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CIO in der arktischen Stratosphare:

Konsequenzen fur das Verstandnis von Wellen- und Mischungsprozessen
im arktischen Polarwirbel aus einer Ballonmessung am 11. Februar 1997 in
Kiruna

Zusammenfassung

Am 11. Februar 1997 startete der TRIPLE-Ballon in Kiruna/Nordschweden. Er stieg in die untere
Stratosphére auf, erreichte eine maximale Hohe von 24,1 km und landete nach einem 2,5-stiindigen
Flug in Nordfinnland. Dank ginstiger meteorologischer Umsténde durchquerte der Ballon den
Randbereich des Polarwirbels. Die Daten des TRIPLE-Flugs zeigen zudem, dass an jenem Tag ein
Wellenereignis stattfand. Der Randbereich des Polarwirbels erweckt das Interesse, da das Phanomen
des Polarwirbels eng mit dem Friihjahrs-Ozonverlust, auch als Ozonloch bekannt, zusammenhangt.
Die Luft im Innern des Polarwirbels wird unter Umstanden gezwungen, monatelang unter Polarnacht-
Bedingungen zu verbleiben. Aufgrund der tiefen Temperaturen kommt es zur Bildung reaktiver
chlorhaltiger Verbindungen. Nach Riickkehr des Sonnenlichts im Frihjahr wirkt insbesondere das
Radikal ClO as Katalysator einer massiven Ozonzerstorung. Die Stabilitét des Polarwirbels und die
Wirkung des Wirbelrands als Transportbarriere stellen damit entscheidende Faktoren fir das Ausmal3
des Ozonabbaus dar.

Auf der Gondel des TRIPLE-Ballons wurden Instrumente zur Messung diverser Molektile mitgefihrt,
darunter das CIO/BrO-Instrument des Forschungszentrums Jilich, eine Ozonsonde der University of
Wyoming und der Kryosammler BONBON der Johann-Wolfgang-von-Goethe-Universitét
Frankfurt/Main. Somit gelang die gleichzeitige Beobachtung des Wellenereignisses und dessen
Konsequenz auf die Chemie in den betroffenen Luftmassen. Das gemessene ClO-Profil spielte dabei
die Rolle eines Indikators fir die tiefste Temperatur, welche durch das jeweilige Luftpaket wahrend
des Ereignisses erfahren wurde.

Als wahrscheinlichste simultane Erklarung fur die beobachteten CIO-, Temperatur- und Druckprofile
wird eine senkrecht zur Erdoberflache stehende Welle vorgeschlagen. Chemie-Transport-
Modellrechnungen mit Hilfe des Chemical Lagrangian Model of the Stratosphere (CLaMS)
unterstiitzen diese Annahme. Eine theoretische Betrachtung zeigt, dass ein solches Ereignis
horizontale Mischungsvorgange bewirken kann. Tatséchlich lieferte das auf der TRIPLE-Gondel
gemessene Ozonprofil Hinweise, dass es zum Eindringen von ozonreichen Luftmassen aus dem
auReren Randbereich des Polarwirbels oder sogar von aufferhalb des Wirbels kam. Diese Vermutung
konnte mittels der Tracer-Tracer-Methode, unter Verwendung des N,O-Profils des Kryosammlers
BONBON, belegt werden.

Neben den theoreti schen Auswertungen und Betrachtungen besitzt diese Arbeit auch einen praktischen
Teil. Das Arbeitsprinzip des CIO/BrO-Instruments, die Chemical Conversion and Resonance
Fluorescence (CCRF) Methode, wird erlautert. Eingegangen wird auf die Kalibration des Instruments
und auf Schwierigkeiten der Messung von BrO mittels der CCRF-Methode. Dargestellt werden zudem
Arbeiten im Rahmen der Entwicklung des Flugzeuginstruments HALOX, einer modifizierten Variante
des Baloninstruments, welches seit Ende des Jahres 2001 auf dem russischen
Hohenforschungsflugzeug ,, Geophysica‘ zum Einsatz kommt.






ClO in the Arctic Stratosphere:

Consequences for the understanding of wave and mixing processes in the
arctic polar vortex from a balloon measurement of 11" February, 1997 at
Kiruna

Abstract

On 11" February, 1997, the TRIPLE balloon was launched in Kiruna, Northern Sweden. It
ascended into the lower stratosphere, reached a maximum altitude of 24.1 km and landed in
Northern Finland after a 2.5-hour flight. Thanks to advantageous meteorological conditions
the balloon passed through the edge region of the polar vortex. Moreover, the data of the
TRIPLE flight show that on that day a wave event occurred. The edge region of the polar
vortex is of interest because the phenomenon of the polar vortex is closely related to the
springtime ozone loss, aso known as the ozone hole. Under certain circumstances, the air
inside the vortex is forced to remain under polar night conditions for a period of months. Due
to the low temperatures reactive chlorine compounds are formed. After the return of sunlight
in springtime especialy the ClO radical acts as a catalyst of massive ozone depletion. The
stability of the polar vortex and the action of the vortex edge as a transport barrier are decisive
factors for the extent of ozone depletion.

On the gondola of the TRIPLE balloon several instruments were mounted for the
measurement of various molecules, among them the CIO/BrO instrument of Research Centre
Julich, an ozone sounding device from the University of Wyoming and the BONBON
cryosampler from Johann Wolfgang von Goethe University, Frankfurt am Main.
Consequently it was possible to simultaneously observe the wave event and its consequences
for the chemistry in the air masses in question. The measured ClO profile thus acted as an
indicator of the lowest temperature experienced by the respective air parcel during the event.

As the most probable simultaneous explanation for the observed ClO, temperature and
pressure profiles a wave standing perpendicular to the earth’s surface is suggested. Chemistry
and transport calculations by means of the Chemical Lagrangian Model of the Stratosphere
(CLaMS) support this assumption. A theoretical examination shows that such an event can
cause horizontal mixing processes. Indeed, the ozone profile measured on the TRIPLE
gondola provides indications of an intrusion of ozone-rich air masses originating from the
outer vortex edge area or even from outside the polar vortex. This assumption was verified by
the tracer-tracer method utilizing the N,O profile of the BONBON cryosampler .

Besides these theoretical examinations and considerations, this work aso contains a practical
part. The working principle of the CIO/BrO instrument, the Chemical Conversion and
Resonance Fluorescence (CCRF) method, is explained. The calibration of the instrument and
difficulties in measuring BrO by the CCRF method are discussed. Moreover, studies are
presented relating to the development of the HALOX aircraft instrument , a modified version
of the balloon instrument which has been operated since the end of 2001 on board the Russian
high-altitude research aircraft "Geophysica'.
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1. Einleitung
1.1. Historischer Uberblick und aktuelle Probleme

"Geneigt zu glauben, das atmosphérische Ozon spiele im Haushalte der Erde eine wichtige
Rolle, halte ich es fir winschenswert, dass moglichst zahlreiche, sowie grofie Zeitraume as
bedeutende Landerstrecken umfassende, untereinander vergleichbare Beobachtungen Uber die
Veranderungen des Ozongehaltes der Atmosphéare angestellt werden...". Christian Friedrich
Schonbein am 5.9.1853 in einem Brief an Justus von Liebig [Kahlbaum, 1900, Hapke, 1991]

Als im Jahr 1839 der deutsche Chemiker Christian Friedrich Schonbein die Vermutung
aulierte, dass der Geruch, welcher bel elektrischen Entladungen auftritt (wie man heute well3,
wird er von paralel zu Ozon entstehenden Stickoxiden erzeugt), durch eine eigenstandige
Substanz verursacht wird, welcher er den Namen Ozon gab (griechisch: das Riechende),
konnte er nicht ahnen, dass das Wort ,,Ozonloch* heute zum Wortschatz des Normalbiirgers
gehort und als Synonym fur eine der drastischsten und geféhrlichsten menschengemachten
(anthropogenen) Umweltbeeinflussungen gilt. Ozon bestimmte allerdings das weitere
wissenschaftliche Leben Schonbeins. Die Atmospharenchemie verdankt seinem Eifer ihr
Okonomisch bedeutsamstes Innovationsprodukt (Schief3baumwolle, welche Schénbein nach
einer Explosion seines Laborkittels bei einem Ozon-bezogenen Experiment entwickelte) und
die Existenz von Langzeit-Messreihen des bodennahen Ozons seit dem Jahr 1853 in Wien
[Lauscher, 1984]. Als dlteste fur die Erforschung des Langzeittrends von bodennahem Ozon
guantitativ gut verwertbare Serie gilt allerdings erst eine 1876 bei Paris durch Albert-Levy
gestartete methodisch verbesserte Messreihe [Volz & Kley, 1988]. Die chemische
Zusammensetzung des Ozons blieb Schénbein, welcher am 29.8.1868 starb, aber unbekannt.
1864 aulRerte Soret die Vermutung, dass es sich beim Ozon um O3, ein Molekll bestehend aus
drei Sauerstoffatomen, handelt. Die experimentelle Bestétigung des entsprechenden
Molekulargewichts von 48 g/mol erfolgte erst 1898/99 durch Ladenburg.

Ebenfalls nicht mehr miterleben sollte Schonbein die Entdeckung des franzésischen Physikers
Alfred Cornu im Jahr 1878, dass bel einer Wellenlange von etwa 300 nm das UV -Spektrum
des Sonnenlichts pl6tzlich endet. Bereits drei Jahre spéter konnte der britische Chemiker Sir
Walter Noel Hartley diese Charakteristik des UV-Spektrums auf die Absorptionsbanden des
Ozons zurtckfuhren. Ozon musste damit aber in grofReren Hohen in weitaus grof3eren
Konzentrationen vorkommen as unmittelbar Uber dem Erdboden (gegenwértig im
Jahresmittel in Deutschland 25-35 ppbv, mit Maximalwerten wahrend des sogenannten
Ozonsmogs von etwa 200 ppbv). 1929 entdeckte der Schweizer FW. Paul Go6tz den
Umkehreffekt, welcher als Umkehr Effect auch in die englische Sprache einging und welcher
gestattete, per Fernerkundung die genaue Hohenlage der Ozonschicht zu bestimmen. Bestétigt
wurden diese Messungen mittels der am 31.7.1934 in Stuttgart durch Vater Erich und Sohn
Victor Regener gestarteten ersten Ballon-Ozonsonde. Das Maximum der Ozonschicht
befindet sich in den Tropen in etwa 26-27 km Hohe (bis zu 10 ppmv) und in polaren Breiten
in etwa 20 km Hoéhe (etwa 3-4 ppmv) liegt. Die Ozonschicht sorgt daftir, dass sich zwischen
10 und 50 km Hohe eine Atmosphéarenschicht mit eigenen Charakteristiken, die Stratosphére,
ausbildet (siehe Abschnitt. 2.3).

Ozon absorbiert das Licht in der Hartley-Bande zwischen 200 nm und 320 nm (und zudem im
sichtbaren Bereich in der Chappuis-Bande zwischen 380 und 750 nm) und erweitert somit die
Filterwirkung der Atmosphére im UV-Bereich in Richtung energiedrmerer Strahlung. In der
Hartley-Bande, bei einer Wellenlange von 265 nm, befindet sich das Absorptionsmaximum
der DNS. Im Bereich der UV C-Strahlung, per Definition zwischen 100 und 280 nm, reagiert
dieser Trager der Erbinformationen damit aulRerst sensibel, im Bereich der UVB-Strahlung
zwischen 280 nm und 320 nm, dem oberen Ende der Hartley-Bande, immer noch signifikant.
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Abb. 1.1: Monatsmittel der Ozonsaulen-Messungen®, gemessen an der britischen Antarktisstation Halley Bay
(77°S). Punkte mit Fehlerbalken bezeichnen die Daten aus [Farman et a., 1985], Vierecke die neueren Daten aus
[Jones & Shanklin, 1996].

Der Antell der UVC-Strahlung am Gesamt-Sonnenspektrum ist allerdings verschwindend
gering. Die biologischen Auswirkungen erhdhter UVB-Strahlung an der Erdoberfléche
infolge einer drastischen Verminderung der stratospharischen Ozonkonzentration werden
noch kontrovers diskutiert [Madronich, 1997, Breitbart et al., 1998, Maxeiner & Miersch,
1998] und wurden selbst ein Jahrzehnt nach der Entdeckung des Ozonlochs noch als weniger
gut erforscht als das Ozonloch selbst bezeichnet [Forster & Kestler, 1998].

Auch die UVA-Strahlung (>320 nm), welche durch die Ozonschicht nicht ausgefiltert wird,
kann durchaus signifikante biologische Auswirkungen haben. Neben der biologischen
Wirkungen kann ene Veringerung der Ozonschicht aber auch noch zu anderen
Konsequenzen fuhren, siehe dazu Abschnitt 2.3

Eine Publikation von Molina und Rowland im Jahr 1974 |6ste Beunruhigung aus [Molina &
Rowland, 1974]. Diese Autoren vermuteten, dass Chloratome katalytisch Ozon zerstoren
konnen. Im Moment der Vertffentlichung war der Chlorgehalt der Stratosphére noch zu
niedrig, um einen deutlichen Effekt zu erzielen, der fortdauernde Eintrag von Fluor-Chlor-
Kohlenwasserstoffen (FCKW) sollte die Situation laut Molina und Rowland jedoch in naher
Zukunft &@ndern. Das Molina-Rowland-Paper ,platzte wie eine Bombe in die Industrie"
[Sheridan, 2000] und fuhrte dazu, dass die Entwicklung von Alternativen zu FCKW-
Kuhimitteln gestartet und 1977-79 sowohl in den USA as auch der BRD erste
Beschrénkungsmal3nahmen zur Produktion und Anwendung von FCKW getroffen wurden
[Sheridan, 2000], obwohl die Gemeinschaft der Stratosphdrenforscher bisher keinen
Ozonabbau feststellen konnte.

Im Jahr 1985 alerdings vertffentlichten J.C. Farman, B.G. Gardiner und J.D. Shanklin Ozon-
Messdaten der britischen Antarktisstation Halley Bay in der renommierten Zeitschrift Nature
[Farman et al., 1985], aus welchen hervorging, dass die Frihjahrs-Ozonkonzentration tber
der Antarktis in den vergangenen 10 Jahren stetig abgenommen hatte (Abb. 1.1. Dieser Abbau
setzte damit etwa zeitgleich mit der Molina-Rowland-V er6ffentlichung ein). Sie gelten damit
als die Entdecker des Ozonlochs. Ballonmessungen, ausgeftihrt an der DDR-Antarktisstation
» Georg Forster® [Gernandt, 1987] und der US-amerikanischen Station McMurdo [Hofmann et

! Messung des gesamten Ozons oberhalb eines bestimmten Punktes auf der Erdoberflache, wovon sich etwa 90%
in der Stratosphére befinden. Die Einheit ist Dobson Units (DU). 300 DU entsprechen einer reinen Ozonschicht
auf der Erdoberflache bei Normaldruck und —temperatur mit einer Dicke von 3 mm.
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Abb. 1.2: Ozon- und ClO-Mischungsverhéltnisse, gemessen am 16. September 1987 in 19 km Hoéhe wahrend

eines Flugs des US-amerikanischen Hohenforschungsflugzeugs ER-2 Uber die Grenze des antarktischen
Polarwirbels bzw. des Ozonlochs [Anderson et al., 1991].

al., 1987] zeigten die Lokalisierung des Ozonverlusts im Bereich zwischen 12 und 22 km
Hohe, d.h. zwischen der Tropopause und dem Temperatur-Umkehrpunkt (siehe Abschnitt
2.3). Bel Messflligen des US-amerikanischen Hohenforschungsflugzeugs ER-2 im Jahr 1987
wurde eine deutliche Antikorrelation zwischen Ozon und ClIO im antarktischen Frihjahr
festgestellt (Abb. 1.2, [Anderson et al., 1991]). Die Wirkung von Chlorradikalen als
Ozonzerstorer wurde damit bewiesen, das einfache Bild des Molina-Rowland-Zyklus (14)
musste jedoch revidiert werden (Abschnitt 3.3).

Noch 1985 wurde die Wiener Konvention zum Schutz der Ozonschicht unterzeichnet, 1987
folgte die Festlegung des Montrealer Protokolls zu Substanzen, welche die Ozonschicht
zerstoren (Montreal Protocol on Substances that Deplete the Ozone Layer), welches den
Unterzeichnerstaaten Restriktionen betreffend der Produktion ozonzerstorender Substanzen
auferlegte.

Nachdem die Fruhjahrs-Ozonkonzentration Uber der Antarktis bis 1990 stetig abnahm,
stabilisierte sie sich auf etwa einem Drittel ihres Wertes vor 1975. Die Prozesse, welche zur
Ausbildung eines Ozonlochs Uber der Antarktis im Frihjahr fuhren, gelten heute (2003), 18
Jahre nach der Entdeckung dieses Phanomens, weitestgehend as verstanden. Grol3ere
Unsicherheiten herrschen hingegen hinsichtlich der entsprechenden Prozesse auf der
Nordhalbkugel. Wegen der im Vergleich zur Sidhalbkugel unterschiedlichen Land-Meer-
Verteilung spielen hier zeitlich und ortlich begrenzte (mesoskalige) dynamische Prozesse eine
wesentlich grofRere Rolle. Diese Vorgange verhindern das dauerhafte Erreichen der selben
tiefen Wintertemperaturen wie Uber der Antarktis und begrenzen damit den Ozonverlust.
Zugleich erschweren sie aber seine messtechnische Quantifizierung. Zur Physik und Chemie
der Ozonzerstorung Uber der Antarktis bestehen damit noch viele offene Fragen, vor allem
hinsichtlich folgender Problempunkte

1. Trennung zwischen dynamischen Vorgéngen und chemischem Ozonverlust, d.h.
Unterscheidung, ob ein verringerter Ozongehalt einer ausgewdhiten Luftmasse auf
Einmischung ozonarmer Luft oder chemischen Vorgangen beruht. In dieser Arbeit wird
vor dlem auf die Tracer-Tracer-Methode eingegangen, welche unter bestimmten
Bedingungen die Quantifizierung des chemischen Ozonabbaus unabhéangig von
dynamischen Vorgangen erlaubt. Im Abschnitt 4.5 wird gezeigt, dass im Fall des Winters
1996/97 die Anwendung dieser Methode auf die Messdaten des Satellitengeréts ILAS



ermoglicht, eine Untergrenze des chemischen Ozonabbaus in einer bestimmten polaren
Luftmasse anzugeben. Im Zusammenhang mit dieser Problematik steht auch die Frage, in
welchem Mal3e die Grenze des Polarwirbels als Transportbarriere wirkt. Das Phdnomen
des Polarwirbels wird im Abschnitt 2.2 erl&utert.

2. Genauer Mechanismus der Bildung von Polaren Stratosphérenwolken (Polar Stratospheric
Clouds, PSC). Diese festen oder fllissigen Teilchen bieten eine Oberflache fur heterogene
Reaktionen und ermoglichen damit die Entstehung der Ozon-zerstérenden Chlor-
Radikale. Auch Uber den genauen Wert der Geschwindigkeitskonstanten, insbesondere an
festen Partikeln, herrschen noch grofe Unsicherheiten. Im Gegensatz zur Antarktis
werden die nétigen tiefen Temperaturen zur Bildung von Eiskristallen tber der Arktis nur
selten und kurzzeitig erreicht. Bedeutung besitzen hier vor allem Partikel, welche neben
Wasser HNO3 als Hauptbestandteil enthalten und auch bei Temperaturen unterhalb der
sogenannten NAT-Temperatur (Tnat), etwa 7 K Gber dem Eis-Gerfrierpunkt, sowohl in
flussiger als auch in fester Form, als sogenanntes NAT-Teilchen, existieren kénnen. Der
experimentelle Nachweis der NAT-Tellchen in der Stratosphére gelang allerdings erst im
Jahr 2000 [Voigt et al., 2000]. Ungeklért ist weiterhin, unter welchen Bedingungen es zur
Bildung dieser NAT-Teilchen kommt und in wieweit der Aggregatzustand der
Wolkenteilchen die auf ihrer Oberflache ablaufenden Reaktionen beeinflusst. Da selbst
die NAT-Temperatur haufig nur kurzzeitig unterschritten wird, spielen zudem die
Zeitdauern von Bildung und Existenz bestimmter Phasen der Wolkenteilchen eine Rolle.

3. Ablauf von Wellenereignissen. Niedrige Temperaturen, welche die Bildung flUssiger oder
fester PSCs gestatten, werden tber der Arktisim Allgemeinen nur dann erreicht, wenn die
Luftmassen dem Einfluss von Wellen unterliegen. Diese Wellen kénnen induziert werden,
wenn die Luftmassen ein Gebirge Uberqueren (sogenannte orographische Leewellen), aber
auch inner-atmosphérische Ursachen besitzen. Damit wird der Ozonverlust Uber der
Arktis durch meteorologische Ereignisse bestimmt, welche Wellenlangen im Kilometer-
und Frequenzen im Stundenbereich besitzen, und damit in den zeitlich und ortlich
geringer aufgeldsten synoptischen Temperaturdaten, welche wiederum as Basis flr
Chemie-Modellrechnungen dienen, nicht direkt représentiert sind.

4. Unter bestimmten Bedingungen wurde wiederholt Uber der Arktis, nicht aber Uber der
Antarktis, ein um etwa den Faktor 2 hoherer chemischer Ozonverlust gemessen al's durch
Modelle erwartet. Es ist ungeklért, ob diese Diskrepanz auf einen methodischen Fehler
(Problempunkt 1) zurlckzufihren ist oder ob tatsachlich ein stérkerer chemischer
Ozonverlust vorlag als erwartet und, wenn ja, ob dessen Unterschdtzung mit den
Problemen 2 oder 3 zusammenhangt. Abschnitt 3.5 geht auf diese Problematik
detaillierter ein..

Fir Untersuchungen zu obengenannten Problemen ist es in vielen Fallen vortelhaft,
Hohenforschungsflugzeuge anstatt Forschungsballons einzusetzen, da diese das gezielte
Anfliegen von Wolken oder Wellengebieten, bzw. das wiederholte Durchqueren des
Polarwirbelrands gestatten. Seit dem Ende des Kalten Krieges haben sich die Méglichkeiten,
ursprunglich militérische Flugzeuge zu zivilen Forschungszwecken zu nutzen, betréchtlich
erweitert. Deshalb wurde auch aus dem Ballongerét zur Messung von CIO und BrO des
Forschungszentrums Jilich eine Flugzeug-Variante (HALOX) entwickelt und im Herbst 2001
erstmals auf dem russischen Hohenforschungsflugzeug M-55 "Geophysica' eingesetzt.
Kapitel 5 geht auf die Funktionen sowohl des Ballon- als auch des Flugzeuggeréts und auf mit
der Umstellung verbundene Probleme ein, und es wird der Beitrag dieser Arbeit zur
Entwicklung von HALOX dargestellt.



1.2. Der TRIPLE-Ballonaufstieg vom 11. Februar 1997

Der grofdte Teil dieser Arbeit befasst sich mit der Auswertung der Daten des TRIPLE-Ballons,
welcher am 11. Februar 1997 in Esrange bei Kiruna, Nordschweden, startete und den
Randbereich des Polarwirbels (Abschnitt 2.2) erkundete. Das auf dieser Ballongondel
befindliche CIO/BrO-Balongerdt des Forschungszentrums Jilich mald3 ein interessantes
ortlich hochaufgel 6stes CIO-Profil in Form eines Doppelpeaks (Abb. 6.7 auf Seite 67). Das
gleichzeitig gemessene Temperaturprofil zeigte einen zu diesem Doppelpeak passenden
Verlauf in Form einer stehenden Welle (Abb. 6.9 auf Seite 67). Durch weitere auf der
TRIPLE-Gondel befindliche Geréate wurden ortlich hochaufgeldste Profile von Wasser und
Ozon sowie Kryosammler-Messungen chlorhaltiger und anderer Verbindungen geliefert. Die
gemessenen Mischungsverhdlitnisse wurden zur Initiaisierung von Chemie-Transport-
Modellrechnungen mit Hilfe des Chemical Lagrangian Model of the Stratosphere (CLaM ),
welches am Forschungszentrum Jilich entwickelt wurde, benutzt. Aus einem Vergleich von
Ozon- und Kryosammler-N,O-Profil kann zudem unter Anwendung der Tracer-Tracer-
Methode eine Aussage getroffen werden, ob bereits ein chemischer Ozonverlust eingetreten
ist. Im konkreten Fall kann diese Frage, wie auf Grund der meteorologischen Situation
erwartet, verneint werden (Abschnitt 6.2.4), womit alerdings auch keine Aussagen zum
Problempunkt 4 (siehe Ende des vorigen Abschnitts) getroffen werden konnen.

Die CLaM S-Simulationsrechnungen zeigen, dass eine stehende Welle das beobachtete ClIO-
Profil tatschlich und Uberraschend gut erkldren kann (Abb. 7.12 auf Seite 96). Wie im
Abschnitt 6.2.11 dargelegt wird, sind zwar auch andere Erkldrungen denkbar, welche
aufgrund fehlender Messdaten nicht definitiv ausgeschlossen werden kénnen. Trotzdem kann
die Vermutung gedul3ert werden, dass am 11. Februar 1997 durch Zufall die gleichzeitige
Beobachtung eines Wellenereignisses und dessen Konsequenz auf die Chemie in den
betroffenen Luftmassen gelang. Wie bereits im vorigen Abschnitt erwahnt, besteht eines der
Motive zum vermehrten Umstieg auf Forschungsflugzeuge im Interesse an der
routinemaldigen Durchfihrung derartiger simultaner Beobachtungen. Flugzeugmessungen
unterliegen jedoch aufgrund der notwendigen hohen Fluggeschwindigkeit prinzipiell
stérkeren systematischen und statistischen Fehlereinfllissen, so dass Ballonuntersuchungen
derartiger Ereignisse von grofem Interesse sind. Die Auswertung der komplexen TRIPLE-
Daten ermoglicht, die Ublichen Auswerteverfahren fir Radio-Ballonsonden, welche im
Gegensatz zu TRIPLE lediglich Daten wahrend ihres Aufstiegs und zudem keine Daten
chemischer Tracer liefern, zu Gberprifen.

Im Kapitel 9 wird die Theorie einer stehenden adiabatischen Welle ausfiihrlich behandelt. Es
zeigt sich, dass die Theorie nur dann in Ubereinstimmung mit den Beobachtungen gebracht
werden kann, wenn eine wichtige Korrekturgrof3e, der Korrekturfluss (9.2.3 ab Seite 110),
explizit in das Ublicherweise zur Behandlung adiabatischer Wellenvorgange verwendete
Gleichungssystem eingefugt wird. Die sich daraus ergebenden Schlussfolgerungen besitzen
weitreichende Auswirkungen auf die im vorigen Abschnitt unter Problempunkt 1
angeschnittene Frage, in welchem Ausmald Wellenereignisse zu Mischungsprozessen
zwischen verschiedenen Luftmassen im Allgemeinen und zu Mischungen tUber den Rand des
Polarwirbels im Besonderen fuhren kdnnen. Der Aufbau einer Struktur aus alternierenden
»owinging® und ,Mixing Layers* (Abb. 9.4 auf Seite 112) im Randbereich des Wirbels kann
zur Abschwéchung der Wirkung des Wirbelrands als Transportbarriere fuhren und dafir
sorgen, dass, wie durch Proffitt et al. vermutet, der Polarwirbel eher den Charakter eines
Durchflussreaktors a's eines geschlossenen Reaktors besitzt ([Proffitt et al., 2003], Abschnitt
4.1.3). Zudem sollte, wie die CLaM S-Simulationen ebenfalls zeigen (Abb. 7.13 auf Seite 97)
das Wellenereignis zur Ausbildung von Polaren Stratospharenwolken (PSC) geftihrt haben,



ndhere Untersuchungen zu diesem Thema und damit zu Problempunkt 3 konnten allerdings
mangels geeigneter Messdaten nicht durchgeftihrt werden.

1.3.  Ubersicht tiber diefolgenden Kapitel

Im Kapitel 2 werden Grof3en und Begriffe der Stratosphéarenphysik behandelt, welche fir das
Verstandnis dieser Arbeit notwendig sind. Im Kapitel 3 wird die Chemie der Ozonzerstérung
in Kurzform dargelegt. Kapitel 4 behandelt Methoden zu Quantifizierung des Ozonverlusts,
mit Schwerpunkt auf der Tracer-Tracer-Methode auf die Messwerte des Satelliten-gestitzten
Geréts ILAS angewendet wird. Kapitel 5 beschreibt das CIO/BrO-Balloninstrument, welches
am 11. Februar 1997 eingesetzt wurde, sowie die ab Ende 2001 eingesetzte Flugzeug-
Variante HALOX. Im Kapitel 6 werden sowohl das CIO-Profil des CIO/BrO-
Balloninstruments vom 11. Februar 1997 sowie auch alle Ubrigen Messungen der
verschiedensten chemischen und physikalischen Tracer dargestellt, welche durch andere auf
der TRIPLE-Gondel bzw. bei anderen Ballonaufstiegen im Umfeld eingesetzte Gerédte
erhalten wurden und Relevanz fir die Auswertung der ClO-Struktur besitzen. Zudem wird auf
Besonderheiten des 1996/97er Polarwirbels im Vergleich zu anderen Wintern und auf die
meteorologische Situation um den 11. Februar 1997 eingegangen. Kapitel 7 beschreibt das
Chemie-Langrange-Modell der Stratosphére (CLaMS) und seine Anwendung auf den
11. Februar 1997. Dynamische Vorgange ergeben sich als wahrscheinlichste Ursache fir die
Ausbildung der beobachteten CIO-Struktur. Kapitel 8 zeigt, welche Informationen Uber diese
Vorgange aus den vorhandenen Messdaten gewonnen werden konnen und wie sich die
Vorgehensweise bei der theoretischen Behandlung dieser Prozesse in dieser Arbeit vom
Vorgehen anderer Autoren unterscheidet. Das Mathematik-Kapitel 9 widmet sich ausfuhrlich
der theoretischen Behandlung adiabatischer Schwingungen der Atmosphére mit besonderem
Augenmerk auf eine stehende Welle. Kapitel 10 widmet sich der Auswertung der Messdaten
anhand der Theorie des Kapitels 9. In Kapitel 11 erfolgt die Zusammenfassung der Ergebnisse
der Arbeit.
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2. Wichtige Grof3en und Begriffe
2.1. Potentielle Temperatur und Potentielle Vortizitét

Die Potentielle Temperatur @ (Theta) ist anhand der im Anhang 12.1 vorgestellten
Adiabatenbeziehung (225) definiert. Sie entspricht der Temperatur, welche ein Luftpaket
annehmen  wirde, dessen Druck trockenadiabatisch auf den  Standarddruck
Pstandard = 1013 hPa verandert wird

1

@:T(L)*'K)

I:)Standard

Be k handelt es sich um den Adiabatenkoeffizient (1,4 fur trockene Luft). Der Begriff
trockenadiabatisch besagt, dass die Druck- und Temperaturénderung unter Beibehaltung der
Entropie des Luftpakets, d.h. adiabatisch erfolgt, und dass zudem wéhrend dieses Vorgangs
keine Anderung des Aggregatzustandes eines wichtigen Bestandteils des Luftpakets,
insbesondere Wasser, stattfindet. Falls es zum Beispiel wahrend el nes adiabati schen Prozesses
zum Verdampfen von Eispartikeln kommt, wird dadurch der Gasphase Wéarme entzogen, und
es ergibt sich elne niedrigere Temperatur als nach Gleichung (1) erwartet. Fir einen
derartigen sogenannten feuchtadiabatischen Prozess stellt @ somit keine Erhaltungsgrofie dar
und muss durch eine sogenannte aquival ente Potentielle Temperatur ersetzt werden.

Kurzzeitige atmosphérische Wellenprozesse in der trockenen stratosphérischen Luft, deren
Amplituden zu klein sind, um ein Umschlagen von einer stabilen in eine labile Schichtung zu
bewirken (siehe Anhang 12.5), kdnnen allerdings als trockenadiabatisch angesehen werden.
Die Potentielle Temperatur @ (Theta), welche mit wachsender Hohe in sehr guter Naherung
exponentiell anwéachst (siehe Details im Abschnitt 9.1), stellt somit im Gegensatz zur Hohe
eine Erhaltungsgrofie und fur viele Anwendungen eine geeignetere Hohenkoordinate dar. Als
solche wird sie auch in dieser Arbeit haufig verwendet, der Begriff Theta-Niveau bezeichnet
somit ein Niveau gleicher innerer Energie (isentropes Niveau).

Die Potentielle Vortizitét (Potential Vorticity), oder Potentielle Wirbelstérke, im Folgenden
auch kurz als PV bezeichnet, ergibt sich aus der Kombination von drei Erhaltungssétzen: die
Erhaltung des Drehimpulses, der Masse und der Energie, angewandt auf atmosphérische
Wirbel. Es ergibt sich die Grolie (Anhang 12.2)

_nde _rot,v+f dO zi((avy OV do

PV Jéz +2Qsi n@J— 2)

p dz Jo, dz pll ox dy dz

mit o der Dichte, d&/dz dem Gradient der Potentiellen Temperatur entlang der z-Achse
(senkrecht zur Erdoberflache) und 77 der absoluten Wirbelstérke oder Vortizitét, in welche die
z-Komponente des Rotors (rot) des Geschwindigkeitsfeldes in der x-y-Ebene sowie der
Coriolisparameter f mit @ dem Breitengrad und Q2 der Frequenz der Erdumdrehung eingehen.
Als Einheit ergibt sich m?K/(kg*s), wobei 10°m?K/(kg*s) gewohnlich mit PVU (Potential
Vorticity Unit) abgekirzt wird. Herleitung und Bedeutung der PV werden im Anhang 12.2
dargelegt. Auf die Frage, in wieweit die PV as Erhatungsgrof3e fir eine bestimmte
Luftmasse betrachtet werden kann, und auf die Anwendung der PV im Rahmen der RDF-
Methode wird im Abschnitt 4.3 eingegangen.
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Abb. 2.1: PV (in PVU, siehe Anhang 12.2) vom 11. Februar 1997 12 Uhr GMT fir das 450K-Theta-Niveau.
Gezeigt sind ECMWF-Daten (siehe Abschnitt 6.2.1).

2.2. Der Polarwirbel

Bei einem Blick auf die PV-Werte auf der Nordhalbkugel der Erde am 11. Februar 1997
erkennt man deutlich eéinen um den Pol zentrierten Bereich hoher PV (Abb. 2.1). Dieses
Gebiet wird als polarer Vortex, oder Polarwirbel bezeichnet. Auf die Charakteristiken dieses
Wirbels im Vergleich zu anderen Wintern wird im Abschnitt 6.1 noch eingegangen. Dieser
Wirbel bildet sich wahrend der Polarnacht auf der jeweiligen Erdhalbkugel aus. Aufgrund der
fehlenden Sonneneinstrahlung kihlen sich die polnahen Luftmassen stark ab, gleichzeitig
entsteht auch ein Druckgeféle zwischen der polaren und der Mittlere-Breiten-Luft auf dem
betreffenden Hohenniveau. Das entstandene Tiefdruckgebiet fihrt nun aufgrund der
Erdumdrehung eine Rotation entgegen dem Uhrzeigersinn aus (auf der Nordhalkugel. Siehe z.
B. [Roedel, 1994] zur Erlauterung dieses Mechanismus). Diese Bewegung wird jedoch vor
alem oberhalb von 30 km Hohe durch Wellenvorgange gebremst und dabei nach Norden
abgelenkt [ Schoeberl & Hartmann, 1991]. Entsprechend kommt es nun innerhalb des Wirbels
zum Abstieg der Luftmassen, gegebenenfalls von der Mesosphére bis in die Troposphére. Fur
den antarktischen Polarwirbel wird geschétzt, dass im Mittel fast drel Viertel der im Wirbel
befindlichen Luft in die Troposphére absteigt und nur etwa ein Viertel Gber die Vortexgrenze
in die umgebende Stratosphére (die Surf Zone) Uberwechselt [Li et al., 2002]. Der Anteil der
Luft im Polarwirbel, welcher aus der Mesosphére abgestiegen ist, unterscheidet sich von Jahr
zu Jahr deutlich. Eine anschauliche Studie dazu findet sich in [Rosenfield & Schoeberl, 2001],
siehe Abschnitt 6.1. Mit dem Abstieg ist zunachst eine adiabatische Druckzunahme, d.h. unter
Erhalt der Potentiellen Temperatur (Theta), verbunden. Damit musste sich ein bestimmtes
Theta-Niveau am Pol auf einer niedrigeren Hohe befinden als am Aquator. Mit der
Druckzunahme verbunden ist jedoch auch ein adiabatisches Anwachsen der Temperatur. Die
nun gegentiber der Umgebung erhdhte Temperatur wird im Folgenden durch Infrarotstrahlung
abgegeben, und der adiabatische Abstieg geht in einen diabatischen Abstieg Uber, d.h. der
Wert der Potentiellen Temperatur des betreffenden Luftpakets verringert sich. Ein Luftpaket
mit einer bestimmten Potentiellen Temperatur befindet sich damit nahe des Pols auf einer
groferen Hohe als bei einem rein adiabatischem Abstieg zu erwarten.
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Abb. 2.2: H6he (in km) des 450K-Theta-Niveaus am 11. Februar 1997 12 Uhr GMT. Gezeigt sind ECMWF-
Daten (siehe Abschnitt 6.2.1).

In Abb. 2.2 ist die Hohenlage des 450-K-Theta-Niveaus dargestellt. Dieses Niveau erreicht
seine niedrigste Hohenlage siidlich von 60°N, wahrend es im Polarwirbel (man vergleiche mit
der PV-Karte, Abb. 2.1) sich fast auf der selben Hohe befindet wie in den Tropen.

Kompensiert wird der Abstieg der Luft in hohen Breiten im Polarwinter durch einen Aufstieg
in den Tropen. Diese gigantische Umwa&lzung der Atmosphére wird as Dobson-Brewer-
Zirkulation [Brewer, 1949, Dobson, 1956] bezeichnet, die Umwaél zzeit betragt etwa 5 Jahre
[Solomon, 1999]. Der Antriebsvorgang (Stérung der Westwinde im Polarwirbel durch
Wellen) wird als ,,extratropical pump” [Holton et al., 1995] bezeichnet.

Der Bereich der hochsten Stabilitét des Polarwirbels beginnt wenige Kilometer oberhalb der
Tropopause, wo dynamische Stérungen aufgrund troposphérischer Vorgange bedeutungsios
werden, und endet auf einer Hohe von etwa 30 Kilometer, wo der Bereich haufiger Brechung
planetarer Wellen einsetzt [Schoeberl & Hartmann, 1991]. Die in diesem Bereich des
Polarwirbels befindliche Luft tauscht sich kaum mit der Umgebungsluft aus und wird somit
unter Umstdnden gezwungen, sich monatelang im Bereich absoluter Dunkelheit oder
zumindest Dammerung aufzuhalten. Ein moglichst stabiler, lange Zeit existierender und
polzentrierter Polarwirbel stellt damit, wie im Kapitel 3.2 noch behandelt wird, auch eine
mal3gebliche Bedingung fur die Entstehung eines intensiven Ozonlochs dar. Diese Bedingung
war bisher Uber der Antarktis seit dem Beginn der groldrdumigen Datenerfassung per Satellit
in jedem Winter erflllt, bisher wurde nur einmal, im September 2002 [Allen et al., 2003,
Sinnhuber et al., 2003], eine zeitwellige Spaltung des Sitdpolarwirbels und als Konsequenz
ein Eindringen von Luft aus mittleren Breiten bis in Polndhe beobachtet. Aus diesem Grund
bildete sich das Ozonloch Uber der Antarktis zuerst aus. Die Ozonkonzentration, welche im
Frihjahr Gber der Antarktis beobachtet wird, nahm seit 1975 stetig ab. Sie stellt damit in
erster Naherung eine Funktion des Gehalts an chlorhaltigen Verbindungen in der Stratosphére
dar. Da sich der Chlorgehalt Ende der 90er Jahre auf einen konstanten Wert eingepegelt hat
[Rindand et a., 2003], sollte entsprechend auch der negative Ozontrend zum Stillstand
gekommen sein, und nach dem Jahr 2015 wird eine Wiederzunahme erwartet [WMO, 1999].
Uber der Arktis hingegen ist der Polarwirbel in Bezug auf Ausbildung und Stabilitat
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wesentlich variabler. Hier stellt der Ozonverlust in erster Naherung eine Funktion der
meteorol ogischen Bedingungen dar, und es ist unmoglich, den Ozonverlust ohne Beachtung
der Dynamik zu berechnen [WMO, 1999]. Der arktische Wirbel des Winters 1996/97
alerdings entsprach eher antarktischen Bedingungen, wie im Abschnitt 6.1 dargestellt wird.

Wie im Abschnitt 4.3 noch dargelegt wird, stellt die Potentielle Vortizitat unter bestimmten
Bedingungen, eine Erhaltungsgrofde dar. Je mehr sich zwel Luftmassen in ihren PV-Werten
unterscheiden, um so geringer ist ihre Tendenz, sich zu vermischen. Als Grenze zwischen
dem Polarwirbel und der Umgebungsluft wird entsprechend die Linie des stérksten PV-
Gradienten (als Funktion der Entfernung in der Horizontalebene) auf einem bestimmten
Hohenniveau festgelegt [Nash et al., 1996]. Wie aus Abb. 2.1 auf Seite 12 zu erkennen,
befand sich Nordskandinavien (nordlich von 65°N und 6stlich von 0°) und damit auch die
Route des TRIPLE-Balons am 11. Februar 1997 im Randbereich des Wirbels. Zudem wird
die PV auch in der Vertikaen zur Definition der Tropopause as Trennlinie zwischen
Troposphére und Stratosphére verwendet. Darauf wird im Abschnitt 2.3 eingegangen.

2.3. Die Definition der Tropopause

Es soll nun die Frage geklart werden, ob der Hohenbereich, in welchem die Ballonmessung
vom 11. Februar 1997 erfolgte, bereits zur Stratosphére oder noch zur Troposphére zu zdhlen
ist. Dazu muss die Definition der Tropopause, der Trennlinie zwischen Troposphére und
Stratosphére, betrachtet werden.

Im Jahr 1902 fihrten Leon Teisserenc de Bort und Richard AfRmann unabhangig voneinander
Ballonsondenaufstiege durch und entdeckten dabei, dass ab einer Hohe von etwa 11 km die
Temperatur der Atmosphdre mit wachsender Hohe wieder zunimmt [Teisserenc de Bort,
1902, Assmann, 1902]. Ursache der Umkehrung des Temperaturgradienten ist die
Umwandlung der Energie der UVB-Strahlung der Sonne in Wé&rmeenergie infolge der
Absorption in der bereits seit 1881 (siehe Abschnitt 1.1) bekannten Ozonschicht. Teisserenc
de Bort erkannte auch den Zusammenhang zwischen Temperaturgradient und vertikaler
Stabilitét der Atmosphére, auf welchen im Anhang 12.5 eingegangen wird, und gab
entsprechend den Atmosphéarenschichten Troposphare (trope, griechisch: Wendung) und
Stratosphére (stratos, griechisch: geschichtet) sowie der zwischen beiden Bereichen liegenden
Trennschicht Tropopause ihren Namen. Ozonschicht und Stratosphére stehen somit in einem
ursdchlichen Zusammenhang. Eine Verringerung der Ozonschicht resultiert damit nicht nur in
einer erhdhten UV-Bestrahlung der Erdoberflche, sondern auch in einer Verminderung der
Schichtungsstabilitét der Stratosphére, mit Konsequenzen fir das Klima an der Erdoberflache
[Norton, 2003]. Festgestellte zeitliche Koinzidenzen von plétzlichen dramatischen
Klimadnderungen in der Erdgeschichte und Abschwéchungen des Erdmagnetfeldes [Mangini
et al., 2001] konnten ihre Erklérung darin finden, dass eine Verminderung der
Abschirmungswirkung des Magnetfelds einen verstérkten Eintrag kosmischer Teilchen in die
Stratosphére gestattete, welche hier Ozon-zerstdrende Prozesse (z. B. durch verstérkte
Wolkenbildung) auslosten. Die Uberprifung derartiger Theorien ist jedoch schwierig, da
bislang trotz diverser Ansdtze (Flavonoid-Konzentration in antarktischen Moosen [Markham
et a., 1990, Tevini, 1994]), kein eindeutiger Geo- oder Bioindikator fur die UVB-
Strahlenbelastung gefunden wurde, welcher eine Rekonstruktion der Dichte der Ozonschicht
selbst in der jiungsten Vergangenheit erlauben wirde.

Die thermische Definition der Tropopause wurde durch die WMO (World Meteorological
Organization) wie folgt prézisiert: Als Tropopause wird die niedrigste Hohe festgelegt,
oberhalb derer die Temperatur weniger als 2 K pro Kilometer abnimmt und diese maximale
Abnahmerate zudem auf den néchsten zwel Kilometern oberhalb dieser Hohe nirgends wieder
Uberschritten wird [WMO, 1986]. Die Tropopause ist somit als zweidimensionales Objekt
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definiert. In mittleren und hohen Breiten ist die Tropopause haufig durch eine
Temperaturinversion charakterisiert. Die Temperatur wachst unmittelbar Gber der Tropopause
um bis zu 4 K an, womit sich hier ein Bereich hoher Schichtungsstabilitét (siehe Anhang
12.5) mit einer Dicke von bis zu 2 km ausbildet. Diesen Verhalten konnte in 85% aller
zwischen 1990 und 1999 bel taglichen Ballonsonden-Aufstiegen Uber Siddeutschland
erhaltenen Temperaturprofilen beobachtet werden [Birner et a., 2002] und trat auch um den
11. Februar 1997 auf (Abb. 6.10 und Abb. 6.11). Die Temperaturinversion entsteht, da die
obere Troposphére in grolerem Malde dynamischen Vorgangen (Wirbel) unterliegt, welche
eine abkuhlende Wirkung haben. Die Luft der unteren Stratosphére hingegen erwdrmt sich
wéhrend ihres diabatischen Abstiegs [Birner et al., 2002]. Eine Verstdrkung der Inversion,
wie z. B. unmittelbar vor dem TRIPLE-Aufstieg am 11. Februar 1997 wird héufig zu Beginn
eines Wellenereignisses beobachtet [Kivi et al., 2001]. Oberhalb der Inversion félt die
Temperatur in eéinem Bereich mit einer Dicke von etwa 10 km nochmals geringfligig ab, bis
schliefdlich der Umkehrpunkt des Temperaturgradienten erreicht wird.

Fiur die Atmosphdrenchemie von primérem Interesse ist nicht unbedingt die kritische
Anderung eines Temperaturgradienten, sondern vielmehr die Scheideflache zwischen der Luft
von typisch troposphérischer und stratosphérischer Zusammensetzung. Damit kann die
Tropopause im Prinzip anhand eines ausgewahlten Tracers wie Ozon [Bethan et al., 1996]
oder FCKW [Bujok, 1998] definiert werden. Allerdings kann die Lage einer solchen
»Chemopause” nur punktuell mittels Ballonsonden genau bestimmt werden. Zum anderen
wurde diese Definition nicht gestatten, einen Transport dieses Tracers Uber die Tropopause
hinweg zu quantifizieren. Da die Tropopause keine hermetische Trennschicht darstellt, liefern
Messungen eines einzelnen Tracers im Allgemeinen keine scharfe Trennlinie. Besser geeignet
zur Festlegung einer chemischen Tropopause ist die simultane Messung zweler Tracer,
welche in der Troposphére und der Stratosphére deutlich unterschiedliche Tracer-Tracer-
Beziehungen aufweisen (dieses Konzept wird im Kapitel 4.2 erlautert), wie z. B. Ozon und
Kohlenmonoxid. Aber selbst mit dieser Methode erhdt man keine scharfe Chemopause,
sondern vielmehr einen Mischbereich (Mixing Layer) um die thermische Tropopause,
welcher eine vertikale Ausdehnungen von bis zu 7 km erreichen kann [Pan, 2003].

Der Aufbau einer Transportbarriere zwischen beiden Atmosphéarenschichten ist ein Phéanomen
der Atmospharendynamik, welches primédr mit dem Temperaturgradienten im Zusammenhang
steht (siehe Anhang 12.5), aber nicht ausschliefdlich durch diesen bestimmt ist. Damit bietet es
sich an, eine sogenannte dynamische Tropopause zu definieren, welche anhand einer
kritischen Potentiellen Vortizitét (PV) festgelegt ist. Die Definition (2) der Potentiellen
Vortizitdt (PV) kann mit Hilfe der noch einzufiihrenden Beziehungen (68), (276) und (278)
umgeschrieben werden zu

W:Qd@:EF-yQ
pdz p Ty

mit TI'=9,8K/km dem adiabatischen Temperaturgradient und 7y dem wahren
Temperaturgradient. Wahrend die Anderung der Lage der Tropopause nach der thermischen
Definition stets mit einer Anderung von y as Funktion der Hohe verbunden ist, reagiert die
Lage der dynamischen Tropopause auf Anderungen des Vertikaprofils sowohl der
Temperatur als auch der kinetischen Energie, wofir die absolute Vortizitat 77 ein Mal darstellt
[Birner et al., 2002]. Die WMO empfiehlt als dynamische Tropopause die Fl&che, auf welcher
die PV gerade einen Wert von 1,6 PVYU annimmt [WMO, 1986]. Diese Definition ist
alerdings willkdrlich und kann nur als Groborientierung dienen, da sich Filamente aus der
Stratosphére herauslosen konnen, welche in Einzelfdlen ozonreiche Luft bis an die

3
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Abb. 2.3 a und b: Lage der Tropopause nach den ECMWF-Daten (s. Abschnitt 6.2.1) am 11.2.1997 12 Uhr
GMT auf der Nordhalbkugel. Geplottet wurden die Lage des Temperaturminimums sowie die Tropopause nach
der Temperaturgradient-Definition und der PV-Definition. Die kritischen Hohen bzw. Theta-Niveaus wurden fir
jeden Punkt im Lange-Breite-Gitter bestimmt und anschlief3end Uiber alle geographischen Langen gemittelt.

Erdoberfl&che transportieren konnen und welche ihre hohen stratosphérischen PV-Werte nur
allméhlich durch Vermischung an die tropospharische Umgebung anpassen [Stohl et al.,
2000, Stohl et al., 2003].

Abb. 2.3 zeigt die Lage des Umkehrpunkts des Temperaturgradienten sowie die Verlaufe der
Tropopause als Funktion der geographischen Breite nach den beiden Definitionen (kritischer
Temperaturgradient, kritische PV) am 11.2.1997 12 Uhr GMT auf der Nordhabkugel. Die
beiden Definitionen stimmen in ihrer Lage in der Stratosphére fast miteinander Uberein,
wobel die Abweichung zum Pol zunimmt, wahrend der Umkehrpunkt des
Temperaturgradienten vor allem in den polaren Breiten deutlich Uber der Tropopause liegt. In
den untersten Schichten der Stratosphéare findet man deshalb noch einen leichten
Temperaturabfall mit zunehmender Hohe. Uber dem Aquator befindet sich die Tropopause im
Allgemeinen in einer Hohe von 16 bis 18 km Hohe, in den gemaliigten und polaren Breiten
hingegen nur in einer Hohe von 8 bis 12 km Hohe.

Die Tatsache, dass die Tropopause nicht entlang eines einheitlichen Theta-Niveaus verl&uft,
bedeutet zudem, dass in bestimmten Theta-Niveaus theoretisch Luftmassen von der
Stratosphére in die Troposphare und umgekehrt gelangen kénnen, ohne ihre Potentielle
Temperatur und damit ohne ihre innere Energie zu verandern. Andern miissen sie allerdings
ihre PV und damit ihre kinetische Energie, der Vortexrand funktioniert deshalb auch in
diesem Bereich as effektive Transportbarriere. Hoskins definierte diesen Bereich als
Mittelwelt (middleworld), und die dartiber bzw. darunter liegenden Bereiche von Stratosphére
bzw. Troposphére als Ober- bzw. Unterwelt (overworld und underworld) [Hoskins, 1991].
Holton bearbeitete die Idee nochmals, nach ihm bezeichnet man den oberhalb der Tropopause
liegenden Tell der Mittelwelt, welcher sich an den Polen von etwa 300 bis 380 K erstreckt,
auch als unterste Stratosphére (lowermost stratosphere) [Holton et al., 1995].

Die Ballonmessung vom 11. Februar 1997 erfolgte in einem Hohenabschnitt, welcher durch
zwel kritische Punkte begrenzt wird, der Tropopause bei etwa 11 km Hohe oder 320 K
Potentieller Temperatur, und dem Vorzeichenwechsel des Temperaturgradienten bei etwa
22 km Hohe oder 550 K Potentieller Temperatur (siehe Abb. 6.10 und Abb. 6.11). An beiden
Punkten @ndern sich die Exponenten, welche die Hohenabhangigkeit von Temperatur, Dichte
und Druck beschreiben (Abb. 10.4) und alle sich daraus ergebenden Parameter abrupt. Diese
Tatsache besitzt Bedeutung fur die Dynamik dieses Bereichs. Signifikant von Null
verschiedene ClO-Werte wurden oberhalb von 430 K gemessen, das ClO-Profil beginnt somit
deutlich oberhalb der untersten Stratosphére (lowermost stratosphere) und damit oberhalb des
fUr isentrope Austauschprozesse zuganglichen Bereichs.
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3. DieChemieder Ozonzerstérung
3.1 Einbringen von Chlor in die Stratosphare

Im nun folgenden Kapitel sollen die Prozesse beschrieben werden, welche fir das Entstehen
des polaren Ozonlochs verantwortlich gemacht werden. Die Konzentration soll dabei auf die
Vorgange erfolgen, an welchen chlorhaltige Substanzen beteiligt sind, da zum einen diese
Prozesse den grofdten Teil des Ozonabbaus in der unteren Stratosphére verursachen, zum
anderen in dieser Arbeit die Auswertung einer Messung der Chloraktivierung diskutiert wird.

Chloratome, welche in die unterschiedlichsten Molekile eingebunden sind, sind in der
Stratosphére etwa gleichmaliig verteilt. Wahrend der ATMOS/ATLAS-3-Mission wurde im
November 1994 im Hohenbereich zwischen 16,5 und 50 km Hohe ein globaler Mittelwert von
3,53+0,1 ppbv ermittelt, wobel die Werte am oberen Ende der Stratosphare nur um etwa 6%
geringer sind as unmittelbar oberhalb der Tropopause [Zander et al., 1996]. Das Gesamt-
Chlorbudget kann in mehrere Untergruppen aufgeteilt werden:

e Organisches Chlor. Darunter verstent man alle Chloratome, welche in die sogenannten
Chlorkohlenwasserstoffe (CKW) oder Haocarbone eingebunden sind. Praktisch das
gesamte heute in der Stratosphére befindliche Chlor gelangte urspringlich in Form von
organischem Chlor aus der Troposphédre in die Stratosphédre. Vulkane trugen in den
vergangenen Jahrzehnten nicht signifikant zum Chlorbudget der Stratosphéare bei [Russell
et a., 1993, WMO, 1999]. Graedel und Crutzen schétzten 1994 den jahrlichen CKW-
Eintrag in die Stratosphéare auf 0,24 Tg (Terragramm) [Graedel & Crutzen, 1994]. In der
Troposphére erreichte der CKW-Gehalt bereits zwischen 1992 und 1994 sein Maximum
und nahm danach aufgrund der Boykottmal3nahmen ab [Montzka et al., 1996, WMO,
1999]. Aufgrund des im Vergleich zur Troposphére langsamen Vertikaltransports ist der
stratosphérische Trend je nach geographischer Breite und Hohe Uber der Erdoberflache
um 3 bis 6,5 Jahre verzogert [Russell et al., 1996, WMO, 1999].

e Anorganisches oder verfugbares Chlor, auch as Cl, bezeichnet. Dieses entsteht in der
Stratosphére durch die photochemische Zerlegung von CKW. Pro Jahr werden auf diese
Weise etwa 0,16 TgCl,-Atome erzeugt, wahrend aus anderen natirlichen und
anthropogenen Quellen nur 0,03 Tg Cly pro Jahr neu in die Stratosphére gelangen.
Umgekehrt werden 0,2 Tg Cly pro Jahr, also etwa die selbe Menge, aus der Stratosphére
entfernt [Graedel & Crutzen, 1994]. Nur Cly, steht fir die Beteiligung an chemischen
Reaktionen zur Verfugung (daher der Name ,verfligbares Chlor”), damit stellt eine
ausreichende Konzentration an Cly die erste entscheidende Bedingung fir die Ausbildung
des Ozonlochs dar. Cl, wird wiederum unterteilt in die Untergruppen

e Chlorreservoirsubstanzen (HCI und CIONO,)
e Aktives Chlor, auch a's Cly bezeichnet

1928 erhielt der Chemiker Thomas Midgley von General Motors den Auftrag, ein ungiftiges
und unbrennbares Kéaltemittel zu entwickeln [Morley, 1999]. Die Losung bestand im
tellweisen oder vollstandigen Austausch der Wasserstoffatome von Kohlenwasserstoffen
durch Halogenatome (Fluor, Chlor, Brom oder Jod). Diese Verbindungen werden heute
adlgemein as halogenierte Kohlenwasserstoffe oder Halocarbone bezeichnet. Die
Bezeichnung organisches Chlor beruht entsprechend auf der strukturellen Anaogie zu
Kohlenwasserstoffen. Bestimmte Halocarbone wurden zu Untergruppen zusammengefasst:

1. Fuorchlorkohlenwasserstoffe (FCKW, englisch CFC, oder auch Freon): Bestehen
ausschliefdich aus Kohlenstoff, Chlor und (mit einigen Ausnahmen) Fluor. Die erste unter
Leitung von Midgley zur Industriereife entwickelte Verbindung war CCl,F,. Aul%er as

17



Kuhlmittel fanden FCKW Verwendung als Treibgase fur Sprihflaschen und bei der
Produktion von Kunststoffschdumen, als Mittel zur chemischen Reinigung von
Bekleidung sowie als Reinigungs- und Fettldsemittel in der Industrie, insbesondere in
Reinrédumen [Jakobi, 1988].

2. Telhalogenierte FCKW (HFCKW, engl.. HCFC): wie FCKW, enthalten aber in
mindestens einer Position Wasserstoff. Zu dieser Gruppe zahlt auch Methylchlorid
(CH3Cl). 94% der CH3Cl-Emissionen sind natirlichen Ursprungs [Lee-Taylor et al.,
2001], CH3Cl trégt mit etwa 14% damit als einzige natlrliche Substanz signifikant zum
stratosphérischen Budget an organischem Chlor bel [Schauffler et al., 2003].

3. Huorkohlenwasserstoffe (FKW, engl. HFC): Bestehen ausschliefdlich aus Kohlenstoff,
Fluor und in der Regel Wasserstoff.

4. Halone: Enthalten mindestens ein Bromatom. Sie werden hauptsichlich als
Feuerl6schmittel eingesetzt. Die Loschwirkung beruht dabei nicht, wie bel CO,, auf der
Erstickung des Feuers, sondern auf einem anti-katalytischen Stoppen der
Verbrennungsreaktionen durch die unter hohen Temperaturen freigesetzten Bromradikale.
Eine 5-7%ige Haonkonzentration in der Luft ist deshalb im Allgemeinen ausreichend
zum L oschen des Feuers (CO, 30-40%) [Jakobi, 1988].

Der grof3e Vortell der Haocarbone, die aufgrund der auRerst stabilen C-F- und C-Cl-
Bindungen chemische Inertheit in der Troposphére unter Normalbedingungen, und damit ihre
Unbrennbarkeit und Ungiftigkeit (abgesehen von einer narkotischen Wirkung [Jakobi, 1988]),
birgt jedoch auch ihre grofdte Gefahr in sich: Da sie in der Troposphére nicht vernichtet
werden, konnen sie sich hier ungehindert ausbreiten (und dabel auch als Treibhausgase
wirken) und weiter in die Stratosphére aufsteigen. Hier kommt es nun unter der Wirkung der
hier wesentlich stdrkeren UV-Strahlung und unter Mitwirkung von Sauerstoff und OH-
Radikalen zu folgendem Prozess, hier am Beispiel CFCl3

CFCl3+ 0Oy + OH — CO5 + HF + ClIO + 2Cl )

HF ist auch unter stratosphéarischen Bedingungen quasi inert. Damit spielen Fluoratome fir
die Chemie der Stratosphére praktisch keine Rolle, und aus diesem Grund wurden FKW
neben teilhalogenierten und jodierten Kohlenwasserstoffen (welche aufgrund der geringeren
Stabilitdt von C-H- und C-I-Bindungen bereits in der Troposphéare nicht chemisch inert sind)
als unschédlicher Ersatzstoff fur Kuhlmittel vorgeschlagen [WMO, 1995].

Die entstandenen Radikale Cl und ClO werden zunéchst komplett in die beiden sogenannten
Chlor-Reservoirsubstanzen HCl und CIONO, Uberfuhrt (die Kennzeichnung der Radikale
wird im Folgenden weggel assen).

ClO+ NOO+M — CIONO, +M (5)
Cl+CH, - HCl+CH, (6)
Cl+OH - HCI+0O (7
Cl+HOO — HCl + O, (8)

Reaktion (5) verlauft dabei im Allgemeinen am schnellsten, HCI hingegen ist die stabilere
Verbindung. zeigt den bei der ATMOS/ATLAS-3-Mission [Zander et al., 1996] Anfang
November 1994 zwischen 35°N und 49°N gemessenen Gesamt-Chlorgehalt (Clyor in Abb.
3.1) und die Mischungsverhdltnisse von HCI, CIONO, und weiteren Chlorspezies. Bel 27 km
Hohe erreicht das CIONO,-Mischungsverhdltnis ein Maximum von etwa 0,8 ppbv. Unterhalb
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Abb. 3.1 Chlorbudget, gemessen wahrend der ATMOS/ATLAS-3-Kampagne [Zander et a., 1996] vom 3.-
12. November 1994 zwischen 35 und 49°N. Clror bezeichnet den Gesamt-Chlorgehalt, CCl, organisches Chlor
(CKW). Abbildung ist enthommen aus [WMO, 1999].

dieser Hohe liegt das CIONO,-Mischungsverhéltnisse etwa 1 ppbv unter dem von HCI. Diese
Feststellung wird in den Abschnitten 6.2.2 und 7.5 noch verwendet.

Die Zerlegung Brom- und Jod-haltiger Halocarbone erfolgt nach demselben Muster.
Allerdings sind die entsprechenden Reservoirspezies, die Wasserstoffverbindungen HBr und
vor alem HI, von geringer Stabilitét. Aufgrund photochemischer Modelle wird angenommen,
dass deshalb Br, (verfigbares Brom) auf allen geographischen Breiten und zu alen
Jahreszeiten tagstiber zu etwa 30-70% in Form der aktiven Verbindung BrO vorliegt [Lary,
1996b, Pundt et al., 2002]. Die Annahmen zur Partitionierung der Bry-Familie konnten
alerdings bislang noch nicht Gberprift werden, da ausschliefdich BrO routineméfdig in der
Stratosphére gemessen werden kann. Fir Jod wird erwartet, dass es tagsiiber sogar fast zu
100% in Form von 10O vorliegt [Solomon et al., 1994]. Die Tatsache, dass Brom und Jod im
Gegensatz zu Fluor und Chlor eine geringe Tendenz zur Einbindung in eine leicht
auswaschbare Wasserstoffverbindung (HCI, HBr etc) zeigen, hat zudem folgende
Konsequenz: Chlor kann fast ausschliefdlich in Form des reaktionstragen organischen Chlors
in die Stratosphdre eingetragen werden, da ale reaktiveren troposphérischen
Chlorverbindungen noch in der Troposphdre in HClI umgewandelt und anschlief3end
ausgewaschen werden. Im Fall von Brom hingegen kénnen auch reaktivere troposphéarische
Bromverbindungen vulkanischer und anderer Herkunft die Stratosphére erreichen und zum
Brombudget signifikant beitragen [Bobrowski et al., 2003].

3.2.  Chloraktivierung in den Polaren Stratospharenwolken

Der folgende wichtige Reaktionsschritt ist die sogenannte Chloraktivierung, die Umwandlung
der Chlorreservoire HCl und CIONO; in aktives Chlor Cly. In der Gasphase laufen die
Reaktionen, welche hierfir eine Rolle spielen, nur sehr langsam ab. Mit Gasphasen-Chemie
alein lasst sich das Ozonloch deshalb nicht erklaren. Vielmehr handelt es sich bei der
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Chloraktivierung um einen heterogenen Prozess, d.h. die Reaktionen laufen an der Oberflache
von festen oder flissigen Wolkenteilchen ab. Stratosphdrewolken bilden sich im kéltesten
Abschnitt der Stratosphére und treten damit vor allem waéhrend der Polarnacht gehduft auf.
Hier werden sie as Polare Stratospharenwolken oder PSC (Polar Stratospheric Clouds) oder
auch as Perlmuttwolken bezeichnet, welche in den Abend- und Morgenstunden einen
schonen Anblick bieten, da sie noch bzw. schon vom Sonnenlicht erreicht werden, wenn auf
der Erde Dunkelheit herrscht, und dabel zudem von unten beleuchtet werden. Sie sind
alerdings nicht zu verwechseln mit den sogenannten nachtleuchtenden Wolken (noctilucent
clouds NLC), welche in der Mesopausenregion entstehen. An den Oberfléche der festen oder
flussigen Wolkenteilchen werden die Chlor- oder auch Brom-Reservoirsubstanzen adsorbiert.

Die Hauptbestandteile dieser festen oder flissigen Wolkenteilchen bilden Wasser,
Salpetersaure (HNO3) und Schwefelsaure (H,SO4). Der erste Schritt zu ihrer Bildung ist die
sogenannte Nukleation. Dabei kénnen sich nur eine einzige (homomolekulare Nukleation)
oder auch mehrere gasférmige Substanzen( heteromolekulare Nukleation) gemeinsam aus der
Gasphase zu einem Partikel umformen. Die Nukleation kann zudem heterogen verlaufen, d.h.
Molekile der Gasphase setzen sich auf einem festen oder fliissigen Kondensationskeim ab,
aber auch die homogene Nukleation ist moglich, d.h. ohne Beteiligung eins solchen Keimes.
Insgesamt ergeben sich damit theoretisch vier Kombinationsmoglichkeiten [Seinfeld &
Pandis, 1998]. Heterogene und heteromolekulare Nukleationen kdnnen allerdings in vielen
Fallen leichter ablaufen und stabilere Produkte bilden. Homogene Nukleationen dagegen
treten nur im Fall extremer Ubersittigung oder dem Fehlen von Kondensationskeimen auf,
und eine homomolekulare Nukleation kann fir bestimmte Gasphasen-Spezies sogar
ausgeschlossen sein. Dies gilt typischerweise fur saure Molekile, welche hygroskopisch
wirken und sich somit stets gemeinsam mit Wasser anlagern [Turco et al., 1982].

Das wichtigste Basismaterial fir stratospharische Aerosole stellt das bindre System aus
H,S0, (Schwefelsdure) und H,O dar. Dieses kann sowohl in fllssiger as auch in fester Form
vorliegen, wobei die stabilste feste Verbindung Schwefelsaure-Tetrahydrat darstellt (Sulfuric
Acid Tetrahydrate, H,SO,4-4H,0). So bestehen in der sogenannten Junge-Schicht [Junge et dl.,
1961], einem Bereich erhthter Aerosol-Konzentration in einer Hohe von 15 bis 30 km und
einer Dicke von 3 bis 9 km [Whitten et al., 1980], mehr als 80% der Partikel aus einer
Kombination von 75% H,O und 25% H,SO, [Hamill et al., 1997, Khosrawy, 2001]. Diese
Aerosole kdnnen nun unter den Bedingungen der winterlichen polaren Stratosphére grole
Mengen an H,O und HNO3z aufnehmen und damit anwachsen und dabei gegebenenfalls
gefrieren und/oder aufgrund ihres Eigengewichts aus der Stratosphére ausfallen. Falls die
entstandenen Wolkenteilchen in grof3erer Menge auftreten, spricht man von den oben bereits
erwahnten Polaren Stratosphdrenwolken (PSC). Die Klassifizierung dieser Wolken erfolgt
ublicherweise anhand von Partikel-Depolarisationsverhdltnis und Ruckstreuverhdtnis, welche
bei einer Vermessung dieser Wolken mittels eines LIDAR-Instruments simultan ermittelt
werden. Zunéchst werden die PSC unterteilt in PSCII (bilden sich bei Temperaturen
unterhalb  des EisFrostpunkts und weisen sowohl ein hohes Partikel-
Depolarisationsverhdltnis as auch ein hohes Rickstreuverhédtnis auf) und PSC | (bilden sich
bei Temperaturen knapp oberhalb des Eis-Frostpunkts). PSC | bestehen tberwiegend aus
Sapetersaure (HNOg3). Unter Vernachlassigung einiger seltener Sonderfélle [Tsias et a.,
1999] werden sie nochmals unterteilt in PSCla und PSClb. Im Fal von PSCIb wird
aufgrund des niedrigen Partikel-Depolarisationsverhéltnisses bel hohem Rickstreuverhaltnis
auf ein Dominieren von flussigen H,SO4/H,O/HNO3s-Aerosolen (sogenannte supercooled
ternary solutions, STS) geschlossen. Im Fall von PSC la herrscht das umgekehrte Verhdltnis
zwischen beiden Messgrofden, was auf einen hohen Anteil fester Salpetersaure-Hydrat-
Teilchen hindeutet [Peter, 1997, Reichardt et al., 1999]. Von den mdglichen festen Teilchen
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sind dabel unter stratosphérischen Bedingungen die sogenannten NAT-Teilchen
thermodynamisch am stabilsten [Hanson & Mauersberger, 1988]. NAT steht fir
Salpetersaure-Trihydrat (Nitric Acid Trihydrate, HNO3-3H,0). Andere Hydrate wie NAD
(Nitric Acid Dihydrate, HNO3-2H,0) oder NAM (Nitric Acid Monohydrate, HNO3:-H,0)
weisen jedoch geringere Nukleationsbarrieren auf und konnen, wie durch Laborversuche
nachgewiesen wurde [ Saathoff et al., 2001], al's metastabile Zustande existieren.

Prinzipiell konnen PSC auch auf Basis ihres Absorptionsspektrums, welches aus den Daten
des ILAS-Satellitengerdts (siehe Abschnitt 6.2.1) analysiert werden kann, klassifiziert
werden. Eine entsprechende Studie wurde durch Lee et al. vorgelegt [Lee et al., 2003]. Ein
direkter Vergleich zwischen terrestrischen LIDAR-Messungen und ILAS-Beobachtungen ist
allerdings aufgrund der geringen Anzahl ortlich und zeitlich Ubereinstimmenden Messpunkte
schwierig.

Die Bildungstemperatur fir NAT-Teilchen liegt in der unteren Stratosphére, abhangig von
den Partiaddricken von H,O und HNOs;, etwa 5-10K Uber dem Eis-Frostpunkt (zur
Berechnung beider Schwelltemperaturen siehe Abschnitt 6.2.3.). So hatten die Luftmassen,
welche am 11. Februar 1997 durch den TRIPLE-Ballon untersucht wurden, zu keinem
Zeitpunkt den Eis-Frostpunkt, sehr wohl aber die NAT-Schwelltemperatur unterschritten.
Damit konnten entlang der Ballonroute, wenn Uberhaupt, ausschliefdlich PSC | auftreten. Ob
sich allerdings tatséchlich PSC ausgebildet haben, und wenn ja von welchem Typ, l&sst sich
nicht feststellen, da keine entsprechenden Messungen existieren.

Auch im Allgemeinen bestehen Uber die genaue Zusammensetzung der Wolkenteilchen, ihren
Aggregatzustand, die zu ihrer  Bildung flhrenden = Mechanismen, ihre
Oberflachenbeschaffenheit (im Fall fester Korper) und die Geschwindigkeitskonstanten der
Adsorption und der Reaktionen an ihrer Oberflache trotz zahlreicher theoretischer und
Laborstudien und In-Situ-Messungen noch grof3e Unklarheiten [Koop et al., 1995, Peter,
1997]. Die Laborsimulation gestaltet sich aul3erst schwierig, da stratosphérische Bedingungen
(Temperatur und Druck) nur in kleinen R&umen hergestellt werden kodnnen und
Wandkontakte somit das Ergebnis beeinflussen. Die Partikelbildung und die an den
Oberflachen dieser Partikel stattfindenden heterogenen Reaktionen, welche zur Bildung des
Ozonlochs beitragen, gehoren auch zu den Prozessen, Uber welche die grofdten Unsicherheiten
bestehen. So kam der 1999 erschienene Report der World Meteorological Organization
[WMO, 1999] im Kap. 7 u.a. zu folgenden Schlussfolgerungen:

e Der einzige Festkorper, welcher nachweislich in der Stratosphére entsteht, ist Wassereis.

Erst seit der SOLVE/THESEO-Kampagne im Winter 1999/2000 in Kiruna/Nordschweden
kann diese Feststellung revidiert werden. Bei einem Ballonaufstieg am 25. Januar 2000
gelang erstmals die zweifelsfreie Detektion der theoretisch schon lange erwarteten festen
NAT-Partikel [Voigt et a., 2000]. Zudem anderen wurden HNOs-haltige Partikel
entdeckt, bei welchen es sich aufgrund ihrer Grof3e (Radius bis zu 10 um) und der
herrschenden Temperaturen (tellweise Uber dem Eis-Frostpunkt) ebenfalls um Wassereis-
frele Festkdrper handeln musste [Fahey et a., 2001]. Wegen ihrer extremen Grofl3e
wurden diese Tellchen NAT Rocks (NAT-Felsen) genannt [Fueglistaler et al., 2002a].

e Wahrend fur unterkihlte flussige PSC ein Bildungsmechanismus identifiziert ist [Carslaw
et al., 1994, Tabazadeh et a., 1994], bleibt unklar, unter welchen Umstande feste PSC,
welche Uber dem Eis-Frostpunkt existieren, geformt werden.

Diese Feststellung ist nach wie vor gultig [ Tolbert & Toon, 2001] und bezieht sich auf die
erstmalige Bildung fester Tellchen. So ist die Frage nicht abschlief3end geltst, ob
zumindest der |Initialschritt zwingend ein zeitweiliges Unterschreiten des Eis
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Gefrierpunktes erfordert. Im Fall der ersten NAT-Messung vom 25. Januar 2000 war diese
Bedingung erflllt [Larsen et al., 2002]. Bogdan et al. zeigten, dass an der Oberflache von
Silikataerosolen, welche z. B. durch Meteoriten in die Stratosphére eingetragen werden,
HNO3/H,0O-Gemische auch schon bei Temperaturen rund 7K Uber dem Eis
Gerfrierpunkt, und damit im Bereich der NAT-Temperatur, gefrieren kénnen [Bogdan et
a., 2003]. Einmal gebildet, konnen feste Teilchen hingegen schnell anwachsen. Falls die
festen Partikel dabei wenig Wachstumskonkurrenten vorfinden, z. Bsp. weil sie durch
Diffusion oder Sedimentation aus dem Gebiet ihrer Entstehung (der ,, Mother Cloud®) in
eine Kondensationskeim-freie Ubersattigte Umgebung gelangen, kann es zur Ausbildung
von Sandwich-Wolken kommen ([Shibata et al., 1999a, Shibata et al., 1999b], siehe auch
Abschnitt 6.2.11). Im Extremfall wachsen NAT-Partikel zu ,NAT Rocks* an und fallen
schliefdlich aufgrund ihres Eigengewichts aus der betreffenden Luftschicht aus [Dhaniyala
et al., 2002, Fueglistaler et al., 2002a, Fueglistaler et al., 2002b].

e Die Geschwindigkeitskonstanten der wichtigsten Reaktionen, welche an der Oberflache
flissiger Partikel ablaufen, sind bis auf etwa einen Faktor 2 genau bekannt, die
Geschwindigkeitskonstanten von Reaktionen an Festkorperoberflachen dagegen aulierst
unsicher. Da die Bildung fester Partikel um so wahrscheinlicher ist, je tiefer die
Temperaturen sind, sollten die Diskrepanzen zwischen erwarteter und gemessener
Ozonzerstorung mit sinkender Temperatur zunehmen.

e Die Chloraktivierung ist trotz dieser Unsicherheiten in erster Naherung eine Funktion der
Temperatur. Es ist somit in erster Naherung gleichgiltig, ob sich fllssige oder feste
Partikel ausbilden. Allerdings konnen nur feste Teilchen zu einer Grof3e anwachsen,
welche ausreichend ist, um aufgrund ihrer Masse aus der Atmosphérenschicht, in welche
sie entstanden sind, irreversibel auszufallen.

Die Phase der PSC-Tellchen (flUssig oder fest) sollte insbesondere in der Arktis eine Rolle
spielen. Wahrend in der Antarktis feste PSC Il wéahrend der Polarnacht dauerhaft
existieren und somit stets eine praktisch 100%ige Chloraktivierung erreicht wird, bestehen
in der Arktis PSC wegen der haufigeren Temperaturschwankungen im Allgemeinen nur
kurzzeitig und die Kontaktzeit ist somit von Bedeutung [van den Broek et al., 2000].
Allerdings konnten auch Arktis-Studien belegen [Schulz, 2001], dass die sogenannte
NAT-Temperatur, welche den theoretischen Gefrierpunkt fir NAT-Teilchen bildet, hier
unabhéngig davon, welcher PSC-Typ auftrat, in erster Naherung als Schwelltemperatur
fUr die Chloraktivierung angenommen werden kann.

An den Oberflachen der Wolkenteilchen kénnen nun eine Reihe von Reaktionen stattfinden,
welche in der Gasphase kaum ablaufen [Webster et a., 1993]. Die beiden
Chlorreservoirsubstanzen HCl und CIONO, reagieren dabel entweder direkt

HCl + CIONO,— Cl,+HNO4 9
oder indirekt Uber das Zwischenprodukt HOCI

CIONO,+H,0 — HOCI + HNOg4 (10)

HCl + HOCl — Cl,+H,0 (12)

miteinander. Das Chlormolekil Cl,, welches nur nachts stabil ist (siehe Abb. 7.11 und Abb.
7.13), wird unter Sonneneinstrahlung photolytisch in einzelne Chloratome zerlegt, welche die
im nachsten Abschnitt einzufiihrenden Ozonabbauzyklen antreiben und wobei auch die in
dieser Arbeit interessierende Verbindung ClO entsteht. Eine geringere Rolle spielt zudem die
Reaktion
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HCl + N,0s — CINO,+HNO, (12)

sowie diverse Reaktionen der Chlor-Reservoirs mit bromhaltigen Molekilen. Aufgrund ihrer
hohen Reaktivitdt werden die chlorhaltigen Produkte dieser Reaktionen (sowie ale noch
reaktiveren Spezies, welche unter Sonneneinstrahlung aus diesen Produkten entstehen
konnen) als Familie unter dem Namen aktives Chlor oder Cly zusammengefasst. Die Cly-
Spezies bilden damit gemeinsam mit den Chlorreservoirsubstanzen die groRere Familie Cly,
des verfugbaren Chlors.

Wegen seiner geringeren Konzentration zum Zeitpunkt der Erst-Chloraktivierung wéhrend
der Polarnacht wird CIONO, zuerst verbraucht. Damit kann die Aktivierung von HCI nur
noch langsam fortgesetzt werden, sofern es nicht zu einer Neuproduktion von CIONO;
kommt. Darauf wird im Abschnitt 3.4 eingegangen. Wenn die urspriingliche Differenz
zwischen den HCI- und CIONO, —Mischungsverhdltnissen etwa 1 ppbv betrug (siehe
Abschnitt 3.1), sollte die Chloraktivierung somit bei einem HCI-Endwert von 1 ppbv
stagnieren. Dieser Wert wurde am 14. Februar 1997 in der Tat als Minimawert auf Theta-
Niveaus zwischen 450 und 500K gemessen (Abb. 6.6). CIO ereichte auf diesen
Hohenniveaus am 11. Februar 1997 Maximawerte von 1,7 ppbv, was sich mit 1 ppbv HCI
und einem erschopften CIONO,—Reservoir zu den hier am 11. Februar 1997 ebenfalls
gemessenen Cl,—Mischungsverhaltnissen von 2,8 ppbv etwa erganzt.

Waéhrend die Reaktion (11) bel Temperaturen um 192 K an fllssigen Aerosolen bis zu 8mal
schneller ablauft als an festen Oberflachen, werden die Ubrigen Reaktionen durch das
Vorhandensein einer durch feste Teilchen bereitgestellten grof3en Aerosoloberflédche
begunstigt. Reaktion (12) findet sogar ausschlief3dlich an festen Partikeln statt. Modellstudien
[van den Broek et al., 2000] ergeben entsprechend, dass ein Gemisch aus festen und fltissigen
Aerosolteilchen eine hdhere Chloraktivierung und als Konsequenz einen hoheren Ozonabbau
as rein feste oder rein flissige PSCs bewirkt. Es ist alerdings nicht moglich, nur aus der
Chloraktivierung einen Rickschluss auf die Zusammensetzung der PSCs zu treffen, da die
Aktivierung in jedem Fall empfindlich von der Temperatur abhangt [van den Broek et al.,
2000].

Auch fir die Erzeugung aktiver Bromsubstanzen wie BrO spielen heterogene Reaktionen eine
Rolle [Lary et al., 1996], allerdings sind sie, wie bereits im vorigen Abschnitt erlautert wurde,
wegen der geringen Stabilitdt der Brom-Reservoirsubstanzen von geringerer Bedeutung. Es
konnte durch Messungen bestétigt werden, dass die BrO-Mischungsverhdtnisse im Bereich
des Polarwirbels kaum mit der Haufigkeit und Struktur der PSC zusammenhangen [Pundt et
al., 2002]. Brom- (und auch Jod-) katalysierter Ozonabbau bedarf somit nicht der Polarnacht
zur Initialisierung und ist, sofern eine ausreichende Menge an Brom bzw. Jod verfligbar ist,
auf allen geographischen Breiten und zu allen Jahreszeiten (mit Ausnahme der Polarnacht) zu
berilicksichtigen.

Fur eine tiefgreifende Chloraktivierung missen somit insgesamt folgende Bedingungen erfillt

sein:

e Eine kritische Bildungstemperatur fur die Wolkenteilchen muss wéahrend einer
ausreichenden Zeitspanne unterschritten werden. Damit einhergehend ist die Bedingung,
dass die Luftmassen Uber langere Zeit hinweg mdoglichst wenig Sonnenlicht erfahren
durfen. Diese Bedingung ist im Bereich des Polarwirbels (Abschnitt 2.2) erfullt. Wahrend
der Polarwirbel sich Uber der winterlichen Antarktis sehr regelmaldig und polzentriert
ausbildet, stellt der entsprechende Wirbel Uber der winterlichen Arktis ein wesentlich
unregelmaidigeres Phanomen dar. Damit wird versténdlich, warum das Ozonloch zuerst
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Uber der Antarktis auftrat und dort auch regelméfdiger und intensiver ist als in der
Nordhemisphére.

e Die Materialien zur PSC-Bildung (d.h. H,O, HNO3; und H,SO,4) miissen in ausreichendem
Mal3e vorhanden sein. So wurde zum Beispiel nach starken vulkanischen Eruptionen,
insbesondere nach dem Ausbruch des Vulkans Pinatubo am 15. Juni 1991 auf den
Philippinen, ein verstarkter Ozonabbau festgestellt, welcher praktisch ausschliefdich auf
die erhdhte Aerosol-Oberflache (bis zum Faktor 40) zuriickzufUhren war (die durch den
Vulkan ausgestol3enen chlorhaltigen Verbindungen werden Uberwiegend noch in der
Troposphére ausgewaschen und tragen kaum zum Ozonabbau bei). Funf Jahre nach dem
Ausbruch waren die vulkanischen Aerosole weitestgehend aus der Stratosphére
ausgewaschen [WMO, 1999]. Mit Besorgnis beobachtet wurde dagegen in den letzten
Jahren vor alem der Anstieg des Wassergehalts der Stratosphére, da die fur die
Ozonschicht positive Wirkung der Verminderung des stratosphérischen Chlorgehalts
infolge der Restriktionen des Montredler Protokolls durch eine steigende
Wahrscheinlichkeit der Bildung von PSCs kompensiert werden konnte.

e Die Wolkenteilchen durfen nicht zu grof3 werden, um nicht aus der Stratosphare
auszufallen. Ob sich ein derartiger Ausfal bremsend oder beschleunigend auf den
Ozonabbau auswirkt, héngt von mehreren Faktoren ab, auf welche im Abschnitt 3.4
eingegangen wird.

3.3 Ozonabbauzyklen

Wahrend die Chloraktivierung noch bevorzugt im Dunkeln (wegen der niedrigeren
Temperaturen) ablauft, bentdtigt der Ozonabbau selbst die Rickkehr des Sonnenlichts. Er
erfolgt im Rahmen von katalytischen Zyklen, d.h. wahrend die Ozonkonzentration netto
verringert wird, bleiben die ozonzerstorenden Substanzen erhalten. Damit kdnnen auch
geringe Konzentrationen dieser Spezies katastrophale Auswirkungen auf die Ozonschicht
besitzen. Die einfachsten Zyklen folgen diesem Muster

X +0; - XO+0, (13a)

O3+hv—>0+0, (13b)

0+XO0—-X+0, (130)
oder:

O3 + X0 — X + 20, (13d)

20, + hv — 30, (13)

wobel es sich bel X und XO, wie durch die Punkte angedeutet, um Radikale, d.h. Spezies,
welche Uber ein freies Elektron verfigen, handelt. Im Allgemeinen ist die Photodissoziation
(13b) unabdingbar fir das Funktionieren dieser Zyklen. Deshalb kdnnen diese Zyklen nur in
der Stratosphére oder darlber stattfinden, da nur hier die Intensitét der UV-Strahlung
ausreichend ist. Die Variante (13d) tritt nur auf, wenn es sich bei XO um zum Beispiel HO,
oder NO3z handelt, was nicht mehr nach Gleichung (13a) um ein weiteres Sauerstoffatom
erweitert werden kann. Wegen der im Allgemeinen wesentlich grofReren Haufigkeit von Oz im
Vergleich zu einzelnen Sauerstoffatomen in der unteren Stratosphédre werden die Radikale X
vergleichsweise schnell entsprechend Gleichung (13a) in XO umgewandelt, wahrend die
Ruckreaktion langsamer verlauft. Das Gleichgewicht zwischen X und XO liegt somit auf der
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Seite von XO, welches als Indikator fir das Ablaufen dieses Zyklus detektiert werden kann
[Molina& Rowland, 1974].

Als erster derartiger Zyklus wurde der HO«-Zyklus vorgeschlagen [Bates & Nicolet, 1950],
bei welchem X durch die Radikale H oder OH und XO entsprechend durch OH bzw. HO, zu
ersetzen sind. Die Radikale H, OH und HO,, welche ihren Ursprung in der Photodissoziation
von Wasser haben, werden dabei als Familie unter dem Namen HO, zusammengefasst. Ein
weiterer Zyklus, der NOy-Zyklus, wurde 1970/71 durch Crutzen, Johnston und Nicolet
vorgestellt [Crutzen, 1970]. Unter NOy werden dabei NO, NO, und NO3; zusammengefasst,
und X ist nun im Zyklus (13) durch NO bzw. NO, zu ersetzen.

1974, 11 Jahre vor der Entdeckung des Ozonlochs, schlugen zunéchst Richard Stolarski und
Ralph Cicerone [Stolarski & Cicerone, 1974], und einige Monate spéter unabhéngig davon
auch Mario Molina und F. Sherwood Rowland (welchen dieser Zyklus meistens
zugeschrieben wird, da sie ihn in der bedeutenderen Zeitschrift verdffentlichten [Molina &
Rowland, 1974]) einen gleichartigen Zyklus vor, in welchem X durch Cl zu ersetzen ist. Er
lautet damit (die Punkte, welche wie im Zyklus (13) den Radikalcharakter andeuten, werden
ab sofort weggel assen)

Cl+03 —>CIO+0> (14a)
O3+hvy—0+0, (14b)
O+ClIO—>ClI+0, (14¢)

205 +hv — 30, (14)

Reaktion (14c) ist auch hier geschwindigkeitsbestimmend, d.h. das Gleichgewicht zwischen
Cl und CIO liegt auf der Seite von CIO, und lauft etwa 6mal schneller ab als die
entsprechende Reaktion zwischen NO, und O [Molina & Rowland, 1974].

Nach der Entdeckung des Ozonlochs stellte sich allerdings heraus, dass dieser Zyklus nicht
alein flr den beobachteten massiven Ozonabbau verantwortlich sein kann. Seine Beteiligung
am Entstehen des Ozonlochs (d.h. an den massiven Frihjahrs-Ozonabbauprozessen in der
unteren polaren Stratosphére, in anderen Bereichen der Stratosphére oder zu anderen
Zeitpunkten gelten andere Prozentzahlen), wird lediglich auf etwa 5-15% geschétzt, wobei
seine Bedeutung mit wachsender Cly-Konzentration abnimmt [Chipperfield & Pyle, 1998].
Mario Molina selbst schlug 1987 gemeinsam mit seiner Ehefrau Luisa den CIO-Dimer-Zyklus
vor [Molina & Molina, 1987]

ClO+ClO+M — ClOOCI + M (15a)
ClOOCI + hv — Cl + CIOO (15b)
CIOO+M —-CI+0, +M (15¢)
2(Cl+03 — CIO+0,) (15d)

205 +hv — 30, (15

Bel M handelt es sich dabei um einen Stol3partner (zumeist Stickstoff oder Sauerstoff) und bei
CIOOCI um den CIO-Dimer, zu welchem sich zwel ClO-Radikale zusammenschlief3en. Laut
Modellen ist dieser Zyklus dominierend bei der Bildung des antarktischen Ozonlochs, zum
arktischen Fruhjahrs-Ozonabbau tragt er zu 20-40% bei. Seine Bedeutung nimmt mit
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wachsender Cly-Konzentration zu [Chipperfield & Pyle, 1998]. Auf die Problematik der
Messung von CIOOCI, mittels welcher diese Theorien Uberprift werden konnen, wird im
Abschnitt 5.4.3 eingegangen. Auch die Kinetik der Reaktionen dieses Zyklus ist nach wie vor
Objekt von Laboruntersuchungen [Bloss et al., 2001].

1986 wurden noch zwei weitere Zyklen vorgeschlagen, der CI-OH- (oder HOCI-) Zyklus
[Solomon et al., 1986b]

ClO+HO, — HOCl + O, (168)
HOCI + hy — OH + Cl (16b)
OH+0O; - HO, + 0, (16d)

20, + hv — 30, (16)

dessen Bedeutung fur die Ozonloch-Chemie alerdings gering ist, und der CIO-BrO- (oder
BrCl-) Zyklus[McElroy et al., 1986]

CIO+Bro—BrCl + 0O, (17a)

BrCl + hv — Br + Cl (17b)
oder:

ClIO+BrO—»Br+Cl+0, (17¢)

Cl+053 — ClO+0, (17d)

Br+0O; — BrO+0, (17¢)

205 +hv — 30, (17)

Analog ist auch ein CIO-10-Zyklus moglich [Solomon et a., 1994]. In diesen Zyklen wirkt
somit ClO in Kombination mit weiteren Radikalen (OH, BrO oder 10), welche, wie oben fur
OH bereits beschrieben, genau wie CIO auch eigenstandige Zyklen nach dem Muster (13)
betreiben konnen. Da die Wirkung eines Halogens als Reduktionsmittel mit steigender
Ordnungszahl zunimmt, laufen Zyklen unter Beteiligung von Brom und erst recht von Jod
aulderst effektiv ab. Entsprechend wird angenommen, dass der ClO-BrO-Zyklus mit 40-70%
den Hauptanteil am arktischen Frihjahrs-Ozonabbau hat. Mit wachsender Bry-Konzentration
bei gleichbleibender Cly-Konzentration nimmt seine Bedeutung rapide zu, mit wachsender
Cly-Konzentration bel gleichbleibender Bry-Konzentration hingegen verliert dieser Zyklus
etwas an Bedeutung, Ubersteigt aber bei den gegenwartig herrschenden Konzentrationen stets
die Bedeutung des CIOOCI-Zyklus in der Arktis. In der Antarktis hingegen sind die
Verhdtnisse wegen der niedrigeren Temperaturen und der entsprechend hoheren
Chloraktivierung umgekehrt [Chipperfield & Pyle, 1998].

Das in den Spezies Cl, ClO und CIOOCI enthaltene Chlor, wird im CLaM S-Modell und auch
in dieser Arbeit (siehe Abb. 7.11 und Abb. 7.13 auf Seite 95ff) unter dem Namen CIOy
zusammengefasst. Als ClO, wurden hier somit die Hautspezies der Ozonabbauzyklen
definiert, und ClOx bildet eine Unterfamilie des aktiven Chlor Cly, welches seinerseits eine
Unterfamilie des verfligbaren oder anorganischen Chlors Cly darstellt. Die Definition von
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ClOy ist jedoch nicht allgemein festgelegt, in anderen Vertffentlichungen kann dieses
Ausdruck eine andere Bedeutung besitzen. Aufgrund der Lage der Reaktionsgleichgewichte
tritt der Uberwiegende Anteil von ClO tagstiber in Form von ClO auf. Nach Sonnenuntergang
bleibt ein geringer Teil in Form von CIO und CIOOCI erhalten, die tbrigen ClO—Spezies
werden z. B. Uber die Reaktion [Thornton et al., 2003]

BrO+ClO — OCIO+ Br (18)
in verschiedene weniger reaktive Cly-Nachtreservoire umgewandelt.

Das Verhdltnis der Effektivitét von Brom und Chlor zur Ozonzerstérung, gewohnlich mit dem
Symbol o bezeichnet, hangt von der geographischen Breite (zu den Polen zunehmend), der
Hohe Uber der Erde (mit wachsender Hohe abnehmend) sowie der Jahreszeit ab [Danidl et al.,
1999]. Es wird geschétzt, dass im Bereich der maximalen Ozonzerstorung in der polaren
Stratosphdre um 20 km Hohe ein Bromatom bis zu 100mal effektiver ist als ein Chloratom
[WMO, 1995]. Als globaes Mittel empfahl der 1995 erschienene WM O-Report einen Wert
0=60 [WMO, 1995], Daniel et al. gehen von einem niedrigeren Wert =45 aus [Danidl et al.,
1999]. Mit Hilfe des Faktors oo wird das sogenannte aquivalente Chlor (ECI=Cl,+oBry)
definiert. Der hoheren Effektivitét gegentiber steht alerdings die geringere Haufigkeit von
verfigbarem Brom und besonders von Jod in der Stratosphére. Fur das globale Gesamt-
Budget von Brom (einschliefdlich des nicht-verfligbaren, in Halone eingebundenen Broms)
wird ein Wert um 20 pptv angenommen ([WMO, 1999], Chlor 3,5 ppbv, siehe Abschnitt 3.1).
BrO kann ebenso wie CIO mit dem im Abschnitt 5.1 beschriebenen ClIO/BrO-Gerét
hochaufgel 0st in situ gemessen werden, alerdings treten im Fall von BrO nicht nur aufgrund
der geringeren Konzentration Schwierigkeiten auf. Deshalb herrschen Gber die genaue
Bedeutung der Brom- und Jodzyklen noch grof3e Unsicherheiten. Die Aggressivitdt von Brom
gegentber Ozon wirkt sich nach dem gegenwértigen Kenntnisstand Uberwiegend im
Zusammenspiel mit ClO aus, der Beitrag chlorfreier Bromzyklen zum Ozonloch liegt unter
1% [Chipperfield & Pyle, 1998]. Der Bromgehalt der Stratosphére beeinflusst damit in erster
Linie den Antell der enzelnen Chlor-Zyklen am Ozonabbau, eine Erhdhung des
gegenwartigen Bromgehalts der unteren Stratosphére um einen Faktor 1,5 bei unverandertem
Chlorgehalt hétte entsprechend eine wesentlich geringere Wirkung auf den Ozonabbau als
eine Erhohung des Chlorgehalts um den gleichen Faktor bei gleichbleibendem Bromgehalt
[Chipperfield & Pyle, 1998].

Noch gréiRere Unsicherheiten herrschen Uber die Bedeutung von Jod. Eine 10-Messung nach
dem Prinzip des CIO/BrO-Geréts wurde bislang nicht unternommen. Solomon et al. schétzten
den Gehalt an Jod in der unteren Stratosphére auf bis zu 1 pptv und erwarteten eine 2000mal
starkerer Wirkung eines Jodatoms als Ozonzerstorer im Vergleich zu einem Chloratom
[Solomon et al., 1994]. Der 1999 erschienene Report der World Meteorological Organization
[WMO, 1999] kam hingegen zur Schlussfolgerung, dass der Beitrag von Jod zur
Ozonzerstorung vernachlassigbar ist, da der ClO-10-Zyklus etwa 5mal langsamer ablauft as
erwartet [Turnipseed et al., 1997] und zudem die Obergrenze fir die Jod-Belastung der
Stratosphére nur 0,2 pptv betragt [Wennberg et a., 1997]. Neuere LIDAR-Messungen
wiederum ergaben bis zu 0,8 pptv 10O Uber Spitzbergen [Wittrock et a., 2000], so dass die
Frage offen bleibt.
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3.4. Denitrifizierung

In den 70er Jahren galt der NOy-Zyklus as Hauptgefahr fir die Ozonschicht, unter anderem
(aber nicht ausschliefdich) deshalb wurde auf den Aufbau einer Flotte von hochfliegenden
Uberschall-Passagierflugzeugen verzichtet. Nach heutigem Kenntnisstand ist der Beitrag der
NOy-Zyklen zum massiven Ozonabbau in der Arktis zwischen Januar und Mérz
vernachlassigbar (nicht aber im April/Mai [Hansen & Chipperfield, 1999]. In der Antarktis
gilt die Aussage fur die entsprechenden Monate). Nichtsdestotrotz besitzen NOy,—Spezies
(verflgbare NO-Verbindungen) und die aus ihnen entstehenden NO,—Spezies (aktive NO-
V erbindungen) eine enorme Bedeutung fir die Ozonloch-Chemie.

Eine wichtige Bedingung fir die Ausbildung des Ozonlochs besteht darin, dass die
ozonzerstorenden Substanzen nicht auf irgendeine Art und Weise in unschédliche Substanzen
umgewandelt oder gar irreversibel aus der Stratosphére entfernt werden. So wird bei der
Gasphasenreaktion zwischen ClO und der NO,—Spezies NO»,

ClO+ NO, + M — CIONO, + M (19)

ein Cl-Atom aus der Familie Cly (aktives Chlor) entfernt und in ein CIONO-Molekiil
eingebaut. Sofern in der Stratosphére noch eine ausreichende Konzentration an HCI sowie an
Oberflachen fur eine heterogenen Reaktion vorhanden sind, kann das entstandene CIONO,
jedoch mit HCI nach Gleichung (9) reagieren, womit nun zwel Cl-Atome der Familie Cly
zugefuhrt werden. Wenn das urspriingliche CIONO,-Reservoir bereits erschopft ist, gestatten
die Anwesenheit von NO, und von PSC somit die Fortfuihrung der Chloraktivierung, welche
andernfals zum Stillstand kommen wuirde. Drdla et a. schétzen, dass diese Chlor-
Reaktivierung den Ozonverlust des Winters 1999/2000 um 20-30% erhoht hat [Drdla &
Schoeberl, 2002]. Erst wenn auch die HCl-Konzentration so niedrig ist, dass aufgrund
Reaktion (19) ein CIONO>—Uberschuss relativ zu HCI entsteht, fiihrt diese Reaktion effektiv
zur gegenseitigen Deaktivierung der beiden ozonzerstorenden Katalysatoren CIO und NO,.
Diese Umkehr des Verhdltnisses der beiden Reservoirsubstanzen CIONO, und HCI besitzt
einen interessanten Aspekt. Eine Messung dieses Verhédltnisses (als simultane Messung mit
Hilfe des LPMA-Gerdtes moglich [Payan et a., 1998], im Februar 1997 aber nicht
durchgefuhrt) oder aber des Verhaltnisses von Cly zu HCl oder CIONO; liefert eine Aussage,
ob eine bestimmte Luftmasse in den vorangegangenen Tagen oder Wochen eventuell starker
aktiviert war als zum Messzeitpunkt oder ob noch die erste, vor der erstmaligen Ruckkehr des
Sonnenlichts ausgebildete Aktivierung vorliegt.

Abhangig von den herrschenden meteorologischen Bedingungen kommt es im Polarwinter
und —frthling zu einem teils betrachtlichen Verlust der NO-Reservoirsubstanz HNOs3;. Wieim
Abschnitt 3.2 bereits erlautert, kann HNO; leicht in flissige und feste Aerosolteilchen
eingebaut werden. Feste Teilchen (Eispartikel, an welchen sich HNO3 anlagert, oder reine
NAT-Teillchen) kdnnen dabel auf eine Grof3e anwachsen, welche ausreichend ist, damit diese
Teilchen aufgrund ihres Eigengewichts nach unten fallen und das in ihnen enthaltene Material
irreversibel aus dem Entstehungsniveau entfernt wird. Man spricht hierbei, je nach der Art des
ausgefallenen Materials, von einer Denitrifizierung oder Dehydrierung.

Die Denitrifizierung besitzt damit die selbe Schwelltemperatur wie die Chloraktivierung
(TnaT, Wobel noch ungekléart ist, ob zumindest zur Initiadisierung gebietsweise auch die
Eistemperatur unterschritten werden muss [Koop et a., 1995, Bogdan et al., 2003]), ihr
Ausmal3 hangt jedoch von weiteren Faktoren ab. Wenn die Bedingungen zur Bildung fester
Teilchen grofraumig erflllt sind, oder ausschliefdlich flissige Partikel entstehen kénnen,
formen sich viele kleine Partikel, welche nicht aus der Atmosphére ausfallen, daflr aber eine
ideale Reaktionsoberflache fur die Chloraktivierung bilden, der Reaktivierungsmechanismus
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kadme dabel ebenfalls zum Wirken. Wenn hingegen nur gebietsweise feste Wolkenteilchen
gebildet werden, etwa aufgrund von Wellen, aber Tyat trotzdem grolr&umig unterschritten
wird, kann ein Salzstreuer-Mechanismus [Dhaniyala et al., 2002] in Gang gesetzt werden. Die
entstandenen kleinen Partikel fallen in die darunterliegenden Partikel-freien Luftmassen. Hier
wachsen sie ungehindert bis zu, im Extremfall, NAT-Rocks an [Fueglistaler et al., 2002a)].
Diese falen schliefdlich aus den betreffenden Luftschichten aus. Damit ergibt sich eine
groflraumige Denitrifizierung (siehe auch Abschnitt 3.2). Ob dieser Prozess, bzw. sein
Ausbleiben, den Ozonabbau eher beférdert oder behindert, hangt vom Zeitpunkt seines
Eintretens ab. Ein maximaler Ozonabbau sollte dann eintreten, wenn die Denitrifizierung erst
nach praktischem Aufbrauchen des HCI-Reservoirs startet, dann aber extreme Ausmalde
annimmt. Da der Salzstreuer- bzw. NAT-Rock-Mechanismus erst vor kurzem entdeckt wurde,
liegen bislang wenig Modellstudien vor, welche ihn berlicksichtigen. Laut Mann et al. wiesen
vor alem die Winter 1996/97 und 1999/2000 Idealbedingungen zur Ausbildung von NAT-
Rocks auf [Mann et al., 2002]. Aufgrund der polzentrierten Lage des Polarwirbels, und damit
einer ldentitét von Rotations- und Ké&ltezentrum, wurde Tnar im Wirbel unterhalb eines
Theta-Niveaus von 600 K grofr&umig und dauerhaft unterschritten. Im Winter 1996/97 traten
diese Idealbedingungen erst vergleichsweise spét ein (Mitte Februar 1997).

Abschlief3end sei darauf hingewiesen, dass die in diesem Abschnitt besprochenen Prozesse
nur fir den arktischen Wirbel (auer im Fall eines extremen Ozonverlusts) und fur die
Randgebiete der Wirbel beider Hemisphdren von Bedeutung sind. Im antarktischen Vortex
wird im Frahjahr die Ozonkonzentration teilweise bis unter die Nachweisgrenze reduziert.
Damit lauft allerdings die Reaktion

Cl+03 > ClIO+ 0, (20)

welche in den Zyklen (14-17) enthalten ist, kaum noch ab und das Gleichgewicht zwischen Cl
und ClO ist zu Gunsten von Cl verschoben. Anstelle der Reaktion (19) wird nun der Weg

Cl+CHy4 — HCl + CH3 1)

fur die Chlor-Deaktivierung bevorzugt. Die Grenze zwischen den Dominanzbereichen beider
Mechanismen wird durch einen HCI-Ring um den antarktischen Polarwirbel, welcher
wiederum von einem CIONO,-Ring umgeben ist, markiert [Douglass et al., 1995].

3.5. Diskrepanzen zwischen gemessenem und erwartetem Ozonabbau

Bel vielen in der Vergangenheit durchgefihrten Messungen auf der Nordhalbkugel lagen die
ermittelten Ozonabbauraten zum Telil erheblich tber den erwarteten Raten. Diskrepanzen von
einem Faktor 2 und mehr traten gegen Ende Januar und Anfang Februar auf, und zwar auf den
Hohenniveaus, auf welchen die Temperatur am kéltesten und der Ozonabbau am hochsten ist.
Wenn man die Ozonabbauraten as Funktion der Hohe oder der Temperatur betrachtet,
verlauft der Wechsel von erwarteten zu unerwarteten Werten dabei aul3erst abrupt bel einem
kritischen Schwellwert. Im néchsten Kapitel werden, gemeinsam mit der Erlauterung der
jeweiligen Messmethode, die diesbezliglichen Match-Studien fur die Winter 1991/92 und
1994/95 [Becker et al., 1998, Becker, 1999] und Tracer-Tracer-Studien des Winters 1994/95
[Woyke, 1998] néher vorgestellt. Auch welitere Studien bestétigen diese Verhalten fir die
verschiedenen Winter [Hansen et al., 1997, Deniel et al., 1998, Rex et al., 2003].

Dynamische Prozesse, welche einen héheren Ozonabbau vortéuschen, konnten as Ursache
fur die beobachteten Diskrepanzen dabei weitestgehend ausgeschlossen werden. Auch eine
Ungenauigkeit der Kenntnis der Chlor-Konzentrationen ist offensichtlich nicht dafir
verantwortlich. Entsprechende Sensitivitatsstudien zeigen, dass zur Erkldrung der
beobachteten Ozonabbauraten das Cl,-Mischungsverhéltnis in jedem der untersuchten Winter
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mindestens 5 ppbv Uberschreiten miisste [Rex et a., 2003], im Winter 1991/92 wére sogar ein
Cly-Mischungsverhaltnis von 8 ppbv oder aber ein Bry-Mischungsverhétnis von 100 pptv
erforderlich gewesen [Becker, 1999]. Gegenwértig betrdgt der Gesamt-Chlorgehalt
hohenunabhangig nur etwa 3,7ppbv [WMO, 1999], Ungenauigkeiten in den
Temperaturmessungen scheiden aus, da die Temperatur lediglich das Verhdtnis von Cly
(aktivem Chlor) zu Cly (verflgbarem Chlor) beeinflusst und selbst eine 100%ige Aktivierung,
wie sie auf den untersuchten Niveaus teilweise tatséchlich vorlag, nicht ausgereicht hétte zur
Erklarung des beobachteten Ozonverlusts. Als Erkl&rung verbleiben damit lediglich
unbekannte chemische Reaktionen oder aber ene fehlerhafte Kenntnis der
Reaktionskonstanten bekannter Reaktionen. V orgeschlagen wurden unter anderem:

e Photolyse von CIOOCI im Infrarotbereich, welche auch bei D&mmerung noch stattfinden
konnte und die Reaktion (15b) des CIO-Dimer-Zyklus beschleunigen wirde [Rex et al.,
2003]. Entsprechende Messungen in der Stratosphére bestétigten das Auftreten dieser
Photolyse jedoch bislang nicht [VOmel et al., 2001].

e Ozonabbau durch direkte Reaktion zwischen Ozon und der Oberflache von PSC [Rex et
a., 2003]. Es bestehen Hinweise auf einen ohne Beteiligung von Chlor ablaufenden
Ozonverlust an der Oberflache von tropischen Zirruswolken in 9-12 km Hohe [Roumeau
et a., 2000]. In der polaren Stratosphére konnte ein derartiger Prozess bislang weder
bestdtigt noch ausgeschlossen werden. Allerdings muss es sich zumindest bel einer
zeitbestimmenden Teilreaktion dieses Prozesses um eine photochemische Reaktion
handeln, da signifikanter Ozonabbau nur unter Sonneneinstrahlung stattfindet [Rex et a.,
1999, Schulz, 2001].

e Andere Reaktionen bel hohen SZA (Solaren Zenitwinkeln), d.h. bei Dammerung (bei
einem SZA von 0° steht die Sonne im Zenit, bel einem SZA von 90° am Horizont). Zum
einen kann die Intensitét der Sonneneinstrahlung bel hohen SZA in den Chemiemodellen
fehlerhaft reprasentiert sein. Entsprechende Messungen des aktinischen Fluxes im UV-
und sichtbaren Bereich bei Sonnenaufgang und —untergang bestétigten jedoch die Modelle
[Rex et a., 2003]. Zum anderen sind zahlreiche chemische Vorgange bei Dammerung
auch wegen der geringeren Anzahl Messungen bislang ungentigend verstanden. So wurde
durch Avallone und Toohey festgestellt, das im Gegensatz zu CIO die BrO-K onzentration
bei Sonnenuntergang nicht wie erwartet schlagartig abnimmt. Dieser Befund ist eventuell
durch die Existenz eines BrOOCI-Zyklus analog zum CIOOCI-Zyklus (15) erklarbar,
welcher dann entsprechend auch zum Ozonabbau beitragen wirde [Avallone et al., 2001].

e Ein stérkerer Beitrag der Brom- oder Jodchemie a's bisher erwartet. Wie im Abschnitt 3.3
erlautert, sprechen die gegenwartig bekannten Fakten eher dagegen.

Die Frage stellt sich nun, ob die beschrieben Diskrepanzen auch in der Antarktis auftreten.
Nach einer Vergleichsstudie von Wu und Dessler muss zum gegenwartigen Zeitpunkt davon
ausgegangen werden, dass die Unterschétzung des Ozonabbaus um einen Faktor 2
ausschliefdlich ein arktisches Phdnomen darstellt, wahrend in der Antarktis eine gute
Ubereinstimmung zwischen Beobachtungen und Modellergebnissen besteht [Wu & Dessler,
2001]. Allerdings ist der Vergleich von Messdaten aus beiden Hemisphédren schwierig, da
aufgrund der unterschiedlichen meteorologischen Situation und logistischen V oraussetzungen
in der Arktis und der Antarktis zur Ermittlung des Ozonabbaus unterschiedlich vorgegangen
wird. Details werden im néchsten Kapitel erlautert. Insofern kann auch ein bisang nicht
aufgedeckter methodischer Fehler zu diesem unterschiedlichen Befund auf beiden Halbkugeln
fuhren. Mit Spannung erwartet werden deshalb die Ergebnisse der ersten Match-Kampagne
auf beiden Hemisphéaren (QUOBI), welche eine Arktiskampagne von Dezember 2002 bis
Mérz 2003 und eine Antarktiskampagne von Juli bis Oktober 2003 umfasst [NILU, 2002].
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4. DieTracer-Tracer-Methode und ihre Anwendung
4.1. Methoden zur Ermittlung chemischer Veranderungen in einer Luftmasse
4.1.1. Grundproblem

Eine prinzipielle Schwierigkeit bei der Bestimmung der Konzentration einer ausgewahlten
Substanz in der Atmosphére besteht in der Trennung zwischen chemischen und Transport-
Prozessen. Wahrend im Fall des Ozons die Bildungs- und Abbauprozesse in der oberen
Stratosphére (aulferhalb der Polarnacht) sehr schnell ablaufen und sich ein Ozongleichgewicht
wesentlich schneller einstellt als der Transport der Luftmassen von einer Region zur anderen
erfolgt, ist das in der unteren Stratosphére nicht mehr der Fall. Hier sind die Zeitdauern der
chemischen Reaktionen und von Transport und Mischung etwa von gleicher Grof3enordnung.
So kann ein Einmischen ozonarmer in ozonreiche Luft einen chemischen Ozonabbau
vortduschen. Im Prinzip bestehen vier Mdoglichkeiten um zwischen chemischen und
dynamischen Vorgéngen zu trennen und somit z. B. die chemische Abbaurate von Ozon
dennoch zu messen.

4.1.2. L angzeit-Ballonfllge

Man konnte eine Ballonsonde Uber mehrere Tage, Wochen oder Monate mit einer Luftmasse
mittreiben lassen. Diese Methode wirde, solange die Balonsonde aufgrund
Gasabsonderungen etc. keinen verfaschenden Einfluss auf die Umgebungsluft hat, eine
sichere Methode zur Verfolgung von Chemie und Mischungsvorgangen in diesem
ausgewahlten Luftpaket darstellen. Allerdings stof3t sie gegenwartig noch auf technische und
gof. auch politische Schwierigkeiten (Uberflugrechte). Bislang wurden deshalb nur
vereinzelte Versuche in diese Richtung unternommen. Pommereau et a. fihrten Flige mittels
passiven Heiljuftballons durch. Diese Ballons fuhren selbst keine Wéarmequelle mit. Zum
erstmaligen Aufstieg ist ein zusétzlicher Heliumballon notwendig. Wéhrend der Drift erfolgt
die Aufheizung der Tragluft tagsiber durch die Sonne und nachts durch die Absorption der
von der Erde abgestrahlten Infrarotstrahlung. Nach Sonnenuntergang steigen diese Ballons
damit ab und nach Sonnenaufgang wieder auf, d.h. sie verblelben nicht in der selben
Luftmasse. Wéhrend eines Zeitraums von maximal 22 Tagen drifteten diese Balons in einer
Hohe von 18 (Nacht) bis 27 (Tag) Kilometern [Pommereau et al., 2002]. Der Zweck dieser
Sonden bestand ausschliefdlich in der Validierung der Temperaturdaten, welche durch
verschiedene meteorologische Dienste geliefert werden, darunter auch ECMWF, siehe
Abschnitt 6.2.1. Diese Daten zeigten im Winter 1996/97 keine auffallenden systematischen
Fehler und statistische Fehler von +2 K [Knudsen et al., 2002]). Aus technischen Grinden
konnten allerdings nur Nacht-Temperaturmessungen validiert werden.

Der NASA gelang vom 20. Dezember 2001 bis zum 21. Januar 2002 ein Rekord-Ballonflug
von 31 Tagen in rund 35 km Hohe Uber der Antarktis, welcher kosmol ogischen Experimenten
diente (Long Duration Balloon TIGER, [NASA, 2002]).

4.1.3. DieVortex Average M ethode

Die Vortex Average Methode stellt eine gebrauchliche Methode zur Bestimmung der
mittleren Ozonabbaurate im polaren Vortex auf der Basis von grofdraumigen Ballonsonden-
oder Satellitendaten dar [Proffitt et al., 1993, Manney et a., 1994, Mliller et a., 1996]. Dabei
wird fur ausgewdhlte Zeitpunkte der Mittelwert der Ozonkonzentrationen im Polarwirbel
ermittelt. Die sich ergebende Zeitabhéngigkeit kann dann als identisch mit dem chemischen
Ozonverlust im Polarwirbel betrachtet werden, wenn der Polarwirbel als quasi geschlossen
angesehen werden kann, d. h. es fand kein signifikanter Luftaustausch Gber den Wirbelrand
statt. Aufgrund vieler Studien sowohl zur Antarktis [Juckes & Mclintyre, 1987, Hartmann et
al., 1989] als auch zur Arktis [Schoeberl & Hartmann, 1991, Schoeberl et al., 1992] kann der
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Polarwirbel als nahezu geschlossener Reaktor betrachtet werden, womit die Methode fir den
Polarwirbel anwendbar ist. Demgegentiber stehen alerdings Studien, nach welchen der
Polarwirbel eher den Charakter eines Durchflussreaktors besitzt [Proffitt et al., 1989b, Tuck et
a., 1995] und eine Einmischung von Extra-Vortex-L uft Gber den Wirbelrand somit doch nicht
vernachlassigbar ist. Wegen der Regelméliigkeit, Abgeschlossenheit und Homogenitét des
antarktischen Polarwirbels spielt dieser Storeinfluss in der Antarktis im allgemeinen eine
geringere Rolle as in der Arktis. Fur die Antarktis stellt die Vortex Average Methode
deshalb, aber auch aufgrund der mit der Anwendung anderer Methoden verbundenen
logistischen Schwierigkeiten, bisher die wichtigste Methode zur Quantifizierung des
Ozonverlusts dar [Wu & Dessler, 2001]. Entsprechende Studien in der Arktis waren im Jahr
1997 erst ab dem 20. Februar 1997 moglich, da vorher keine geeigneten Satellitendaten zur
Verfligung standen [McKennaet al., 2002b].

4.1.4. Die Match-M ethode

Eine weitere wichtige Methode fUr die Ermittlung des Ozonabbaus stellt die Match-Methode
dar [von der Gathen et al., 1995, Rex et a., 1998, Rex et a., 1999]. Im gesamten arktischen
Raum sowie den mittleren Breiten der Nordhemisphére werden wahrend einer Match-
Kampagne Ballon-Startbasen in Bereitschaft versetzt. An ausgewéhlten Standorten werden
Ballonaufstiege durchgefuhrt. Anschlief3end wird auf der Basis meteorologischer Daten
berechnet, welchen Weg die von der Balonsonde durchquerten Luftmassen im weiteren
Verlauf zurlicklegen. Sobald sich eine dieser Luftmassen erneut einer Ballon-Startbasis
ndhert, wird diese aarmiert und startet eine zweite Sonde, welche im Idealfall dieselbe
Luftmasse durchquert.

Auf der Sidhalbkugel ist die Durchfihrung einer derartigen Kampagne aus logistischen
Grunden schwierig. Die erste Match-Kampagne auf beiden Hemisphéren stellt die am
1. Januar 2002 gestartete Kampagne QUOBI dar ([NILU, 2002], siehe Abschnitt 3.5).

Waéhrend die Anwendung der Match-Methode in mittleren Breiten problematisch ist [ Schulz,
2001], erlaubt sie innerhalb des Polarwirbels im Allgemeinen durchaus eine sichere
Quantifizierung des Ozonverlusts. Die Qualitdt hangt entscheidend ab zum einen von der
Genauigkeit, mit welcher der Weg der ausgewahlten Luftmassen berechnet werden kann, zum
anderen davon, in welcher Entfernung von der durch die erste Sonde durchquerten Luftmasse
die zweite Sonde auftrifft. Die Differenz muss kleiner als der sogenannte Match-Radius, die
grolte zulassige Toleranz, sein. Die Untersuchung kann im Allgemeinen nur auf einem
Hohenniveau erfolgen, da die Luftmassen auf den verschiedenen Niveaus auseinanderdriften
und somit nur auf einem Niveau durch die zweite Sonde eine Luftmasse erneut getroffen
werden kann. Des weiteren muss sich die Nutzlast der eingesetzten Sonden auf einfach
handhabbare und standardisierte Geréte beschranken, d.h. im Allgemeinen liefern die Match-
Sonden nur Angaben Uber meteorologische Daten und die Ozonkonzentration. Um den
Zusammenhang zwischen dem Verlauf der Ozonkonzentration und der Konzentration
ausgewahlter Spezies zu untersuchen, muss deshalb im Allgemeinen auf rdumlich geringer
aufgeloste und in hohen Breiten gerade im Polarwinter héufig nicht vorliegende
Satellitendaten zuriickgegriffen werden. Eine Match-Studie zum Zusammenspiel von Ozon
und CIO konnte deshalb mit der Match-Methode bislang nur fir Ende Februar und Anfang
Méarz 1996 durchgefihrt werden, da nur in diesem Zeitraum eine ausreichende ClO-
Datendichte des MLS-Satellitengerdtes in einem Match-Untersuchungsgebiet vorlag. Die
Studie erbrachte eine exzellente Ubereinstimmung zwischen dem erwarteten und dem
gemessenen Ozonverlust [Rex et a., 2003].

Ein wichtiger Vortell der Match-Methode besteht alerdings in der Fahigkeit zur
zeitaufgel0sten Studie (gemessen wird die Verdnderung der Ozonkonzentration als Funktion

32



des zeitlichen Abstands zwischen den Aufstiegen der ersten und der zweiten Sonde des
Match-Paares). Aufgrund von Match-Studien konnte gezeigt werden, dass in absoluter
Dunkelheit kein signifikanter Ozonverlust stattfindet [Rex et al., 1999, Schulz, 2001]. Die
Match-Kampagnen der Winter 1991/92 und 1994/95 [Becker et al., 1998, Becker, 1999]
lieferten von Ende Januar bis Anfang Méarz auf dem Match-Untersuchungsniveau 475 K etwa
doppelt so hohe Ozonabbauraten wie durch Modelle erwartet. Im Winter 1994/95 wurden
diese Befunde durch Tracer-Tracer-Studien bestétigt ([Woyke, 1998], siehe Abschnitt 4.2).
Damit konnte weitestgehend ausgeschlossen werden, dass die beobachteten Diskrepanzen auf
einen Match-spezifischen methodischen Fehler, wie zum Beispiel ein ungenaues Berechnen
der Luftmassen-Trgektorie oder durch die Akzeptanz eines zu grof®en Match-Radius
verursacht sein kann. Diese Befunde gaben damit Anlass zu zahlreichen Nachfolgestudien
und Neulberlegungen zur Genauigkeit der Methode sowie zu Besonderheiten der Chemie des
Ozonabbaus in der Arktis im Vergleich zur Antarktis (siehe Abschnitt 3.5). Die Match-
Ergebnisse des Winters 1996/97 sowie Vergleiche zu anderen Messungen und Studien sind
im Abschnitt 6.1.1 dargestellt.

4.2. Die Tracer-Tracer-M ethode

Die vierte Methode stellt die Tracer-Tracer-Methode [Plumb & Ko, 1992] dar. Sie soll nun
ausfuhrlicher behandelt werden. Die Idee besteht darin, dass sich das Verhdtnis der
Konzentrationen zweier Substanzen, oder Tracer, wie sie im Folgenden bezeichnet werden,
nicht &ndert, solange die Konzentrationen der einzelnen Tracer nicht durch chemische oder
physikalische Prozesse, welche auf die einzelnen Tracer unterschiedlich wirken, verandert
werden und solange keine Vermischung mit Luftmassen, in welchen das
Konzentrationsverhdtnis ein anderes ist, erfolgt. Wie man anhand Abb. 4.3 leicht erkléren
kann, wurde sich in dem speziellen Fall, dass die Konzentration des einen Tracers linear von
der des anderen Tracers abhangt (ein Beispiel ist die Korrelation zwischen CH4 und N2O (53),
siehe Abschnitt 6.2.7), selbst bei Eintreten einer Vermischung von zwei Luftpaketen, in
welchen die Korrelation galt, das Tracer-Tracer-Verhaltnis nicht andern.

Die Konzentration von Ozon in der Stratosphdre wird praktisch ausschliefdich durch
photochemische Prozesse verandert. Im Dunkeln ablaufende Ozonabbaureaktionen kénnen
vernachléssigt werden. In Luftmassen, welche sich dauerhaft im polaren Vortex aufhalten und
damit relativ wenig bis kein Licht empfangen, betrdgt die mittlere Lebensdauer eines
Ozonmolekils rund 100 Tage [Proffitt et al., 1992, WMO, 1990]. Das ist lange genug, um im
Zeitraum zwischen der Ausbildung des Polarwirbels und der Rickkehr des Sonnenlichts
Ozon als inert anzusehen. Ozon verhdlt sich damit dhnlich zu langlebigen Tracern wie
Methan, HF oder N,O. Parallele Messungen von Ozon und diesen Tracern im Zeitraum von
November bis Januar in der Nordpolarregion, oder im entsprechenden Zeitraum Uber der
Antarktis, liefern damit im Allgemeinen praktisch identische Beziehungen der Substanzen
untereinander. Die so ermittelte Gleichung zur Ermittlung der Ozonkonzentration aus der
Konzentration einer anderen Spezies wird as frihe Vortexkorrelation (Early Vortex
Correlation) bezeichnet, da sie den ungestérten Polarwirbel (Vortex) reprasentiert.

Die erwahnten Tracer Methan, HF oder N,O verhalten sich auch nach der Ruckkehr des
Sonnenlichts aullerst reaktionstrége Die Korrelationen dieser Tracer untereinander bleiben
somit erhalten. Fir Ozon hingegen kann jetzt ein unter Umstanden massiver Abbau eintreten,
und die Ozonwerte stimmen nicht mehr mit den aus der friihen V ortexkorrelation berechneten
Erwartungswerten tberein. Aus der Differenz zwischen Erwartungswert und Messwert ergibt
sich der chemische Ozonverlust.

Im Vergleich zur Match-Methode besitzt die Tracer-Tracer-Methode zwel Nachteile. Sofern
die betreffende Luftmasse nicht zuvor anderweitig beprobt wurde, kann nur der Ozonabbau in
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dieser Luftmasse seit Rickkehr des Sonnenlichts oder gegebenenfalls seit dem erstmaligen
Unter- oder Uberschreiten einer kritischen Temperatur bestimmt werden. Die Fahigkeiten zur
zeitaufgelOsten Studie sind damit limitiert. Zudem muss die Ausstattung der Ballonsonde mit
Messgerdten fur die Tracer-Tracer-Methode sehr umfangreich sein. Messfliige konnen
entsprechend seltener stattfinden. Allerdings gestattet die Vielfalt der Messergebnisse eines
einzigen Ballonaufstiegs, den Ozonverlust nicht nur quantitativ zu erfassen, sondern auch
seine Ursachen sowie auch andere interessante atmosphérische Prozesse zu erforschen. Im
Fall der Match-Methode muss dafir im Allgemeinen auf raumlich geringer aufgeloste
Satellitendaten zurlickgegriffen werden. Die Tracer-Tracer-Methode erlaubt, bereits aus
einem einzigen Ballonaufstieg eine Aussage uber den Ozonverlust zu treffen, und zudem
nicht nur auf einem, sondern im ldealfall auf allen durch die Ballonsonde durchquerten
Hohenniveaus. Es entfdllt die Notwendigkeit, eine ausgewahlte Luftmasse zweimal treffen zu
mussen, und damit der Hauptunsicherheitsfaktor der Match-Methode. Die Genauigkeit der
Tracer-Tracer-Methode wird vielmehr im Allgemeinen nur durch die Messgenauigkeiten der
Bestimmung der Konzentrationen des Ozons und des Tracers sowie der Ungenauigkeit der
frihen Vortexkorrelation bestimmt.

Allerdings existiert auch fur die Tracer-Tracer-Methode eine einschrankende Bedingung: es
muss sichergestellt sein, dass fur die durchquerten Luftmassen die frilhe Vortexkorrelation in
der Tat zutreffend ist. So gilt zum Beispiel die friihen Vortexkorrelation im Allgemeinen nicht
fur Luftmassen, welche erst gegen Ende des Winters oder im Frihjahr in den Polarwirbel
gelangten. Wie anhand Abb. 4.3 deutlich wird, kann aber auch die Vermischung von zwei
Luftpaketen, in welchen urspringlich diese Korrelation gat, zu einer geringflgigen
Verschiebung des Verhdtnisses zwischen den beiden betrachteten Tracers fuhren und damit
gegebenenfalls einen Ozonabbau vortauschen.

Tracer-Tracer-Studien auf der Basis von Daten eines Ballonaufstiegs am 3. Februar 1995 in
Kiruna/Nordschweden [Woyke, 1998] bestédtigten die Befunde der Match-Kampagne des
selben Winters hinsichtlich der Unterschétzung des Ozonabbaus um einen Faktor 2 ([Becker
et al., 1998, Becker, 1999], siehe auch die Abschnitte 3.5 und 4.1.4). Bei diesem Flug kam
das CIO/BrO-Instrument des Forschungszentrums Julich (wdhrend dieser Kampagne auch als
BROCOLI bezeichnet) erstmals zum Einsatz.

4.3. Potentielle Vortizitat als dynamischer Tracer und RDF-M ethode

Die Tracer-Tracer-Methode muss sich nicht auf chemische Tracer beschranken. Unter
bestimmten Umsténden ist es auch méglich, aus der Potentiellen Vortizitét (PV), welche im
Anhang 12.2 hergeleitet wird, auf die Konzentration einer bestimmten chemischen Spezies zu
schlief3en, womit die PV als dynamischer Tracer analog zu chemischen Tracern verwendet
werden kann [Danielsen, 1968]. Zunéchst stellt sich generell die Frage, in wieweit die PV als
Erhaltungsgrofde fur eine bestimmte Luftmasse betrachtet werden kann. In die Definition der
PV gingen drel Erhaltungssdtze ein (Anhang 12.2), die Erhaltung des Drehimpulses, der
Masse und der Energie. Ein Luftpaket sei als abgeschlossen betrachtet, d.h. die sich in ihm
befindliche Luft driftet nicht auseinander und vermischt sich nicht mit den umgebenden
Luftmassen. Wahrend die Masse nun zweifellos fir ein derartiges Paket eine Erhaltungsgrofie
darstellt, muss dies fur den Drehimpuls nicht zwingend der Fall sein. Als Vergleich kann eine
Billardkugel herangezogen werden. Unter Vernachlassigung der Reibung mit dem
Billardtisch bleibt der Drehimpuls dieser Kugel erhaten, solange sie nicht mit einer anderen
Kugel zusammenstoldt. In diesem Moment stellt lediglich der Gesamt-Drehimpuls aler an
diesem Stol3 beteiligten Kugeln eine Erhaltungsgrof3e dar, d.h. der Drehimpuls ist eine
Prozesserhaltungsgrofie. Entsprechend stellt die PV nur eine Erhaltungsgrofie dar, solange die
Luftpakete keine substantielle Vermischung mit anderen Paketen erfahren oder anderweitig

34



Abb. 4.1: Die RDF-Methode. Zur Erlauterung siehe Text.

ihren Impuls auf benachbarte Luftpakete Ubertragen. Zudem andert sich der Drehimpuls der
Billardkugel, sobald ein (bezogen auf das Gesamtsystem aller Billardkugeln) diabatischer
Prozess auf sie einwirkt, d.h. Energiezufuhr oder Energieentzug z. B. durch Anstof3en mit
dem Billardstock oder Abbremsen mit der Hand. Die PV eines ausgewahlten Luftpakets kann
somit unter Umstanden pl6tzliche Veranderungen erfahren und weist zudem einen gewissen
Trend aufgrund der Reibung des Luftpakets mit der Umgebungsluft oder aufgrund
diabatischer Erwérmung oder Abkuihlung des Luftpakets auf.

Die Bestimmung der PV efordert eine grol¥flachige Betrachtung, wie aus ihrer
Definitionsgleichung (241) im Anhang 12.2 deutlich wird. Sie geschieht deshalb auf der Basis
von Fernerkundungsdaten. Daraus ergibt sich gegeniiber chemischen Tracern der Vorteil der
weltumspannenden und ganzjahrigen Verflgbarkeit von Tracerdaten und der Nachteil der
geringen Ortsauflésung. Als minimale Abmessungen eines Luftpakets, welchem en
sinnvoller PV-Wert zugeordnet werden kann, werden dabei 1 Grad bei Bestimmung als
Funktion der geographischen Breite und 1 km als Funktion der Hohe angenommen [Proffitt et
al., 2003]. Selbst diese Aufldsung ist deutlich schlechter as die Aufldsung, mittels welcher
zahlreiche chemische Tracer bei einer Ballonsonden-Messung detektiert werden kénnen. Im
Allgemeinen ist die raumliche Aufldsung von meteorologischen Fernerkundungsdaten zudem
geringer (Abschnitt 6.2.1).

Um den Nachteil der geringen Ortsaufldsung der PV-Bestimmung auszugleichen, wurde die
Methode des Reverse Domain Filling (RDF) entwickelt [Sutton et al., 1994]. Diese Methode
wird durch Abb. 4.1 verdeutlicht. Angenommen, die Ortsauflésung zur Bestimmung der PV
ist derart, dass allen Luftmassen, welche sich innerhalb eines der dargestellten Kreise
befinden, eine einheitliche PV zugeordnet wird. Zum Zeitpunkt t; sollen sich die Luftmasse a,
b und c weit entfernt voneinander befinden, und fir jede dieser Luftmassen wird damit ein
eigener PV-Wert ermittelt. Wenn die PV nun (unter Vernachléassigung eines gewissen Trends
aufgrund Relbung oder diabatischer Abkthlung) eine Erhaltungsgroi3e fur diese Luftmassen
darstellt, sollten die PV-Werte zum Zeitpunkt t, identisch mit den PV-Werten zum Zeitpunkt
t; sein. Allerdings liegen die drei Luftmassen zum Zeitpunkt t, eng beieinander, d.h. zu
diesem Zeitpunkt wird allen drei Luftmassen derselbe PV-Wert zugeordnet. Die RDF-
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Methode besteht nun darin, auf der Basis meteorologischer Daten mit Hilfe eines geeigneten
Computerprogramms den Weg der Luftmassen ausgehend z. B. von einer Ballonflugroute
zeitlich ruckwarts (d.h. von t; zu t;) zu verfolgen und dann die PV-Werte eines ausgewahlten
Zeitpunktes t; auf die Ballonroute, d.h. auf Zeitpunkt t,, zu projizieren. Ein derartiges
Programm ist als dynamisches Werkzeug in das Jilicher Modell CLaMS (Abschnitt 7.1)
integriert. Selbst wenn die PV auf dem Weg von t; zu t, nicht erhalten blieb, muss das nichts
an der Nutzlichkeit der RDF-Methode andern, da die PV hier nur als dynamischer Tracer
interessiert, d.h. die Bestimmung der PV ist nur Mittel zum Zweck des Gewinnens von
Informationen Uber eine chemische Spezies. Die Mischungsverhdltnisse dieses chemischen
Tracers wiederum bleiben erhalten, solange die Luftmassen nur Impuls austauschen (und
damit ihre PV verdndern) aber sich nicht vermischen. Haufig, aber nicht immer, stimmt die
RDF-PV eines bestimmten Zeitpunkts t; deshalb stéarker mit dem Profil eines zum Zeitpunkts
t, gemessenen chemischen Tracers dar als die sogenannte analysierte PV, welche fir den
Zeitpunkt t; ermittelt wurde.

Das Aussehen des RDF-Profils hangt von der Lange der Rickwartstrajektorien ab. Das dabei
erhaltene PV-Profil wird dabei um so strukturierter, je weiter man die Trgektorien der
Luftmassen zeitlich zurtickverfolgt. Allerdings sinkt mit wachsender zeitlicher Lange der
Ruckwartstrajektorien die Genauigkeit der Berechnung dieser Trgjektorien, und es steigt die
Wahrscheinlichkeit, dass die PV der betreffende Luftmasse eine Anderung erfuhr. Die RDF-
Methode wurde und wird deshalb kontrovers diskutiert [Fairlie et al., 1997]. Der Zeitraum, in
welchem die PV as erhalten angesehen werden kann, schwankt demnach in der unteren
Stratosphére zwischen einigen Tagen und einigen Wochen [Danielsen, 1990, Newman et al.,
1996]. Ein allgemeingltiges Kriterium, ob Uberhaupt und fur welche Trajektorienlénge die
RDF-Methode anwendbar ist, lasst sich letztlich nicht angeben, es muss stets der Einzelfall
betrachtet werden. Fir die Auswertung des TRIPLE-Ballonaufstiegs musste die Methode
verworfen werden, wie im Abschnitt 7.3 dargestellt wird.

4.4, Die N,O-O3z-Korreation

Die Tracer-Tracer-Methode wurde fur den Winter 1996/97 auf die Daten des Satelliten-
gestutzten Gerdtes ILAS (siehe Abschnitt 6.2.1) angewandt. ILAS lieferte mit Methan und
N-O die Daten von zwel Tracern, welche in relativ hoher Konzentration in der Stratosphére
(Abb. 6.19) vorhanden sind. Im Fall von Methan wurden jedoch starke Diskrepanzen
zwischen den ILAS-Messwerten (Retrieval-Version 5.20, [Yokota et al., 2002]) und den bei
Validierungskampagnen gemessenen Vergleichsdaten festgestellt [Kanzawa et al., 2002].
Deshalb wurden beim Erstellen der frihen Vortexkorrelation durch Tilmes et al. [Tilmes et
al., 2003], auf welche im weiteren Verlauf dieser Arbeit Bezug genommen wird, nur die N,O-
Daten verwendet. N,O entsteht in der Troposphére (diskutiert wird jedoch auch eine
zusétzliche stratosphérische Quelle [Zellner et al., 1992, Olsen et al., 2001]) und ist unterhalb
von ca. 30 km oder 875 K photochemisch stabil [Brasseur & Solomon, 1984, Solomon et al.,
1986a]. Es wurden stratosphérische Lebensdauern zwischen 101 [Bujok, 1998] und 120
Jahren [WMO, 1995] bestimmt. Da der Netto-Transport von N,O (von der Quelle zur Senke)
nach oben verlaufen muss, nimmt entsprechend das Mischungsverhaltnis dieser Substanz mit
wachsender Hohe ab und verlauft somit in der unteren Stratosphére im Allgemeinen
entgegengesetzt zur Konzentration von Ozon, dessen stérkste Quelle sich auf etwa 40 km
Hohe befindet. Korrelationen zwischen O; und N,O fir verschiedene Zeitpunkte und
Messorte sind in Abb. 4.2 dargestellt.
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Abb. 4.2 Verschiedene Korrelationen zwischen Oz und N,O. Die Early-Vortex-Korrelation des Winters 1996/97
wurde aus [Tilmes et al., 2003], die Ubrigen Korrelationen aus [Proffitt et al., 2003] entnommen. Die
Abkurzungen in der Legende bedeuten: Vortex: Messung im Polarwirbel. Midlat: Messung in mittleren Breiten.
Winter Ext: Messung im Winter aulerhalb des Polarwirbels. ILAS, HALOE, Shuttle: weltraumgestiitzte
Messungen mittels der Satelliten-Instrumenten ILAS und HALOE bzw. von einem Space Shuttle der NASA
(mittels des ATMOS-Instruments). ER-2: Messung mittels des US-amerikanischen Hohenforschungsflugzeugs
ER-2.

In den Tropen findet man fur N,O-Mischungsverhaltnisse grof3er as 175 ppbv, welche etwa
an der photochemischen Stabilitétsgrenze von N,O erreicht werden, einen negativen linearen
Zusammenhang. Fur N,O-Mischungsverhéltnisse unterhalb von 150 ppbv hingegen, welche
oberhalb des stratosphérischen Ozonmaximums erreicht werden, ist die Korrelation zwischen
Ozon und N2O positiv [Michelsen et a., 1998]. In mittleren Breiten sowie in hohen Breiten
vor Ausbildung des Polarwirbels besteht ebenfalls eine lineare negative Korrelation, welche
sowohl auf der Sidhemisphére [Proffitt et al., 1989a] als auch der Nordhemisphére [Proffitt et
a., 1993] bereits wenige Jahre nach der Entdeckung des Ozonlochs zur Quantifizierung des
Ozonabbaus sowohl in- als auch auf3erhalb des Polarwirbels genutzt wurde. Allerdings ist der
Anstieg des Ozons relativ zur Abnahme von N2O hier geringer a'sin den Tropen. Somit kann
die Tracer-Tracer-Methode auch zur Identifizierung der Einmischung tropischer Luftmassen
in mittleren Breiten dienen [Randel et al., 1993]. Innerhalb des Polarwirbels weichen die
Ozonwerte mit wachsender H6he und damit abnehmenden N,O-Mischungsverhaltnissen
immer mehr von der linearen Korrelation der mittleren Breiten ab. Ursachen sind die Isolation
dieser Luftmassen gegenuber Mischungsprozessen mit tropischer ozonreicher Luft sowie, ab
dem Frihjahr, der chemische Ozonverlust in den Polarregionen [Proffitt et al., 2003].

Zur Bestimmung der frihen Vortexkorrelation, welche die Verhditnisse im chemisch
ungestorten Polarwirbel des Winters 1996/97 widerspiegelt, wurden durch Tilmes et a. Daten
aus Luftmassen selektiert, welche sich sicher innerhalb des polaren Vortex befanden [Tilmes
et al., 2003]. Zu diesem Zweck wurde das Konzept der dquivalenten Breite angewendet [Lary
et a., 1995]. Es werden dabel fir den betreffenden Tag und fur jedes Hohenniveau die Linien
gleicher Potentieller Vortizitdt bestimmt. Diese Linien umspannen eine Fl&che, auf welcher
die PV hoher ist als auf dieser Linie. Es wird nun mathematisch der Fall konstruiert, dass
diese Flachen ihren Flécheninhalt beibehalten, die Begrenzungslinien aber kreisrund um den
Pol und damit entlang eines Breitengrades verlaufen. Dieser Breitengrad wird als aquivalente
Breite bezeichnet. Fur den Winter 1996/97 lief3 sich frihestens ab Ende Dezember eine stabile
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Abb. 4.3 Early-Vortex-Korrelation des Winters 1996/97, entnommen aus [Tilmes et al., 2003]. Die zusétzlich
angegebenen Mischungsgeraden sind akademische Beispiele, siehe Text.

frihe Vortexkorrelation bestimmen. In diese Korrelation konnten Luftmassen einbezogen
werden, denen sich eine aquivalente Breite von mehr als 70°N zuordnen lief3. Diese
aguivalente Breite entsprach einer Potentiellen Vortizitét von 30, 90 und 200 PVU auf einem
Theta-Niveau von 475, 500 und 675K. Luftmassen, welche dieses Kriterium erfillen,
befanden sich innerhalb des Polarwirbels (nach der Definition von Nash, welche die Grenze
des Wirbels an der Linie des stéarksten PV-Gradienten festlegt [Nash et al., 1996]). Als
Korrelationskurve zwischen Ozon (in ppmv) und N2O (in ppbv) wurde erhalten

03=3,136-10" 2(N0)* ~1,789-10~ ®(N»0)3 + 2,811.10~ #(N»0)2 - 0,0184- N0 + 4,004
(22)

mit einer Unsicherheit der Ozonkonzentrationen von 0,25 ppmv. Diese Korrelation ist gltig
fir No,O-Werte zwischen 275 ppbv und 20 ppbv und entsprechend Ozonwerten zwischen
0,9 ppmv und 3,7 ppmv. Derartige Werte wurden z. Bsp. entlang der Route der TRIPLE-
Ballongondel auf Theta-Niveaus zwischen 370 und 570 K erreicht. Oberhalb davon bleibt das
N>O-Mischungsverhédtnis etwa konstant auf einem Wert von rund 20 ppbv, wéhrend das
Ozonmischungsverhaltnis mit zunehmender Hohe bis zum stratosphérischen Ozonmaximum
weiter ansteigt. Die Korrelation zwischen Ozon und N»O blieb bis Anfang Februar stabil,
danach zeigte sich in den ILAS-Daten wie erwartet ein deutlicher Ozonverlust, wobei die
starksten Veradnderungen zwischen dem 22. Februar und dem 20. M&rz beobachtet wurden
[Tilmes et a., 2003]. Dargestellt ist die Korrelation in Abb. 4.3. Die in diese Abbildung
zusétzlich angegebenen Mischungsgeraden sind akademische Beispiele fUr einen Austausch
zwischen zwei Luftpaketen, fir welche die Korrelation giltig ist, bzw. fir eine Mischung mit
einem Luftpaket mit Ozonwerten Uber 3,7 ppmv, welche sich oberhalb des Geltungsbereichs
der Korrelationskurve befindet. Fur N,O-Werte zwischen 215 ppbv und 70 ppbv (entlang der
TRIPLE-Route zwischen etwa 410 und 530K bzw. 17 und 22 km HO6he) wirde eine
Mischung entlang einer Gerade unterhalb der Kurve verlaufen und zu niedrigeren Ozonwerten
als aufgrund der N,O-Gehalts erwartet resultieren. Eine derartige Vermischung wirde somit
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einen Ozonabbau vortauschen. In den tbrigen Bereichen hingegen wirde eine Vermischung
zu hoheren Ozonwerten als erwartet fihren. Lediglich ein Austausch mit Luft mit Herkunft
oberhalb des stratosphérischen Ozonmaximums wurde ebenfalls den Ozongehalt in der
betreffenden Luftmasse der unteren Stratosphéare verringern, allerdings mussten betrachtliche
Luftvolumina (Volumen gemessen am Ursprungsort unter dem dort herrschenden niedrigeren
Druck) absteigen, um einen messbaren Effekt zu erzielen. Diese Erklarung fur eine
Uberschitzung des chemischen Ozonabbaus in der unteren Stratosphdre kann damit
ausgeschlossen werden [Proffitt et al., 2003].
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Abb. 4.4 O; und N,O, gemessen vom ILAS-Instrument vom 28. Januar bis zum 11. Februar 1997 (die letzten

zwei Wochen vor dem TRIPLE-Aufstieg) bei 68°N auf den angegebenen Theta-Niveaus (5 K). Zusétzlich

gezeigt sind die Early-Vortex-Korrelation des Winters 1996/97 [Tilmes et al., 2003] und weitere ausgewahite
Korrelationen (Abb. 4.2).
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Abb. 4.5 Wie Abb. 4.4 fir Oz und die Potentielle Vortizitét (PV). Zusétzlich Darstellung der Messwerte des
TRIPLE-Ballonaufstiegs vom 11. Februar 1997 (siehe Abschnitt 6.2.4).
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Abb. 4.7: Ozonmischungsverhdltnisse, welche vom US-Forschungsflugzeug ER-2 zwischen 1989 und 1997
jeweils in den Monaten Dezember bis Februar auf der gesamten Nordhemisphére im Mittel gemeinsam mit den
angegebenen N,O-Mischungsverhéltnissen auf den jeweiligen Theta-Niveaus (£10 K) gemessen wurden [Proffitt
et a., 2003], dazu ausgewahite Korrelationen (siehe Abb. 4.2). Der dargestellte mogliche adiabati sche Austausch
Uber den Vortexrand auf dem 500-K-Niveau wirde zu einer Abschwéchung des Knicks im Verlauf der
Messwerte fuhren. Ein diabatisches Absinken von Luft aus dem 500-K-Niveau hingegen wirde auch auf
niedrigeren Theta-Niveaus zur Ausbildung eines Knicks fuhren.

45.  Vergleich der NO-Os-Korrelation mit den ILAS-Daten

In diesem Abschnitt soll die Early-Vortex-Korrelation (Abb. 4.3) mit sdmtlichen bel 68°
nordlicher Breite aufgenommenen ILAS-Messwerten des Zeitraumes vom 28. Januar-
11. Februar 1997 (d.h. die letzten zwel Wochen vor dem Aufstieg der TRIPLE-Gondel)
verglichen werden. In Abb. 4.4 sind die Ozon-Messwerte als Funktion der N,O-Messwerte, in
Abb. 45 as Funktion der Potentiellen Vortizitdt (PV) dargestellt, Abb. 4.6 zeigt den
Zusammenhang zwischen N>O und PV. Da N,O und PV deutlich antikorreliert sind, wirkt
Abb. 4.5 wie ein Spiegelbild von Abb. 4.4. Fir niedrige Potentielle Temperaturen (Theta)
stellt die Early-Vortex-Korrelation (Abb. 4.3) des Winters 1996/97 noch einen akzeptablen
Mittelwert der tatsachlich auftretenden Ozonwerte dar. Oberhalb von etwa 450 K hingegen
kann die Korrelation nur fir die Luftpakete mit den hochsten PV des jewelligen Theta-
Niveaus bestétigt werden. Dies steht aber nicht im Widerspruch zu Tilmes et al., da diese
ausschliefdlich Luftmassen mit hoher PV in die Betrachtung einbezogen [Tilmes et al., 2003].

Die ILASDaten konnen verglichen werden mit Messungen des amerikanischen
Hohenforschungsflugzeugs ER-2 von Ozon und N»O, welche zwischen 1989 und 1997
jeweils in den Monaten Dezember bis Februar auf der gesamten Nordhemisphére erhalten
wurden (Abb. 4.7, [Proffitt et al., 2003]). Es wurden dabei Luftmassen ausgewdhlt, in
welchen bislang kein signifikanter chemischer Ozonverlust auftrat. Im Polarwirbel (hohe PV
und damit niedrige N,O-Werte) ist die Korrelation zwischen Ozon und N,O fir die bei 470 K
und noch deutlicher fir die bei 500 K aufgenommenen Werte positiv. Die Ozonwerte liegen
dabei unterhalb der Early-Vortex-Korrelationen der Winter 1991/92 (Dec Vortex 91 Balloon)
und 1996/97. In diesen beiden Wintern lag ein relativ hoher Ausgangs-Ozongehalt vor (siehe
dazu auch Abschnitt 6.1.1). AulRerhalb des Wirbels (niedrige PV und damit hohe N,O-Werte)
ist die Korrelation hingegen auf allen dargestellten Theta-Niveaus negativ. Die Trendumkehr
erfolgt bei N,O-Mischungsverhdtnissen um etwa 160 ppbv, hier bildet sich ein deutlicher
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Knick im Verlauf der Messwerte aus. Wie in Abb. 4.7 illustriert, musste ein adiabatischer
Austausch Uber den Rand des Polarwirbels zu einer Abschwachung dieses Knicks fuhren, ein
diabatischer Austausch hingegen zu seiner Verstarkung. Aus dem Vorhandensein des Knicks
kann somit geschlossen werden, dass der Rand des Polarwirbels eine effektive Barriere gegen
adiabatischen Transport darstellt. Ein Transport Uber diese Grenze ist, sofern er tberhaupt
stattfindet, damit praktisch stets mit einem irreversiblen Verlust an Entropie und innerer
Energie und damit auch an Potentieller Temperatur (Theta) verbunden. Dieses Phénomen der
Trendumkehr findet sich auch in den mittleren Breiten und wird hier durch diabatischen
Austausch zwischen tropischer und auf3ertropischer Luft bewirkt [Proffitt et al., 2003].

Auch bel den auf einer geographischen Breite von 68°N im Januar und Februar
aufgenommenen ILAS-Messwerten (Abb. 4.3) zeichnet sich vor allem auf dem 550- und 600-
K-Niveau eine Trendumkehr am Vortexrand ab. Leider |asst sich die Fortsetzung in Form
einer negativen Korrelation in Richtung mittlere Breiten nicht so deutlich zeigen, da wegen
der Polzentriertheit des 1996/97er Wirbels ILAS keine Daten aus diesem Bereich liefern
konnte. Im dargestellten Bereich verlaufen die Theta-Niveaus etwa auf einer konstanten
Hohe, so dass ein diabatischer Austausch stets auch mit einer Vertikalbewegung verbunden
Sein muss.

Da auf jedem Theta-Niveau im Gultigkeitsbereich der Early-Vortex-Korrelation gerade die
Luftmassen, welche die niedrigsten Ozonkonzentrationen dieses Theta-Niveaus aufweisen,
die Korrelation erflllen, hat bis zu diesem Zeitpunkt offenbar noch kein nennenswerter
chemischer Ozonabbau stattgefunden. Dies stimmt Uberein mit praktisch allen Befunden zum
Ozonabbau im Winter 1996/97. Eine Anwendung der Early-Vortex-Korrelation (Abb. 4.3)
wirde fur die Mehrzahl der durch ILAS beprobten Luftmassen zu niedrige Ozon-
Erwartungswerte und damit eine zu niedrige (im gegebenen Fal, vor dem Eintreten des
chemischen Ozonabbaus, sogar negative) Differenz zwischen den erwarteten und gemessenen
Werten ergeben. Da das Prinzip der Tracer-Tracer-Methode darin besteht, diese Differenz
(sofern sie positiv ist) mit dem chemischen Ozonverlust zu assoziieren, kann mittels dieser
Methode somit eine zuverléssige Untergrenze fur den chemischen Ozonabbau angegeben
werden. Methodische Fehler dieser Methode sind offenbar nicht verantwortlich fir das
Messen eines um den Faktor 2 hoéheren chemischen Ozonverlusts als erwartet (siehe
Abschnitt 3.5). Abb. 4.4 legt nahe, die Genauigkeit der Tracer-Tracer-Methode zu erhdhen,
indem anstelle der Early-Vortex-Korrelation des Winters 1996/97 fir jedes Theta-Niveau eine
eigene positive und lineare N,O-Os-Korrelation erstellt wird. Allerdings ist zu beachten, dass
die Potentielle Temperatur langfristig keine Erhaltungsgrofe darstellt. Sofern kein chemischer
Ozonverlust und keine Mischungsvorgange stattfinden, wird die auf einem bestimmten Theta-
Niveau erstellte Korrelation durch die diabatisch absinkenden Luftmassen auf ein niedrigeres
Theta-Niveau mitgenommen. Eine fehlerhafte Kenntnis der Absinkraten kann damit das
Ergebnis beeinflussen. Die Problematik verdient weitere Untersuchungen.

42



Vakuum-UV-
Detektor

Strémungsrohr

2ar® arap®

4

Abb. 5.1: Funktionsskizze eines Messplatzes des ClO/BrO-Balloninstruments.

5. Das CIO/BrO-lnstrument
5.1 Prinzip

Das CIO/BrO-Baloninstrument, wie auch seine ab 2001 verwendete Flugzeug-Variante
HALOX, dient primér zur Detektierung von ClO und BrO. HALOX ist zudem auch in der
Lage, CIONO, und CIOOCI zu messen. Bei ClIO und BrO handelt es sich um Radikale und
damit um reaktionsfreudige Substanzen. Eine Sammlung mittels z. B. Kryosammler ist damit
ausgeschlossen, da Wandkontakte mit hoher Wahrscheinlichkeit zur Vernichtung dieser
Molekile fuhren. Sowohl fur ClIO [Solomon et al., 2000] as auch fur BrO [Carrol et al., 1989,
Pundt et al., 2002] stehen verschiedene Fernerkundungsmethoden sowohl im IR- als auch im
UV-VIS-Bereich zur Verfugung, mit diesen Methoden lassen sich alerdings nur
Ortsaufl6sungen im Kilometerbereich erzielen.

Die Funktion des CIO/BrO-Balloninstruments ist in Abb. 5.1 skizziert. Es ermdglicht
hochaufgel6ste In-Situ-Messungen von ClO und BrO mittels der CCRF- (Chemica
Conversion and Resonance Fluorescence) Methode. Das Gerdt besteht aus einem etwa 1 m
langen Messkanal mit einem quadratischen Querschnitt von 5x5 cm. An dessen Ende befindet
sich eine Pumpe, welche die Aulenluft mit der gewiinschten Geschwindigkeit in den Kanal
saugt. Nach dem Eintritt der AufRenluft in das Gerdt wird periodisch NO in den Luftstrom
injiziert. Durch chemische Reaktion mit NO werden CIO und BrO zu Cl bzw. Br reduziert. Im
weiteren Verlauf passiert der Luftstrom insgesamt drei Messplétze (Abb. 5.3). An diesen
befindet sich jeweils eine Lampe, welche Licht im Vakuum-UV-Bereich (VUV, per
Definition zwischen 30 und 150 nm) mit einer Wellenlange von entweder 118,9 nm
(Chlorlampe) oder 131,7 nm (Bromlampe) aussendet. Das von den Lampen ausgesandte Licht
regt, je nach der Wellenlange, Resonanzfluoreszenz in den Chlor- bzw. Bromatomen an.
Diese senden nun Licht in alle Raumrichtungen aus. Beim Lichtsignal senkrecht zur
Einfallsrichtung des anregenden Primarlichts muss es sich damit, von einem durch Rayleigh-
und Kammerstreuung verursachten Hintergrundsignal abgesehen, um das Signal der Cl- bzw.
Br-Atome handeln. Entsprechend ist senkrecht zum Primér-Lichtstrahl jeder Lampe ein
Photomultiplier angebracht, welcher das Fluoreszenzlicht detektiert. Dieser unterscheidet
nicht zwischen den Lichtwellenlangen, so dass Chlor- und Brommessung in getrennten
Messplétzen erfolgen missen. Die NO-Zugabe erfolgt in Intervallen, so dass abwechselnd das
reine Hintergrundsignal und das ClI- bzw. Br-Signal zusétzlich zum Hintergrund gemessen
wird.
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Abb. 5.2: Effizienz (in Prozent) der Konversion von CIO zu Cl (links) bzw. von BrO zu Br (rechts) im Luftstrom
des CIO/BrO-Instruments in Abhéngigkeit von der Entfernung vom NO-Injektor fur verschiedene NO-Flisse Jyo
(in sccm). Die Modellierung erfolgte fur einen Druck P von 100 hPa, eine Temperatur T von 200 K, einer
Flussgeschwindigkeit V von 10m/s, einem Ozonmischungsverhdtnis von 2ppmv und Ausgangs
Mischungsverhdtnissen fur ClIO (links), BrO (rechts) und NO, (beide) von 500 pptv, 10 pptv und 100 pptv.
OCIO wurde vernachl&ssigt. Die Reaktionskonstanten wurden aus [JPL, 2003] enthommen.

Mit einem nach dem Prinzip des CIO/BrO-Gerétes arbeitenden Instrument gelang erstmals im
Jahr 1984 durch Brune et a., Harvard University, eine hochaufgeloste ClIO-Messung mit
akzeptabler Genauigkeit, damals noch mit Hilfe eines Ballons, von welchem aus das
Instrument an einem 10 km langen Seil abwechselnd abgelassen und wieder heraufgezogen
wurde [Brune et al., 1985]. Spater wurde auf der Basis dieses Geréts ein Flugzeuginstrument
entwickelt. Dieses Gerd wurde u.a. auf dem historischen Flug des amerikanischen
Hohenforschungsflugzeugs ER-2 am 16.9.1987 eingesetzt (Abb. 1.2, [Anderson et al., 1991]).
Als Flugzeuginstrument wird heute neben dem HALOX-Instrument (Abschnitt 5.4) ein Gerét
durch die Harvard University, Cambridge, Massachusetts [Stimpfle et al., 1999] betrieben.
Die Weiterentwicklung von Ballongeréten erfolgte zum einen an der University of California,
Irvine (UCI) und spédter der University of Colorado, Boulder, zum anderen am
Forschungszentrum Jdlich. Hier wurde in Zusammenarbeit mit der UCI eine modifizierte
Version dieses Gerétes fur den Einsatz auf Ballongondeln entwickelt. Mit ihm gelang am
3. Februar 1995 in Kiruna die erste ballongestiitzte arktische Messung von Halogenradikalen
oberhalb der Gipfelhthe der ER-2. CIO-Messungen werden sowohl durch das Jilicher als
auch durch das US-amerikanische Gerét routineméf3ig mit guter Genauigkeit geliefert,
wahrend Brommessungen nach wie vor mit Schwierigkeiten verbunden sind. Das BrO-
Mischungsverhdltnis ist im Frihjahrs-Polarwirbel bei vollstandiger Chloraktivierung etwa um
zwei Groélenordnungen geringer a's das von ClO (typischerweise 10 pptv BrO und 1000 pptv
ClO). Dazu kommt jedoch das Problem der VUV-Absorption durch Sauerstoff. Die
118,9 nm-Emissionslinie von CIO befindet sich zufédlig gerade in enem
Absorptionsminimum des Sauerstoffs. Der Absorptionsquerschnitt des Sauerstoffs betragt
hier etwa 2-10%° m?Atom, beim Emissions-Dublett 131,7/131,8 nm von BrO hingegen etwa
5.10% m?/Atom.

5.2. Reaktionen im M esskanal

Um aus dem Cl- bzw. Br-Signal auf die CIO- bzw. BrO-Konzentrationen schlief3en zu
konnen, ist eine Kenntnis der Konversionseffizienz notwendig. Diese Grof3e gibt an, wieviel
Prozent der urspringlich in XO eingebundenen X-Atome (X=CI, Br) im Moment der Passage
des Messplatzes in Form freier X-Atome vorliegen und somit zum Fluoreszenzsignal
beitragen. Es muss deshalb betrachtet werden, welche chemischen Reaktionen im Messkanal
nach der NO-Zugabe stattfinden. Diese Reaktionen sind in Tab. 10.1 aufgefuhrt (X=Cl, Br).
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Zu jeder Reaktion wurden die Raten fur die Anderung der Konzentration der jeweiligen X-
Spezies (bzw. fur NO oder Ozon im Fall von Reaktion (28)) angegeben, welche sich aus den
Angaben in [JPL, 2003] fur eine Temperatur von 200 K, einen Druck von 100 hPa, einer NO-
und Ozonkonzentration von jewells 2 ppmv und einer NO,-Konzentration von 1 ppbv
berechnet wurden. Wahrend NO und Ozon im Uberschuss vorhanden sind und sich ihre
Konzentrationen somit kaum verandern, wéachst die NO,-Konzentration kontinuierlich an und
erreicht Werte um 1 ppbv bel Passage des Messplatzes.

Reaktion Kx=cl [1/9] Kx=gr [1/5]
X0+ NO— X +NO, 198 234 (23)
X +NO+M — XNO+M 45 2,2 (24)
X +NO, +M — XNO, + M 5,3-10° 1,5-10 (25)
X +0, - X0+0, 61,3 2,3 (26)
X+0,+M — X0, +M 1,4-10* 7,6:10° (27a)
X0, +M = X +0, +M 1,2.10° 2,110° (27b)
NO+0, — NO, + 0, 1,2:10° 1,2:10° (28)
X +NO, +M — XONO+M 3,810° 1,2:10 (29)
OClO+ NO — ClO+NO, 0,9 (30)

Tab. 5.1: Reaktionen, welche im Messkanal des CIO/BrO-Instruments nach der NO-Zugabe eine Rolle spielen.
Zu den Resaktionskonstanten siehe den Text.

Waéhrend Reaktion (23) fir die gewtinschte Konversion von ClO zu CI, bzw. BrO zu Br sorgf,
wirken die Reaktionen (24-29) mit Ausnahme der Ruickreaktion (27b) der Umsetzung
entgegen und sorgen dafiir, dass die Konversionseffizienz unter 100% bleibt. Reaktion (30) ist
bei Nachtfliigen von Bedeutung und kann dafir sorgen, dass auch das durch Reaktion (18)
gebildete Cl,—Nachtreservoir OCIO zum CI-Signal beitrégt [Thornton et al., 2003]. Dasieim
Vergleich zu Reaktion (23) aber sehr langsam ablauft, spielt sie auch nachts nur eine Rolle bel
Messungen mit sehr niedrigen Flussgeschwindigkeiten im Messkanal.

Dieses System lasst sich nun mit Hilfe des Programms FACSIMILE [Curtis & Sweetenham,
1987] modellieren, und die Konversionseffizienz kann in Abhéngigkeit von Temperatur und
Druck (welche die Reaktionskonstanten beeinflussen), dem Ozon-Mischungsverhéltnis und
der Stérke der NO-Zugabe as Funktion der Zeit und damit (abhéngig von der
Flussgeschwindigkeit) als Funktion der Entfernung vom NO-Einlass berechnet werden. Ein
typischer Verlauf ist in Abb. 5.2 dargestellt. Im Fall der BrO-Konversion haben die
Ruckreaktionen einen geringeren Einfluss, weshalb hier eine hthere und (bei geeignetem NO-
Fluss) in einem grof3eren Bereich ortsunabhangige Konversionseffizienz erzielt werden kann.
Im Fall von Chlor hingegen sorgt vor allem die Reaktion (26) fir eine deutliche Reduzierung
der Konversionseffizienz. Mittels dieser Modellrechnungen wird im Vorfeld der
Messkampagnen nach idealen NO-Flissen und Flussgeschwindigkeiten gesucht, mittels
welchen an den Messplatzen mdglichst hohe Konversionseffizienzen erzielt werden kénnen.
Umgekehrt kann bel der Auswertung einer Kampagne aus den Messwerten fur Druck,
Temperatur, Flussgeschwindigkeit, NO-Fluss und Ozon die Konversionseffizienz fur jeden
Moment des Messfluges berechnet werden.
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Abb. 5.3: Das CIO/BrO-Balloninstrument auf der Kalibrationsbank.

5.3. Kalibration

Als Kalibrationsfaktor bezeichnet man das Verhdtnis des Resonanzfluoreszenssignals zur
Konzentration der Chlor- bzw. Bromatome im Messkanal, welche wiederum (sofern auf3er
ClIO bzw. BrO keine anderen Quellen zum Chlor- bzw. Bromsignal beitragen) der
Konzentration von CIO bzw. BrO, multipliziert mit der Konversionseffizienz, entspricht. Der
Kalibrationsfaktor ist aufgrund von Verdnderungen der Lampeneigenschaften (insbesondere
des MgF,-Fensters, durch welches der Lichtstranl die Lampe verlasst) oder der
Hintergrundzéhlrate (als Folge von Veranderungen in der inneren Oberflache des Messkanals)
langfristig nicht konstant und wird deshalb vor und nach jeder Messkampagne neu bestimmt.
Prinzipiell ist es moglich, auch im Labor eine Gasmischung mit bekanntem CIO- bzw. BrO-
Mischungsverhdltnis in das Messgerét einzubringen, fur die routinemallige Kalibration wird
jedoch eine andere Vorgehenswei se gewahlt. Der Aufbau der Kalibrationsbank ist in Abb. 5.3
gezeigt.

Fur die Chlormessung spielt die Sauerstoffabsorption nur eine geringe Rolle. Deshalb gentigt
es fur die Chlorkalibration, den Messkanal im Labor mit kostenginstigerem Stickstoff
anstelle von Luft zu durchspulen. Dem einlaufenden N2-Strom wird Cl, hinzugefugt. An einer
Wolframwendel wird die Luft erhitzz und Cl, in Cl-Atome zerlegt. Das CI-
Mischungsverhdtnis wird nun mittels zwel unabhangiger Methoden bestimmt, mittels UV-
Fluoreszenz (selbe Methode wie im Flug) und mittels UV-Absorption. Letztere Methode ist
im Flug wegen der im Vergleich zum Labor geringeren Cl- oder auch Br-
Mischungsverhdtnisse nicht anwendbar. Damit erhdlt man zunédchst einen fur die konkreten
Bedingungen gultigen Kalibrationsfaktor. Dieser wird nun unter Verwendung der ebenfalls
experimentell bestimmten Grélen (0S0P) und L in enen normierten Stickstoff-
Kalibrationsfaktor Ccj n2norm Umgerechnet (siehe [Woyke, 1998]). Bei (0S0P) handelt es sich
um die Abhangigkeit der Hintergrundzéhlrate vom Druck, bei L um den relativen Anteil der
Intensitdt der Lyman-o-Linie des atomaren Wassarstoffs bei 121,6 nm an der
Gesamtintensitét der Lampe (= der Summe der Intensitéten der Chlorlinie bei 118,9 nm und
der Lyman-a-Linie). L muss berlicksichtigt werden, da Feuchtigkeit, welche bei der
Herstellung der Chlorlampe nicht entfernt werden konnte oder spater in die Lampe eindrang,
ein Lyman-o-Signal erzeugt, welches zum Hintergrundsignal beitrégt. Der so bestimmte
normierte Kalibrationsfaktor Cej n2norm dient der Qualitétskontrolle der Lampe. Er sollte nach
der Referenzkurve

46



10,00 - . .
Bromkalibration

9,00 1

X Br0o27
X Br028
+ Br029
O] Bro32 (CI053)
& Bro32 (ClO71)
Q — Irvine-Referenz

8,00 1
7,00

6,00 -

5,00 1

4,00 -

XX &+

3,00 1

2,00 -

Kalibrationsfaktor [10°%/(Atome/cm®)]

1,00 4

0,00 ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ ‘
0 20 40 60 80 100 120
Druck [hPa]
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at Irvine gewonnene Referenzkurve (siehe [Vogel, 1998]).

-1
1 10°Atome P
Pa

37| = 9,3+0,139—— (31)
CCI,NZ,norm hPa-cm h

eine Funktion des Drucks darstellen [Avallone, 1993, Woyke, 1998]. Verdnderungen des
optischen Zustands der Lampe, z. B. eine Verschlechterung der Transmission des MgF,-
Fensters, konnen zu einer Abweichung von der Referenz fuhren. Sofern der ermittelte
normierte Stickstoff-Kalibrationsfaktor aber as auf der Referenz liegend angenommen
werden kann, kann der Kalibrationsfaktor Cg; s flr einen beliebigen Moment wahrend der
Messung im Flug (welchein Luft erfolgt) nach der Formel

Cai.Luft = Srug(1— L)(0S/9P)f (p,0S/oP, L) (32)

berechnet werden. S,y bezeichnet dabel die Hintergrundzéhlrate im Flug und p die Dichte
der Luft. (0S0P) und L werden vor und nach dem Messflug bestimmt und as konstant
angenommen. Fir eine exakte Herleitung und Darstellung der zur Chlorkalibration
notwendigen Gleichungen und weitere wichtige Details sei auf [Woyke, 1998] verwiesen.

Die Bromkalibration muss in Luft durchgefihrt werden. Da der Absorptionsguerschnitt von
Brom nur ungenau bekannt ist, erfolgt sie indirekt mit Hilfe der Chlorkalibration. Im
Messkanal muissen wahrend der Kalibration somit mindestens zwei Messplétze untergebracht
sein, von welchen einer eine Chlor- und einer eine Bromlampe enthélt. Der Monochromator
wird zur Messung von L gegentiber der Chlorlampe angebracht.

Nachdem der Cl,—angereicherte N,-Strom die Wolframwendel passiert hat und somit Cl-
Atome vorliegen und nachdem er mit einem zusétzlichen N,- und einem O,-Strom zu Luft
vermischt wurde (Abb. 5.3), wird nun zusétzlich noch Br; injiziert. Nun findet die Reaktion
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Cl +Bryp — BrCl + Br (33)

statt. Sofern Br, im Uberschuss zugegeben wird, werden samtliche Chloratome umgewandelt,
und das Chlor-Resonanzfluoreszenzsignal verschwindet bis auf ein verbleibendes Streulicht-
Hintergrundsignal. Gleichzeitig werden genauso viel Bromatome in das System eingebracht,
wie Chloratome in BrCl eingebunden werden. Damit muss nun gelten

Al cl CCI,Luft =4I BrCBr,Luft =4I BrCBr,Luft,normSBr—Lampe (34)

mit Al und Alg, dem Chlor- und Bromsignal (jeweils abzuglich der Hintergrundzahlirate).
Der Chlor-Kalibrationsfaktor Cg i Wird nach Gleichung (32) aus Messungen von (0S/0P)
und L an der Chlorlampe bestimmt. Die Normierung des Brom-Kalibrationsfaktors erfolgt,
wie aus Gleichung (34) ersichtlich, direkt anhand der Hintergrundzéhlrate Sgy-iampe der
Bromlampe. In Abb. 54 sind die normierten Brom-Kalibrationsfaktoren ausgewahlter
Bromlampen dargestellt. Ahnlich zur Chlorkalibration wird auch hier erwartet, dass die
ermittelten Faktoren einer Referenzkurve entsprechen. Aufgrund vielfaltiger Fehlereinfllsse
kann diese Forderung jedoch nur anndhernd erflllt werden, entsprechend missen
Ungenauigkeiten in der BrO-Messung im Flug von bis zu 35% akzeptiert werden. Aufgrund
des geringen Brom-Hintergrundsignals Sgr.iampe Wirken sich Ungenauigkeiten in der
Bestimmung dieser Grol3e gravierend auf das Ergebnis von Gleichung (34) aus. Zudem kann
nicht nur der optische Zustand der Bromlampe, sondern auch der Zustand der Referenz-
Chlorlampe zu einem abseits der Referenz liegenden Kalibrationsfaktor fihren, wie en
Vergleich der Kalibrationsfaktoren fir die Lampe Br032, erzielt mit unterschiedlichen
Chlorlampen, zeigt. Schlief3dlich haben auch die Flisse im Kanal und die Lampentemperaturen
einen Einfluss auf die Lage der ermittelten Werte.

Die Umrechnung der Grofde Cg,Luitnorm auf den Kalibrationsfaktor zu einem bestimmten
Moment wahrend des Messfluges erfolgt nach

(35

C _ C TLab TBr-Lampe,Lab +TLab
Br,Flug — SBr—Lampe,FIug Br,Luft,norm

TFI ug TBr-Lampe, Flug +TFI ug

mit Tiap und Tryg den Temperaturen im Kalibrationslabor (298 K) und im Flug und Ta.
LampeLab UND TgrLamperug den entsprechenden Temperaturen der Bromlampe. Fir eine
detaillierte Darstellung der Bromkalibration sei auf [Vogel, 1998] verwiesen.
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5.4. HALOX, dieVersion fur den Flugzeugeinsatz
54.1. Besonder heiten in Konstruktion und Arbeitsprinzip

Nach dem Erfolg mit dem Ballon-Messgerdt wurde ebenfalls am Forschungszentrum Jilich
ein nach dem gleichen Prinzip funktionierendes Gerdt namens HALOX zum Einsatz auf dem
russischen Hohenforschungsflugzeug M55-, Geophysica® entwickelt. Im September 2001
wurde es im Rahmen einer Testkampagne erstmals im Einsatz an Bord dieses Flugzeuges in
Hohen bis zu 19 km getestet, seitdem absolvierte es mehrere erfolgreiche Kampagnen. Im
Vergleich zum Balloninstrument wurden dabei folgende Anderungen vorgenommen:

e HALOX wurde mit zwei parallel verlaufenden Messkandlen ausgeftihrt, an welchen
jeweils zwel Messplatze untergebracht werden kdnnen. Neben Platzgriinden bestand die
urspringliche Motivation dieser Konstruktionsweise darin, die Empfindlichkeit der
Brommessung zu erhéhen. Wie im Abschnitt 5.1 ausgefihrt, besteht bei dieser Messung
das grundlegende Problem, dass Licht mit einer Wellenlahge von 131,7 nm, der
Bromlinie, durch Sauerstoff vergleichsweise stark absorbiert wird. Ein Losungsansatz
besteht darin, den Druck im Messkanal unter den Umgebungsdruck zu verringern. Zu
diesem Zweck wird am Eingang eines der beiden Kande (im Folgenden als Kanal B
bezeichnet) eine Dise mit (gegenwartig) 8 mm Durchmesser plaziert. Am Ende des
Kanals B befindet sich eine Pumpe. Wie im nachsten Abschnitt dargestellt, brachte diese
Konstruktion nur geringen Erfolg fir die Brommessung. Statt dessen kann der
abgepumpte Kanal aber zur Messung von Chlornitrat (CIONO,), einer der beiden Chlor-
Reservoirsubstanzen, sowie des CIO-Dimers CIOOCI eingesetzt werden.

e Wegen der hohen Fluggeschwindigkeit der , Geophysica‘ ist es nur noch im Kana B
erforderlich, die Umgebungsluft mittels einer Pumpe anzusaugen. Fur die Messungen im
anderen frei durchstromten Kanal, im Folgenden als Kanal A bezeichnet, mussten
vielmehr Vorkehrungen getroffen werden, dass sich die Luft nicht zu schnell durch den
Kanal des Messgeréts bewegt und sich in diesem Kanal keine Turbulenzen ausbilden. In
diesem Fall wirde es zu Ubermaldigen Wandkontakten der einstromenden Luft und damit
zu CIO- bzw. BrO-Verlusten an der Wand des Kanals kommen. Es wurde deshab
folgende Konstruktion gewahlt: Zunachst stromt die AuRenluft in den Priméreinlass. In
diesem erfahrt der Luftstrom eine Bremsung. Der grofdte Tell des Stroms verlasst diesen
Bereich durch den Primérausiass, ohne die Messkandle zu passieren. Der zentrale Teil des
Primérstroms, welcher bisher keine Wandkontakte erfuhr, wird jedoch abgezweigt und
gelangt durch den jeweiligen Sekundéreinlass in die beiden Messkandle. Wahrend die
Stromungsgeschwindigkeit im Kanal B durch Pumpleistung und Disendurchmesser
kontrolliert wird, befindet sich am Ende des Kanals A ein Butterfly-Ventil. Dieses reagiert
auf das Signal eines Thermoanemometers (dieses misst den Flussim Kanal) und verandert
seine Offnung, um die gewiinschte Flussgeschwindigkeit zu erreichen.

Im Folgenden werden die Beitrége dieser Arbeit zur HALOX-Entwicklung dargestellt.
54.2. Wirksamkeit des abgepumpten Kanals

Das Anbringen einer Duse am Eingang und das Abpumpen des Kanals bewirken zwei
hinsichtlich der Signalintensitét entgegengesetzte Effekte. Der gewiinschte Effekte besteht in
der Verminderung des Drucks im Kana und damit der Verminderung der Absorption des
UV-Lichts durch den Sauerstoff der Luft. Demgegeniber herrscht aber im abgepumpten
Kanal eine geringere Dichte. Unter der Annahme, dass Wandeffekte trotz der Enge der Duse
die selbe Rolle im abgepumpten und im nicht-abgepumpten Kanal (bzw. im Idealfall keine
Rolle) spielen, kann folgende Abschéizung zum Vergleich der erwarteten Signal-Rausch-
Verhdltnisse in beiden Kandlen getroffen werden:
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e Die Teilchenzahl der zu untersuchenden Spezies ist proportional zur Dichte p im
jeweiligen Kanal. Die Querschnitte beider Kandle sind identisch. Das zu erwartende
Signal sollte sich somit proportional zur Dichte verhalten. Da der Rausch sich jedoch stets
proportional zur Wurzel des Signals verhdlt, ist das Signal-Rausch-Verhéltnis ebenfalls
nur zur Wurzel der Dichte proportional. Als Dichte-Faktor zwischen dem abgepumpten
Kanal B und dem nicht-abgepumpten Kanal A ergibt sich somit

F Dichte— \/ Pe = \/ PBTA (36)
Pa PaTg

mit p, T, P und v der Dichte, der Temperatur, dem Druck und der Geschwindigkeit im
jeweiligen Kanal.

e Die Transmission des UV-Lichts hangt exponentiell von der Sauerstoff-Teilchenzahl pro
Volumen und damit von Druck und Temperatur ab. Die Weglangen X, welche das Licht
von der Lampe bis zum Detektor zurticklegt, sind in beiden Kanélen identisch (7 cm). Als
Transmissions-Faktor ergibt sich

Ng 1 P
&P ~XdozbozNa - &P~ XYo2fo2 T,

(37)

Frrans =
n 1 P,
exp(— Xg02d02Na \?j exp(— K XJo2002 TAJ
A

mit gop, dem Absorptionsquerschnitt des Sauerstoffs auf der jewelligen Spektralinie
(2:10% m? fur die Chlorlinie 118,9 nm, 5-10% m? fur die Bromlinie 131,7 nm), go;=0,24
dem Sauerstoff-Masseanteil in Luft, Na der Avogadro-Zahl und k der Boltzmann-
Konstante.

e Das resultierende Verhdltnis der Signal-Rausch-Verhdltnisse in beiden Kandlen ergibt
sich damit zu

Cg Ceitp
Ca Ceta

F=F DichteFTrans (38)

mit C dem jeweiligen Kalibrationsfaktor und Cg; der Konversionseffizienz

In Abb. 5.9 auf Seite 55 ist eine derartige Abschdtzung fur den Geophysica-Flug vom
26. Januar 2003 dargestellt, unter Annahme identischer Kalibrationsfaktoren und
Konversionseffizienzen in beiden Kandlen. Dieser Flug fand im Rahmen der EUPLEX-
Kampagne in Kiruna statt. Bel diesem Flug wurde ein Dusendurchmesser von 8 mm gewahlt.
Auf der , Reiseflughohe” war der Druck im Kanal B um den Faktor 0,4 gegentiber dem Druck
im Kanal A verringert. Die damit verringerte Sauerstoffabsorption sollte das Signal-Rausch-
Verhdltnis der Brommessung im Kanal B im Vergleich zum Kana A um den Faktor 1,6
verbessern (Transmission B/A Br in Abb. 5.9). Fir die Chlorlinie erfolgt eine Verbesserung
umn den Faktor 1,2. Wahrend des Steig- und Sinkfluges ergeben sich noch grofRere
Unterschiede in den Dricken und damit im Transmissionsverhdltnis. Da gleichzeitig aber die
Dichte im Kanal A um den Faktor 2 groR3er ist, sollte die entsprechend hohere K onzentration
an ClO und BrO zu einem um etwa den Faktor 1,5 besseren Signal-Rausch-Verhdltnis im
Kana A im Vergleich zu Kanal B fuhren (Dichte A/B in Abb. 5.9). Die Kombination beider
Effekte resultiert fir Brom in einer geringfligigen Verbesserung des Signa-Rausch-
Verhdltnisses um den Faktor 1,2 (Gesamt B/A Br in Abb. 5.9). Im Steig- und Sinkflug

50



ergeben sich deutlichere Verbesserungen. im Fall von Chlor sollte das Signal-Rausch-
Verhdltnisim Kanal B geringfligig gegentiber Kanal A verschlechtert sein.

Abb. 5.6 auf Seite 54 zeigt die am 26. Januar 2003 gemessenen Signale der Chlorlampen (die
Differenz zwischen dem Signal bei angeschalteter und abgeschalteter NO-Zugabe) und die
sich daraus ergebenden ClO-Messwerte. Eine BrO-Messung wurde auf diesem Flug nicht
durchgefuihrt. Da neben den oben aufgefiihrten Faktoren auch noch Unterschiede in den
Kalibrationsfaktoren der jeweiligen Lampe sowie in den Konversionseffizienzen unter den
Bedingungen im jewelligen Kanal das Verhdtnis der Signalintensitéten in den Kandlen A und
B zueinander beeinflussen, stimmt der Unterschied zwischen den resultierenden Signalen in
beiden Kandlen nicht mit dem nach Abb. 5.9 (Seite 55) erwarteten Unterschied Uberein. Die
aus den Signalverlaufen des jeweiligen Kanals ermittelten ClO-Messwerte sind jedoch fast
identisch, so dass Wandeffekte bei der Passage des Luftstroms durch die Dise die Messung
offenbar nicht signifikant beeinflussten.

Es soll nun betrachtet werden, in wieweit das Verhdtnis von Innen- und AufRendruck sowie
die Stromungsgeschwindigkeit im abgepumpten Kana vom gewéhlten Dusendurchmesser
abhangen. Dazu soll angenommen werden, dass die Energie eines Luftpakets, welches die
Duse durchquert, erhalten bleibt. Die Luft dehnt sich hinter der Duse adiabatisch aus. Die
dabei geleistete Arbeit wird beschrieben durch die Gleichung [Zoebl & Kruschik, 1982]

k-1

i b« A) o«
W= [VdP=const [ P ®dP=——PRy\ (—j ~1 (39)
PO PO k-1 PO

Hierbel bezeichnen Py und Vy den Druck und das Volumen des Luftpakets auf der AuRenseite
der Dise, ¥ den Adiabatenkoeffizient (1,4 fur trockene Luft) und P; den Druck unmittelbar
hinter der Duse auf der Innenseite. Zur Herleitung dieser Gleichung werden die im Anhang
12.1 dargestellten Adiabatenbeziehungen (223-225) und die ideale Gasgleichung (222)
bendtigt.

Es sei angenommen, dass die Volumenarbeit komplett in die kinetische Energie der
Vorwértsbewegung durch die Dise umgewandelt wird [Zoebl & Kruschik, 1982]. Es ergibt
sich fir die Geschwindigkeit vp in der Dise

k-1 2
. - 2
B W _ 2 Ry 1_(ﬁj « Z@(ﬂj Ky,zzzpopgyf @)
m  k-1pg Po po \ R o1
mit
2 Kl
w2 X |[Rpe [R]« (41
k-1 PO PO

Gleichung (40) kann auch umgeschrieben werden zu
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Abb. 5.5: Geschwindigkeit des Luftstroms (links) und Fluss (rechts) unmittelbar hinter der Dise in Abhéngigkeit
von der Druckuntersetzung. Dargestellt sind die dimensionslosen theoretischen Werte nach den Gleichungen
(41, j,4 entspricht #) und (42) sowie der tatsachliche Verlauf der Geschwindigkeit des Luftstroms. Unterhalb der
kritischen Druckuntersetzung liefern die Gleichungen (41) und (42) verbotene Werte und Geschwindigkeit und
Schallgeschwindigkeit nehmen einen konstanten Wert an. Ebenfalls dargestellt sind die Schallgeschwindigkeit ¢
bzw. der Schallfluss psc, (relativ zu Viimis bzw. poviinit), Welche sich bei der jeweiligen Druckuntersetzung aus den
Adiabatenbeziehungen und der Beziehung (259) zwischen Temperatur und Schallgeschwindigkeit ergeben
wirden. Unterhalb der kritischen Druckuntersetzung sind diese Werte ebenfalls verboten.

k-1
Vid =Vp PO _ | K 1- ﬂ < (42)
2PO k-1 PO

mit Vig €iner nur von der Druckuntersetzung abhangigen dimensionslosen Groéfe (vp wurde
dabel durch die hypothetische Geschwindigkeit viimi; dividiert, welche dann auftritt, wenn der
aufere Druck Pg nur durch den Staudruck 1/2(,00V|imit2) kompensiert wird, d.h. an der Front
eines frei in ein Vakuum einstromenden Luftstroms). Eine Multiplikation von vp (40) mit der
Innendichte p; liefert den tatschlichen Fluss durch die Dise bei einem bestimmten
Dusendurchmesser.

I = pvp =+ 2Ropo? =/2Rop0 irel (43)

Dieser hangt damit bei Festhalten aller &ul}eren Zustandsgrofien nur von der Funktion ¥ ab,
welche dem relativen Fluss ja (der Fluss j dividiert durch poviimi=(2Pop0)>°) entspricht und
laut Gleichung (41) nur von der Druckuntersetzung, das heifdt vom Verhatnisses von P; zu
Po, abhangt. Die Verlaufe vig und j,a= % in Abhangigkeit von der Druckuntersetzung sind in
Abb. 5.5 dargestellt. ¥ durchlauft bei der kritischen Druckuntersetzung

K

K
P, 0 (Timin et in )"
1,m|n=( 2 jK-lz Lmin <=1 _[ PLmin | _ 4 5) (44)

ein Maximum von

1
lf/kritz( 2 )K—l / K zpl,mm K '1,min — 0484 (45)
K+1 Kk+1 £o 2 TO

[Zoebl & Kruschik, 1982]. Die Geschwindigkeit vp an diesem Punkt ergibt sich zu
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was der Beziehung (258) zwischen Temperatur und Schallgeschwindigkeit entspricht. Wie
aus Abb. 55 zu erkennen ist, wirden mathematisch bel weiterem Abnehmen der
Druckuntersetzung die Schallgeschwindigkeit Gberschritten werden, der Fluss durch die Dise
jedoch abnehmen, da die Behinderung der nachstromenden Luft durch die Ausdehnung des
Luftstroms hinter der DUse schneller anwéchst als der Vortrieb aufgrund des wachsenden
Druckgefélles. Bei einem verschwindend kleinen Innendruck wére kein Fluss durch die Duse
moglich, die Geschwindigkeit ware damit vollstandig von der Dise ausgehend in den
AuRenraum gerichtet. Physikalisch allerdings kann die Strémungsgeschwindigkeit nicht die
Schallgeschwindigkeit Uberschreiten. Unmittelbar hinter der Diuse kann der Druck damit
keine geringeren Werte annehmen als den durch Gleichung (44) vorgegeben Grenzwert. Fir
die Dichte, die Temperatur und die Schallgeschwindigkeit unmittelbar hinter der Dise
ergeben sich entsprechend ebenfalls Grenzwerte. Der Druck der in den Innenraum
einstromenden Luft kann sich somit erst nach Zurticklegen einer gewissen Strecke an den
Innendruck anpassen. Der sich ergebende tatsichliche Verlauf von Geschwindigkeit und
Flussist in Abb. 5.5 dargestellt.

Der Fluss durch die Diise muss stets identisch sein mit dem Fluss im abgepumpten M esskanal
und auch dem Fluss der Pumpe. Der Druck im abgepumpten Kana sinkt somit nach
Einschalten der Pumpe so lange, bis der Pumpenfluss, welcher ebenfalls mit sinkendem
Innendruck (bei gleichbleibendem AulRendruck) abnimmt, identisch mit dem Dusenfluss ist.
In dem Moment gilt

ZPO'OOWZA% :VI%analpI%analAﬁanal (47)
und
RS 2.2 2 PeaaM 2
Kana

mit Ap und Akana der Flachen von Dise und Kanal. Damit kann nun wahlweise entweder die
unter bestimmten Bedingungen zu erwartende Flussgeschwindigkeit Vikana im Kanal
abgeschédtzt oder aber aus den gemessenen Werten fUr Vkana und die Driicke und
Temperaturen im Kanal und im Aufienraum die Funktion ¥ bestimmt werden. In Abb. 5.7
sind for den Geophysica-Flug vom 26. Januar 2003 die auf Basis der Gleichung (48)
ermittelten ¥Werte (,ps (gemessen)”) sowie die sich nach Abb. 55 aus der
Druckuntersetzung ergebenden ¥-Werte (,psi (erwartet)*) dargestellt. Abb. 5.8 zeigt die
gemessenen und die sich aus Gleichung (48) unter Einsetzen des erwarteten Y-Wertes
ergebenden Geschwindigkeiten v und Flisse j im Kana B. Die Druckuntersetzung
unterschritt zu keinem Zeitpunkt die kritische Marke von 0,52. Entsprechend wurden auch #-
Werte sowohl erwartet als auch gemessen, welche unter dem maximal moéglichen Wert von
0,484 liegen. Auf der , Reiseflughdhe” stimmen die gemessenen und erwarteten Werte fir ¥,
v und j etwa Uberein. Im Steig- und Sinkflug hingegen steigt der Fluss durch die Dise nicht
wie aufgrund der geringeren Druckuntersetzung erwartet an, entsprechend wurden deutlich
niedrigere ¥-Werte und Flussgeschwindigkeiten gemessen. Die dem hier verwendeten
einfachen Gleichungssystem zugrundeliegenden Annahmen (Vernachléassigung der Léange der
Duse sowie von Reibungsvorgangen) sind im Steig- und Sinkflug somit nicht gultig.
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Abb. 5.6: Geophysica-Flug vom 26. Januar 2003. Gemessene Signale der Chlorlampen im Kanal A und B und
die sich daraus durch Umrechnung anhand Kalibrationsfaktor und Konversionseffizienz ergebenden CIO-
Messwerte.

Es kann nun schliefflich eine Abschétzung getroffen werden, wie sich die Verwendung einer
Duse mit anderem Durchmesser auf den Fluss, die Druckuntersetzung und die Signalintensitét
auswirken wirde. Dazu sollen folgende Annahmen gemacht werden:

e Die Endgeschwindigkeit Vkana h&ngt nur von der Drehzahl der Pumpe ab und ist damit
unabhéngig vom Disendurchmesser und der erreichten Druckuntersetzung.

e Der abgepumpte Kanal wird durch die Abwarme der Pumpe und anderer Komponenten
des HALOX-Geréts aufgeheizt, seine Innentemperatur hangt damit ebenfalls nicht vom
Dusendurchmessser ab (wéhrend des Fluges am 26. Januar 2003 lag sie etwa 30 K Uber
der AulBentemperatur).

Nach Gleichung (47) und (48) ergibt sich mit diesen Annahmen.

Ap1¥p1 _Jp1_p,p1_PoiTo2 _ Poa (49)
Ap2Pp2 b2 pPp2 Po2Tpr Fo2

Der Index D2 steht fir die Referenz-Messwerte aus dem abgepumpten Kanal, welche unter
Einsatz einer Dise mit Durchmesser dp, erzielt wurden. D1 bezeichnet die Erwartungswerte
fur den Fall, dass anstelle dieser Diise auf demselben Flug eine Dise mit dem Durchmesser
dp1 verwendet wurde. Wenn die Druckuntersetzung bereits den kritischen Wert unterschritten
hétte, wéren die ¥-Werte identisch und Dusenfléache und Innendruck somit direkt zueinander
proportional. Liegt die Druckuntersetzung hingegen noch Uber dem kritischen Wert, muss,
sofern Pp; kleiner as Pp; ist, laut Abb. 5.5 %51 grofder ads ¥p, sein und der mit einer
Verringerung der Dusenfléche von Ap, auf Ap; verbundene gewilnschte Effekt auf die
Druckuntersetzung wére geringer alsim kritischen Bereich.

Fur eine Grobabschédtzung des Einflusses des Diusendurchmessers auf das Bromsignal soll
angenommen werden, dass das Verhéltnis von ¥p; zu¥5, nahe bel 1 liegt. Nun kann wieder
eine Analyse analog zu (36-38) durchgefihrt werden. Unter der Annahme, dass auch
Kalibrationsfaktor und Konversionseffizienz in erster Naherung unabhangig vom Druck im
abgepumpten Kanal sind, folgt
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Abb. 5.7 (links): Geophysica-Flug vom 26. Januar 2003. Erwartete und gemessene Werte fur ¥ (,,psi (erwartet)*
und ,, psi (gemessen)“) sowie die gemessene Druckuntersetzung (,, P1/Po (gemessen)”).

Abb. 5.8 (rechts): Erwartete und gemessene Werte fur die Flussgeschwindigkeit v und den Normfluss j im
abgepumpten Kanal. Die Berechnung erfolgte dabei nach Gleichung (48) aus den gemessenen Werten fur
Innendruck, Auendruck und AuRentemperatur. Fir die Innentemperatur im Kanal wurden einmal die
tatsachlich im abgepumpten Kanal gemessene Temperatur (,v (wahre Temp.)*), welche etwa 30 K Uber der
AulBentemperatur lag, und einmal die nach der Adiabatenbeziehung (225) zu erwartende Temperatur (,v
(adiabat. Temp.)*) in die Gleichung (48) eingesetzt. Der Normfluss j, dargestellt in der Einheit Standardliter pro
Minute (SLM, Liter pro Minute unter Normaldruck und -temperatur), ist unabhéngig von der Temperatur im
Kanal.
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Abb. 5.9 (links): Geophysica-Flug am 26. Januar 2003 in Kiruna. Darstellung, um welchen Faktor sich die
Signal-Rausch-Verhdltnisse in beiden Kandlen aufgrund der unterschiedlichen Flisse (Dichte A/B), der
unterschiedlichen Sauerstoffabsorption (Transmission B/A Br bzw. ClI) und bei Zusammenspiel beider Effekte
(Gesamt B/A Br bzw. Cl) voneinander unterscheiden sollten.

Abb. 5.10 (rechts): Abschézung, um welchen Faktor der Einsatz eines anderen Dusendurchmessers beim
Geophysica-Flug am 26. Januar 2003 die Intensitdt des Bromsignals verbessert hétte. Tatséchlich eingesetzt
wurde eine Duise mit Durchmesser von 8 mm.

F- 2 exp{—ixgozqozi(ﬂ—lj] (50)

D2 k TDZ A D2

In Abb. 5.10 ist diese Abschédizung dargestellt. Demnach sollte im Bereich der
» Reiseflughohe” der Dusendurchmesser zwischen 7 und 9 mm betragen, der gewdhite
Durchmesser von 8 mm stellte somit eine ideale Wahl dar. Eine weitere Verbesserung des
Signal-Rausch-Verhdtnisses der Brommessung im Vergleich zur Messung im durchstromten
Kanal A ist bel gegebener Pumpleistung praktisch nicht zu erzielen.
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54.3. Messung von Chlornitrat (CIONO;) und des Dimers CIOOCI

Die Bedeutung einer hochaufgeldsten Messung von CIONO, wurde beziehungsweise wird
aus den Abschnitten 3.4 und 6.2.11 ersichtlich. Der Chlordimer CIOOCI tritt im Zyklus (15)
auf. Auch dessen Bestimmung ist von Interesse, da auf diese Weise Theorien Uber den
Ozonabbau und den Anteil der einzelnen Zyklen Uberprift werden kénnen (siehe Abschnitt
3.5). CIOOCI zerfédlt bei Temperaturen Uber 90°C in zwel CIO-Molekile. Bei Temperaturen
Uber 300°C wird auch CIONO, thermisch zerlegt in CIO und NO,. Diese Temperaturen
konnen an der Einlassdise des abgepumpten Kanals leicht erzeugt, und CIO kann dann auf
herkdmmliche Weise detektiert werden. Anhand der Messungen im abgepumpten Kanal |asst
sich damit, je nach der DiUsentemperatur, das Mischungsverhdtnis an Chloratomen in ClO,
CIO+CIOOCI oder CIO+CIOOCI+CIONO, ablesen. Das Mischungsverhéltnis von CIO allein
ist aus den Messungen des Kanals A bekannt. Falls das Ziel der Messkampagne in der
Bestimmung des CIONO,—Mischungsverhéltnisses besteht, muss somit die Dusenheizung
entweder aternierend zwischen den Zerfallstemperaturen fir CIOOCI und CIONO, hin- und
hergeschaltet werden, was aber mit einem Verlust an Zetauflésung und Genauigkeit
einhergeht, oder es wird den bekannten Atmosphdrenmodellen vertraut und das
Mischungsverhdtnis von CIOOCI aus den Mischungsverhdtnissen von CIO und den
Umgebungsbedingungen (Temperatur) einfach abgeschétzt. In letzterem Fal (bzw. auch
dann, wenn ausschliefdich CIOOCI detektiert werden soll) kann die Disenheizung im Prinzip
einfach auf Dauerbetrieb geschaltet werden. Allerdings wird gegenwértig die gepulste
Variante bevorzugt. Bislang liegen noch zu wenig Erfahrungen vor, in wieweit Wandkontakte
an der DiUse oder andere Einflisse das reine ClIO-Signal (d.h. bei nicht-beheizter Dise)
gegentber dem Signal im Kanal A verandern, so dass auch noch die Aufnahme einer
groReren Anzahl von ClO-Vergleichs-Messreihen mit kalter Dise erforderlich ist. Der
Gruppe der Harvard University gelang eine flugzeuggestiitzte CIONO,—Messung auf dem
US-amerikanischen Hohenforschungsflugzeug ER-2 (der ehemaligen militérischen U2)
bereits im Jahr 1997 [Stimpfle et a., 1999]. Die erste HALOX-CIONO,-Messung auf dem
russischen Flugzeug M-55 ,, Geophysica® im Rahmen einer Kampagne erfolgte wahrend der
EUPLEX-Kampagne zwischen Januar und Méarz 2003 in Kirunain Nordschweden.
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Abb. 6.1: Temperaturen am 11. Februar 1997 12 Uhr GMT auf dem 450K - Theta-Niveau. Gezeigt sind ECMWF-
Daten (siehe Abschnitt 6.2.1).

6. Messwerte
6.1. Der arktische Polarwirbel des Winters 1996/97
6.1.1. Charakteristik und Vergleich zu anderen Wintern

Der Wirbel des Winters 1996/97 verhielt sich in mehrerer Hinsicht ungewohnlich. Er war der
sich am spétesten bildende, am langsten bestehende, am wenigsten durch Wellen beeinflusste,
in seiner Form symmetrischste und zudem der kélteste arktische Polarwirbel der letzten 18
Jahre zuvor [Coy et a., 1997]. Die Wirbelbildung setzte erst Ende Dezember 1996 ein,
wahrend sonst in der Arktis bereits im November ein ausgeprégter Wirbel vorhanden ist. Abb.
6.2 af zeigt die Stabilisierungsphase des Polarwirbels Ende Januar und Anfang Februar 1997.

Nach Abschluss dieser Phase besal’3 der Wirbel im wesentlichen eine runde, symmetrische
und etwa Pol-zentrierte Form. Wahrend des gesamten Winters und Frihjahrs waren die durch
Balon-Ozonsonden und LIDAR-Messungen erhaltenen vertikalen Ozonprofile durch die
Ausbildung von Schichten unterschiedlicher Ozonkonzentrationen, wiein Abb. 6.15 zu sehen,
gekennzeichnet, wobei vertikale Ausdehnung dieser Schichten von weniger as einem
Kilometer, aber auch von 6 Kilometern beobachtet wurden [Hansen & Chipperfield, 1999].

Als absolute Minimaltemperaturen wurden zwischen Dezember und Februar Werte um 180 K
erreicht. Auf Theta-Niveaus zwischen 600 und 800 K traten diese schon Anfang Dezember
auf. Mit der Zeit verschob sich die Lage des Temperaturminimums zu niedrigeren Theta
Niveaus. Unterhalb von 600 K traten sie erst ab Mitte Februar und damit vergleichsweise spét
auf (siehe Abb. 7.1 auf Seite 85). Damit erlebten auch die durch die TRIPLE-Ballongondel
untersuchten Luftmassen vor dem 11. Februar 1997 ungewohnlich warme Temperaturen. Bis
Mitte Februar war der Polarwirbel in den unteren Niveaus eher ungewohnlich warm und der
Ozonverlust vergleichsweise niedrig [Manney et al., 1997]. Wie im Abschnitt 6.2.3 noch
dargestellt wird, wurde am Tag des TRIPLE-Ballonaufstiegs mit der Temperatur Tyat (€twa
195K, siehe Abb. 6.9) erstmals eine kritische Schwelltemperatur unterschritten, welche fur
die Existenz von NAT notwendig ist.
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Abb. 6.2 af: Stabilisierungsphase des Polarwirbels vom 24. Januar bis zum 3. Februar 1997 auf dem 450-K-
Theta-Niveau. Dargestellt ist die Potentielle Vortizitét (in PVU, siehe Anhang 12.2). Die Vortexgrenze auf dem
dargestellten Theta-Niveau befindet sich bei etwa 30 PVU [Kondo et al., 1999].
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Abb. 6.3: Anteil der Luft mesosphérischer Herkunft im Polarwirbel des jeweiligen Winters, N&heres siehe im
Text. Dargestellt sind Daten aus [Rosenfield & Schoeberl, 2001].

Entsprechend setzte auch der Ozonverlust relativ spat ein. Ende April begann der Zerfall des
Wirbels, sein endglltiger Zusammenbruch erfolgte jedoch erst nach dem 10.Ma 1997
[Hansen & Chipperfield, 1999]. In ,,normalen® Wintern hingegen geschieht die Aufldsung
bereitsim Mérz oder spétestens bis Mitte April.

Wie bereits im Abschnitt 2.2 beschrieben, besteht ein enger Zusammenhang zwischen dem
Charakter des sich ausbildenden Polarwirbels und der Intensitdt der Dobson-Brewer-
Zirkulation bzw. der Wirkung der ,extratropical pump”. Rosenfield und Schoeberl
berechneten auf der Basis meteorologischer Daten, auf welchem Theta-Niveau sich die
Luftmassen, welche sich am 1. April eines ausgewdhlten Jahres im Bereich des
Nordpolarwirbels auf dem Theta-Niveau von 650 K aufhielten, am 1. September des
Vorjahres befanden [Rosenfield & Schoeberl, 2001]. Fur die Sudhemisphare wurden
entsprechend eine Initialisierung am 1. Oktober auf einem Endniveau von 700 K gewéhlt und
die Rechnungen riickwaérts bis zum 1. Méarz gefuhrt. Die entstehenden Spektren zeigen fir die
meisten Jahre Haufungen zum einen im Bereich tber 2000 K, d.h. die Luftmassen sind im
Verlauf des Winters aus der Mesosphéare abgestiegen, zum anderen um oder unterhalb von
1000 K, diese Luftmassen erfuhren eine geringere Abwartsbewegung. Die Zusammensetzung
ist fur die verschiedenen Winter jedoch sehr unterschiedlich. Abb. 6.3 zeigt den Anteil der
Vortexluft mesosphérischen Ursprungs (welche ihren Ursprung damit auch deutlich oberhalb
der Ozonschicht hat) auf dem 650-K-Niveau (Nordhalbkugel) bzw. 700-K-Niveau
(Stdhalbkugel) fur die einzelnen Jahre. Im Winter 1996/97 war er mit nur 5% extrem gering.
Entsprechend hoch lagen die Ausgangs-Ozonkonzentrationen zu Beginn des Winters. Im
darauffolgenden Winter erreichte der Anteil mesosphérischer Luft einen ebenso extremen
Wert von 96%. Erst der Winter 1998/99 zeigte wieder ein dem Winter 1996/97 &hnliches
Verhaten. In diesen Wintern wurde die Luftzirkulation in den polaren Breiten kaum durch
Wellenbewegungen gestort, welche, wie bereits im Abschnitt 2.3 beschrieben, durch ihren
bremsenden Einfluss die Luftmassen zum Abstieg zwingen.

Der 1996/97iger Wirbel wird wegen seiner besonderen Charakteristiken haufig als Wirbel mit
antarktischem Charakter bezeichnet. In der Tat dhnelte, wie Newman anschaulich beschrieb
[Newman et al., 1997], die Situation 1996/97 in vieler Hinsicht den Polarwirbeln der
Antarktis. So beobachtet man jedes Jahr Uber der Antarktis einen polzentrierten und durch
Wellen kaum gestorten Wirbel. Eine extreme Stérung, welche in einer Spaltung des
Polarwirbels in zwel Teile resultiert und in der Arktis haufiger geschieht, wurde in der

59



Antarktis erstmals im September 2002 beobachtet [Allen et al., 2003, Sinnhuber et al., 2003].
Wie in der Antarktis war 1996/97 die Lage des Ozonlochs identisch mit der Lage des
Polarwirbels, und der Wirbel bzw. das Ozonloch wurde umgeben durch einen Ring mit
maximalen Ozonwerten. Wie Lefevre et a. zeigten, ist dieser Ring im Fall des 1996/97er
arktischen Wirbels dynamischen Ursprungs [Lefévre et al., 1998]. Ebenso charakteristisch flr
antarktische Wirbel wie fur den 1996/97er arktischen Wirbel ist der zeitliche Verlauf der
Abnahme der Ozonkonzentration, welche von Februar bis Ende Mérz (Arktis 1996/97) bzw.
August bis Ende September (Antarktis) zunachst sehr steil und danach langsamer und
kontinuierlich erfolgt. Die Ende M&rz 1997 gemessenen extremen Ozonsaulen-Minima® von
219 DU waren zwar noch etwa zweima so grol3 wie die Ozonsaulen-Minima Uber der
Antarktis, allerdings ist zu bedenken, dass auch in den Jahren vor dem Ozonloch Uber der
Arktis hthere Ozonsadulen als Uber der Antarktis gemessen wurden (500 DU Uber der Arktis,
300 DU uber der Antarktis in den 70er Jahren). Die Flache des arktischen Ozonlochs im
Fruhjahr 1997 war auch deutlich kleiner als in der Antarktis. Andererseits umfasste das den
Polarwirbel umgebende Ozonmaximum eine grof3ere Flache als im Suden, und es wurden
auch deutlich hthere Ozonwerte erreicht [Newman et al., 1997].

Insgesamt war der chemische Ozonabbau des Winters 1996/97 trotz der tiefen Temperaturen
vergleichsweise gering. Ursache war die polzentrierte Lage des Wirbels. Damit waren
gleichzeitig das Rotationszentrum des Wirbels und das Kéaltezentrum der Nordhemisphére
etwa identisch, womit nur die zentrumsnahen Luftmassen extrem tiefe Temperaturen erfuhren
(sogenannte aquivalent-barotrope Situation). In diesem Bereich trat nun zwar, wie die ab
Mitte Februar vorliegenden Satellitenbeobachtungen bestétigen, eine bis zu 100%ige
Chloraktivierung ein, wegen der geringeren Sonneneinstrahlung nahe des Pols war die
Wirkung der photolytischen Ozonabbauzyklen aber entsprechend gering. In anderen Jahren
hingegen ist das Rotationszentrum hingegen deutlich gegentber dem Kaéltezentrum
verschoben, womit wahrend der Wirbelrotation alle Luftmassen des Wirbels abwechselnd
kalte Temperaturen und starke Sonneneinstrahlung erfahren (sog. barokline Situation). Die
Match-Kampagne des Winters 1996/97 ermittelte auf dem 475-K-Niveau zwischen dem
1. und dem 10. Méarz 1997 eine maximale Ozonabbaurate (gemittelt Uber den Gesamtwirbel)
von gerade 3,3 ppbv pro Sonnenstunde, welche die maximalen Verlustraten z. B. der Winter
1991/92, 1994/95 und 1995/96 (rund 10 ppbv pro Sonnenstunde) betrachtlich unterschritt
[Schulz, 2001]. In den darauffolgenden Wochen fielen die Raten rapide ab. Laut SLIMCAT-
Modellrechnungen von Hansen und Chipperfield hingegen wurde Gber Nord-Norwegen (am
Standort des Arctic Lidar Observatory for Middle Atmosphere Research (ALOMAR)) auf
dem 475-K-Niveau die maximale Abbaurate erst zwischen dem 25. Marz und dem 10. April
erreicht [Hansen & Chipperfield, 1999]. Die Ubereinstimmung zwischen den ALOMAR-
Messungen und den SLIMCAT-Modell-Ozondaten ist im Allgemeinen gut, ALOMAR
lieferte allerdings zwischen dem 20. Februar und dem 15. Mé&z keine Daten. Eine
Ubereinstimmung zwischen den Studien von [Schulz, 2001] und [Hansen & Chipperfield,
1999] besteht jedoch dahingehend, dass ein erster kurzer aber signifikanter Ozonverlust Ende
Januar 1997 auftrat, die massive Ozonzerstérung hingegen erst nach dem 11. Februar, dem
Flugtag der TRIPLE-Gondel, eintrat. Um den 11. April 1997 (an diesem Tag endete die
Match-Kampagne) kam die Wirkung der Chlor-Ozonabbauzyklen praktisch zum Stillstand
[Hansen & Chipperfield, 1999]. Die durch das Total Ozone Mapping Spectrometer (TOMYS)
gemessenen Ozonséulen® erreichten nun in hohen Breiten Rekord-Tiefstwerte von unter

2 Messung des gesamten Ozons oberhalb eines bestimmten Punktes auf der Erdoberfl&che, wovon sich etwa 90%
in der Stratosphére befinden. Die Einheit ist Dobson Units (DU). 300 DU entsprechen einer reinen Ozonschicht
auf der Erdoberflache bei Normaldruck und —temperatur mit einer Dicke von 3 mm.
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270 DU (Dobson Units). Extreme Einzelwerte lagen bei 219 DU und damit rund 170 DU
unter den Mittelwerten der 70er Jahre fir diesen Zeitraum [Newman et al., 1997]. Allerdings
waren, wie durch Lefévre et a. mit Hilfe des Reprobus-Modells Uberpriift wurde, von diesem
Verlust nur 100DU auf chemische, die Ubrigen 70 DU auf dynamische Vorgange
zurtickzufihren [Lefevre et al., 1998], womit kein Widerspruch zwischen den TOMS-
Messungen sowie den Ergebnissen von [Schulz, 2001] und [Hansen & Chipperfield, 1999]
(s.0.) besteht. Letztere Autoren stellten zudem fest, dass gleichzeitig mit dem Erliegen der
Chlorzyklen der NOy-Zyklus zu wirken begann (siehe Abschnitt 3.3) und der chemische
Ozonverlust sich somit noch bis zur Vortexaufldsung (ab dem 10. Mai 1997) fortsetzte. Im
Moment der Auflésung waren 40% des Ausgangsozons auf chemischem Weg vernichtet,
davon vier Funftel durch das Wirken von Chlorzyklen und der Rest tberwiegend durch diesen
NOy-Zyklus [Hansen & Chipperfield, 1999].

6.1.2. M eteor ologische Situation um den 11. Februar 1997

In den Abb. 6.4 af ist die Lage des Polarwirbels fir den 10., 11. und 14. Februar 1997 auf
dem 450-K- und 550-K-Theta-Niveau dargestellt. Am 11. Februar 1997, dem Tag des
TRIPLE-Balonflugs, befand sich der Polarwirbel Uber Kiruna. Am 10. Februar 1997
hingegen befand sich Kiruna knapp und am 14. Februar 1997 deutlich auf}erhab des Wirbels,
so dass die ballongestiitzten Experimente CLD-1 (siehe Abschnitt 6.2.9) und LPMA (siehe
Abschnitt 6.2.10) aul¥erhalb des Wirbels stattfanden.

Interessant ist es auch, die Verhdtnisse im Tropopausenbereich zu betrachten. Um den
11. Februar 1997, den Tag des TRIPLE-Balonaufstiegs, lag Uber Europa und dem
Nordatlantik eine typische zyklonale Wetterlage vor. Aus dem Siden vorgedrungene
Warmluft schob sich dabei auf die kéltere Luft ndrdlichen Ursprungs auf. Im Gefolge kam es
Zu einer zeitweiligen Hebung der Tropopause Uber Europa, welche in Abb. 6.5 af gut
erkennbar ist (gezeigt ist die Hohe des 350-K-Theta-Niveaus, welches etwa der Tropopause
entspricht). Am 11. Februar 1997 erstreckte sich ein Tropopausenriicken von Gronland Uber
Nordskandinavien bis nach Russland. Gleichzeitig wurden im Tropopausenbereich deutlich
erhohte Windgeschwindigkeiten, mit Spitzengeschwindigkeit von 40 m/s auf einer Hohe von
9 km, gemessen. Im Zusammenhang sowohl mit einer Tropopausenanhebung als auch mit
einem troposphérischen Starkwind-Ereignis wurden mehrfach wellenartige Strukturen in der
dartiberliegenden Stratosphére beobachtet (z. B. [Kivi et al., 2001]). Die Windscherung im
Umfeld des Jetstreams, einem Starkwind der oberen Troposphére, gilt as Hauptquelle von
Turbulenz im Tropopausenbereich [Luce et a., 2002, Joseph et al., 2003]. Durch Ballon-
Radiosonden aufgenommene Temperatur- und Windprofile weisen um den 11. Februar 1997
ebenfalls Wellenstrukturen auf (Abb. 6.9 bis Abb. 6.13).

Die andere mdgliche Ursache fir die Ausbildung der Wellenstruktur, eine Anregung aufgrund
der Uberquerung des Skandinavischen Gebirges durch die Luftmassen, scheidet hingegen
weitestgehend aus. Die bei einer Gebirgsiiberquerung angeregten sogenannten orographischen
Leewellen oder Schwerewellen (so bezeichnet, da die Schwer- und Auftriebskraft als
rucktreibende Kraft wirkt) erreichen die Stratosphare vor allem dann, wenn sich in der
unteren Troposphére auf der Luvseite dieses Gebirges (d.h. Uber dem Nordatlantik vor der
norwegischen Kuste) eine in Nord-Sld-Richtung, parallel zum Gebirgskamm, verlaufende
kréftige Windstromung ausbildet, welche die Hinderniswirkung des Gebirges verstarkt. In
hoheren Luftschichten hingegen missen Westwinde vorliegen, was im Polarwirbel in der
unteren Stratosphére der Fall ist. Zudem muss auch die Atmosphére sehr stabil geschichtet
sein, damit die angeregten Wellen nicht divergieren [Dornbrack et a., 2002]. Die
Uberwiegende Anzahl von Schwerewellen in der arktischen Stratosphére werden durch die
Topographie
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Abb. 6.4: af: PV-Werte (in PVU, siehe Anhang 12.2) fir den 10., 11. und 14. Februar 1997 jeweils auf dem
450-K- und 550-K-Theta-Niveau. Die Grenze des Polarwirbels lag nach der Methode von [Nash et al., 1996]
(Ermittlung, bei welcher PV der PV-Gradient als Funktion der geographischen Breite im Mittel am stellsten ist)
auf dem 450-K-Theta-Niveau bei 30 PVU, auf dem 550-K-Theta-Niveau bei 90 PVU [Kondo et al., 1999].
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Abb. 6.5 af: Hohe (in km) des 350-K-Theta-Niveaus am 3., 5., 7., 9., 11. und 13. Februar 1997 (ECMWF-
Daten).

63



induziert [Yoshiki et al., 2000]. Aufgrund der grofRen Dichte an Forschungsstationen sind
diese Ereignisse vor allem in Skandinavien gut dokumentiert, aber auch andere Erhebungen
wie der Ural oder Gronland sind von Bedeutung. Uber der Antarktis hingegen spielt die
Topographie eine geringe Rolle, hier treten Schwerewellen entsprechend seltener auf und
werden durch inner-atmosphérische Prozesse angeregt [Yoshiki et al., 2000, Shibata et al.,
2003]. Um den 11. Februar 1997 wurden alerdings auch tber Skandinavien orographische
Leewellen weder durch Modelle vorhergesagt noch beobachtet [Dornbrack, 2001, Stebel,
2001].

6.2. M esser gebnisse des TRIPL E-Ballons sowie aus seinem Umfeld
6.2.1. Uber sicht

Der Start der TRIPLE-Balongondd erfolgte am 11.2.1997 09:58 GMT in Esrange (Kiruna,
Schweden) bel 67,9°N und 21,1°E. Um 10:58 GMT wurde bel 68,0°N und 23,1°E. die grofite
Hohe von 24,1 km erreicht. Beendet wurde die Messung um 12:21 GMT bei 68,0°N und
27,9°E, anschlief3end landete die Gondel sicher in Finnisch-Lappland.

Der Ballonflug diente, wie zahlreiche weitere Boden-, Flugzeug- und Ballon-gestiitzte
Messungen, in erster Linie der Vaidierung von Daten, welche durch das Satelliten-gestiitzte
Messgerdt ILAS geliefert wurden. Das Gerd ILAS (Improved Limb Atmospheric
Spectrometer) arbeitete an Bord des japanischen Satelliten ADEOS (Advanced Earth
Observing Satellite). Eine allgemeine Darstellung dieses Geréates findet sich in [Suzuki et al.,
1995] und [Sasano et al., 1999], seine Charakteristiken und Leistungen werden in [Nakajima
et a., 2002] beschrieben. Entsprechend seines Namens nahm ILAS das Sonnensprektrum in
dem Moment auf, in welchem sich die Sonne im Limb befindet, d.h. die Linie Sonne-Satellit
streift tangential die Erdatmosphdre und vom Satellit gesehen findet gerade der
Sonnenaufgang oder Sonnenuntergang statt. Der Orbit (die Umlaufbahn) des ADEOS-
Satelliten verlief dabel so, dass ILAS be jedem Erdumlauf bei Sonnenaufgang (vom
ADEOS-Satelliten aus gesehen) einen Messwert bei etwa 68° nordlicher Breite und bel
Sonnenuntergang einen Messwert bel etwa 68° stdlicher Breite aufnahm. ILAS war damit
prinzipiell in der Lage, die Randbereiche beider Polarwirbel gut zu erfassen, allerdings
lieferte es nur von November 1996 bis Juni 1997 Daten. Anaysiert wurde das
Sonnenspektrum auf insgesamt 1024 Kandlen im Bereich des sichtbaren Lichts zwischen
753 nm und 784 nm sowie 44 Kandlen im Infrarotbereich zwischen 6,21 um und 11,76 pum.
Zur TRIPLE-Ballonroute zeitlich und 6rtlich am nédchsten liegend ist der Messpunkt vom
11.2.1997 um 14:30 GMT bel 68,4°N und 18,3°, welcher sich etwa 115 km westlich vom
Startort des TRIPLE-Ballons befindet. Die zu diesem Zetpunkt aufgenommenen ILAS
Profile kbnnen nun mit den Messungen verschiedener Instrumente, welche auf der TRIPLE-
Gondel mitgefuhrt wurden, verglichen und auf diese Welse validiert werden. Sofern nicht
anders angegeben, beziehen sich alle in dieser Arbeit publizierten ILAS-Profile auf diesen
Datenpunkt.

Neben den ClO-Messwerten des ClO/BrO-Experiments werden in dieser Arbeit die
Messwerte der Ozonsonde, des Kryosammlers BONBON (u.a. Methan und Cly), des
Hygrometers FISH (Wasserdampf) und eines Aerosolzéhlers benutzt. Diese Gerdte wurden
auf der TRIPLE-Gondel mitgefihrt.

Ebenfalls genutzt wurden Messwerte der ballongestiitzten Experimente CLD-1 und CLD-2,
welche am 10. Februar bzw. am 25. Februar 1997 in Esrange gestartet wurden und Messwerte
fur u.a NOy und Ozon lieferten. Am 14.2.97 wurden beim ebenfalls in Esrange gestarteten
LPMA-Experiment u.a. HCI, HF, Methan, Wasser und Ozon gemessen.



_Al || T T T 17T T T T TTTTTT |—|l| TTTTTTT | T |m| T : O Clbtal 9?0211
3 1 |~ Cl,, 970211
550 [£4 VO 2 |7 cl %7021
B Voo 1 [ ClO970211
‘ 4 |+ HCl970214
500_— v ) —
= r v O .
& as0f W O ]
£ 2 W O :
= L& o ]
40 LAV O o
v z + AN A @. ]
s TV A0 ]
3'30|||||||||||||||||||||||||||||||@Q|||_
a i 2 3 4

Mischungsverhalinis [ppbv]

Abb. 6.6 Chlorbudget am 11. bzw. 14. Februar 1997 uber Nordskandinavien. ClO und organisches Chlor Clyg
wurden wahrend des Fluges des TRIPLE-Ballons am 11. Februar gemessen. Der Gehalt an Gesamtchlor Cliyy
wurde ebenfalls auf Basis von Daten dieses Fluges abgeschétzt (Abschnitt 6.2.7), Cl, entspricht der Differenz
zwischen dem totalen und dem organischen Chlor. Das HCI-Profil stammt von der LPMA-Messung am
14. Februar (siehe Abschnitt 6.2.10)

Zudem wurden fir diese Arbeit mehrere Messungen der Temperatur und
Windgeschwindigkeit herangezogen, welche mittels Ballon-Radiosonden erfolgten. Gestartet
wurden diese Sonden von Esrange bzw. Sodankyla (Finnland, 67,4°N, 26,6°E). Die
Zeitauflésung der Sodankylé Radiosonden betragt 2 s, die der Esrange-Sonden zwischen 10
und 60 s.

Schliefdlich wurden Temperaturdaten des European Centre for Medium Range Weather
Forecast (ECMWF) und des United Kingdom Meteorological Office (UKMO) genutzt. Dabei
handelt es sich um synoptische Temperaturen, welche einen réaumlichen und zeitlichen
Mittelwert darstellen. Konkret liegen ECMWEF-Temperaturen mit einer Auflésung von 6
Stunden, 1,125 Langen- bzw. Breitengrade und etwa 1-2 km Hohe vor. UKMO-Daten
besitzen eine Auflésung von 24 Stunden, 3,75 Langengraden, 2,5 Breitengraden und etwa 2-3
km Hohe (als Vertikalkoordinate wird in beiden Fallen der Druck verwendet).

6.2.2. ClO-Messung

Die CIO-Messung vom 11. Februar 1997, welche erstmalig in [Stroh et al., 1997] publiziert
wurde, erfolgte mittels des im Abschnitt 5.1 beschriebenen CIO/BrO-Gerétes. Das gemessene
CIO-Profil (Abb. 6.7) zeigt einen charakteristischen Doppelpeak. Die beiden Maxima
erreichen Werte von 1,7 ppbv, mit identischer Intensitét und Struktur fur Auf- und Abstieg.
Der Gehalt an verfligbarem Chlor Cly (gemessen durch BONBON, Abschnitt 6.2.7) erreichte
auf diesen Niveaus etwa 3 ppbv (Abb. 6.6). Damit sollten sich weniger als 1,3 ppbv an Chlor
in den Reservoirspezies HCl und CIONO; befinden. Wenn wie im Abschnitt 3.2 angenommen
wird, dass vor Beginn der Chloraktivierung die CIONO, —K onzentrationen etwa 1 ppbv unter
der von HCI liegen, ist das CIONO,—Reservoir damit fast erschopft und die Chloraktivierung
stagniert. Das LPMA-Gerét (siehe Abschnitt 6.2.10) mal3 am 14. Februar 1997, drei Tage
spéter, in der Tat dazu passende HCl-Konzentrationen von 1 ppbv im Wirbelrandbereich
(Abb. 6.6).

Im zwischen beiden ClO-Peaks liegenden Minimum wurden lediglich Werte von 900
(Aufstieg) bzw. 700 pptv (Abstieg) gemessen. Wahrend die Positionen von unterem Peak und
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Zwischen-Minimum, sowohl bei Auf- und Abstieg auf denselben Hohen von 20 km bzw.
21 km Hohe festgestellt wurden, sind die Konturen fur den oberen Peak, wie auch kleinere
Konturdetails unterhalb von 19 km Hohe, bis zu 1 km gegeneinander verschoben. Der obere
Peak befand sich beim Ballon-Aufstieg auf 21 km, beim Abstieg auf 22 km Hohe.

Ein anderes Bild ergibt sich, wenn als Vertikalkoordinate nicht die mittels GPS (Global
Positioning System) bestimmte tatsdchliche Hohe Uber der Erdoberflache, sondern die
Potentielle Temperatur @ (Theta) verwendet wird (Abb. 6.8). Bei dieser Darstellung stimmen
die CIO-Profile fur Auf- und Abstieg praktisch deckungsgleich Uberein. Dieser interessante
Befund wird im nachsten Abschnitt genauer betrachtet.

6.2.3. Temperatur- und Windmessungen

An der TRIPLE-Gondel wurden an verschiedenen Stellen Temperatursensoren angebracht,
welche unabhangig voneinander Messwerte lieferten. Diese Werte konnten sich zum Tell
betréchtlich voneinander unterscheiden, da der Ballon und die auf ihm befindlichen Geréte die
Temperaturmessungen beeinflussen. Allerdings sollten alle denkbaren Einfllsse zu einer
Erhohung der gemessenen Temperatur gegentber der tatséchlichen Temperatur der
Umgebung fihren. Damit wurde angenommen, dass von allen zu einem bestimmten
Zeitpunkt eingelesenen Temperaturdaten der niedrigste Wert der Umgebungstemperatur
entspricht. Zusétzlich wurden noch durch eine Glattungs-Prozedur alle verbleibenden
Temperaturspitzen entfernt. In Abb. 6.9 sind die auf diese Wese erhatenen
Temperaturprofile fir den Auf- und Abstieg der Balonsonde dargestellt. Hinzugezogen
wurden die Temperaturen von zwel Ballon-Radiosonden des selben Tages, zum einen
SOD_97021111, gestartet um 11:39 GMT in Sodankyla (etwa zu diesem Zeitpunkt passierte
der TRIPLE-Balon im Abstieg die geograhische Lange von Sodankyld), zum anderen
ESR 97021112, gestartet um 12:25 GMT in Esrange (2,5 Stunden nach Start und etwa zum
Zeitpunkt der Landung des TRIPLE-Ballons). Auffallend ist der wellenartige Verlauf aller
Temperaturprofile. Es entsteht der Eindruck einer stehenden Welle, wobei die Position des
Knotens etwa mit der des CIO-Minimums identisch ist und sich die Bauche im Bereich der
ClO-Peaks befinden. Wenn man die in der Abb. 6.9 ebenfalls dargestellten ECMWF- oder
UKMO-Temperaturen um etwa 1,5 K verringert, erhélt man einen passablen Mittelwert fir
das Temperaturprofil entlang der Ballonflugroute. Die Amplituden der diesen Mittelwert
Uberlagernden Schwingung betragen bis zu 2,5 K, d.h. im Extremfall unterscheiden sich die
bei Auf- und Abstieg auf demselben Theta-Niveau gemessenen Temperaturen um bis zu 5 K
voneinander. Es werden Minimavon 189 K erreicht.

In der Kirze der Zeit zwischen Ballonaufstieg und Abstieg (max. 2,5 Stunden) sollten keine
diabatischen Prozesse auftreten, welche zu einer nennenswerten Veranderung der Theta
Niveaus der betrachteten Luftmassen fuhren. Zudem bestand in dem durch den TRIPLE-
Ballon durchquerten Bereich nur eine schwache Abhangigkeit der Windgeschwindigkeit und
Windrichtung von der HOhe, so dass bel Auf- und Abstieg etwa die selben Luftmassen
passiert werden. Damit sollten die bel Aufstieg gemessenen Strukturen der Konzentrationen
chemischer Tracer beim Abstieg auf dem selben Theta-Niveau gefunden werden. Dieser
Befund wurde sowohl fur die CIO- als auch fur die Ozonprofile tatsachlich erhalten (Abb.
6.8). Daraus kann gefolgert werden, dass die Potentielle Temperatur nach Gleichung (1)
korrekt berechnet wurde. Da in diese Gleichung wiederum die Zustandsgrof3en Temperatur
und Druck eingehen, wurden beide Grolen offenbar korrekt ermittelt. Die beschriebene
Methode der Bestimmung der Temperatur ist damit validiert, und die Luftmassen erfuhren
tatsachlich eine adiabati sche Hohen- und Temperaturdnderung.
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Abb. 6.7: Profile von CIO (Genauigkeit 20%, siehe Fehlerbalken) und O3 (5%), gemessen auf der TRIPLE-
Gondel am 11. Februar 1997. Zusétzlich dargestellt (blaue Linie und gestrichelte Fehlergrenzen) sind die Ozon-
Erwartungswerte, berechnet aus N,O (Abb. 6.19) mittels der Tracer-Tracer-Korrelation (TTC, Abb. 4.3).

Theta [K]

0

24

22

20

450

400

O, [ppmv]
2

3

4
I

o ClO {Autstieg)
v ClO (Abstieg)
oo 0y {Autstieg)
Q, {(Abstieg)
— TTC aus N,O

1000
CIO [pptv]

O, [pprmv]

2

1500

3

2000

IIII\I\‘\\I\IIIII'IIII_{.j_I_II

—

Boer 0 0 oo Loy e s

~ ClO {Aufstieg)
w7 ClO {Abstieg)
Oy {Aulstieg)
O, {Abstieg)
— TTC aus NO

0

500

1000

CIO [pptv]

1500

2000

Abb. 6.8: Wie Abb. 6.7, Darstellung als Funktion der Potentiellen Temperatur (Theta).
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Abb. 6.9: CIO- und Temperaturprofile der TRIPLE-Gondel vom 11. Februar 1997. Man beachte die
Orientierung der unteren x-Achse. Zusétzlich gezeigt sind die Daten von zwei Ballon-Radiosonden
(SOD_97021111 und ESR 97021112, siehe Text), die ECMWF- und UKMO-Temperaturen vom 11. Februar
1997 12 Uhr, jeweils von dem Datenpunkt, welcher der Route der TRIPLE-Gondel am néchsten lag, und die
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Abb. 6.10: Temperaturen, gemessen auf dem TRIPLE-Ballon (Aufstieg: B_asc 970211, Abstieg: B_desc
970211) und durch die zwischen dem 8. und dem 14. Februar 1997 aufgestiegenen Radiosonden (ESR bzw.
SOD YYMMDDHH: Sonde gestartet in Esrange bzw. Sodankyld zum angegebenen Zeitpunkt. Die einzelnen
Temperaturprofile sind dabei um 5 K gegeneinander verschoben dargestellt, d.h. die auf der x-Achse angegebene
Temperatur entspricht nur dem tatsachlichen Temperaturprofil der ersten Radiosonde im Plot.

Im Zeitraum vom 8.-14. Februar 1997 fanden insgesamt 11 Radiosonden-Aufstiege von
Esrange und 6 Aufstiege von Sodankyla aus statt, welche die Stratosphére erreichten und
Informationen Uber Temperatur, Druck und Windgeschwindigkeit lieferten. Es ist interessant,
sich die einzelnen Temperatur- und Windprofile im Umfeld des TRIPLE-Fluges anzuschauen.
Gut zu erkennen in Abb. 6.10 und Abb. 6.11 ist die Lage der Tropopause bei etwa 11 km oder
350°K. Unmittelbar dartber befindet sich zunéchst die im Abschnitt 2.3 beschriebene
typische Temperaturinversion, welche sich zwischen dem 8. und dem 10. Februar verstarkt,
am 12. Februar verschwindet und am 14. Februar erneut auftaucht. Uber der Inversion nimmt
die Temperatur noch bis in eine Hohe von 22 km oder 550 K weiterhin, wenn auch deutlich
langsamer als in der Troposphére, mit wachsender Hohe ab. Dieser Bereich wird sowohl nach
der Temperaturgradient-Definition als auch nach der PV-Definition bereits zur Stratosphére
und zur Oberwelt gezahlt (siehe Abschnitt 2.3). Oberhalb von 22 km Hohe findet man den
stratosphérischen Temperaturgradienten (Temperaturabnahme mit wachsender Hohe).

Eine am 10. Februar 1997 um 1:01 GMT in Esrange gestartete Radiosonde beobachtete ein
weitestgehend ungestortes Profil sowohl der Temperatur als auch der Windgeschwindigkeit,
der Wind kam aus nordwestlicher Richtung. Eine 22,5 Stunden spéter (am 11. Februar 1997
umn 23:31 GMT) in Sodankyld gestartete Radiosonde hingegen beobachtete im
Tropopausenbereich deutlich erhdhte Windgeschwindigkeiten, mit Spitzengeschwindigkeit
von 40 m/s auf einer Hohe von 9 km. Dieser Windpeak bildet sich wahrscheinlich im
Zusammenhang mit den Durchgang eines Tropopausenriickens aus (siehe Abschnitt 6.1.2
sowie Abb. 6.5) und ist auch in den ECMWEF-Daten enthalten, nicht jedoch in den zeitlich
und ortlich geringer aufgeldsten UKMO-Daten. In den folgenden Stunden nahm dieser Peak
wieder ab, gleichzeitig drehte der Wind im gesamten Bereich auf West (d.h. vy ist positiv und
vy verschwindet. Die Aufstiegsmessung des TRIPLE-Ballons weicht von diesem Trend
alerdings ab). Oberhab von 10 km Hohe ist nun deutlich eine Aufwellung der Temperatur-
und Windprofile sichtbar. Es kann deshalb ein ursachlicher Zusammenhang zwischen der
erhohten Windgeschwindigkeit in der Troposphéare und den durch den TRIPLE-Balon
beobachteten adiabatischen Temperaturschwankungen bestehen. Dass troposphérische
Starkwinde in der dartberliegenden Stratosphére echte Wellen oder wellenartige Strukturen
anregen koénnen, wurde in zahlreichen Falen dokumentiert und untersucht (z. B. [Kivi et al.,
2001, Chane-Ming et al., 2002]).
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Abb. 6.11: Temperaturen, gemessen auf dem TRIPLE-Ballon und durch die Radiosonden des 10. und
11. Februar 1997.
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Abb. 6.12: Wie Abb. 6.11, Darstellung von vy, der Westwind-Geschwindigkeit.
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resultieren. Da aufsteigende Ballonsonden im Allgemeinen nur eine
eindimensionale Momentaufnahme dieser Struktur liefern, wird sie haufig mit Schwerewellen
verwechselt [Joseph et al., 2003]. Auf diese Problematik wird im Abschnitt 8.1 eingegangen.

Abb. 6.14 a-d zeigt die Daten der Radiosonden, sortiert nach Theta-Niveaus. Praktisch im
gesamten Theta-Bereich zwischen 350 und 600 K, d.h. zwischen 12 und 25 km Héhe, fielen
die Temperaturen bis zum 11. Februar 1997 ab, um zum Zeitpunkt des TRIPLE-Fluges die
Minimaltemperaturen des gesamten bisherigen Winters zu erreichen und danach wieder
anzusteigen. Diese zeitweilige Absenkung der Temperatur ging einher mit einer ebenso
zeitweiligen Anhebung der Theta-Niveaus (Abb. 6.14 b), einer leichten Verringerung der
Windgeschwindigkeit (Abb. 6.14c) und einem Drehen des Windes (d.h. der
Herkunftsrichtung) von etwa WNW-NW (292,5°-315°) auf West (270°, Abb. 6.14 d).

Um die Bedeutung dieser Temperaturschwankungen abschétzen zu kénnen, miissen nun zwei
Schwelltemperaturen betrachtet werden, die sogenannte NAT-Temperatur Tnat und die
Eistemperatur Tice. Bei Tyat (Tice) handelt es sich um die Schwelltemperatur, unterhalb
welcher der Dampfdruck von NAT (Wasser-Eis) geringer ist als der Partialdruck von
HNO;:(Wasser). Damit konnen unterhalb dieser Temperatur feste NAT-Tellchen (Eis-
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Tellchen) existieren. Zur Berechnung von T,ce (in K) dient die Eis-Dampfdruckformel [Marti
& Mauersberger, 1993]

(51)

TI CE

mit X420 dem Volumenanteil des Wassers (dimensionslos, d.h. Kubikmeter Wasser pro
Kubikmeter Luft) und P dem atmosphédrischen Luftdruck (in hPa). Es wird somit
angenommen, dass der Partialdruck des Wassers xq0P gerade dem Dampfdruck von Eis
entspricht. Zur Berechnung von Tyat (in K) dient die Formel [Hanson & Mauersberger, 1988]

b,

IN(X4n0sP) = —(80 + @ Tyt )IN Przo + by — + by Tyat (52)

NAT
mit ay=2,7836, a;=0,00088, by=90,8556, b.,=26242,6 und b;=0.0213885. Bei pu20 handelt es
sich um den Wasser-Partialdruck, welcher dem Minimum aus Xy20P und dem Eis
Dampfdruck bei der jeweiligen Temperatur Tyat entspricht.

Wie bereits im Abschnitt 3.2 erwahnt, ist zwar nach wie vor ungeklart, ob, wann und wie
NAT-Teilchen Uberhaupt entstehen (das Unterschreiten der Schwelltemperatur ist nur eine
von mehreren notwendigen Bedingungen), andererseits wurde empirisch festgestellt, dass
Tnat (oder eine Temperatur nahe Tyat) offenbar eine Schwelltemperatur fiir das Eintreten der
Chloraktivierung an PSC-Teilchen unabhangig von deren Aggregatzustand und
Zusammensetzung bildet. Entsprechend wird sie auch als Schwelltemperatur im CLaMS-
Modell verwendet (siehe Abschnitt 7.1.2).

Die zur Berechnung der NAT- und Eis-Temperaturen erforderlichen HNOs- und H,O-Profile
wurden aus den ILAS-Daten entnommen. Wie in Abb. 6.9 gezeigt, nehmen beide
Schwelltemperaturen mit zunehmender Hohe ab. Die NAT-Temperatur wird durch die
ECMWF-Werte vom 11.2.97 12 Uhr im Wesentlichen knapp, durch die entsprechenden
UKMO-Werte sowie durch die am Ballon und mittels Radiosonde gemessenen Temperaturen
beim Durchlaufen ihrer jeweiligen Minima dagegen deutlich unterschritten. Eine Eisbildung
kann hingegen fur den gesamten Bereich der Ballonflugroute ausgeschlossen werden. Auf
Basis langjahriger Beobachtungserfahrung ist Eisbildung im extremen Fall zu erwarten, wenn
die synoptische ECMWF-Temperatur, welche einen rdumlichen und zeitlichen Mittelwert
darstellt und sich damit lokal von der tatséachlichen Temperatur unterscheidet, 2 K tber der
Eistemperatur liegt [Wernli & Buss, 2003], im konkreten Fall betragt die Differenz aber
mindestens 5 K.

6.2.4. Ozonmessung

Die Ozonmessung auf der TRIPLE-Gondel wurde durch Terry Deshler, University of
Wyoming, mittels eines ECC- (Electrochemica Concentration Cell) Ozonsensors
durchgefuhrt. Den Ozondaten kommt im Rahmen dieser Arbeit besondere Bedeutung zu, da
sie (neben Wasser) auf dem TRIPLE-Balon als einzige mit derselben zeitlichen und
raumlichen Auflésung wie CIO gemessen wurden (Abb. 6.8). Ozonmischungsverhéltnisse
wurden zudem auch durch ILAS, bel den Ballonaufstiegen CLD-1 und CLD-2 am 10. und
25. Februar 1997 (parallel mit NOy, siehe Abschnitt 6.2.9) und durch das ballongestiitzte
Infrarot-Absorptionsspektrometer LPMA am 14. Februar 1997 (siehe Abschnitt 6.2.10)
gemessen. Im groben Verlauf sind die Profile aler funf Messungen identisch. Das
Ozonmischungsverhatnis nimmt bis zu einer Hohe von etwa 30 km zu, wo das Maximum der
Ozonschicht erreicht wird. Diesem Trend Uberlagert sind im Fall von TRIPLE und CLD
diverse Spitzen erhohter Ozonkonzentration, welche sich bel allen drel Messungen etwa auf

71



35IIIIIIIII|IIIIIIIII|IIIIIIIII|'IIIIIIII|IIIIIIIII

[ : |
: TRIPLE_0211 E
30 « CLD_0210 :
i CLD 0225 _
E I @& ILAS 0211 _
: | ]
o 251 :
L _ ]
Is]
I _ ]
20 :
- & ‘W.‘-F??‘ “ : :
1 5 = . “}-".-. L‘ [N .I‘II 111 | N T I I | | N T T I | | 1 T T I I |
1 > L 4 5 !

Q, [ppmv]

Abb. 6.15: Ozonprofile, gemessen auf der TRIPLE-Gondel am 11. Februar 1997, auf den Ballongondeln CLD-1
am 10. Februar 1997 und CLD-2 am 25. Februar 1997 (siehe Abschnitt 6.2.9), durch das ballongestitzte
Infrarot-Absorptionsspektrometer LPMA am 14. Februar 1997 (siehe Abschnitt 6.2.10) sowie durch das
Satellitengerét ILAS am 11. Februar 1997 (siehe Abschnitt 6.2.1).

demselben Theta-Niveau befinden (Abb. 6.15). Dies deutet darauf hin, dass im untersuchten
Bereich grofr&umige Einmischungen stattfanden. LPMA mal3 unterhalb von 20 km Hohe
sowie zwischen 20 und 25 km Hohe hohere Ozonkonzentrationen als die tbrigen Instrumente.
Auf die Problematik wird in den Abschnitten 6.2.7 und 6.2.9 néher eingegangen.

Im Fal der TRIPLE-Ozonmessung erscheint die Struktur der Ozonpeaks genau
spiegelbildlich zur CIO-Doppel peak-Struktur (Abb. 6.8). Man findet zwel markante Peaks bei
490 und 525 K mit Maximavon 4,0 bzw. 3,7 ppmv. Der untere Peak stimmt in seiner Position
mit dem Minimum zwischen den beiden CIO-Peaks Uberein, und auch an der Position des
oberen Ozon-Peaks erfahrt das ClO-Profil einen Einschnitt. Die ClO-Peaks hingegen befinden
sich in Bereichen, in welchen das Ozon-Mischungsverhdltnis einen Wert um 3,2 ppmv
annimmt. Die Ahnlichkeit mit Abb. 1.2, der beriihmten Abbildung aus [Anderson et al., 1991]
welche als experimenteller Beweis fur die ozonzerstérende Rolle von CIO gilt (siehe
Abschnitt 1.1), ist interessant, allerdings nicht ursachlich begriindet und damit irrefihrend.
Zum einen stimmen, wie in Abb. 6.8 gezeigt und im Abschnitt 6.2.7 noch erlautert wird,
gerade die Ozonwerte im Bereich der ClO-Peaks mit den Erwartungswerten entsprechend der
frihen Vortexkorrelation Uberein. Zum anderen traten die zur Erzeugung der Chloraktivierung
notwendigen tiefen Temperaturen erst binnen der letzten Stunden vor dem TRIPLE-
Balonflug ein. Diese Zeitspanne war wesentlich zu kurz um auf chemischem Weg die
Ozonkonzentration um 0,5 ppmv zu verringern. Die Tracer-Tracer-Beziehung zwischen Ozon
und Methan oder N,O spricht somit dagegen, dass das spiegelbildliche Verhalten von Ozon
und CIO auf einen verstdrkten Ozonabbau in den Bereichen der beiden ClO-Peaks
zurlckzufihren ist. Vielmehr sollte es sich bei den Ozonpeaks um Einmischungen handeln,
wahrend es sich bei der Luft im Bereich der ClO-Peaks um ungestorte Vortex-Luft handelt.
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Abb. 6.16: Wasserprofil, gemessen durch das FISH-Hygrometer auf der TRIPLE-Gondel am 11. Februar 1997
(misst den totalen Wassergehalt), durch das ballongestitzte Infrarot-Absorptionsspektrometer LPMA am
14. Februar 1997 (nur Gasphasen-Wasser. Siehe Abschnitt 6.2.10) sowie durch das Satellitengerdt ILAS am
11. Februar 1997 (nur Gasphasen-Wasser. Siehe Abschnitt 6.2.1). FISH_0211 (desc) bezeichnet alle wéhrend
des Abstiegs der TRIPLE-Gondel gemessenen Werte, FISH_ 0211 (fast desc) nur die zu den Zeitpunkten
aufgenommenen Werte, bei welchen der Abstieg schnell erfolgte (pro Minute Druckzunahme mindestens um
2%). Die wahrend der Momente langsamen Abstiegs gemessenen Peaks im oberen Abschnitt der Messung (d.h.
nachdem der TRIPLE-Ballon nach einer kurzen Drift gerade in den Abstieg Uberging) sind wahrscheinlich auf
Verunreinigungen durch vom Ballon abgesondertes Wasser zurtickzufhren.

6.2.5. W asser messung

Wasser wurde durch das FISH-Hygrometer auf der TRIPLE-Gondel ebenfalls mit einer hohen
Orts- und Zeitauflésung sowohl im Aufstieg as auch im Abstieg gemessen [Schiller et a.,
20014]. Allerdings sind nur die Abstiegs-Daten vertrauenswiirdig, da die Aufstiegs-Messung
zu stark von Ausgasungen des Ballons beeinflusst sind. Selbst in den Abstiegs-Daten finden
sich noch einige markante Peaks, welche aber ebenso as fehlerhaft angesehen werden
mussen. Ansonsten stimmt der Verlauf der FISH-Wasserdaten mit dem ILAS-Wasserprofil
Uberein (Abb. 6.16). Dabei ist zu beachten, dass FISH den Gesamt-Wassergehalt der
Atmosphéare mal3, ILAS wie auch LPMA hingegen nur Gasphasen-Wasser. Zum LPMA-
Wasserprofil ergeben sich stérkere Unterschiede, die LPMA-Messung fand alerdings zum
Tell auRerhalb des Polarwirbels statt (siehe Abschnitt 6.2.10).

Veroffentlicht wurden diese Messungen in folgenden Arbeiten: [Kanzawa et a., 2002]
vergleicht die Qualitét der ILAS-Wasserdaten mit den Messungen von diesem und anderen
Ballonaufstiegen, [Schiller et al., 2001a] befasst sich mit der Problematik von Storeinfllissen
des Ballons auf die Wassermessung.

Obwohl Wasser an der Chloraktivierung nicht als Reaktant betelligt ist, kann seine
Konzentration im Allgemeinen durchaus einen Einfluss auf diesen Prozess ausiiben, da
Wasser einen wesentlichen Bestandtell flissiger und fester Wolkenteilchen bildet. In den
Wasser-Messungen |&sst sich alerdings keine Struktur erkennen, welche mit der CIO-
Doppel peak-Struktur assoziierbar wére, so dass der Wassergehalt die Chloraktivierung im
konkreten Fall offenbar nicht beeinflusste. Die FISH-Messungen beweisen auch, wie anhand
der Betrachtungen zur Eistemperatur (Abschnitt 6.2.3) und der Identitdt der Profile von FISH
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Abb. 6.17: Messungen des Aerosolzéhlers der TRIPLE-Gondel am 11. Februar 1997. Dargestellt sind die
Aerosoloberflache A, das Aerosolvolumen V und die Teilchenanzahl N, jeweils pro Volumen, sowie das ClO-
Profil dieses Fluges. Am unteren Rand der Abbildung ist deutlich der Ubergang zur tropospharischen
Aerosolkonzentration zu erkennen.

und ILAS bereits vermutet, dass im untersuchten Bereich keine Dehydrierung durch Gefrieren
und Ausfallen von Wasserteilchen stattgefunden hat [Schiller et al., 2001b].

6.2.6. Aerosolmessung

Die durch Terry Deshler, University of Wyoming, mittels eines optischen Aerosolzahlers
ausgefuhrte Messung lasst sich wegen der geringen Anzahl Messpunkte nur bedingt zum
Vergleich mit der CIO-Struktur heranziehen. Im Bereich des unteren ClO-Doppelpeaks
befinden sich zwei Messpunkte auf 472 und 488 K, fur welche sowohl die mittlere Aerosol-
Oberfléche as auch die Aerosol-Volumendichte, nicht aber die Tellchenanzahl, signifikant
gegeniber den Werten aul3erhalb dieses Bereichs erhdht sind (d.h. es sind genauso viele
Teilchen pro Volumen vorhanden, aber sie sind grof3er). Eine Verfalschung der Ergebnisse
aufgrund Wasserabsonderungen des Ballons kann allerdings nicht ausgeschlossen werden
[Schiller et a., 2001a]. Im Bereich des oberen ClO-Doppelpeaks befinden sich ebenfalls
Messpunkte, welche jedoch dem allgemeinen Trend entsprechen (Abb. 6.17).

6.2.7. BONBON

Das BONBON-Instrument der Johann-Wolfgang-von-Goethe-Universitét Frankfurt/Main,
dessen Einsatz von Andreas Engel geleitet wurde, ist ein kryogener Luftprobensammler
[Schmidt et al., 1987]. Es besteht aus flinfzehn evakuierten Probenbehdtern, welche mit
flissigem Neon gekihlt werden. Wahrend des Abstiegs werden diese Behdlter auf
ausgewahlten Hohenniveaus kurzzeitig gedffnet und wieder geschlossen. Dabei tritt
Umgebungdluft in die Behdlter ein und wird durch das kalte Neon sofort ausgefroren. Am
Boden konnen die Luftproben dann im Labor mit Hilfe der Gaschromatographie oder
Massenspektrometrie untersucht werden. Aus den Proben des 11. Februar 1997 wurden
folgende Substanzen mit einer Genauigkeit von 1% ausgewertet:

CHa4, N>O, SFG, Ho, sowie die FCKW CFC|3, CF2C|2, C2F3C|3, CC|4, C2H3C|3, CH3C|,
CHF.CI.

Verdffentlicht wurden die Messungen unter [Mller et a., 1998], [Strunk et al., 2000] und
[Engel et a., 2001]. Mit ILAS-Daten vergleichen lassen sich die Profile von N,O, CFCl; und
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Abb. 6.18: Profile von N,O, CH, sowie der FCKW CFCl; und CF,Cl,, gemessen durch den Kryosammler
BONBON und (auRer CH,) das ILAS-Satellitengerdt am 11. Februar 1997 sowie (nur N,O, und CH,4) durch das
ballongestiitzte Instrument LPMA am 14. Februar 1997 (siehe auch Abschnitt 6.2.10).

CF,Cl, mit der LPMA-Messung vom 14. Februar 1997 (siehe Abschnitt 6.2.10) die Profile
von N,O und CH,4 (Abb. 6.18). CH,4 wurde durch ILAS ebenfalls gemessen, die Daten jedoch
verworfen [Kanzawa et al., 2002]. Die N,O-Profile von BONBON und ILAS stimmen im
Rahmen des Fehlerbereichs miteinander Uberein. Zu LPMA hingegen bestehen grofRere
Unterschiede, was jedoch auf eine veranderte meteorologische Situation Uber Kiruna drei
Tage nach dem TRIPLE-Flug sowie auf die geringere raumliche Auflésung von LPMA
zurtckzufihren ist. Fir CFCl3 und CF,Cl, misst ILAS im Allgemeinen grofere Werte als
BONBON, die ILAS-Messungen streuen zudem sehr stark. Auf Basis der ILAS-Daten wirde
man unterhalb von 600 K den Gehalt an organischem Chlor um etwa den Faktor 2 tber- und
der Gehalt an Cly (s.u.) entsprechend unterschétzen.

Neben N,O, welches zur Berechnung der Ozon-Erwartungswerte nach der Tracer-Tracer-
Korrelation (Abb. 4.3) benutzt wurde, sind in dieser Arbeit vor alem die BONBON-
Messwerte fur Cly und in geringerem Mal3e auch fir Methan (CH,) von Interesse, da beide
Spezies zur Initidisierung von Chemie-Simulationsrechnungen verwendet werden und
insbesondere eine Verdnderung des Cly-Initialiserunsgwertes das Ergebnis  der
Chemierechnung nachhaltig beeinflusst. Cly, die Summe an anorganischem bzw. verfiigbarem
Chlor (siehe Abschnitt 3.1), kann allerdings nicht direkt bestimmt werden. Zur Berechnung
dieser Summe bendtigt man zwei GrofRen, zum einen die Konzentration an organischem
Chlor, welche als identisch mit der Summe aler in den obenerwéhnten FCKW
eingebundenen Chloratome angenommen wird [Engel et a., 2001], und die totae
Chlorkonzentration.

Als totale Chlorkonzentration einer Luftmasse wiederum wird der Chlorgehalt angenommen,
welcher in dem Moment in der (hinsichtlich Chlor gut durchmischten und damit homogenen)
Troposphére herrschte, in welchem die betreffende Luftmasse aus der Troposphére in die
Stratosphére Uberwechselte. Der seitdem vergangene Zeitraum wird as (stratosphérisches)
Alter der Luft bezeichnet und kann anhand von Alterstracern bestimmt werden. Dabel handelt
es sich um Molekile, welche zum einen aufgrund ihres anthropogenen Ursprungs einen
deutlichen und eindeutigen, im ldeadfall linearen, zeitlichen Trend in der Troposphére
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besitzen, zum anderen in der Stratosphére chemisch inert sind, d.h. aus ihrer in

der Stratosphare gemessenen Konzentration kann eindeutig auf das Alter [T nadTioopsy
geschlossen werden. Ideale Alterstracer sind u.a. SFs und CO,. Fur Alter unter 5[5 civ (e
Jahren sind SFs- und CO,-basierte Alterswerte im Allgemeinen identisch, fur (2*°%™
hohere Alter liegen die SFe-Alter systematisch unter den CO,-Altern. Wenngleich dieser
Effekt, als dessen Ursache eine mesosphérische Senke fur SFg angenommen wird, fur die
1997er Messungen nicht stark ausgepragt war, wurde hier fir die genaue Altersbestimmung
von Luftmassen, deren Alter 5 Jahre Uberstieg, das CO,-Alter, fir Luftmassen, deren Alter 2
Jahre unterschritt, das SFs-Alter und fur ale Ubrigen Luftmassen der Mittelwert aus beiden
Altern as Alterswert angenommen [Strunk et al., 2000, Engel et a., 2001]. Die auf diese
Weise bestimmten Werte steigen mit sinkenden N,O-Mischungsverhaltnissen und damit im
Allgemeinen mit wachsender HOhe an. Damit konnten Engel et a. eine N,O-Alter-
Referenzkurve erstellen, welche die Bestimmung des Alters auch auf Basis von N,O-
Messungen gestattet [Engel et al., 2001]. Bei den aus den Tracern ermittelten Alterswert
handelt es sich allerdings um einen Mittelwerte fur ein Luftpaket einer bestimmten Grolie,
welches seinerseits eine Mischung aus kleineren Luftpaketen von gegebenenfalls extrem
unterschiedlichen Altern darstellt. Deswegen wird haufig versucht, ein Altersspektrum zu
ermitteln, d.h. ein Spektrum der prozentualen Anteile der verschiedenen Alter in dieser
Luftmasse. Schauffler et al. erstellten eine entsprechende Studie fur die Messungen der
SOLVE-Kampagne des Winters 1999/2000 in Kiruna/Schweden [Schauffler et al., 2003].
Demnach weichen die auf der Basis des Alters-Mittelwertes (und damit auf Basis der
Ndaherung, dass das Altersspektrum deltaférmig um diesen Mittelwert verteilt ist) ermittelten
Mischungsverhdtnisse des totalen Chlors mit wachsender Hohe immer stérker von den auf
Basis des , tatsachlichen* Spektrums ermittelten Werten nach oben ab. Aber selbst auf einer
Hohe von etwa 23 km (N>O=50 ppbv) betrégt die Differenz lediglich rund 50 pptv und damit
nur etwa 1,5 % des angenommen Wertes fir das totale Chlor-Mischungsverhdtnis (rund
3,5 ppbv mit nur schwachem Abfall mit zunehmender Hohe), so dass die Ermittlung des
totalen Chlors a's robust gegen diese Unsicherheit angesehen werden kann.

Als Cly wird nun einfach die Differenz zwischen der totalen Chlorkonzentration und er
Konzentration an organischem Chlor angenommen. Es wird somit davon ausgegangen, dass
diese Differenz an Chloratomen durch photochemische Prozesse aus den FCKW-
Verbindungen befreit wurde, sich aber noch in derselben Luftmasse befindet und nun in Form
reaktiver Chlorverbindungen (deshalb ,verflgbares Chlor*) vorliegt. Im nicht aktivierten
Polarwirbel ist der grofte Teil dieser Chloratome in HCI, und, in geringerem Mal3e, in
CIONO; eingebunden. Ansonsten tragen auch die Verbindungen ClIO, Cl,O,, Cl,, OCIO,
HOCI, CINO,, BrCl sowie chlorhatige Aerosole und freie Chloratome zur Cly—
Gesamtsumme bei. Aus einem Vergleich mit der ClIO-Messung ergibt sich, dass am
Maximum der Chloraktivierung etwa 50% des gesamten Cl, in Form von CIO vorliegt (Abb.
6.6 auf Seite 65).

Die gemessenen Mischungsverhdtnisse aller aus den BONBON-Proben analysierten Spezies
steigen im Allgemeinen mit zunehmender Hohe stetig an oder fallen stetig ab (Abb. 6.19 a).
Dieser Befund spricht eher gegen ene vertikale Alternierung von Luftmassen
unterschiedlicher Herkunft und unterschiedlichen Vortex-Verweilzeiten im Bereich der
TRIPLE-Ballonflugbahn. Auch aufgrund des Vergleichs der auf der TRIPLE-Gondel und der
wahrend der LPMA-Messung am 14. Februar 1997 (siehe Abschnitt 6.2.10) erhaltenen Daten
kann fir die Luftmassen entlang der TRIPLE-Route grofdtenteils von hohen Vortex-
V erweil zeiten ausgegangen werden.

Eine wichtige Ausnahme stellen allerdings die bei 490 K, an der Position des ClO-Minimums,
gemessenen Werte dar. Bei den in Abb. 6.19 a gezeigten Spezies ist auf diesem Theta-Niveau
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Abb. 6.19 aund b: Profile von N,O, CH,4, Cl, und SF;, analysiert aus den Proben des Kryosammlers BONBON
vom 11. Februar 1997, dazu die Ozon-Messwerte des selben Fluges. Es wurden nur die wéhrend des Abstiegs
der TRIPLE-Gondel gemessenen Werte dargestellt.

a Darstellung as Funktion der Potentiellen Temperatur. b: Darstellung als Funktion des N,O-
Mischungsverhdtnisses. Im Fall von Ozon ist jeweils der Messpunkt gezeigt, welcher dem Punkt der
Kryosammler-Probennahme am néchsten lag. Zusétzlich gezeigt sind die Tracer-Tracer-Korrelationen (TTC)
zwischen Ozon und N,O (Early Vortex, Abb. 4.3) sowie CH, und N,O (53).

eine leichte Abweichung vom ansonsten etwa linearen Trend erkennbar. Dieser Punkt muss
nun mit Hilfe der Tracer-Tracer-Methode behandelt werden. Abb. 6.19b zeigt die selben
Werte wie Abb. 6.19 a, diesmal alerdings nicht als Funktion von Theta, sondern als Funktion
des N,O-Mischungsverhéltnisses. Zusétzlich dargestellt sind zum einen die im Abschnitt 4.4
behandelte Early-Vortex-Korrelation (22) zwischen Ozon und N,O sowie eine Korrelation
zwischen CH4 und N,O, welche auf langjdhrigen (1988-92) Ballon-Luftsammler-Messungen
beruht und ein globales und ganzjdhriges Mittel darstellt [Engel et al., 1996].

N2O[ppbv]= 259- CH 4[ppmv]-138ppmv (53)

Gultig ist diese Gerade fur Methan-Mischungsverhaltnisse zwischen 0,65 und 1,6 ppmv und
entsprechend fir N,O-Werte zwischen 275 ppbv und 30 ppbv. Da es sich um eine lineare
Korrelation handelt, wirden Mischungsprozesse zwischen verschiedenen Luftmassen, in
welchen diese Korrelation urspriinglich galt, diese Korrelation nicht verandern. Wie in Abb.
6.19 b verdeutlicht, passt sich bei dieser Darstellung auch die Anomalie bel 490 K bzw. bel
einem N,O-Mischungsverhdltnis von 1,3 ppbv gut in den allgemeinen Trend ein, mit
wiederum einer Ausnahme: Bei 490 K wird mehr Ozon als erwartet gemessen, wahrend die
ubrigen Ozon-Messwerte, welche auf einem der Kryosammler-Probennahme-Niveaus
ermittelt wurden, praktisch perfekt auf die Kurve der frihen Vortexkorrelation (Abb. 4.3)
passen. Wie in Abb. 6.8 gezeigt, befindet sich bei 490 K gerade die Spitze eines Ozonpeaks
und das CIO-Minimum zwischen den beiden ClIO-Peaks. In den ILAS-Daten tauchen
Ozonwerte um 4 ppmv auf den Theta-Niveaus um 500 K durchaus auf (Abb. 4.4). Die Ozon-
Mischungsverhéltnisse auf diesem Niveau steigen dabei um so mehr an und entfernen sich um
so mehr von den anhand der Early-Vortex-Korrelation (Abb. 4.3) erwarteten Werten, je
geringer ihre Potentielle Vortizitét ist (Abb. 4.5). Daraus kann geschlussfolgert werden, dass
der beobachtete Ozonpeak bel 490 K, und im Analogieschluss auch der Peak bel 525 K (auf
diesem Niveau wurde keine Kryosammler-Probe genommen) auf das Eindringen von
Luftmassen mit geringerer PV, und damit aus ndher zum Wirbelrand gelegenen Bereichen
oder gar von aul3erhalb des Wirbels, zurtickzufiihren sind.

6.2.8. Sauer stoff-I sotopenmessungen in CO,

Einige BONBON-Kryosammler-Proben wurden an die University of California, San Diego,
gebracht. Dort wurde das in der Probenluft enthaltene Kohlendioxid separiert und auf seine
Sauerstoff-lsotopenzusammensetzung untersucht. Verdffentlicht wurden die Ergebnisse unter
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Abb. 6.20: §"°0 und 8O fir das mittels des Kryosammlers BONBON am 11. Februar 1997 gesammelte
Kohlendioxid, dazu die frei skalierten Profile fur CIO und Sk, (nur Abstieg).

[Alexander et al., 2001]. Die natirliche Isotopenverteilung des Sauerstoffs, d.h. 99,76%'°0,
0,04% 'O und 0,20% *°O wird al's massenabhangig (mass-dependent distribution) bezeichnet,
da sie nur von der Isotopenmasse abhéangt, jede andere Verteilung entsprechend als
massenunabhéngig (mass-independent distribution). Stratosphérisches und mesosphérisches
Kohlendioxid weist eine massenunabhdngige Sauerstoff-lsotopenzusammensetzung auf.
Diese ist wahrscheinlich auf einen kinetischen Isotopeneffekt, konkret auf einen O-Atom-
Austausch mit Ozon zurtickzufihren [Yung et al., 1991]. Aus diesem Grunde wurde der
Gehalt an *®0-Isotopen in Kohlendioxid bereits als ein aternatives MaR zur Bestimmung des
stratosphérischen Alters vorgeschlagen [Yung et al., 1997].

SFs wurde aus den BONBON-Proben sowohl durch das BONBON-Team selbst [Strunk et al.,
2000] as auch an der University of California [Alexander et al., 2001] aus den Proben
bestimmt. Es fand sich die erwartete Antikorrelation zwischen §'°0 (relative Abweichung des
Verhaltnisses der Isotope 20 und *°O von dem Verhaltnis in Standard-Meerwasser) oder §*'0
einersaits und SFg andererseits, mit einer Ausnahme: Im Fall des Messpunktes auf einer Hohe
von 20,2 km (gemessen im Abstieg des Balons) ergab sich ein im Vergleich zu den
benachbarten, die Antikorrelation gut erfillenden Messpunkten ein etwa 1 %o niedrigerer
5'80-Messwert, wahrend die §'O-Messung keine Abweichungen aufwies. Die Lage der
Messpunkte relativ zur ClO ist aus Abb. 6.20 zu erkennen. Die Ursache dieser Abweichung in
der Isotopenzusammensetzung blieb ungeklart [Alexander et al., 2001].

6.2.9. NO,—Messung der Ballonexperimente CL D-1 und CLD-2

Analog zu Cly versteht man unter NOy die Gesamtheit der fir chemische Reaktionen auf den
betrachteten Hohenniveaus verfligbaren N-O-Verbindungen. Wichtigstes Reservoir ist
Salpetersaure (HNO3), ansonsten tragen NO, NO,, NO3, N2Os, CIONO,, CINO, und BrONO,
sowie NO-haltige Aerosole (vor allem NAT und STS, siehe Abschnitt 3.2) zum NO,—Signal
bei. Das Mischungsverhétnis von NO, ist ebenso wie das Mischungsverhéltnis von Cly und
die Temperatur ein kritischer Parameter des in dieser Arbeit verwendeten Chemiemodells
CLaMS, d.h. geringe Variationen dieser Werte bel der Initialisierung der Chemierechnung
konnen das Ergebnis entscheidend beeinflussen. Das NOy-Mischungsverhétnis wurde
alerdings nicht auf der TRIPLE-Gondel selbst gemessen. Die verwendeten Daten stammen
vom japanischen Instrument CLD, welches bereits am Vortag, d.h. am 10. Februar 1997, von
Kiruna aufstieg. Die Daten dieses Flugs sowie eines zweiten CLD-Experiments am
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Abb. 6.21: Ozon, N,O, NO,, CH,4, HCI, Wasser und HF, gemessen durch das ballongestiitzte Instrument LPMA
am 14. Februar 1997 (siehe Abschnitt 6.2.10).

25. Februar 1997, ebenfalls von Kiruna aus, wurden vertffentlicht in [Kondo et al., 1999].
Auf die Messung wird im Abschnitt 7.5.2. ndher eingegangen.

6.2.10. LPMA

Es ist interessant, die am 11. Februar 1997 gewonnenen Daten mit der 3 Tage spéter am 14.
Februar 1997 durchgefihrten LPMA-Messung zu vergleichen. Das durch Claude Camy-
Peyret, Université Pierre et Marie Curie, Paris, betreute LPMA-Gerét (Limb Profile Monitor
of the Atmosphere) ist ein ballongestiitztes Fernerkundungs-Instrument, welches die
Absorption der Sonnenstrahlung im Infrarotbereich misst [Camy-Peyret, 1995a, Camy-Peyret
et al., 1995b]. Das Funktionsprinzip entspricht damit dem ILAS-Satellitengerét. Der Ballon,
welcher das LPMA-Instrument trégt, steigt vor Sonnenuntergang bis zu einer Drifthéhe, auf
welcher er bis nach dem Sonnenuntergang verbleibt. Da sich die Absorptionsstrecke, welche
das Sonnenlicht vom Eintritt in die Atmosphéare bis zum Erreichen des LPMA-Instruments
zurticklegt, mit der Zeit verandert (wahrend der Aufstiegsmessung (ascent mode) primér als
Funktion der Ballonhthe, wahrend der Messung in der Drift (occultation mode) primér as
Funktion des Sonnenstands), kdnnen nun Vertikalprofile erstellt werden. Wegen der besseren
Qualitat wurde hier das Aufstiegsspektrum verwendet. Die hohe Empfindlichkeit des LPMA-
Instruments erlaubt, Spezies mit einem Mischungsverhdtnis bis zu 0,1 ppbv zu messen.
Damit konnen auch Substanzen wie HCI oder HF, welche mit In-Situ-Techniken schwer
messbar sind, erfasst werden, alerdings mit geringer raumlicher Auflosung. Dieses Gerat
wurde u.a. am 14. Februar und am 26. Februar 1997 mittels eines Ballons von Kiruna bis in
eine Hohe von 30 km befdrdert. Neben HCI und HF sowie NO, wurden dabel auch Methan,
N2O, Ozon und Wasser gemessen, wobei fur die letzteren vier Substanzen Vergleichswerte
von der TRIPLE-Gondel sowie vom ILAS-Gerdt vorliegen. Die Verdffentlichung der
Ergebnisse erfolgte in [Camy-Peyret et a., 1997], [Kanzawa et a., 1997] und [Kanzawaet a.,
2002].

Als sogenannte typische Zeit und Position der hier besprochenen Messung ist der 14. Februar
1997 14:40 GMT 65,8°N 22,8°E angegeben. Dieser Punkt befand sich, wie in Abb. 6.4 auf
Seite 62 fur das 450- und das 550-K-Niveau gezeigt, aulerhalb des Polarwirbels. Trotzdem
wurde um 20 km Hohe (466 K) offenbar typische Vortexluft vermessen. Die hier gemessenen
Ozonkonzentrationen entsprechen den Messungen der TRIPLE-Gondel und des ILAS-Geréts
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vom 11. Februar 1997 sowie den CLD-Messungen vom 10. bzw. 25. Februar 1997, wahrend
auf den dartber und darunter liegenden Niveaus hdhere Ozonwerte gemessen wurden (siehe
Abb. 6.15 auf Seite 72). Diese Struktur findet sich auch wieder in den Profilen der anderen
durch LPMA gemessenen Spezies (Abb. 6.21). Die HCl-Messwerte erreichen zwischen 20
und 21 km Hohe ein Minimum von 1 ppbv. Wie aus Abb. 6.6 auf Seite 65 hervorgeht, erganzt
sich dieser Wert mit dem ClO-Maximum des 11. Februar 1997 von 1,8 ppbv gerade zum
BONBON-CI,-Wert von 2,8 pptv. Sofern die Luftmassen des 11. und des 14 Februar 1997
vergleichbar sind, bedeutet dieser Befund, wie bereits in den Abschnitten 3.2 und 6.2.2
erléutert, Folgendes: Das CIONO,-Mischungsverhéltnis lag vor Beginn der Chloraktivierung
etwa 1 ppbv unter dem Mischungsverhaltnis von HCI (wie auch in Abb. 3.1 auf Seite 19),
mittlerwelle ist das CIONO,—Reservoir aber praktisch erschopft und das aus den Reservoiren
HCI und CIONO; entstandene aktive Chlor Cly liegt fast zu 100% in Form von ClIO vor
(vergleiche dazu Abb. 7.11 und Abb. 7.13 auf Seite 95ff). Auch am 14. Februar 1997 hatte
diese Chloraktivierung offenbar noch keine messbaren Auswirkungen auf das Ozonprofil.
Damit kann weitestgehend ausgeschlossen werden, dass es sich bei dem am 11. Februar 1997
beobachteten spiegelbildlichen Verhalten von CIO und Ozon um eine durch chemischen
Ozonabbau erzeugte Struktur handelt, vielmehr sollte es sich bei den beobachteten Ozonpeaks
um Einmischungen aus dem Wirbelrandbereich handeln.

6.2.11. Beurteilung der vorliegenden M esser gebnisse chemischer Tracer

Abschliefend soll betrachtet werden, welche Theorien zur Entstehung der beobachteten CIO-
Struktur auf Basis der vorhandenen Messwerte Uberprift werden konnen. Denkbar wéren
folgende Ursachen:

e DieClO-Struktur ist ein Resultat unterschiedlicher Cl,-Ausgangskonzentrationen.

Die Cl,-Messungen des BONBON-Kryosammlers sind zwar im Vergleich zur CIO-Struktur
gering ortsaufgel 6st. Zufalligerweise stimmt aber der Kryosammler-Messpunkt bei 490 K mit
dem ClIO-Minimum zwischen den ClIO-Peaks und dem Ozon-Maximum uberein. Damit
liegen sowohl aus diesem Bereich als auch aus dem Bereich beider ClO-Peaks Werte vor
(Abb. 6.6). Wenn die indirekte Bestimmungsmethode von Cly, (Abschnitt 6.2.7) im konkreten
Fall korrekte Werte lieferte, kann die Theorie Uberpruft werden. Siehe dazu Abschnitt 7.6.

e Eslagen unterschiedliche Cly-Partitionierungen vor.

Aufgrund der hohen Temperaturen (Abb. 7.1) sollte Cly bis zum 10. Februar 1997 komplett in
Form der Reservoire HCl und CIONO, vorgelegen haben. Das prozentuale Verhdltnis
zwischen ihnen kann die Chloraktivierung beeinflussen, da das aktivierte Chlor praktisch zu
je 50% aus HCl und CIONO, gebildet wird. Bel Erschopfung des in der Regel kleineren
CIONO,-Reservoirs stagniert die Aktivierung somit, sofern es nicht zur Reaktivierung kommt
(siehe Abschnitt 3.2). Die mittels CLaMS erzielten Ergebnisse sprechen aber dagegen, dass
eine Erschopfung im Bereich der CIO-Minima eingetreten ist (Abb. 7.11 und Abb. 7.13 auf
Seite 95ff). Fur CIONO, stehen keine Messungen zur Verfligung.

e DieUrsache liegt im unterschiedlichen Gehalt an NO, begriindet.

Auf der TRIPLE-Gondel selbst wurde leider keine hochaufgeloste NOy-Messung
durchgefuhrt. Es muss deshalb auf Messungen vom Vortag zuriickgegriffen werden, welche
nicht aus dem Polarwirbel stammen. Wie im Abschnitt 3.4 erléautert, besteht die Bedeutung
von NO,—Radikalen, welche photolytisch aus NOy-Spezies entstehen, darin, dass diese
Radikale CIO in das Reservoir CIONO, uberfuhren und damit aktives Chlor abbauen.
Gleichzeitig ermdglichen sie dabel unter Umsténden (wenn das urspriingliche CIONO,—
Reservoir erschopft ist) zwar auch die Fortfuhrung der Aktivierung desin HCl eingebundenen
Chlors. Da im konkreten Fall allerdings seit dem erstmaligen Unterschreiten der fur die
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Chloraktivierung kritischen Temperatur Tyar nur etwa 24 Stunden vergangen waren, sollte
dieser Reaktivierungseffekt noch keine Rolle spielen. Der Zusammenhang zwischen der NOy-
und der ClO-Struktur kann somit darin bestehen, dass am Minimum zwischen den ClO-Peaks
urspringlich eine ebenso hohe Chloraktivierung vorlag wie an den Peaks, diese aber durch
Reaktion mit den hier zahlreicheren NO,-Spezies wieder in CIONO, umgewandelt wurde. Im
Abschnitt 7.5.2 wird eine entsprechende A bschétzung vorgenommen.

e Entweder der absolute Aerosolgehalt selbst, oder aber die Struktur der
Aerosoloberflachen, und damit ihre Eignung als Matrix fir heterogene Reaktionen,
unterschied sich auf den verschiedenen Hohenniveaus voneinander. Méglich ware, dass
der TRIPLE-Ballon eine Sandwich-Wolke durchquert hat. Dabei handelt es sich um eine
Uberwiegend aus Flissigaerosolen bestehende Wolke, welche an ihrer Ober- und
Unterseite von zwei Lagen aus Uberwiegend festen Aerosolen flankiert wird.

Shibata et a. haben um 20 km Ho6he Uber Spitzbergen im Polarwinter Sandwich-Wolken
mittels LIDAR beobachtet [Shibata et al., 1999a] und Modellstudien dazu durchgefihrt
[Shibata et al., 1999b]. Derartige Wolken stellen unter Umsténden ein ideales Testobjekt fir
die Theorien zur Chloraktivierung dar, sofern sich die Temperaturgeschichten der flissigen
und festen Wolkenlagen nicht wesentlich voneinander unterscheiden. Unterschiede in der
Chloraktivierung konnen in diesem Fall direkt auf den Einfluss der Aerosolphase
zurtickgeftihrt werden. Gegenwaértig wird davon ausgegangen (das CLaMS-Modell ist
entsprechend konfiguriert), dass die Raten der Chloraktivierung an festen und fllssigen
Aerosolen bei gleicher Temperatur praktisch identisch sind. Eine CIO-Messung in einer
Sandwich-Wolke wurde allerdings bisher noch nicht dokumentiert. Die durch Shibata et al.
beobachteten Wolken traten nur auf, wenn die Temperaturen der Luftmassen, in welchen sich
die Wolken bildeten, mindestens einen Tag nahe oder sogar unter der Eistemperatur lagen,
und der vertikale Abstand zwischen zwei festen Lagen betrug rund 5 km.

Fir den 11. Februar 1997 liegen leider weder hochaufgeldste und verldssliche In-Situ-
Aerosol-Messungen noch bodengestiitzte LIDAR-PSC-Messungen vor. Eine Kampagne zu
» Koordinierten Feldmessungen zum Einfluss von Leewellen auf Wolkenfelder in der polaren
Stratosphére”, in deren Rahmen LIDAR-Messungen in Kiruna und Andgya/Nord-Norwegen
durchgefiihrt wurden, endete am 7. Februar 1997 [Reichardt et a., 1999]. Die Auswertung der
ILAS-Daten durch Lee et d. lieferte keine PSC-Messung am 11. Februar 1997 [Lee et 4dl.,
2003]. Aerosol-Theorien kénnen damit nicht anhand von Messdaten Uberpriift werden. Es
kann lediglich festgestellt werden, dass Wasser im durch die TRIPLE-Gondel durchquerten
Bereich etwa uniform verteilt war und somit dieses Basismaterial fir die Aerosolbildung
Uberall im gleichen Mal3 zur Verfligung stand.

e Die ClIO-Doppelpeak-Struktur ist ein Resultat der unterschiedlichen Temperaturen,
welche die Luftpakete auf den verschiedenen Hohenniveaus erfuhren.

Temperaturunterschiede konnen, wie im Abschnitt 7.6 gezeigt wird, ohne zusétzliche
Annahmen zur Erklérung der ClO-Struktur dienen. Sie sind jedoch nicht ausreichend fur die
Erklarung der Ozonstruktur, da letztere Struktur offenbar nicht chemisch verursacht ist,
sondern auf Mischungsvorgangen beruht. Es wird sich im Kapitel 9 alerdings zeigen, dass
beide Forderungen gut miteinander vereinbar sind.

81



7. CLaM S-Modéellrechnungen und Vergleich mit den Messer gebnissen
7.1. DasCLaM S-Modell
7.1.1. Euler- und Lagrange-Verfahren der Modellierung

Die Bezeichnung CLaMS steht fur Chemical Lagrangian Model of the Stratosphere
[McKenna et al., 2002a, McKenna et al., 2002b]. Dieses am Forschungszentrum Jilich
entwickelte Programm dient zur Simulation der Chemie und Dynamik von Luftpaketen,
welche sich in zwei (geographische Lange und Breite) oder drei (geographische Lange und
Breite sowie Hohe) Dimensionen bewegen konnen. Wie der Name sagt, liegt dem Modell die
nach dem Mathematiker Lagrange benannte Methode zur Modellierung der zeitlichen
Evolution von Vielteilchensystemen zu Grunde. Zum Zeitpunkt der Einfihrung von CLaM S
arbeiteten die meisten Chemie- und Transport-Modelle (CTM) alerdings nach der
Euler’ schen Methode. Euler’ sche CTM-Programme funktionieren dabei wie folgt:

e Zerlegen der Atmosphére in Zellen, deren Inneres al's homogen angesehen wird.

e Laufenlassen der chemischen Reaktionen in diesen Zellen in einem festgelegten
Zeitschritt

e Berechnen, welcher Prozentsatz der Luft einer Zelle aufgrund der meteorologischen
Bedingungen sich in diesem Zeitschritt in eine bestimmte Nachbarzelle bewegt hat.

e Neuaufteilung der Luftpakete auf das Z€llraster.

Die Methode arbeitet mit einem festen Raster. Die Mischung zwischen benachbarten
Rasterzellen ist im Modellmechanismus inbegriffen. Es kénnen keine Strukturen entstehen,
welche kleiner as die feste Ortsaufldsung des Rasters sind. Bei Anwendung der Euler’ schen
Methode muss stets die zeitliche Evolution eines grofReren zwei- oder dreidimensionalen
Feldes verfolgt werden, aus welchem dann bel Bedarf eindimensionale Felder, wie zum
Beispiel die Daten entlang einer Ballonflugroute, ermittelt werden konnen.

CTM-Programme nach der Lagrange’ schen Methode hingegen arbeiten nach dem Prinzip

e Berechnen, entlang welchen Weges (Tragektorie) sich ausgewéhlte Luftpakete in einem
festgelegten Zeitschritt bewegen.

e Berechnung der Chemie, welche sich entlang dieses Weges abspielt.

Die Methode beruht damit, in ihrer einfachsten Variante, auf Luftpaketen, welche ihre
Identitét entlang ihrer gesamten Tragjektorie behalten. Ihre chemische Zusammensetzung
veradndert sich nur aufgrund von Reaktionen ihrer Bestandteile untereinander. Damit liegt
dieser Methode kein regelmaliiges Raster mehr zugrunde, und es konnen beliebig kleine
Strukturen entstehen. Die Methode gestattet mit geringem Rechenaufwand die direkte
Simulation des Verhaltens eindimensionaler Felder. Ein Lagrange’ sches Modell wie CLaM S
stellt damit ein ideales Werkzeug fur die Erstellung von Modell-Vergleichsrechnungen zu
Ballon- oder Flugzeugmessungen im Allgemeinen und zur Planung und Auswertung von
Match-Kampagnen und Tracer-Tracer-Messungen im Speziellen dar. Wenn angenommen
werden kann, dass ein Luftpaket, welches durch eine Ballonsonde beprobt wurde, in einem
bestimmten Zeitraum vor (nach) der Messung keinen signifikanten Mischprozessen unterlag,
genlgt es, den Weg dieses Luftpakets und die entlang dieses Weges erfahrenen
Temperaturen, Driicke und Sonneneinstrahlungen riickwarts (vorwarts) zu verfolgen, d.h. eine
Ruckwaértstrajektorie (Vorwartstrgektorie) zu erstellen. Anschlief?end wird die sogenannte
Initialisierung erstellt, d.h. es wird eine Annahme gemacht Uber die Konzentrationen aller im
chemischen Gleichungssystem des Modells enthaltenen Spezies am Startpunkt der
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Trajektorie. Beim Startpunkt handelt es sich um den zeitlich am weitesten zurtickliegenden
Punkt der Tragjektorie (im Fall einer Vorwartstrajektorie somit um den Punkt, an welchem die
Berechnung begonnen wurde, im Fall einer Rickwartstrajektorie hingegen um den Punkt, an
welchem sie endete). Nun wird eine Chemierechnung entlang der Trajektorie gestartet, d.h. es
wird berechnet, wie sich das in der Initialisierung angenommene chemische System unter den
vorgegebenen meteorologischen Bedingungen zwischen Start- und Endpunkt der Trajektorie
entwickelt. Wéahrend die Erstellung der Trajektorie in Richtung (vorwarts) oder auch entgegen
der Zeitachse (rickwarts) erfolgen kann, erfolgt die Chemierechnung stets vorwarts.

Die Evolution zwei- oder dreidimensionaer Felder kann ebenfalls mittels der Lagrange’ schen
Methode berechnet werden. Dabei miissen von einer ausreichenden Anzahl an Raumpunkten
Traektorien gestartet werden, um zu jedem Zeitpunkt ein raumfullendes Bild zu erzeugen. Im
CLaMS-Modell ist zudem explizit ein Mischungsmechanismus integriert. Wenn er verwendet
wird, konnen (da es sich bei Mischungen um irreversible Prozesse handelt) nur
Vorwartstrgjektorien erstellt werden. Falls Luftpakete einander zu nahe kommen, werden sie
zu einem neuen Paket verschmolzen, falls sich zwischen ihnen ein zu grof3er Raum 6ffnet,
wird ein neues Paket erschaffen. Kontrolliert wird dieser Mechanismus durch den kritischen
finiten Lyapunov-Exponenten A¢. Dieser stellt ein Mal’ fir die maximal erlaubte Deformation
des Gitters pro Zeit dar. Ein kreisformiges Element, welches zum Zeitpunkt t; einen
Durchmesser |y besal3, kann damit bis zum Zeitpunkt t;= to+At maximal zu einer Ellipse mit
einer Lange von lpexp(AcAt) und einer Breite von lgexp(-A:At) ausgezogen werden, ohne dass
es mit den benachbarten Elementen verschmolzen wird. Fir Simulationen der Dynamik des
Nordpolarwirbels liefert ein Wert A.=1,1pro Tag gute Ubereinstimmungen zwischen
Beobachtung und Modell [McKenna et al., 2002b].

Auf den ersten Blick erscheint die Verwendung von CLaM S fir die Simulation der Evolution
mehrdimensionaler Felder umstandlich gegenuber der Euler'schen CTM-Programmen.
Allerdings bietet CLaMS mehrere Vortelle. CLaMS spart Rechenkapazitét, da nur die
Strukturen verfeinert werden missen, fur welche die Atmosphdrendynamik eine
Filamentierung ergibt, wahrend Euler’sche Modelle nur dann Filamente aufldsen kénnen,
wenn ein hinreichend kleines Gitter fir das gesamte Untersuchungsgebiet gewahlt wurde. Da
alerdings atmosphérische Filamente ihre Identitédt noch auf wesentlich kleineren Skalen
beibehaten (d.h. die Tracer-Tracer-Beziehung innerhalb des Filaments wird nicht durch
Mischungsvorgange mit der Umgebung verandert), as sie durch die Ublichen Eulerschen
Modelle aufgel6st werden [Flentje & Kiemle, 2003], werden bei der Euler’ schen Methode
Mischungsvorgange Uberschétzt. Es tritt das Problem der numerischen Diffusion auf, ein
durch das Modell erzeugter Diffusionsvorgang, welcher mit wachsender Rastergrofle
zunimmt und darauf beruht, dass Luft, welche aus der Rasterzelle A in die Zelle B einstromt,
unmittelbar a's gleichmaidig Uber die gesamte Zelle B verteilt angesehen wird.

In dieser Arbeit wurde CLaMS ausschliefdlich zur Modelierung der Evolution
eindimensionaler Felder eingesetzt, der Mischungs-M echanismus kam entsprechend nicht zur
Anwendung.

7.1.2. Die Dynamik- und Chemie-Werkzeugevon CLaM S

Die Berechnung der Trajektorien der Luftmassen beruht von Windfeldern, zum Beispiel von
ECMWEF oder UKMO (Abschnitt 6.2.1), welche as vierdimensionales Feld (Ublicherweise
geographische Lange und Breite sowie Druckhdhe und Zeit) vorliegen. Aufgrund der hohen
vertikalen Schichtungsstabilitét der Stratosphére (siehe Anhang 12.5) sind fir Modellierungen
in diesem Abschnitt der Atmosphére fir die meisten Aufgabenstellungen Vertikalwinde
vernachlassigbar, es gentigen somit Angaben Uber die horizontalen Winde. Vor alem bel
Langzeitberechnungen fur die Polargebiete muss aber der diabatische Abstieg der Luftmassen
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berticksichtigt werden. Zu diesem Zweck muss die Grof3e d@/dt, die zeitliche Veradnderung
der Potentiellen Temperatur (Theta), ermittelt werden. Im Fall von CLaMS dient dazu eine
verbesserte und numerisch effizientere Version [Zhong & Haigh, 1995] des Morcrette-
Strahlungsschemas [Morcrette, 1991]. Windstarke und -richtung fir die Position eines
bestimmten Luftpakets werden aus den zeitlich und 6rtlich nachstgelegenen Datenpunkten
interpoliert. Die Losung der Bewegungs-Differential gleichungen geschieht mit einem Runge-
Kutta-Schema 4. Ordnung.

Eine Liste der im CLaMS-Modell verwendeten chemischen Reaktionen ist in [McKenna et
a., 2002b] aufgefuhrt. Darunter befinden sich auch insgesamt 11 heterogene Reaktionen,
deren Geschwindigkeitskonstanten von Zusammensetzung und Aggregatzustand der
Reaktionsoberflache abhéngen. Die heterogenen Reaktionsraten sowie die Mikrophysik der
flissigen und festen Teilchen werden dabei nach dem Schema von Cardaw et a. berechnet
[Cardaw et al., 1995]. In diesem Schema sind die drei festen Spezies NAT (Salpetersaure-
Trihydrat), SAT (Salpetersdure-Tetrahydrat) und Eis sowie das Flissigaerosol STS
(supercooled ternary solution) vorgesehen. Die Bildungsrate von STS steigt bel Absinken der
Temperatur auf die kritische Temperatur Tyat (etwa 195K in der unteren Stratosphére),
welche eigentlich die Grenze des Existenzbereichs fir NAT-Teilchen darstellt, massiv an. Im
Standard-Modelllauf wird davon ausgegangen, dass von diesen flissigen STS-Aerosolen
jedes zehnte zu einem festen NAT-Teilchen gefriert, sobald eine HNOs-Ubersattigung relativ
zu NAT von 10 ereicht ist. Dieser Moment tritt bei etwa 3 K Unterkiihlung ein, d.h. die
Temperatur liegt mindestens 3 K unter Tyat. Diese Parameter kénnen im CLaMS-Modell
durch den Nutzer verandert werden. Im Fall des TRIPLE-Ballonaufstiegs vom 11. Februar
1997 lagen allerdings keine Messdaten vor, mittels welchen man auf die Partikelphase
(flissig oder fest) schlieffen und die Parametrisierung validieren konnte. Deshalb wurde sich
bei den Modellierungen zur TRIPLE-CIO-Struktur auf den Standardfall beschrankt.

7.2. Erstellung der Ruckwaértstrajektorien

Es wurden nun mit den CLaMS-Dynamikwerkzeugen sowohl auf Basis der ECMWF- as
auch der UKMO-Daten Ruckwaértstrgjektorien erstellt, welche an der TRIPLE-Ballonroute
vom 11. Februar 1997 starten. Abb. 7.1 zeigt die Temperaturen, welche die am 11. Februar
1997 durch die TRIPLE-Gondel durchquerten Luftpakete entsprechend der ECMWF- bzw.
UKMO-Daten in den vergangenen 10 Tagen zuvor erfuhren. Bis 6 Tage zuvor wurden aus
beiden Datensétzen praktisch identische Temperaturverlaufe ermittelt, mit tendenziell tieferen
Temperaturen fur die UKMO-Trajektorien, bel weiterem Zurtickgehen ergeben sich stérkere
Unterschiede. Ubereinstimmung herrscht jedoch dahingehend, dass Temperaturen unterhalb
von Tyat (etwa 195 K auf dem 550-K-Theta-Niveau) erst wahrend der letzten 24 Stunden vor
dem TRIPLE-Flug erreicht wurden. Da die ECMWEF-Daten eine hoéhere Orts- und
Zeitaufl6sung besitzen (Abschnitt 6.2.1), wird sich im Folgenden auf diese Daten beschrankt.

Zur Uberprifung der Zuverlassigkeit der ECMWF-Trajektorien wurden neben den in Abb.
7.1 dargestellten, im Folgenden Zentraltrajektorien genannten Trajektorien auch sogenannte
Offset-Trajektorien erstellt. Diese begannen zum selben Zeitpunkt wie die zugehdrige
Zentraltrajektorie, starteten aber nicht wie diese direkt an Ballonroute, sondern um 1° in der
Lange oder Breite relativ zur Balonroute verschoben. Zu jeder Zentraltrajektorie gehoren
damit 8 Offset-Tragjektorien. In Abb. 7.2 und Abb. 7.3 ist der Verlauf von Zentral- und Offset-
Trajektorien gezeigt. Im dargestellten Zeitraum von 10 Tagen ist kein Auseinanderlaufen der
Zentral- und Offset-Traektorien zu beobachten. Wie Abb. 7.2 ebenfadlls zeigt, fand in diesem
Zeitraum auch keine signifikante Anderung der Potentiellen Vortizitat statt. Auf diese
Problematik wird im néchsten Abschnitt eingegangen.
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Abb. 7.1: Temperaturen (in K) entlang der ECMWEF- (durchgezogen) und UKMO- (gestrichelt)
Ruckwartstrajektorien fur die Theta-Niveaus 457 K (unterhalb des ClO-Doppelpeaks vom 11. Februar 1997),
479 K (unterer ClO-Peak), 488 K (Minimum zwischen beiden Peaks), 512 K (oberer ClO-Peak) und 531 K
(oberhab des ClO-Doppel peaks).
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Abb. 7.2: Potentielle Vortizitét (in PVU) entlang der ECMWEF-Ruckwaértstrajektorien fur die selben Theta-
Niveauswiein Abb. 7.1 Gepunktete Linien bezeichnen die Offset-Trajektorien (siehe Text).
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Abb. 7.3: Wie Abb. 7.2, Darstellung der geographischen Breite als Funktion der geographischen Lénge. Letztere
Grole wurde dabei fortlaufend gedruckt, d.h. ein Wert von —360° bedeutet, dass die Traektorie nach einer
kompletten Erdumrundung in westlicher Richtung (zeitlich riickwarts) wieder den Nullmeridian erreicht.
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Abb. 7.4: RDF-PV-Profile, extrahiert aus den ECMWF-RUckwartstrajektorien am 4. Februar 1997 12 Uhr GMT,
5. Februar 1997 0 Uhr GMT und 5. Februar 1997 12 Uhr GMT. Gezeigt ist die Differenz aus den PV-Werten
entlang dieser Trajektorien (RDF PV) zu den genannten Zeitpunkten und den Werten, welche fir den
11. Februar 1997 entlang der TRIPLE-Flugroute ermittelt wurden (analysierte PV). Zusétzlich dargestellt ist das
TRIPLE-CIO-Profil.

7.3. Ist die RDF-Methode anwendbar auf die TRIPL E-M essungen?

Im Abschnitt 4.3 wurde die Reverse Domain Filling- (RDF-) Methode zur Identifizierung von
Mischungsvorgangen vorgestellt und auch auf die kontroversen Debatten zur Nutzlichkeit und
Anwendbarkeit dieser Methode hingewiesen. Wenn sich ab einer bestimmten Lange der
Riickwartstrajektorien (RDF-Lange) eine deutliche Ahnlichkeit zwischen dem RDF-PV-Profil
und dem Profil bestimmter durch eine Ballonsonde gemessener chemischer Tracern
feststellen lasst, kann dies als Indiz fur eine unterschiedliche Herkunft der Luftmassen entlang
des Ballonroute gewertet werden. Allerdings ist dies nur berechtigt, sofern die passende PV-
Struktur nicht nur bei dieser bestimmten RDF-Lange erhalten wird, sondern auch bei
weiterem Zuriickgehen in der Zeit stabil bleibt (ggf. konnen sich Unterstrukturen bilden). Das
bei einer Ruckrechnung bis zum 5. Februar 1997 0:00 GMT erhaltene PV-Profil weist eine
verbliffende Ahnlichkeit mit dem ClO-Profil des 11. Februar 1997 auf. Allerdings handelt es
sich offenbar um ein zufélliges Ergebnis, wie man bei einem Vergleich mit den PV-Profilen
fur eine um 12 Stunden kirzere bzw. langere RDF-Lange erkennt. Wie Abb. 7.3 erkennbar
ist, liefen die Trajektorien im betrachteten Zeitraum auch nicht nennenswert auseinander
sondern legten ale etwa den gleichen Weg zurtick, allerdings unterschiedlich schnell. Damit
durchquerten sie zu unterschiedlichen Zeitpunkten Gebiete, in welchen CLaMS den
Luftmassen hohe bzw. niedrige PV-Werte zuordnete. Als Konsequenz entsteht am 5. Februar
1997 0:00 GMT zufdllig das passende RDF-PV-Profil. Zur Aufklarung der ClO-Doppel peak-
Struktur des 11. Februar 1997 ist die RDF-Methode somit nicht anwendbar. ES kann zwar
nicht ausgeschlossen werden, dass die gemessenen Profile von ClIO oder vor alem Ozon
(dieses Profil kann ausschliefdich dynamisch erklért werden) auf Mischungsvorgange in den
vergangenen 10 Tagen vor dem TRIPLE-Flug zuriickzufiihren sind. Die Dynamikwerkzeuge
von CLaMS liefern alerdings kein Indiz dafUr.
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Abb. 7.5: Synoptische Temp: Trajektorie auf dem 503-K-Theta-Niveau, endend (bei Tag 0) an der TRIPLE-
Route am 11. Februar 1997 und erstellt durch CLaMS auf der Basis von ECMWF-Daten. Ubrige Plots:
Modifikationen dieser Trajektorien, welche vorgenommen wurden, damit die Temperatur am Endpunkt der
Trajektorie dem entsprechenden Profil aus Abb. 7.6 entspricht.

7.4.  Temperatur-Szenarien

Bei den ECMWF- und UKMO-Daten handelt es sich um Fernerkundungsdaten mit einer
zeitlichen Auflésung von 6 (ECMWEF) und 24 (UKMO) Stunden. Aus diesen Datensétzen
bestimmte CLaMS fir jeden Zeitpunkt entlang der RUckwartstrajektorien einen
Temperaturwert. Diese in Abb. 7.1 auf Seite 85 dargestellten und im Folgenden als
synoptische Temperaturen bezeichneten Werte stimmen im Allgemeinen nicht mit den
tatséchlichen Temperaturen entlang der Trajektorien der Luftmassen Uberein. Es konnen drel
verschiedene Arten von Diskrepanzen auftreten:

e Der Temperaturtrend entlang der Trajektorie wurde falsch berechnet, weil CLaMS eine
andere Trajektorie ermittelte als tatsachlich durch die Luftmasse zuriickgelegt. Prinzipiell
kann dieser Fall nie ausgeschlossen werden. Allerdings konnte, wie im Abschnitt 7.2
beschrieben, kein Hinwels auf eine Unsicherheit in der Berechnung der Trgektorie
festgestellt werden (Zentral- und Offset-Trajektorien liefen nicht auseinander).

e Es liegt eine systematische Abweichung der tatsichlichen Temperaturen von den
ECMWEF- oder UKMO-Temperaturen vor. Der wahre Temperaturtrend stimmt mit dem in
Abb. 7.1 gezeigten Trend Uberein, die wahre Temperatur weicht jedoch von den
synoptischen Temperaturen ab.

e Es treten kurzfristige Temperaturanderungen auf, welche in den zeitlich niedrig
aufgelosten synoptischen Meteorologiedaten nicht enthalten sind und somit durch die
Dynamik-Werkzeuge des CLaM S-Modells auch nicht berticksichtigt werden konnten.

Die beiden letzten Félle konnen Uberpriift werden, indem man die Temperaturen entlang der
Tragjektorie modifiziert und sowohl auf Basis der synoptischen als auch der verénderten
Temperaturen eine CLaMS-Chemierechnung durchfiihrt. Laut Abb. 7.1 auf Seite 85
durchliefen die von der TRIPLE-Gondel durchquerten Luftmassen ein bis zwei Tage vor dem
11. Februar 1997 noch einmal ein Temperaturmaximum. Erst danach trat ein rapider
Temperaturabfall ein, in dessen Folge am 11. Februar 1997 erstmals in diesem Winter
Temperaturen um die NAT-Schwelltemperatur (etwa 195 K, siehe Abb. 6.9 auf Seite 67)
erreicht wurden. Zur Untersuchung der Einflusses der Temperatur wurde deshalb
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Abb. 7.6: Temperaturen am Endpunkt der Trajektorien (d.h. am 11. Februar 1997) fir die einzelnen Szenarien.
Gemessene Werte: Temperatur, gemessen auf der TRIPLE-Gondel am 11. Februar 1997. Synoptische Temp.:
Temperaturen an den Endpunkten der Trajektorien (siehe Abb. 7.1). korrigierte Temp.: Die selben Temperaturen
um 1,4 K vermindert. Niedrigste gemessene Temp.: Niedrigste Temperatur, welche auf dem jeweiligen Theta-
Niveau gemessen wurde (siehe Text). Welle: Angenommenen stehende Welle. Durchgezogene Linien
bezeichnen die Anpassung der Temperaturen des Ballonaufstiegs, gestrichelte Linien die Anpassung der
Temperaturen des Abstiegs.

ausschliefdich der Bereich dieses Temperaturabfalls nach dem letzten Temperaturmaximum
verandert.

Dabel wurde wie folgt vorgegangen: Die Temperaturmessungen legen die Vermutung nahe,
dass zumindest in den letzten Stunden vor der TRIPLE-Messung die Temperaturen um einen
Mittelwert schwankten (Abb. 6.9 auf Seite 67 und Abb. 7.6). Es wurde nun angenommen,
dass dieses Verhalten bel der Passage des letzten Temperaturmaximums startete und der
Temperaturverlauf somit etwa dem Plot ,Welle* der Abb. 7.5 entspricht. Als einfachster Test
des Temperatureinflusses, fur welchen noch keine Annahmen tber Mittelwert, Amplitude und
Frequenz dieser Schwingung gemacht werden missen, wurden die Tra ektorientemperaturen
zuné&chst so modifiziert, dass ihr Verlauf dem Plot , niedrigste Temp.* der Abb. 7.5 entspricht.
Dieser Verlauf kann als eine Untergrenze der durch die Luftmassen erlebten Temperaturen
angenommen werden. Das Endprofil (, niedrigste gemessene Temp.” in Abb. 7.6) wird dabei
wie folgt erstellt: Auf jedem ThetaNiveau existieren drei Temperaturmessungen: Die
Temperatur an der TRIPLE-Gondel, gemessen einmal beim bei Aufstieg und einmal beim
Abstieg, sowie die Temperatur einer 2 Stunden nach dem TRIPLE-Ballon ebenfalls in Kiruna
gestarteten Ballon-Radiosonde (siehe Abb. 6.9). Fir jedes Theta-Niveau wird das Minimum
dieser drei Messungen ausgewéhlt und dem Endpunkt der Traektorie auf dem jeweiligen
Theta-Niveau zugeordnet.

Die auf der TRIPLE-Gondel gemessenen Temperaturen (Abb. 7.6, ,gemessene Werte")
konnten aber auch durch eine Welle angepasst werden. Es wurde dabei von der Annahme
einer stehenden Welle senkrecht zur Erdoberflache ausgegangen. Luftmassen, deren
Trajektorie an einem Bauch dieser Welle endet, erfahren damit periodisch tiefe Temperaturen,
welche fur die Chloraktivierung forderlich sind. Die Temperaturen der Luftmassen, deren
Tragektorie durch den Knoten verlauft, verbleilben dagegen auf einem Mittelwert. Eine
stehende Welle sollte somit prinzipiell in der Lage sein, eine ClO-Doppel peak-Struktur wie
beobachtet zu erzeugen.
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Einen akzeptablen Mittelwert fur die stehende Welle erhdlt man offenbar, wenn man die
synoptischen Temperaturen um 1,4 K verringert (,korrigierte Werte* in Abb. 7.5 und Abb.
7.6). Dieses Profil wurde durch eine Welle mit einer Wellenlénge von 2 km Lange und einer
Amplitude von 2,5K Uberlagert. Man erhdt die Struktur ,Welle* in Abb. 7.6, welche die
Amplituden der anzulegenden Wellen auf den einzelnen Theta-Niveaus bestimmt. Analog
zum Vorgehen fir die niedrigste gemessene Temperatur kann nun zunéchst eine modifizierte
Trajektorie angelegt werden, als deren Endtemperaturen die untere Einhillende dieser
Wellenstruktur angenommen wird. Zusétzlich wurden noch verschiedene Periodendauern
angenommen und eine Trajektorie der Form ,Welle* (Abb. 7.5) angelegt. Konkret wurden
Perioden von 100, 200 und 400 Minuten gewahlt. Da Start und Landung der TRIPLE-Gondel
etwa 2 Stunden und die Passage des 500-K-Nivaus bel Auf- und Abstieg etwa 1 Stunde
auseinander liegen, in dieser Zeit aber mindestens eine halbe Schwingungsperiode durch die
Luftmassen absolviert wurde, sollten die tatséchlichen Schwingungsdauern etwa von dieser
GroéfRenordnung sein.

Insgesamt wurden damit Chemie-Rechnungen fur drel verschiedene Temperatur-Szenarien
durchgefthrt:

e Synoptisches Szenario: Die Rechnung wurde zum einen auf Basis der in Abb. 7.1
dargestellten synoptischen ECMWF-Temperaturen, zum anderen auf Basis eines
korrigierten Temperaturverlaufs (Endtemperatur um 1,4 K gegeniiber der synoptischen
Endtemperatur vermindert) durchgefuhrt (,, synoptische Temp.“ und , korrigierte Temp.”
in Abb. 7.5, Abb. 7.6, Abb. 7.10 (nur synoptisch) und Abb. 7.12).

e Tieftemperatur-Szenario: Als Temperatur—Endprofil wurden zum enen die untere
Einhillende des Plots , Welle* in Abb. 7.6 (, Welle, niedrigste Temp.” in Abb. 7.12), zum
anderen die tatsdchlich gemessene niedrigste Temperatur auf jedem Theta-Niveau
(, niedrigste gemessene Temp.” in Abb. 7.6, Abb. 7.10 und Abb. 7.12) angenommen. Der
zeitliche Temperaturverlauf ist wie in Abb. 7.5 (,niedrigste Temp.“) gezeigt. Dieses
Szenario besitzt den Charakter einer Extremwert-Abschétzung, da, wie ein Vergleich der
Temperatur-Messwerte von Aufstieg und Abstieg der TRIPLE-Gondel zeigt, die
Luftmassen in Wahrheit abwechselnd hohe und tiefe Temperaturen erfuhren.

e Weélen-Szenario (, Welle*): Abb. 7.6 zeigt die Amplituden der angenommenen Welle in
Abhangigkeit vom Theta-Niveau, Abb. 7.5 den zeitlichen Verlauf auf einem ausgewahlten
Niveau und Abb. 7.12 die Ergebnisse der Chemierechnung.

7.5. Die Ermittlung der Chemie-Initialisierung
7.5.1. Erster Schritt

Ziel des folgenden Schrittes ist es, eine realistische Initialisierung fur die Chemierechnungen
zu finden. Unter Initidisierung versteht man die angenommene Konzentration der
chemischen Tracer an den Startpunkten der Trajektorien. Als Bedingung fir eine idede
Initialisierung wurde gestellt, dass die darauf basierende Chemierechnung folgende
Messwerte exakt reproduziert

e DieMessungen der Ozonsonde der TRIPLE-Gondel (Abb. 6.15)

e Die Cly- und CHs;-Messwerte des Kryosammlers BONBON (nur Messungen beim
Abstieg), ebenfalls auf der TRIPLE-Gondel (Abb. 6.19)

e Die Wassermessungen des Hygrometers FISH (ebenfalls nur Messungen beim Abstieg,
wobei einige extreme Spitzen, welche offenbar auf Ausgasungen des Ballons
zurtckzufihren sind, eliminiert wurden), ebenfalls auf der TRIPLE-Gondel (Abb. 6.16)
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e DieNOy-Messung am 10. Februar 1097 in Kiruna (Experiment CLD-1, Abb. 7.7).

Diese Messwerte werden im Folgenden a's Parameterspezies bezeichnet. Zusétzlich zu den an
der TRIPLE-Ballonroute endenden Trajektorien wurden zunachst Trajektorien angelegt, deren
Endpunkte jeweils einem Messpunkt der NOy-Messung am 10. Februar 1997 entsprachen. Da,
wie im Abschnitt 7.2 festgestellt, die ECMWF-Trajektorien in den vergangenen 10 Tagen vor
dem 11. Februar 1997 as vertrauenswirdig angesehen werden konnen, wurde auf allen
Trgjektorien nun eine Chemierechnung, beginnend am 1. Februar 1997 12 Uhr GMT,
durchgefihrt. Als Zeitschritt fir diese Rechnung wurde eine Stunde gewahit.

Die Initialisierung dieser ersten Rechnung erfolgte mit Hilfe des Mainzer Modells. Beim
Mainzer Modell handelt es sich um ein Box-Modell der Stratosphére, welches am Max-
Planck-Institut fur Chemie (Otto-Hahn-Institut) in Mainz, Abteilung Chemie der Atmosphaére,
entwickelt wurde [Grool3, 1996]. Die Atmosphare wird in diesem Modell als zonal (entlang
der Breitengrade) uniform angenommen, die Modellierung erfolgt zweidimensiona (als
Funktion der geographischen Breite und der Hohe Uber der Erdoberflache). Der jahrliche
Trend bestimmter Spezies wird berticksichtigt, als Temperaturen werden allerdings mittlere
Werte fur den jewelligen Tag des Jahres angenommen, d.h. von den erwahnten langfristigen
Trends abgesehen sind die Modellwerte des Mainzer Modells unabhangig vom Jahr, flr
welches die Berechnung durchgefiihrt wird. Zur Ubertragung der Modellergebnisse aus
diesem zweidimensionalen Gitter in das dreidimensionale Gitters des CLaM S-Modells wurde
fur jeden Traektorienstartpunkt die aquivalente Breite berechnet ([Lary et a., 1995], siehe
Abschnitt 4.4) und die Werte des Mainzer Modélls, erzielt auf dieser Breite, dem Startpunkt
zugeordnet.

Nun konnte die Differenz zwischen den gemessenen und den durch CLaMS modellierten
Mischungsverhatnissen der Parameterspezies gebildet werden. Um diese Differenz mussten
jetzt die Initialisierungswerte verandert werden. Im Fall von NO, wurde, in Ubereinstimmung
mit den in Abb. 7.7 gezeigten Messungen des Gesamt-NOy sowie des NO,-Reservoirs HNOs,
die Differenz vollstandig zu den Initialisierungswerten von HNO3 hinzugeftigt. Im Fall von
Cl, wurde in Ubereinstimmung mit den Feststellungen der Abschnitte 3.1 und 6.2.2
angenommen, dass am Startpunkt der Trajektorien das gesamte Cly in Form von HCI und
CIONO; vorlag, wobel das CIONO,-Mischungsverhéltnis genau 1 ppbv unter dem von HCI
lag (dort, wo weniger als 1 ppbv gemessen wurden, wurde entsprechend das gesamte Cly als
urspringlich in Form von HCI vorliegend angenommen, was aber nur weit unterhalb der CIO-
Struktur der Fall war (Abb. 6.6 auf Seite 65), somit ist diese Annahme unproblematisch
hinsichtlich des Ziels der Reproduktion dieser Struktur). Fur alle Gbrigen Spezies wurde die
Initialisierung entsprechend des Mainzer Modells beibehaten. Mit dieser verdnderten
Initialisierung wurde eine neue Chemierechnung gestartet. Dieser Lauf erfillte bereits die
Bedingung, dass die gemessenen und die durch CLaM S modellierten Mischungsverhéltnisse
der Parameterspezies exakt Ubereinstimmen. Damit war eine erste brauchbare Initialisierung
fUr die Chemierechnung gefunden.

7.5.2. Einflussder Denitrifizierung

Allerdings beruht die so ermittelte Initialisierung auf einem NO,—Profil, gemessen wahrend
des CLD-Ballonflugs vom 10. Februar 1997, d.h. einen Tag vor dem TRIPLE-Flug. Am
10. Februar 1997 befand sich Uber Kiruna gerade der Rand des Polarwirbels (Abb. 2.1 auf
Seite 12). Auf den Theta-Niveaus von 400, 475 und 500 K lagen die PV-Werte etwa um
2 PVU unter den Werten, welche nach der Definition von Nash et al. [Nash et al., 1996]als
Vortexrand ermittelt wurden [Kondo et al., 1999]. Es besteht somit Grund zur Annahme, dass
das am 10. Februar 1997 gemessene NO,-Profil nicht mit dem entlang der Route des
TRIPLE-Balons vorhandenen Profil identisch ist. Allerdings konnen die chemischen
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Abb. 7.7: Profile von NO,, gemessen bei Kiruna/Nordschweden auf den Ballongondeln CLD-1 am 10. Februar
1997 und CLD-2 am 25. Februar 1997 sowie von HNO; gemessen durch das Satellitengerdt ILAS am
11. Februar 1997 (siehe Abschnitt 6.2.1).

Zusammensetzungen der Luft entlang der Ballonrouten vom 10. Februar 1997 und vom
11. Februar 1997 nach den vorliegenden Informationen als weitestgehend identisch angesehen
werden. Zum Vergleich herangezogen werden konnen die durch CLD, ILAS und TRIPLE
gemessenen Profile von Ozon (Abb. 6.15 auf Seite 72). Wie bereits im Abschnitt 6.2.4
bemerkt, weisen die hochaufgelosten Ozonprofile der CLD-Messungen sowohl vom
10. Februar (CLD-1) as auch vom 25. Februar 1997 (CLD-2) sowie der TRIPLE-Messung
bis ins Detail Ahnlichkeiten auf (Abb. 6.15), was darauf hindeutet, dass hier groRraumige
Einmischungen beobachtet wurden. Auch die NOy-Struktur scheint stellenweise im
Zusammenhang mit der Ozonstruktur der jeweiligen CLD-Messung zu stehen, wobei die
Ahnlichkeiten zwischen beiden Strukturen am 11. Februar 1997 deutlicher sind als am
25. Februar 1997 (Abb. 7.8).

Kondo et a. verglichen die gemessenen NOy-Mischungsverhédltnisse mit den
Erwartungswerten aufgrund einer Korrelation mit N,O, welches aus ebenfalls wahrend des
CLD-Flugs genommenen Kryosammler-Proben analysiert wurde. Dabel wurde folgende
Korrelationsfunktion verwendet, welche im November 1994 wahrend der ATLAS-3-Mission
zwischen 39° und 49°N gewonnen wurde [Sugita et al., 1998]:

NOy [ppbv]=5,71-2,28x+11,8x* - 2,14x> -1,04x" (54)
mit
x = logo(N2O[ppbv]) (55)

Das Verhdtnis zwischen NOy und N>O wird dabei durch photochemische Prozesse
eingestellt. Fir N,O-Konzentrationen grof3er as 80 ppbv (am 10. Februar 1997 unterhalb von
500 K) steigt die NOy—Konzentration mit abnehmender N,O-Konzentration (und damit
wachsender Héhe) linear an. Darlber flacht der Anstieg ab, bei 50 ppbv N,O (etwa 550 K)
erreicht die NO,—Konzentration schliefdlich ein Maximum, auf groferen Hohen fallen sowohl
die NOy- als auch die NyO-Konzentration mit wachsender Hohe ab. Innerhalb des
Polarwirbels besitzt diese Korrelation nur Giultigkeit, solange keine tiefgreifenden
Mischungen stattfinden und solange keine De- bzw. Renitrifizierung (NOy wird irreversibel
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Abb. 7.8: Profile von NO, und Ozon, gemessen auf den Ballongondeln CLD-1 am 10. Februar 1997 und CLD-2
am 25. Februar 1997, dazu das Ozonprofil der TRIPLE-Gondel vom 11. Februar 1997 (siehe Abschnitt 6.2.4)
und das NO,-Grenzwert-Profil (INIT NO,), welches anhand des TRIPLE-Ozonprofils erstellt und zur
Initialisierung von CLaM S benutzt wurde (siehe Text).

aus einer bestimmten Luftschicht entfernt und sammelt sich in einer darunterliegenden
Schicht an) eintritt. Bis in eine Hohe von 510 K wurde diese Korrelation zwischen NOy und
N>O am 10. Februar 1997 durch die Messwerte gut erflllt [Kondo et al., 1999]. Oberhalb von
510K traten niedrigere NO,—Werte auf als aufgrund der Vortex-Korrelation zwischen NOy
und N2O erwartet.

Ein anderes Bild ergab sich bei dem Ballonflug CLD-2 am 25. Februar 1997, ebenfalls mit
Start in Kiruna, diesmal allerdings innerhalb des Polarwirbels. Hier traf bereits oberhalb von
400 K diese Korrelation nicht mehr zu. Direkt bei 400 K wurden zu hohe, oberhalb von 420 K
hingegen zu niedrige NO,-Werte gemessen. Kondo et a. vermuteten as Ursache fur die
Abweichungen von der Korrelation bel beiden Fliigen dynamische Vorgange und schlossen
Denitrifizierung weitestgehend aus, da die Temperaturen der durchquerten Luftmassen in den
vorangegangenen Tagen die kritische Temperatur T,ce fur die Bildung von Eiskristallen nie
bzw. nicht ausreichend lange unterschritten hatten [Kondo et a., 1999]. Zum damaligen
Zeitpunkt wurde davon ausgegangen, dass Denitrifizierung nur stattfinden kann, wenn NOy in
grof3e Eiskristalle eingebunden wird und diese aufgrund ihres Eigengewichts nach unten
falen.

Diese Ansicht muss aber eventuell revidiert werden. Seit dem Winter 1999/2000 ist bekannt,
dass auch NAT-Teilchen bis auf Durchmesser von 20 um und mehr anwachsen kénnen, die
sogenannten NAT Rocks, welche ebenfalls schwer genug sind, um schnell auszufallen. Fir
deren Wachstum genlgt das Unterschreiten der kritischen Temperatur Tyat , und diese
Bedingung war fur die am 25. Februar 1997 durch den Ballon CLD-2 beprobten Luftmassen
durchaus erflllt [Kondo et a., 1999]. Mann et a. fuhrten eine Neuberechnung der
Denitrifizierung auf der Basis des NAT-Rock-Mechanismus durch [Mann et al., 2002].
Demnach wies dhnlich wie der Winter 1999/2000 auch der Winter 1996/97 hervorragende
Bedingungen zur Ausbildung von NAT Rocks auf (Kaltepol-zentrierte Lage des Wirbels und,
ab Februar 1997, grol¥lachiges Unterschreiten von Tyat), und entsprechend ergaben die
Modelle fir den 25. Februar 1997 gemittelt Uber den Wirbel eine etwa 20-30%ige

92



||||||||| [T T T T T T[T T T T T T T [T T T T T T [T T T T T T T TTT T T T T [T T T T T TT [ T T T T T T[T T T TR T T[T T T TTTT

+ 350_200K
+ 400-450K
450-500K

H — 15 — Early Vortex
| .
FH b F -- Linear

_."' % i L - Denitrfizierung

+ 500-550K
+ 550-800K
B800-850K
+ 650-700K
700-750K
+ 750-800K

NQ, [ppbv]

CLD-1, Kiruna, 10.2.1997 ] i 7’ CLD-2, Kiruna, 25.2.1997
0 ||||||||||||||||| | ||||||||| ‘ ||||||||| | ||||||||| \I\III\I\l\III\I\IllII\IIIIII|IIIIIII\I|III\I\I\I

0 1 2 3 4 5 0 1 2 3 4 5

Qs [pprmv] O, [ppmv]

Abb. 7.9 a und b: NO, as Funktion von Ozon, beide Werte gemessen wahrend der Ballonfliige CLD-1 am
10. Februar 1997 (@) und CLD-2 am 25. Februar 1997 (b). Zusétzlich dargestellt sind die Early-Vortex-
Korrelation zwischen NO, und Ozon (siehe Text), eine lineare Korrelation und ein unteres NO,-Limit von
8 ppbv fur die Annahme von Denitrifizierung.

Denitrifizierung zwischen 420K und 520 K, bei etwa 370 K hingegen eine etwa 70%ige
Renitrifizierung. Am 10. und auch am 11. Februar 1997 hingegen sind im Modell, Uber den
Wirbel gemittelt, nur geringe bis keine Veranderungen in den NOy-Konzentrationen sichtbar.
Auch die Tatsache, dass die Zusammenhéange zwischen Ozon und NOy am 25. Februar 1997
stérker verwischt erscheinen as am 11. Februar 1997 (Abb. 7.8), deutet auf De- und
Renitrifizierung hin. Fur das weitere Vorgehen ist die Ursache der Abweichung von der
Korrelation jedoch ohne Belang. Zur Vereinfachung sollen im Folgenden Luftmassen, deren
NOy-Konzentration unter dem Erwartungswert liegt, deshalb pauschal as denitrifiziert
bezeichnet werden, obwohl der Begriff Denitrifizierung streng nur fir eine irreversible
Entfernung von NOy verwendet wird.

Es soll nun ein NOy-Grenzwert-Profil fir den 11. Februar 1997 erstellt werden. Dieses Profil
soll so gestaltet sein, dass es die Aushildung einer ClO-Doppelpeak-Struktur maoglichst
befordert. In Ubereinstimmung mit den Feststellungen des Abschnitts 3.4 sollten sich CIO
und NOy zu diesem Zweck spiegelbildlich zueinander verhaten, da NOy fir die Chlor-
Deaktivierung sorgt (der Reaktivierungseffekt sollte unter Zugrundelegung synoptischer
Temperaturen keine dominierende Rolle spielen). Gleichzeitig sollen aber realistische NO-
Werte angenommen werden. Wie in Abb. 6.8 auf Seite 67 gezeigt, verhalten sich Ozon und
ClO tatsachlich spiegelbildlich zueinander. Um ein realistisches NOy-Grenzwert-Profil zu
erstellen, muss somit der Zusammenhang zwischen NO, und Ozon betrachtet werden. Aus der
CLD-Messung vom 10. Februar 1997 fiur Theta-Niveaus unterhalb von 460 K wurde folgende
lineare Korrelation zwischen NO, und Ozon ermittelt (Abb. 7.9 a):

NOy [ppbv]=—-2,16+4,00- Oz[ppmv] (56)

In diesem Bereich stimmt sie in guter Naherung Uberein mit der Early-Vortex-Korrelation
zwischen NOy und Ozon, welche als Kombination aus der Mittlere-Breiten-Korrelation (54)
zwischen NOy und N»O [Sugita et al., 1998] und der Early-Vortex-Korrelation (Abb. 4.3)
zwischen N,O und Oz [Tilmes et a., 2003] angenommen wird. Fir die dartiberliegenden
Hohen sollen nun folgende Annahmen getroffen werden:

e Fur Luftmassen, welche aus mittleren Breiten in den Wirbel eindrangen, gilt die lineare
Anpassung (56) als oberer Grenzwert fur den Gehalt an NOy. Die Werte in Abb. 7.9 g,
welche deutlich oberhalb dieser Gerade (aber nahe des Peaks der Early-Vortex-
Korrelation an dieser Stelle) liegen, kdnnen a's Intra-V ortex-Werte angesehen werden.
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Abb. 7.10: TRIPLE-CIO-Profil vom 11. Februar 1997 sowie die Ergebnisse mehrerer CLaMS-ECMWF-
Simulationen. Zusétzlich dargestellt ist das fur ale Simulationen zur Initialiserung verwendete Cl,-Profil
(Strich-Punkt-Linie). Die Rechnungen wurden einmal durchgefiihrt auf Basis der synoptischen Temperaturen
und einma auf Basis der niedrigsten gemessenen Temperaturen (siehe Abschnitt 7.4) sowie in zwei Félen
zusétzlich unter Annahme eines denitrifizierten NOy-Profils (,, denit.”, siehe Abschnitt 7.5.2)

Entsprechend Abb. 6.8 bzw. Abb. 7.8 (Ozonmessung der TRIPLE-Gondel) wurde am 11.
Februar 1997 auf dem Theta-Niveau von 490 K ein Ozonpeak festgestellt. Es wird
angenommen, dass die Luft an dieser Stelle komplett von auRerhalb in den Wirbel
eindrang. Damit ergibt sich ein erster Fixpunkt fur eine lineare Regression: der
Ozonmesswert an dieser Stelle und der zugehdrige NO,—~Wert nach Gleichung (56).

In Luftmassen, welche sich standig innerhalb des Polarwirbels aufhalten, soll eine
vollstandige Denitrifizierung stattfinden und der NO,—Gehalt auf 8 ppbv abfallen. In Abb.
7.9 b treten im Bereich zwischen 437 und 460 K zwar Werte auf, welche deutlich sowohl
unterhalb der linearen Anpassung as auch unterhalb von 8 ppbv liegen, dieses Theta-
Niveau befindet sich alerdings unterhalb des unteren CIO-Peaks vom 11. Februar 1997.

Fur ale Luftmassen unterhalb des Theta-Niveaus von 550K, deren Ozon-
Mischungsverhdtnis am 11. Februar 1997 einen Wert von 3,2 ppmv Uberstieg, soll
angenommen werden, dass sie mit Extra-Vortex-Luft in Berihrung kamen (siehe Abb.
6.8). Die Denitrifizierung in diesen Luftmassen ist damit nicht vollstandig (d.h. erreicht
Endwerte oberhalb von 8 ppbv NOy). In Luftmassen mit einem Ozongehalt unterhalb von
3,2 ppmv und einem sich daraus laut Anpassung (56) ergebenden NO,—Gehalt von mehr
als 8 ppbv soll hingegen die vollstandige Denitrifizierung stattfinden. Damit ergibt sich
ein zweiter Fixpunkt fir eine lineare Regression (8 ppbv NOy, 3,2 ppmv Ozon).

Die Berechnung des NO-Grenzwert-Profils fur den 11. Februar 1997 geschieht damit wie
folgt:

1

Die NO,-Werte werden mittels der linearen Korrelation (56) aus den Ozonwerten der
TRIPLE-Gondel berechnet.

Wo sich dabei ein NOy-Wert von mehr als 8 ppbv ergibt (dasist fur einen Ozongehalt von
mehr als 2,54 ppmv der Fall), wird die NOy-Konzentration auf diesen Wert gesetzt.

Auf alen ThetaNiveaus unterhab von 550K, bel welchen das Ozon-
Mischungsverhdtnis 3,2 ppmv Uberschreitet, d.h. in den Bereichen, in welchen ein
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Abb. 7.11: CLaMS-Simulationen des Verlaufs der Konzentrationen von HCI, CIONO,, Cl,, CIO,
(=CI+ClO+2-Cl,0O,) und CIO (linke y-Achse) sowie NO, (=NO+NO,+NO3) und HNOs(c), d.h. der in feste oder
flissige Aerosole eingebundenen HNOs-Molekile (rechte y-Achse). Gewahlt wurde eine Trajektorie auf dem
512-K-Niveau. Die Simulationen basieren auf synoptischen ECMWF-Temperaturen, wobei einmal das am
10. Februar 1997 gemessene NO,—Profil (durchgezogene Linie, entspricht dem Graphen ,, Synoptisch* der Abb.
7.10) und einmal ein denitrifiziertes NO,-Profil (siehe Abschnitt 7.5.2 Strich-Punkt-Linie, entspricht dem
Graphen ,, Synoptisch, Denit.” der Abb. 7.10) zugrunde gelegt wurde.

Eindringen angenommen wird, wird nun das NO,-Mischungsverhéltnis anhand einer
linearen Regression aus den oben angegebenen Fixpunkten berechnet.

Das Ergebnis ist in Abb. 7.8 (,INIT NOy*) dargestellt. Im vorigen Abschnitt wurde hingegen
vorgeschlagen, als ersten Schritt die NOy-Messung vom 10. Februar 1997 direkt zur
Initialisierung zu verwenden (,CLD_0210 NO,* in Abb. 7.8). Wahrend im Bereich von
490K, d.h. an der Position des CIO-Minimums, beide Profile identische NO,-Werte
aufweisen, wurde im Profil ,,INIT NOy* vor alem um das 510-K-Theta-Niveau, d.h. an der
Position des oberen CIO-Peaks, der NO,—Gehalt deutlich reduziert. Dieses denitrifizierte
Profil sollte damit prinzipiell in der Lage sein, im Modell die Bildung einer ClO-Doppel peak-
Struktur stérker zu befordern als das am 10. Februar 1997 gemessene Profil.

7.6. Ergebnisse der CLaM S-Modellierungen

Abb. 7.10 zeigt die Ergebnisse von CLaMS-Chemierechnungen, welche entlang der
Trajektorien vom 1. Februar 1997 12 Uhr GMT bis zum 11. Februar 1997, d.h. Uber einen
Zeitraum von 10 Tagen durchgefihrt wurden (die genaue Endzeit entspricht dem Moment der
Passage der TRIPLE-Gondel durch die jewellige Luftmasse). Der Zeitintervall der
Chemierechnungen betrug dabel eine Stunde. Zuné&chst wurden zwei Rechnungen auf Basis
der synoptischen ECMWF-Temperaturen durchgefihrt, wobel einmal das am 10. Februar
1997 gemessene NOy-Profil (,synoptische Temp.“) und einmal das angenommene
dentitrifizierte NOy-Profil (,synoptische Temp., denit.”, siehe Abschnitt 7.5.2) zur
Initialisierung verwendet wurde. Beide Rechnungen wurden anschlief3end wiederholt auf
einer Trajektorie, deren Temperaturen wie im Abschnitt 7.4 erlautert anhand der niedrigsten
gemessenen Temperatur modifiziert wurden.

Bereits die BasisModellierung ,synoptische Temp.“ enthdt die Andeutung enes
Doppelpeaks. Dieser Unterschied entspricht aber etwa der Differenz an initialisiertem Cl,
zwischen diesen Bereichen, welches wiederum den gemessenen Werten (Abb. 6.6) entspricht.
Unter zusétzlicher Annahme des denitrifizierten NOy-Profils ergibt sich wie erwartet
(Abschnitt 7.5.2) eine Verstéarkung der Chloraktivierung vor alem im Bereich des oberen
ClO-Peaks, die Verdnderung ist jedoch marginal. Die Zugrundelegung synoptischer
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Abb. 7.12: CIO-Profil der TRIPLE-Messung vom 11. Februar 1997 und Ergebnisse von CLaM$
Chemierechnungen, welche auf den Ruickwaértstrajektorien gerechnet wurden. Zur Benennung der Plots siehe
Abb. 7.5 und Abb. 7.6 sowie den Text. Rechnungen mit einem wellenartigen Temperaturverlauf wurden dabei
fur drei verschiedene endliche Periodendauern (100, 200 und 400 Minuten) durchgefihrt. Durchgezogene Linien
bezeichnen die Anpassung des Aufstiegs-, gestrichelte Linien des Abstiegsprofils.

Temperaturen fuhrt somit zu einer deutlichen Unterschéatzung der Chloraktivierung. In der
Abb. 7.11 ist fur diese beide synoptischen ECMWF-Laufe der modellierte Verlauf der
Konzentrationen ausgewahlter Spezies auf dem 512-K-Niveau in den letzten 30 Stunden vor
dem TRIPLE-Aufstieg dargestellt. Nach Sonnenaufgang, etwa 3,5 Stunden vor der Passage
des Badlons, kam es zu massiver Bildung der Ozonzerstorer CIO, (=CI+ClO+2CIOOCI,
Abschnitt 3.3), wovon der grofdte Teil in Form von CIO vorliegt. Gleichzeitig wurden aber
mittels Reaktion (19) ein Teil des entstandenen ClO sowie den entsprechenden Anteil an NOy
wieder in das Reservoir CIONO, uberfuhrt. Die CIONO,—Konzentration, welche bis zu
Sonnenaufgang stetig abgenommen hatte, wachst deshalb wieder signifikant an und pegelt
sich schliefflich auf einem konstanten Wert ein. Gleichzeitig ging en Tel des
Wolkenmaterias, der HNOgs-haltigen Aerosole (HNOs(c)), verloren. Im Ergebnis stagnierte
die Chloraktivierung. Im denitrifizierten Szenario falt das Wiederanwachsen von CIONO,
geringer aus, im Ergebnis entsteht eine geringfiigig hthere Chloraktivierung.

Eine Verringerung der Temperaturen entlang der Trajektorien resultiert in einer drastischen
Erhthung der Chloraktivierung, welche nun den gemessenen Werten entspricht bzw. diese
sogar Ubersteigt. Da das Temperaturprofil , niedrigste gemessene Temp* (Abb. 7.6), dessen
Erstellung im Abschnitt 7.4 beschrieben ist, am Knotenpunkt der drel Temperaturmessungen
(Aufstieg, Abstieg, Radiosonde) hohere Werte erreicht als an den Béuchen der
Temperaturverlaufe, und die Lage von Bauchen und Knoten etwa identisch zur Lage der
gemessenen ClO-Peaks und des dazwischen liegenden Minimumsist (Abb. 6.9 auf Seite 67),
befordert dieses Profil wie erwartet das Entstehen einer ClO-Doppel peak-Struktur (Abb.
7.10). Eine zusétzliche Berlicksichtigung des in Abschnitt 7.5.2 eingefuhrten denitrifizierten
NOy-Profils resultiert auch hier nur in marginalen Veranderungen. Im Gegensatz zu den
Laufen auf Basis synoptischer Temperaturen kommt es aber zu einer geringflgigen
Verringerung der Chloraktivierung, d.h. der in  Abschnitt 3.4 beschriebene
Reaktivierungseffekt tritt ein: Wegen der praktischen Erschdpfung des CIONO,-Reservoirs
fahrt die Ruckbildung von CIONO, aus CIO und NOy nach Reaktion (19) nicht mehr zur
Reduzierung der Chloraktivierung, sondern ermdglicht im Gegenteil deren Fortsetzung.
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Abb. 7.13: Wie Abb. 7.11 (allerdings mit veranderten Einheiten) fir die CLaMS-Chemierechnungen auf Basis
der korrigierten synoptischen Temperatur (Strich-Punkt-Linie), bei einer zusatzlich aufgeprégten Welle mit einer
Periodendauer von 100 min (durchgezogene Linie) und bei einer Rechnung basierend auf den negativen
Amplituden dieser Welle (gestrichelte Lini€).

In Abb. 7.12 (, korrigierte Temp.”) ist gezeigt, dass bereits die Verringerung der synoptischen
Endtemperatur um 1,4 K in einer deutlichen Erhéhung der Chloraktivierung resultiert, wobei
das auf diese Weise erzeugte Profil sehr gut mit dem gemessenen Profil unter Eliminierung
der CIO-Peaks Ubereinstimmt. Das Profil , korrigierte Temp.“ wurde, wie Abb. 7.6 zeigt, als
idealer Mittelwert fUr die Anpassung der Temperaturmessungen der TRIPLE-Gondel in Form
einer stehenden Welle angenommen.

Im Folgenden wurden Simulationsrechnungen nach dem Wellen-Szenario (siehe Ende des
Abschnitts 7.4) durchgefiihrt. Da as Periodendauern 100, 200 und 400 Minuten gewahlt
wurden, musste der Zeitschritt der Chemierechnungen von einer Stunde auf 5 Minuten
verkirzt werden. Zum Einsparen von Rechenzeit wurden die Chemierechnungen erst am
8. Februar 1997 18:00 UTC gestartet. Dieser Zeitpunkt liegt auf allen Theta-Niveaus vor dem
Einsetzen der Temperaturmodifizierung nach Abb. 7.5 zugrunde. Als Initialisierung
verwendet wurde das Zwischenergebnis der synoptischen ECMWEF-Chemierechnung fur
diesen Zeitpunkt.

Mit Hilfe dieser einfachen Wellenanpassung erzeugt das CLaMS-Modell eine CIO-Struktur,
welche hinsichtlich der Lage der CIO-Peaks und —Einschnitte eine gute Ubereinstimmung mit
der gemessenen Struktur zeigt (Abb. 7.12). Die Periodendauer der Schwingung spielt dabei
offensichtlich eine geringe Rolle. Im Vergleich zur Rechnung mit den Kkorrigierten
Temperaturen kommt es bei Aufprégung einer Schwingung etwa zur Verdopplung der
Chloraktivierung. Eine nochmalige Erhéhung des Ergebnisses, welche nun auch die hochsten
gemessenen ClO-Peaks Ubersteigt, lasst sich unter Zugrundelegung des Tieftemperatur-
Szenarios erzeugen (,, Welle, niedrigste Temp.“ und ,, niedrigste gemessene Temp.").

Abb. 7.13 zeigt wieder den Verlauf ausgewahlter Spezies auf dem Theta-Niveau von 512 K.
Im Vergleich zu den Rechnungen mit synoptischen Temperaturen (Abb. 7.11) wurde die
NAT-Temperatur hier deutlich unterschritten, entsprechend entsteht nun etwa die 100fache
Konzentration an HNOs-haltigen Aerosole (HNOz3(c)). Der Unterschied in der resultierenden
Chloraktivierung zwischen dem Wellen-Szenario (durchgezogene Linie) und dem
Tieftemperatur-Szenario (gestrichelte Linie) ist auf Prozesse zurtickzufihren, welche vor dem
Eintreten dieser massiven Wolkenbildung, etwa 8 Stunden vor der Passage des TRIPLE-
Ballons, auftraten. Ab etwa 15 Stunden (0,6 Tage) vor der Passage des TRIPLE-Ballons
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wurden den Tragektorien auf dem Theta-Niveau von 512 K unterschiedliche Temperaturen
aufgepragt. Wahrend im Wellen-Szenario die Konzentrationen von HCI und CIONO, vorerst
trotzdem kaum von den entsprechenden Konzentrationen im synoptischen Szenario (Strich-
Punkt-Linie) abweichen, kommt es im Fall der Annahme durchgéangig tiefere Temperaturen
bereits zu einer deutlichen Verringerung der Konzentrationen beider Spezies, wobei die
Chloratome bei Abwesenheit des Sonnenlichts Uberwiegend in Cl, eingebunden werden.
Nach dem massiven Beginn der Bildung HNOs-haltiger Wolken (HNO3(c)) hingegen sind die
Zerfalsraten von HCI und CIONO, und die Cl,-Bildungsrate fur das Wellen-Szenario und das
Tieftemperatur-Szenario etwa identisch, d.h. die Zeitdauer der Aussetzung gegenuber
niedrigen Temperaturen spielt nun nur noch eine geringe Rolle. Nach Sonnenaufgang kommt
es zur praktisch kompletten Umsetzung von Cl, in CIO,. Da beim Tieftemperatur-Szenario
das grofte Cl—Nachtreservoir aufgebaut wurde, entsteht hier entsprechend die grofite CIO-
Konzentration. Das Ergebnis des Modelllaufs ,, Welle, niedrigste Temp.” kommt unterhab
eines Theta-Niveaus von 530 K den Messwerten am néchsten. Deshalb ist anzunehmen, dass
die Temperatur der betrachteten Luftmassen in einem unbestimmten Zeitraum vor dem
TRIPLE-Ballonaufstieg und vor dem Unterschreiten der NAT-Temperatur systematisch unter
dem synoptischen Wert lag. Dieser Lauf stellt allerdings, wie am Ende des Abschnitts 7.4
bereits festgestellt, eine Extremwert-Abschéatzung dar, in Wahrheit muss ein wellenartiger
Verlauf vorliegen. Es ist zwar nicht anzunehmen, dass, wie den Wellen-Modelllaufen
zugrundegelegt, die Luftmassen stets Bewegungen in Form einer perfekten Sinuskurve
(konkret der Multiplikation einer Sinusfunktion der Zeit und einer Sinusfunktion der Hohe)
ausfuhrten. In guter Naherung folgten sie aber offenbar durchaus diesem Trend, entsprechend
stimmt das Ergebnis des Laufs ,, Welle, niedrigste Temp.“ deutlich besser mit den Messwerten
Uberein als das Ergebnis des Laufs ,, niedrigste gemessene Temp."“.

Zusammenfassen kann festgestellt werden, dass das beobachtete CIO-Profil, unter
Zugrundelegung synoptischer ECMWF-Temperaturen und aler bekannten Tracer-
Informationen, mit Hilfe von CLaM S nicht erzeugt werden kann. Dagegen wird ein ahnliches
Profil problemlos erhalten, wenn man lediglich einige kleinere Veranderungen an den
Temperaturen vornimmt. Daraus kann nun die Schlussfolgerung gezogen werden, dass eine
Modifikation der Temperaturen, orientiert an den beobachteten Diskrepanzen zwischen
tatséchlicher und synoptischer Temperatur, einerseits notwendig, andererseits vallig
ausreichend ist, um das gemessene ClO-Profil auch im Modell zu erzeugen. Es ist nicht
notwendig, zusétzlich Ungenauigkeiten der Kenntnis der chemischen Zusammensetzung der
Luftmassen oder der im System wirkenden Geschwindigkeitskonstanten anzunehmen.
Insofern muss, wenn die ClO-Struktur isoliert betrachtet wird, auch keine Einmischung von
Luftmassen aus dem Wirbelrandbereich oder gar von auf3erhalb des Wirbels angenommen
werden. Nicht in dieses Bild passt jedoch die Struktur des Ozons, welche spiegelbildlich zu
der von CIO verlauft. Dieses Profil konnte in der kurzen Zeitspanne seit dem erstmaligen
Unterschreiten der NAT-Temperatur keinesfalls chemisch erzeugt werden. Die Ozonmessung
liefert somit ein Indiz, dass Mischungsvorgange doch eine Rolle spielen. In den folgenden
Kapiteln wird gezeigt, dass beide Befunde allerdings gut miteinander vereinbar sind.
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Abb. 8.1: Temperatur, gemessen aut der TRIPLE-Gondel am 11. Februar 1997, sowie die Hohe dieser Gondel
Uber der Erde, getrennt fur Auf- und Abstieg und abzlglich einer exponentiellen Anpassung (Fit) an die mittlere
Hohe (siehe Abschnitt 9.1). Aufstiegs- und Abstiegswerte sowie Temperatur- und Hohenmessungen sind jeweils
spiegelbildlich zueinander dargestellt, d.h. im Fall der Abstiegs-Hohen und der Aufstiegs-Temperaturen wurde
die Anpassung von den Messwerten abgezogen (Werte —Fit), im Fall der Aufstiegs-Hohen und der Abstiegs-
Temperaturen hingegen umgekehrt (Fit - Werte).

8. Atmosphérische Schwingungen am 11. Februar 1997
8.1. Informationen aus den Beobachtungen

Die CLaMS-Simulationen zum Wellen-Szenario, deren Ergebnisse im vorigen Abschnitt
dargestellt sind, beruhen auf der Annahme, dass sich die Temperatur Ty der Luftpakete wie
folgt verhielt

Tooa = To(20)+ Ta(zo )Joosl i, X+ s, y — at Joos(u, 7)) (57)

mit To dem Temperatur-Mittelwert, z, der aus der Potentiellen Temperatur berechneten
Gleichgewichtshohe (d.h. der Hohe, auf welcher sich das betreffende Theta-Niveau im
Ruhezustand befindet), T, der Temperaturamplitude, p dem Wellenzahl-Vektor und @ der
Freguenz, welche ein im x-y-z-K oordinatensystem ruhender Beobachter wahrnehmen wirde.
Die erste Kosinusfunktion I&sst sich auch zusammenfassen zu cos(ot) mit o der intrinsischen
Frequenz, welche ein mit dem Luftpaket mitreisender Beobachter wahrnehmen wirde. In den
Modellrechnungen unterlagen Tp und T, zudem einem zeitlichen Trend, welcher in den
folgenden Kapiteln nicht betrachtet werden soll.

Gleichung (57) beschreibt eine stehende Welle entlang der senkrecht zur Erdoberflache
ausgerichteten z-Achse. Das durch die TRIPLE-Gondel am 11. Februar 1997 gemessene
Temperaturprofil (Abb. 6.9 auf Seite 67) dhnelt einer solchen stehenden Welle. Wie in der
Abb. 81 gut zu ekennen ist (Aufstiegss und Abstiegsmessungen sind zueinander
spiegelbildlich dargestellt), finden sich Béuche und Knoten im Auf- und Abstiegsprofil etwa
auf der selben Hohe und zudem etwa im selben Abstand voneinander. Prinzipiell kann dieses
Ergebnis auch durch Zufall zustande kommen, wenn in Wahrheit eine laufende Welle

Tootal = To(Zo)+ Ta(Zo Jeos\uy X + w1y y + 11,2, — at) (58)

vorlag. In dem Fall hétten die Temperaturen aber auch am Ort des (in diesem Falle
scheinbaren) Knotens zeitlich versetzt die selben Minimal- und Maximawerte wie in den
darlber- und darunterliegenden (ebenfalls scheinbaren) Bauchen erfahren. Der TRIPLE-
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Ballon passierte lediglich das Knotenniveau sowohl beim Auf- as auch beim Abstieg zufdlig
in dem Moment, als die Temperatur gerade dem Mittelwert entsprach. Die Temperatur kann
dann allerdings nicht mehr, wie durch die Modellergebnisse des vorigen Abschnitts
nahegelegt, zur Erklarung der ClO-Doppelpeak-Struktur herangezogen werden, die
Ahnlichkeiten zwischen dem ClO- und dem Temperaturprofil waren ebenfalls Zufall.

Es ist wichtig, festzuhalten, dass die relativ sichere Charakterisierung als stehende Welle nur
auf Basis des Vergleichs von Aufstiegs- und Abstiegs-Temperaturdaten geschehen konnte.
Unterstitzt wurde die Vermutung zudem durch die Benutzung von ClO a's Temperaturtracer,
als Mal3 fur die durch die jeweiligen Luftmassen erfahrene minimale Temperatur. Ballon-
Radiosonden liefern dblicherweise nur Temperatur- und Winddaten wahrend ihres Aufstiegs,
aus einer isolierten Betrachtung der Aufstiegsmessungen hétte jedoch nicht zwischen einer
stehenden und einer laufenden Welle unterschieden werden kénnen. Auch prinzipiell ist die
Bestimmung von Wellenparametern aus Ballonsondendaten eher schwierig. Z. B. kann die
beobachtete Temperaturschwingung auch als Funktion der Zeit (Abb. 10.2 und Abb. 10.3 auf
Seite 137ff.) anstelle der Potentiellen Temperatur bzw. Hohe aufgetragen und aus dem
zeitlichen Abstand der Peaks eine Frequenz ermittelt werden. Diese Frequenz hangt allerdings
(sofern die Annahme einer stehenden Welle entlang der z-Achse korrekt ist) von der
Aufstiegsrate des Balons ab und ist damit nicht intrinsisch. Welche aus den
Schwingungskurven ermittelte Grofe man as intrinsisch ansehen kann (im konkreten Fall
waére es die vertikale Wellenlénge), muss somit von Fall zu Fall entschieden werden.

Neben dem Ansatz (57) lassen sich aus den Messdaten aber noch weitere Fakten entnehmen,
welche durch die Wellentheorie erfillt werden muissen, um die dynamische Struktur des
11. Februar 1997 korrekt zu beschreiben:

e Alle auftretenden Schwingungen sind rein adiabatisch, d.h. die Potentielle Temperatur @
(Theta) und damit auch die Gleichgewichtshohe z, sind Systemerhaltungsgrofien.
Entsprechend lagen die CIO-Profile der Aufstiegs- und der Abstiegsmessung, aufgetragen
als Funktion von Theta, deckungsgleich Ubereinander (Abb. 6.8 auf Seite 67). Nach den
Adiabatenbeziehungen (223-225) missen Druck und Dichte in Phase mit der Temperatur
schwingen.

e Die Phasenverschiebung zwischen der Temperatur (und entsprechend auch dem Druck
und der Dichte) und der Vertikalauslenkung (d.h. der Differenz zwischen der tatsachlichen
Hohe z und der Gleichgewichtshthe z, ) betragt 180°. Diese Tatsache ist ebenfalls in der
Abb. 8.1 auf Seite 99 gut zu erkennen (Temperatur- und Hohenprofil sind zueinander
spiegelbildlich dargestellt). Insbesondere passt sich der Druck stets unmittelbar an den
Druck der Umgebung an. In einer Darstellung des Drucks als Funktion der wahren Hohe
ist damit keine wellenartige Stérung zu erkennen (Abb. 9.1 und Abb. 9.2 auf Seite 106).

Eine Aussage Uber die Phasenlage kann auf der Basis von Ballondaten (sofern die Hohe
wie im vorliegenden Fall per GPS (Global Positioning System) und nicht aus dem Druck
ermittelt wurde) oder Satellitenmessungen relativ leicht getroffen werden. Die
Aufmerksamkeit, welche dieser GrofRe in Verdffentlichungen von Wellenbeobachtungen
gewidmet wird, ist jedoch sehr unterschiedlich. Medvedev und Klaasen legten dar, dass
der raumliche Mittelwert des Produkts der Fuktuationen von Temperatur und
Vertikalgeschwindigkeit, welcher von der Phasenverschiebung zwischen beiden Groéfien
abhangt, ein Mal3 fur den diabatischen Abwarts-Warmetransport darstellt [Medvedev &
Klaassen, 2003]. Dieser Transport tritt in Verbindung mit dem Brechen oder Séitigen von
Schwerewellen auf und fihrt zur AbkUhlung einer Atmospharenschicht und zur
Erwérmung der darunterliegenden Schicht. Im Fall des 11. Februar 1997 spielen, wie
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bereits bemerkt, diabatische Prozesse keine Rolle, die Bedeutung der Phasenverschiebung
im vorliegenden Fall wird im Abschnitt 9.3.7 erlautert.

e Es liegt eine geschichtete Struktur der Atmosphare vor, d.h. der TRIPLE-Ballon
durchquerte wahrend des Aufstiegs Luftschichten mit verschiedenen chemischen und
dynamischen Charakteristiken. Wichtigstes Indiz dafir ist das Ozonprofil, welches sich
sowohl zum CIO- as auch zum Temperaturprofil spiegelbildlich verhdlt, d.h. an den
Positionen der Temperaturknoten und ClO-Minima liegen signifikant erhthte Ozonwerte
vor (Abb. 6.8 auf Seite 67). Einen weiteren Hinwels bilden die Messungen der
Geschwindigkeit des Ballons v und Vv,. v bezeichnet dabei die Anderung der
geographischen Lange und v, die Anderung der geographischen Breite als Funktion der
Zeit, jeweils umgerechnet auf die Einheit m/s. In Abb. 6.12 und Abb. 6.13 auf Seite 69
sind die gemessenen Profile von v, und vy , bestimmt aus den TRIPLE-Flugdaten, sowie
die entsprechenden Daten verschiedener im Umfeld gestarteter Radiosonden dargestellt.
Auffalend ist die gewellte Struktur besonders des w—Profils und die Ortliche
Ubereinstimmung der Peaks, d. h. es ist kein Durchschwingen zu erkennen. Noch
deutlicher kann dieser Sachverhalt anhand von Abb. 8.2, Abb. 8.3 und Abb. 8.4 gezeigt
werden. Die Peaks der Temperaturstruktur sind bei Auf- und Abstieg etwa um 180°
gegeneinander phasenverschoben, die Geschwindigkeitspeaks hingegen phasengleich.
Auffallend ist zudem dass im Fall der Geschwindigkeit, im Gegensatz zu CIO und Ozon,
die bessere Ubereinstimmung der Auf- und Abstiegsprofile bei einer Darstellung as
Funktion der Hohe anstatt als Funktion von Theta erzielt wird. Ein gewisser Einfluss der
Tragheit des TRIPLE-Ballons, welcher auf eine Veranderung der Windgeschwindigkelit,
z. B. beim Auf- oder Abstieg in ein anderes Hohenniveau nur mit Verzogerung reagiert,
ist zwar nicht auszuschlief3en, trotzdem deutet der Befund darauf hin, dass die
Vertikalbewegung der Luftmassen langsam genug erfolgte und somit die angehobenen
oder abgesenkten Luftschichten ihre Eigengeschwindigkeit jeweils an die
Umgebungsgeschwindigkeit anpassen konnten.

Die Behandlung der am 11. Februar 1997 beobachteten dynamischen und chemischen
Struktur kann damit in zwei Tellprobleme zerlegt werden. Primar bildete sich eine
regelméldige vertikale Schichtung, welche anschlieffend in vertikale Schwingungen geriet.
Diese Vertikalbewegung und die damit verbundene Temperaturfluktuation, welche
wahrscheinlich fur die Ausbildung der CIO-Doppel peak-Struktur hauptverantwortlich ist, ist
damit ein sekundérer Prozess. Auch mit diesem Schwingvorgang sind, wie aus dem
Gleichungssystem (101-104) im Abschnitt 9.25 hervorgeht, Fluktuationen der
Windgeschwindigkeiten in der x- und y-Richtung verbunden, welche jedoch offenbar nicht
identisch mit den Pesks der gemessenen v,— und v,—Profile, sondern von geringerer
Grolenordnung sind. Auch diese Tatsache konnte nur durch einen Vergleich von Aufstiegs-
und Abstiegsmessung, wie er fur Ballon-Radiosonden wegen der fehlenden Abstiegsmessung
nicht mdglich ist, festgestellt werden. Auch Joseph et a. wiesen auf die Gefahr der
Verwechsung von wellenartigen, aber nicht schwingenden Strukturen mit tatsichlichen
Schwerewellen hin (Joseph et al., 2003, siehe auch Abschnitt 9.4.2). Die Betrachtungen des
Kapitels9 widmen sich Uberwiegend dem sekundéaren Schwingvorgang, im Abschnitt 9.4
wird jedoch auch auf mdgliche Ursachen fir die Ausbildung der geschichteten Struktur
eingegangen.
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Abb. 8.2: Temperatur und vy, (Windgeschwindigkeit in Richtung Norden), gemessen auf der TRIPLE-Gondel
sowie durch eine ebenfallsin Esrange gestartete Ballon-Radiosonde am 11. Februar 1997.
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Abb. 8.3: Wie Abb. 8.2, Darstellung als Funktion der Hohe.
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Abb. 8.4: Wie Abb. 8.3, Darstellung von Temperatur und v, (Windgeschwindigkeit in Richtung Osten).
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8.2. Vorgehensweise bei der theoretischen Betrachtung

Adiabatische Vorgange in der Atmosphare werden durch ein System der folgenden
Gleichungen beschrieben, welche in den angegebenen Abschnitten behandelt werden:

1. Die Bewegungsgleichung, welche das Kréftegleichgewicht beschreibt (Abschnitt 9.2.1)
2. DieKontinuitétsgleichung, welche den Erhalt der Masse beschreibt (Abschnitt 9.2.2)

3. Die Adiabatenbeziehungen, welche den Zusammenhang zwischen den Zustandsgrofen
Druck, Temperatur und Dichte beschreiben (Abschnitt 9.2.4)

Zusétzlich bendtigt werden Annahmen tber die Hohenabhangigkeit der ungestorten, nicht
durch Wellenereignisse beeinflussten, Zustandsgréfen und Uber das Wellenprofil. Zum
Erzielen einer analytischen L6sung missen zudem Vereinfachungen vorgenommen werden.
Die Vorgehensweise der verschiedenen Autoren unterscheidet sich dabel voneinander.
Andrews, Holton und Leovy wahiten die Beschreibung auf der Basis von Druckhthen
[Andrews et al., 1987], ads Schwingungsvariable wird in den Gleichungen (4.6.19 in
[Andrews et al., 1987]), neben den Geschwindigkeiten, entsprechend nicht der Druck,
sondern das sich dem Betrachter etwas schwerer erschlief3ende Geopotential (definiert als die
Arbeit, welche notwendig ist, ein Luftpaket vom Erdboden auf seine momentane Hohe zu
bringen) verwendet. Auf einen weiteren wichtigen Unterschied in der Vorgehensweise
zwischen Andrews et a. und dieser Arbeit wird im Abschnitt 9.2.2 hingewiesen. Diese Arbeit
orientiert sich an [Pichler, 1986] (unter Verzicht auf durch Pichler vorgenommene
K oordinatentransformationen) und folgt diesen Prinzipien:

e Eswird néherungsweise eine isotherme Atmosphére angenommen. In diesem Fall ergeben
sich mehrere Vereinfachungen (Abschnitt 9.1 und Anhang 12.3).

e Zur Beschrelbung der Schwingung werden ausschliefdich die Variablen Druck,
Temperatur, Dichte und Windgeschwindigkeit verwendet. Diese werden in Mittelwerte
und Stérungen zerlegt. Die Stérungen werden durch Sinuswellen in Abhangigkeit von der
Zeit t sowie der Ortskoordinaten x, y und zy beschrieben. Bei 7, handelt es sich um die
Gleichgewichtshohe, auf welcher sich das Luftpaket befinden wirde, wenn keine
Stoérungen vorliegen (Abschnitt 9.1). In [Pichler, 1986] oder auch der im Abschnitt 9.3.5
zitierten Arbeit [Walterscheid & Hecht, 2003] hingegen wird eine Sinuswelle a's Funktion
von t, X, y und der tatsachlichen Hohe z angenommen. Bei dieser Definition der
Stoérungsterme liegt jedoch keine Druckstérung mehr vor, wenn sich der Druck eines
vertikal ausgelenkten Luftpakets stets unmittelbar an seine Umgebung anpasst.

e Eswird einerein lineare Wellentheorie betrieben (Abschnitt 9.1).

e Eswird, entsprechend der Beobachtung vom 11. Februar 1997, ein spezieller Ansatz zur
Behandlung stehender Wellen verwendet, paralel dazu werden jedoch auch laufende
Wellen betrachtet (Abschnitt 9.3.1).

e Wie Ublich wird die Abhéngigkeit der Stérungen von Ort und Zeit als sinusformig
angenommen (Abschnitt 9.3.1) und in die obenerwdhnten Gleichungen eingesetzt. Diese
Herangehensweise kann jedoch den experimentellen Befund (trotz des Auftretens
vertikaler Schwingungen bleibt der Druck auf einem bestimmten Hohenniveau stets
konstant) nicht erklaren (Abschnitt 9.3.5). Deshadb wird sowohl in der
Kontinuitétsgleichung as auch in der vertikden Bewegungsgleichung eine
Korrekturgrofe (Abschnitt 9.2.3) eingefihrt. Diese Korrektur stellt ein entscheidendes
Ergebnis dieser Arbeit dar und ist essentiell fur das Verstandnis der Kopplung zwischen
Wellen- und Mischungsvorgangen insbesondere am und Uber den Rand des Polarwirbels.
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9. Adiabatische Schwingungen der Atmosphare
9.1 Mittelwerte und Stérungen

Zur Beschreibung adiabatischer Schwingungen der Atmosphére wird angenommen, dass die
Zustandsgrofen Temperatur, Dichte und Druck nur geringfigig um einen Mittelwert
schwanken. Damit bietet es sich an, diese GroRRen in Mittelwerte und Stérungen zu zerlegen,
wobei alerdings mehrere Herangehensweisen maoglich sind und auch in der Literatur
auftauchen. Stérungen sind im Allgemeinen mit Vertikalauslenkungen von Luftpaketen
verbunden, d.h. ein Luftpaket, welches sich auf der Hohe z aufhédlt, wirde sich bei
Abwesenheit von Stérungen nicht hier, sondern auf der Gleichgewichtshohe z, befinden. zy
kann direkt aus der Potentiellen Temperatur mittels Beziehung (68) bestimmt werden, d.h. ein
bestimmtes zo—Niveau ist identisch mit e nem bestimmten Theta-Niveau. In Abb. 9.1 und Abb.
9.2 auf Seite 106 wird gezeigt, dass sich der Druck bel den am 11. Februar 1997 beobachteten
Vertikalbewegungen stets unmittelbar an seine Umgebung anpasste. Wenn Mittelwerte und
Storungsterme als Funktion der Hohe, auf welcher sich das Luftpaket momentan befindet,
definiert werden, wére die Stérung fur den Druck somit stets gleich Null. In diesem Fall
konnen somit neben den Geschwindigkeiten und Vertikalausenkungen entweder
ausschliefdlich Stérungen der Dichte und der Temperatur betrachtet werden, oder es muss zur
Definition von Mittelwerten und Storungen auf Basis der Gleichgewichtshdhe 2z
Ubergegangen werden. Diese Variante wird (mit Ausnahme des Abschnitts 9.4.3) in dieser
Arbeit verwendet. Man definiert

Pota = Po(z0)+ P(x,y, 70,1) (59)
Prota = Po(z0)+ p(x. Y, 29,1) (60)
Tiota =To(20) +T(x, Y, 20,1) (61)
Viotal =Vo(2zo) +V(x,y,29,t) (62)

Bei den Werten Py, po, To und Vo handelt es sich um die Mittelwerte der Zustandsgrofien
Druck, Dichte, Temperatur und Geschwindigkeit auf der Gleichgewichtshthe z,, bei P, p, T
und v entsprechend um die Storungen. Gerechnet werden soll auf einem X-y-z—
Koordinatensystem, d.h. die x- und y-Achsen verlaufen entlang eines festen zy— bzw. Theta-
Niveaus. Es gilt somit

4y :Z(X’ y,Zo,t)—S(X, y!ZO’t) (63)

mit s der Vertikalausenkung. Die partielle Ableitung nach z kann durch die partielle
Ableitung nach zy ersetzt werden.

3 0090 (1 B0 [y (1 2] 0D [y Bs) 0,
0z Jdz  dzg dz ) 9z, dz ) dzy ) 9z dzg )0z

Darausfolgt

Pota _ 1_§ Pota _ 1_83 8P0+8P z1_83 8PO+8P (65)
0z dz, ) 9z, 0z, \ 9z, 9z, 0z, )9z, Jz,

In den letzten beiden Gleichungen wurden dabei alle Stérungsterme zweiter und hoéherer
Ordnung, d.h. Produkte der Storungsterme P ,p , T ,v und s untereinander, eliminiert. Sofern
die Storungen klein im Vergleich zu den Mittelwerten sind, ist diese Praxis zulassig und wird
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deshalb im Folgenden beibehalten, d.h. es wird ausschliefdlich eine lineare Wellentheorie
betrieben.

Far die Mittelwerte soll gelten

1 8P0 KJ
—v__ 66
Podzg 2 %
Po 929

2
18@2_ 1 ap0+ 1 apozs_%zN_ (68)
©dzg  po dzg Ry Iz cc g

Bei k und g handelt es sich um zwel Konstanten, den Adiabatenkoeffizient (1,4 fir trockene
Lufty und die Schwerebeschleunigung (9,81 m/s?). Die Parameter §, ¢
(Schallgeschwindigkeit) und N (Brunt-VéisdlaFrequenz) werden an dieser Stelle ad hoc
eingefuihrt, die physikalische Bedeutung der beiden letzten Parameter wird im Anhang
(Abschnitte 12.4 und 12.5) erlautert. Gleichung (68) lasst sich aus der Definition (1) der
Potentiellen Temperatur @ (Theta) sowie der idealen Gasgleichung (222) leicht herleiten. Da
die Potentielle Temperatur bei trockenadiabatischen Vorgangen (welche hier ausschlief3lich
behandelt werden) erhalten bleibt und somit keine Stérungsterme auftreten, wurde @ nicht mit
dem Index O versehen. In der realen Atmosphére sind die Parameter 6, ¢ und N von der
Temperatur und damit von der Hohe Uber der Erdoberflache abhangig. In einer isothermen
Atmosphére hingegen muss zwingend ein exponentieller Abfall von Druck und Dichte mit
wachsender Hohe vorliegen. Wie im Anhang 12.3 erlautert wird, folgt diese Tatsache im Fall
des Drucks aus dem Druckgleichgewicht der statischen Atmosphére (75), im Fall der Dichte
aus der Boltzmann-Verteilung von Zustanden unterschiedlicher potentieller Energie. Die
Exponenten von Druck und Dichte sind dabei identisch. Im Fall einer isothermen Atmosphére
muss somit gelten

Kg
R=PRe ¢ =Re (69)
To=Te (70)
po=ps€ %0 (71)
2
N—zo (8—92) 7y 8(1—1jzo %(K—l)ZO
=09 =0, ¢/ =0\ ¥ =0.C (72)

In Abb. 9.1 und Abb. 9.2 auf Seite 106 sind die Temperatur, der Druck und die Dichte in
Abhangigkeit von der HOhe gezeigt. Im Hohenbereich zwischen 10 und 25 km betrégt die
Differenz zwischen der maximalen und der minimalen gemessenen Temperatur lediglich 17 K
und damit weniger as 9 Prozent der mittleren Temperaturen dieses Bereichs, wahrend der
Druck um etwa eine Groélienordnung abféllt. Die Abhangigkeit des Drucks von der Hohe ist in
sehr guter Naherung exponentiell, der Exponent entspricht fast dem Exponent der Dichte.
Damit kann die Luft in diesem Bereich in erster Nadherung als isotherm angenommen werden
und es kénnen héhenunabhéngige Parameter 6, ¢ und N festgelegt werden.
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Abb. 9.1: Abhéngigkeit der Temperatur, des gemessenen Drucks und der Dichte von der Hohe nach den
Messdaten der TRIPLE-Gondel vom 11. Februar 1997. Die Dichte wurde dabei nach der idealen Gasgleichung
(222) mit dem konstanten Faktor R/M*200 K multipliziert, d.h. dargestellt ist der Druck, welcher bei dieser
Dichte und einer konstanten Temperatur von 200 K herrschen wirde (berechneter Druck). Nach oben weisende
Dreiecke bezeichnen die Messwerte des Ballonaufstiegs, nach unten weisende Dreiecke die Werte des Abstiegs.
Fur die Temperatur wurde zusétzlich eine exponentielle Anpassung an die Hohe dargestellt.
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Abb. 9.2: Ausschnitt aus Abb. 9.1 fiir den Bereich zwischen 16 und 24 km Hohe.
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Abb. 9.3: Ausschnitt aus Abb. 9.1 fur den Bereich zwischen 400 und 550 K Potentieller Temperatur (Theta).
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Offen bleibt die Frage nach dem Mittelwert vo der Geschwindigkeit. Nach Abb. 8.3 und Abb.
8.4 bietet sich eine lineare Anpassung der Geschwindigkeit an die Hohe an. Allerdings wurde
im Abschnitt 8.1 bereits festgestellt, dass die sich auf diese Weise ergebenden
Geschwindigkeitsstorungen zwar ein Wellenprofil zeigen, dieses aber nicht mit den
Fluktuationen der Temperatur (und entsprechend auch des Drucks und der Dichte)
korrespondiert, mit anderen Worten, auch dieses Wellenprofil ist Teil des Mittelwerts vo. Das
Profil der Stérung v kann damit nicht aus den Messwerten bestimmt und entsprechend auch
keine Hodographenanalyse zur Bestimmung der Ausbreitungsrichtung der Welle (siehe
Gleichung (148) im Abschnitt 9.3.4) durchgefihrt werden. Es stellt sich zudem die Frage, ob
Vo Uberhaupt wie in Gleichung (62) eine Funktion der Gleichgewichtshéhe z, oder aber eher
eine Funktion der tats&chlichen Hohe z darstellt, d.h. ein vertikal ausgel enktes Luftpaket passt
seine Geschwindigkeit unmittelbar an die Umgebung an und erfahrt zusétzlich Stérungen. Im
Rahmen der linearen Storungstheorie spielt diese Frage allerdings keine Rolle.

In erster Naherung soll angenommen werden, dass der Grundstrom vy ausschliefdlich eine
Komponente in der x-y-Ebene (parallel zur Erdoberflache) besitzt. Seine Richtung soll sich
weder zeitlich noch ortlich andern. Sein Betrag soll ausschliefdlich von z, abhangen. Das
Koordinatensystem wird dann so ausgerichtet, dass der Grundstrom in x-Richtung verlauft.
Die genaue Ausrichtung des Koordinatensystems (d.h. die Himmelsrichtungen der x- und y-
Achse) spielt nur dann eine Rolle, wenn die Corioliskraft nicht vernachlassigt werden kann.

9.2. Gleichungen
9.2.1 Die Bewegungsgleichung im rotierenden Koor dinatensystem
Die Bewegungsgleichung im rotierenden Koordinatensystem |autet

av

Protal 4 = ~VPota — Protad — 2Ptotal £2 X Viota (73)

mit dem Nabla-Operator

V:ihii K (74)
oX dy 0z

Die Terme auf der rechten Seite beschreiben von links nach rechts den Einfluss des
Druckgradienten, der Schwerkraft (der Vektor g besitzt nur eine Komponente in vertikaler
Richtung) und der Corioliskraft. Bel Eliminierung aler Storungsterme und der
Geschwindigkeit reduziert die Gleichung sich auf das Druckgleichgewicht der statischen
Atmosphére, in welcher tatsichliche Hohe z und Gleichgewichtshthe z, identisch sind.

9 =-gp (75)
92g 0 0

Nach Zerlegung der ZustandsgrofRen in Mittelwerte und Stoérungen (59-62) und unter
V ernachldssigung von Storungstermen zweiter Ordnung kann die Bewegungsgleichung zu

—

(po+p)(ddito+g+Zéxvoj+po(%+2@><\7j=—V(Po+ P) (76)

umgeschrieben werden. Im Folgenden soll, wie bereits im Abschnitt 9.1 erwéhnt, die
Konvention getroffen werden, dass die x- und y-Achsen (und entsprechend auch die
Geschwindigkeitskomponenten v, und ) nicht exakt parallel zur Erdoberfléche, sondern a's
entlang eines festen zo— bzw. Theta-Niveaus verlaufend definiert werden. Im anderen Fall
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musste eine zusétzliche x- und y-Abhéngigkeit von Py, po und Vo berticksichtigt werden,
welche laut der Ansétze (59-62) Funktionen von z, und nicht von z darstellen. Die z-Richtung
des Koordinatensystems misste nun aber auch senkrecht zu den Theta-Niveaus ausgerichtet
werden und die Schwerebeschleunigung besal?e Komponenten in allen Raumrichtungen. Es
soll jedoch angenommen werden, dass die Neigung der Theta-Niveaus gegen die Horizontale
gering ist und die z-Achse somit praktisch als senkrecht zur Erdoberflache verlaufend
betrachtet werden kann.

Auch dietotale Zeitableitung kann mit Hilfe der Beziehung

d 9 ) o9 9 __ dy .

= V)=—+(Vg+V)V=—-+Vvg—+VV="S+VV 77
& ot + (Viota V) = " (Vo +V) prl gt (77)
ersetzt werden, womit der Operator
dy 9 d
— =—+Vy— 78
dt ot O ox (79

definiert ist. Angewendet auf eine Storungsgréf3e wirde der Term vV einen Storungsterm
zweiter Ordnung liefern. Im Rahmen der linearen Stérungstheorie ist der Operator (78),
angewandt auf eine Storungsgrof3e, deshalb mit der totalen Zeitableitung dieser Grof3e
identisch. Angewandt auf eine mittlere Grofe, welche ausschliefdlich von z, abhéngt, liefert
der Operator dyo/dt hingegen den Wert Null, wdhrend die totale Zeitableitung d/dt einer
mittleren GrolRe dem Operator v,0/0z, entspricht.

Dieser Operator kann nun auf die Gleichung (76) angewendet werden. Zudem kann mit Hilfe
der Beziehungen (64) und (65) die Ersetzung der partiellen Ableitung nach z durch die
partielle Ableitung nach der Gleichgewichtshohe z, erfolgen. Anschlief3end kénnen ale
Terme entfernt werden, welche ausschliefdlich Mittelwerte enthalten (diese bilden die
Mittelwertgleichung, welche dann gilt, wenn keine Storungen auftreten). Vernachléssigt
werden kann zudem der Term 2p02xvy. Unter Vernachlassigung von Storungstermen zweiter
Ordnung ergibt sich

doV %) ~ 0s JR
£0 [% + (VZ o0 JVO + 20 xvj +pg=—-VoP+ 720 azg (79)
Der Nabla-Operator Vg ist dabei as
a d- 0
Vo= i+ ]+ k 80

definiert. Nach Zerlegung der Bewegungsgleichung in die x-, y- und z-Komponente erhalt
man  (unter  Anwendung von Beziehung (75 auf die z-Komponente)

doVv 0 = oP
PO (c)ltx +P0(VZ£JVO+2PO(-Q XV, =- Y (81)
dovy ~ oP
2 i) =27 82
Po—y t pol@xv), % (82)
doVy, = oP 0s
? =———-0po~~ 83
po— %+ 2002V, Sz 905, S (63)



Wen man Mittelwert und Stoérung der Zustandsgrofden als Funktion von z anstelle von zy
definiert hétte, wirde sich auf der rechten Seite der letzten Gleichung der Ausdruck -0P/0z-
og ergeben.

9.2.2. Die Kontinuitatsgleichung

Zur Herleitung der Kontinuitétsgleichung betrachtet man ein Volumenelement fester Lange,
Hohe und Breite, welches auf einem bestimmten zy- bzw. Theta-Niveau verankert ist. Jede
Veradnderung der Dichte der Luft in diesem Element muss durch Massefluss durch die
Oberflache kompensiert werden, d.h.

dPtotal LV
ot

Einsetzen der Ansdtze (59-62) liefert unter der Beachtung, dass der Grundstrom vy
ausschliefdlich eine Komponente in x-Richtung besitzt und ebenso wie der Dichte-Mittelwert
po ausschliefdlich von der Gleichgewichtshthe z, abhangt, sowie unter Eliminierung von
Storungstermen zweiter Ordnung (sofern der Nabla-Operator V. mit einem Stérungsterm
multiplikativ verbunden ist, kann er einfach durch V, (80) ersetzt werden)

a—'0+v a—'0+,00V0v+vzaa%=0 (85)

(Ptota Viota ) =0 (84)

ot ox

Mittels des Zetableitungs-Operators (78) sowie des Awusdrucks (67) fur die
Hohenabhangigkeit von pp kann diese Gleichung dann vereinfacht werden zu

d
dL{O + p0VOV - 8,00VZ =0 (86)

Andrews et a. verwenden die Kontinuitétsgleichung

d
Ny My L1 9pve (87)
oX a9y py 0z

(Gleichung 4.6.19c in [Andrews et al., 1987]). Sie nehmen ndherungsweise an, dass auf einem
bestimmten Druckniveau z (Andrews et a. rechnen auf Druckniveaus) auch die Dichte stets
konstant bleibt, d.h. die Luftpakete sind inkompressibel. Damit erhalten sie eine einfache
Dispersionsgleichung (Gleichung 4.6.22)

2 2
2_ 02 +% (88)
H7R + H7]

mit ¢ der durch einen sich mit den Luftmassen mitbewegenden Beobachter gemessenen
Frequenz, 2 der Frequenz der Erdumdrehung, p und pr der horizontalen und vertikalen
Wellenzahl und p, dem Exponenten, welcher den exponentiellen Abfall der Amplituden mit
wachsender Hohe beschreibt (U, und pn bilden Rea- und Imaginérteil der komplexen
vertikalen Wellenzahl ;). Mit der Annahme inkompressibler Luftpakete |8sst sich der Wert
der Brunt-Véisdl&Frequenz N alerdings nicht korrekt berechnen (siehe Anhang 12.5.),
Prozesse wie das Umkippen der Atmosphére von einer stabilen in eine labile Schichtung
(ebenfalls Anhang 12.5.), oder auch das Auftreten von Schallwellen (Anhang 12.4) wéren

nicht erklarbar. Wie im néchsten Abschnitt erlautert wird, verhalten sich unter den fir den
11. Februar 1997 angenommenen Bedingungen die Luftmassen auf bestimmte Theta-Niveaus

o
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allerdings tatsachlich inkompressibel. Wenn die Vorgange auf diesen Niveaus das Verhalten
der gesamten Wellenstruktur bestimmen, stellt die Dispersionsgleichung (88) damit durchaus
eine gute Naherung dar. Sie ergibt sich (fur den Fall vernachlassigbarer Grofien €2 und pz)
unter Anwendung der im folgenden Abschnitt beschriebenen Korrektur auch in dieser Arbeit
als Ldsung (Gleichung (180) in Abschnitt 9.3.7).

9.2.3. Der Korrekturfluss

Es muss nun eine wichtige Korrektur vorgenommen werden. Um das Problem zu illustrieren,
soll der am 11. Februar 1997 beobachtete Fall (Abb. 9.1 und Abb. 9.2 auf Seite 106)
angenommen werden, dass der Druck eines vertikal ausgelenkten Luftpakets sich stets
unmittelbar an den Umgebungsdruck auf der Hohe, auf welcher sich das Luftpaket befindet,
anpasst. Ausdrticke fur die Druckstorung P und die Dichtestorung p in diesem Fall werden im
Anhang 12.5 hergeleitet (Gleichungen (265) und (268)). Die Zeitableitung von Gleichung
(265) ergibt

doP do Kg

o E(Pumg - PO)— _0_2 Fov; (89)
Wenn nun, wie im Fall des 11. Februar 1997, eine stehende Welle entlang der z-Achse
angenommen wird, d.h. die Hohenabhéngigkeit von P und v, kann wie in den Ansétzen (106-
109) in der Form cos(azp)exp(-bz;) beschrieben werden (P und v, besitzen dabel
unterschiedliche Exponenten b), missen P und v, somit entlang der z-Achse in Phase sein.
Gleichung (86) kann mit Beziehung (268) umgeschrieben werden zu

ov.
N Ny Nz _[9 5l (%0)
ox dy 9dzg \c?
woraus folgt
ov.
aaL;+a—;’ocasin(azo)+(b+c%+6jCOS(aZo) (91)

Die z-Abhéngigkeit der Geschwindigkeitskomponenten v, und vy, muss somit im
Allgemeinen durch die Summe aus zwei Winkelfunktionen beschrieben werden. Eine
Funktion, welche im Fall b=-g/c*-8 verschwindet, ist mit v, und damit auch der Druckstérung
P entlang der z-Achse in Phase. Dieser Fluss, im Folgenden als Gradientenfluss bezeichnet,
kompensiert in den horizontalen Bewegungsgleichungen (81-82) den Druckgradient, seine
Richtung ist damit durch den Druckgradient festgelegt. In Ubereinstimmung mit diesen
Bewegungsgleichungen sollen sich die Symbole v, und vy, im Folgenden ausschliefdlich auf
den Gradientenfluss beziehen. Zu beachten ist, dass dieser Gradient laut Definition der x- und
y-Achse nicht parallel zur Erdoberfléche verlauft, sondern entlang der zy- bzw. Theta-Niveaus
(Abb. 9.4 auf Seite 112). Daim hier betrachteten Spezialfall der Druck eines Luftpakets stets
an den Umgebungsdruck auf dem selben Hohenniveau angepasst ist, ist der Druckgradient
parallel zur Erdoberflache stets gleich Null. Dort, wo ein Druckgradient entlang der x- oder y-
Achse vorliegt, sind diese Achsen demnach zur Erdoberflache gekriimmt.

Die zweite Komponente ist entlang der z-Achse um 90° gegenuber Druck und
Vertikalgeschwindigkeit phasenverschoben. Sie beschreibt das periodische Verdréngen und
Wiedereinstromen von Luft aus dem bzw. in den Zwischenraum zwischen zwei vertikal
gegeneinander schwingenden Luftpaketen. Diese Komponente, im Folgenden als
Korrekturfluss und mit dem Symbol v bezeichnet, verschwindet nur dann, wenn die vertikale
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Wellenzahl a verschwindet, d.h. wenn die Luftséule als Ganzes eine Vertikalschwingung
ausfuhrt. In den horizontalen Bewegungsgleichungen (81-82), nach welchen P, v, und vy
entlang der z-Achse zueinander in Phase sind, taucht sie bisher nicht auf (sofern die
Angleichung des Drucks an seine Umgebung auf diesen ruhenden Niveaus als unendlich
schnell verlaufend angenommen wird). Fur den Korrekturfluss kann aber nun eine eigene
horizontale Bewegungsgleichung aufgestellt werden

dt oxX oy

Bei dem Korrekturdruck Pc handelt es sich (bei unendlich schneller Druckanpassung) nicht
um einen tatsachlich auftretenden Druck, sondern um enen Kraftterm, welcher die
Beschleunigung der verdrangten Luftmassen in der x-y-Ebene bewirkt. Die Vorzeichen dieser
Gleichung wurden dabel so gewahlt, dass der Korrekturdruck Pc dort am hdchsten ist, wo der
Vertikalabstand zwischen zwel Theta-Niveaus am geringsten ist. Zur Erluterung soll nach
dem Vorbild der Ansétze (106-109) angenommen werden, dass sich alle Parameter der Welle
und somit auch Pc und vc in Form einer Funktion cos(ux- at)cos(|,zp) beschreiben lassen, d.h.
die Welle ist stehend entlang der z-Achse und laufend entlang der x-Achse. Entlang der y-
Achse soll zur Vereinfachung keine Bewegung stattfinden. Eine Anwendung des Operators
do/dt (78) liefert den Ausdruck (@vol)sin(px-at)cos(U;2o0), eine partielle Ableitung nach x den
Ausdruck -psin(ux-at)cos(pzp). Da der Quotient aus @ und p  gerade der
Phasengeschwindigkeit entlang der x-Achse entspricht, missen entsprechend Gleichung (92)
Pc und vc entlang der x- bzw. t-Achse somit in Phase sein, sofern die Phasengeschwindigkeit
Kleiner as die mittlere Windgeschwindigkeit v ist, und um 180° aul3er Phase, wenn die
Phasengeschwindigkeit grofer als vy ist. Beide Félle sollen hier betrachtet werden:

(92)

PO

Fall 1. Die Phasengeschwindigkeit der Wellen entlang der x-Achse ist geringer as die
Windgeschwindigkeit. Auf den Knotenniveaus (cos(U:Zp)=0) erféhrt der Luftstrom
keine Vertikalausenkung, aber passiert in x-Richtung abwechselnd Engstellen und
Erweiterungen. Da sich dabei die Dichte nicht andern soll, muss die Geschwindigkeit
an den Engstellen, wo per Definition Pc sein Maximum erreichen soll, ebenfalls ihr
Maximum und an den Erweiterungen entsprechend ihr Minimum erreichen. Pc und vc
sind entlang der x- bzw. t-Achse somit wie gefordert in Phase. Dieser Fall ist in Abb.
9.4 dargestellt.

Fall 2: Die Phasengeschwindigkeit der Wellen entlang der x-Achse ist hther as die
Windgeschwindigkeit. Entlang der x-Achse soll sich nun eine Welle nach rechts, d.h.
in Richtung dieser Achse, bewegen. An den Knoten der Welle erfahren die
Luftmassen dabel keine Vertikalauslenkung, werden jedoch komprimiert, da sich die
darunter befindlichen Luftmassen nach oben, die dartber befindlichen Luftmassen
nach unten bewegt haben. Der Druck und entsprechend auch die Dichte auf diesem
Knotenniveau sollen sich nicht veréndern. Am Ort der stérksten Komprimierung, d.h.
dort, wo per Definition Pc sein Maximum erreichen soll, weicht ein Teil der Luft nach
links, entgegen der Xx-Achse, in den hinter der stdrksten Komprimierung
frelwerdenden Raum aus. vc erreicht somit sein Minimum, und Pc und vc sind wie
gefordert entlang der x- bzw. t-Achse um 180° aul3er Phase.
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Abb. 9.4: Vertikale Schichtung der Atmosphére in Swinging und Mixing Layer. Gezeigt ist Fal 1, d.h. ein
Luftstrom entlang der x-Achse passiert eine sich langsamer bewegende oder ruhende Wellenstruktur. Auf dem
Mixing Layer wird der Fluss an den Engstellen der Struktur beschleunigt (d.h. zusétzlich zur
Windgeschwindigkeit vy ergibt sich ein positiver Korrekturfluss vc), an den Erweiterungen gebremst (vc<0),.
Auf dem Swinging Layer wird er gebremst (Votw<vp), Vi Gradientenfluss) wenn die Luftmassen unter ihre
Normalhohe absinken und sich damit ihre Dichte erhoht (siehe dazu auch Abschnitt 9.3.3). Im Fall 2 (die
Wellenstruktur bewegt sich schneller entlang der x-Achse als die Luftmassen), invertieren v, und v¢ ihre
Vorzeichen.

Allgemein kann die Kontinuitétsgleichung (86) somit wie folgt formuliert werden

dop o

% + poVo(V +Vc) - 8pov, =0 (93)
mit vc dem Korrekturfluss. Wie oben gezeigt, besitzt dieser Fluss, welcher
Vertikalbewegungen ausgleicht, nur Komponenten entlang der x- und y-Achse. Damit kann

der Ausdruck Vvc problemlos durch Vovc ersetzt werden.

Da die durch den Korrekturdruck Pc beschriebene Kraft durch eine Umlenkung der
Bewegung aus der Vertikalen in die horizontale Ebene entsteht, muss dieser Korrekturdruck
entsprechend in der vertikalen Bewegungsgleichung (83) berticksichtigt werden.

dov ~ oP 0 oP,
0%2 1+ 2pp(@x V), == T ~gpy— — pg+ =< (94)

dt dzy dzg dzg

Die Wahl des Vorzeichens kann hier wie folgt begriindet werden: Der Korrekturdruck Pc ist
per Definition dort am hochsten, wo der Vertikalabstand zwischen zwel Theta-Niveaus am
geringsten ist. Die unmittelbar darunter befindlichen Luftmassen sind vertikal nach oben
ausgelenkt, die darlber befindlichen Luftmassen entsprechend nach unten. Umgekehrt
betrachtetet: Wenn auf einem bestimmten Niveau die Luftmassen nach oben ausgelenkt sind,
erreicht der Korrekturdruck Pc oberhalb dieses Niveaus seinen Maximalwert, unterhalb davon
seinen Minimalwert, sein Gradient dP¢/dz, ist somit positiv. Damit eine Vertikal schwingung
zustande kommt, missen die vertikal nach oben ausgelenkten Luftmassen eine negative, nach
unten gerichtete, Beschleunigung erfahren. Das Auftreten des Korrekturflusses bewirkt nun
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netto eine Verringerung dieser Abwaértsbeschleunigung, da die potentielle Energie eines
ausgelenkten Luftpakets nicht nur in die kinetische Energie dieses Pakets, sondern auch in
kinetische Energie des Korrekturflusses umgewandelt werden muss. Die zusétzlich wirkende
Beschleunigung ist damit positiv und besitzt dasselbe V orzeichen wie dPc/0zo.

Wichtig ist nun folgende Feststellung: Die genaue Ausrichtung des Korrekturflussesin der x-
y-Ebene ist durch das Glechungssystem nicht festgelegt. In beiden oben beschriebenen Félen
kann die Ausgleichsbewegung auch eine Komponente in y-Richtung besitzen. Der
Korrekturdruck Pc ist lediglich eine HilfsgroRe zur Beschreibung der Umlenkung von
Bewegung aus der Vertikalen in die Horizontale, es besteht jedoch kein zwingender Grund,
dass die Bewegung in der x-y-Ebene in Richtung des stérksten Pc-Gradienten verlaufen muss.
Dieser Sachverhalt kann anhand von Abb. 9.4 beschrieben werden. Die zp- bzw. Theta-
Niveaus, auf welchen der Gradientenfluss vorherrscht, erfahren eine periodische vertikale
Auslenkung und damit auch periodisch hohe und tiefe Temperaturen. Die Bewegungen auf
diesen Niveaus mussen aber dem Druckgradient folgen und sind daher eher geordnet. Sie
werden deshalb hier als ,Swinging Layer” bezeichnet. Auf den dazwischen liegenden
Schichten konnen die Bewegungsvorgange unter Umstanden chaotisch ablaufen. Deswegen
werden sie hier as ,Mixing Layer* bezeichnet. Sie verandern jedoch ihre Héhe und ihre
Zustandsgroflen Temperatur, Druck und Dichte kaum. Sie verhaten sich somit
inkompressibel. Wenn das Verhalten der Gesamtstruktur durch das Verhalten auf den
»Mixing Layers® bestimmt wird, kann somit angenommen werden, dass die am Ende des
vorigen Abschnitts gezeigte inkompressible Naherung von Andrews et a. zuléssig ist. Im
Abschnitt 9.3.8 wird eine Abschétzung der Amplituden von Gradienten- und Korrekturfluss
vorgenommen.

9.24. Die Adiabatengleichung fir ideale Gase
Die Ableitung der Adiabatenbeziehung (223) nach der Zeit liefert

dPotal P dototal

dt total dt

Es sei nun angenommen, dass in einem ausgewahlten Zeitintervall das betrachtete Luftpaket
sich von einem ungestorten in ein gestortes System umwandelt. Die Anderungen von Druck
und Dichte in diesem Zeitintervall entsprechen damit gerade den Stérungstermen P und p
(siehe Gleichungen (59-60)), so dass unter Vernachl&ssigung von Storungstermen 2. Ordnung
die Gleichung (95) umgeschrieben werden kann zu

0= poP-xRyp (96)

0= prota (95)

Diese einfache Vorgehensweise ist nur moglich, weil Mittelwerte und Stérungen anhand der
Zy— bzw. Theta-Niveaus definiert wurden, bei einer Definition auf Basis der tatsachlichen
Hohe ergeben sich andere Ausdriicke. Die totale Zeitableitung mittels des Operators (78)
liefert

(97)

Diese Gleichung kann nun genutzt werden um aus der z-Komponente der
Bewegungsgleichung (94) sowie der Kontinuitétsgleichung (93) die Storung der Dichte zu
eliminieren. Die Bewegungsgleichung (94) muss zu diesem Zweck noch einmal total nach der
Zeit abgeleitet werden. Dabel wird von der Tatsache Gebrauch gemacht, dass die
Vertikalgeschwindigkeit v, die totale Zeitableitung der Vertikalauslenkung s darstellt und die
Ableitungen nach der Zeit und der Hohe vertauscht werden kénnen.
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d? ) _
Yo%z +d—0[2(_(2><\7)2+ 1 9P PC)J+ 9 dop+g8vz =0 (98)

a2 dt pPo 9% po dt  dzg
In diese Gleichungen wird die Adiabatenbeziehung (97) eingesetzt
d?v. 3 _
0z , do A@xv), + 1 9(P-Rc)), g doP vz _ (09
dtz dt £Po aZo KPO dt aZO
Aus der Kontinuitétsgleichung (93) ergibt sich nach Einsetzen von Beziehung (97)
0= dg_tp + KPOV0(\7 +Ve ) — 0xPyV, (100)
9.25. Resultierendes Gleichungssystem
Die Gleichungen (81), (82), (99), (100) und (92) bilden nun folgendes Gleichungssystem:
dOVX 0 - oP
+ V,— Vo + 200\ 2%xV), +—=0 101
o Po( z azoj 0+2p0(@x V), " (101)
do - oP
—Vy +2p\2%xV), +—=0 102
P’ Vy +2pol@x )y + 2 (102)
2 —
dOVZ do 2([—2 \_/.) 1 a(P Pc) N g dop +g 8vz ~0 (103)
dtz dt £o 820 KPO dt aZO
doP
? +kPyVo(V + V¢ ) — 8kPyv, =0 (104)

dOVC _ aPC _ aPC -0

dt ox  ady
9.3. L dsung des Gleichungssystems dur ch eine har monische Schwingung
9.3.1 Ansatz

In Ubereinstimmung mit den aus den Messungen resultierenden Annahmen (57) soll nun fiir
das Gleichungssystem (101-105) eine L6sung nach folgendem Muster gefunden werden

(105)

PO

P = Pycos{uy x + HyY - atJe'#2%0e70% = p, f W22 e (106)
Vy =VyeaCOS{f1y X + fyY — ak +yy Je!PxeH220 =y, fo 6l Px glHz20 (107)
vy =Waoos i x+ gy - et +yy 1O <uyg foye e (108
Vy = V08| 11y X + tyy—ak +y; Je!fze 220 =y, f e P2 elH2?0 (109)

Dabel handelt es sich um komplexe Grofden, die eigentlichen Druck- und
Geschwindigkeitskomponenten werden durch den jeweiligen Redltell dargestellt. Es wurden
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folgende Parameter verwendet, welche alle as unabhéngig von der Zeit t sowie der
Ortskoordinaten x und y und s angenommen werden sollen:

. Die durch einen auf der Erde ruhenden Beobachter gemessene Frequenz.
H: Wellenzahl. Fir die Wellenzahl der Geschwindigkeitskomponenten soll gelten

A = iy X+ ty Y + (UzR +ittz )z (110)

Die z-Komponente soll damit im Allgemeinen as komplex angenommen werden.
Waéhrend die reale Komponente eine Welle entlang der z-Achse beschreibt, stellt der
Imaginérteil den exponentiellen Abfall mit zunehmender Hohe dar. Fur die x- und y-
Komponenten hingegen sollen rein reale Werte angenommen werden. In den bisher
behandelten Gleichungen ist entsprechend auch kein Dampfungsglied vorhanden, welches
einen zeitlichen Abfall der Amplituden, und aufgrund der Wellenausbreitung auch einen
exponentiellen Abfall in der x- y-Ebene erzeugen wiirde.

Far die Wellenzahl des Drucks muss gelten
AT =ty X+ pyy + (Uzr +i(uz +38))z (111)

Die Notwendigkeit des zusétzlichen Einflgens des Dichte- und (in einer isothermen
Atmosphare) Druckgradienten & (definiert durch Gleichung (67)) in den Ansatz (106)
wird unmittelbar deutlich aus dem Gleichungssystem (101-104). Neben den Stérungen P
und v hangen in diesem System auch die Mittelwerte Py und po von der Hohe ab (69, 71).

W, W und y,. Phasenverschiebung der jeweiligen Geschwindigkeitskomponente zur
Oszillation des Drucks entlang der x- bzw. t-Achse.

o, @ und ¢, Phasenverschiebung der jeweiligen Geschwindigkeitskomponente zur
Oszillation des Drucks entlang der z-Achse.

Die Ansitze (106-109) beschreiben eine stehende Welle entlang der z-Achse und
unterscheiden sich daher von den in der Literatur Uberwiegend verwendeten Ansdtzen fur
laufende Wellen

P_pe ot sy y+uzz-ct) 5z

(112)
Yy =V e (s X+ pay y+u,z-at+yy ) 113
v, = Vyaei (x Xttty y+pyz-at+yy ) (114)
vy =€ (uxx+ pty y+u,2-at+y,) 115

Der Redlteil von z. B. der Vertikal geschwindigkeit lautet nach diesem Ansatz

V, =Vyg Re(ei (Fryz)gtta Z)z Vy5(cos(F )cosy, —sin(F )siny, Je #2%  (116)
wahrend der entsprechende Realteil des Ansatzes (109)

Vz = Vzacos(ﬂx X+ lyy—at+y, )COS(,UZR 2+ @y e 2% (117)

betragt. Die komplexen Ansétze (112-115) stellen somit eine Welle dar, deren Wellenfronten
z. B. in der x-z-Ebene je nach dem Verhdtnis der Wellenzahlen pix und pr gegen die x- und
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z-Achse geneigt sind. Die Ansétze (106-109) entsprechen dem experimentellen Befund (57)
und sollen deshalb im Folgenden hauptsachlich benutzt werden. Es wird sich zeigen, dass der
Ubergang zu den Ansitzen (112-115) in jedem Moment unkompliziert moglich ist. Im Falle
einer rein imagindren oder vollig verschwindenden vertikalen Wellenzahl 1, entsprechen
beide Ansétze einander.

9.3.2. Einsetzen in das Gleichungssystem

Der Ansatz (106-109) kann nun in das Gleichungssystem (101-104) eingesetzt werden. Zu
diesem Zweck wird zunéchst die Wirkung des Operators der totalen Zeitableitung, welcher
durch Gleichung (78) definiert ist, betrachtet. Mit Hilfe des Doppl er-Effekts (Gleichung (285)
im Anhang 12.6) ergibt sich, angewendet auf die Kosinusfunktion f. des Ansatzes (106) bzw.
die entsprechend definierte Sinusfunktion fs

dy, 9 P
— fo=—"Ffc+vy— fo=—(V, —w)fs=of 118
gt € gp e Vo e (Vouy — o)fs = of (118)
dy. 9
— fo=—"fc+vy— fs=(V, —w)f.=—of 119
at S ot 'S oaxs(oﬂx )fe c (119)
Eine Anwendung auf die komplexen Ansétze (112-115) liefert

dy 9 J . _
— =+ Vy—=I(V —w)=—-10 120
i = op Vo, = Vorx @) (120)
Die zweifache Anwendung des Operators der totalen Zeitableitung ergibt in jedem Fall

2

d
0 =—¢° (121)
dt

Nun konnen ale im Gleichungssystem (101-104) vorkommenden Ableitungen bestimmt
werden (hier am Beispiel P).

Ansdtze (106-109): Ansdtze (112-115):
1P, 1P, 12
P ox Hxt P ox Hx
1P 1P, 29
pay ‘Yt pay Y
1P (124
P 0zg Hz =1HzR — HZ|

125
ld_opzo-ft 1d—OPz—iO' (2
P dt P dt

fi bezeichnet die Tangensfunktion, welche analog zur Kosinusfunktion f. des Ansatzes (106)
definiert wird. Die Ableitung der Geschwindigkeitskomponenten geschieht analog, es miissen
lediglich f; durch fy, fiy oder fi, ersetzt werden, und der Term § entfallt.

Nun konnen die Ansétze (106-106) auf das Gleichungssystem (101-104) angewendet werden.
Ein Wechsel zu den Ansétzen (112-115) ist jederzeit moglich durch den Ubergang
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ft’ ftX’ fty’ ftZ — - (126)

Der umgekehrte Wechsel ist allerdings im Allgemeinen nicht moglich, da keine Information
vorliegt, welche Tangensfunktion eingesetzt werden muss. Das Gleichungssystem (101-104)
verandert sich nach Ausfihrung der Ableitungen zu

0 = q
Po[o‘fthx + (VZ ajvoj + ZpO(Q X v)x — Uy ftP=0 (127)

oftypovy +2p0(£2x V), -uy fP=0 (128)

igu, — +20(Q2x fyzV ) +of ——+1== P = =0 (12

of P — iRy Fixv + Hy Tryvy — (i1, =8, =V¥c )=0 (130)

Zunéchst soll der minimal mdgliche Wert fir die Frequenz o ermittelt werden. Dieser ergibt
sich dann, wenn keine Schwingung in vertikaler Richtung stattfindet und sich auch die
Driicke nicht @ndern (d.h. v; und P verschwinden). Die Frequenz der Erdumdrehung (2
wiederum besitzt nur eine y- und eine z-Komponente. Die Gleichungen (127) und (128)
vereinfachen sich dann zu

1 = o
- E“min fixVyx = (.(2 X v)x =-Vy L2, (131)

—

1 _
- Eami nfyvy = (.(2 X v)y =V, (2, (132)

Eine Addition beider Gleichungen liefert

1 1 "
(-Qz - Egmin fix ij = _(Qz + Eo'min fty)Vy (133)

Wenn nun, was im gegebenen Fall anzunehmen ist, die Schwingungen in x- und y-Richtung
gerade um 90° gegeneinander phasenverschoben sind, muss, wie sich leicht Uberprifen l8sst,
die Funktion fy, gerade den negativen Wert von fi, darstellen und es ergibt sich

mit 2 der Frequenz der Erdumdrehung und @ dem Breitengrad.

Im weiteren Verlauf sollen die Coriolisterme vernachléssigt werden. Dies ist zuléssig, sofern
die Frequenz (2 der Erdumdrehung klein gegenliber der Frequenz o ist, was hier als gegeben
angenommen werden soll. Damit ist es von nun an auch gleichglltig, in welche
Himmelsrichtung der Grundstrom vo verlauft (die x-Achse wurde parallel zu v, festgelegt).
Zudem kann auch in den Gleichung (129) und (130) noch von den in den Anhangen 12.4 und
12,5 besprochenen speziellen Ldsungen Gebrauch gemacht werden. Mit Hilfe der
Beziehungen (259) und (282) kénnen der mittlere Druck Py sowie der Dichteexponent 6 durch
die mittlere Dichte py, die Brunt-Vasdl&Frequenz N und die Schallgeschwindigkeit ¢ ersetzt
werden. Das Gle chungssystem lautet nun
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0
Po[dtxvx + (Vz ajvoj —pux fP=0 (135)

O‘ftypOVy',Uy ft P=0 (136)
. 2 o . 2 do aPC
| -0 +— fieli -N“P-——==0 137
pO(gﬂz )‘/z g t(gﬂz ) dt oz, (137)
o . _
C_2 fP— pO(/lx fixVx + Ly Tryvy — (i1 =8)vz — VOVC>= 0 (138)
9.3.3. Horizontale und zeitliche Phasenbeziehungen

Aus den Gleichungen (135-138) konnen nun Aussagen getroffen werden Uber die
Phasenverschiebung zwischen Druck und Geschwindigkeiten. In den Ansdtzen (106-109)
wurden sowohl Phasenverschiebungen in der x-y-Ebene (bzw. entlang der Zeitachse) als auch
entlang der z-Achse angenommen. Begonnen werden soll mit der Behandlung der
Phasenverschiebung in der x-y-Ebene. Es soll dabel die Konvention getroffen werden, dass
die Amplitude des Drucks, der Grundstrom v, (die x-Achse wurde in Richtung dieses Stroms
definiert) sowie die durch einen Beobachter auf der Erde gemessene Frequenz w stets positiv
sind. Wenn zudem auch die realen Wellenzahlen i, py und pr sowie die intrinsische
Frequenz o positiv sind, sollen auch die Amplituden der Geschwindigkeitskomponenten
positive Werte annehmen. Die Phasenwinkel sollen as unabhangig von den Vorzeichen
dieser Parameter festgelegt werden, d.h. ein Vorzeichenwechsel einer der Wellenzahlen bzw.
der Frequenz soll mit einem Vorzeichenwechsel der entsprechenden Amplituden verbunden
sein, um das Gleichungssystem weiterhin zu erfillen.

Die Phasenwinkel y; und ¥, missen unter dieser Konvention offensichtlich den Wert Null
annehmen, was laut der Ansétze (106-108) gleichbedeutend ist mit

Fir die Sinus- und Tangensfunktionen fs und f; gilt Entsprechendes. Sofern die Wellenzahlen
Mx und py positiv sind, d.h. die Wellenausbreitung erfolgt in Richtung der x- und y-Achse, und
auch die intrinsische Frequenz o positiv ist (dies gilt insbesondere im Spezialfall vo=0, d.h.
Windstille, siehe Gleichung (285) im Anhang 12.6 zum Doppler-Effekt), verlaufen Druck und
Horizontalgeschwindigkeit damit in der x-y-Ebene sowie entlang der Zeitachse in Phase,
jeder Druckaufbau ist mit der Erhdhung der Geschwindigkeit verbunden. Falls o hingegen
negativ ist (dies gilt insbesondere im Speziafadl @=0, d.h. zur Erdoberfléche stationére
Wellen, siehe ebenfalls Gleichung (285)), wirde der Wind bei jeder Passage eines Gebiets
erhdhten Drucks abgebremst werden, Druck und Horizontalgeschwindigkeit sind damit um
180° aul3er Phase. Dieses Verhalten ist in der Abb. 9.4 auf Seite 112 illustriert.

Zur Ermittlung der Phasenverschiebung zwischen Vertikalgeschwindigkeit und Druck soll
zunéchst die Vertikalauslenkung betrachtet werden. Wie bereits in den Abschnitten 9.2.3 und
12,5 diskutiert, besteht die physikalisch sinnvolle Annahme darin, dass ein vertikal
ausgelenktes Luftpaket seinen Druck an den Umgebungsdruck anpasst, d.h. fir die
Vertikalauslenkung s sollte nach Ansatz (106) gelten

5= —5,008| 11y X + HyY - w270 = _g feH2%0 o —ped?0 (140)
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wobel die Amplitude s, dasselbe Vorzeichen besitzt wie die Druckamplitude P,.
Mathematisch moglich wére auch, dass sich P und s in Phase befinden, physikalisch ist dieser
Fall jedoch unsinnig. Die totale Zeitableitung von s ergibt gerade die Vertikal geschwindigkeit

Vz =00 = =801 €770 = vy, {1270 = vy f, €422 (141)

Der Phasenwinkel y; besitzt laut Ansatz (106) und (109) damit den Wert 90°.
Damit kann das Gleichungssystem (135-138) weiter vereinfacht werden zu

PS[Oanei Px ¥z (Vza %)VOJ —UxPa=0 (142)
O'PSVyaei P oy Py =0 (143)
;% A~ Ps(ﬂxvxei P+ puyiye® + (i1, ~ )€ ) + ps]:e?Tiio =0 (149

Dabel wurde Gebrauch gemacht von Beziehung (71), um den exponentiellen Abfall mit dem
Exponenten 6 zu eliminieren. Die Gleichungen (142) und (143) kdénnen nun in Gleichung
(145) eingesetzt werden.

a’_ 2 P, —pee P2v Y +(iu, —8)o |+ s Yol _g (146)
2 M |Fa=PsE " Vzal Hx oz 0t Hz PS fsei,uzzo

Der Ausdruck p® bezeichnet die Summe p,*+uy°. ES verbleibt ein System, bestehend aus den
zwei Gleichungen (144) und (146).
9.34. Vertikale Phasenbeziehungen

Schliefdlich soll noch die Phasenverschiebung entlang der z-Achse betrachtet werden. Wenn
man die Abhangigkeit des Grundstroms von der Hohe, welche in Gleichung (142) auftaucht,
aulRer Betracht lasst, sollte laut der Gleichungen (142) und (143) offenbar auch entlang der z-
Achse gelten

¢x =@y =0 (147)

d.h. auch entlang der z-Achse sind Druck und Horizontalgeschwindigkeit in Phase. Unter
Vernachldssigung der Hohenabhangigkeit des Grundstroms vy folgt aus den Gleichungen
(142) und (143)

Yx - #x (148)
Vy Ay

d.h. aus einem vy-v-Diagramm, einem sogenannten Hodographen, kann eine Information
uber die Verhdtnisse der horizontalen Wellenzahlen und damit tber die Ausbreitungsrichtung
der Welle in der x-y-Richtung gewonnen werden. Unter Einbeziehung der Coriolisterme
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ergibt sich anstelle der linearen Beziehung zwischen v, und vy eine Ellipse. Wie im Abschnitt
9.1 erlautert wurde, wurde im Fall des 11. Februar 1997 aufgrund der Unsicherheit in der
Trennung zwischen Mittelwerten und Storungen jedoch keine Hodographenanayse
durchgefihrt.

Vollig offen hingegen ist jedoch die Phasenverschiebung zwischen Druck und
Vertikalgeschwindigkeit. Um Uber diese Phasenbeziehung eine Aussage zu gewinnen, wird
die Gleichung (146) in Real- und Imaginarteil zerlegt. Dabei sollen zunachst nur Losungen
betrachtet werden, welche ohne den Korrekturfluss vec auskommen. Der Imaginarteil von
Gleichung (146) liefert dann den Ausdruck

d :

HzRCOSQ7 + (_ﬂx —Vp — (ug + 6)}' ng, =0 (149)
o 0z

Im Fall einer Phasenverschiebung von 0° gilt

UzR =0 (150)

Dies steht offenbar zu den Beobachtungen am 11. Februar 1997 im Widerspruch, da hier zum
einen eine Phasenverschiebung entlang der z-Achse von 0°, zum anderen aber auch eine
vertikale Wellenlange festgestellt wurde. Die Losung des Widerspruchs wird im Abschnitt
9.3.7 dargelegt.

Im Fall einer Phasenverschiebung von 90° oder auch -90° hingegen ergibt sich unter
Vernachlassigung der Hohenabhangigkeit des Grundstroms vy die Lésung

Ly =—0 (151)

d.h. die Amplitude der Geschwindigkeitskomponenten, und damit auch der
Vertikalauslenkung, nimmt mit wachsender Héhe exponentiell mit dem Exponenten 6 zu,
wahrend die Amplitude des Drucks laut der Ansétze (107-109) nicht von der Hohe abhéngt.

9.3.5. Dispersionsgleichung ohne Korrekturfluss

Die Gleichungen (144) kann nun in Gleichung (146) eingesetzt und dabei die Zustandsgrofen
P und v, eliminiert werden. Hier sollen nur Lésungen betrachtet werden, welche ohne die
Korrekturterme v und P¢c auskommen. Es ergibt sich die Dispersionsgleichung

2

o : o|. 0 :

[—z—ﬂzj(lgﬂz —0?)-Zigu, - Nz{ﬂx “vg + (i, - S)GJ =0 (152)
C g 0z
welche sich zur Vereinfachung umstellen l&sst zu

2 2 2 2 2

: g gu® Huxod N o 2 N d N 2

| = =2 \g+o0+— |=—— ——— Uy —Vg+0O0——
IUZ(CZ 0_2 o 0z 0 g J C2 ,U go_luX 7 0 g /uZ

(153)

Diese Gleichung kann nun in Real- und Imaginérteil zerlegt werden. Dabel wird Gebrauch
gemacht von der Beziehung (282) zwischen den Koeffizienten N, 6 und c. Der Redlteil
betragt
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2 2 2
My 0 o 2 N ) N 2 2
E o+ 28X vy =28 |=—5 — f ——— Uy — Vg +0— — U3r +
Hz| (9 > 0z ] 2 2 - Hx 520 g HzR + U7
(154)
Der Imaginartell betragt
0
ﬂzR[g”—+%X$v 26} 24151 (155)
(3

Drei spezielle LGsungen sollen hier betrachtet werden
1. Estritt keine vertikale Geschwindigkeitskomponente v, auf

Die in diesem Fall entstehenden Wellen werden auch als Lamb-Wellen bezeichnet [Pichler,
1986]. Laut der Gleichungen (144) und (146) treten sie dann auf, wenn gilt

HzR =0, (156)
2
N
Uzl =——, (157)
7y
2 2 2 0-2
Mo =Hx +ly =% (158)
C

Letztere Gleichung beschreibt offenbar Schallwellen, welche sich in der x-y-Ebene
ausbreiten. Diese Losung ist nichtdispersiv, d.h. die Phasengeschwindigkeit, welche durch
den Quotienten aus Frequenz und Wellenzahl beschrieben wird, ist unabhangig von diesen
beiden Grofen und entspricht der Schallgeschwindigkeit c¢. Im Fall u=0 wirde auch die
Frequenz o verschwinden. Wie weiter oben festgestellt wurde (Gleichung (134)), gestattet die
Einbeziehung der Corioliskraft in die Betrachtung jedoch nicht das Erreichen dieses
Nullpunktes. Damit muss deshalb in Gleichung (158) ¢ durch o®(omin)® ersetzt werden,
wobel  omin durch Gleichung (134) geliefert wird [Pichler, 1986]. Somit ist die
Phasengeschwindigkeit von Lamb-Wellen vor allem im Bereich niedriger Frequenzen doch
von der Wellenzahl abhangig. Nach den Ansédtzen (106-109) nehmen die Amplituden der
Geschwindigkeit v, welche nur Komponenten in der x-y-Ebene besitzt, mit wachsender Hohe
exponentiell mit dem Exponenten N%g zu, wahrend die Druckamplituden mit dem
Exponenten g/c? abnehmen. Dieser Exponent unterscheidet sich vom Exponenten des Abfalls
des mittleren Drucks (66) um den Faktor k=1,4 (fur trockene Luft), d.h. die Amplituden von
Lamb-Wellen fallen mit der Hohe langsamer ab al's der mittlere Druck.

2. Der Phasenwinkel ¢, betragt 0°.

Dieser Phasenwinkel entspricht dem experimentellen Befund am 11. Februar 1997. Nach
Gleichung (149) gilt gleichzeitig auch

1R =0 (159)

was alerdings im Widerspruch zu der Beobachtung am 11. Februar 1997 steht. Die
Dispersionsgleichung (152) vereinfacht sich damit zu
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o2 2| 2 ) 0
— U (0 + Gty )= —(N + Qity) {ﬂx ——Vo — (g + B)GJ (160)
c? g 0z

Diese Gleichung wird zunéchst durch die oben aufgefihrten Ansdtze (156-158) fur Lamb-
Wellen gelost. Im Spezialfall o=N ermdglicht Gleichung (144) allerdings durchaus das
Auftreten einer vertikalen Geschwindigkeitskomponente. Wie Walterscheid und Hecht
darlegten, ist somit eine Kopplung zwischen Schwereoszillationen und Lamb-Wellen
maoglich, sofern o nahe bei der Brunt-VaisadlaFrequenz N liegt [Walterscheid & Hecht, 2003].
Eine Weéllenausbreitung in der x-y-Ebene mit Schallgeschwindigkeit wird durch die
Dispersionsgleichung in zwei Falen ermdglicht: Entweder gilt p,=-N%/g (Ansatz (157) fir
Lamb-Wellen), oder py=-6 ist, d.h. die Amplituden der Geschwindigkeitskomponenten und
damit auch der vertikalen Auslenkung nehmen mit wachsender Hohe mit dem Exponenten o
zu, wahrend die Druckamplituden unabhangig von der Hohe sind.

3. Der Phasenwinkel ¢, betragt 90°.
Laut Gleichung (149) mussin diesem Fall gelten

Mzl ==~-Vp—3 (161)

und aus dem Imaginarteil (155) der Dispersionsgleichung folgt, sofern pr nicht
verschwindet,

2
sy =2 - (162
o

Unter Vernachléssigung der Hohenabhangigkeit von vy muss somit die horizontale
Wellenzahl p verschwinden, wahrend die imaginére vertikale Wellenzahl | identisch mit -8

ist. Der Redteil (154) der Dispersionsgleichung vereinfacht sich damit sowie unter
Verwendung von Beziehung (282) zu

2 2 2
0=-52+ % 4ol _ 5 =T 092 (169
Cc g C
Daraus ergibt sich
0% =g + uzrc? (164)

as Schwingungsfrequenz fur den Fall einer sich ausschliefdich in vertikaler Richtung
ausbreitenden Welle. Die minima mogliche Frequenz fir eine derartige Schwingung betragt
damit

2
O'min=\/$=1/|\|2+2—2 (165)

Diese Frequenz erflllt zusammen mit p,=-6 die Dispersionsgleichung (160) fur eine rein
imaginére vertikale Wellenzahl, allerdings verschwindet laut Gleichung (144) in diesem Fall
die Druckamplitude P. Dieses Ergebnis illustriert die Tatsache, dass Schwingungen, welche
eine Druckanderung eines Luftpakets relativ zum Umgebungsdruck auf ihrem Hohenniveau
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beinhalten (Vertikalgeschwindigkeit und Druck sind damit entlang der z-Achse
gegeneinander phasenverschoben) wesentlich schneller ablaufen als Schwingungen, bei
welchen kein horizontaler Druckgradient vorliegt. In diesem Fall ist die ricktreibende Kraft
eine Konsequenz der Dichtedifferenz zwischen Luftpaket und Umgebung und die Brunt-
Véaisdl&-Frequenz N stellt eine obere Grenze fir diese Schwingungen dar.

Zusammengefaldt kann damit festgestellt werden: Im Fall eines Phasenwinkels ¢, (entlang der
z-Achse) zwischen Druck und Vertikalgeschwindigkeit von 0° breiten sich Wellen
ausschliefdlich in der x-y-Ebene aus, im Fall einer Verschiebung von 90° hingegen
ausschliefdlich entlang der z-Achse. Die Lage der Phasenverschiebung lasst sich auch
physikalisch begrtinden:

Die Existenz einer reden vertikalen Wellenlange pr bedeutet laut Ansatz (109), dass die
Luftschichten auf den verschiedenen Hohenniveaus gegeneinander schwingen. Ohne
Berucksichtigung des Korrekturflusses muissen die dazwischen liegenden Luftschichten
periodisch komprimiert oder dekomprimiert werden. Somit sind Vertikalgeschwindigkeit und
Druck entlang der z-Achse um 90° gegeneinander phasenverschoben. Umgekehrt gilt: Sofern
Druck und Vertikalgeschwindigkeit entlang der z-Achse nicht gegeneinander
phasenverschoben sind, muss ohne die Annahme eines Korrekturflusses die vertikale
Luftséule als Ganzes eine Vertikalschwingung ausfthren, damit kénnen sich Wellen nur in
der x-y-Ebene ausbreiten.

9.3.6. Phasenver schiebungen fur laufende Wellen

Zum Vergleich sollen in diesem Abschnitt die komplexen Ansdtze (112-115) fir laufende
Wellen anstelle der Ansédtze (106-109) auf das Gleichungssystem angewendet werden. Zur
Vereinfachung sollen auch hier nur Wellen betrachtet werden, welche keinen Korrekturfluss
erfordern. Im Gleichungssystem (135-138) muss der Ubergang (126) vollzogen werden, d.h.
die Tangensfunktion muss durch — ersetzt werden. Gleichung (135) verandert sich zu

ps(ovxaei Vi 1igV: (vza ai)voj — 1P, =0 (166)
z

Der Phasenwinkel yx zwischen Druck und Geschwindigkeit in x-Richtung (paralel zur
Erdoberflache und in Windrichtung) kann damit nur, wie im Abschnitt 9.3.3, den Wert Null
annehmen, wenn gleichzeitig entweder der Phasenwinkel wu;, zwischen Druck und
Vertikalgeschwindigkeit einen Wert von 90° oder —-90° bestzt oder aber die
Hohenabhangigkeit des Grundstroms v vernachlassigbar ist. Der Phasenwinkel i, zwischen
Druck und Geschwindigkeit in y-Richtung (parallel zur Erdoberflache und quer zur
Windrichtung) hingegen muss, wie aus Gleichung (136) und Ansatz (114) folgt, stets
verschwinden.

Die Gleichung (138) verandert sich nach dem Ubergang und nach Einsetzen von Beziehung
(166) und der entsprechenden y-Bewegungsgleichung zu

2
[ o 0 : i
- I(C_z _:usza * ps(:ux EVO -(uy +8)o+ l:quo-szael 72 =0 (167)

Nach analogem Vorgehen zum Abschnitt 9.3.5 kann eine Dispersionsgleichung erstellt
werden. Die entstehende Gleichung ist identisch mit der Dispersionsgleichung (152),
entsprechend konnen alle weiteren Betrachtungen zu dieser Gleichung aus dem Abschnitt
9.3.5 Ulbernommen werden.
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Der Zusammenhang zwischen den Wellenzahlen und dem Phasenwinkel y; lasst sich (sofern
die Vertikalgeschwindigkeit nicht Null ist) direkt aus dem Realteil dieser Gleichung ablesen.
Esergibt sich

d :
(,Ux EVO ~(uz + 6)GJCOS‘//Z — OlzRSNY; =0 (168)
und damit
1 d
teny, = —(”—X— 0~ (uz + 6)) (169
HzR\ O 0Z

Im Fall eines Phasenwinkels von 90° muss somit der Realteil der vertikalen Wellenzahl
verschwinden, d.h. man wrde entlang der z-Achse ausschliefdich ein exponentielles Abfallen
oder Anwachsen der Temperaturen beobachten. Im Fall eines Phasenwinkels von 0° wie auch
180°, d.h. der Betrag der Vertikalgeschwindigkeit wére mit dem Betrag des Drucks in Phase,
ware hingegen der Imaginarteil pp identisch mit -3, d.h. die Amplituden der
Druckschwingung wéren unabhangig von der Hohe. Es ergibt sich zudem nach analogem
Vorgehen wie im Abschnitt 9.3.5 , dass in dem Fal die horizontae Wellenzahl p
verschwinden muss. Auch dieses Ergebnisist physikalisch versténdlich:

Eine Phasenverschiebung von 0° zwischen dem Druck und der Geschwindigkeitskomponente
in einer beliebigen Richtung entsteht durch die Ubertragung des Impulses eines Luftpakets
auf seinen Nachbarn in der Bewegungsrichtung des Luftpakets. Konsequenterwei se muss eine
Phasenverschiebung von 0° zwischen Druck und Vertikalgeschwindigkeit einer
Wellenausbreitung in vertikaler Richtung entsprechen. Eine Phasengeschwindigkeit von 90°
zwischen Vertikalgeschwindigkeit und Druck hingegen wurde fur den Fall einer reinen
Schwereoszillation erwartet (der mathematisch mdgliche Phasenwinkel von —-90° ist
physikalisch unsinnig). Die gesamte Luftsdule gerat dabei nur aufgrund der Unterschiede
zwischen ihrer eigenen Dichte und der Dichte der Umgebung in vertikale Schwingungen, und
entlang der z-Achse kénnen sich keine Wellen ausbilden. In dem Fall sind die Ansétze fir
laufende und fir stehende Wellen entlang der z-Achse identisch.

9.3.7. Vertikale Schwingungen mit Korrekturfluss

Es wird nun zurtickgekehrt zu den Ansédtzen (106-109) fir stehende Wellen entlang der z-
Achse. Abb. 9.1 und Abb. 9.2 auf Seite 106 zeigen die Abhangigkeit des Drucks von der
Hohe, gemessen auf der TRIPLE-Gondel am 11. Februar 1997. Der Druck der beprobten
Luftpakete war offenbar zu jedem Zeitpunkt an den Umgebungsdruck auf dem jeweiligen
Hohenniveau angepasst. Eine unmittelbare Anpassung des Drucks an die Umgebung lag auch
der Herleitung der Brunt-Vaisdl&Frequenz zugrunde (Anhang 12.5), sie stellt somit eine
typische Eigenschaft der Atmosphare dar. Zur messtechnischen Uberprifung dieses
Sachverhalts bedarf es alerdings einer vom Druck unabhéngigen Bestimmung der Hohe
mittels GPS. Es kdnnen somit nur Luftpakete, welche sich vertikal bewegen, auch ihren
Druck relativ zu ihrem Gleichgewichtsniveau verdndern und der Phasenwinkel ¢, entlang der
z-Achse muss stets 0° betragen (siehe die Ansdtze (106-109)). Im Abschnitt 9.2.3 wurde
bereits festgestellt, dass in diesem Fall die mathematische Beschreibung von Wellen entlang
der z-Achse die Berticksichtigung des Korrekturflusses in der Kontinuitétsgleichung (93) und
des Korrekturdrucks in der vertikalen Bewegungsgleichung (94) erfordert. Der
Korrekturflusss ist somit eine Konsequenz des im Vergleich zur ruicktreibenden Bewegung
einer Schwereschwingung schnellen Druckausgleichs.

Begonnen wird mit der Gleichung (146). Diese lautet nun
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. o 9 . )
fsewZZO (0—2 —,UZ}Pa - PSVza(IUx EVO + (i, - 5)0') +psoVoVc =0 (170)

Diese Gleichung lasst sich zunéchst in Realteil und Imaginarteil zerlegen. Diese wiederum
konnen erneut in zwel Telle zerlegt werden, von welchen einer aler Terme enthélt, welche
den Ausdruck cos(UzrZp) beinhalten, wahrend der andere alle Terme enthdlt, in welchen der
Ausdruck sin(lrZp) vorkommt. Erstere Gleichung soll im Folgenden als symmetrischer Real-
bzw. Imaginarteil, letztere als asymmetrischer Real- bzw. Imaginértell bezeichnet werden.
Begonnen wird mit dem asymmetrischen Realteil der Gleichung (146). Dieser kann bei
Auftreten einer komplexen oder rein realen vertikalen Wellenzahl nur durch den
Korrekturstrom vc erfillt werden und lautet damit unter Ausschreiben der Sinusfunktion f

HzRVzaS n(/lx X+ Hyy— a’t)Si n(zr2p)e“? 0 + Re(Voic)=0. (171)

Wie bereits im Abschnitt 9.2.3 dargelegt, verflgt der Korrekturstrom v lediglich Gber eine x-
und y-Komponente. Mathematisch sind fir diese Gleichung mehrere Losungen méglich,
insbesondere ist das Verhdltnis der Korrekturflisse in x- und y-Richtung nicht festgelegt.
Allgemein soll deshalb formuliert werden

T
,UZRZO_j
2 ghz% (172)

(
ve=" ZR Vi, COS(fIF — at e

wobel der Vektor r wie die Wellenzahl p nur Uber eine x- und y-Komponente verfugt.

Nach der Bewegungsgleichung (105) ist der Korrekturfluss ve mit dem Auftreten eines
Korrekturdrucks Pc verbunden. Einsetzen des Ansatzes (172) in diese Gleichung liefert unter
Benutzung der Beziehungen (71) und (118)

Pe =ipso ﬂz; Vo fogtR%0g (a1 +8)2 (173)
y7i

Die Ableitung nach der Gleichgewichtshdhe z, und anschlief3end nach der Zeit lautet damit

do dRc - 2 M i1, —5)z

———==—(1yR +i(tz +38)pso 22R Vza fse( =020 (174)

dt dzj u

Realteil und Imaginartell der vertikalen Bewegungsgleichung (144) lauten damit im Fall eines
Phasenwinkels ¢, von 0°

2
psg 02(1+ ﬂLZRJ +OUz [Vza — o-(N 24 o778 )Pa =0 (175)
y7,
+90
PS{Q'O'Z —('UZI > )Jvza —oP, =0 (176)
Y7,

Aus der Verknuipfung beider Gleichungen ergibt sich
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2
N
o4\ 1® + U5R +{?+ﬂzu j(ﬂz +8) |=NZp? (177)

bzw. nach Ausmultiplizieren von N unter Verwendung von Beziehung (282)
2 ,,2 2 2 9 2 2
o (ﬂ + pzR + Uz +8)° = (ug + 6)J= N“u (178)
C

Wenn der Term o*(u»+3)/p? klein gegeniiber g ist, kann die Gleichung (176) angenahert
werden als

psOVyg — GPa =0 (179)

Diese Gleichung muss nun aber exakt erflllt sein im Fall einer sténdigen Druckanpassung
eines vertikal ausgelenkten Luftpakets an die Umgebung, wie sich leicht Gberprifen 1&sst (laut
Gleichung (141) gilt v;s=0P,, die Gleichung entspricht damit Gleichung (265)). Mit anderen
Worten, eine sténdige Druckanpassung wirde verlangen dass J, identisch mit -9 ist, d.h. die
Amplituden der Geschwindigkeitskomponenten und damit auch der vertikalen Auslenkung
nehmen mit wachsender Hohe mit dem Exponenten 6 zu, wéhrend die Druckamplituden
unabhangig von der Hohe sind. Be hinreichend kleinem Term c?(uy+3)/p? ist diese
Bedingung aber auch fir andere Exponenten p, erfullt. Wenn zudem die horizontale
Ausdehnung der schwingenden Luftmasse viel grofder ist als die vertikale Ausdehnung, d.h.
der Quotient (Wr/M)? ist groR gegen 1, folgt aus Gleichung (175) die einfache
Dispersionsgleichung

2 2
H HzR
Diese Gleichung entspricht, sofern p, klein gegen .z und o grof’ gegeniiber der Frequenz
der Erdumdrehung ist, der Dispersionsgleichung von Andrews et a. (Gleichung (88) im
Abschnitt 9.2.2). Andrews et al. erhielten ihre Dispersionsgleichung unter der vereinfachten
Annahme, dass sich die Dichte auf einem bestimmten Druckniveau nicht verandert. Auf den
Niveaus, auf welchen die Betrage von Korrekturfluss und Korrekturdruck ihre Maximalwerte
erreichen (durch diese KorrekturgrofRen wurde die horizontale Wellenzahl p auch in die
vertikale Bewegungsgleichung eingefiihrt) ist diese Annahme allerdings erfullt.

Der symmetrische Imaginéarteil der Gleichung (146) (d.h. alle Terme des Imaginértells,
welche den Ausdruck cos(u,z) enthalten) benttigt ebenfalls einen Korrekturfluss und der
Ausdruck VoV, besitzt somit einen asymmetrischen Realteil und einen symmetrischen
Imaginarteil. Die Ubrigen zwei Komponenten der Gleichung (146) (symmetrischer Realtell
und asymmetrischer Imaginarteil) enthalten damit keinen Korrekturfluss und liefern beide den
Ausdruck

‘7_2_#2 P,—p (ﬂ 9y —(u +6)0'jv =0 (181)
02 a S xaZO pd| za

Mit Ausnahme der horizontalen Wellenzahl p sind im Fall des 11. Februar 1997 alle Grofen
dieser Gleichung bekannt. Im Abschnitt 10.3 wird entsprechend eine Bestimmung von J aus
einerseits aus Gleichung (181), andererseits aus den Gleichungen (175) bzw. (180)
vorgenommen. Dabei ergeben sich allerdings Diskrepanzen von einer Grof3enordnung.
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Vermutet wird, wie im Abschnitt 10.3 noch dargelegt wird, dass die Ursache in einer zu
groben Né&herung bei Aufstellung der horizontalen Bewegungsgleichung besteht, d.h. die
Gleichung (181) bietet im Gegensatz zu den Gleichungen (175) bzw. (180) keine korrekte
Beschreibung des Systems. Gleichung (181) l&sst sich mit Gleichung (175) oder (176)
kombinieren. Die im Ergebnis entstehenden Gleichungen, nach welchen die Frequenz o und
die horizontale Wellenlange p1 unabhangig voneinander aus Real- und Imaginarteil der
vertikalen Wellenzahl 1, bestimmbar wéren, liefern entsprechend ebenfalls keine sinnvollen
Werte, sollen hier aber pro forma niedergeschrieben werden. Aus der Gleichung (181) folgt
nach Einsetzen von (176)

C u<\c

Unter Vernachlassigung der Hohenabhéangigkeit der Geschwindigkeit vy ergibt sich zunachst
eine einfache Lésung fur den Fall p,=-9. Die entstehenden Wellen breiten sich in der x-y-
Ebene mit Schallgeschwindigkeit aus. Falls zudem auch pr verschwindet, d.h. die Luftsaule
schwingt vertikal als Ganzes, und somit auch kein Korrekturfluss auftritt, entspricht die
intrinsische Frequenz o laut Gleichung (178) der Brunt-VasdaFrequenz N. Falls pr
hingegen nicht mit -0 identisch ist, kann die Gleichung (182) umgestellt werden zu

2 2

2 2 2
o oo d
(—z—ﬂzjg—(ﬂzl +5)—2(—2—2ﬂ2}—0ﬂx %Vo =0 (182)

To= S wc?s I ct=0 (183)
u? 2z +9) Ay +9)
9.3.8. Verhéltnisder Amplituden von Gradientenfluss und Korrekturfluss

Schliefdlich soll nun noch das Verhdltnis der Amplituden von Gradientenfluss und
Korrekturfluss bestimmt werden. Die Kontinuitétsgleichung (90) fur den Speziafall einer
sténdigen Druckanpassung an die Umgebung lautet unter getrennter Schreibung von v und v

und unter Zusammenfassung der X- und y-Koordinaten Zu r
oV dV oV

—+ L= 945 v, ——% (184)
o  oF \¢? 0Zg

Dav und v, entlang der z-Achse um 90° phasenverschoben gegeniiber vc sind, lasst sich diese
Gleichung nun in zwei Tellgleichungen zerlegen. Unter Verwendung der Ansdtze (107-109)
fur die Vertikalgeschwindigkeit folgt fir den Anteil, welcher v enthalt

ov .
o= — [, = (c% +8 + fy] jvz (185)

Das Verhdtnis der Amplituden von vertikdem Fluss und Vertikalausenkung ist aus
Gleichung (141) im Abschnitt 9.3.3 bekannt. Fir die Beziehung zwischen den Amplituden
von Gradientenfluss und vertikalem Fluss bzw. Vertikal auslenkung gilt damit

Mg = (C% +0 = Uy sza = (C% +0— Uz josa (186)

Fur die Beziehung zwischen den Amplituden von Korrekturfluss und vertikalem Fluss bzw.
Vertikalauslenkung ergibt sich aus Beziehung (172) im

MVca = UzRVza = HzR0S; (187)
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und fur das Verhatnis zwischen den Amplituden von Gradienten- und Korrekturfluss somit

V—a:i(%—kﬁ—kﬂﬂ) (188)
Vea HzR\C

Im Fall des 11. Februar 1997 lag dieses Verhdtnis bel einer vertikalen Wellenlange von 4-
6 km und bel vernachlssigbarem Exponent 1 zwischen 0,18 und 0,27 d.h. der Giberwiegende
Anteil des horizontalen Flusses sollte in Form des Korrekturflusses und damit im Mixing
Layer (Abschnitt 9.2.3) auftreten.

94. M ogliche ursachliche Erklarungen der Ausbildung einer stehenden Welle
94.1. Reflektierte Welle

Im Abschnitt 8.1 wurde dargelegt, dass es sich bei den am 11. Februar 1997 beobachteten
Temperaturfluktuationen, welche wahrscheinlich fur die Ausbildung der ClO-Doppel peak-
Struktur hauptverantwortlich waren, offenbar um einen sekundéren Prozess handelte, d.h. es
lag eine vertika regelmédldig geschichtete Struktur der Atmosphéare vor, welche in
Schwingungen geriet. Dieser sekundare Prozess l&sst sich durch das Gleichungssystem (101-
105), bestehend aus Bewegungsgleichung, Kontinuitétsgleichung, Adiabatenbeziehung und
Bewegungsgleichung fur den Korrekturstrom beschreiben. Offen blieb jedoch bislang die
Frage nach dem Priméarprozess, welcher zur Ausbildung dieser regelmaligen Struktur fuhrte.
In diesem und dem né&chsten Abschnitt sollen mogliche Ansétze verfolgt werden.

Angenommen, eine laufende Welle, welche sich mittels des Ansatzes (112-115) beschreiben
lasst, wird an einer parallel zur x-y-Ebene verlaufenden Fléche reflektiert. Um die reflektierte
Welle zu erhalten, mussen nun in den Ansdtzen (112-115) die Vorzeichen der realen
vertikalen Wellenzahl ., der Amplitude der Vertikalgeschwindigkeit v, sowie des
Phasenwinkels y; invertiert werden. Man erhdlt damit den folgenden Ansatz fir die
reflektierte Welle:

p=p,e s+ ty y=ttzr 20 =) (11 +8)z0 _ P, Fe R0 6020 (159)
Uy =gl Vg XYY R 20 i 20 L el Wi gritR 20 (190)
vy =vyae Ve W sty y=pisr20=t) iy zg _ vyaFe VY R0 (191
Vy = Vg€ V2 g Xty YR Z0~Ch) 1170 _ v, FeVzelHRr% (192)

Wenn der Phasenwinkel y; einen Wert von 90° annimmt, wéren die Ansétze (115) und (192)
fur die einlaufende und reflektierte Welle miteinander gerade dann identisch, wenn p,r den
Wert Null besitzt. Das deckt sich jedoch mit der Feststellung aus dem Abschnitt 9.3.6, dass
im Fall eines Phasenwinkels von 90° sich die Wellen nur in der x-y-Ebene ausbreiten und
somit auch keine Reflexion zustande kommen kann.

Eine Addition von einfallender und reflektierter Welle liefert schliefdlich
. _. H _a)t _
Ped?0 = PaF(e"‘ZRZO +e'HR0 ): 2P, ottty y=at) iy 2 cos(t;r20) (193)

Vy =V gFe ¥ (e'”ZR % 1 e'HR%0 )= vy s Fe VX cos(1r 2p) (194)
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vy = vyaFe'I Vy (ei”ZR 20 4 g'H2R%0 ): ZVyaFe'I Y cos(uppzp) (195)

Vy =VyaF (ei (Urz0+V2) _ e'i(ﬂzR Zy +Wz))= 2V, Fis n(laZR Zo + l//z) (196)
Voll ausgeschrieben lauten diese Gleichungen
P=2P,¢ ottty y=t)o~(uz +5)2 cos(1,r Z0) (197)
Vy = 2vxae'(ﬂ xXTH yy_wt)e'”z'zo cos ;R 7p) (198)
vy = 2vyaeI L yy_a)t)e"‘z' % cos(u,r20) (199)
i(,u X+ Y a)t+n]
X yrs 2 -
Vz = 2Vz5€ 2etao CO{:“ZRZO TYz - g) (200)

Diese Gleichungen beschreiben eine stehende Welle entlang der z-Achse. Die Realteile dieser
Gleichungen stimmen offensichtlich mit den Realteilen der Ansétze (106-109) Uberein, sofern
die Geschwindigkeitskomponenten v, und vy mit dem Druck in Phase sind, wahrend die
Vertikalgeschwindigkeit v, entlang der x-Achse gerade 90° auf3er Phase mit dem Druck ist.
Im Abschnitt 9.3.3 wurde jedoch genau diese Variante bereits als sinnvolle Ldsung des
Gleichungssystems festgestel|t.

Fur die Phasenverschiebung entlang der z-Achse kann festgestellt werden: Wenn in der
urspriinglichen laufenden Welle Druck und Vertikalgeschwindigkeit in Phase sind, d.h.
w,=0°, sind sie in der stehenden Welle entlang der z-Achse um 90° aul3er Phase, der Druck in
den schwingenden Luftmassen stimmt dann aber nicht mehr mit dem Umgebungsdruck
uberein. Um diesen Zustand herzustellen, muss ein Umschlagen zu einem Phasenwinkel von
0° und gleichzeitig die Ausbildung des K orrekturflusses stattfinden.

Der Beobachtungsbereich des TRIPLE-Ballons lag, wie im Abschnitt 10.4 noch detaillierter
gezeigt wird, zwischen zwei Unstetigkeitsniveaus der Atmosphére, der Tropopause bei etwa
11 km H6he und dem Umkehrpunkt des Temperaturtrends bei etwa 22 km Hohe, an welchen
durchaus eine Reflexion stattgefunden haben kann. Wie aus Abb. 10.5 hervorgeht, lag die
Brunt-V &isdl& Fregquenz, die Eigenfrequenz einer Schwereschwingung, im Hohenbereich von
8-10 km (knapp unterhalb der Tropopause) um den 11. Februar 1997 zeitwellig um den
Faktor 4 unter der Brunt-VaisadaFrequenz fur den Bereich zwischen 12 und 22 km Hohe,
wéhrend die Unterschiede zum Bereich oberhalb von 22 km Hohe gering ausféllt. Die
Ausbildung einer stehenden Welle allein erzeugt aber noch keine wellenartige Struktur der
mittleren Windgeschwindigkeiten oder eines chemisch inerten Tracers wie Ozon, wie am
11. Februar 1997 beobachtet. Eine Destabilisierung einer stehenden Welle im
Wirbelrandbereich kann aber prinzipiell dazu fihren, dass es entlang der z-Achse in
regel maldigen Abstanden zu Einmischungen kommt.
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Abb. 9.5: Richardson-Zahlen, bestimmt aus den Daten des TRIPLE-Ballons und der Radiosonden des 10. und
11. Februar 1997. Die Abkirzungen bedeuten: ESR YYMMDDHH und SOD YYMMDDHH: Sonde gestartet in
Esrange bzw. Sodankyld zum angegebenen Zeitpunkt, B_asc 970211 und B_desc 970211: Aufstiegs- und
Abstiegsmessungen des TRIPLE-Ballons.

94.2. Durch Windscherung anger egte Turbulenzen

Bei den Jetstreams (Strahlstrémen) handelt es sich um ein Westwindsystem in etwa 12 km
Hohe, welches durch die Temperaturunterschiede zwischen dem Aquator und den Polen und
die Ablenkung der ausgleichenden Bewegung der Luft durch die Corioliskraft erzeugt wird
und durchaus Windgeschwindigkeiten von 100 m/s erreichen kann. Diese Jetstreams stellen
die wichtigste Quelle fur Turbulenz im Tropopausenbereich dar [Luce et a., 2002]. Als Mal3
fur die Turbulenz gilt dabei die Richardson-Zahl Ri [Pichler, 1986]

) 2
Ri = N Z(ﬂj - ga_@(@) (201)
0z O 0z \ oz

Der Zusammenhang zwischen der Brunt-VaisdléFrequenz N und der Hohenableitung der
Potentiellen Temperatur z folgt dabel aus Gleichung (68). Wéhrend, wie im Anhang 12.5
dargelegt, N ein Mal3 fur die Stabilitét der vertikalen Schichtung der Atmosphére darstellt,
sorgt ein hoher Gradient der horizontalen Windgeschwindigkeit v entlang der z-Achse fir
eine Destablisierung. Es wird angenommen, dass Turbulenz entsteht, sobald Ri diese Grolie
den Wert 0,25 unterschreitet [Pichler, 1986]. In Abb. 9.5 sind die aus den Messwerten des
TRIPLE-Balons sowie der Radiosonden vom 10.und 11.Februar 1997 ermittelten
Richardson-Zahlen dargestellt. Deutlich zu erkennen ist eine Verminderung der Werte im
Bereich zwischen 5und 10 km Ho6he im Profil der SodankyléSonde vom 10. Februar,
welcher im Zusammenhang mit dem im gleichen Profil beobachteten Windpeak mit
Spitzenwerten von 40 m/s (Abb. 6.12 und Abb. 6.13) steht. Ein Unterschreiten des kritischen
Wertes vom 0,25 tritt nur im Abstiegs-Profil des TRIPLE-Balons auf. Aufgrund der
statistischen Schwankungen insbesondere der Geschwindigkeit ist die Bestimmung der
Richardson-Zahl allerdings mit grof3en Unsicherheiten verbunden und abhéngig vom
Hohenintervall, auf welchem die Ableitungen von € und v bestimmt werden. Es kann
prinzipiell nicht ausgeschlossen werden, dass auch der am 10. Februar 1997 beobachtete
Windpeak zur Entstehung von Turbulenzen fiihrte.

Joseph et a. legten mittels einer Modellstudie dar, dass es infolge dieser angeregten
Turbulenzen zu einer Umverteilung von thermischer und kinetischer Energie kommt [Joseph
et al., 2003]. Im Ergebnis entsteht ein wellenartiges Profil der ZustandsgrofRen Dichte,
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Temperatur und Geschwindigkeit entlang der Hohenachse sowohl oberhalb al's auch unterhalb
des Jetstreams, und es kann auch zu Mischungsvorgangen sowie, nach Abflauen des Windes,
zu Ausgleichsschwingungen kommen. Skalenldngen der inneren Dynamik des Jetstreams von
der Grofdenordnung zwischen 10und 100 m erzeugen dabei Turbulenzen mit einer
Skalenlange der Grélenordnung von 1km. Joseph et al. weisen darauf hin, dass diese
turbulenten Strukturen haufig mit Schwerewellen (deren riicktreibende Kraft die Schwer- und
Auftriebskraft darstellt) verwechselt werden.

94.3. Uber querung eines Hinder nisses: Der Scor er -Par ameter

Wenn ein horizontaler Luftstrom auf ein Hindernis trifft, wird er in die vertikale Richtung
abgelenkt. Das Verhalten an diesem Hindernis |&sst sich mittels der Gleichung

0%, 0% X
22 + 22 + L‘2vZ =0 (202)
oX 0z
mit
U, = v, e (203)

beschreiben. Diese Gleichung definiert den Scorer-Parameter L. Wie im Anhang 12.7 gezeigt,
erh@lt man fir diesen Parameter unter bestimmten Annahmen (Hohenunabhéngigkeit von N
und vp) den Ausdruck

_N?

V6

L2 (204)

Die physikalische Bedeutung des Scorer-Parameters wird ersichtlich, wenn man die Dauer
einer Schwereoszillation Ty (dem Inversen der Brunt-VéasdaFrequenz N) mit der Dauer T,
des Uberfluges tiber ein Hindernis der Lange 2a vergleicht. Es ergibt sich

Ta _2aN _a

_a _ (205)
TN WW2n =

Be einer festen Ausdehnung a des Hindernisses beschreibt der Scorer-Parameter somit
angenahert das Verhdtnis zwischen diesen Zeiten. Auch wenn die Brunt-V&isdl&Frequenz N
und die Grundstrom-Geschwindigkeit vo im dblichen Mal3 von der Hohe abhangen, stellt
Gleichung (204) stellt noch eine gute N&herung fir den Scorer-Parameter L (definiert durch
Gleichung (202)) dar [Pichler, 1986], welcher damit in der unteren Stratosphére mit
zunehmender Hohe abnehmen sollte. Diese Bedingung muss in der Tat erflllt sein, damit
hinter dem Hindernis Leewellen auftreten konnen [Scorer, 1949, Smith ,1979, Pichler, 1986].
Allerdings ist in diesem Fall die Gleichung (202) nicht mehr analytisch l6sbar. Zur
Betrachtung in erster Naherung soll deshalb von der Annahme einer konstanten Brunt-
VéasdaFrequenz abgegangen und statt dessen ein konstanter Scorer-Parameter L
angenommen werden. In dem Fall wird Gleichung (202) durch den Ansatz

Vy =Vyg exp(iz\/ L2 - ,u)% + ix,uxj (206)

erfillt. Dieser Ansatz gilt jedoch nur fir eine einzelne Wellenzahl py. Der wahre Verlauf der
Vertikalgeschwindigkeit Uber dem Hindernis stellt eine Superposition von Sinuswellen mit
verschiedenen Wellenzahlen dar, d.h.
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Vz(x,z)=Re IVza(ﬂx )exp(i L2 — 2+ iux XJdﬂx (207)

0

Die Abhangigkeit der Amplitude v,, von der Wellenzahl py wird dabei durch das Profil des
Hindernisses vorgegeben, welches sich ebenfalls als eine Superposition von Sinuswellen
beschreiben |&sst. Ein glockenférmiges Profil wird z. B. durch

a2

h(x)=ha — 5 =Re J haaexp(— sy a(izey x)duy (208)
a +X 0

beschrieben. Je kleiner die Breite a des Hindernisses ist, um so grof3ere Wellenzahlen i
liefern noch einen signifikanten Beitrag zu diesem Integral. Aus der Kombination ergibt sich
der Ansatz

Vz(x,2) = Revg(0)hya Jﬂx exp(i\/ L2 — 2+ iy x- i a]dﬂx (209)
0

fUr das Geschwindigkeitsprofil Uber einem glockenférmigen Hindernis [Pichler, 1986]. Diese

Gleichung ist im Allgemeinen nicht analytisch |osbar, in zwei Grenzféllen ergeben sich

jedoch einfache Losungen. Diese Grenzfélle sollen anhand von Gleichung (206) erlautert

werden. Die zweifachen Ableitungen nach x bzw. z liefern

924,

2 =g, (210)
0%, L2 u2)
72 =—\L" = ux Nz (211)

Entlang der x-Achse baut sich eine Welle mit der Wellenzahl py auf. Das Vorzeichen der
Differenz zwischen den Quadraten von L und der Wellenzahl , entscheidet darlber, ob
entlang der z-Achse ebenfalls eine Welle entsteht oder ein exponentieller Abfall vorliegt.
Wenn sowohl der Scorer-Parameter L als auch &, die Breite des Uberstromten Hindernisses,
sehr kleine Werte annehmen, ist laut Gleichung (205) die Uberstromzeit sehr klein gegeniiber
der Periode einer Schwereschwingung. Der Scorer-Parameter L kann nun vernachlassigt
werden, und es tritt der aperiodische Grenzfall ein. Pichler gibt folgende Losung fur die
Auslenkung beim Uberstromen eines glockenférmigen Hindernisses an

_Vo(0) 52 haala+z)
. Vo(Z)e (a+2)? + %2

[Pichler, 1986]. Die Vertikalgeschwindigkeit erhd@lt man durch Ableitung dieser Gleichung
nach x. Wenn umgekehrt L und a grofe Werte annehmen, ist laut Gleichung (205) die
Uberstromzeit gro3 gegeniiber der Periode einer Schwereschwingung. Zum Gesamtintegral
tragen nun nur kleine Wellenzahlen i, nennenswert bei, welche gegenliber L vernachlassigt
werden konnen. Gleichung (202) wird damit durch Gleichung (211) ersetzt. Entlang der z-
Achse bildet sich eine Wellenstruktur mit der Wellenzahl L. Es tritt der periodische Grenzfall
ein, dessen Losung fur den Fall eines glockenformigen Hindernisses die Form

(212)
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annimmt [Pichler, 1986]. Im Gegensatz zum aperiodischen Grenzfall hangt die Auslenkung
unmittelbar Uber dem Hindernis, d.h. fir x=0, nicht mehr von der Lange a des lUberquerten
Hindernisses ab, sondern nur noch von dessen Hohe.

S=

(213)

Sowohl im aperiodischen as auch im periodischen Grenzfall baut sich entlang der x-Achse
keine Welle auf. Derartige Wellen lassen sich nur unter der Annahme eines mit der Hohe
abnehmenden Scorer-Parameters L erzielen [Scorer, 1949, Smith ,1979, Pichler, 1986]. Diese
Annahme wére laut (204) in Ubereinstimmung mit der Annahme einer hthenunabhéngigen
Brunt-VéasdlaFrequenz und einer mit wachsender Hohe zunehmenden Geschwindigkeit. In
dem Fall 1&sst sich das System aber nicht mehr einfach analytisch |6sen, deshalb soll er hier
auch nicht weiter verfolgt werden. Es sal lediglich auf Gleichung (206) verwiesen. Aus dieser
ergibt sich aus einer Abnahme des Scorer-Parameters L mit zunehmender Hohe die
Konseguenz, dass fr eine Auswahl von Wellenzahlen unmittelbar Gber dem Hindernis noch
Wellen sowohl parallel zur x- as auch zur z-Achse angeregt werden, auf einer bestimmten
Hohe und einem bestimmten Scorer-Parameter jedoch die vertikale Wellenkomponente
verschwindet. Die Welle wird damit auf dieser Hohe reflektiert. Stromabwaérts bilden sich nun
stationdr zum Hindernis die sogenannten Leewellen aus.

Anaog zur Behandlung von Interferenzen im vorigen Abschnitt gilt auch hier: Die
Uberquerung eines Hindernisses alein fihrt noch nicht zu einer wellenartigen Struktur
chemisch inerter Tracer. Aber auch hier kann eine Destabilisierung der entstandenen Struktur
prinzipiell dazu flhren, dass es entlang der z-Achse in regelméaldigen Abstanden zu
Einmischungen kommt und schliefdlich eine Struktur chemischer Tracer oder auch der
Windgeschwindigkeiten entstent, wie sie am 11. Februar 1997 beobachtet wurde. Als
Hindernis konnen nicht nur Gebirge dienen, sondern auch angehobene Luftmassen, eine
Veradnderung von deren Position hat damit auch eine Destabilisierung der Uber diesem
Hindernis entstandenen Struktur zur Folge. Wie im Abschnitt 6.1.2 erldutert, traten um den
11. Februar 1997 keine orographischen, durch Gebirge induzierte, Leewellen auf, sehr wonhl
aber eine Anhebung der Tropopause. Die Scorer-Theorie erlaubt nun eine Abschétzung der
bei hinreichend langgestreckten Hindernissen zu erwartenden vertikalen Wellenzahl L.

Ein hohenunabhdngiger Scorer-Parameter L fur einen ausgewdhlten Hohenabschnitt der
Atmosphére kann wie folgt ermittelt werden: In Gleichung (204) kann die Brunt-Véaisda
Frequenz durch Gleichung (68) ersetzt werden

|_2 :i[_£%+gi&jzlgi (214)

i\ po 0z kPRydz) Aoz

mit

A= (R)" (215)

o
Des weiteren soll angenommen werden, dass gilt

Vo =0z zg) (216)

Darausfolgt
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Abb. 9.6 a und b : Bestimmung des Scorer-Parameter am Beispiel des Aufstiegs der TRIPLE-Gondel am
11. Februar 1997. Dargestellt sind die Grofen der Gleichung (219). Der Geradenanstieg in Abb. a entspricht
einem Scorer-Parameter L von etwa 1,1 km* und damit einer Scorer-Lange m/L von etwa 3,0 km, die
gestrichelten Linien geben Fehlerabschétzungen an und entsprechen Scorer-Léngen von 2,6 bzw. 3,4 km. In
Abb. b sind die Messwerte fiir A sowie die sich ergebende Anpassung von A an die Hohe dargestellt Der Fit ist
verrauscht, nicht die Messwerte (siehe Text)!

0 0
—(vg(z— za))z az—((z— za)3)= 3a2(z— za)2 = 3v§ (217)
0z 0z
und somit
2
iziA: ; J A=l A (218)
3vg 9Z 8(v0(z— Z, )) 39
bzw
1
K 2
(Po) " _ A= Avexd S vB(2-2,) (219
£0 39

Der Scorer-Parameter L kann somit aus einer Linearanpassung der Geschwindigkeit vp an die
Hohe z, welche den Parameter z, liefert, und ener anschliefifenden Anpassung der
Exponentialfunktion A gewonnen werden. Wie in Abb. 9.6 b gezeigt, ist die Anpassung
wesentlich stérker verrauscht als die Werte selbst, da zur Berechnung der Anpassung die
Windgeschwindigkeit v eingeht. Die Annahme eines hohenunabhangigen Scorer-Parameters
kann, sofern vy nicht ebenfalls héhenunabhéngig ist, somit keine gute Anpassung des
Messwerts A liefern wie die Annahme konstanter Parameter N und 6. Fur kleinere
Hohenbereicheist sie in erster Naherung aber trotzdem akzeptabel .
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10. Auswertung der Messwerte anhand der linearen Wellentheorie
10.1. Zusammenfassung der notwendigen Gr6l3en

Der Auswertung liegen die Annahmen zugrunde, dass in einem bestimmten Abschnitt der
Atmosphére die Mittelwerte von Druck, Dichte und Potentieller Temperatur exponentiell von
der Hohe abhangen (Gleichungen (66-68) auf Seite 105). Damit muss das beobachtete
Vertikaprofil zunéchst in Bereiche unterteilt werden, in welchen eine exponentielle
Anpassung dieser Grofen an die Hohe maoglich ist. Zundchst werden entsprechend der
Gleichungen (66-67) die Exponenten a=kg/c> und & fiir den mittleren Druck Py und die
Dichte pp sowie die zugehorigen Nulldurchgange Ps und ps ermittelt. Diese Exponenten
stellen jetzt nur, wenn auch sehr gute, Naherungen dar, da eine exponentielle
Hohenabhéngigkeit von Druck und Dichte exakt nur in einer isothermen Atmosphére erfillt
wird, in dem Fall missten die ermittelten Exponenten & und o einander zudem entsprechen.
In der Redlitédt hangt auch die Temperatur von der Hohe ab und féllt nach der idedlen
Gasgleichung (222) mit dem Exponenten B=3-a. mit wachsender Hohe ab (falls & kleiner as
o ist, nimmt sie entsprechend mit wachsender Hohe zu). Die Potentielle Temperatur @
(Theta, die Ermittlung erfolgt nach Gleichung (1)) wiederum wéachst bel stabiler Schichtung
der Atmosphére mit wachsender Hohe exponentiell an, der Exponent ergibt sich aus 6 und o
nach Beziehung (68). Die Anpassungsgleichungen fur die Temperatur und Theta kénnen
somit aus den exponentiellen Anpassungen von Druck und Dichte berechnet werden (diese
Vorgehensweise empfiehlt sich, da aufgrund der geringeren Exponenten die exponentielle
Abhangigkeit von Temperatur und Theta durch Storungen stérker verfélscht wird as im Fall
von Druck und Dichte). Durch eine eigene Anpassung kann die Abhangigkeit der
Grundstrom-Geschwindigkeit v von der HOhe ermittelt werden, wobel hier ein linearer
Zusammenhang erwartet wird.

Da bel adiabatischen Vorgangen die Hohe Verénderungen unterliegt, die Potentielle
Temperatur hingegen erhalten bleibt, empfiehlt es sich, Gleichung (72) auf Seite 105
umzukehren und die Hohe aus der Potentiellen Temperatur anzupassen. Damit kann nun die
Differenz zwischen momentaner und mittlerer Hohe und ebenso auch zwischen momentaner
und mittlerer Temperatur, Druck und Dichte ermittelt werden.

Diese Schwingungskurven lassen sich nun wahlweise als Funktion der Zeit oder aber der
horizontal oder vertikal zuriickgelegten Wegstrecke auftragen, und aus den Absténden der
Minima und Maxima der Schwingung kann versucht werden, der Schwingung eine Frequenz
oder eine horizontale bzw. vertikale Wellenlénge zuzuordnen. Zu bedenken ist dabel aber,
dass, wenn Uberhaupt, nur eine der auf diese Weise ermittelten Grofen intrinsisch ist,
wéhrend die anderen beiden GrofRen von der Geschwindigkeit der Balonsonde abhéngen.
Welche Grof3e man als intrinsisch ansehen kann, muss von Fall zu Fall entschieden werden.
Im Fall des 11. Februar 1997 wurden die Minima und Maxima sowie die Nulldurchgange der
sich ergebenden Schwingungen bei Auf- und Abstieg der Ballonsonde auf etwa dem selben
Theta-Niveau vorgefunden. Daraus wurde geschlossen, dass im untersuchten Bereich eine
Wellenstruktur mit fester vertikaler Wellenzahl pir vorlag. Unter dieser Annahme konnte aus
einem Vergleich von Aufstiegs- und Abstiegsprofil zudem auch die intrinsische Frequenz o
bestimmt werden, wie im Abschnitt 10.2. noch dargestellt wird.

Aus einem Vergleich der Schwingungskurven fir die einzelnen Grofden lasst sich nun auch
der Phasenwinkel zwischen Druck, Temperatur und Dichte einerseits und der Hohe
andererseits abschétzen. Falls es sich um Schwerewellen handelt, sollte dieser Phasenwinkel
180° betragen. Fiir den Druck folgte dies aus einer logischen Uberlegung, siehe Anhang 12.5,
Temperatur und Dichte muissen laut der Adiabatenbeziehungen (223-225) in Phase mit dem
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Druck schwingen. Ebenso kann nun auch die Amplitudenhdhe gemessen und eine
Abschatzung zur Abhangigkeit diessr Amplitude von der Hohe getroffen werden. Der
Zusammenhang zwischen den Verlaufen der Amplituden in Abhéngigkeit von der Hohe
ergibt sich dabel aus den Gleichungen (229) und (230).

Aus o=kg/c* und & , den Exponenten fiir den Druck und die Dichte, lassen sich zudem noch
einige Parameter bestimmen.

e Die isotherme Schallgeschwindigkeit ¢ anhand Gleichung (69). Die tatsachliche
Schallgeschwindigkeit ist allerdings Temperatur- und damit héhenabhangig und folgt aus
Gleichung (258).

e DieBrunt-Vaisd&Frequenz N anhand Gleichung (68).

Fir den Fall, dass der Druck sich stets an seine Umgebung anpasst, gilt zudem die Beziehung
(265) fur den Zusammenhang zwischen den Amplituden von Druck P und
Vertikalauslenkung s. Wenn (wie im gegebenen Fall) eine stehende Welle angenommen und
eine vertikale Wellenlange bestimmt werden kann, kann nun auch noch folgende Grolse
bestimmt werden:

e Das Vehdtnis der Amplituden von Gradientenfluss, Korrekturfluss und
Vertikalgeschwindigkeit bzw. Auslenkung anhand der Gleichungen (187) und (188).
Wenn zudem die intrinsische Frequenz ¢ bekannt ist, folgt aus diesen Gleichungen auch
das Verhdltnis dieser Amplituden zur Amplitude der Vertikalauslenkung.

Durch eine Anpassung der Messwerte nach Gleichung (219) kann ein einheitlicher Scorer-
Parameter L fur einen ausgewdahlten Abschnitt des Hohenprofils bestimmt werden. Ein Profil
der Richardson-Zahl kann mit Hilfe von Gleichung (201) erstellt werden.

10.2. Zerlegung der Messwertein Mittelwert und Stérungen

Abb. 9.1 und Abb. 9.2 auf Seite 106 zeigen die Abhéngigkeit von Druck, Dichte und
Temperatur von der Hohe, welche offenbar in alen drel Féllen als exponentiell angenommen
werden kann. Nach Abzug der exponentiellen Anpassung der Zustandsgrofden an die mittlere
Hohe (welche wiederum durch eine exponentielle Anpassung der Potentiellen Temperatur an
die Hohe gewonnen wird) ergeben sich die in Abb. 10.1 und Abb. 10.2 dargestellten
Schwingungskurven, hier fir die Temperatur, den Druck und die momentane Hohe.
Zusatzlich wurde zum einen eine konstante Amplitude der vertikalen Auslenkung von 200 m,
zum anderen eine konstante Amplitude des Drucks von 2 hPa angenommen und berechnet
(Gleichungen (265) und (229)), wie sich unter diesen Annahmen die Amplituden der anderen
dargestellten Grolen verhalten mussten. Wie in Abb. 10.1 und Abb. 10.2 erkennbar ist,
sprechen die Beobachtungen fur die Richtigkeit der Annahme einer héhenunabhangigen
Amplitude der Vertikalauslenkung von 200 m. In diesem Fall sind auch die Amplituden der
Temperaturschwingung nahezu unabhéngig von der Hohe und nehmen einen Wert von ca.
2K an. Die tatsachlichen Amplituden konnen diesen Wert alerdings noch tberschreiten, da
der Ballon das betreffende Hohenniveau nicht unbedingt im Moment der maximalen
Auslenkung passiert haben muss. Aus den Abb. 10.1 und Abb. 10.2 kann nun wahlweise eine
vertikale Wellenlange oder eine Periodendauer der Schwingungen abgel esen werden. Aus den
bereits im Abschnitt 8.1 diskutierten Griinden wird der ersten Variante den Vorzug gegeben,
die Beobachtungen sprechen dabel fir eine vertikale Wellenlange zwischen 4 und 6
Kilometern. Aus Abb. 10.2 kdnnte man ebenso eine Periodendauer von etwa 15-20 min
ablesen, diese Periodendauer ist aber von der Aufstiegs- bzw. Abstiegsrate des TRIPLE-
Balons abhangig. Trotzdem muss aber auch eine, alerdings langsamere, zeitliche oder
ortliche Schwingung vorliegen.
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Abb. 10.1: Fuktuationen der Temperatur, des Drucks und der Hohe (per GPS gemessen) as Funktion der
mittleren Hohe. Nach oben weisende Symbole zeigen die Messwerte des Aufstiegs, nach unten weisende
Symbole die des Abstiegs. Die zusétzlich dargestellten Linien zeigen die sich nach den Gleichungen (229) und
(265) ergebenden Temperatur-, Druck- und Hohenamplituden (die Farbe entspricht der Farbe der jeweiligen
Messwerte) fur die Annahme einer mittleren Amplituden der Druckschwingung von 2 hPa (gestrichelte Linien,).
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Abb. 10.2: Wie Abb. 10.1, Darstellung als Funktion der Zeit.
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Abb. 10.3 a und b: Fluktuationen des Drucks, gemessen auf der TRIPLE-Gondel am 11. Februar 1997. Nach
oben (unten) weisende Dreiecke bezeichnen die Werte des Aufstiegs (Abstiegs).

a Anpassung nach Gleichung (220) als Funktion der Zeit. Angenommen wurden eine Amplitude der vertikalen
Auslenkung von 200 m, eine Periodendauer von 2,5 Stunden und eine vertikale Wellenldnge von 4 km. , Zeit-
Sinus* bezeichnet die Funktion f(t,zy) aus Gleichung (220), ,kompletter Sinus* die komplette Gleichung (220).

b: Anpassung as Funktion des zuriickgelegten Weges nach Gleichung (221). Angenommen wurde eine
horizontale Wellenlange von 300 km. ,Weg-Sinus® bezeichnet die Funktion f(x,z;) aus Gleichung (221),
~kompletter Sinus* die komplette Gleichung (221).

In Abb. 10.3 aund b sind entsprechende Anpassungen des Drucks nach den Formeln

P:z—gPo(zo)sasin %t)sm(% Zon f(t,zo)sin(% ZOJ (220)
P:Z—gPo(zo)sasin %xjsm(% ZOJ= f(x,zo)sin(% Zo) (221)

gezeigt. Die Beziehung zwischen den Druck- und Hohenamplituden P, und s, sowie dem
mittleren Druck P ergab sich dabei aus Gleichung (265). Die Anpassung nach Gleichung
(220), dargestellt in Abb. 10.3a entspricht dem Fal, dass die Luftmassen mit ener
Periodendauer von etwa 2,5 Stunden gegeneinander schwingen, die gemessene horizontale
Wellenldnge A, hangt in diesem Fall von der Geschwindigkeit des Luftstroms ab. Die
Schwingungsbewegung kann nur durch Reibung zum Stillstand gebracht werden und somit
lange andauern, die aufgebaute Struktur kann allerdings durch Verdriftung zerstort werden.
Die Anpassung nach Gleichung (221), dargestellt in Abb. 10.3 b, entspricht hingegen dem
Fall, dass sich nach dem Uberqueren eines relativ zur Erdoberflache ruhenden Hindernisses
wie im Abschnitt 9.4.3 erlautert stationdre Wellen mit einer Wellenlange von 300 km gebildet
haben (d.h. ein relativ zur Erde ruhender Beobachter wirde keine Schwingung wahrnehmen).
In diesem Fal hangt die gemessene Periodendauer von der Windgeschwindigkeit ab, ihr
Betrag hétte nach Gleichung (285) den Wert 2r/(uxVvo)= Ax/Vo. Wenn die Wellen nicht hinter
einem ruhenden Hindernis entstanden, ist vp in dieser Gleichung durch (Vo-Vhindernis) ZU
ersetzen mit Vyingenis der Eigengeschwindigkeit des Hindernisses in Richtung von vp, die
Wellenlénge A wére dann aber nicht mehr identisch mit der gemessenen Wellenldange von
300 km, welche anhand der relativ zur Erdoberflache zurlickgelegten Entfernung bestimmt
wurde. Jede Veranderung der Windgeschwindigkeit oder des Hindernisses (falls es sich dabel
ebenfalls um Luftmassen handelt) fuhrt alerdings, wie aus dem Abschnitt 9.4.3 hervorgeht,
auch zur Veranderung der aufgebauten Struktur (in dem Zusammenhang kann es auch zu
Ausgleichsschwingungen kommen, fur welche wiederum die Periodendauer eine intrinsische
Grole darstellt). Da die Windgeschwindigkeit vp aber nur eine geringe Hohenabhangigkeit
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zeigt, ist die Periodendauer T und damit auch die Frequenz o=2r/T auch im letzteren Fall
praktisch héhenunabhéngig, und aus der Anpassung allein kann nicht festgestellt werden, ob
T oder aber A, ene intrinsische Groéle darstellt (auch eine Kombination wére moglich). Auf
die Erklarung der am 11. Februar 1997 beobachteten ClO-Struktur, welche binnen weniger
Stunden entstand, hat diese Frage aber keinen Einfluss. Beide Varianten fihren dazu, dass die
Luftmassen auf bestimmten Hohenniveaus (, Swinging Layer” der Abb. 9.4 auf Seite 112)
periodisch tiefe Temperaturen erfahren, womit die Chloraktivierung in diesem Bereich stérker
gefordert wird als auf den dazwischen liegenden Niveaus (,Mixing Layer) und sich somit
eine ClO-Doppel peak-Struktur aushilden kann.

10.3. Vergleich der Messwerte mit der Theorie

Die erhaltene Frequenz o=2n/T mit T=2,5 h kann nun in die im Abschnitt 9.3.7 erhaltenen
Gleichungen eingesetzt werden. Als vertikale Wellenlange A,=2n/& wird ein Wert von 4 km
und as Amplitude der vertikalen Auslenkung s, ein h6henunabhangiger Wert von 200 m
angenommen. Der Exponent p, verschwindet entsprechend, und die Druckamplituden fallen
mit wachsender Hohe ebenso wie die mittlere Dichte exponentiell mit dem Exponenten o ab.
Aus einer Anpassung der Dichte an die Hohe (Abb. 9.1 und Abb. 9.2 auf Seite 106) ergab sich
ein Exponent & von 0,16 km™ sowie ein Dichte-Nulldurchgang ps von 2,1 kg/m>. Fr P,, die
Druckamplitude auf der Hohe zy=0, ergibt sich damit nach Gleichung (265) ein Wert von
43,9 hPa. Die Amplitude der Vertikalgeschwindigkeit v, besitzt laut Gleichung (141) den
Wert os.. Mit einer Brunt-Vaisal&Frequenz N von 0,02 s* und einer Schallgeschwindigkeit ¢
von 283,5 m/s (siehe Abschnitt 3.4) ergeben sich folgende horizontalen Wellenzahlen p und
Wellenléngen A=2r/p:

Nr. Gleichung Quelle p/km™ Alkm
Gemessen 0,021 300
2 2 181 0,004 1707
2 _ o S Vza ( )
H™=——Z+pso—~
C Ps
3 2 175 0,053 110
#2 __ PS90UZRVza (173)
2
N“P; —psgovz;
4 2 180 0,055 114
s o0 (180)
M- =HR 5
N
5
2 g 2 [ 4 (183) 0,004 1414
27 o8 )
6 2 0,002 2552
C2

Tab. 10.1: Bestimmung der horizontalen Wellenzahl p und der entsprechenden Wellenldnge A4 aus den
Gleichungen des Abschnitts 9.3.7. Hinzugefligt wurden die gemessenen Werte (welche dem Wert p der
Gleichungen aber nur im Fall einer zur Erdoberflache stationéren Welle entsprechen wiirden, siehe Text) und die
Wellenzahl und Wellenlénge, welche sich bei einer Bewegung mit Schallgeschwindigkeit ergeben wirden.
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Die horizontale Wellenlange ware nur aus Fernerkundungsdaten, welche im konkreten Fall
nicht vorliegen, oder aus einer ebenfalls nicht vorhandenen hohen Dichte von Ballonsonden-
Messungen bestimmbar. Das Ergebnis welcher Zeile der Realitét am néchsten liegt, 18sst sich
aus den gemessenen Daten somit nicht direkt feststellen. Die Zeilen bedeuten im einzel nen:

Zeile1: Der aus Abb. 10.3 b entnommene Messwert. Er muss nur dann der Wellenzahl p der
Wellenstruktur entsprechen, wenn eine zur Erdoberflache stationére Welle vorliegt
und somit die Frequenz ¢ nach Gleichung (285) den Wert -pi,vo annimmit.

Zeile2: Wert nach Gleichung (181) entstanden aus Kombination von Kontinuitétsgleichung
und horizontaler Bewegungsgleichung, welche aufgrund ihrer Phasenlage entlang
der z-Achse das Verhalten im ,, Swinging Layer* (Abb. 9.4 auf Seite 112) beschreibt.

Zeille 3: Wert nach Gleichung (175), welche den Redltell der vertikalen Bewegungsgleichung
(144) unter Berticksichtigung des Korrekturflusses darstellt. Sie beschreibt somit das
Zusammenwirken von Vertikalbewegung und horizontaler Verdrangung und damit
das Verhalten im ,Mixing Layer (Abb. 9.4 auf Seite 112).

Zeile4d: Wet nach Gleichung (180), der aus dem Redtel de vertikaen
Bewegungsgleichung (144) abgeleiteten Naherungsfunktion (beschreibt damit
ebenfalls das Verhalten im ,,Mixing Layer* und entspricht der Dispersionsgleichung
(88) nach [Andrews et al., 1987]).

Zeille5: Wert nach Dispersionsgleichung (183), entstand aus der Kombination von
Gleichung (181) und dem Imaginarteil (176) der vertikalen Bewegungsgleichung
(144) und beschreibt wie Zeile 2 das Verhalten im ,, Swinging Layer”.

Zeile6: Wurde nur as Vergleichswert angegeben und entspricht der Wellenausbreitung mit
Schallgeschwindigkeit bel der gemessenen Frequenz.

Es ergibt sich somit eine Diskrepanz von einer Grof3enordnung zwischen den Zeilen 3 und 4
einersaits, welche das Verhalten im ,Mixing Layer* (Abb. 9.4 auf Seite 112) beschreiben,
und 2 und 5 andererseits, welche sich auf den ,Swinging Layer* und damit auf den
Gradientenfluss vy und vy beziehen. Als Ursache fir die Diskrepanz wird Folgendes vermutet:
Bel der Aufstellung der horizontalen Bewegungsgleichungen (81) und (82), welche den
Gradientenfluss beschreiben, wurde im Abschnitt 9.2.1 eine Ndherung getroffen. Die x- und
y-Achsen wurden als entlang der Theta-Niveaus verlaufend betrachtet, und es wurde
angenommen, dass ein horizontaler Druckgradient auf diesen Niveaus eine Beschleunigung
entlang der x- oder y-Achse, d.h. entlang dieses Theta-Niveaus zur Folge hat. Die z-Achse
hingegen wurde als vertikal verlaufend angenommen. Die Naherung bestand somit darin, dass
die Theta-Niveaus als horizontal verlaufend angenommen wurden. Im Fall des 11. Februar
1997 wurde jedoch festgestellt, dass sich auf einem bestimmten Theta-Niveau nur dann ein
Druckgradient ausbildet, wenn dieses Theta-Niveau nicht horizontal verl&uft. Nach den
Ansdtzen (106-109) sollen die Theta-Niveaus sinusformig auf und ab verlaufen. Je
langgestreckter dieses Sinuskurve bei festgehaltener Amplitude ist, um so geringer ist der
Druckgradient auf dem Theta-Niveau, und um so geringer ist auch die horizontale Wellenzahl
H. Diese wiederum ist proportional zur Frequenz o. Eine niedrige Frequenz bedingt somit
eine niedrige horizontale Wellenzahl bzw. eine hohe horizontale Wellenldnge. Entlang einer
Gerade, welche flacher gegen die Horizontale geneigt as eine Tangente an die Sinuskurve,
herrscht allerdings stets auch ein geringerer Druckgradient als entlang der Tangente. Das
bedeutet: Wenn die horizontale Ausgleichsbewegung zur Druck- und Dichtezunahme an
einem bestimmten Punkt des sinusformig angenommenen Theta-Niveaus nicht entlang dieses
Niveaus, sondern geneigt dazu erfolgt (d.h. die Sinuskurve wird verformt), ist bel gleicher
Vertikalauslenkung eine geringere horizontale Wellenlange zur Erkl&rung der gemessenen
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Frequenz erforderlich. Davon unberthrt bleibt aber die Feststellung, dass sich die Amplitude
der horizontalen Ausgleichsbewegung in einer bestimmten Richtung proportional zum
Druckgradienten in dieser Richtung verhalten muss, womit diese Bewegungen eher geordnet
verlaufen.

Im Fall der vertikalen Bewegungsgleichung (94) besteht dieses Problem nicht. Mittels des in
dieser Gleichung auftretenden Korrekturdruck Pc wird die horizontale Wellenzahl p auch in
die vertikale Bewegungsgleichung eingefihrt und somit auch das Aufstellen einer diese
GroRRe enthaltenden Dispersionsgleichung (Gleichung (178) bzw. Naherung (180)) ohne
Berticksichtigung der horizontalen Bewegungsgleichungen (81) und (82) ermdglicht. Auf den
Hohenniveaus, auf welchen der Betrag von Pc seinen Maximalwert erreicht (den Niveaus,
welche vertikal nicht ausgelenkt werden), verlaufen die Theta—Niveaus horizontal, und die
Luftmassen verhalten sich inkompressibel (sie verdndern ihre Zustandsgrofien Druck,
Temperatur und Dichte nicht). Damit ist das Ergebnis unabhangig vom Grad der eventuellen
Verformung der allgemein als sinusférmig angenommenen Theta-Niveaus in der x-y-Ebene.
Die Verformung wird vielmehr durch diese Losung bestimmt. Es kann somit angenommen
werden, dass die Dispersionsgleichung (178) bzw. die Naherung (180) zur Beschreibung des
Systems dienen koénnen und die in den Zeillen 3 und 4 aufgefuhrten Losungen dem
tatsachlichen Wert der Horizontalausdehnung der schwingenden Luftmassen nahe kommen.

Diese Vermutung wird unterstiitzt durch die Abschétzungen nach den Gleichungen (187-188).
Fir den 11.Februar 1997 ergibt sich dabei unter der Annahme einer horizontalen
Wellenldnge von 110 km eine Amplitude v, des Gradientenflusses von 0,70 m/s und des
Korrekturflusses ve, von 3,84 m/s. Das Verhdltnis zwischen beiden Amplituden (welches von
der horizontalen Wellenldnge nicht abhéangt) betrdgt damit 0,18, d.h. der horizontale Fluss
wird durch den Korrekturfluss bestimmt. Die berechnete Amplitude des Korrekturflusses liegt
damit in der GrofRenordnung der Wellenamplituden, wie man sie aus den gemessenen
Geschwindigkeitsprofilen des TRIPLE-Ballons nach Abzug einer linearen Anpassung
ableiten wirde (Abb. 8.4 auf Seite 102), allerdings bleibt die Feststellung bestehen, dass die
aus der Anpassung ermittelten Amplituden nicht wie die Amplituden der Temperatur
schwingen und somit wahrscheinlich bereits die mittlere Geschwindigkeit in Form eines
Wellenprofils vorliegt. Dazu kommt das Problem, dass das Geschwindigkeitsprofil aus der
Anderung der Position des Ballons bestimmt wurde, aufgrund von Tragheitseffekten muss es
somit nicht unbedingt mit dem tatsachlichen Windprofil Ubereinstimmen.

10.4. Ausden Daten der Radiosonden er mittelte Parameter

Wie bereits im Abschnitt 6.2.3 dargestellt, fanden im Umfeld des TRIPLE-Ballonaufstiegs
vom 11. Februar 1997 zahlreiche Aufstiege von Ballon-Radiosonden statt. Die Werte des
Drucks, der Dichte, der Temperatur und der Potentiellen Temperatur (Theta), welche durch
diese Sonden im Zeitraum vom 8.-14. Februar 1997 sowie auf der TRIPLE-Gondel selbst
gemessen wurden, kénnen wie in Abb. 9.1 und Abb. 9.2 auf Seite 106 gezeigt an die Hohe
angepasst werden. Wie in Abb. 6.10 und Abb. 6.11 auf Seite 68 gut zu erkennen ist, zeigen
die Verlaufe der Temperatur dabei zwei deutliche Unstetigkeiten, die Tropopause bel etwa
11 km Hohe und den Umkehrpunkt des Temperaturtrends bei etwa 22 km Hohe. Unmittel bar
oberhalb der Tropopause tritt zudem in den meisten Profilen die im Abschnitt 2.3 néher
beschriebene Temperaturinversion auf. Die am 11. Februar 1997 beobachtete ClO-Struktur
befand sich zwischen diesen beiden kritischen Niveaus. Die exponentielle Anpassung von
Druck und Dichte wurde entsprechend fir die drel Bereiche getrennt voneinander
vorgenommen, konkret erfolgte eine Anpassung im Bereich unmittelbar unterhalb der
Tropopause (,unter TP*), im Bereich unmittelbar oberhalb der Tropopause (,, Uber TP*), d.h.
oberhalb der Temperaturinversion und unterhalb des Temperatur-Umkehrpunkts, sowie
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Abb. 10.4: Anpassung der Daten der TRIPLE-Gondel vom 11. Februar 1997 sowie der zwischen dem 8. und
dem 14. Februar 1997 in Esrange und Sodankylé gestarteten Radiosonden an die Hohe. Dargestellt sind die
Exponenten o=kg/c? des Drucks und § der Dichte, welche sich aus der exponentiellen Anpassung der jeweiligen
Grole an die Hohe ergaben, sowie die daraus berechneten Exponenten der Temperatur und der Potentiellen
Temperatur (Theta), siehe Text. Die Anpassung erfolgte getrennt voneinander in drei Bereichen: unmittelbar
unterhalb der Tropopause (,unter TP*), im Bereich zwischen etwa 12 und 22 km Hohe (,, Uber TP, = Bereich
der CIO-Messung) und oberhalb von 22 km (Bereich des negativen Temperaturgradienten, d.h. B ist hier negativ
und in der Abbildung ist fir diesen Bereich der Wert -3 dargestellt).

oberhalb des Temperatur-Umkehrpunkts bel 22km Hohe. Da die exponentiellen
Abhangigkeiten der Temperatur und der Potentiellen Temperatur (Theta) weniger ausgepragt
sind, wurden im Fall dieser GrolRen die erwarteten Exponenten aus dem Druckexponent
a=xg/c? und dem Dichteexponent & rechnerisch ermittelt. o und & sind per Definition positiv,
wenn der Druck bzw. die Dichte mit wachsender Hohe abféllt. Der Temperaturexponent ist
entsprechend der idealen Gasgleichung (222) identisch mit o-6 und kann sowohl positive (bei
Temperaturabfall mit wachsender Hohe) als auch negative Werte annehmen. Der Theta
Exponent entspricht laut Gleichung (72) der GroRe N%g=8-g/c?, Theta nimmt bei stabil
geschichteter Luft mit wachsender Hohe stets zu. Das Ergebnisist in Abb. 10.4 dargestellt.

Die Druckexponenten o unterscheiden sich in den drei Bereichen nur geringfligig
voneinander und verandern zudem auch zeitlich ihren Wert kaum. Im Bereich ,,Uber TP* und
oberhalb von 22 km Hdéhe sind sie zudem fast identisch mit den Dichteexponenten 6. Damit
ist die ndherungsweise Betrachtung dieses Bereichs als isotherm (in dem Fall missen beide
Exponenten enander exakt entsprechen) zuldssig. Laut Abb. 104 sind die
Temperaturexponenten B dieser Bereiche praktisch identisch, es ist alerdings zu beachten,
dass im erstgenannten Bereich (wie auch im Bereich unterhalb der Tropopause) die
Temperatur mit wachsender Hohe mit diesem Exponenten abféllt, wahrend sie oberhalb von
22 km Hohe mit dem dargestellten Exponenten anwéchst (d.h. 3 ist hier negativ und in der
Abbildung ist fir diesen Bereich der Wert - dargestellt). Mit anderen Worten, der Exponent
des Abfalls unmittelbar unterhalb des Umkehrpunktes des Temperaturgradienten entspricht
etwa dem Exponent des Anwachsens oberhalb dieses Punktes. Oberhalb von 22 km Hohe
nimmt die Dichte entsprechend mit wachsender Hohe schneller ab und die Potentielle
Temperatur schneller zu als unterhalb davon, d.h. die Luft ist hier stabiler geschichtet.

Im Bereich unmittelbar unterhalb der Tropopause kommt es zwischen dem 9. und dem
12. Februar zu einer leichten Abnahme des Dichteexponenten. Als Konsequenz erhdhte sich
der Exponent des Temperaturabfalls um etwa ein Drittel, und der Theta-Exponent verringerte
sich entsprechend auf etwa einen Drittel seines vorherigen Wertes. Die Stabilitét der
Luftschichtung unmittelbar unterhalb der Tropopause war zu diesem Zeitpunkt somit
signifikant vermindert. Abb. 10.5 zeigt die Brunt-Vaisdl&Zeit ty=2r/N, d.h. den Kehrwert der
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Abb. 10.5: Scorer-Lange h,=rn/L mit L dem Scorer-Parameter und Brunt-Vaisdla-Zeit ty=2n/N mit N der Brunt-
Véaisdlé-Frequenz. Die Bestimmung von L erfolgte nur fir den Hohenbereich zwischen etwa 12 und 22 km nach
Gleichung (219), N wurde nach Gleichung (282) aus den Exponenten o. und & (Abb. 10.4) ermittelt,

Brunt-VéasalaFrequenz N, fur denselben Zeitraum. Sofern der Einfluss des Korrekturflusses
vernachlassigbar ist, wirde unter Normalbedingungen oberhalb der Tropopause ein vertikal
ausgelenktes  Luftpaket mit ener Periodendauer von 5Minuten um sene
Gleichgewichtsposition schwingen. Unmittelbar unterhalb der Tropopause betragt diese
Periodendauer vor dem 9. und nach dem 12. Februar 1997 etwa 10 Minuten, d.h. die Brunt-
Vaisdl&Frequenz erhoht sich an der Tropopause sprunghaft um den typischen [Birner et al.,
2002] Faktor 2. Zwischen dem 9. dem 12. Februar 1997 stieg die Periodendauer allerdings bis
auf 20 Minuten an. Oberhalb der Tropopause hingegen veranderte sie sich praktisch nicht.
Wenn ein unmittelbar unterhalb der Tropopause befindliches Luftpaket vertikal nach oben
verschoben wird, stellt es somit ein Hindernis fir den dartber verlaufenden Luftstrom dar.

Ebenfals in Abb. 10.5 gezeigt ist die Scorer-Lange h.=r/L mit L dem Scorer-Parameter.
Diese Grof3e wurde nur fur den Bereich zwischen 12 und 22 km Hoéhe bestimmt. Wenn der
Luftstrom in diesem Bereich ein Hindernis tberquert und die zur Uberquerung nétige
Zeitdauer lang gegenuber der Periodendauer einer Schwereschwingung ist (da diese etwa
5 Minuten betrégt, wird bel der herrschenden Windgeschwindigkeit zwischen 20 und 40 m/s
in dieser Zeit ein Weg von 6-12 km zurtickgelegt) wirde sich, wie im Abschnitt 9.4.3
erlautert, oberhalb des Hindernisses eine Wellenstruktur aufbauen, deren vertikale Wellenzahl
dem Scorer-Parameter L und deren halbe Wellenldnge der Scorer-Lange h. entspricht. L
wiederum kann laut Gleichung (204) durch den Quotienten N/vp angendhert werden (die
dargestellten Messwerte wurden nach Gleichung (219) bestimmt, welcher diese N&herung
zugrunde liegt). Abb. 10.5 zeigt, dass es gemeinsam mit der Vervierfachung der Brunt-
VaisdladZeit unmittelbar unterhalb der Tropopause auch zu einer Verringerung der Scorer-
Lange um den Faktor 2 oberhalb der Tropopause kam. Beide Ereignisse stehen im
Zusammenhang mit der Verdnderung der Tropopausenhdhe (siehe Abschnitt 6.1.2). Die
Brunt-VasdlaFrequenz blieb oberhalb der Tropopause allerdings praktisch unverandert, die
Halbierung der Scorer-Lénge (und damit Verdopplung des Scorer-Parameters L) ist auf eine
Halbierung der Windgeschwindigkeiten zurlckzuftihren. Diese Verringerung der
Windgeschwindigkeiten ist in Abb. 6.12 und Abb. 6.13 auf Seite 69 deutlich zu erkennen,
lediglich wahrend des Abstiegs der TRIPLE-Gondel wurden &hnlich  hohe
Windgeschwindigkeiten wie am Vortag (10. Februar) gemessen. Die Scorer-Lange fur den
TRIPLE-Abstieg von fast 8 km erscheint entsprechend als Ausreif3er in Abb. 10.5, wéhrend
der TRIPLE-Aufstieg einen Wert unter 3km lieferte. Dieser Minimalwert aller Scorer-
Langen liegt immer noch Uber der Lange von 2 km, welche fur die am 11. Februar 1997
angenommene stehende Welle a's mittlerer vertikaler Abstand zwischen zwei Knotenpunkten
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festgestellt wurde (siehe Abb. 10.1 und Abb. 10.3), allerdings ist nicht auszuschlief3en, dass
die Scorer-Lange kurzzeitig bis auf diesen Wert absank und sich in dem Moment eine
Struktur ausbildete. Prinzipiell ist die Ausbildung einer Struktur aber um so wahrscheinlicher,
je kirzer die Scorer-Lange ist und je mehr Zeit (relativ zur Brunt-Vasdla-Zeit) damit benttigt
wird, um ein Hindernis zu Uberqueren. Da zudem die Tropopausenhebung und die verringerte
Brunt-Véasal&Zeit unterhalb der Tropopause das Auftreten von Hindernissen an sich (welche
damit durch tiefer liegende Luftmassen gebildet werden) beftrdern, steht die dynamische
Struktur des 11. Februar 1997 somit wahrscheinlich in ursachlichem Zusammenhang mit den
beschriebenen Veranderungen der Parameter.

144



11. Zusammenfassung und Ausblick
11.1. Ubersicht

Im Rahmen dieser Arbeit wurden sowohl praktische als auch theoretische Arbeiten
ausgefuhrt. Der praktische Teil befasste sich mit den vor und nach einer Messkampagne
notwendigen Kalibrationen des ClIO/BrO-Ballongerdts sowie des Flugzeuginstruments
HALOX. Zudem wurde ein Beitrag zur Entwicklung des HALOX-Geréts geleistet, mit dem
Ziel, die BrO-Messung zu verbessern. Zu diesem Zweck wurden auch theoretische
Abschétzungen durchgefiihrt.

Der grofite Teil der Arbeit befasste sich jedoch mit der Auswertung der Daten eines
Ballonflugs vom 11. Februar 1997 in Kiruna. Es ergab sich dabei eine Uberraschend einfache
Erklarung fur das an diesem Tag gemessene ClO-Profil, welche jedoch weitreichende
Konsequenzen fur die Quantifizierung sowohl der Chloraktivierung und des daraus
resultierenden Ozonabbaus insbesondere im Randbereich des Polarwirbels as auch der
Transportprozesse tber den Wirbelrand hinweg besitzt.

11.2. DasCIlO/BrO-Balloninstrument und die Flugzeug-Variante HALOX

Beim Flug des TRIPLE-Balons am 11. Februar 1997 handelte es sich um den dritten
Kampagneneinsatz des ClO/BrO-Baloninstruments des Forschungszentrums Jilich (zum
damaligen Zeitpunkt noch ein gemeinsam mit der University of California at Irvine
entwickelter Prototyp). Seitdem liefert das Instrument, wie auch baugleiche, heute durch die
University of Colorado, Boulder und die Harvard University, Cambridge, Massachusetts
(Flugzeuginstrument, [Stimpfle et al., 1999]) betriebene Geréte, routinemaldig hochaufgel oste
In-Situ-Messungen von ClO, dem wichtigsten Katalysator des massiven Frihjahrs-
Ozonabbaus (Ozonloch), mit Hilfe der CCRF- (Chemica Converson and Resonance
Fluorescence) Methode (siehe Abschnitt 5.1). Seit Ende des Jahres 2001 kommt zudem auch
HALOX, ene modifiziete Variante dieses Gerds, auf dem russischen
Hohenforschungsflugzeug ,, Geophysica® zum Einsatz. Diese Gerédte ermoglichen ebenfalls
die Messung von BrO, welche jedoch aus physikalischen Griinden mit gréfReren Problemen
as die CIO-Messung verbunden ist. Im Rahmen dieser Arbeit wurde versucht, die BrO-
Messung des HALOX-Geréts durch die Entwicklung eines abgepumpten Kanals und somit
die Verringerung der Sauerstoffabsorption des Bromsignals zu verbessern. Wie im Abschnitt
5.4.2 dargestellt wird, brachte dieser Kanal nicht den gewlnschten Erfolg hinsichtlich der
BrO-Messung, ermoglichte jedoch die Messung des ClO-Dimers CIOOCI sowie des Chlor-
Reservoirs Chlornitrat (CIONO;). Diese Technik kam bei der EUPLEX-Kampagne Anfang
des Jahres 2003 erstmals zum Einsatz.

11.3. Messwertevom 11. Februar 1997 und Chemie-Simulationsrechnungen

Am 11. Februar 1997 wurde in Esrange bei Kiruna, Nordschweden, der TRIPLE-Ballon
gestartet. Der Flug durch den arktischen Polarwirbel Uber Nordskandinavien dauerte etwa
2,5 Stunden, erreicht wurde eine maximale Hohe von 24,1 km. Der Flugtag sollte sich im
Nachhinein als interessant erweisen. Wahrend in den Wochen und Monaten zuvor die
arktische untere Stratosphédre ungewohnlich warm war und der Polarwirbel sich erst relativ
spét ausbildete, sank in den letzten 24 Stunden vor dem TRIPLE-Aufstieg die Temperatur
erstmals unter die kritische Temperatur Tyat, unterhalb welcher sich feste und flussige
Salpetersaure-haltige Aerosole in grof3er Zahl aushilden kdnnen und die Reaktionsoberfléche
far die Bildung von CIO, der Katalysatoren der Ozonzerstorung, zur Verfligung stellen.
Beginnend am 11. Februar 1997 sollte sich der Polarwirbel zum kéltesten arktische
Polarwirbel der letzten 18 Jahre zuvor entwickeln [Coy et al., 1997].
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Das auf dieser Ballongondel befindliche CIO/BrO-Ballongerét mald ein interessantes ortlich
hochaufgelostes CIO-Profil in Form enes Doppelpeaks. Die bel Auf- und Abstieg
gemessenen ClO-Profile waren, aufgetragen als Funktion der Hohe, vertikal gegeneinander
verschoben (Abb. 6.7 auf Seite 67). Bel Darstellung as Funktion der Potentiellen Temperatur,
einer Erhaltungsgrofie bei adiabatischen Vorgangen, passten sie jedoch perfekt aufeinander
(Abb. 6.8) d.h., die Luftmassen fuhrten Vertikalbewegungen aus und veranderten dabei auch
ihre Temperaturen (Abb. 6.9).

Die Aufklarung dieser Struktur stellt die Hauptaufgabe dieser Arbeit dar. Zu diesem Zweck
wurden Simulationsrechnungen mittels des Chemical Lagrangian Model of the Stratosphere
(CLaMS) durchgefiihrt, welches am Forschungszentrum Jilich entwickelt wurde (Abschnitt
7.1). Zur Initialisierung dieser Rechnungen konnte auf Messdaten verschiedener chemischer
Tracer zurtckgegriffen werden, welche durch weitere ebenfalls auf der TRIPLE-Gondel
mitgefuhrte Gerdte gemessen wurden. Der Kryosammler BONBON lieferte ortlich geringer
aufgeloste Profile von u.a. N2O und, indirekt (Abschnitt 6.2.7), des Gesamtgehats an
sogenanntem anorganischen oder (fir chemische Resktionen) verfugbaren Chlors (Cly)
Mittels weitere Messgeréte wurden Profile von Ozon und Wasser mit einer zum ClO-Profil
vergleichbaren ortlichen Auflésung erhalten.

Die CLaM S-Simulationen ergaben Folgendes (Abb. 7.10 und Abb. 7.12 auf Seite 94ff.):

e Unter Zugrundelegung synoptischer ECMWF-Temperaturen (durch Fernerkundung
gelieferte weltumspannende Temperaturdaten mit entsprechend geringer Ortlicher und
zeitlicher Auflosung (Daten aller 6 Stunden)) und aller bekannten Tracer-Informationen
wurde die Chloraktivierung deutlich unterschétzt. Es konnte gezeigt werden, dass diese
Diskrepanz wahrscheinlich nicht auf eine ungenaue Kenntnis der Konzentration an
verfugbaren NO-Verbindungen (NOy), welches auf der TRIPLE-Gondel nicht gemessen
wurden, zurtickzufthren ist (Abschnitt 7.5.2).

e Wenn die synoptischen Temperaturen hingegen im Modell durch eine doppelte
Sinusfunktion (Multiplikation einer Sinusfunktion der Zeit und der Hohe, Gleichung (57))
moduliert werden, ergibt sich eine exzellente Ubereinstimmung zwischen gemessener und
modellierter Chloraktivierung. Die Parameter dieser Funktion wurden dabei aus den
gemessenen Temperaturen abgeschétzt, die beste Anpassung ergab sich bei der Annahme
einer vertikale Wellenlange A,=2n/p,r von 4 km, einer vertikalen Auslenkung von 200 m
(und damit einer Temperaturamplitude von 2 K) und wahlweise einer intrinsischen
Periodendauer von 2,5 h oder aber einer horizontalen Wellenlange von 300 km (Abb. 10.3
auf Seite 138). Zusétzliche Mischungsvorgdnge mussten zumindest zur Erkléarung des
ClO-Profils nicht angenommen werden. Allerdings wies das gemessene Ozonprofil Peaks
von bis zu 4 ppmv auf, welche sich gerade an den Positionen der lokalen Minima des
ClO-Profils befanden (Abb. 6.7 auf Seite 67) und nicht durch chemische Prozesse erklért
werden konnen.

Die Ausbildung einer stehenden Welle entlang der z-Achse (senkrecht zur Erdoberflache),
wie sie durch Abb. 9.4 auf Seite 112 illustriert wird, stellt damit die wahrscheinlichste
Ursache fir das beobachtete ClO-Profil dar. ClO besald somit die Funktion eines Temperatur-
Tracers, enes Mal3es fur die durch die betreffenden Luftmassen erfahrene
Minimaltemperatur. Entsprechend wurden Studien zur Dynamik durchgefthrt, deren
Ergebnisse im nachsten Abschnitt zusammengefasst werden. Weitere Betrachtungen der
gemessenen Profile chemischer Tracer sowie der CLaMS-Simulationen erbrachten noch
folgende Ergebnisse:
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e Mittels der in Abb. 4.3 auf Seite 38 gezeigten Early-Vortex-Korrelation [Tilmes et a.,
2003] wurde eine Tracer-Tracer-Studie durchgefuhrt und aus dem BONBON-N,O-Profil
Ozon-Erwartungswerte berechnet. Ein Vergleich mit den gemessenen Ozonwerten
bestétigte, dass, wie aufgrund der meteorologischen Situation erwartet, in den durch die
TRIPLE-Gondel durchquerten Luftmassen bidang kein signifikanter chemischer
Ozonverlust eingetreten war

e Die Fernerkundungs-Werte fir N,O und Ozon des Satelliten-gestiitzten Instruments ILAS
(Abb. 4.4 auf Seite 40), welche vor dem Eintreten des chemischen Ozonverlusts bel 68°N
und damit im Randbereich des Polarwirbels gemessen wurden, zeigen auf bestimmten
Theta-Niveaus eine positive N,O-Ozon-Korrelation innerhalb und negative Korrelation
aul3erhalb des Polarwirbels. Proffitt et a. fanden die selbe Charakteristik bei punktuellen
flugzeuggestiitzten Messungen und nehmen as Erkldrung einen fortdauernden
diabatischen Abstieg von Luftmassen aus mittleren Breiten in den Polarwirbel hinein an,
wéhrend der Wirbelrand eine effektive Barriere gegen adiabatischen Transport darstellt
[Proffitt et al., 2003]. Die am 11. Februar 1997 auf der TRIPLE-Gondel gemessenen
Ozonpeaks kénnen damit ihre Ursache in einem derartigen Mischungsprozess finden.
Zudem zeigen die ILAS-Daten, dass die Anwendung der Early-Vortex-Korrelation (Abb.
4.3 auf Seite 38) zur Bestimmung des chemische Ozonverlusts mittels der Tracer-Tracer-
Methode im Allgemeinen zu einer Unterschétzung des chemischen Ozonverlusts fuhren
sollte. Einmischungen Uber den Wirbelrand koénnen damit nicht erkléren, warum
zahlreiche ArktisKampagnen enen um (unter bestimmten meteorologischen
Bedingungen) etwa um den Faktor 2 hoheren Ozonverlust bestimmten als durch Modelle
erwartet (Abschnitt 3.5).

e Die Reverse Domain Filling (RDF) Methode lieferte, angewandt auf den 11. Februar
1997, kein Indiz dafir, dass Mischungsvorgangen, wie sie aufgrund des Ozonprofils
angenommen werden mussen, binnen der letzten 10 Tage vor dem TRIPLE-Flug
stattfanden (Abschnitt 7.3).

11.4. Studien zur Dynamik

Basis fur die Studien zur Dynamik bilden die Werte der Temperatur und des Drucks, welche
auf der TRIPLE-Gondel sowie durch verschiedene ebenfalls in Esrange oder in
Sodankyl&Finnland gestartete Radiosonden gemessenen wurden, sowie die daraus
bestimmten Werte der Dichte und der Potentiellen Temperatur (Theta). Diese Zustandsgrofien
zeigen eine exponentielle Abhangigkeit von der mittels GPS (Globa Positioning System) und
damit unabhéngig vom Druck gemessenen Hohe (Abb. 9.1 auf Seite 106). Aus den ermittelten
Exponenten lassen sich wichtige Grolen wie die Brunt-Vaisdl&Frequenz N (Anhang 12.5)
berechnen.

Die Theorie adiabatischer Schwingungen, mit besonderem Augenmerk auf eine stehende
Welle, wurde im Kapitel 9 ausfuhrlich diskutiert. Es wurde ein Gleichungssystem, basierend
aus Bewegungsgleichung, Kontinuitétsgleichung und Adiabatenbeziehung, aufgestellt, und
eine lineare Stérungstheorie angewandt. Der in Ubereinstimmung mit den Messwerten und
CLaMS-Simulationen angenommene Ansatz fUr die Ortss und Zetabhangigkeit der
Zustandsgrofen wird durch Abb. 9.4 auf Seite 112 illustriert. Ein am Bauch der
angenommenen stehenden Welle entlang der z-Achse (senkrecht zur Erdoberfléche), d.h. im
»owinging Layer” befindliches Luftpaket fuhrt Vertikalbewegungen aus. Von Bedeutung ist
nun die Feststellung, dass das Druckprofil des 11. Februar 1997 im Gegensatz zum
Temperaturprofil keine wellenartigen Stérungen aufwies (Abb. 9.1 auf Seite 106). Das
vertikal schwingende Luftpaket passt seinen Druck somit stets unmittelbar an die Umgebung
an. Dichte und Temperatur verandern sich dabei simultan entsprechend der
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Adiabatenbeziehungen (223-225). Die Luft am Knoten der stehenden Welle im ,, Mixing
Layer* (Abb. 9.4 auf Seite 112) fuhrt keine Vertikalbewegung aus, wird allerdings periodisch
durch die dartiber und darunter befindlichen Luftmassen komprimiert bzw. dekomprimiert.
Da sich aber auch auf dem ,,Mixing Layer* der Druck offenbar nicht verandert, wird die Luft
periodisch aus diesem Bereich verdrangt bzw. stromt in ihn zuriick. Die Luft in diesem
Bereich verhdlt sich somit inkompressibel. Zur mathematischen Beschreibung dieser
Ausgleichsbewegung musste, wie im Abschnitt 9.2.3 beschrieben, der Korrekturfluss
eingefuihrt und explizit zur Kontinuitatsgleichung sowie zur vertikalen Bewegungsgleichung
hinzugeflgt werden.

Die sich aus dem Gleichungssystem fir den speziellen Fal ener unmittelbaren
Druckanpassung ergebenden Gleichungen (Abschnitt 9.3.7) erlauben, die horizontale
Wellenlénge A bzw. die horizontale Wellenzahl p=2n/A zu berechnen, welche auf Basis der
vorhandenen Daten nicht direkt gemessen werden kann (Tab. 10.1). Je nachdem, welche
Gleichung zur Berechnung verwendet wurde, unterschieden sich die Ergebnisse dabel um
etwa eine Grolenordnung. Als Ursache der Diskrepanz wird vermutetet, dass die beim
Aufstellen der fur den ,Swinging Layer* zutreffenden horizontalen Bewegungsgleichung
angenommenen Néaherungen die Redlitdt nicht korrekt beschreiben, wéhrend die mittels der
vertikalen Bewegungsgleichung unter Berticksichtigung des Korrekturflusses ermittelte
Wellenlange von etwa 110 km der Redlitét nahe kommt. Letztere Gleichung fuhrt dabei auf
die Naherungsformel (ofp)?=(N/pg)? (180), welche in dieser Form auch durch Andrews,
Holton und Leovy unter anderen Voraussetzungen (Rechnung auf Druckniveaus, Annahme
inkompressibler Luftpakete, Behandlung laufender Wellen) erhalten wurde ([Andrews et al.,
1987], siehe dazu auch die Abschnitte 8.2 und 9.2.2). Diese Ubereinstimmung ist kein Zufall,
da sich im Bereich des ,Mixing Layer und damit des Korrekturflusses die Luftpakete
tatsachlich inkompressibel verhalten. Da sie keine Vertikalbewegung ausftihren, verandert
sich ihr Druck und unter adiabatischen Bedingungen auch ihre Dichte nicht. Es lasst sich
zudem abschétzen, dass die Amplituden des Korrekturflusses die Amplituden des
Gradientenflusses (der horizontalen Ausgleichsbewegungen im Bereich des ,Swinging
Layer) um etwa den Faktor 5 Ubersteigen (siehe Abschnitt 9.3.8), womit das Verhalten der
Gesamtstruktur durch den Korrekturfluss bestimmt wird

Die Einfuhrung des Korrekturflusses beinhaltet einen wichtige Aspekt. Da die Theta-Niveaus
der ,Mixing Layer* horizontal verlaufen, sich aber aufgrund der unmittelbaren
Druckanpassung kein horizontaler Druckgradient ausbildet, ist die genaue Ausrichtung des
Korrekturflusses in der x-y-Ebene (parallel zur Erdoberflache) durch das Gleichungssystem
nicht vorgegeben. Die Bewegungsvorgange auf den ,Mixing Layer” konnen somit unter
Umsténden chaotisch ablaufen, und Einmischungen auf diesen Hohenniveaus werden
prinzipiell beglinstigt. Deshalb wurde die Bezeichnung ,Mixing Layer* gewdahlt. Auf den
"Swinging Layers' sollten die mit der Dichtednderung verbundenen horizontalen
Ausgleichsbewegungen dem Druckgradient folgen und damit eher geordnet verlaufen. Damit
passt sich auch die beobachtete Ozonstruktur (Abb. 6.7 auf Seite 67), welche nur durch
Mischungsvorgange erklart werden kann, in das Gesamt-Beobachtungsbild ein. Die am
11. Februar 1997 beobachtete Wellenstruktur besald somit zwei Funktionen: Zum einen sorgte
sie dafr, dass es auf den ,, Swinging Layers® zu einer wesentlich hoheren Chloraktivierung
kam as aufgrund der synoptischen Temperaturen erwartet. Entsprechend sollte auf diesen
Niveaus nach dem 11. Februar 1997 auch ein erhdhter chemischer Ozonverlust stattgefunden
haben. Zum anderen wirkte die Wellenstruktur wahrscheinlich als Pumpe und sorgte auf den
»Mixing Layers® fur ein Einstromen ozonreicher Luft in den Polarwirbel, welche damit in den
folgenden Tagen aber ebenfalls chemischen Abbaureaktionen unterliegen konnten.
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Zur Entstehung einer stehenden Welle wurden im Abschnitt 9.4 mehrere Anséize diskutiert,
die Uberlagerung einer aufwarts und einer abwarts laufenden Welle, die Anregung von
Turbulenzen infolge von Windscherung sowie die Induzierung einer Wellenstruktur aufgrund
des Uberquerens eines Hindernisses durch den Luftstrom. Letzterer Ansatz, die Ausbildung
der Struktur nach Uberquerens eines Hindernisses, liefert mit dem Scorer-Parameter L eine
messhare Grol3e, welche der theoretisch zu erwartenden vertikalen Wellenzahl entspricht. In
den letzten drei Tagen vor dem TRIPLE-Flug sank der Wert nt/L (die halbe Wellenldnge) von
6-7 km auf 3km, um in den Tagen danach wieder anzusteigen (Abb. 10.5 auf Seite 143).
Auch der minimale gemessene Wert lag damit noch tber 2 km, der angenommenen halben
vertikalen Wellenléange der stehenden Welle, es ist jedoch nicht ausgeschlossen, dass
kurzzeitig auch dieser niedrige Wert erreicht wurde. Diese Verringerung von /L stand im
Zusammenhang mit einer zeitweiligen Anhebung der Tropopause und der dartiberliegenden
Theta-Niveaus und ging einher mit einer ebenso zeitweiligen Absenkung der Temperatur,
einer Verringerung der Windgeschwindigkeit und einem Drehen des Windes in der unteren
Stratosphére. In der darunterliegenden Troposphére wurden eine zeitweiligen Verringerung
der Brunt-Véisdl&Frequenz und damit eine Destabilisierung der Luftschichtung im Bereich
knapp unterhalb der Tropopause beobachtet (Abb. 10.5 auf Seite 143). Am 10. Februar 1997
wurden zudem Windspitzen von 40 m/s zwischen 5 und 10 km Hohe gemessen, und
unmittelbar Uber der Tropopause bildete sich eine deutliche Temperaturinversion aus (Abb.
6.10 und Abb. 6.11 auf Seite 68f). Insgesamt herrschten damit Bedingungen, welche eine
Strukturbildung in der unteren Stratosphére aufgrund eines inner-atmosphérischen Prozesses
begunstigen. Die Uberwiegende Anzahl von Schwerewellen in der arktischen Stratosphére
werden zwar durch die Topographie induziert [ Y oshiki et al., 2000], d.h. sie bilden sich unter
bestimmten Bedingungen, wenn der Luftstrom ein Gebirge Gberquert (im konkreten Fall das
Skandinavische Gebirge). Derartige sogenannte orographische Leewellen wurden allerdings
um den 11. Februar 1997 weder erwartet noch beobachtet (Abschnitt 6.1.2).

11.5. Konsequenzen

Die vorgeschlagene simultane Erklarung fur die am 11. Februar 1997 beobachteten Profile
von ClO, Temperatur, Druck und Ozon wirft einige Fragen auf:

e Wie haufig und unter welchen Umsténden tritt ein Wellenereignis, wie esin dieser Arbeit
diskutiert wurde, auf? Besteht ein Zusammenhang zwischen Ortlicher Ausdehnung,
Amplitude oder Dauer eines solchen Ereignisses und meteorologischen Parametern (z. B.
Brunt-VaisdlaFrequenz N, Scorer-Parameter L, Richardson-Zahl Ri, Tropopausenhohe,
Méchtigkeit der Temperaturinversion Uber der Tropopause), welche sich aus synoptischen
Temperaturdaten (ECMWF) ablesen lassen?

e In wieweit sorgt es fur die Erhohung des chemischen Ozonverlust infolge der
periodischen Verringerung der Temperaturen und damit erhohter Chloraktivierung? Fur
diese Ozonverlust lasst sich allerdings eine Obergrenze angeben, welche dann erreicht
wird, wenn das verflgbare Chlor (Cly) komplett aktiviert wurde. Fur die Erklérung der im
Abschnitt 3.5 beschriebenen Diskrepanzen zwischen beobachtetem und tatséchlichem
Ozonabbau wirde selbst eine 100%ige Aktivierung nicht ausreichen.

e Welchen quantitativen Einfluss hat es auf Transportprozesse iber den Rand des
Polarwirbels? Die Vorgange im ,,Mixing Layer* konnen aufgrund der geringen Zeit- und
Ortsauflésung der meteorol ogischen Input-Daten (ECMWF, UKMO etc.) nicht durch ein
Chemie-Transport-Modell wie CLaMS simuliert werden, womit dieses Modell
Mischungsprozesse im Wirbelrandbereich unterschétzen sollte. Proffitt et al. zeigten in
einer Studie, auf welche im Abschnitt 4.5 néher eingegangen wurde, dass der Rand des
Nordpolarwirbels offenbar durchlassiger ist als vielfach angenommen und der Polarwirbel
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sich somit eher mit einem Durchflussreaktor a's einem geschlossenen Reaktor vergleichen
lasst [Proffitt et al., 2003]. Eine filamentierte Ozonstruktur, wie sie am 11. Februar 1997
beobachtet wurde (Abb. 6.15 auf Seite 72), war fir den Randbereich des
Nordpolarwirbels Anfang 1997 durchaus typisch (Abschnitt 6.1.1, [Hansen &
Chipperfield, 1999]).

e Welchen Einfluss hat es auf Ausmad und Ablauf von Wolkenbildungen? Ein
Eindiffundieren von Kondensationskeimen aus dem ,Mixing Layer” in den periodisch
kalteren ,Swinging Layer” konnte den in den Abschnitten 3.2 und 3.4 beschriebenen
Salzstreuer- oder NAT-Rock-Prozess [Dhaniyala et al., 2002, Fueglistaler et al., 2002a,
Fueglistaler et al., 2002b] ausl dsen.

e Besteht ein Zusammenhang mit den sogenannten Sandwich-Wolken ([Shibata et a.,
19994, Shibata et al., 1999b]? Wie im Abschnitt 6.2.11 erl&utert, stellen derartige Wolken
(Schicht aus Flissigaerosolen, flankiert an der Ober- und Unterseite von je einer Schicht
fester Wolkenteilchen) im Allgemeinen en interessantes Untersuchungsobjekt
hinsichtlich der Unterschiede von Reaktionskonstanten an festen und fllissigen Partikeln
dar und verdienen deshalb Aufmerksamkeit.

Diese Arbeit zeigt jedoch auch messtechnische Probleme auf. Wenn der TRIPLE-Ballon, wie
die Ballon-Radiosonden, ausschliefdlich meteorologische Daten und ausschliefdich wahrend
des Aufstiegs gemessen hétte, hdtte man die beobachteten Temperatur- und Windprofile
(Abb. 83 und Abb. 8.4) wahrscheinlich as laufende Welle eingestuft. Sofern die im
Abschnitt 8.1 aufgefiihrten Koinzidenzen, welche zu einer anderen Einschédtzung fuhrten,
nicht auf einem Zufall beruhen, ergibt sich as Konsequenz, dass eine isolierte Betrachtung
von Ballon-Radiosonden-Aufstiegsmessungen, wie sie einem Groldteil der Studien zur
Wellenproblematik zugrunde liegt, gegebenenfalls zu falschen Schlussfolgerungen fihren
kann. Auch Joseph et a. warnen vor derartigen Fehleinschatzungen ([Joseph et al., 2003],
siehe Abschnitt 9.4.3.).

Ballonmessungen besitzen den Nachteil, dass interessante Objekte (z. B. Wolken) nicht
gezielt angeflogen werden kdnnen. Wegen der Bindung an bestimmte Startplétze kann auch
der hochinteressante Randbereich des Polarwirbels nur unter ginstigen Umsténden, wie am
11. Februar 1997, erreicht werden. Untersuchungen des Wirbelrandbereich mit Passagen
durch den Rand sind ebenfalls nicht moglich. Deswegen werden vermehrt die
Hohenforschungsflugzeuge M-55 , Geophysica® (Russland) und ER-2 (USA) engesetzt.
Wegen der hohen Fluggeschwindigkeit weisen die Messungen jedoch eine geringe
Ortsauflésung und eine grofdere Fehlerquote z.B. aufgrund der Bildung von Turbulenzen im
Messkanal (siehe Abschnitt 5.4.1) auf. Dies gilt besonders fur Steig- oder Sinkflug, so dass
Messungen bevorzugt entlang horizontaler Flugbahnen durchgefiihrt werden. Ein Messflug
am 11. Februar 1997 Uber Kiruna auf dem 490-K —Niveau hétte aber zu anderen Ergebnissen
gefuhrt als ein Flug auf dem 470- oder 510-K-Niveau (siehe z. B. Abb. 6.8 auf Seite 67). Die
Untersuchungen zum 11. Februar 1997 sowie die in Abb. 9.4 auf Seite 112 dargestellte
Interpretation ("Swinging Layer" und "Mixing Layers') unterstreichen die Notwendigkeit der
Kenntnis des Vertikaprofils von Temperatur, Druck, Dichte und Potentieller Temperatur.
Ideales Messinstrument dafir wéren Ballon- oder Fallschirmsonden oder aber unbemannte
Kleinstflugzeugsonden [Insitu, 2002], welche vom Forschungsflugzeug aus gestartet werden.
Zudem konnen einige der Aufgaben der Hoéhenforschungsflugzeuge M-55 und ER-2,
insbesondere die Untersuchung orographischer Leewellen, gegebenenfalls auch effektiver und
kostenglinstiger durch langsamer fliegende bemannte Segelflugzeuge Ubernommen werden
[Carter et al., 2003, MWP, 2003].
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12.  Anhang

12.1. Ideales Gasund adiabatische Zustandsdnderungen

Luft kann ndherungsweise a's ein ideales Gas angesehen werden. Entsprechend gilt die idedle
Gasgleichung

P—OHT 222
M (222)

mit R der allgemeinen Gaskonstante, M der molaren Masse von Luft und P, p und T den
Zustandsgrofen Druck, Dichte und Temperatur. Unter einer trockenadiabatischen
Zustandsénderung verstent man einen Prozess, welcher reversibel ablauft und bei welchem
zudem die Anderungen von Aggregatzustanden keine Rolle spielt, siehe Abschnitt 2.1. Bei
trockenadiabatischen  Zustandsdnderungen eines idealen Gases gelten folgende
Zusammenhange zwischen den Zustandsgrof3en:

Pp™™ = const (223)
1

pT ¢ =const (224)
2

TP * */ =const (225)

mit k¥ dem Adiabatenkoeffizient, dem Quotienten aus den spezifischen Wéarmekapazitaten
(d.h. der Warmemenge, welche erforderlich ist, um 1 kg eines Stoffes um 1 K zu erwérmen)
fUr isobare und fur isochore Zustandsénderungen. Bei isobaren Zustandsanderungen bleibt der
Druck erhalten. Bei einer Temperaturerhohung muss der erwarmte Stoff somit Volumenarbeit
leisten, und es ist eine groRere Warmemenge erforderlich as be isochoren, unter
Volumenerhalt ablaufenden Zustandsénderungen. Fur trockene Luft gilt k=1,4.

Auf Basis von Gleichung (225) ist die Potentielle Temperatur @ (Theta) definiert (Gleichung
(1) im Abschnitt 2.1). Wenn eine Zerlegung von Temperatur, Druck und Dichte in Mittelwert
und Stérungen vorgenommen wird nach dem Muster

Pog =Py +P=Pse **» +P (226)
Prota =Pot P = Pse_sz° +p (227)
Too =To+ T =Tee™> +T (228)
ergeben sich aus (224-225) folgende Beziehungen zwischen den Storungstermen.
p=pfTo_|* _1l_pewlli e |" 1 (229)
To+T S

1 1

TO 1« 5 T k-1
= ~1=pe®1+—e> | -1 230
P=Po (T0+Tj Ps ( Ts J ( )
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12.2. DiePotentidleVortizitat

Die physikalische Grofie Potentielle Vortizitédt (Potentia Vorticity), oder Potentielle
Wirbelstérke, im Folgenden auch kurz als PV bezeichnet, entsteht aus der Kombination von
drei Erhaltungssétzen: die Erhaltung des Drehimpulses, der Masse und der Energie. Diese
werden auf Wirbel in der Atmosphére angewendet. Fir eine exakte Herleitung sei z. B. auf
[Roedel, 1994] verwiesen, das Prinzip kann jedoch einfach anhand eines zylinderférmigen
Luftwirbels, dessen Zylinderachse in vertikaler Richtung verlauft, demonstriert werden.

Der Drehimpulsist definiert as Produkt aus Tragheitsmoment J und Rotationsfrequenz bzw.
Winkelgeschwindigkeit @, sein Erhaltungssatz lautet somit allgemein

O=£(Jw)=w£J+J£a} (231)
dt dt dt

Das Tragheitsmoment J eines Zylinders, welcher um seine Achse rotiert, betragt
1
J= Smr 2 (232)

mit m der Masse des Zylinders und r seinem Radius. Dieser Ausdruck kann mit der
Druckdifferenz zwischen der Unter- und der Oberseite des Wirbels verknipft werden. Diese
Differenz muss durch die Schwerkraft kompensiert werden, d.h. es gilt

r 2AP = mg (233)
woraus folgt
2
j=mg 1 (234)
2n AP
und damit
ld, 1d __1d,,.1d g, (235)

Jdt©~  wdt AP dt o dt

Die Beziehung (235) wird unter der Voraussetzung erhalten, dass die Masse des Zylinders
keiner zeitlichen Veranderung unterliegt. Damit geht auch die Erhaltung der Masse des
Luftwirbelsin die Definition der PV ein.

Im Folgenden soll die Winkelgeschwindigkeit @ noch durch die sogenannte absolute
Vortizitdt eines Wirbels ersetzt werden. Die Wirbelstérke ¢ eines Wirbels in der horizontalen
x-y-Ebene ist definiert als die z-Komponente des Rotors des Geschwindigkeitsfeldes. Bel der
Dastellung des Rotationsoperators in  Zylinderkoordinaten  tritt  nur  eine
Geschwindigkeitskomponente tangential zur Kreisbahn der Teilchen auf, und es ergibt sich

(v oy ). 19(v,).  13(r%w,)
g‘mtzv‘(_‘_xJeZ‘?a—rez—?a—r

=2 236
X dy Wo (236)

Bei dem Drehimpuls J, und entsprechend auch den GréRRen ¢ und @ , soll es sich per
Definition um eingepragte Grofden handeln, d.h. bel der Betrachtung atmosphérischer Wirbel
muss die Corioliskraft explizit berticksichtigt werden. Die absolute Wirbelstarke oder
Vortizitét 77 ist damit definiert als
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n=2wy+22sn®={+f =2w (237)

mit @ dem Breitengrad und <2 der Frequenz der Erdumdrehung. Sofern der Coriolisparameter
f Uber die Rotation des Geschwindigkeitsfeldes ¢ dominiert, muss 7 genau wie f auf der
Nordhalbkugel positive und auf der Sldhalbkugel negative Werte annehmen. Mit
zunehmender geographischer Breite wachst der Betrag von 7. In Beziehung (235) kann nun
2wdurch 7 ersetzt werden und man erhalt

n d AP+ 1d d»n d

a 4,217 _9; 238
(PPt APdt dtAP dt ‘" #9)

Die Grole Zg stellt damit eine Erhaltungsgrof3e dar. Sie wird a's die Rossbysche Potentielle
Vortizitét bezeichnet, da sie von Rossby zuerst in dieser Form dargestellt wurde. Gegenwértig
(wie auch in dieser Arbeit) wird jedoch zumeist eine andere, auf Ertel zuriickgehende
Definition verwendet [Ertel, 1942]. Diese Definition l&sst sich einfach aus der Rossbyschen
Formulierung ableiten. Dazu wird angenommen, dass die vertikalen Begrenzungen des
Luftwirbels nahe genug beieinander liegen, um einen linearen Zusammenhang zwischen
Hohe z und Potentieller Temperatur @ (Theta) anzunehmen

AO=0,-0,=(z,- zl)(il—(j = const (239)
Da mit der Rotation des Luftwirbels kein Warmeaustausch mit der Umgebung elnhergehen
soll, d.h. es handelt sich um eine adiabatische Bewegung, bleibt die Theta-Differenz somit
erhalten, wéhrend sich die vertikale Ausdehnung des Wirbels &ndern kann. Diese Beziehung
kann nun (unter Ersetzen der Masse durch das Produkt aus Dichte, Fldche und HOhe) mit
Gleichung (233) und damit mit der Druckdifferenz verkntpft werden.

do™*
AP = p(z,-7)g = constp e (240)
Z
woraus sich aus Einsetzen in Gleichung (238) eine weitere Erhaltungsgrofie ergibt
p dz

Die Grofe Ze wird mit vollem Namen als Ertelsche Potentielle Vortizitét bezeichnet. In dieser
Arbeit ist mit Potentieller Vortizitét oder PV stets die Ertelsche Definition gemeint. Als
Einheit ergibt sich m?K/(kg*s), wobei 10°m?K/(kg*s) gewdhnlich mit PVU (Potential
Vorticity Unit) abgekirzt wird.

Die Bedeutung der PV, nach beiden Definitionen, kann leicht aus den Gleichungen (238)
bzw. (241) abgelesen werden: Wenn sich der Vertikalabstand zwischen zwei Theta-Niveaus
oder aber die Druckdifferenz zwischen der Unter- und der Oberseite des Wirbels verringert,
mussen sich entsprechend auch der Betrag der absoluten Wirbelstérke 77 und damit auch die
eingepragte Winkelgeschwindigkeit @ verringern. Das Tragheitsmoment J nimmt nach
Gleichung (231) entsprechend zu, und der Luftwirbel dehnt sich laut Gleichung (232)
entsprechend in der Horizontal ebene aus.
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12.3. Druck und Dichte einer statischen isothermen Atmosphéare

Unter der Annahme einer isothermen Atmosphére, d.h. einer hdhenunabhangigen Temperatur
Ts, lassen sich fur den Druck und die Dichte leicht Formeln fur ihre Vertikalverteilung
herleiten. Das Kréaftegleichgewicht in der Atmosphére lautet

dF =gdM (242)

mit dM der Masse einer Kugelschale der Atmosphére, g der Fallbeschleunigung und dF der
kompensierenden Kraft. Nun gilt

F =4n(Ree +20)°Po (243)
und (mit Hilfe der idealen Gasgleichung (222))
P, M
dM = 4mpog(Rerce + 20) 020 = 4n> 9(Rerae + %) d2o (244)
S

mit Py dem Druck und po der Dichte der Luft, g der Fallbeschleunigung, Reqe dem Erdradius,
Zp der Hohe Uber der Erdoberflache, R der allgemeinen Gaskonstante und M der molaren
Masse von Luft. Gleichsetzen liefert die Differentialgleichung

2
1 dR(Rece+2)?)_ 1M

2 = g (245)
Po(REerde +20) dzo TsR
welche gel0st wird durch

1M
2 ———9(z-2)

PO — PS (RErde + ZS) e TS R (246)

(RErde + 20)2

Dabel handelt es sich um die barometrische HOhenformel. In dieser Formel taucht ein
Korrekturfaktor auf, welcher aus der Zunahme der Flache einer Kugelschale der Atmosphéare
mit zunehmender Hohe resultiert und z. B. bel der Ermittlung des erwarteten langjéhrigen
mittleren Drucks an einer Wetterstation im Gebirge eine Rolle spielt [Mewes, 2002]. In dieser
Arbeit, welche Prozesse in der realen Atmosphére behandelt, wurde das Vertikalprofil des
mittleren Drucks wie auch aler anderen Zustandsgrof3en jedoch nicht exakt hergeleitet,
sondern aus einer Anpassung gewonnen. Dieser Korrekturfaktor, dessen Einfluss auf die
Anpassung sehr gering ist, kann damit vernachléssigt werden, d.h. eswird zur Vereinfachung
angenommen, dass auf einem bestimmten Punkt in der Atmosphdre oder auf der
Erdoberflache kein Luftkegel lastet, sondern eine Luftsdule mit hdhenunabhangigem
Durchmesser. Das Kréftegleichgewicht (242) und die barometrische Hohenformel (246)
vereinfachen sich damit sowie mit Beziehung (259) zwischen Temperatur und
Schallgeschwindigkeit ¢ zu den aus der Literatur bekannten Ausdriicken

dRy = ~gpodz (247
1M
Rz ()
Fo=Pse '° =he © (248)

Zur Ermittlung der Vertikalverteilung der Dichte, ebenfalls fir eine isotherme Atmosphére,
wird davon ausgegangen, dass die Anzahl Teilchen, welche sich in einer Kugelschale der
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Atmosphére befinden, ale die selbe Energie E besitzen. Der Boltzmannsche Satz liefert nun
das Verhdtnis der Teilchenzahl N, ener Kugelschale zur Tellchenzahl Ns einer
Vergleichskugelschale der selben Dicke, und damit auch das Verhdtnis von deren Massen
,OOVO und ngs.

E,—E
_ o s 2
&_e KT, _@V_O_@(RErde"‘ZO) (249)
B - - 2
Ns Ps Vs Ps(Rgge +2s)
woraus folgt
E,-E
Rege +2e)° (1
Po= pS( Erde 8)2 e KT, (250)
(RErde + ZO)

Nach der idealen Gasgleichung (222) missen die Exponenten der Gleichungen (246) und
(250) einander entsprechen, d.h. es muss gelten

Eo—-E. M
== (25~ 25) =

k R kN
mit R=kNa der allgemeinen Gaskonstante, k der Boltzmann-Konstante, Na der
Avogadroschen Zahl, d.h. der Anzahl von Teilchen in einem Mol, und M der molaren Masse.
m bezeichnet demzufolge die Masse eines Luftteilchens, und bel Eq handelt es sich um seine
Potentielle Energie auf der Hohe z.

a(z—2zs)= %g(zo -2) (251)

Auch in der Vertikalverteilung der Dichte taucht der Kugelflachen-Korrekturfaktor auf. Wenn
er vernachlassigt wird, vereinfacht sich die Vertikalverteilung der Dichte zu

_E-Es K9,
_ KT, _ o
Po =pPst =pgt
12.4. Schallwellen

Unter reinen Schallwellen versteht man per Definition Wellen, welche sich in einem homogen
verteilten, in Ruhe befindlichen und kréftefreien Gas ausbreiten. Aus dem Gleichungssystem
(101-104) mussen damit alle Terme der Schwer- und Corioliskraft sowie alle Glieder, welche
die Grundgeschwindigkeit vo oder den Dichteexponenten & (welcher die Hohenabhéangigkeit
der Dichte beschreibt) enthalten, eliminiert werden. Auch der Korrekturfluss vc taucht nicht
auf. Der Zeitableitungs-Operator dy/dt, welcher in Gleichung (78) definiert wurde, vereinfacht
sich zur partiellen Zeitableitung. Man erhalt

= pee %2 (252)

poa—V+VP:O (253)
ot

a—P +xPyVv =0 (254)
ot
Letztere Gleichung wird noch einmal nach der Zeit abgeleitet

2 _
a—P + KPOVa—V =0 (255)
o2 ot

155



Mittels Gleichung (253), der idealen Gasgleichung (222) und den oben beschriebenen
V oraussetzungen fr reine Schallwellen ergibt sich
P R
- Kk—ToV2P=0 (256)
ot M
Diese Gleichung entspricht dem Typ einer harmonischen Wellengleichung, sie wird durch
folgenden Ansatz erfillt

[ -t
p = py WXty Y+ p7=ch) (257)

mit u der Wellenzahl und @ der Frequenz der beschriebenen Welle. Ein Einflgen dieses
Ansatzes ergibt die Schallgeschwindigkeit

2
S Ly LT (258)
ur UM

Diese hangt damit nur von der Zusammensetzung der Luft und der Temperatur ab. Bei einer
Temperatur von 0°C betragt die Schallgeschwindigkeit 332 m/s.

Dieideale Gasgleichung (222) kann nun auch umgeschrieben werden zu

2
& = BTO = C_ (259)
K

po M

Wenn nun die Dichte pp durch das Druckgleichgewicht der statischen Atmosphére (75) ersetzt
wird, ergibt sich die Beziehung

1R __xg
PO 0z C2

was der Gleichung (66), in welcher der Parameter ¢ zundchst ad hoc eingefthrt wurde,
entspricht. Im Fall ener isothermen Atmosphére und damit hoéhenunabhangigen
Schallgeschwindigkeit gilt damit

Kg

R =Pe C (261)

(260)

125. Schwereoszillationen und die Brunt-Vaisala-Frequenz

Eine Schwereoszillation wird dadurch erzeugt, dass ein Luftpaket vertikal aus seiner
Ruhelage ausgelenkt wird. Es sei angenommen, dass, wie am 11. Februar 1997 beobachtet
(Abb. 9.1 auf Seite 106) dieses Luftpaket sich unmittelbar und adiabatisch an seinen
Umgebungsdruck anpasst. Simultan mit dem Druck verandern sich auch Dichte und
Temperatur entsprechend der Adiabatenbeziehungen (223) und (225). Die Dichte entspricht
jetzt aber im Allgemeinen nicht mehr der Dichte der Umgebung, das ausgelenkte Luftpaket
erfahrt somit eine aus Schwerkraft und Auftriebskraft resultierende Kraft entweder in
Richtung oder entgegen der Auslenkung. In ersterem Fal spricht man von einer labilen
Schichtung der Luft, da die resultierende Kraft zu einer Verstérkung der Auslenkung fuhrt
und das Luftpaket irreversibel vom Ausgangsort hinwegfuhrt. In letzterem Fall spricht man
von ener stabilen Schichtung, da das Luftpaket in Richtung seiner Ausgangsposition
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zuriickgedrangt wird. Auch der Sonderfall der indifferenten Schichtung, bei welcher die
resultierende Kraft gleich Null ist und das Luftpaket somit nach der Auslenkung an seinem
neuen Ort verbleibt, ist moglich.

Po, To und pp bezeichnen die ungestorten Werte der Zustandsgrofden auf einer bestimmten
Hbhe zp. Man nimmt nun an, dass ein Luftpaket, welches sich im Gleichgewichtszustand auf
dieser Hohe z, befindet, um die Differenz s vertikal ausgelenkt wurde. Im Moment der
Beobachtung auf der Hohe zy+s besitzt die Dichte dieses Luftpakets somit den Wert ppt+p .
Entsprechendes gilt fur die Temperatur und den Druck. Der Druck ist aber nach der
Auslenkung mit dem Umgebungsdruck Pymg identisch, welcher den fir die Hohe z+s
geltenden ungestorten Druckwert représentiert. Nach der idealen Gasgleichung (222) gilt
somit

R R
Fo+P=FRmg= M (po+p)To+T)= MpumgTumg (262)
mit
Pumg = psg 20+S) = e (269
und
—K—g(zo+s) —K—gs
Pimg =Ps& © =PRe ¢ (264)

Fir die Druckstérung P folgt damit unter Berticksichtigung des Kréftegleichgewichts der
statischen Atmosphare (75)

K oR
P=PRimg —Fo :—C—g Rys=—2s=—pods (265)

9Zg

Die Vertikalbewegung des betrachteten Luftpakets soll ausschliefdich durch die Differenz
zwischen Schwer- und Auftriebskraft bewirkt werden, d.h. zusétzliche Kraftterme aufgrund
des Verdrangens von Umgebungsluft, wie sie im Abschnitt 9.2.3 diskutiert wurden, sollen
auller Acht gelassen werden. Die Bewegungsgleichung lautet damit

9°%s

ot
mit s der vertikalen Auslenkung, m der Masse und V dem Volumen der Luftmasse. Daraus
folgt

2
0°s
(po + p)at—2 +(po+ P~ Pumg 9 =0 (267)
Um diese Gleichung zu lésen, muss nun auf die Adiabatenbeziehungen zurtickgegriffen
werden. Nach der Beziehung (223) gilt
1 1 g

Py+ P\« Pumg |« 23S
,00+,0=,00[ 2 JK=po( ‘;,ZQJK = poe © (268)
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und damit

g

2 _
pPotp—pumg=po/€ ¢ —€ s zpo(5—C%JS (269)

womit die Bewegungsgleichung (267) unter Vernachlassigung eines Storungsterms 2.
Ordnung umgeschrieben werden kann zu

9%s 2
Po 2 + PO(59 - g—2J5= 0 (270)
c

Diese Gleichung entspricht der Gleichung eines harmonischen Oszillators, sie wird geldst
durch den Ansatz

2
i1/6g—g—2t _
S=s,e ¢ =g Nt (271)

Die Bewegungsgleichung (267) kann aber auch wie folgt geldst werden: Man nimmt an, dass
in dem Bereich, in welchen das Luftpaket verschoben wurde, ein linearer Temperaturgradient
y vorliegt. Damit |&sst sich schreiben

Wie Ublich ist der Temperaturgradient y damit so definiert, dass er bel mit wachsender Hohe
abnehmender Temperatur, d.h. unter troposphérischen Bedingungen (abgesehen von
Inversionswetterlagen) ein positives Vorzeichen erhélt. Die Temperatur des Luftpakets selbst
ist nun aber im Allgemeinen nicht mit Ty identisch, fir sie gilt vielmehr

To+T=Tg-TIs (273)

Bei I" handelt es sich um den adiabatischen Temperaturgradienten, welcher spater hergeleitet
wird. Die Bewegungsgleichung (267) kann nun mit Hilfe der Gleichungen (262), (272) und
(273) ungeschrieben werden zu

2 _ _

19 ZS:T0+T_1:(—V L js: LimLa (274)

g ot Tumg Tat —vzZ Tumg

Ein Einsetzen des Ansatzes (271) in diese Gleichung liefert

N2(zo+s):gr-Y (275)

Tumg

und somit
I -

N%(zg)=g—" (276)
To

Aus Gleichung (276) lasst sich ablesen: Ist der wahre Temperaturgradient y kleiner as der
adiabatische Temperaturgradient I, d.h. andert sich die Umgebungstemperatur langsamer als
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die Temperatur des Luftpakets (welches damit beim Aufstieg zu kalt fir die Umgebung wird
und deshalb wieder absinken muss, fiir den Abstieg gilt entsprechendes) wird N? positiv. Die
Wurzel ergibt eine Schwingungsfrequenz, die sogenannte Brunt-Vasd&-Frequenz N. Je
kleiner der wahre Temperaturgradient y, um so grof3er ist N, d.h. um so schneller kehrt das
Luftpakets in seine Gleichgewichtslage zurtick und um so stabiler ist somit die Schichtung der
Luftmassen. Besonders stabil wird sie in der Stratosphére, wo der wahre Temperaturgradient y
negativ wird. Im umgekehrten Fall, wenn y grof3er als " ist, wird N? negativ, und N damit
imagindr. Es liegt der Fall einer labilen Schichtung vor. Ein Einsetzen in Gleichung (46)
ergibt, dass selbst eine geringfigige initiale Auslenkung des Luftpakets bewirkt, dass der
Abstand des Luftpakets vom Ausgangsort mit der Zeit exponentiell wéachst und sich das
Luftpaket irreversibel von seinem Ausgangsort entfernt. Je stérker die Temperatur mit der
Hohe abféllt, um so wahrscheinlicher ist das Umkippen einer schwach stabilen Schichtung in
eine labile Schichtung, welche zu einer Durchmischung und Neuschichtung der Atmosphére
fuhrt. Aus diesem Grund ist die Troposphére gut durchmischt, wahrend in der Stratosphére
Transportprozesse Uberwiegend horizontal verlaufen. Aber auch in der bodennahen
Atmosphére treten hin und wieder negative Temperaturgradienten (d.h. ein Anwachsen der
Temperatur mit der Hohe) auf, die sogenannten Inversionswetterlagen, welche dazu fuhren,
dass sich die bodennahe Luft nicht mit den dartberliegenden Luftschichten vermischen kann.
Der Fal der indifferenten Schichtung tritt ein, wenn wahrer Temperaturgradient y und
adiabatischer Temperaturgradient T identisch sind und die vertikale Position des Luftpakets
nach der Auslenkung entsprechend konstant bleibt.

Der adiabatische Temperaturgradient T" kann mit der Potentiellen Temperatur 6 in
V erbindung gebracht werden. Man leitet die Gleichung (1) nach der H6he z, ab.

1 90 _ 1 dTo _ (1_l)ia&
e aZO TO aZO K PO 820
Bei einer adiabatischen Hohenédnderung der Luftmasse muss per Definition die Ableitung von
@ verschwinden, und bel der Hohenableitung der Temperatur handelt es sich in diesem Fall
ebenfalls per Definition um den adiabatischen Temperaturgradient I', bzw. genauer um seinen

negativen Wert, da T fur einen Temperaturabfall mit zunehmender Hohe al's positiv definiert
wird. Es gilt somit

(277)

= (l - 1)T_08;P0 (278)
k PO 820
Mit dem Druckgleichgewicht (75) und der idealen Gasgleichung (222) folgt daraus
M K
r=h-12 =98 — 279
( K) R J km =79

Wenn die Temperatur auf einem Kilometer Hohe starker abfdlt as 9,8 K, tritt eine labile
Schichtung ein. Es handelt sich hierbel um die Bergwanderer-Faustregel, dass aller hundert
Meter HOhe die Temperatur um maximal 1K abnehmen kann (Bergwanderer sollten
alerdings den Unterschied zwischen tatséchlicher und gefihlter Temperatur bedenken).

Gleichung (277) l&sst sich nun unter Berticksichtigung von (272) und (278) umschreiben zu
190 _1(, 9T Loy (280)
Oozy Ty 75 ) Ty
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und fur die Brunt-V & sél & Frequenz ergibt sich aus Gleichung (276)
N2= 999
@ dzy

Dies entspricht Gleichung (68), in welcher der Parameter N zun&chst ad hoc eingefihrt
wurde. Laut Gleichung (68), wie auch laut Gleichung (270), gilt zudem

g2
NZ=gs—= (282)
CZ

(281)

womit der Zusammenhang zwischen der Brunt-VaisdléFrequenz N, dem Dichteexponenten &
und der Schallgeschwindigkeit ¢ hergestellt ist.

12.6. Doppler-Effekt
Die Frequenzverschiebung infolge des Doppler-Effekts lautet allgemein:

CPhase — VEmpfanger

Cphase — VSender

Bel der Anwendung auf atmosphérischen Schwingungen missen nun zwei Féle
unterschieden werden.

1. Die Wellen bewegen sich mit dem Medium, der Luft. Der Sender ist damit (relativ zum
Medium) ruhend und der Empfanger bewegt. Eine Bewegung der Luft mit der
Geschwindigkeit vp ist somit gleichbedeutend mit der Bewegung des Empféangers mit der
Geschwindigkeit -vp. Die Frequenz des Senders entspricht der Frequenz o (per Definition
gemessen durch einen mit den Luftmassen mitreisenden Beobachter) und die Frequenz
des Empfangers mit der Frequenz @ (per Definition gemessen durch auf der Erde
ruhenden Beobachter). Damit kann Gleichung (283) umgeschrieben werden zu

= G(w] _ 0(1+ Vo j (284)
CPhase CPhase

2. Die Wellen entstehen durch das Uberstrémen von stationzren oder sich bewegenden
Hindernissen. Alle Luftpakete eines Hohenniveaus benutzen relativ. zum Hindernis
gesehen den selben Weg. Diese Welle ist fUr einen Beobachter, welcher sich relativ zum
Hindernis in Ruhe befindet, stationdr. Damit wird @, die von einem relativ zur
Erdoberfléche runenden Beobachter gespirte Frequenz, zur Frequenz des Senders (wenn
das Hindernis auf der Erdoberflache ruht, verschwindet sie vallig) und o, die durch den
mit den Luftmassen sich mitbewegenden Beobachter gesplrte Frequenz, zur Frequenz des
Empféangers. Nun ruht der Empfénger (relativ zum Medium), wéhrend sich der Sender mit
der Geschwindigkeit -vp bewegt. Einsetzen in Gleichung (283) ergibt ebenfalls den
Ausdruck (284).

Aus Gleichung (284) folgt

fEmpfanger = fsender (283)

oc=w-\Vy =0 —Vplly (285)

Cphase
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12.7. Herleitung des Scor er-Parameters

Es soll eine Losung gefunden werden fir den Fall, dass der Luftstrom ein Hindernis
uberquert. Im Unterschied zu den Ubrigen Berechnungen zur Wellenproblematik wird die
Bewegung im x-y-z-Koordinatensystem betrachtet. Mit dem Index ,umg* versehene Grofien
bezeichnen die Gleichgewichts-Zustandsgrofen auf den verschiedenen Hohenniveaus, welche
ausschliefdlich von der Héhe abhangen. Mit dem Index O versehene Grof3en bezeichnen die
UmgebungsgrofRen auf einem ausgewahlten Hohenniveau, s bezeichnet die vertikale
Auslenkung relativ zu diesem Niveau. Fir die Gesamtdichte gilt damit

Pakt = Pumg + P =Poe S+ p (286)

p und s stellen dabei Storungsterme dar. An einem Hindernis soll der horizontale, in x-
Richtung verlaufende Luftstrom in die vertikale Richtung umgelenkt werden. Fir einen
relativ zu diesem Hindernis ruhenden Beobachter sollen keine zeitlichen Anderungen der
Flisse stattfinden. Die totale Zeitableitung entspricht damit der partiellen Ortsableitung in
Richtung des Grundstroms v, (welcher as héhenunabhangig angenommen werden soll), d.h.
in x-Richtung.

d d d d

i — =\/A— — 287
at Vx,gesamt X Vo O + Vy O (287)

Die Bewegungsgleichung in x-Richtung lautet damit unter Vernachléssigung der Corioliskraft

dvy 8VX __dP

Die Dichte soll auf einem bestimmten Hohenniveau alerdings konstant bleiben, die
Kontinuitét wird durch eine Ablenkung des Luftstroms aus der x- in die z-Richtung gewahrt..
P stellt damit, analog zum im Abschnitt 9.2.3 eingeftihrten Korrekturdruck, einen Kraftterm
dar, welcher das Bremsen des Luftstroms in x-Richtung und das Beschleunigen in z-Richtung
bewirkt. Die Kontinuitétsgleichung (84) vereinfacht sich zu

oVy ov, OPakt _ 1 aP oV,
_—X 4 +V =— + Dot —= — 0PV, =0 289
Pakt Ix Pakt 9z z 9z Vo BX akt aktVz (289)

(288)

0z

In y-Richtung (d.h. parallel zur Erdoberflache und senkrecht zum Grundstrom) soll kein Fluss
entstehen. Die Bewegungsgleichung in z-Richtung lautet unter Vernachléssigung von
Stérungstermen 2. Ordnung und unter V erwendung von Beziehung (75)

dv, ovy _ dP IPumg

oP
~ - =T (et - 290
Pakt at PumgVo = X . . ~ Pakt9 . (Pakt Pumg)g (290)

Eswird auch in diesem Abschnitt angenommen, dass sich der Druck der vertikal ausgelenkten
Luftpakete adiabatisch an den Umgebungsdruck des betreffenden Hohenniveaus anpasst. Es
gilt damit nach Gleichung (268) und (269)

1 g AR
Pumg K _?S 2
Pakt = PO R, = Po€ = Pumg® (291)

und
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g N
Pakt ~ Pumg = Pumg (5 - C—ZJSZ Pumg ?S (292)

Diese Beziehung wird nun in die z-Bewegungsgleichung (290) eingesetzt

P dv,  dP
umg*0 ox 0z
Diese Gleichung kann nun nochmals total nach der Zeit abgeleitet werden. Dabei ist zu
beachten, dass die Vertikalgeschwindigkeit v, gerade die Zeitableitung der
Vertikalauslenkung s darstellt. Auch die zweite Zeitableitung wird wieder durch eine
Ableitung nach x ersetzt, welche mit der Ableitung nach z vertauschbar ist.

2
20V, 0 oP 2
V, =—\Vog——— N“v
PumgVo 2 05, ox Pumg z

_ pumgNZS (293)

(294)

Die erhaltene Ableitung von P nach x kann nun durch die x-Bewegungsgleichung (288)
ersetzt werden.

2 2 2
Y V \ \%
d 2Z N_2 __ 1 i(pumga_z_BpumszJ:—a 22+25a_z—52VZ
oX Vo Pumg 9Z 0z 0z dz
(295)
Dieses Ergebnis kann einfacher formuliert werden, wenn man definiert
U, =V, (296)
Darausfolgt
Y V, ) -
Nz (v, + Ve |grd2 (297)
0z 0z
und
25 2
V. \ V. -
0V _ é32v2—288—2+a Z |02 (298)
9z° 9z 972
und somit
25 25
a—vzz + a—VZZ +L%0, =0 (299)
oX 0z

Diese Gleichung definiert den Scorer-Parameter L, fir welchen unter den gegebenen
Annahmen (N und v sind hdhenunabhangig) gilt

_N?

V6

L2 (300)
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13. Listeder in dieser Arbeit verwendeten Symbole

Die im Folgenden aufgefiihrten Symbole werden in den Kapiteln 8ff verwendet, eventuelle
Abweichungen in der Bedeutung werden an der entsprechenden Stelle erlautert.

o Schallgeschwindigkeit

do/dt  Operator do_9d 9 (siehe Seite 108)
dt ot Oox
fe Kosinusfunktion, f, = cos(,uxx +u, Y- a)t) (siehe Seite 114)

fex Kosinusfunktion, f_ = c:os(,uX X+u,y—ak+y, ) (siehe Seite 114)

fsf«  Sinusfunktionen, f, = sin(,uxx+,uyy— a)t) etc.
fi f; Tangensfunktion, f, = tan(,uxx+ ﬂyy—a)t) etc.

g Schwerebeschleunigung, =9,81 m/s?

k Boltzmann-K onstante, =1,38-10% J/K

L Scorer-Parameter (siehe Seite 131ff und 161ff)
M molare Masse

N Brunt-Vaisdla Frequenz (siehe Seite 156ff)

Na Avogadro-Zahl, =6-10%° mol *

P Druckstorung (siehe Seite 104)

Po Druck-Mittelwert (ebenda)

Pc Korrekturdruck (siehe Seite 110ff)

R Ideale Gaskonstante, R=k Na

Ri Richardson-Zahl (siehe Seite 130ff)

S Vertikalauslenkung (siehe Seite 104)

t Zeit

T Temperaturstérung (siehe Seite 104)

To Temperatur-Mittelwert (ebenda)

Vo Grundstrom oder mittlere Windgeschwindigkeit, nur in x-Richtung (siehe Seite 104)
v Geschwindigkeitsstérung in der x-y-Ebene (s S. 104), Gradientenfluss (s S. 110ff)
Va Amplitude der jeweiligen Komponente des Gradientenflusses

Ve Korrekturfluss (besitzt nur Komponenten in der x-y-Ebene, siehe Seite 110ff)

Vca Amplitude des Korrekturflusses

Vyy Komponente von v in x- bzw. y-Richtung (siehe Seite 104)

lin Abb. 8.2 bis Abb. 8.4 (Seite 102) Bezeichnung fur die Westwind- bzw.
Stidwind-Geschwindigkeit

V, Stoérung der Geschwindigkeit in z-Richtung (s S. 104)
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= XA Q= @ 1R ™ N

S

y,z

Wky.z

Vo

Gleichgewichtshohe (s S. 104)

Exponent des mittleren Drucks Po, o=kg/c? (siehe Seite 69 und 135ff)
Exponent der mittleren Temperatur Ty (Siehe Seite 69 und 135ff)
wahrer linearer Temperaturgradient (siehe Seite 156ff)
adiabatischer Temperaturgradient, =9,8 K/km (ebenda)

Exponent der mittleren Dichte pp (siehe Seite 69 und 135ff)
absolute Wirbelstarke oder Vortizitét (siehe Seite 152ff)
Potentielle Temperatur (siehe Seite 11)

Adiabatenkoeffizient, =1,4 fur trockene Luft

Wellenlange

Wellenzahl in der x-y-Ebene

X-Komponente von [, Ux=21t/Ax

komplexe vertikale Wellenzahl

Realteil der vertikalen Wellenzahl, pr=2m/A,

Imaginarteil der vertikalen Wellenzahl, Bedeutung siehe Seite 114
Dichtestérung (siehe Seite 104)

Dichte-Mittelwert (ebenda)

Dichte-Mittelwert fir z=0 (ebenda)

intrinsische Frequenz, durch einen mit dem Luftpaket mitreisenden Beobachter

gemessen

Breitengrad

Phasenverschiebung der jeweiligen Geschwindigkeitskomponente zur Oszillation des

Drucks entlang der z-Achse (Ansétze. 106-109, siehe Seite 114ff.)

Phasenverschiebung der jeweiligen Geschwindigkeitskomponente zur Oszillation des
Drucks entlang der x- bzw. t-Achse (Ansétze 106-109) bzw. algemein (Ansdtzell2-

115), siehe Seite 114ff.
Frequenz der Erdumdrehung

Nabla-Operator, V :iiA+i °+3|2
oX dy 0z

d d

Nabla-Operator, V =aiiA + EY j+ 8—12
X y 20
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