahren 1991 bis 1995 gewonnenen Datenséatze weiterge-
hend untersucht werden. Besondere Aufmerksamkeit galt dabei den reaktiven Halo-
genverbindungen (CIO, BrO, OCIO) und den Stickstoffverbindungen (NO, NO,, NOs,
CIONO,, und HNOg).



2.) Aufgabenstellung

Das Ziel des Vorhabens war die weiterreichende Interpretation der stratospharischen
Spurenstoffe, die mit der Differentiellen Optischen AbsorptionsSpektroskopie
(DOAS) im ultravioletten Spektralbereich auf dem Forschungsflugzeug Transall C-
160 in den Wintern 1991/92 bis 1994/95 durchgefuhrt wurden. Die folgenden Frage-
stellungen sollten u.a. von dem Projektnehmer MPI/Mainz mit Hilfe der durch das
DOAS-UV Instrument und anderer an Bord der Transall gewonnener Datensatze
eingehender untersucht werden:

1.) Ausgehend von den bisherigen Auswertungen sollten die Oz, NO, und OCIO-
Messungen mit den entsprechenden Messungen der anderen Arbeitsgruppen
(IUP, FZ-K, DLR) verglichen werden und anhand von Fallstudien ausgezeichnete
meteorologische Situationen naher untersucht werden. Insbesondere zahlte dazu
die Interpretation der zahlreichen mit der Transall gemessenen geographischen
Breitenschnitte von NO,/HNOj; (und CINO; in Bezug auf den NO,-Gehalt in
CINO3). Inshesondere anhand von Fallstudien sollten — unter Einbeziehung von
3-dimensionalen photochemischen Modellrechnungen - dynamische Einflisse
auf die Breitenabhéngigkeit der NO, — Saule naher untersucht werden.

2.) Mit den OCIO-Saulendichtemessungen im arktischen Polarwirbel und (wie sich
nach Verbesserung der Auswertestrategie in dem Forschungsvorhaben auch
zeigte) in den umgebenden Randgebieten sollte die Prozesse der Chloraktivie-
rung und die Halogenchemie genauer untersucht werden.

3.) BrO-Messungen: Nach Verbesserungen der BrO-Auswertestrategie sollte der
bestehende BrO-Datensatz mit anderen ballon- und bodengestitzten Messungen
verglichen werden. Anhand dieser Messungen sollte — unter Einbeziehung der
OCIO-Messungen, sowie photochemischen Modellrechnungen — die stratosphéri-
sche Bromchemie naher charakterisiert werden.

3.) Durchgefuhrte Arbeiten

Insbesondere auf folgenden Gebieten konnten in dem Forschungsvorhaben wichtige
Fortschritte erzielt werden:

(1) Verbesserung der DOAS-Auswertestrategie

Die Spektrenauswertung erfolgte mit einem nichtlinearen Fitalgorithmus. Bei der
Auswertung der MeRR3spektren wurde dabei Ublicherweise eine Reihe von Referenz-
spektren (z.B. von Oz, NO,, BrO, OCIO, Og4, usw.) simultan mit einem sogenannten
Fraunhoferreferenzspektrum an das Mel3spektrum angepaldt. Die Verwendung eines
Fraunhoferreferenzspektrums, das bei hochstehender Sonne gewonnen wurde, ist
notwendig, um die im Vergleich zu den optischen Dichten der zu messenden Spu-
renstoffe viel dichteren solaren Fraunhoferabsorptionslinien aus dem Mef3spektrum
zu eliminieren. Die dabei mit entfernten Spurenstoffabsorptionen des Fraunhoferre-
ferenzspektrums wurden durch unterschiedliche Verfahren bestimmt. Naheres zur
Auswendung der MeRspektren findet man in den verschiedenen Publikationen von
Pfeilsticker et al. [1999] und Grendel [1997].



(2) Interpretation der O 3-, NO,-, OCIO- und BrO-Daten

Durch Vergleich des Oz-, NO,-, OCIO- und BrO-Datensatzes mit den Messungen der
anderen Untergruppen konnte unter Einbeziehung von photochemischen Modell-
rechnungen eine weiterreichende Interpretation der Daten gewonnen werden. Dies
umfal3t sowohl strahlungstransportbedingte Effekte (siehe Kapitel 4.3, 4.5), wie che-
mische Vorgange. Insbesondere wurden die Datensatze der einzelnen Winter unter-
einander verglichen (Kapitel 4.6, 4,7, 4.8)

4.) Ergebnisse

In diesem Kapitel sollen nun wichtige Ergebnisse des Forschungsvorhabens vorge-
stellt werden. Weiterreichende Einzelheiten sind in den in Kapitel 6 aufgefihrten
wissenschaftlichen Berichte und Publikationen nachlesen.

1.) Verbesserung der BrO-Auswertung

Aufgrund der geringen optischen Dichten von BrO, sowie den im Spektralbereich von
345 — 360 nm uberlappenden Absorptionen von Oz und NO; (die aul3erdem tempe-
raturabhangig sind), sowie den ,Ring-Strukturen® stellt diese Auswertung immer noch
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Abbildung 1  Beispiel fiir das Ergebnis einer BrO-Auswertung mit
Residuum. Oben links: Das vom Auswerteprogramm produzierte
Spektrum, rechts oben die entsprechende Reststruktur, mittig ge-
zeigt das durch Mittelung (ber acht benachbarte Kanéle erhaltene
Spektrum und unten links das benutzte BrO-Laborspektrum



eine groRe Herausforderung dar. Durch Anwendung neuer Auswertealgorithmen,
sowie Verwendung hochaufgeldster, temperaturabhangiger Labor-Referenzspektren
konnte die BrO-Auswertung entscheidend verbessert werden. Als Beispiel ist in Ab-
bildung 1 eine komplette BrO-Auswertung gezeigt.

2.) Verbesserung der OCIO-Auswertung

Ebenso konnte die OCIO- (sowie die NO»-) Auswertung durch Anwendung neuer
Auswertealgorithmen, sowie Verwendung hochaufgeltster, temperaturabhéngiger
Labor-Referenzspektren an wichtigen Stellen verbessert werden. Als Beispiel ist in
Abbildung 2 eine komplette OCIO- (links) und NO,-Auswertung (rechts) gezeigt.
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Abbildung 2  Beispiel flir das Ergebnis der OCIO- (links) und NO,-
Auswertung (rechts) im Wellenldngenbereich 346 — 362 nm. Oben das
ausgewertete Spektrum, das durch Mittelung Uber acht benachbarte
Kanéle erhaltene Spektrum (Mitte) und die benutzten Laborspektren
(unten).

3) Vergleich der DOAS-UV-Saulendichten mit anderen Messungen

Im Rahmen des Vorhabens wurde ein umfangreicher Vergleich der von DOAS ge-
messenen Saulendichten mit anderen Messungen durchgefiihrt. Abbildung 6 zeigt
einen exemplarisch den Vergleich der Oz-Séulendichten mit den LIDAR-Ozondaten
fur den 11.1.95. Man erkennt, dal3 erst die um ca. 10% korrigierten LIDAR-MeRwerte



(gestrichelte Linie) mit den DOAS-MeRwerten innerhalb der Fehlergrenzen Uberein-
stimmen, da die LIDAR-Daten kein troposphérisches Ozon beinhalten.
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Abbildung 3 Vergleich der DOAS-Ergebnisse mit den Heidelberger
DOAS-vis-Messungen und den LIDAR-Daten fiir den Flug am 11.1.95 von
Manching nach Kiruna. Die LIDAR-Daten beinhalten kein troposphéri-
sches Ozon unterhalb der Flughéhe (ca. 7 km), wéhrend die DOAS-Daten
die Gesamtsédule widerspiegeln. Die um den troposphérischen Anteil von
ca. 10% korrigierten LIDAR-Me3werte (gestrichelte Linie) stimmen mit den
DOAS-MeBBwerten innerhalb der Fehlergrenzen (iberein.

4.) Fallstudien hinsichtlich der dynamischen Beeinflussung von Streulichtmes-
sungen

Weiterhin wurde anhand von Fallstudien die dynamische Beeinflussung von Streu-
lichtmessungen untersucht, insbesondere die Interpretation von den gemessenen
schragen Saulendichten und deren Vergleichbarkeit mit anderen Messungen und
Mel3techniken. Ein Problem, das sich dabei — gerade am Polarwirbelrand — ergeben
kann, ist das grofRe horizontal ausgedehnte MelRvolumen. Fir die Interpretation von
DOAS-Streulichtmessungen ist nicht nur des Sonnenzenitwinkel, sondern auch der
Azimutwinkel, d.h. die Blickrichtung von Bedeutung. Je tiefer die Sonne steht, desto
grol3er wird das horizontale Mef3volumen. Abbildung 3 zeigt Ergebnisse von Strah-
lungstransportrechnungen, die belegen, dal fir groRe Sonnenzenitwinkel das Mel3-
volumen in der Atmosphare horizontal bis auf mehrere hundert Kilometer ausge-
dehnt sein kann.
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Spurenstoffs nachgewiesen werden.
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Abbildung 5 Vergleich der DOAS-Ozonmessungen am 27.1.93 von
Manching nach Kiruna mit Satellitenmessungen und Ozonsonden



Gerade bei Gradienten in den Saulendichten der Spurenstoffe wie z.B. am Polarwir-
belrand, gestaltet sich die Umrechnung von schrédgen in vertikale Saulendichten
schwierig. Abbildung 5 zeigt exemplarisch die Os-Saulendichte bei einen Flug von
Manching nach Kiruna, wobei die Polarwirbelgrenze bei etwa 58° N tberflogen wur-
de. Bei diesem Flug liegen die DOAS-Ozonwerte gegeniuber den Satelliten- und
Sondenmel3werten um bis zu 50-60 DU zu hoch. Lediglich der qualitative Verlauf der
Saulendichten entlang der Flugroute und das Maximum bei ca. 58°N entsprechen
den Satellitenmessungen. Eine Ursache fir diese Abweichung ist eine zeitliche Diffe-
renz zwischen DOAS- und TOMS-Uberflug, d.h. die Luft ist unter Umstanden trans-
portiert worden. Dazu kommt aber noch ein extremer Gradient in den Ozonséulen
(zu erkennen in Abbildung 6). Bertcksichtigt man die ,Blickrichtung” der DOAS-
Experimente, d.h. den Sonnenazimutwinkel und die horizontale Ausdehnung des
MelRvolumens (Abbildung 4), so sind die hdheren vertikalen Saulen der DOAS-
Experimente zu verstehen.

Abbildung 6  Verteilung der Ozonséulendichte ber der Nordhemisphére
am 27. Januar 1993 nach dem satellitengetragenen Instrument TOVS.
Ebenfalls eingezeichnet sind die Flugrouten der Transall (durchgezogene
Linie) und die Blickrichtung der DOAS-Experimente zu Beginn und gegen
Ende der Beobachtung (gestrichelt).



4.) Interpretation der Off-Axis-Messungen

Gegen Ende des Fluges am 3.2.95, der vollstandig innerhalb des Polarwirbels ver-
lief, wurde die Off-Axis-Einkoppeloptik ab einem Sonnenzenitwinkel von 93° benutzt.
Dabei zeigte die Quarzfaser nicht senkrecht nach oben, sondern unter einem Winkel
von 80° zum Zenit in Richtung Sonne. Hierbei konnten bis zu einem Sonnenzenit-
winkel von 96° noch Spektren mit ausreichender Lichtintensitat aufgenommen wer-
den. In Abbildung 7 sind die Verlaufe der differentiellen schragen S&aulendichten der
gemessenen Spurenstoffe dargestellt. Deren unterschiedliche Fortsetzung nach
Umbau von normaler zur Off-Axis-Einkopplung a3t Ruckschlusse auf die Hohenpro-
file zu. Fur diese Strahlengeometrie ist Mehrfachstreuung nicht mehr zu vernachlas-
sigen. Allerdings ist bei Sonnenzenitwinkeln von 93° bis 96° auch der Einflul3 hori-
zontaler Konzentrationsgradienten erheblich.
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Abbildung 7  Off-Axis-Messung am 3.2.95. Die in den Ké&sten einge-
rahmten Mel3werte sind mit der Off-Axis-Geometrie gemessen worden .



5.) Entwicklung der Denoxifizierung innerhalb der verschiedenen Winter

Fur einen Vergleich von NO,-Saulen muf3 man sich wegen des Einflusses des Tage-
schemie auf einen Sonnenzenitwinkel (SZW) beschranken. Hierbei wurde SZW=88°
gewahlt. Dies stellt einen Kompromif3 dar, der einerseits einen maoglichst grof3en
Lichtweg und somit eine grol3e differentielle optische Dichte gewéhrleistet, anderer-
seits den Einflul3 von der Tageschemie und der damit verbundenen Ungenauigkeit
im Luftmassenfaktor moglichst gering halt. Abbildung 8 stellt die Tageswerte der ein-
zelnen Jahre zusammen. Fir alles Winter ist der typische NO,-Jahresgang zu er-
kennen: Von Dezember bis Anfang Februar sind in den ndrdlichen Breiten die NO»-
Saulen reduziert (<1010™ cm™ innerhalb des Polarwirbels und gegeniiber Werten
aulRerhalb der Polarwirbels um Faktor 1.5 bis 1.6 reduziert). Ab Mitte Februar beginnt
die Renoxifizierung mit ansteigenden NO,-S&ulen (3 - 410" cm?im April, wobei ein
Unterschied zwischen innerhalb und auf3erhalb des Polarwirbels nicht mehr auszu-
machen ist). Gleichzeitig sind die Abendwerte hoher als die Morgenmessungen, was
durch den durch die N,Os-Photolyse verursachten Tagesgang von NO, zu erklaren
ist.
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Abbildung 8  Entwicklung der NO2-Séulendichte (liber die drei Winter.
Die vertikalen S&ulen sind fiir einen Sonnenzenitwinkel von 88° ermittelt
worden. Offene/geschlossene Symbole bezeichnen Messungen aul3er-
halb/innerhalb des Polarwirbels. Zuséatzliche Unterscheidung zwischen
Sonnenaufgang- und —untergang durch unterschiedliche Dreiecke.



6.) Interpretation der OCIO-Messungen

Abbildung 9 zeigt einen Uberblick tber die wahrend der drei Winter gemessenen
OCIO-Saulendichten. Ein systematischer Unterschied zwischen Morgen- und
Abendmessungen, wie es bei NO, der Fall ist, ist nicht zu erkennen. In allen drei
Wintern ist eine Halogenaktivierung zu erkennen, wobei der Beginn der Periode der
Halogenaktivierung mit dem ersten Auftreten von PSCs korrelieret ist, jedoch nach
dem letzten mdglichen Auftreten von PSCs auch nach mehreren Wochen noch eine
Halogenaktivierung nachgewiesen werden kann. Auch auf3erhalb des Polarwirbels
konnte in seltenen Féllen OCIO nachgewiesen werden. Dieses Auftreten kann mit
heterogener Bromchemie, die am kalten stratospharischen Hintergrundaerosol ab-
l&uft, erklart werden [Erle et al., 1998].
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Abbildung 9  OCIO im Gesamtiiberblick (ber die drei Winter. Aufgetra-
gen sind die pro Flug maximalen schrdgen Sé&ulendichten (bis zu einem
Sonnenzenitwinkel von 92°).

A slant column (102 mol/cm?)

-k
o

-
-




7.) Interpretation der BrO-Messungen

Eine Zusammenstellung der BrO-Werte gestaltet sich schwieriger, da der BrO-
Gehalt der Referenzspektren im Gegensatz zu OCIO nicht zu vernachlassigen ist
und nur bestimmt werden kann. Daher beziehen sich alle angegeben Saulendichten
auf Referenzspektren, die bei kleinen Sonnenzenitwinkeln (i.A. <60°) aufgenommen
wurden.

Aufgrund des Einflusses der Tageschemie (siehe Punkt 5) wurden auch bei den hier
gezeigten BrO-Saulen der SZW von 88° gewahlt. Die ,mindest*-schragen Saulen
streuen relativ stark und betragen (17-60)EIL013 cm? 3 Messungen, die allesamt am
Morgen innerhalb des Polarwirbels stattfanden, stechen mit vergleichsweise hohen
Werten hervor (10.3.93, 28.194, 20.12.94), obwohl die Messorte und Jahreszeiten
vollig unterschiedlich sind. Modellrechnungen fir den 10.3 ergeben, dal3 diese ho-
hen BrO-Werte mit ,Standardchemie® nicht erklart werden kénnen bzw. die mitunter
besonderen Mechanismen, die zu relativ hohen BrO-Saulendichten fihren, noch
nicht richtig verstanden sind.
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Abbildung 10  Jahrestliberblick tber die differentiellen schrdgen BrO-
Sédulen der Winters 92/93 bis 94/95. Es sind Abend- und Morgenwerte mit
einem  Sonnenzenitwinkel  von  88°  dargestellt  (Fraunhofer-
Referenzspektrum bei SZW=51° aufgenommen.

In Abbildung 11 sind alle BrO-Werte von Abendmessungen (SZW=88°) gegen den
Breitengrad aufgetragen. Wahrend des Winters ist in keinem Jahr zwischen 54°-
78° N eine Breitenabhangigkeit der BrO-Saulen zu erkennen, wobei sich als Mittel-
wert eine BrO-Saule von 3010 ¢cm™ ergibt. Der Mittelwert fir die Messungen inner-
halb des Wirbels liegt geringfligig héher (31EIL013 cm'z). Der Einflu3 von heterogenen
Reaktionen auf die BrO-Chemie scheint zumindest auf die diffentielle schrage Saule
in der Dammerung gering zu sein und ist auf diese Weise nicht ableitbar.
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Abbildung 11  Breitenabhéngigkeit der BrO-Séulendichte.
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