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Motivation und Ziele der Arbeit

Das Leben auf der Erde hat sich im Laufe einer langen Entwicklungszeit an die
Rahmenbedingungen der Biosphére angepasst. Zu diesen Rahmenbedingungen
zahlt der Zustand der Atmosphére. Die Atmosphére dient als Filter |ebensnotwen-
diger und als Schild vor lebensfeindlicher Sonnenstrahlung. L etzteres beruht we-
sentlich auf das Vorhandensein des Spurengases Ozon. Im ultravioletten Bereich
des elektromagnetischen Spektrums ist Ozon als starker Absorber der Sonnen-
strahlung von erheblicher Bedeutung. Die Sonnenstrahlung in diesem Spektral-
bereich hétte besonders schéadliche Auswirkungen auf Organismen. Das I nteresse
am atmosphérischen Ozongehalt ist daher zum Einen begriindet in der wichtigen
Rolle, die das Spurengas Ozon fur das L eben auf der Erde spielt. Zum Anderen hat
die Forschung der |etzten beiden Jahrzehnte ergeben, dass der Mensch erheblichen
und fur ihn und seine Umwelt negativen Einfluss auf den atmosphérischen Ozon-
gehalt hat. Antropogene Einfl iisse flihren sowohl zu einem Abbau der schiitzenden
stratospharischen Ozonmenge a's auch zu einer Zunahme des troposphérischen
Ozongehaltes. In der Troposphére kann Ozon Konzentrationen annehmen, die fur
Organismen giftig sind.

Uber die globale Verteilung des Ozons hatte man bereits Ende der zwanziger
Jahre ungefahre Kenntnis. Bodengestiitzte Messungen im ultraviol etten Spektral-
bereich mit von Dobson und Mitarbeitern entwickelten Photometern ergaben eine
Variation des Ozons nach Jahreszeit und geographischer Breite, mit einem prak-
tisch jahreszeitunabhangigen tropischen Minimum, einem Maximum in hohen
Breiten und der in dieser Richtung zunehmenden Amplitude der Jahresschwan-
kung [35]. Rechnungen auf Grundlage der von Chapman (1930) aufgestellten
photochemischen Theorie [24] verlangten jedoch ein aquatoriales Maximum und
ein polares Minimum. Als Grund fur die Differenzen zwischen Theorie und Be-
obachtung wurden Transportvorgange im unteren Teil der Stratosphére und in der
Troposphéare vermutet. Zum Beweis dieser Hypothese waren erstmal's systemati-
sche Beobachtungen der vertikalen Ozonverteilung notwendig.

Erste fundierte Anhaltspunkte Uber die vertikale Ozonverteilung erhielt man
Anfang der 30er Jahre durch die Ausnutzung des Umkehr-Effektes. Bel diesem
wird fur Auswertungen bodengestitzter Zenithimmelmessungen im ultravioletten
Spektralbereich ausgenutzt, dass der Absorptionsweg der Strahlung mit abneh-
mender Sonnenhdhe zunimmt und die mittlere Streuhdhe ansteigt. Dabel besteht
ein Zusammenhang mit der Absorptionsstérke und mit der vertikalen Ozonvertei-
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lung. Auf diese Weise wurde erstmals der Schwerpunkt der Ozonschicht bei etwa
22 km fur mittlere Breiten ermittelt [35].

Weitergehende Untersuchungen zeigten, das die Vertikal verteilung des Ozons
das Ergebnis eines sich einstellenden Gleichgewichts ist, an dem viele chemi-
sche und dynamische Komponenten beteiligt sind. Besonders die Entdeckung
katalytischer Abbauzyklen von Hampson (1964) erhohte die Bedeutung global er
Beobachtungen der Ozonverteilung.

Bereits 1957, kurz bevor die ersten kinstlichen Erdsatelliten in Umlauf ge-
bracht wurden, machten Singer und Wentworth erste Vorschlage fur die Verwen-
dung von Satel litenbeobachtungen im Ultraviol etten zur Ableitung vertikaler Ozon-
informationen [95, 94]. Bei dieser BUV-Methode (Backscattering Ultra-Violet)
werden aus zurtickgestreutem ultraviolettem Licht, dass durch Absorption in der
Atmosphéare abgeschwacht wurde, Informationen Uber die Vertikalverteilung des
Ozons gewonnen. Ozon ist durch seine charakteri stischen A bsorpti onsel genschaf -
ten im ultravioletten Spektralbereich gut fur solche Beobachtungen geeignet.

Erste BUV -Messungen zur Ozonbestimmung wurden von Bord eines Satelli-
ten der US Airforce gemacht [79] und im April 1965 und Juni 1966 von Satelliten
der damaligen UDSSR aus [61, 52]. Langerfristige Ozonprofilmessungen mit der
BUV -Methode wurden von 1967 bis 1969 mit dem Orbitting Geophysical Ob-
servatory (OGO 4) unternommen [1, 64] (aus [66]). Von 1978 bis 1993 war das
ausserst erfolgreiche BUV -Spektrometer TOM S (Total Ozone Mapping Spectro-
meter) auf dem Satelliten Nimbus7 stationiert. TOMS wurde mit einem grof3en
Erfassungsbereich zur globalen Beobachtung der Ozongesamtsaul endichte einge-
setzt. Spéatestens seit bekannt werden der Ozonkarten des TOM S-Instruments ist
eine Nutzung ultravioletter Spektren eine etablierte Methode zur satellitengestiitz-
ten globalen Beobachtung des atmosphérischen Ozongehaltes. Das durch TOM S-
Ozonkarten erstmals dargestellte antarktische Ozonloch mit seinen kontinentalen
Ausmalien hatte die Weltoffentlichkeit aufgeschreckt [99].

TOM S detektierte von der Erdatmosphare zurtickgestreute Strahlung fur sechs
verschiedene Wellenléangen zwischen 312nm und 380nm. Auf3erdem war das
auf demselben Messprinzip basierende Instrument SBUV (Solar Backscattering
Ultra-Violet) an Bord, das der Bestimmung von Ozonvertikalinformationen diente.
Bel diesem wurde der TOM S-Wellenléngenbereich durch Aufstockung um wei-
tere 6 spektrale Messpunkte erweitert, wobei der Bereich der Hartley-Huggins-
Banden des Ozons abgedeckt wurde. Das Maximum der Absorption in diesem
Spektralereich liegt bel etwa 255 nm. Die letzte Messung findet bei etwa 340 nm
statt, wobel die Absorptionsstérke bis dorthin um mehrere Gréf3enordnungen ab-
nimmt. Die somit durch unterschiedlich starke Absorbtion verschieden stark abge-
schwéchte Strahlung liefert aufgrund unterschiedlicher Eindringtiefen in die At-
mosphé&re Informationen aus verschiedenen Bereichen zwischen 60 km bis 20km
Hohe und, in Verbindung mit dem Gesamtozongehalt, auch darunter. SBUV -In-
strumente wurden seit Nimbus 7 auch auf anderen Satellitenplattformen installiert
(z.B. SBUV-2 auf NOAA -Satelliten und dem Shuttle-SBUV [47]).
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Auch andere Messtechniken wurden auf Satellitenplattformen eingesetzt, um
Ozonprofile zu bestimmen, von denen hier das SAGE (Stratospheric Aerosol and
Gas Experiment) genannt werden soll [25]. SAGE-I wurde 1979 mit der Appli-
cation Explorer Mission (AEM-2) und SAGE-11 1984 mit dem Earth Radiation
Budget Satellite (ERBS) gestartet. Diese Instrumente tasten die Sonnenscheibe
bei Sonnenauf- und -untergangen ab und detektieren die Abschwéchung der sola-
ren Strahlung in vier Kanalen im Spektral bereich zwischen 380 nm und 1000 nm.
Die so ermittel baren Ozonprofile beginnen etwa oberhalb der Tropopause.

Eine Kombination der Ergebnisse aus SAGE und TOM S-Beoachtungen er-
laubt die Abschétzung des troposphérischen Ozongehalts (Residual Technique,
[41, 40]). Da die Anzahl taglicher SAGE-Beobachtungen limitiert ist (30 Mes-
sungen téglich), wurde troposphérisches Ozon auf &hnliche Weise durch die Kom-
bination von SBUV -2 und TOM S-Messungen in Aquatornéhe erhalten (TRACE
A-Kampagne 1992) [39]. Fir dieselbe Kampagne wurden auch Werte des tropo-
sphérischen Ozons aus TOM S-Daten ermittelt [58]. Hudson et al. stellten fest,
dass TOMS-Messungen zur Ableitung troposphéarischen Ozons in den Tropen
verwendet werden konnen, wenn der stratosphérische Ozongehalt und die Form
des troposphérischen Ozonprofils bekannt sind [51]. Zuverlassige globale Vertei-
lungen des troposphérischen Ozongehaltes aus den Beobachtungen eines einzel-
nen Instrumentes sind bis heute jedoch nicht gewonnen worden.

Um die stratospharischen und troposphérischen Ozonprozesse weiterhin be-
obachten und besser verstehen zu kénnen sind heute und auch in Zukunft neben
stationdren Messungen regel maldige global e Beobachtungen der atmosphérischen
Zustandsparameter erforderlich. Dabel wird eine moglichst hohe raumliche Dich-
te angestrebt, d.h. eine hohe horizontale Abtastrate in Verbindung mit einer hohen
vertikalen Aufldsung.

Die Entwicklung von Dioden-Array-Spektrometern eroffnete die M oglichkeit
gegeniiber den SBUV -Instrumenten eine um ein Vielfaches grofRere Anzahl von
Messungen simultan und mit hoherer spektraler Auflosung durchzufihren. Das
fuhrte 1988 zur Inititierung einer neuen Gerétegeneration [16], deren Prototyp
GOME (Global Ozone Monitoring Experiment) im April 1995 auf dem Euro-
péi schen Forschungsatelliten ERS-2 stationiert wurde[21]. Seither liefert GOME
qualitativ hochwertige Sonnen- und Erdspektren in einem Spektralbereich, der
von 240 nm im Ultravioletten bis 790 nm ins nahe Infrarot reicht und damit auch
den sichtbaren Bereich beinhaltet. Dieser Bereich deckt insbesondere die Chap-
puis-Banden des Ozons ab (450 nm bis 700 nm).

Die Auswertung dieser GOME-Spektren zur Bestimmung vertikal hochauf-
gel 6ster Ozoninformationen der Atmosphére ist das Thema dieser Arbeit. Global
vertellte Ozonprofilinformationen sind zum Beispiel wertvoll, um langerfristige
Trendsin den Ozongehalten verschiedener Hohenberei che zu berechnen oder um,
insbesondere in der Nordhemisphére, lokal begrenzte Phanomene hohen strato-
sphérischen Ozonverlusts oder troposphérischer Erhéhung des Ozongehalts zu
detektieren, beides verursacht durch gestérte chemische Situationen.
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Fur die as Inversion bezeichnete Rickfihrung der gemessenen Spektren in
atmosphérische Parameter kommt ein in diesem Arbeitsfeld tblicher Algorith-
mus, die Optimal Estimation-Methode [83], zur Anwendung. Auf3erdem wurde
eine der Effizienz und Diagnose dienliche Weiterentwicklung dieses Verfahrens
verwendet, die hier Informations-Matrix-M ethode genannt wird. Bei der Entwick-
lung eines Auswerteprogrammsim Rahmen dieser Arbeit wurden beide Methoden
implementiert.

In dieses Programm integriert ist das Strahlungstransportmodell GOMETRAN
[91] zur Modéellierung ultravioletter und sichtbarer atmosphérischer Strahlung.
GOMETRAN wurde am Institut fir Fernerkundung der Universitdt Bremen (ife)
entwickelt. Es berechnet von der Erde zurtickgestreute Strahlung am Oberrand der
Atmosphéare im GOME-Wellenlangenbereich. Dabei werden Absorptionseigen-
schaften von Spurenstoffen wie Ozon, NO», CIO und BrO berticksichtigt. Weiter-
hin gehen ein die Rayleigh-Streuei genschaften von Luftmolekilen, die Streu- und
Absorptionseigenschaften von Aerosolpartikeln und die Reflektionsei genschaf-
ten des Bodens. Es wird eine sphérische Atmosphére angenommen, wobei die
verschiedenen bei der Messung vorgelegenen GOM E-Beobachtungsgeometrien
angegeben werden. Besonders wichtig fur die Auswertung von troposphérischen
Ozongehalten ist dabei die Einbeziehung von Mehrfachstreuung. Auf3erdem wer-
den neben der Strahlung simultan die Empfindlichkeiten des Strahlungstransport-
modells auf die auszuwertenden atmosphérischen Parameter mitbestimmt. Sie
werden als Gewichtsfunktionen bezeichnet.

Mit dem Auswerteverfahren ist es moglich, unter gleichzeitiger Berticksichti-
gung der erwahnten Prozesse neben dem Ozonprofil zusétzliche atmosphérische
Parameter auszuwerten. Das Auswerteprogramm erhielt daher den Namen FURM,
eine Abkurzung fur die englische Umschreibung Full Retrieval Method.

Drei wesentliche Merkmale der GOME-Datenauswertung mit FURM kom-
men in dieser Arbeit zur Anwendung. Zum Einen ist die Verwendung einer im
Vergleich zu friheren Verfahren erhthten Anzahl spektraler Messpunkte zu nen-
nen, welche gleichméaldig Gber einen breiteren Spektralbereich vertellt sind und
mit hoher spektraler Auflésung aufgenommen werden.

Dies bedeutet weiterhin die Moglichkeit, die im Bereich der Huggins-Banden
vorliegende ausgepragte Temperaturabhangigkeit der Ozonabsorption aufzul 6sen
und, unter Verwendung entspechender L abormessungen, auch simulieren zu kon-
nen.

Schliefdich gewahrleistet GOMETRAN eine akkuratere Simulation der Mehrfach-
streuprozesse und zugehdriger Gewichtsfunktionen als frihere Verfahren.
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Ziel dieser Arbeit ist es, die genannten Merkmale derart zu nutzen, dass eli-
ne deutliche Verbesserung der Genauigkeit gegentiber Standardverfahren erreicht
wird. Die Untersuchung der zu erreichenden Genauigkeit im Hoéhenbereich der
Troposphéreist dabei aufgrund der folgenden Punkte besonders interessant:

Die mit abnehmender Hohe zunehmende Streuteilchendichte bewirkt eine Er-
héhung der Anzahl von Mehrfachstreuereignissen, damit eine Verlangerung des
Absorptionsweges und folglich der Absorption selbst.

Weiterhin variiert die Absorption mit der Hohe aufgrund der Temperaturabhan-
gigkeit der Hartley-Huggins-Banden des Ozons in Verbindung mit einem starken
Temperaturgradienten im Hohenbereich der Troposphére.

AulRerdem konnen Messungen im Spektralbereich der Chappuis-Banden in die
Auswertung einbezogen werden. Dieseliefern bei relativ schwachem Absorptions-
und Streueinfluss prinzipiell Informationen tUber die Gesamtsaulendichte und ver-
bessern idealerweise in Verbindung mit den UV -Auswertungen die Ergebnisse
unterhalb 20km Hohe. Dies ist besonders bel tiefer stehender Sonne zu beachten,
da dann die Eindringtiefe der UV -Strahlung vermindert ist.

Neben der Entwicklung der Auswertemethode |&sst sich die beschriebene Ziel -
setzung dieser Arbeit in Form folgender Fragen spezifizieren:

1. Welche atmospharischen Parameter sollten berticksichtigt werden und wel-
che Auswahl der spektralen Messungen bietet sich zur Auswertung von
Ozonprofilen an?

2. Welche theoretische Genauigkeit ergibt sich fir die ausgewerteten Ozon-
profile im Vergleich zu Standardverfahren?

3. Gibt es Hinweise auf genauere troposphérische Ergebnisse durch
e die Beriicksichtigung der Absorptionsunterschiede der Huggins-Ban-
den fur Hohen unterschiedlicher Temperatur?
e Einbeziehung von Messungen im Bereich der Chappuis-Banden?
e akkurate Modellierung des M ehrfachstreuterms der zurtickgetstreuten
UV -Strahlung?

4. Wie sehen einzelne aus GOME-Spektren erhaltene Ozonprofile, die mit
dem im Rahmen dieser Arbeit entwickelten Auswertealgorithmus erhalten
wurden, im Vergleich zu Referenzmessungen anderer Instrumente aus?
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Gliederung
Die Arbeit gliedert sich in folgende Telle:
Teil I: Einleitung
Tell 11: Auswertung
Teil 111: Algorithmus
Tell 1V: Fallstudien
Teil V: Zusammenfassung und Ausblick
Anhang

Zunéachst wird im ersten Tell, der Einleitung, auf die Rolle des Ozons in der
Atmosphére eingegangen, wobei betrachtet wird, wie Ozon in die Entstehung
der Atmosphére eingegriffen hat und ihren heutigen Aufbau mitbestimmt. Dazu
werden kurz die wesentlichen Transport- und chemischen Prozesse des Ozons
beleuchtet. In einem weiteren Abschnitt wird das Aussehen des ultravioletten und
sichtbaren Spektrums (im Folgenden mit UV S-Spektrum abgekiirzt) am Ober-
rand der Atmosphére beschrieben, wobel deutlich wird, wie pragnant gerade die
Ozonabsorption fur die charakteristische Struktur in diesem Spektralbereich ist.
Digjenigen Eigenschaften der Ozonmolekile, die zu dieser Absorption fihren,
werden beschrieben. Der letzte Abschnitt der Einleitung widmet sich dem GO-
ME-Instrument, d.h. der verwendeten Technik zur Aufnahme der Spektren. Dabel
werden auch das SBUV-Instrument und die wesentlichen Unterschiede beider
Spektrometer erwahnt.

Der zweite Teil der Arbeit beschreibt die Grundlagen der Inversionstheorie
und geht auf die in dieser Arbeit umgesetzten Methoden ein. Es werden die we-
sentlichen Prinzipien der BUV-Messmethode beschrieben, wobei Fragestellun-
gen in Verbindung mit der Auswertung troposphérischer Ozoninformationen aus
UV S-Nadirspektren diskutiert werden.

Teil 111 beschéftigt sich mit der Entwicklung und Optimierung des Auswerte-
programms FURM. Auf die Auswertemethoden, dieim Programm FURM zur An-
wendung kommen, wird intensiver eingegangen. Es wird ein Uberblick der Pro-
grammstruktur gegeben und die Funktion der einzelnen Module des Programms
beschrieben. Die in die Programmentwicklung eingehenden Teststrategien und
Aspekte werden aufgefihrt. Die Untersuchung der Qualitét der erhaltenen at-
mosphérischen Zustandsparameter wird im Rahmen einer Fehleranalyse unter-
sucht. Eine Vielzahl atmosphérischer Szenarien werden unter Verwendung ge-
schétzter Modellparametervarianzen generiert. Die mit diesen Szenarien erzeug-
ten Messspektren werden ausgewertet und statistisch analysiert. Derartige Feh-
leranalysen werden flr eine Auswahl unterschiedlicher mittlerer atmosphéarischer
Szenarien (Aerosolkonstellation, Sonnenzenitwinkel, Bodenal bedo, Lokalisation,
Jahreszeit) beschrieben.

Der vierte Teil der Arbeit prasentiert Ozonprofilergebnisse aus GOM E-Spek-
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tren, diemit FURM ausgewertet wurden. Anhand dieser Fallstudien wird eine Vali-
dation der M ethode vorgenommen, wobei unabhangige Ozonprofilbeobachtungen
von Ballonsonden herangezogen werden.

Im funften und letzten Teil werden schliefdlich die Ergebnisse der Arbeit zu-
sammengefasst. Ein Ausblick schildert offene Fragestellungen und Aufgaben, die
im Rahmen der Weiterfuhrung des Projektes am ife angegangen werden.

Der Anhang der Arbeit enthalt im Wesentlichen detaillierte Beschreibungen
und Begleitinformationen, die dem an tieferem Verstandnis interessierten Leser
dienen sollen. Hierzu gehéren z.B. die numerische Umsetzung der Strahlungs-
transporttheoriein GOMETRAN, sowie weitergehende theoretische Betrachtungen
der Inversionstheorie.
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Kapitel 1

Ozon in der Atmosphare

In diesem Kapitel geht es um die schiitzende Rolle des stratosphérischen Ozons
fur das Leben auf der Erde. In Abschnitt 1.1 wird der Einfluss des Menschen auf
den atmospharischen Ozongehalt geschildert, wobel bedeutendere chemische Pro-
zesse, die mit der Zerstorung von Ozon in Verbindung stehen, angedeutet sind.
Die Abschnitt1.2 und 1.3 befassen sich mit der Entstehung der Erdatmosph&
re sowie ihrem heutigen Aufbaut. Die letzten beiden Abschnitte (1.4 und 1.5)
dieses Kapitels widmen sich dem Ozontransport und detailliert den chemischen
Ozonprozessen.

1.1 Bedeutung des Ozons

Die Sonne strahlt Energie in Form elektromagnetischer Strahlung ab. Der davon
die Erde erreichende Anteil wird abhéngig von der Wellenlange der Strahlung
beim Durchdringen der Erdatmosphére durch die Absorptions- und Streueigen-
schaften der Partikel und Molekile abgeschwécht. 1nsbesondere entsteht dabel,
hauptséchlich in den Tropen, durch Photodissoziation von Sauerstoffmolekilen
Ozon. Dynamische Prozesse fuhren zu einem Transport ozonhaltiger Luft in ho-
here Breiten. Gleichzeitig greifen weitere atmosphéarische Komponenten in che-
mischen Prozessen in den Ozonhaushalt ein. Zwischen produktiv und destruktiv
wirkenden Prozessen stellt sich ein Gleichgewicht ein (Abschnitt 1.5), das zur
Bildung einer Ozonschicht fuhrt. Diese wird reprasentiert durch ein Ozonmaxi-
mum, das sich zwischen 20 und 25 km Hdéhe befindet. Die mit Ozon verbundenen
Absorptionsprozesse bewirken eine Abschirmung der Erdoberfléache vor lebens-
feindlicher ultravioletter Strahlung.

Dem Spurengas Ozon in der Stratosphére und in der Troposphére? (oberhalb
bzw. unterhalb 8-15 km) miissen verschiedene Bedeutungen beigemessen werden.
In der Troposphére in Hohe der Erdoberflache kann Ozon in Verbindung mit

1Die Abschnitte1.1, 1.2 und 1.3 orientieren sich z.T. an [28].
2Die Begriffe Stratosphére und Troposphére werden in Abschnitt 1.3 néher erl&utert.
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sogenanntem Photochemischen Smog in aulergewdhnlich hohen Konzentratio-
nen auftreten. Dies ist die Folge erhdhter Schadstoffbelastung der Luft insbe-
sondere im innerstadtischen Bereich. Erreicht Ozon dort ein Mischungsverhaltnis
von mehr als 0,1 ppm (0,1 parts per million, dquivalent zu etwa 107 ug/m3), so
kann dies signifikante Effekte auf die Atmungsorgane haben [32]. Durch tro-
pische Waldbrénde und andere Falle grossflachiger Verbrennung von Biomasse
kann ebenfalls eine Erhohung des Ozongehalts in der unteren und mittleren Tro-
posphére festgestellt werden [54], was zu einer signifikanten Stérung des Strah-
lungshaushalts fiihren und regionale Klimaveranderungen zur Folge haben kann
[78].

In der Stratospére hat Ozon demgegentber |ebensschiitzende Funktionen. Die
Makromolekile wie Proteine und Nukleinsauren, charakteristische Bestandtei-
le lebender Organismen, werden durch Strahlung mit Wellenlangen kleiner als
290 nm zerstort. Molekularer atmosphérischer Sauerstoff vermag nur unterhalb
230 nm Strahlung zu absorbieren. Das Spurengas Ozon ist mit seinem ungewdhn-
lich starken Absorptionsverhalten der einzige atmosphérische Bestandteil, der ge-
rade in der kritischen Region® in der Lage ist Sonnenstrahlung zu absorbieren
[69]. Ohne die Ozonschicht wére das Leben auf der Erde in der Form wie wir es
kennen nicht mdglich.

In das Blickfeld der Weltoffentlichkeit ist Ozon gelangt, nachdem 1974 durch
Molinaund Rowland bekannt wurde, dass das fortgesetzte Freisetzen grol3er Men-
gen von Chlorfluormethanen (CFM) zu einer Reduktion der Ozonschicht fihren
kann [72]. Chlorfluormethane sind Quellgase fur solche Chlorverbindungen, die
as Radikale* in der Ozonchemie eine gewichtige Rolle spielen. Insbesondere die
Stoffe CFM-11 (CCl3F) und CFM-12 (CCl,F,) sind auf¥erordentlich stabil, ohne
Geruch und Geschmack, nicht giftig und nicht brennbar und kénnen aufgrund
ihrer scheinbaren Harmlosigkeit in vielfaltiger Weise in Haushalt und Industrie
nutzbar gemacht werden.

Gerade die Stabilitét der Quellgase fuhrt jedoch dazu, dass FCKW (Fluor-
chlorkohlenwasserstoffe), wie die Stoffe auch bezeichnet werden, mittlerweile
mit Umweltgift assoziiert wird. Ihre Stabilitét bewirkt, dass sie ohne eine Ver-
anderung zu erfahren, ungestort Uber 1&ngere Zeit® durch die Atmosphére diffun-
dieren kdnnen und dabel auch in die Stratosphére gelangen. Dabel betragt der
relative Anteil von CClsF und CCl,F, an den Quellgasen des stratosphéarischen
Chlors 23 % bzw. 28%. Neben weiteren Quellgasen grofdtenteils anthropogenen
Ursprungs sind solche nattrlichen Ursprungs nur noch zu etwa 18% vertreten
[108].

3Abschnitt 1.3 weist darauf hin, dass diesin gewissem Sinne kein Zufall ist.

“Radikale sind Substanzen, die in ihrer duReren Elektronenschale ein ungepaartes Elektron
besitzen und daher sehr reaktiv sind [37].

SDie mittlere atmosphérische L ebensdauer von CFM-11 betragt mindestens 55 Jahre, digjenige
von CFM-12 mehr als 100 Jahre [37].
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Vorwiegend im Hohenbereich 35-45km werden CCIsF und CCI>F» durch
hochenergetische UV -Strahlung photolysiert, wobei atomares Chlor frei wird. Die
Chloratome gehen als Katalysatoren in einen chemischen Ozonabbauprozess ein,
d.h. sie gehen aus diesem Prozess wieder unverandert hervor (naheres hierzu in
Abschnitt 1.5).

Drastische Auswirkungen hat dieser katalytische Abbauprozess, wenn ver-
schiedene Faktoren zusammentreffen. Unter normalen Bedingungen ist das frei-
gesetzte Chlor Uberwiegend in Reservoirgasen, hauptsachlich gasférmige Salz-
saure (HCI) und Chlornitrat (CIONO>), gebunden, welche nicht mit Ozon rea-
gieren. Bei Temperaturen unter etwa -80°C bilden sich in der Stratosphéare Po-
lare Stratosphérische Wolken (PSC’s) [27], die je nach Typ aus Tropfen oder
Eisteilchen bestehen. Auf der Oberflache der Eisteilchen lauft eine ganz ande-
re Chemie ab, als in der reinen Gasphase. Die Konsequenzen dieser Prozesse
zeigen sich im antarktischen Fruhling, wenn auf deren Reaktionsprodukte die er-
sten Sonnenstrahlen einwirken und dadurch die Freisetzung grof3er Mengen von
Chloratomen erfolgt, was innerhalb weniger Tage eine erhebliche Zerstérung von
Ozonmolekilen in Hohen zwischen 10 und 25km zur Folge hat. Dieses unter
dem Namen Ozonloch bekannt gewordene Phanomen wurde erstmals 1985 von
britischen Wissenschaftlern erwahnt und schreckte die Weltoffentlichkeit auf [38].
Beglnstigt wird die Bildung der PSC’s Uber der Antarktis durch einen Uber die
Wintermonate stabilen Polarwirbel, der ein Einstromen warmer Luft aus mittle-
ren Breiten verhindert. Dadurch sinken die Temperaturen hier um entscheidende
10°C weiter ab, alsin den Wintern der polaren Gebieten der Nordhemisphére. In
arktischen Gebieten ist aufgrund des grof3eren dynamischen Einflusses und der
damit verbundenen Variabilitét der Ozonverteilung die Rolle der chemischen Pro-
zesse noch nicht eindeutig geklart. Lokal laufen aber auch hier dhnliche Vorgange
ab. So wurden in den Wintern 1995 und 1997 rdumlich und zeitlich begrenzte
Ozonverluste bis zu 50% [104, 65] und im Winter 1996 bisherige Rekordverluste
von 50-65 % beobachtet [80, 102, 73].

Mitte der achtziger Jahre wurden jahrlich ca. 1 Million Tonnen FCKW produ-
ziert. Messungen haben gezeigt, das diese aufgrund ihrer Stabilitét fast komplett
in die Atmosphére gelangen [69]. Im September 1987 wurde das Montrealer Pro-
tokoll von damals 24 Staaten und der Europaischen Union unterzeichnet. In den
folgenden zehn Jahren sind insgesamt 163 Staaten dem erfolgreichen Umwelt-
schutzabkommen beigetreten. Das Abkommen regelt die Ausstiegstermine aus
der Produktion von FCKW, sowie dem Pflanzenschutzmittel Methylbromid und
Halonen®, die hauptséchlich al's Feuerl dschmittel verwendet werden. Die Produk-
tion von FCKW ist bis 1997 auf 240000t jahrlich gesenkt worden [34]. Von 1988
bis 1992 hat sich die jahrliche Emission von FCKW in die Atmosphéare aufgrund
der Verordnungen des Montrealer Protokolls um etwa 34 % vermindert [108].

6Halone enthalten neben Chlor auch Bromatome (z.B. CF3Br, CF»CIBr). Sie stellen neben
Methylbromid eine anthropogene Hauptquel lefir das ebenfallsin der Stratosphére ozonzerstérend
wirkende Brom dar [29].
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Die Konseguenzen eines global en anthropogenen Einflusses auf eine natirlich
gewachsene planetare Schutzschicht, wie sie die Ozonschicht darstellt, kbnnen
detailliert kaum abgeschétzt werden und eine globale Beobachtung, wie sie heute
durch Satelliten moglich ist, kann zu Erklarungen der beobachteten Phanomene
beitragen, aber die Probleme nicht |6sen, denen die Erde heute gegenuibersteht.
Die Inangriffnahme umfangreicher Mal3nahmen zum Schutz der Atmosphére, ins-
besondere der Ozonschicht und damit unserer Existenz, sind angesichts ablaufen-
der und noch zu erwartender fundamentaler Veranderungen ausserst empfehlens-
wert. Wissenschaftliche Aktivitéten auf diesem Gebiet, wie sie zum Beispidl in
dieser Arbeit dokumentiert werden, konnen alleine nicht die politisch und wirt-
schaftlich notwendigen Reaktionen erzwingen. Die erste Mal3nahme muss das
Erwecken eines globalen Bewul3tseinsin jedem Einzelnen von unssein. Kritisches
Beleuchten und Hinterfragen der uns angebotenen Produkte, unseres Verhaltens
und unserer Werte muss jeder Einzelne lernen und lehren. Nur dann kénnen die
Vertreter der Wirtschaft von der Basis her gezwungen werden, zu unser aler Wohl
zu handeln. Wir mussen lernen und verstehen, warum wir auf der Erde |leben kon-
nen. Und wir missen lernen, wieder dankbar zu sein, dass wir auf der Erde leben
durfen.

1.2 Entstehung der Erdatmosphéare

Die Erdatmosphéarenentstehung ist eng verknipft mit der Entstehung des Pla
neten. Die Erde umgab sich als Ursache des Vulkanismus’ mit einer Gashillle
aus Stoffen, die zuvor innerhalb festerer Substanzen gebunden waren. In der Zu-
sammensetzung dieser Uratmosphére dominierten Wasserstoffverbindungen der
haufigsten Elemente Sauerstoff, Stickstoff und Kohlenstoff: Wasser (H,O), Am-
moniak (NH3) und Methan (CHy). Diese wurden durch photochemische Wir-
kung der solaren UV -Strahlung in Stickstoff (N2), Kohlendioxid (CO>), Sau-
erstoff (O2) und auch Ozon (O3) umgewandelt. Der frel werdende Wasserstoff
entwich in den Weltraum. CO, wurde grofitenteils bei der Gesteinsbildung che-
misch gebunden. Die Dissoziation des Wasserdampfes zur Produktion weiteren
frelen Sauerstoffs wurde durch die Bildung von Ozon nur noch oberhalb des
Ozonmaximums ermoglicht, da die dazu notwendige UV -Strahlung absorbiert
wurde. In der Anfangsphase der Atmosphare fehlte freier Sauerstoff daher fast
vollig. Diese Tatsache war jedoch auch eine unbedingte Voraussetzung fur die
Entstehung von Leben. Sauerstoff ist chemisch zu reaktiv und hétte die ersten
L ebensbausteine der Erde zerstért, fir deren Aufbau zudem die hochenergetische
UV -Strahlung der Sonne bendtigt wurde. An der Oberflache der Ur-Ozeane kam
es durch Photodissoziation von Wassermolekilen und folgender Abschirmung
der harten UV -Strahlung durch den dabei entstehenden Sauerstoff zu einem sich

’Der Vulkanismus, der gerne genannt wird, wenn es um die Aufzshlung von schédlichen
Eintragen in die Atmosphére geht, hat die Entstehung der Atmosphéare urséchlich bewirkt!
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selbst abbremsenden Riickkopplungsmechanismus (Urey-Effekt?), der zu einem
atmosphaérischen Sauerstoffgehalt von 0.1% des heutigen Wertes geftihrt hat.

Die Enstehung einer Sauerstoffatmosphére, wiewir sie heute kennen, wurde durch
die Sauerstoffbildung durch Photosynthese in den Pflanzen verursacht [103]. Die
heutige (trockene) Atmosphéare besteht zu 78,09 % aus Stickstoff, zu 20,95 % aus
Sauerstoff, zu 0,93 % aus Argon und zu 0,03 % aus Kohlendioxid [53]. Aul3erdem
sind neben Wasserdampf verschiedene Spurengase in ihr enthalten, zu denen auch
das Ozon gehort. Als Spurengase werden dabei digjenigen atmosphérischen Gase
bezeichnet, die im Vergleich zu den bereits genannten in Anteilen vorkommen,
die bis zu mehreren GrofRenordnungen geringer sind.

Das Vorkommen der Ozonschicht kann als Folge der Entwicklung einer Sauer-
stoffatmosphére gesehen werden, die erst durch pflanzliche Photosynthese ermdg-
licht wurde. Die stratosphérischen Ozonschicht® hat sich durch Photodissoziation
als Gleichgewichtszustand zwischen Ozonauf- und -abbaureaktionen (ndheres in
Abschnitt 1.5) ausgebildet. An die resultierenden Strahlungsbedingungen auf der
Erdoberflache haben sich die Organismen wiederum anpassen miissen. Esist be-
eindruckend, wie dadurch das L eben selbst Bedingungen geschaffen hat, die seine
Weiterentwicklung fundamental geprégt und zur heutigen Form gefihrt haben.

1.3 Aufbau der Atmosphare

Der Druck p(z) in der Atmosphérein einer Hohe z wird durch die Masse der L uft
pro Einheitsflache oberhalb z bestimmt und kann durch die Gleichung

p(z) = po-exp<—/02¥d2> = po-exp<—/ozéd2> 1.1

beschrieben werden [53]. Dabei ist

e o der Bodendruck,

g die Gravitationsbeschleunigung der Erde,

M die mittlere Molmasse der L uft,

R die universelle Gaskonstante,

T die atmosphérische Temperatur und

e H die Skalenhéhe der Erdatmosphére.

8Harold C. Urey, amerikanischer Chemiker, Nobel preis 1934.
Die Stratosphére selbst ist mit der Ozonbildung in héheren Schichten erst entstanden (siehe
nachsten Abschnitt).



Ozon in der Atmosphare

height [km]

U.S. Standard Atmosphere — 1976

WZO ‘ T T ‘ T T T ‘ T T ‘ T T
L Thermosphere _
B (heated by oxygen absorptierrof solar UV) |
100 — —
B Mesopause ]
80— —
| Mesosphere ]
60 — —

Stratopause

40~ Stratosphere
— (heated by ozone absorption of solar UV

20— —]
L Tropopause _
| Troposphere ]
-~ (heated by surface absorption of solar visible) .

O 1 1 1 ‘ 1 1 1 ‘ 1 1 1 ‘ 1 ‘ 1
—100 —-80 —60 —40 —20 0 20

Model temperature [Celsius]

Abbildung 1.1: Aufbau der Atmosphére

Die Skalenhohe ist definiert durch
H— RT

= g (1.2)

Dag sich um nur 3% pro 100km Hoéhe verringert, ist H naherungsweise propor-
tional zu T bisin 100km Hohe. Unterhalb dieser Hohe ist die Atmosphére gut
durchmischt, man spricht dort von der Homosphére. Darlber variiert die mittlere
Molekulmasse, es ergeben sich hthenabhangig verschiedene Anteile der Stoffe.
Dieser Bereich wird mit Heterosphére bezeichnet. Eher gelaufig ist die Einteilung
der Atmosphére in Schichten, die insbesondere durch das in ihnen herrschen-
de Temperaturverhalten charakterisiert sind (Abbildung 1.1). Vom Erdboden an
sinkt die Temperatur mit einer Rate von 5 bis 7°C pro Kilometer ab. Teilweise
wird diese Temperaturabnahme unterbrochen durch das Auftreten von Inversi-
onsschichten, innerhalb derer die Temperatur mit zunehmender Hohe steigt. Die
betrachtete Region heif3t Troposphére. In ihr finden die Vorgénge statt, die wir
mit Wetter bezeichnen. Die Troposphére enthélt 4/5 der gesamten L uftmasse der
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Atmosphére. Ihre Obergrenze ist definiert durch einen pl6tzlichen Wechsel in der
Temperaturveranderung; die Temperatur hort auf zu fallen und bleibt erst konstant
oder beginnt sofort zu steigen. Diese Grenze wird mit Tropopause bezeichnet.
Ihre Hohe variiert abhangig von Ort und Zeit zwischen 7 und 17km. Die Tem-
peratur an der Tropopause liegt in mittleren Breiten zwischen —50 und —60°C.
Die dartiber liegende Region zeigt einen allmahlichen Anstieg der Temperatur bis
ca 0°Cin50km Hohe. Sie heil3t Stratosphére, ihre Obergrenze heil3t Stratopavuise.
Die sich in diessm Hohenbereich befindende Ozonschicht, bestimmt durch die
maximale Ozonkonzentration zwischen 20 und 30km, ist fir den ansteigenden
Temperaturverlauf verantwortlich. Oberhalb der Stratopause nimmt die Tempe-
ratur wieder ab bis zu einem Minimum bel ungefdhr —85°C. Die durch diese
Temperaturabnahme charakterisierte Schicht heil% Mesosphére, ihre obere Gren-
ze heil3t Mesopause. Letztere befindet sich in einer Hohe von ca. 85km. Ab der
Mesopause, in der Thermosphére, steigt die Temperatur standig an und erreicht
in 500km Hohe Temperaturen zwischen 400 und 2000°C, je nach Tageszeit. Der
Ubergang in den Weltraum ist flieRend. Dort wo die mittlere freie Wegléange der
Moleklle grof3er ist als die Skalenhohe (Gleichung (1.2)), wird vom Rand der
Erdatmosphére gesprochen [53].

1.4 Ozontransport

Die Ozonentstehung findet vorwiegend in Hohen oberhalb 35 km durch Photodis-
soziation statt. Aufgrund der zu hoheren Breiten schréger und damit ineffektiver
einfallenden Sonnenstrahlung ergeben sich theoretisch die hdchsten Ozonwer-
te im &guatorialen Bereich. Zu den Polen hin wirde der Ozongehalt in allen
Hohenschichten abnehmen. Durch dynamische Prozesse wird jedoch Ozon aus
der oberen Stratosphére der Tropen laufend in niedrigere Hohen hdherer Brel-
ten transportiert. Oberhalb ca. 35km betrégt die Lebensdauer von Ozon weniger
als eine Stunde. Die photochemische Relaxationszeit in der unteren Stratosphéare
betragt etwa ein Jahr. Die Tropen stellen damit das Hauptquellgebiet fir Ozon
dar, wéhrend sich zu héheren Breiten hin Ozon stark anreichern kann. Auf der
Nordhalbkugel nimmt der Totalozongehalt also mit wachsender Breite zu, wobel
der meridionale Gradient im Spétwinter, wenn die stratosphérischen Transporte
am effektivsten sind, am grof3ten ist. Die Ozonverteilung wird dort in der Regel
ausschliefdlich durch die atmosphérische Dynamik bestimmt [37].
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1.5 Ozonchemie

UV -Strahlung der Wellenldnge A < 242nmkann die Photodissoziation von Sauer-
stoffmolekilen verursachen. Der dabei entstehende atomare Sauerstoff kann unter
Mitbeteiligung eines StoRRpartners'® M (meistens O oder No) zur Ozonprodukti-
on fuhren:

O2+hv — 040 (A < 242nm) } Produktion (1.3)
O0+02+M — O3+M |

Dabel ist hv die dem Photon (Lichtquant) der Frequenz v zugeordnete Energie
(A ist die entsprechende Wellenléange). Die Anwesenheit eines Stol3partners ist
zur Aufnahme Uberschiissiger Energie erforderlich. Demgegeniber steht ein der
Ozonbildung entgegenwirkender Abbauprozess, beschrieben durch

Oz+hv — O+0, (A< 1200nm) } Abba ”

0+03 — 20,

Da die Bindungsenergie des Ozonmolekils etwa funf mal kleiner als die des
Sauerstoffmolekls ist, kann die Dissoziation des Ozons bereits bei Wellenlan-
gen kleiner als 1200 nm ablaufen. Ist die Wellenlange aber kleiner als 310 nm, so
bildet sich angeregter atomarer Sauerstoff, der die Entstehung sogenannter Ra-
dikale fordert. Diese haben erheblichen Einfuss auf den atmosphérischen Ozon-
gehalt. Gleichungen (1.3) und (1.4) sind reine Sauerstoffreaktionen und wurden
bereits 1930 von Chapman formuliert (Chapman-Gleichungen) [24]. Die daraus
resultierenden Ozongehalte, die ein Gleichgewicht der konkurrierenden Bildungs-
und Abbauprozesse reprasentieren, liegen aber weit Uber den Werten, die in der
Realitét gefunden werden.

Katalytische Abbauprozesse

Neben den Abbaureaktionen (1.4) nach Chapman sind weitere Ozonabbaumecha-
nismen relevant. Dabel handelt es sich um die bereits im Abschnitt 1.1 erwahn-
ten katalytischen Abbauprozesse [5]. Als Katalysatoren wirken dabel Radikale
der Stickstoffoxid- (NOy), Hydroxyl- (OHyx) Chlor- (CIOx) und Bromfamilien
(BrOy). Die entsprechenden katalytischen Zyklen werden alsNOy- (x=0, 1, 2, 3),
HOx- (x=0,1,2), ClOx- (x = 0,1) bzw. BrOx-Zyklus (x = 0, 1) bezeichnet [69].

101m Folgenden ist mit M ein StoRpartner bezeichnet.
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Der Ubersichtlichkeit halber soll das dem Prozess entsprechende Radikal hier
mit X bezeichnet werden. Damit lassen sich die Zyklen durch das Schema

X 4+ 03 — XO + 0O
netto. O + O3 — 20»

beschreiben. Das Bemerkenswerte an solcherart Abbauvorgéangen ist, dass die
beteiligten Katal ysatoren aus den Zyklen unverandert hervorgehen, wie die Netto-
reaktion zeigt. Obwohl es sich bei ihnen um Spurengase handelt, kdnnen sie daher
die Ozonkonzentration erheblich beeinflussen.

Wahrend Chlor unter normalen Bedingungen in den inaktiven Reservoirgasen
CIONO2 und HCI gebunden ist, liegt Brom in der beleuchteten Stratosphéare zu
etwa 50% als Br und BrO vor. Bromverbindungen sind aus diesem Grund nach
derzeitigem Kenntnisstand trotz ihrer im Vergleich zu Chlor geringen Konzentra-
tion mit 25-30% am anthropogenen Ozonabbau beteiligt [82]. Der von Crutzen
[26] entdeckte NOy-Zyklusist besonders wichtig in der unteren Stratosphére und
bewirkt alleine einen Ozonabbau von 25 % [102]. Dies gilt allerdings nur bei einer
ungestorten Chemie, d.h. unter nattrlichen Bedingungen.

Gestorte Ozonchemie

In den Polarregionen, besonders in der Antarktis, treten im Winter haufig Situa-
tionen auf, die mit der reinen Gasphasenchemie nicht erklart werden konnen.
Durch anthropogenen Einfluss ist der Eintrag von Quellgasen fur Radikale in
die Atmosphare erhéht worden. Die dadurch erméglichte verstarkte Freisetzung
von Radikalen fuhrt zu einer erhdhten Ozonabbaurate. Als Beispiel seien hier die
chemischen Prozesse bei der Bildung des bereits unter Abschnitt 1.1 erwadhnten
Ozonloches geschildert.
Besonders unterhalb 25km werden die Cloratome durch die Reaktionen

CIO+NO2+M —3 CIONO,+M (16)
Cl+CHs — HCI+CHs

sofort in die inaktiven Reservoirgase CIONO» und HCI Uberfuhrt. Die frihjahrli-
che Meteorologie der Antarktis kann, wiein Abschnitt 1.1 bereits erwahnt, durch
einen Uber die Wintermonate stabilen Polarwirbel zu stratosphérischen Tempera-
turen unterhalb -80°C und damit zur Bildung polarer stratosphérischer Wolken
(PSC’s) fuhren. An den Oberflachen der Eisteilchen dieser Wolken kénnen nun
heterogene'! Reaktionen ablaufen, die wahrend der Polarnacht in kurzer Zeit ak-

Eine heterogene chemische Reaktion lauft an der Grenzfl&che zweier verschiedener Phasen
ab. Man spricht im Gegensatz zur Gasphasenchemie von heterogener Chemie.
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tivierte Chlorverbindungen hervorbringen (Chloraktivierung):

N2Os5 + HO — 2HNO3
CIONO; + HO — HNO3 + HOCI
HOCI + HCI — H»0 + Cly
CIONO, + HCI — HNO3z + Cl
N2Os  + HCl — HNOs + CINO, (L.7)
N—— ~ ~ ~ N—_——
gasformige an PSC-Partikel aktivierte
Reservoire gebundene Gase Chlorver-
bindungen

Die aktivierten Chlorverbindungen werden im antarktischen Friihjahr durch Pho-
todissoziation gespalten, sobald sie von Sonnenlicht beschienen werden, wobei
Cl, OH und NO2, entstehen. Die erwahnten katalytischen Abbauzyklen (1.5) kén-
nen nur bei Vorhandensein atomaren Sauerstoffs ablaufen. Dieser ist allerdings
in der unteren Stratosphére aufgrund der noch hohen Sonnenzenitwinkel kaum
vorhanden'?. Hier spielen sich nun erhebliche Ozonzerstérungen aufgrund ande-
rer Zyklen ab, von denen sich derjenige mit den stérksten Auswirkungen auf die
Ozonschicht wie folgt darstellt (CIO-Dimer Mechanismus, [71]):

2Cl + 203 — 2CIO + 20
Co + Clo + M — CIhO; + M

CbO, + hv — CI + CIOO (1.8)
ClIOO + M — ClI + Oy + M
netto: 203 + hv. — 30»

Weiterhin wird ein CIO-BrO-Mechanismus [68] fur einen Teil des Ozonverlustes
im antarktischen Polarwirbel verantwortlich gemacht. Beide Mechanismen zu-
sammen sind im antarktischen Frihjahr daf ir verantwortlich, dass Ozon zwischen
15-20 km Hohe praktisch vollstéandig verschwindet.

Neben der Erfassung der kontinentalen Ausmal3e des antarktischen Ozonlochs
mit Hilfe von Ozongesamtsaulendichten aus TOMS-Messungen sind &hnliche
Ozonabbauraten auch im arktischen Frihjahr beobachtet worden, allerdings bis-
her lokal begrenzt [104, 80, 73]. Mit GOME-Messungen kdnnen Auswerungen
der Vertikalverteilung des Ozons unternommen werden, mit deren Hilfe solche
Situationen friihzeitig detektiert werden kénnen.

2Zur Erinnerung: Atomarer Sauerstoff entsteht durch Photodissoziation von Sauerstoffmole-
kilen.



Kapitel 2

Ultraviolettes und sichtbares
Spektrum

Im vorigen Kapitel wurde bereits die Beziehung zwischen dem Ozongehalt und
dem Strahlungsfeld der Atmosphére angedeutet. Aufgrund dieser Beziehung bil-
det sich der Ozongehalt und seine vertikale Verteilung in der Strahlungsintensitét
am Oberrand der Atmosphére ab. Den Schliissel zu einer Ermittlung der atmo-
sphérischen Ozonverteilung aus den Messungen der Strahlungsintensitét bildet ein
akkurates Strahlungstransportmodell. Die theoretischen Grundlagen des Strah-
lungstransports werden im nachsten Kapitel beschrieben. Die restliche Arbeit be-
handelt Methoden zur Verwendung dieses Schitissels innerhalb eines Auswerte-
verfahrens. In diesem Kapitel soll zunéachst der Einfluss von Spurengasen auf den
Strahlungshaushalt der Erde qualitativ dargestellt werden, wobei eingefihrt wird,
wie Spurengasgehalte aufgrund dieses Einflusses prinzipiell erkannt werden. Wie
es zu charakteristischen Strukturen speziell durch Ozonmolekile kommt, wird im
letzten Abschnitt (2.4) erklart.

2.1 Strahlungshaushalt der Erde

Das Sonnen- und das Erdspektrum befinden sich in verschiedenen Spektralbe-
reichen, und zwar ober- und unterhalb etwa 5um lhre Spektren sind denen von
Schwarzkdrpern bei 6000K bzw. 250K vergleichbar. Nur 0,4% der Energie der
6000 K -Schwarzkdrperstrahlung werden oberhalb von 5um emittiert. Anderer-
seits hat ein schwarzer Kérper von 250K nur etwa 0, 4% seiner Energie unterhalb
5um Beide Bereiche kdnnen daher in den meisten Fallen unabhéngig voneinan-
der betrachtet werden [44]. Das Sonnenspektrum (siehe Abbildung 2.1) erstreckt
sich im Wesentlichen vom ultravioletten (<380 nm) Uber den sichtbaren Bereich
(380 nm bis 760 nm, mehrfarbiges Intervall aus Abbildung 2.1) bisin den Bereich
des nahen Infrarot (>760nm) [67]. Die Eigenstrahlung der Erde beginnt im Be-
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Abbildung 2.1: Flussdichte der Sonnenstrahlung an der
Erde gegentber derjenigen eines Schwarzkorpers bei
5850 K und der von der Erde ausgehenden Strahlung
(Abszisse logarithmisch!).

F(A\,T) [W.m™nm™]

reich der Infrarotstrahlung wirksam zu werden, mit einem Intensitdtsmaximum
bei ca. 10um, wobel sie im nahen Infrarot stark abféllt.

Die von der Sonne ausgegangene
bei der Erde ankommende Strahlung

ist in Abbildung2.1 as Flussdich-
te ausgedruckt dargestellt. Ihr gegen-
Ubergestellt ist die theoretisch bel der
Erde eintreffende Intensitdt eines hy-
pothetischen Strahlers am Ort der Son-
ne, dessen Emission der Hohlraum-
strahlung eines Schwarzkorpers mit eli-
ner Temperatur von 5850K (Tempera-
tur der Sonnenoberflache) entspricht.
Das dargestellte Sonnenspektrum ent-
stammt der Datenbank zum Strah-
lungstransportmodell LowTRAN [60].
Die Strukturen im Sonnenspektrum
sind zuriickzufthren auf Absorptions-
prozesse innerhalb der Sonnenatmo-
sphére (Fraunhofer-Strukturen). Die
von der Sonne auf die Erde einge-
strahlte Leistung wird zum Teil in den
Raum zuriickgestreut, bestimmt durch
die planetare Albedo. Die Strahlung,
dienicht von der Erde in den Raum zu-
riickgestreut wird, wird von der Erdat-
mosphére oder von der Erde selbst absorbiert, letzteres bestimmt durch die
Bodenalbedo. Die Albeden sind dabei die Verhdtnisse von zurtickgestreuter zu
eingestrahlter Strahlung. Die absorbierte Energie wird direkt oder Uber Umwege
in Wérmeenergie umgewandelt und in Form von Eigenstrahlung der Erde wie-
der in den Weltraum gestrahlt (Abbildung 2.1, rote Fl&che). Die von der Sonne
eingestrahlte und von der Erde absorbierte Energie sowie die von der Erde in
Form von Eigenstrahlung an den Weltraum abgegebene Energie befinden sich
im Gleichgewicht. Das bedeutet, dass die in Abbildung2.1 dargestellte Kurve
der Eigenstrahlung der Erde eine Flache begrenzt, die der gesamten absorbier-
ten Energie entspricht!. Die theoretischen Intensitétsspektren der solaren und
der terrestischen Strahlung wurden mit Hilfe der Planck’schen Funktion der
Schwarzkorperstrahlung ermittelt. Fur die Naherung der terrestischen Strahlung
am Oberrand der Atmosphére wurde eine Temperatur von 250K angenommen.

linnerhalb der Flache unter der Intensitétskurve der Sonne ist zusitzlich auch die Flache
enthalten, die der in den Weltraum gestreuten Strahlung aquivalent ist.
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2.2 Erkennen von Spurengasen

Sowohl die oben beschriebenen Spektralbereiche vom Ultravioletten bis Infra-
roten als auch der ab etwa 100 um beginnende Bereich der Submillimeter- und
Millimeterwellen (Mikrowellen) konnen zur Messung atmosphaérischer Spurenga-
se herangezogen werden. In ihnen finden sich charakteristische Strukturen wieder,
die von Absorptionen und Emmissionen verschiedenster atmosphérischer Gase
herrihren. Diese Eigenschaften kdnnen genutzt werden, um die zugehorigen Gase
zu identifizieren und ihren atmosphérischen Gehalt, zum Teil sogar ihre vertika-
le Verteilung innerhalb der Atmosphére zu bestimmen. Dazu werden vielfdtige
M esstechniken angewandt. Die Ermittlung vertikaler Verteilungen von Spurenga-
sen (Spurengasprofile) kann dabei durch ein spezielles Abtastverfahren bel der
spektralen Messung, z.B. von Satelliten aus, unterstiitzt werden (Limb-Beobach-
tungsgeometrie, Okkultationsmessungen). Bei der Limb-Beobachtungsgeometrie
wird die Atmosphére tangential von oben nach unten abgetastet. Dieses fur Ver-
tikal vertellungsbestimmungen naheliegende Verfahren kommt in allen Spektral-
bereichen zur Anwendung (siehe z.B. MAS[? ], SCIAMACHY [15]). Aber auch
aus spektralen Beobachtungen mit fester Beobachtungsrichtung (z.B. Zenit- (bo-
dengestiitzt) und Nadirrichtung (satellitengestiitzt)) konnen Vertikal profile ermit-
telt werden, wobei die Anderung des Strahlungsfeldes aufgrund des absorbie-
renden Gases eine grundsétzliche Rolle spielt. Ein derartiges satellitengestutztes
Messverfahren aus dem UV S-Spektralbereich (BUV -Messmethode) wird in die-
ser Arbeit vorgestellt. Nadirbeobachtungen haben gegentiber denen mit Limbge-
ometrie den Vorteil einer htheren horizontalen Auflésung sowie einem grof3eren
Signal-zu-Rausch-Verhdtnisim UV S-Spektral bereich.

Ein wesentliches Unterscheidungsmerkmal eines BUV -Messverfahrens ge-
genuiber Messtechniken im Infrarot- und Mikrowellenbereich liegt, abgesehen von
der unterschiedlichen Messtechnologie, in der Tatsache, dass zur I nformationsge-
winnung Uber atmosphérische Einflisse das einstrahlende Sonnenspektrum mit
dem zurtickgestreuten Erdspektrum verglichen wird. Rlckschltsse werden tber
deren Unterschied, d.h. Uber die Veranderung des Sonnenspektrums durch die
Atmosphére gezogen. Beim BUV -Verfahren missen zur Auswertung beide Spek-
tren moglichst zeitgleich (siehe dazu Kapitel 4.) gemessen werden. Im Infrarot-
und Mikrowellenbereich sind die Spurenstoffe selbst Verursacher des Emmissi-
onsspektrums.
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Abbildung 2.2: GOME-Spektren: 1. Nordwest-Pazifik (34, 156 W), 28.01.97,
SZW 57, 2. Norwegen (63N, 6° O), 19.02.97,SZW 75°, 3. Ost-Deutschland
(5I°N, 21° O), 1.04.97,SZW 48°.

2.3 Der Fingerabdruck der Atmosphéare

In diesem Abschnitt wird beschrieben, wie das charakteristische Aussehen des
UV S-Spektrums zustande kommt und welche Spezies und Prozesse daran betel-
ligt sind. Der Wellenlangenbereich zwischen 380 nm und 760 nmwird auch alsein
atmosphérisches Fenster des Spektrums bezeichnet, ein Spektralbereich, in dem
Strahlung von der Sonne nahezu ungehindert den Erdboden erreicht. In der Atmo-
sphére wird hier die Strahlung hauptsachlich durch streuende Partikel (Aerosole),
durch Streuung an Luftmolekilen und durch die absorbierenden Chappuis-Ban-
den des Ozons (maximale Absorption bei ca. 600 nm) beeinflusst?. Wesentlicher
Faktor fur die planetare Albedo ist in diesem Bereich die Bodenalbedo, die je nach
Bodenbeschaffenheit zwischen unter 5% (Ozean) und 30% (Wste) variiert (hier
einmal abgesehen von Schnee und Eis mit Albeden bis 90%) [88].

Dies andert sich zu kirzeren Wellenlangen hin. Abbildung 2.2 stellt die pla-
netare Albedo zwischen 250 nm und 370nm aus drei GOME-Messungen Uber

2Der Einfluss von Wolken soll hier nicht betrachtet werden.
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verschiedenen Szenarien dar. Die Wechselwirkung der Strahlung mit den mole-
kularen Streukernen® nimmt zu kiirzeren Wellenléngen zu, oder ausgehend vom
UV -Bereich mit zunehmender Wellenldnge gem&R A4 ab. Dieser zuerst von Ray-
leigh (1871) beschriebene Zusammenhang wird als Rayleigh-Streuung bezeichnet
(ndher erlautert in Kapitel 3). Gleichzeitig beginnt unterhalb etwa 370nm der
Einflussbereich der Huggins-Banden des Ozons. Die Rayleigh-Streuung fuhrt zu-
néchst zu einer Zunahme der planetaren Albedo ausgehend vom langwelligen UV
bis etwa 340 nm, danach Uberwiegt die Ozonabsorption und die planetare Albedo
nimmt stark ab. Strahlung unterhalb 300 nm gelangt kaum noch in den Bereich

der Troposphére.

Abbildung2.3 stellt Absorp-
tionsguerschnitte von Ozon und
NO, dar. Sie zeigt, dass der
Ozon-Absorptionsquerschnitt von
255nm bis 310nm (Hartley -
Banden) steil um mehrere Gro-
Benordnungen abfdlt. Die Strah-
lung dringt daher ausgehend von
255nm zu 310nm in immer tiefe-
re Atmosphéarenbereiche. Dieser
Umstand in Verbindung mit der
zungchst stark und dann im-
mer schwacher zuriickgestreuten
Strahlung (A\~%) erméglicht die
Bestimmung von Ozonprofilen aus
UV S-Spektren, die am Oberrand
der Atmosphére gemessen wur-
den. Dies wird in Kapitel 6 noch
nadher diskutiert.

Neben Ozon schlagt sich das
hauptséchlich in der Troposphé&-
re vorkommende Spurengas NO;
durch Absorption im UV -Spek-
trum nieder. Seine Absorptions-
querschnitte haben ihr Maximum

Absorptionsquerschnitt [cm?]

10 cee bl b b

200 300 400 500 600 700 800
Wellenldnge [nm]

Abbildung 2.3: Absorptionsquerschnittsspektren fiir Ozon und
NO2 im UV S-Spektralbereich.

bei ca. 400nm und nehmen zum UV- und zum sichtbaren Spektralbereich
hin langsam ab. Im Spektrum ist der NO,-Einfluss unterhalb 310 nm praktisch

vernachlassigbar.

3Dies sind aufgrund der atmosphérischen Zusammensetzung im Wesentlichen Sauerstoff und

Stickstoff.
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2.4 Ozonabsorption

Absorption von Strahlung durch die Atome und Molekile der Atmosphére be-
deutet, dass die beteiligten Photonen verschwinden, die Strahlung wird also abge-
schwécht. Dies schlégt sich im UV S-Bereich des Spektrum auf zweierlel Weisen
nieder: Zum Einen bewirkt die Dissoziation von Molekilen einen mit der Wellen-
lange kontinuierlichen Abschwéachungsverlauf, beginnend bel der Wellenlénge,
die der Bindungsenergie des Mol ekiils entspricht. Uberschiissige Energie geht da-
bei in Energie der Spaltprodukte Uber. Bei der Absorptionsstruktur spricht man
dann von einem Kontinuum. Beispiele sind das Schumann-Runge- und das Herz-
berg-Kontinuum des Sauerstoffmolektils (100-200 nm bzw. 200-242 nm), sowie
das Hartley-Kontinuum der Ozonmolekile zwischen 200nm und 300 nm. Die
genannten Beispiele sind die Hauptursache dafr, dass im zugehdrigen Spektral -
bereich nahezu keine Sonnenstrahlung den Erdboden erreicht.

Zum anderen findet Absorption statt, bel der das Molekil oder Atom in einen
Zustand innerer Energie gebracht wird, der um den Energiebetrag des verschwun-
denen Photons hoher ist als der Ausgangszustand. Daraus resultiert eine Linien-
struktur, da die moéglichen beteiligten Energiebetrage bei solchen internen Ener-
gielibergangen quantisiert sind. Es treten insbesondere Elektronenergien in Er-
scheinung, begriindet durch Anderungen der Elektronenkonfiguration der Hiille.
Im Gegensatz zu Atomen tragen bei Molekilen zusétzlich Relativbewegungen
der Atomkerne in Form von Rotation und Vibration zur internen Energie bei.
Molekilinterne Ubergange der Elektronenenergie (Elektroneniibergange) haben
wesentlich héhere Betrage als Vibrationstibergange, welche ihrerseits hoher sind
alsdie der Rotationstibergange. Die Energien unterscheiden sich dabel derart, dass
sich spektrale Mol ekulstrukturen durch charakteristische Ansammlungen von Li-
nien darstellen, Banden genannt. So sind die Banden des Ozonmolekilsim UV S-
Spektralbereich zwischen 200 nm und 370 nm (Hartley-Huggins-Banden) sowie
zwischen 450 nm und 700 nm (Chappuis-Banden) das Resultat kombinierter E-
lektronen/Vibrations/Rotationstibergange. Beispiele der sich ergebenden Ozon--
Absorptionsstrukturen in den Absorptionsguerschnitten sind in Abbildung 2.3 er-
kennbar und in Abbildung 2.4 im Bereich zwischen 300 nm und 340 nm vergrofRert
dargestellt. Die Werte stellen einen Ausschnitt der mit Hilfe des GOM E-Spek-
trometers bereits vor der Satellitenmission am ife gemessen Absorptionsquer-
schnitte dar, wobei es sich bei diesen Messungen um die erstmalige simultane
Beobachtung des Hartley-Huggins-Chappuis-Bereiches handelt [17]. Die Lage
der Banden wird durch den Elektroneniibergang bestimmt, wobei die genaue Po-
sition einer einzelnen Bande durch die gleichzeitig Ubertragene Vibrationsenergie
festgelegt ist. Die Gruppierung der Einzellinien um diese Position, den Ursprung
der zugehorigen Bande, erfolgt aufgrund der beteiligten Rotationsibergange. Im
Ursprung, der dem reinen Vibrationszustand® entspricht, befindet sich das loka-
le Maximum der Absorptionsquerschnitte einer Bande. Ubergange aus hoheren

4Hier ist der Beitrag der Rotationsenergie Null.
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Rotationszustanden des Ausgangszustandes haben grofiere (AJ = 1, J: Rotations-
quantenzahl) und niedrigere Energieabsorptionen (AJ = -1) zur Folge, was den
Absorptionen beidseitig der Ursprungslinie der Bande entspricht. Fur hohere Vi-
brationsniveaus wird der energetische Abstand benachbarter Zustande kirzer, bis
zum Erreichen der Dissoziationsenergie. Beim Uberschreiten dieser Grenze kann
das Ozonmolekill in molekularen und angeregten atomaren Sauerstoff (O(*D))
dissoziiert werden, gemal3 Oz + hv — Oz + O ;A <310 nm (siehe Abschnitt 1.5).
Bei der Ozonabsorptionim UV entspricht dies dem Ubergang von den Huggins-
Banden zum Hartley-Kontinuum. Das Hartley-Kontinuum ist Gberlagert durch die
Hartley-Banden®, schwachen Absorptionsstrukturen, die um ca. 255 nm gruppiert
sind. Welche Elektronentibergange zu den Hartley-Huggins-Banden fihren und
welche Symmetrie-Eigenschaften des Molekils dabel eine Rolle spielen, ist bis
heute nicht vollstandig geklart (siehe z.B. Joens (1994) und Katayama (1979)
[55, 57]).

Abbildung2.4 zeigt, dass sich die Absorptionsquerschnitte fur verschiedene

Temperaturen deutlich unterscheiden, denn bei den Hartley-Huggins-Banden des
Ozonmolekilswird die Breite der Absorptionsstrukturen neben dem Vorkommen
von Rotationszustéanden sowie deren Abstanden weiterhin durch ihre Besetzungs-
zahl bestimmt. Je héher die Temperatur des Gases ist, desto hoher ist die Zahl
der besetzten Rotationszustande zum zugeordneten Vibrationsgrundzustand. Also
werden hohere und niedrigere Energie-Absorptionen wahrscheinlicher, was zur
Verbreiterung der Strukturen und damit zu einem Anstieg der Absorptionsquer-
schnitte zwischen ihnen fuhrt.
Eine temperaturabhangige Verbreiterung ist bei den Chappuis-Banden des Ozons
nicht erkennbar, da die Ausgangszustande hohe und damit dicht benachbarte Ro-
tationszustande des Vibrationsgrundzustandes sind. Trotzdem sind die Strukturen
der Chappuis-Banden deutlich breiter als die der Hartley-Huggins-Banden, da
die Lebenszeit At dieser Zustande kirzer ist. Nach der durch AE - At > 1 aus-
gedriickten Heisenbergschen Unschérferelation geht dies einher mit bis auf AE
unbestimmten Energien und damit breiteren Spektrallinien.

Eine einfihrende Beschreibung der Absorptions- und Emissionsvorgénge at-
mosphaérischer Molekule findet sich bel [67].

5In der Literatur werden die Begriffe , Hartley-Kontinuum* und , Hartley-Bande® auch
synonym verwendet.
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Abbildung 2.4: Ozon-Absorptionsquerschnitte
bei verschiedenen Temperaturen.
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Kapitel 3

Strahlungstransport in der
Atmosphare

Die Beziehung zwischen den atmospharischen Zustandsparametern und dem am
Oberand der Atmosphéare gemessenen Ruickstreuspektrum wird durch die in der
Atmosphére auftretenden Strahlungstransportprozesse bestimmt, die im folgen-
den Abschnitt erlautert werden. Die mathematische Beschreibung dieser Prozesse
fuhrt zur Strahlungstransportgleichung, auf diein Abschnitt 3.2 eingegangen wird.
Die Linearisierung der Strahlungstransportgleichung ist der Ausgangspunkt zur
Anwendung der in dieser Arbeit beschriebenen Auswerteverfahren.

3.1 Grundlagen der Strahlungstransportprozesse

Gestreutes UV S-Licht, das am Oberrand der Atmosphére von GOME gemessen
wird (siehe Kapitel 4), ist durch den atmosphérischen Einfluss auf die in die At-
mosphéare eingedrungene solare Strahlungsflussdichte! F bestimmt. Auf seinem
Weg durch die Atmosphére erfahrt dieses Licht die folgenden Phdnomene (siehe
Beispielein Abbildung 3.1):

Es erreicht direkt den Boden und wird von diesem zurtickgestreut (1).

Es wird in der Héhe z durch Molekille (2) oder Schwebepartikel? (4) einmal (2)
oder mehrfach (4, 5) gestreut (M ehrfachstreuung).

Es wird teilweise durch Schwebepartikel oder Spurengasmol ekiile absorbiert (zu
Absorption siehe Abschnitt 2.4) und dadurch abgeschwécht (3).

Licht, das den Boden erreicht, wird mit einer Wahrscheinlichkeit, die durch
die Bodenalbedo A gegeben ist, zurlickgestreut.
Dem Streuereignis innerhalb der Atmosphéare wird durch den Streukoeffizienten
b(z)[km~1] Rechnung getragen. Er ist ein MaR fir die Anzahl der Streuprozesse,

LEmissionen in diesem Spektralbereich werden hier nicht betrachtet.
2In dieser Arbeit werden von den Schwebepartikeln nur die Aerosole betrachtet.
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Abbildung 3.1: Schematische Darstellung relevanter Prozesse im Strahlungs-
transport durch die Atmosphare. Die unterschiedlichen Winkelabhéangigkeiten
von Rayleigh- (2, 5) und Partikelstreuung (4) sind symbolisch angedeutet. Die
markierten Stellen werden im Text erklart.

die innerhalb eines Kilometers Lichtweg im Mittel auftreten. Die Phasenfunktion
p(z,, K, 9,9") beschreibt die Winkelverteilung der gestreuten Strahlung (wie an
den Stellen 2,4 und 5 in Abbildung 3.1 symbolisch angedeutet). ¢ ist der Azi-
mutalwinkel der Beobachtungsrichtung, pist der Kosinus des Zenitwinkels 6 der
Beobachtungsrichtung relativ zur aufwaérts gerichteten Normalen auf die Tangen-
tialebene am Boden. Gestrichene Winkel variablen beziehen sich entsprechend auf
die einfallende Strahlung. Beim ersten Streuprozess gilt f = —Ho, wobel g der
Kosinus des Sonnenzenitwinkels (SZW) 6q ist® (Abbildung3.1). Der Winkel ©
zwischen einfallender und ausfallender Strahlung wird als Streuwinkel bezeich-
net.

Die Absorptionswahrscheinlichkeit in der Hoéhe z wird durch den Absorptionsko-

3Das Minuszeichen folgt hier, dader SZW als Winkel zwischen der einfallenden Sonnenstrah-
lung und der abwaérts gerichteten Normalen auf die Tangentialebene am Boden (Nadir) definiert
ist (siehe Abbildung3.1).
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effizienten a(z)[km~1] beschrieben. Das Inverse zum Streu- und Absorptionskoef -
fizienten ist die zugehorige mittlere frele Weglénge. Fir beide Phdnomene kdnnen
Querschnitte B bzw. a[cm?] angegeben werden. Dabei gilt fir die Summe aller in
der Hohe z stattgef undenden Streu- bzw. Absorptionsprozesse der Zusammenhang

b(z) = Bmnm(2) +BrNR(2)

Kk
a(z) = amu(z) + Y _aini(2), 1)
i—1

wobel oy der Absorptionsquerschnitt und ny die Dichte der Aerosolpartikel ist,
0 der Absorptionsquerschnitt desi-ten von k Spurengasen und n; dessen Teilchen-
dichte. By ist der Aerosol- und Br der Molekulstreuquerschnitt. ng ist die Dichte
der Luftmoleklle. Aus der Summe der Absorptions- und Streukoeffizienten vom
Oberrand der Atmosphére in der Hohe z bis zur Héhe z ergibt sich die optische
Tiefe* 1(2) as

12) = /Zzo(a(i) +b(Z)) d7

Neben den bisher aufgefiihrten Prozessen haben welterhin inelastische Streuvor-
gange (Ring-Effekt, siehe Abschnitt 3.3), Polarisationseffekte, die in Verbindung
mit Streuung (siehe Abschnitt 3.3) auftreten, sowie thermische Emission Einfluss
auf die Strahlung. Die atmosphérischen EinflUsse auf die solare Einstrahlung fiih-
ren in einer Schicht in der Héhe z zu einer diffusen Strahlung 197(z b, ¢). Das
diffuse Strahlungsfeld wird durch die L6sung der Strahlungstransportgleichung
beschrieben. Die Streustrahlung am Oberrand der Atmosphére setzt sich zusam-
men aus der dortigen diffusen Strahlung zuziiglich der vom Boden reflektierten
und sonst unbeeinflussten Strahlung.

3.2 Strahlungstransportgleichung

Die durch Streuung in der Atmosphére an ihrem Oberrand empfangene Intensitéat
in Zenitrichtung ist zum einen Teil zurtckzufihren auf den Antell der von der
Sonne eingestrahlten Strahlungsflussdichte I'™ = 1tF (Irradianz), der die Atmo-
sphére ungestért passiert und nur Reflektion am Boden erfahren hat (Bodenterm
|bod) | Dieser Anteil wird durch

120,11, ¢) = FpoAg /o~ To/W) (32)

beschrieben, wobei 1o = 1(0) die optische Tiefe der gesamten Atmosphéreist. Der
restliche Anteil ist diffuse Strahlung 19 (z, , ¢). Diffuse Strahlung ist mindestens

“Bei Betrachtung von Schichten eines Mediums spricht man auch von der optischen Dicke T
[62].
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einmal in der Atmosphéare gestreut worden. Es ergibt sich fir die zurlickgestreute
Strahlung am Oberrand der Atmosphére zy in die durch (p, ¢) gegebene Richtung

1" (z0,11,0) = 197(20, 1, &) + 1720, 11, 0). (33)

Dieser Ausdruck wird als Radianz bezeichnet.

Der Anteil der diffusen Strahlung wird geliefert durch die Lésung der wei-
ter unten beschriebenen Strahlungstransportgleichung (siehe z.B. [23]). Bei ihr
handelt es sich um eine Integro-Differentialgleichung der Form

19 (2.0.0) =~ (al2) +b(2) 192 1)
1 2n rl .
+ mP@ /o / P00 1M (2. ¢) dde’ +3(z 1 e), (34)

mit der Quellfunktion
5 F —1(2)/ho
J(z W 9) =b(2) kzp(z, H, —Ho,$,do) €

2n p1
Fambone o [ [0 it 4.0 e 0T gy @9
4n o Jo )

wobei die in eine Schicht der Dicke dzaus allen Richtungen eindringende diffu-
se Strahlung durch Integration Uber die zugehorigen Zenit- und Azimutalwinkel
eingeht. Die Phasenfunktion p ist normiert gemaf3

1 2n pl
) [ plzmito.0) dyy 1

Zur Losung der Strahlungstransportgleichung werden folgende Randbedingungen
angenommen:

Die nach unten gerichtete diffuse Strahlung |97 ist am Oberand der Atmosphére
Null, und die am Boden nach oben gerichtete Strahlung wird durch die Reflektion
von nach unten gerichteter diffuser Strahlung am Boden beschrieben:

19% (20, 1,0) = O,

2n r1
190e) = - [ [ 19040 Ay ©9
MJjo J-1
Gleichung (3.4) zusammen mit den Randbedingungen (3.6) und der Quellfunktion
J(z,1, ¢) aus (3.5) beschreibt den Transport der diffusen Strahlung in einer aus
planparallelen homogenen Lagen bestehenden Atmosphére mit einer Lambert-
schen Oberflache als reflektierender unterer Grenze. In dieser Formulierung der

SBei einer Lambertschen Oberfléche, diein der hier verwendeten Version des Strahlungstrans-
portmodells GOMETRAN angenommen wird, ist der reflektierte Anteil der Strahlung isotrop.
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Strahlungstransportgleichung sind Emission, Polarisation und inel astische Streu-
prozesse nicht berlicksichtigt.

Die Losung der Strahlungstransportgleichung liefert das diffuse Strahlungs-
feld in alen Hohen. Von Interesse fur die Satellitenfernerkundung ist hierbei
der Antell des Strahlungsfeldes am Oberrand der Atmosphére in Beobachtungs-
richtung, also der diffuse Anteil, der einer Satellitenmessung wie in Kapitel 4
beschrieben entspricht.

Einen Uberblick tber die Bedeutungen aller in die obige Beschreibung einge-
henden Grof3en gibt Tabelle 3.1.

3.3 Streuung

Ist die Energie eines gestreuten Photons gleich der Energie des einfallenden, so
wird der Streuprozess elastisch genannt. Besteht zwischen diesen Energien eine
positive oder negative Differenz, so heil3t der Streuprozess inelastisch, wobel sich
der Energiezustand des beteiligten Streukerns negativ bzw. positiv um den Be-
trag der Energiedifferenz verandert hat. In diesem Abschnitt werden sowohl die
elastischen Streuprozesse, die auch im Strahlungstransportmodell innerhalb der
Auswertung berticksichtigt werden, as auch die extern modellierten und durch
eine spezielle Korrektur berlicksichtigten inel astischen Streuprozesse diskutiert.

Ist die Ausdehnung der Streukerne viel kleiner als die Wellenlénge der einfal-
lenden Strahlung, so ist die Wechselwirkung zwischen Strahlung und Streukernen
durch die (nach Lord Rayleigh benannte) Rayleigh-Streuung beschrieben. Auf-
grund ihrer chemischen Zusammensetzung findet in der Erdatmosphére Rayleigh-
Streuung im Wesentlichen an Stickstoff- und Sauerstoffmolekiilen statt®.

Der Rayleigh-Streukoeffizient berechnet sich aus [76]

a 8 (n — 1)2 .
b(z) = ?)iﬂ—n(z))f(a) mit .
6+ 35 '
Q) = =5

wobei n der Brechungsindex von Luft ist. n héngt ab von der Wellenlange A, so-
wie vom Druck P(z) und von der Temperatur T (z) in der Hohe z. Gleichung (3.7)
beruht auf der Annahme sphérischer Molekile als Streukerne. Der polarisierenden
Wirkung der tatsachlich asphérischen Stickstoff- und Sauerstoffmolekile wird
durch Einfuhrung des Depol arisationsfaktors & Rechnung getragen [36].

Die Abhangigkeit der Rayleigh-Streuung vom Streuwinkel © (siehe Abbil-
dung 3.1) ist durch die Rayleigh-Phasenfunktion

p'¥(cos®) = g(l + cos?0) (3.8)

6 Absorptioneinfliisse dieser Molekiile konnen im fiir diese Arbeit relevanten Spektralbereich
vernachlassigt werden.
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gegeben. An Aerosolpartikeln findet elastische Streuung statt. Die Aerosolstreu-
ung ist verglichen mit der Rayleigh-Streuung nur schwach wellenlangenabhangig
[36]. Als Approximation fur die Winkel abhangigkeit der Aerosolstreuungwird im
Strahlungstransportmodel | die Henyey- Greenstein-Phasenfunktion verwendet:

1-¢°
(1—2gcos® + g2)%/2 ’

PHG(Q,C0SO) = (3.9

wobei g der vom Aerosoltyp abhangige Asymmetriekoeffizient ist. g hangt au-
ferdem von der relativen Feuchte der Luft ab. Genauere Approximationen der
atmosphérischen Partikel phasenfunktion (Mie-Phasenfunktion), die u.A. Streu-
prozesse innerhalb von Wolken beeinhalten, betrachtet Kurosu [62]. Diein dieser
Arbeit beschriebene Analyse des Auswerteprogramms FURM beschrankt sich auf
die Betrachtung von GOM E-M essspektren aus wolkenfreien Szenarien.

Bel den bisher beschriebenen elastischen Streuprozessen der Strahlung an
atmosphérischen Molekilen sind deren Energiezustande vor und nach dem Streu-
prozessgleich, so dass die abgestrahlte Energie der Energie der einfallenden Strah-
lung entspricht (Rayleigh-Streuung). Estritt auch der Fall auf, dass sich der Ener-
giezustand nach der Streuung von demjenigen vorher unterscheidet. st die Ener-
giedifferenz der Zusténde dabei positiv, so taucht die zugehdrige auslaufende
Strahlung im Spektrum bel einer niedrigeren Wellenlange als Stokes-Linie auf.
Ist die Energiedifferenz negativ erscheint eine Anti-Stokes-Linie bei einer gro-
Reren Wellenlénge. Der Prozess ist als Rotations-Raman-Streuung bekannt und
wird gemeinhin als Hauptursache des Ring-Effekts angesehen (siehe z.B. [105]).
Das Phanomen des Ring-Effektes machte sich zuerst in Form einer Intensitatser-
hohung der Strahlung an den Spektral punkten der Fraunhofer-Linien (Filling-In)
bei gleichzeitiger Intensiétsverminderung in deren Flankenbereichen bemerkbar
[45].

Die Phasenfunktion der Rotations-Raman-Streuung lasst sich ausdriicken durch
[20]

p""S(cosO) = % (13 + c0s%0) . (3.10)

Der zugehorige Streuquerschnitt ist durch [20]

256 T
y2

Irs . ,
BJ*}J’ ()\ + A)\J—)J') - 27 ()\ + A)\JHJ’)4 qJ—)J

(3.11)

gegeben, wobei J und J' die Rotationsquantenzahlen vor und nach dem Uber-
gang darstellen. y beschreibt die Anisotropie des Streukerns und q;_.y ist eine
Konstante.

Das Verhaltnis zweier Spektren mit und ohne Ring-Korrumpierung (1*R/1°R)
stellt eine charakteristische Struktur dar, in der sich besonders stark die markan-
ten Fraunhofer-Linien abzeichnen. In dieser Arbeit wird zur Berticksichtigung der
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Abbildung 3.2: ModelliertesRing-Spektrum [106].

Ring-Struktur in den Messspektren der L ogarithmus dieses Verhal tnisses verwen-

det:
ng |+R

Das Spektrum |9 wird dabei al's Ring-Spektrum bezeichnet (siehe Anhang D.1).
In Abbildung 3.2 ist beispielhaft ein Ring-Spektrum dargestellt. Die Auffullung
der Fraunhofer-Strukturen infolge des Ring-Effekts fuhrt zu ausgepragten po-
sitiven Spitzen im Ring-Spektrum, wahrend die der Auffillung entsprechende
Energieverminderung besonders in den Umgebungen starker Linien einen asym-
ptotischen negativen Offset zur Folge hat. Die Verwendung eines in Verbindung
mit dem Ring-Spektrum definierten Ring-Korrekturparameters im Auswertungs-
programm ist weiter unten in Abschnitt 8.1 beschrieben.

Die gute Ubereinstimmung am ife modellierter Ring-Spektren [106] mit Ge-
messenen [82] stiitzen die These der Rotations-Raman-Streuung al's wesentlicher
Ursache fur den Ring-Effekt [20].
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Parameter | Bezeichnung Einheit
i solare Strahlungsflussdichte [Photonen-nm~t.cm=2.s71]
F solare Strahlungsflussdichte [Photonen-nm™t.cm~2.sr 1.7
|rad atmosphérische Radianz [photonsnm1.cm2.sr1.571]
| dif diffuses Strahlungsfeld
| bod Bodenterm
z Hohe [km]
20 Hohe am Oberrand der Atmosphére
W, o Kosinus des Beobachtungswinkels 6
Ho Kosinus des Sonnenzenitwinkels 6y
b, 0 Line-Of-Site-Azimut
do Sonnen-Azimut
a Absorptionskoeffizient [km—1]
oM Aerosol absorptionsquerschnitt [cm?]
Nm Aerosolteilchendichte [em~3]
(of Spurengasabsorptionsquerschnitte [cm?]
n Spurengasteil chendichten [em~3]
b Streukoeffizient [km~1]
B Aerosol streuquerschnitt [cm?]
Br Rayleigh-Streuquerschnitt [cm?]
NR Teilchendichte der Rayleigh- | [cm~3]
Streuteilchen (Molekuldichte)
p Phasenfunktion
T vertikale optische Tiefe
A spektrale Reflektivitét der Erdoberflache
(Bodenalbedo)

Tabelle 3.1: Parameter der Strahlungstransportgleichung.



Kapitel 4

Das SatellitenexperimentGOME

Das Spektrometer GOME ist seit dem 21. April 1995 auf dem europaischen For-
schungssatelliten ERS-2 (European Remote Sensing Satellite) der ESA

(European Space Agency) stationiert.
Wie bei allen Satelliten mit der Aus-
richtung auf globale Beobachtungen
der Erde befindet sich ERS-2 in einem
polaren Orbit, so dass die Erddrehung
zur Abtastung ausgenutzt wird. Zu-
sétzlich zur Erddrehung rotiert die Sa-
tellitenbahnebene relativ zur Erdach-
se. Der Grund hierflr besteht darin,
dass die Erde eine an den Polen ab-
geplattete Form und die Satellitenbah-
nebene bezogen auf die Erdachse eine
leichte Neigung aufweisen (Abbildung
rechts). Diese Neigung wird durch den
Inklinationswinkel angegeben, der bei
ERS-2 98° betragt. Das fuhrt zu ei-
ner Rotationsfrequenz der Satelliten-
bahnebene, die gleich der Umlauffre-
guenz der Erde um die Sonne ist. Man
sagt, ERS-2 operiert in einem sonnen-
synchronen Orbit. Der Aquator wird
auf diese Weise bel jedem Umlauf
zu gleichen Ortszeiten® iberquert. Der
Satellit erscheint am nordlichen Tot-
punkt seiner Bahn Nachmittags (Orts-
zeit 16:30Uhr), Uberquert dann den

A Orbit

Drehachse g
der Erde

4:30h

S

Abbildung 4.1: Polarer sonnensynchroner Orbit

1Dies gilt strenggenommen nur, wenn man sich kontinuierliche Ortszeiten bei Nicht-Bertick-

sichtigung der lokalen Zeitzonen denkt.
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Aquator nach Ablauf von 25Minuten (Ortszeit 10:30Uhr, Equator-Crossing-
Time) und bewegt sich zum stidlichen Totpunkt, wo er Vormittags um 4:30 Uhr
beobachtet werden kann. Auf der Nachtseite der Erde wird der Aquator um
22:30Uhr Ortszeit von Sud nach Nord Uberquert. Ein kompletter Orbit dauert
etwa 100min. Bei der nachsten Aquatorilberquerung hat sich die Erdoberfache
unter dem Satelliten um etwa 2800 km weiter nach Osten bewegt.

4.1 Abtastung der Erdoberflache

Gleichzeitig mit der orbitalen Bewegung tastet das GOM E-Instrument die Erdat-
mosphére aus einer Hohe von etwa 790 km senkrecht zur Flugrichtung ab. Dabei
Uberstreicht es Blickwinkel von +31° bezogen auf die Richtung zum Nadir. Der
Nadir liegt in einer Tangentialebene der Erdoberflache an der Normalen, die zum
Satelliten zeigt. Auf der Erdoberfléache wird durch die Abtastung ein etwa 960 km
breiter Bereich erfasst (der Swath). Zusammen mit der Drehbewegung der Erde
ergibt sich so eine komplette globale Abtastung innerhalb von drei Tagen.

Abbildung 4.2 stellt schematisch die Flache der Erdoberflache dar, die das
GOM E-Spektrometer bei einer Abtastdauer von 12 Sekunden erfasst. Das unmit-
telbare Sichtfeld am Erdboden (/FOV/, Instantaneous Field Of View) wird durch
die Ausmalle des GOM E-Eingangsspal tes bestimmt und betrégt 40 x 2km?. Auf-
grund der geringen Intensitét des atmospérischen Signals und des daraus folgen-
den schlechten Signal-zu-Rausch-Verhaltnisses betrégt die Integrationszeit, d.h.
die Dauer der Aufnahme eines GOM E-Spektrums, im Bereich zwischen 240 nm
und 307 nm 12 Sekunden (12 s-Pixel, Kanal 1A) gegentuber 1,5 Sekunden in den
tbrigen Kandlen (1,5s-Pixel, Kandle 1B, 2, 3 und 4). Aus diesen Integrationszei-
ten ergeben sich die den einzelnen Spektren zuzuordnenden Bodenbereiche (GO-
ME-Bodenpixel): Die Abtastung von Ost nach West (Forward-Scan) beansprucht
4.5 Sekunden, was der Beobachtung dreier 1,5s-Pixel von jeweils 40 x 320kn?
Grundfl&che entspricht?. Das Zuriickschwenken des Abtastspiegels bedarf 1,5 Se-
kunden zur Aufnahme eines Pixels der Flache 40 x 960kny (Back-Scan-Pixel).
Der Satellit hat sich innerhalb der abgelaufenen 6 Sekunden entsprechend einer
Strecke am Boden von 40 km bewegt, so dass der nachste Messzyklus raumlich
am Vorigen ansetzt. Der ndchste Zyklus (nochmals drei 1,5s-Pixel) vervollstan-
digt ein grof3es Pixel entsprechend Kanal 1A.

In den Dateien der GOME-Daten-Produkte (GDP) sind die den Kanédlen zuge-
ordneten irdischen Ruckstreuspektren (Radianz) und ein Sonnenspektrum (/rradi-
anz) gespeichert. Die Radianz ist eine Strahlungsflussdichte der Einheit [ Photonen
nm~1 cm=? s~ s71]. Die solare Irradianz ist ein Strahlungsfluss in der Einheit
[Photonen nm~t cm~2 s~1]. Die GréRen Radianz und Irradianz sind in Kapitel 3
erl&utert.

2\/erzerrungen durch die Beobachtungsgeometrie werden vernachl ssigt.
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Abbildung 4.2: Schematische Abbildung d&OM E-Bodenpixel fur einen Abtast-
modus (12 Sekunden, entsprechend einem Profilpixel). Die Richtungsangabe gilt
auf der Tagseite in Aquatornahe.

Zur Ozonprofilauswertung werden die acht 1,5s-Pixel (Kanale® 1B-3) eines
Messzyklus entsprechend der Messdauer eines 12 s-Pixels aufintegriert. Es ergibt
sich demzufolge eine zu jedem Profil gehérige Flache von etwa 100 x 960kn?
(Profilpixel). Im Static-Scanning-Modus misst das Gerét aternativ ausschliefdlich
in Nadir-Richtung, was analog einem Streifen von 120 x 2kn? Flache entspricht.

4.2 GOME -Instrument

Das GOME-Instrument ist ein Spektrometer, dasin vier Kanédlen im Bereich 240-
790nm, also im UV S-Spektralbereich, Intensitdtsmessungen sowohl der atmo-
sphérischen Radianz als auch der solaren Irradianz durchfihrt (siehe Tabelle4.1).
Abbildung 4.3 stellt den optischen Aufbau des GOM E-Instrumentes schematisch
dar. Zur Intensitétsmessung werden lichtempfindliche Diodenzeilen (Fabrikat Re-
ticon) eingesetzt, die mit jeweils 1024 Einzeldetektoren bestlickt sind. Das aus
der Blickrichtung einfallende atmosphérische Streulicht wird Uber einen bewegli-
chen Spiegel, dessen Drehung die Abtastung bewirkt, in das Gerét eingekoppelt.

SKanal 4 wird zur Ozonprofilauswertung nicht verwendet
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Kandle | Spektralbereiche | Banden | Integrationszeiten Auflésungen
[nm] [S] spektral [nm] | raumlich [km?]

1A 240-307 Hartley 12 0.2 960 x 100

1B 307-314 Hartley ’
2A 311-312 Huggins 0.2

2B 312404 Huggins 1,5 ’ 320 x 40

3 394-611 Chappuis 04

4 578-790 Chappuis ’

Tabelle 4.1: Die GOME-Detektoren.

Es wird durch einen Eingangsspalt abgeblendet und durch Prismen in die den 4
Kanden zugeordneten Spektralbereiche zerlegt. Jedes der vier Lichtbtndel wird
dann nochmals durch jeweils ein Gitter spektral aufgefachert und auf eine Di-
odenzeile projeziert. Das Abbild des Eingangsspaltesist so fir jede Wellenlénge
entsprechend der GOM E-Spaltfunktion (siehe [62]) Uber mehrere Dioden (Pixel)
verschmiert, wobei die Halbwertsbreite der GOM E-Spaltfunktion etwa 1,5 Pixel
betragt. Es ergeben sich diein Tabelle4.1 angegebenen effektiven spektralen Auf-
|6sungen. Die Wellenléngenzuordnung der Pixel findet durch regelméassiges Ein-
koppeln des Lichts einer geréte-internen Referenzlampe statt (Wellenlangenkali-
bration). Um das Signal-zu-Rausch-Verhdltnis der Messung zu verbessern, wer-
den die Detektoren auf eine Temperatur von 235K heruntergektihlt. Zur Bertck-
sichtigung der Empfindlichkeit von GOME gegenlber Polarisation wird senk-
recht zur optischen Achse polarisiertes Licht am Prisma zur Vorzerlegung (siehe
Abbildung 4.3) ausgekoppelt zur Polarisation Measurement Device (PMD), ei-
nem breitbandigen Spektrometer mit drei Kanalen (300-400 nm, 400-580 nm und
580-750 nm).

Gerétebedingte systematische Fehler kdnnen im Wesentlichen vernachl&ssigt
werden, da fir die spétere Auswertung der Quotient aus Radianz- und Irradianz-
spektren herangezogen wird. Das Einkoppeln der solaren I rradianz geschieht Gber
eine Aluminium-Diffuserplatte und einen weiteren Spiegel, durch die sich die ge-
réte-internen Strahlenwege von Radianz und I rradianz unterscheiden. Eines dieser
beiden Bauteile steht dabei im Verdacht, durch Verschleisserscheinungen Fehler
hervorzurufen [13]. Ausserdem mussen bei der Quotientenbildung Effekte durch
temperaturbedingte Verformungen und Verschiebungen der Diodenzeilen bertick-
sichtigt werden (Shift-And-Squeeze). Beschreibungen des GOME-Instruments
finden sich z.B. bei [14, 62].
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Abbildung 4.3: Optische Komponenten d€&OME-Spektrometers in schemati-

scher Darstellung (nach Weber (1998) [107]).

4.3 SBUV-Verfahren

Das Solar Backscattering Ultra-Violet-Instrument (SBUV') wurde entwickelt, um
neben der Gesamtsdulendichte des Ozons auch seine vertikale Verteilung zu mes-
sen. Eswar von November 1978 bis Juni 1990 auf dem NA SA -Satelliten Nimbus-
7 in Betrieb und lieferte Daten der globalen Ozonverteilung. Drei Nachfolgege-
réte (SBUV/2) sind seit Dezember 1984 auf den Satelliten NOAA 9 (Dezember
1984), NOAA 11 (September 1988) und NOAA -14 (Dezember 1994) stationiert
worden. Achtmal kam das SSBUV -Instrument (Shuttle-SBUV [47]) auf dem
Space-Shuttle der NASA seit Oktober 1989 im Abstand von 9-12 Monaten zum
Einsatz [7].

Wie GOME misst auch das SBUV -Instrument atmosphérische UV S-RUck-
streuspektren sowie die solare Irradianz, allerdings an 12 spektralen Punkten (Step
Scan Mode, Wellenlangen: 255,5nm, 273,5nm, 283,0 nm, 287,6 nm, 292,2 nm,
297,6 nm, 301,9nm, 305,8nm, 312,5nm, 317,6nm, 331,2nm, 339,8nm), aso
weit weniger alsbei GOME, und mit einer gegentiber GOME verminderten spek-
tralen Bandbreite von 1,1 nm. Die Intensitéten werden mit einem Doppel-Mono-
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chromator detektiert, wobei bel allen Wellenlangen das Messrauschen as 0,5%
angenommen wird [7].

Der erste Messpunkt des Nimbus-7/SBUV lag bei 255,5nm, also beim Ma-
ximum des Ozonabsorptionsguerschnittes. Bei den SBUV -Folgegerdten SBUV /2
und SSBUV wurde die erste Messung zu 252,2 nm verschoben, um eine Uberlap-
pung mit einer NOy-Emmissionsstruktur bei 256 nm zu vermeiden [7]. Ansonsten
sind die spektralen Messpunkte nahezu unverandert geblieben. Mit 32 Sekunden
Abtastungsdauer bei fester Nadir-Blickrichtung und 183 x 183km? [FOV (sie-
he Abschnitt4.1) muss einem Ozonprofil eine Flache von etwa 183 x 383kn?
(Bodenpixel) zugeordnet werden. Da die Einzelmessungen sequentiell ausgeftihrt
werden ergibt sich fur die kilirzeste und langste Wellenlange ein raumlicher Versatz
von etwa 200 km. Demzufolge ergibt sich fir Beobachtungen bei benachbarten
Wellenlangen ein raumlicher Versatz von etwa 17 km. SSBUV hat aufgrund der
geringeren Hohe des Orbits analog 150km Versatz bei einem IFOV von 50 x
50km? [7]. Dies entspricht einem Bodenpixel der Féche 50 x 1850kn?.

Neben dem Step Scan M ode wurde das SBUV -Geréat zwischen 1979 und 1987
etwa einmal pro Monat im Continuous Scan Mode betrieben, wobei zwischen
160nm und 400nm im Abstand von 0,2nm bel gleicher Bandbreite (1,1 nm)
detektiert wurde. Der Bereich von 310 nm bis 340 nm (14 Sekunden Messzeit),
wurde zur Auswertung von Ozongesamtsaul endichten benutzt (141 Spektral punk-
te) [56]. Dabei wurde festgestellt, dass die erhaltenen Ergebnisse genauer sind und
auf3erdem um 2-3 % hoher liegen, alsdigenigen aus SBUV -Step-Scan-Mode- und
TOM S-Auswertungen.

Fur die Auswertung von Ozongesamtsaulendichten und -profilen werden die
Einfach- und Mehrfachstreuanteile der Radianz separat bestimmt. Die Einfach-
streuung wird berechnet. Die Gesamtsdulendichtewird wieauch bel TOM S (siehe
z.B. [28]) mit Hilfe der Messungen bei den langsten vier Wellenldngen bestimmt.
Anhand des Ergebnisses wird der Mehrfachstreuanteil der gemessenen Radianz
einer Tabelle entnommen, die fr verschiedene Szenarien (Totalozon, Sonnenze-
nitwinkel, geographische Breite, usw.) erstellt wurde. Unter der Annahme, dass
der Mehrfachstreuanteil keine verwertbaren Informationen hinsichtlich der Ozon-
vertikalverteilung enthalt, wird dieser von der gemessenen Radianz abgezogen.
Die Gesamtsaulendichte wird nun als zusétzliche Informationsquelle zusammen
mit den Spektralmessungen behandelt, wobei die vier |angsten Wellenléngen nicht
mehr berlicksichtigt werden. Fur die weitere Auswertung des Ozonprofils wird
ein iteratives L east-Squares-Verfahren mit statistischer Regularisation verwendet
[83], desses Grundlagen in Tell 11 dieser Arbeit beschrieben werden. [7]

Zu Angaben tber Auswertefehler dieser Methode sowie Ergebnissen aus Ver-
gleichen mit anderen Messungen wird auf die Literatur verwiesen [42, 7, 6] (Siehe
auch AnhangH). Grundsétzliche Merkmale der beiden Instrumente GOME und
SBUV sind in Tabelle4.2 gegentibergestellt.
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GOME/ FUrRM

SBUV

Berlicksichtigung
der variierenden
Refl ektivitét/Bodenal bedo

PMD-Messungen im Bereich
300-400nm

Photometermessung bei
343nm (380nm fur SSBUV
und SBUV/2)

Ozoninformation

Verhdltnis von zuriickgestreu-
ter Strahlung zur Sonnenstrah-
lung

Verhdltnis von zuriickgestreu-
ter Strahlung zur Sonnenstrah-
lung

Messbereich 240 nm bis 790 nm 252 nm bis 340 nm
Spektrale Auflésung ca 02nm (240nm bis| 1,1nm
312nm), ca. 0,4nm (312nm
bis 790 nm)
Verwendeter Spektralbereich | 250nm bis 340nm plus und | 252 nm bis 340 nm
555 nm bis 680 nm
Anzahl Messpunkte ca. 2500 (simultan) 12 (sequentiell)
Anzahl verwendeter Spektral- | ca. 420 12
punkte
IFOV (%) 2 x 40km? 183 x 183km?
Abtastung 4,5+ 1,5s, +31°, ca 960km | 32s, feste Blickrichtung zum
Swath, globale Abdeckung in- | Nadir, 183 km Swath
nerhalb 3 Tage
Bodenpixelflache (x) ca. 100 x 960kn? ca 183 x 383km?

Wellenlangenkalibration

Diffuserplatte, Interne Kalibra-
tionslampe

Diffuserplatte, Interne Kalibra-
tionslampe bei SBUV/2 und
SSBUV

Ozon-Absorptionsguerschnitte

GOME-FM [19]

Bass-Paur [4]

Merkmale der
Strahlungstransport-
modellierung

Einfach- und Mehrfachstreu-
ung, simultane Berechnung der
Gewichtsfunktionen

Nur Einfachstreustrahlung,
M ehrfachstreuanteil e tabelliert

Tabelle 4.2: Gegeniberstellung voBOME und SBUV (SSBUYV teilweise abwei-
chend §)). Die Angaben beziehen sich auf die in dieser Arbeit undSBUV
verwendeten Methoden der Ozonprofilauswertung
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Kapitel 5

Auswertemethoden

In der Einleitung wurden die Grundlagen der hier relevanten atmosphérischen
Prozesse beschrieben. Kapitel 6 wird sich auf spezifischere Aspekte und Frage-
stellungen des hier verwendeten Mess- und Auswerteverfahrens konzentrieren.
Dieses Kapitel widmet sich den theoretischen Grundlagen der Auswertung.

Die Bestimmung von Ozonkonzentrationen mit Hilfe gemessener UV S-Spek-
tren ist moglich, da eine Beziehung zwischen den atmosphérischen Zustandspa-
rametern und den Messgrofien besteht. Die Auswertung basiert im Wesentlichen
auf der Kenntnis der zugrundeliegenden Wechselwirkungen zwischen dem einfal-
lenden Sonnenlicht und der Atmosphére (Kapitel 3). Dazu wird oftmals ein nume-
rischen Modell eingesetzt, was unter moglichst korrekter Beriicksichtigung dieser
Prozesse die bei bestimmten Zustandsparametern im Rahmen der Messfehler zu
erwartenden spektralen Messergebnisse simuliert. Die Schatzung der Zustandspa-
rameter aus gegebenen Messungen, die Inversion, ist dann unter Umstanden mit
endlicher Genauigkeit moglich.

Die algemeinen mathematischen Grundlagen der Inversionstheorie werdenin
Abschnitt 5.1 beschrieben. Dabei wird zunéchst an einem sehr einfachen Beispiel
ein Bild geschaffen, auf das man auch bei den spater komplizierteren Zusammen-
hangen zum besseren Verstandnis zurtickgreifen kann. Die Abschnitte5.2 und 5.3
beschreiben zwei speziell fur die Auswertung von Ozonprofilen besonders gut ge-
eignete Verfahren, dieim weiteren zur Anwendung kommen. Der |etzte Abschnitt
dieses Kapitels widmet sich den hier angewendeten Kriterien zur Beurteilung
einer guten Schétzung.

5.1 Indirekte Messungen

Die Bestimmung einer physikalischen Grésse kann im einfachsten Fall durch
den direkten Vergleich mit einer definierten Bezugsgrolie erfolgen. Die Messung
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einer Lange, beispielsweise der Hohe eines Baumes X1, kann durch den Ver-
gleich mit einem Mal3stab mit geeichter Skala erfolgen, wobei der funktionale
Zusammenhang zwischen der Messgrof3e y und der zu bestimmenden Grole X,
bei korrekter Messung einfach durch die Beziehung x = y gegeben ist. Fir y wird
von der Mal3stabsskala der Messwert § abgelesen. Werden in der Beschreibung
die unvermeidbaren Ablesefehler €¥ beriicksichtigt, so kann die Baumhohe durch
X = ¥ + & geschétzt werden.

Eine Alternative zur Bestimmung einer Grof3e ist die Messung von Parame-
tern, von denen die GrofR3e in bekannter Weise abhangt. Solche Verfahren werden
auch als indirekte Messungen bezeich-

e T T net. Die Bestimmung der Hohe X' des

Baumes ist zum Beispiel auch mit

I Hilfe eines rechtwinkligen Dreiecks
. aus der Ferne moglich und soll as
- erstes Beispiel einer Fernerkundungs-
messung dienen. In Abbildung5.1 ist
die Vorgehensweise dargestellt: Der
Beobachter A néhert sich dem BaumB
und hélt dabei die Kathete a horizontal
und die Dreiecksebene senkrecht. Bei

: 5 einer Entfernung y* vom Baum B kann
I V dessen Spitze wie abgebildet Uber die
< yt —1 Spitze der Kathete a angepeilt wer-

_ . . _den. Zur Héhenbestimmung muss eine
Abbildung 5.1: Messung der H6he eines Baumes mit Beziehung bekannt sein, in der alle Pa-

Hilfe eines rechtwinkeligen Dreiecks mit bekannten Ka- (gmeter auRer dem zu bestimmenden

thetenlangen a und b. durch vorherige Messungen bekannt

sind. Die Kathetenlangen a und b des
Hilfsdreiecks sowie die Augenhthe hy des Beobachters sind bereits im Labor
bestimmt worden. Der gemessene horizontale Abstand ¥ zwischen A und B wur-
de vor Ort mit einer Genauigkeit o¥ bestimmt. Unter Genauigkeit einer Groflle
wird hier der Schatzwert der Standardabweichung einer Wahrscheinlichkeitsver-
teilung (z.B. einer Gaul3-Verteilung) verstanden, der bestimmt wurde durch eine
statistische Analyse der jeweiligen Auswertemethode. Die Messgrofde y und ihr
Messfehler €Y werden dabei als Gau3-verteilt mit Standardabweichung ¢¥ und
Mittelwert y bzw. 0 angenommen. Auller dem Messfehler €/ sind im Beispiel
andere Fehler vernachlassigt, wie zum Beispiel: Messfehler der anderen einge-
henden Grof3en, unebener Boden, schiefer Baum, a nicht parallel zum Boden,
USW.

1m Folgenden ist mit x die beschreibende Variable fiir einen Zustandsparameter gemeint, mit
xt der wahre Wert und mit X der aufgrund einer Messung geschétzte Wert. Analogesgilt fir weitere
Zustandsparameter.
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Aus den Seitenverhdtnissen kongruenter Dreiecke |&sst sich fur die Messgro-
3e y ein mathematisches Modell y™ herleiten:

Y= £ (x=tn)
oy (5.1)
- & (X— hA) .

Fur dieses Modell wird eine Losung X fur die Baumhohe dann gefunden, wenn
das Messergebnis y und der Modellwert y™ tibereinstimmen?:

. b
X—ayrn+hA

aym ! (5.2
= ( - ) y+ ha.
0x

Ist die einzige Informationsquelle Uber den Abstand y der gemessene Wert y, so
wird dieser als Erwartungswert der Verteilung vony + €Y angenommen. Damit ist
auch die aus Gleichung (5.2) erhaltene L 6sung X der Erwartungswert der unter der
Bedingung y im Rahmen des Messfehlers zu erhaltenden Lésungen. X ist also bei
dieser Betrachtung die wahrscheinlichste Lsung.

Im Fall einer skalaren Messung mit einem Auswerteparameter ist die Ent-
scheidung fur X als Lésung trivial, denn es gibt nicht mehr Information al's Bewer-
tungsgrundlage. Dies andert sich, wenn mehrere M essergebnisse zur Auswertung
herangezogen werden.

Lineare Gleichungssysteme

Aufl%er durch Erhéhung der Qualitét einer Messung erhoht sich die Genauigkeit der
Auswertung, indem mehrere unabhangige Messungen betrachtet werden. Werden
zum Beispiel drei der wie beschriebenen Messungen 4, ¥» und y3 von Beobach-
ter A mit verschiedenen Hilfsdreiecken durchgefiihrt, so konnen Modellwerte wie
in (5.1) aus einem L 6sungsansatz x mit Hilfe des Folgenden linearen Gleichungs-
systems bestimmt werden:

P = %5 (-t
= 2 () 59
0
7= 2% (x ).,

Ubersteigt, wie in diesem Beispiel, die Anzahl der Messungen die Anzahl der
gesuchten Parameter, kann in der Regel keine Losung gefunden werden, die die

2Dies muss im Rahmen des Messfehlers erfiillt sein.
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Messwerte§ = (Y1, ¥2,¥3), und deren zugeordnete Model lwerte§™ = (Y1, y5', y3')
zur Deckung bringt. Zunéchst bietet sich als Losung die L east-Squares-L 6sung
(Methode der kleinsten Fehlerquadrate) an, bei der die Summe der quadratischen
Abweichungen der Messungen von den Modellwerten minimiert wird:

3 3 oVt 2
e:Z(yj—YEn)ZZZ(yj—a—yz(X—hA)) = min, (5.4

j=1 j=1
oder in vektorieller Schreibweise:
e= |y —K(x—ha)|?= min,
wobei der Vektor K as
oy™
K=o

definiert wird. Die Ableitung der Funktion e nach x ist an der Stelle X gleich Null,
was auf die Losung

(5.5)

= (KTK) 1KTg + ha (5.6)

fuhrt (siehe z.B. [98]). Gleichung (5.6) kann als ein gewichtetes Mittel der Losun-
gen aus den Messungen y1, Yo und Vs interpretiert werden. Dabel dient der Term
K TK der Normierung der Gewichtsfaktoren (Normierungsterm). Die Gewichtung
hangt von der Empfindlichkeit ab, mit der jede der Messungen auf Anderungen
des Auswerteparameters reagiert. Denn genau dies wird nach der Definition (5.5)
durch K ausgedriickt. Daher wird K auch als Gewichtsfunktion bezeichnet®. Es
ist nicht selbstverstandlich, dass eine quadratische Form wie in (5.4) verwendet
wird. Es ist zum Beispiel auch moglich, Absolutbetrage der Abweichungen zu
minimieren[109], oder das gleiche Gewicht fir jede Messung zu verwenden, was
dem arithmetischen Mittel entspricht. Mit dem Quadrat oder hoheren Ordnungen
wird die Gewichtung noch verstarkt.

Die Gewichtung ist bel der betrachteten Baumhthenmessung unter den ge-
gebenen Bedingungen sinnvoll, denn bei Verwendung eines hohen Hilfsdreiecks
(schwache Gewichtsfunktion, kleines a/b) bewirkt eine Baumhohenénderung dx
nur ein kleines Signal im Abstand y im Vergleich zu einem flachen Hilfsdreieck.

Sind firr die Messung ; Fehlerangaben in Form von Standardabweichung ¢/
gegeben, soist eine Gewichtung der M essungen entsprechend den Quadraten ihrer
Standardabweichungen Y2, bezeichnet als Varianzen, sinvoll. Werden die Mes-
sungen mit hoher Empfindlichkeit , belohnt”, so werden Messungen mit grof3en
Messfehlern auf diese Weise ,, bestraft”, das heif3t weniger stark bei der Mittelung

3Auch bei der Auswertung mehrerer GroRen mit einer Messung und bei Systemen mehre-
rer Messungen und Auswerteparameter werden K -Vektoren, dann a's Zeilen oder Spalten einer
Matrix, zur Gewichtung herangezogen.
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gewichtet. Es ist klar, dass bel der beschriebenen Vielfachmessung digjenigen
Messwerte, die mit hoher Genauigkeit, d.h. mit einer geringen Standardabwel-
chung oiy relativ zum gemessenen Signal y;, gemessen wurden, bevorzugt in die
Gewichtung eingehen. Ein Mal3 fir die Bewertung von Messungen hinsichtlich
dieses Kriteriums ist das Signal-zu-Rausch-Verhéltnis y; / oiV. Die Fehlergewich-
tung fuhrt auf die Lésung
£ = (KTYK) KTy + ha, (5.7)
wobel SY die Kovarianzmatrix darstellt. Diese enthdlt in der Diagonalen die Va-
rianzen oiyz. sY~1 ist die Inverse der Kovarianzmatrix. Diese taucht als Teil der
Gewichtung der Messungen im Normierungsterm auf. Durch die Nicht-diagonal -
Elemente von SY gehen auch Kovarianzen zwischen Einzelmessungen y; und y;
in die Gewichtung ein.
Bel der L6sung gemald Gleichung (5.7) handelt es sich um das Minimum der

mit der inversen Kovarianzmatrix gewichteten quadratischen Abweichungen aus
Gleichung (5.4). Die Losung wird als Damped-L east-Squares-L 6sung bezeichnet.

Komplexe Messsysteme

In den obigen Abschnitten geht es um die Bestimmung des Wertes einer skala
ren Groélde x unter Verwendung unabhéngiger Messungen, deren Messgrofen y
linear mit x in Beziehung stehen. Dabei wird mit Hilfe der Messkovarianzmatrix
und der Gewichtsfunktion ein gewichtetes Mittel aus den Ergebnissen der Ein-
zelmessungen bestimmt. Dieses einfache Beispiel soll dem Verstandnis fur die
Art der Auswertung physikalischer Grof3en, wie sie in dieser Arbeit beschrieben
wird, dienen und die mathematische Formulierung der verwendeten Beziehungen
plausibel machen.

Allgemeiner betrachtet ist ein Vektor x der Dimension N die Zielgrol3e einer
Auswertung. x wird im Folgenden als Zustandsvektor bezeichnet. In die Aus-
wertung werden M unabhangige Messungen einbezogen, ausgedriickt durch den
Messvektor y mit Messwerten, gegeben durch den Vektor y. Zunachst werden li-
neare Probleme betrachtet. Wieder ist eine Beziehung des Zustandsvektors x zum
Messvektor y erforderlich. Dieseist durch ein mathematisches Modell

ym = Kx (5.8)
gegeben. Existiert eine Lésung X fur (5.8), so gilt:
Y(X) +& = ym"(K) = KX, (5.9)

d.h. bis auf einen Messfehler ¥ stimmt der Modellvektor mit dem Messvek-
tor Uberein. K ist hier eine (M x N)-Matrix, die Gewichtsfunktionenmatrix. Sie
besteht aus den Elementen

Ki,j = % ,ie{l,..,M}, je{1,..,N}. (5.10)
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Der LOsungsvektor X, der die quadratische Norm
e= [y —yml3-1 = 1§ — Kx]|y- (5.12)

minimiert (gewichtet mit der inversen Messkovarianzmatrix SY 1), ist durch eine
zu Gleichung (5.7) anliche Beziehung gegeben:

%= (KT tK)" KTy 1y, (5.12)

wobei dieim vorigen Beispiel betrachtete Gewichtsfunktion K jetzt fir jede Kom-
ponente X; des Zustandsvektors als j-ter Spaltenvektor der Gewichtsfunktionen-
matrix K definiert ist. Der Begriff Gewichtsfunktion wird spéter auch fur die
Zeilenvektoren von K verwendet, die dann je einer Messung y; zugeordnet sind.

Im gunstigsten Fall kénnen mit Hilfe der Messungen alle Komponenten des
Zustandsvektors (Zustandskomponenten) eindeutig bestimmt werden; das Glei-
chungssystem ist widerspruchsfrel 10sbar, d.h. die Aussagen des Gleichungssy-
stems fuhren auf ein eindeutiges Auswerteergebnis X. Wird die Bestimmung
einer Komponente x, des Zustandsvektors bei Vorhandensein von Messfehlern
oder schwachen Gewichtsfunktionen betrachtet, dann sind widerspruchsfreie und
sich widersprechende Aussagen (Gleichungen des Systems) zu X, nicht streng
voneinander trennbar. Aufgrund der als Gaul3-verteilt angenommenen Messwerte
wird der Grad der Widerspriichlichkeit oder Ubereinstimmung zweier Auswerte-
ergebnisse® zu einer Zustandskomponente x, durch die Wahrscheinlichkeit ihres
Auftretens in Verbindung mit der Empfindlichkeit der Messung fir x bestimmit.
Beim Beispiel der Komponente X, ist es wenig wahrscheinlich, dass zwei un-
abhangige Messungen, die mit grof3er Genauigkeit vorgenommen wurden, Uber
Xk signifikant unterschiedliche Informationen liefern, wenn beide Messsignale
auf Variationen von x¢ stark reagieren. Ist demgegeniiber die Empfindlichkeit
flr xx schwach, das heif3t die entsprechende Komponente der Gewichtsfunktio-
nenmatrix klein, werden Variationen von X, nur schwach im Signal registriert.
Somit reichen schon geringe Variationen (selbst im Rahmen kleiner Messfehler)
bei der Anpassung von Messergebnissen und Modellwerten, um einen Konsens
der Auswerteergebnisse fur x¢ zu erhalten. Dieser Fall geht allerdings mit einem
entsprechend grof3en Fehler fir X, einher (Fehlerverstérkung durch schwache Ge-
wichtsfunktionen).
Bel grolen Messfehlern sind Diskrepanzen von Auswerteergebnissen einer Zu-
standskomponente wahrscheinlich, was sozusagen starke Unterschiede von Mess-
und Modellwerten , erlaubt”. Der Anpassungsprozessist dann schwéacheren Zwan-
gen unterworfen.

Die obigen qualitativen Aussagen Uber die Merkmale eines Auswerteverfah-
rens konnen mit Hilfe geeigneter Grolen quantitativ erfasst werden. Fir die Be-
schreibung ist das mathematische Konzept linearer Vektorraume hilfreich. Daflr

4Der Einfachheit halber seien hier zwei verschiedene Werte fir die Komponente x aus zwei
unabhangigen Messungen angenommen. Es kdnnten auch aus jeder Messung je eine Menge von
moglichen Werten fiir x folgen.
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wird als Messraum ein M-dimensionaler Vektorraum bezeichnet, in dem jeder
Punkt eine mogliche Messung reprasentiert. Analog wird als Zustandsraum ein N-
dimensionaler Vektorraum bezeichnet, der die méglichen Zustandsvektoren ent-
hélt. Die Entstehung der gemessenen Daten kann damit als eine Abbildung des
wahren Zustandes x' vom Zustandsraum auf das Messergebnis § im Messraum
verstanden werden, wobei dieses den wahren Wert y* im Messraum bis auf den
Messfehler €¥ genau bestimmt. Zunéchst sollen Messfehler jedoch nicht betrachtet
werden.

Die Inversion einer Messung wird durch eine geeignete Abbildung des M essvek-

torsy zurtick in den Zustandsraum beschrieben. Der Ldsungsvektor X ist dann ein
Element eines Unterraumes des Zustandsraumes, der durch die Zeilenvektoren der
Gewichtsfunktionenmatrix K aufgespannt wird. Dieser Unterraum wird Zeilen-
raum® von K genannt. Die Anzahl linear unabhéngiger Zeilenvektoren bestimmt
die Dimension R des Zeilenraumes. Rwird als Rang der Matrix K bezeichnet. Es
gilt R < min(M,N).

Sollen die Werte des Zustandsvektors X, die zur Messung y geflhrt haben,
vollstandig bestimmt werden, soist es notwendig, mindestensN Messungen durch-
zufUhren. Daher wird hier der Fall (M > N) betrachtet, so dass die Anzahl der
Messungen M gréf3er ist als R. Inkonsistenzen in den Messdaten fiihren dann da-
zu, dass keine Losung gefunden wird, es sei denn das Messsystem wird durch
die Bertcksichtigung moglicher Messfehler in Form der Messkovarianzmatrix
flexibilisiert.

Gilt R= N, so flllt der Zeilenraum von K den Zustandsraum komplett aus.
In diesem Fall kann eine eindeutige Losung X des Zustandsvektors mit Glei-
chung (5.12) gefunden werden. Ist R kleiner als N kann xt auRerhalb des durch K
gegebenen Zeilenraumes liegen. Gleichung (5.12) wird in diesem Fall als schlecht
gestellt (engl.: ill-posed) bezeichnet® . Die Lésung X l&sst sich dann in einen Teil
xP, der innerhalb des Zeilenraumes liegt und zur Messung beitragt, und einen Tell
xP, der nicht zur Messung beitragt, zerlegen:

K= xP 4 xh (5.13)

Der Raum der Vektoren x" ist (N —R)-dimensional und wird als Kern der zu (5.8)
gehdrigen Abbildung bezeichnet, was bedeutet Kx"™™ = 0. Da die Vektoren x™M
keinen Einfluss auf den Messvektor y haben, kdnnen sie beliebig aus dem Kern
von Abbildung (5.8) gewahlt werden. Die Lésung kann in diesem Fall nur dann
eindeutig aus der Messung bestimmt werden, wenn auf geeignete Weise zusétzli-
che Angaben (Informationen oder Annahmen) in die Auswertung einflief3en.

SEswird in der Literatur auch der Begriff Parameterraum verwendet [70].
Die Bezeichnungen , iberbestimmt* (M > N) und , unterbestimmt® (R < N) werden hier
vermieden, da entsprechende Merkmal e verwirrenderwei se auch gleichzeitig auftreten kénnen.
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Regularisierung

Ist die Invertierung des Normierungs-

KT K + VHTH = terms KTSY 1K aus Gleichung (5.12)

nicht moglich (wie bei schlecht ge-

M N M___ N N stellten Problemen), miissen neben den

N K' HT Messungen zusétzliche Angaben tiber

" gy 0 K M den auszuwertenden Zustandsvektor

in die Auswertung einflief3en. Diese
77777777777777777 werden ebenfalls mit einer bestimm-
N 0 ~ H N ten Gewichtung versehen. Der \or-

‘ gang wird auch als Regularisierung
bezeichnet [101] und taucht formell als

Abbildung 5.2: Regularisierung der Matrix<TSY~1K, eine N x N-Matrix auf, die zum Nor-
veranschaulicht durch Boxen. Die Dimensionen der mjerungsterm KTSY 1K addiert wird,
zugehdrigen Matrizen stehen an den Kanten. Die Ge-g; dass die Summe invertierbar ist.

wichtungy steht in der markierten Diagonalen.

Allgemein wird neben der Mini-
mierung der quadratischen Norm aus
Gleichung (5.11) die Minimierung des Quadrates eines weiteren Funktionals F (x)
gefordert. F(x) kann durch

F(x) = HXx (5.14)
beschrieben werden. Als Lésung ergibt sich dann [101]
= (KT 1K+ yHTH) KT o1y, (5.15)

wobei durch den Parameter y ein weiteres Gewicht der Regularisierung eingeht.
Gleichung (5.15) wird in Abbildung5.2 illustriert. Die Matrix H in (5.14) kann
analog zu (5.8) als Gewichtsfunktionenmatrix der Zusatzinformation betrachtet
werden. Die Gewichtung y wird wie vorher die Varianz behandelt. In Abbil-
dung 5.2 werden zusammengefasste Gewi chtsfunktionen- und Kovarianzmatrizen
dargestellt. Dieser Matrixausdruck entspricht dem Normierungsterm in (5.15).
Die Zusatzinformation wird also ganz analog zur Messung behandelt.

Regularisierungen lassen sich anschaulich interpretieren. Als Beispiel sei hier
eine Methode angefiihrt, die als Nebenbedingung die Minimierung der quadrati-
schen Norm des Zustandsvektors oder auch seiner Ableitung verfolgt (H ist dann
ein Norm- bzw. Ableitungsoperator). Diese Methode wurde zum Beispiel von
Twomey (1977) vorgeschlagen [101]. Die Ableitung des Zustandsvektors x wird
mit Hilfe des Differenzvektors

Ax = H'x (5.16)
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approximiert, wobei H' als

1 -1 0 0 0 ........ 0
1 1
0 -3 0 0 ........ 0

oo 3 o0 -Fo ........ 0

H = |. : . (5.17)
O o 030 -3
0 00 1 -1}

definiert werden kann. Neben den quadratischen Abweichungen aus (5.11) soll
auch die quadratische Norm von dx minimal sein. Beide Bedingungen zusammen
werden durch

~ | .
e=|[y- Kx||§y,1 + ||H'x||2 = min (5.18)

beschrieben und bedeuten, dass aus dem Zeilenraum von K derjenige Zustands-
vektor als Losung angesehen wird, der den Ausdruck (5.11) minimiert mit der
Nebenbedingung, gleichzeitig entsprechend der Gewichtung y méglichst kleine
Ableitungen zu haben, also moglichst glatt zu sein. Der Losungsvektor ist

R = (KTSY 1K+ yHTH ) 1KTsY 1y (5.19)

Wird fir H' statt (5.17) die Einheitsmatrix verwendet, wird eine L ésung mit mog-
lichst kleiner Norm, also mdglichst kleinem Abstand zum Koordinatenursprung
gefunden.

Eine Mdglichkeit eine solche Re-
gularisierung zu spezifizieren ist die KT Sy'1 K + Sa'1:
EinfUhrung eines geeigneten Refe-

b
<
2

renzzustandes x2, oder anders ausge- M ‘
driickt, eine Verschiebung des Koor- N K" | E
dinatenursprungs nach x2. Im Folgen- :
den wird dieser Referenzzustand als M
A-priori-Zustand bezeichnet. Die For-
derung ist dann neben der Minimie-
rung des Abstandes von Modell und

Messung die Minimierung des Ab-

standes zum A-priori-Zustand. Beim  Abbildung 5.3: Wie Abbildung5.2. E bezeichnet die

Verfahren der statistischen Regulari-  Einheitsmatrix.

Sierung ist der Auswerteparameter de-

finiert durch die Abweichung des jeweiligen Zustandsvektors von einem sta-
tistisch mittleren Zustandsvektor, der als A-priori-Zustand x# verwendet wird.
Zur Regularisierung wird die Inverse der Kovarianzmatrix S? verwendet, die die
statistischen Informationen Uber die Abweichungen repréasentiert. Der Datensatz



56

Auswertemethoden

(x2,S&) wird als bereits vor der Messung bekannte I nformation angenommen; da-
her die Bezeichnung A-priori-Information. Das Verfahren fuhrt fr ein lineares
Problem auf die Lésung

£ =x3+ (KT K + 58 H=1kTy (g — Kx?) . (5.20)

Die Aussage von (5.20) wird in Kapitel 5.2 bel Behandlung der Optimal Esti-
mation-Methode [83] weiter verdeutlicht. Auf3erdem wird (5.20) in Anhang A
ausfuhrlich hergeleitet.

Abbildung5.3 veranschaulicht analog zu Abbildung 5.2 den durch die Regu-
larisierung modifizierten Normierungsterm. Die Gewichtsfunktionenmatrix wird
hier erweitert um die Einheitsmatrix E, denn bel der linearen Abbildung, die die
Zusatzannahmen (A-priori-Annahmen) darstellen, handelt es sich um die Identitét
mit E als ,, Gewichtsfunktionenmatrix“. Der A-priori-Zustand kann als virtuelle
Messung [83] interpretiert werden, die in (5.20) gewichtet mit ihrer A-priori--
Kovarianzmatrix S? eingeht. Die in Abbildung5.3 zusammengefasst dargestellte
inverse Kovarianzmatrix ist somit um S 1 erweitert.

Die Auflosungsmatrix

Die Messung ¥ kann mit Hilfe der Gewichtsfunktionenmatrix K und dem wahren
Zustand x' fiir ein lineares Problem dargestellt werden als

¥~ Kxt. (5.21)
Einsetzen von (5.21) in (5.15) liefert

%~ (KTSYPK + yHTH) KT SV 1K

o (5.22)

>0
2

Die Matrix A ist als Modéelaufl6sungsmatrix (engl., Model Resolution Matrix)
[70] oder Averaging Kernel Matrix [2] bekannt. Im Folgenden wird sie als Auflo-
sungsmatrix bezeichnet.

Die k-te Spalte der Auflésungsmatrix A beschreibt, wie eine Storung des k-ten
Elementes des wahren Zustandsvektors x' tber die Elemente des Ldsungsvek-
tors X verschmiert wird. Die k-te Zeile der Auflésungsmatrix wird als Averaging
Kernel oder auch Auflésungsfunktion bezeichnet. Ihre Elemente sind die Gewich-
tungen, mit der alle Elemente des wahren Zustandes x! zum k-ten Element des
L dsungsvektors X beitragen.

Sowohl die Spalten als auch die Zeilen von A kénnen zu einer Analyse einer
réumlichen Auflésung’ der Auswertemethode herangezogen werden. Angestrebt
wird dabei eine einfache Beschreibung der Qualitét des L osungsvektors, also der
Aussage Uber raumliche GrofRenverteilungen. Dabel darf nicht vergessen werden,

"Vorausgesetzt wird hier, dass eine raumliche GréRe das Ziel der Auswertung ist.
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dass eine vektorielle physikalische Messgrofie immer im Zusammenhang mit ih-
rer Kovarianzmatrix gesehen werden muss. Je grof3er entsprechende Kovarianzen
sind, als desto schlechter werden in der Regel raumliche Auflésungen geschétzt,
was Uber den tatsachlichen Informationsgehalt eines Auswerteergebnisses hin-
wegtauschen kann.

N&herung (5.21) in Gleichung (5.20) eingesetzt ergibt

R x4 (KT K + 53 1) KTV (Kxt — Kx®)
K~ x4+ Axt — Ax® (5.23)
X~ Axt+ (E—A)x2.

Dies zeigt, dass die gefundene Losung ein gewichtetes Mittel aus dem wahrem
Zustand und dem A-priori-Zustand ist.

Nicht-lineare Probleme

Bisher wurden nur Gleichungssysteme mit linearen Beziehungen zwischen Mess-
und Zustandsvektoren betrachtet. Die Losung l8sst sich dann zum Beispiel an-
hand einer Vektorgleichung wie Gleichung(5.20) angeben, wenn das Problem
gut gestellt ist.

Eine nicht-lineare Beziehung zwischen Mess- und Zu-  da
standsvektor kann geschrieben werden al's dx

y" = 8X, (5.24)

wobei K ein nicht-linearer (also von x abhangiger) Operator
ist. Zu minimieren sind dann die quadratischen Abwei-
chungen

e= |y —fx|%, 1 = min. (5.25)

X2 x
Als Beispiel wird das oben angefuhrte Verfahren mit stati-
stischer Regularisierung genommen.

Dasich Gleichung (5.24) nicht in zu Gleichung (5.20) aqui-
valenter Weise invertieren lasst, wird sie mit Hilfe der Ge-
wichtsfunktionenmatrix Ko linearisiert, wobei der Index O
bedeutet, dass der Zustand Xo a's Linearisierungspunkt ver-
wendet wird. Die Funktion der zugehoérigen quadratischen
Abweichungen ist fir dieses Beispiel

Abbildung 5.4: lllustration des
Newton'schen Naherungsverfahrens
zur Bestimmung des Minimums
der Fehlerfunktion e, wenn deren
Ableitungsfunktion nicht-linear ist.

~ ! .
€0 = [|J —Yo —Ko(x = X0) [ §y-2 + | X — x*|Z,-. = min (5.26)

und hat eine lineare Ableitungsfunktion, deren Nullstelle x; bestimmt werden
kann. x1 wird as Linearisierungspunkt fur die nachste Schétzung verwendet.
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Die Methode wird iterativ fortgefihrt und konvergiert in der (n+ 1)-ten Iteration
gegen die Losung

K=+ (ST KT K IKT I ((F = yn) + Kn(xn — x3)) . (5.27)

Das Verfahrensprinzip ist als Newton’sches Néherungsverfahren bekannt und ist
in Abbildung5.4 fur ein eindimensionales Problem illustriert, wobei as erster
Linearisierungspunkt der A-priori-Zustand x2 verwendet wird.

Die in den beiden folgenden Abschnitten vorgestellten Auswertemethoden
bauen auf diesem Pinzip auf.

5.2 Optimal Estimation

Dieser Abschnitt befasst sich mit einer der beiden im Rahmen dieser Arbeit ver-
wendeten Methoden zur Auswertung vertikaler Hohenverteilungen von Ozonmo-
lekUldichten aus Messdaten im UV S-Bereich des sonnennormierten atmosphari-
schen Ruckstreuspektrums. Dazu wird eine Inversionsmethode mit statistischer
Regularisierung verwendet. Das zur Auswertung notwendige Modell spektrum ist
durch

gegeben, wobei F(X,b) eine nicht-lineare Funktion darstellt, entsprechend der
Strahlungstransportgleichung. Der Vektor b beinhaltet dabei all digjenigen Mo-
dellparameter, die wahrend der Auswertung konstant gehalten werden. Zur nume-
rischen Bestimmung von § (X, b) wird ein Strahlungstransportmodell verwendet.
Ziel ist die Inversion der Gleichung (5.28) zur Bestimmung von x mit Hilfe eines
iterativen Verfahrens. Hierfr ist in der n-ten Iteration eine Linearisierung um den
Linearisierungspunkt x, mit Hilfe der Gewichtsfunktionen K, gegeben durch®

Y —¥Yn=Kn(X = Xn) + &, (5.29)
wobei e, das spektrale Residuum ist. Dieses kann als

en = (¥ —yn) — Kn(X = Xn)

geschrieben werden und beinhaltet M odel Ifehler, Messfehler und Linearisierungs-
fehler. Als A-priori-Information wird der mittlere Zustand x mit der Kovari-
anzmatrix Sy verwendet. Der Auswerteparameter ist die Differenz zwischen dem
Zustandsvektor x und x2, oder anders ausgedriickt, der Zustandsvektor in Koordi-
naten, die um x2 verschoben sind, definiert durch

¢ = x—x2

5.30
und ¢ni1 = Xnp1 — X2, (5-30)

8Die Spezifizierung m fur die Modellstrahlung ist hier und im Folgenden weggelassen; ein
Iterationsindex deutet auf Modellstrahlung hin.
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$n1 ist derjenige Auswerteparameter, der nach der n+ 1-ten Iteration die Ziel-
funktion

2 2
W = [lenllgy-1 + [Ix = x| G

_ S o+ TS L (5.32)
minimiert, im Folgenden als (n+ 1)-te Losung bezeichnet.
Gleichung (5.31) bedeutet in Worten, dass die Norm des spektralen Residu-
ums e,, gewichtet mit der inversen Messkovarianzmatrix =1 und die Norm
des Auswerteparameters ¢ (Abstand des Zustandsvektors vom mittleren A-pri-
ori-Zustand), gewichtet mit der inversen A-priori-Kovarianzmatrix, gleichzeitig
minimiert werden.
Die Kovarianzmatrizen bestimmen also, wie stark die Informationsquellen (Mes-
sung und A-priori-Statistik) in die Auswertung einbezogen werden.
Die Minimierung der Zielfunktion (5.31) zur Bestimmung der (n+ 1)-ten
L 6sung beginnt mit der Bedingung

oW\ |
<%> =0 (5.32)

und liefert die Zwischenldsung

Xnt1 = X2+ Dn ((§ — Yn) + Kn (Xn — %))
mit Dp = Spa KISV
und Spp1 = (SP 4+ KIS IKe) L. (5.33)

Sni1 ist die Kovarianzmatrix der Zwischenldsung Xn.1. Mit D, wird die Emp-
findlichkeit der Auswertung gegeniiber spektralen Anderungen ausgedriickt. Die
formelle Beschreibung der Ableitung (5.32) findet sich unter AnhangA.1.

Ist nach der n-ten Iteration Konvergenz eingetreten, so kann die Losung der
Auswertung geschrieben werden als

X = Xnt1 (5.34)

mit der L dsungskovarianzmatrix

A

§=25n1. (5.35)

Wird fir die erste Iteration (n = 0!) als Linearisierungspunkt der mittlere A-
priori-Zustand x2 gewahlt, wasin den meisten Fallen angebracht ist, folgt alserste
L6sung

x1=x3+ S71KISY (9 - yo)

5.36
= x%+ Do (¥ — Yo) - (5:30)
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Wird angenommen, dass das verwendete Vorwartsmodell die Realitét korrekt be-
schreibt und auf3erdem, dass die verwendete A-priori-Statistik auf der Basis von
Gaul3-Verteilungen das A-priori-Wissen Uber den atmosphérischen Zustand repréa-
sentiert, handelt es sich bei der mit diesem Verfahren gefundenen Losung um die
wahrscheinlichste. Unter dieser Annahme kann Gleichung (5.36) auch mit Hil-
fe eines statistischen Ansatzes, namlich unter Verwendung des Bayes-Theorems
hergeleitet werden, was fur den Fall eines linearen Vorwartsmodellsim Anhang -
A.2 beschrieben ist. Es zeigt sich, dass unter obiger Annahme x; aus (5.36) im
linearen Fall als Erwartungswert eines statistischen Ensembles mit Ldsungsko-
varianzmatrix §1 betrachtet werden kann. In diesem Sinne wird die Lésung in
der Literatur als optimal bezeichnet gegeniiber anderen nicht-optimalen L6ésun-
gen. Dies hat der Methode die Bezeichnung Optimal Estimation (engl., , Beste
Schétzung”) gegeben [83] (siehe auch AnhangA.2).

In dem in dieser Arbeit vorgestellten Auswertealgorithmus sind die Kompo-
nenten des Auswerteparameters’ ¢ auf die Komponenten des mittleren A-priori-
Zustandes x2 normiert, d.h.

~ ~a - ~ XnJ ~; Xja
Als Elemente der A-priori-Kovarianzmatrix mussen dann
2 1 1
S = - =
Ik x? Ikx@

verwendet werden. Die Elemente Rni_ j der entsprechenden Gewichtsfunktionen-
matrix ergeben sich aus der Naherung der Spektraldifferenz

— Yo = ZKn.J an—
N
zj: nlJJ Jxa

]

x5

Zu

Kni,j = K X'
Wenn im Folgenden von relativen Auswerteparametern die Rede ist, dann sind die
gemald Gleichung (5.37) gemeint. Analoges gilt fur die Gewichtsfunktionen.
Grundsétzlich kénnen sich die Auswerteergebnisse fir relative und absolute
Parameter, oder allgemein ausgedriickt, fir unterschiedliche Parametrisierungen

9Fiir die Komponenten des Zustandsvektors wird der Index j verwendet. Der spektrale Index
ist nachwievor i.
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derselben Auswertegrof3en im Auswerteresultat niederschlagen. Denn auch wenn
es sich, wie im obigen Fall, lediglich um verschiedene Einheiten handelt, kdnnen
die zugehorigen A-priori-Kovarianzmatrizen unterschiedlichen Einfluss auf die
Gewichtung der eingehenden Informationen untereinander haben, d.h. der mini-
male Abstand zum A-priori-Zustand (Minimum-Norm) hangt von den gewahlten
Einheiten ab [98]. Es sal jedoch vorweggenommen, dass sich bel der Auswer-
tung von Ozonprofilen in dieser Arbeit diese unterschiedliche Gewichtung nicht
bemerkbar gemacht hat.

5.3 Informationsmatrix-Methode

Die Entropie S einer Wahrscheinlichkeitsverteilung P(x) ist ein MaR3 fur die In-
formation Uber den Zustand x eines Systems und ist definiert als[93]

NZ
SP) = - RInR, (5.38)
k

wobel P die Wahrscheinlichkeit fir das Eintreten des k-ten von N* mdglichen
Zustanden des Systemsiist.

Wie im vorigen Abschnitt sei der Zustand x2 als mittlerer atmosphérischer
Zustand mit Kovarianzmatrix S als A-priori-Information gemal3 einer Gaul3--
Verteilung gegeben. Wiederum werden die Messung ¥ und die Losung X nach
ihrer Auswertung als Mittelwerte von Gaul3-Verteilungen mit Kovarianzmatrizen
SY und S angenommen. Der Informationsgewinn H aufgrund der Auswertung
der Messung ¥ kann dann ausgedriickt werden als Differenz der Entropien des
Zustandes x vor und nach der Messung und ist gegeben durch [87]

H = S(P(x)) — S(P(x]y))
1 0 1
— > In|s? = Inj3| (5.39)

_1— az—1
—zln‘S 3 ‘

Es habe die Auswertung des Zustandes x nach dem Optimal Estimation-Verfahren
mit Hilfe der Messung y wiein Abschnitt 5.2 beschrieben nach der n-ten Iteration
die ZwischenlGsung xn1 ergeben. Wird die Losungskovarianzmatrix §n+1 aus
Gleichung (5.33) in (5.39) eingesetzt, so ergibt sich

1
H==>I
2n

1
- In‘ E + S?KT &K,

sa(sal KT Sy’lKn)‘l‘
(5.40)

b
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wobei E die Einheitsmatrix des Zustandsraumes darstellt. Mit der Definition einer
Informationsmatrix [93] entsprechend

Wn = KISV 1K, (5.41)

kann (5.40) geschrieben werden als
1

Unter Einbeziehung elementarer Eigenschaften von Determinantenist (5.42) aqui-
valent zu

1 (N
H :§|n<H(1+An.)>

e (5.43)

:%ZM(].—{— }\n|) .

Dabei sind die Ay, | € {1,..,N¢} die Eigenwerte der Informationsmatrix Wy, fur
die n-te Iteration. Diese ergeben sich aus der Bestimmung der zugehorigen Eigen-
vektoren P, | € {1,..,Ne}, fur diegilt

Whlly, = SSKI S T KnWn = Aq Wn, | =1,.,NC. (5.44)

Gleichung (5.43) sagt aus, dass ein Mal3 fur den Informationsgewinn H der n-ten
Iteration mit Hilfe der Eigenwerte A, der Informationsmatrix W, ausgedriickt
werden kann. Digjenigen Terme aus Gleichung (5.43) tragen zum Informations-
gewinn bei, die Eigenwerte gréf3er oder gleich 1 enthalten (siehe dazu auch [87]).

Man erhdlt dieses Ergebnis auch bei Betrachtung der transformierten Varia-
blen

X und

<
I

.
(5.45)
9

Nl Nl

<1
I

y

mit der Einheitsmatrix alsjeweiliger Kovarianzmatrix (gleichbedeutend einer Stan-
dardisierung auf eine Normalverteilung) und der Gewichtsfunktionsmatrix

mit K] Kn = Wh. Das bedeutet, diejenigen Eigenvektoren der Informationsmatrix,

die Varianzen grofRer oder gleich 1 besitzen, variieren stérker als das Messrau-
schen.
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Es seien NP Eigenwerte mit A, > 1 gegeben. Die entsprechenden Eigenvek-
toren Y, | € {1,..,NP} kénnen dann dazu verwendet werden, die Zwischenl6-
sung aus dem Optimal Estimation-Verfahren x,,.1 mit folgender Entwicklung zu
approximieren:

NP

Xnt1 = x? + Z Bnry Py - (5.47)
|

Ein Verfahren zur Bestimmung der Eigenvektorkoeffizienten a1, | € {1,..,NP}
bedeutet dabei eine Alternative zum Optimal Estimation-Verfahren, die as In-
formationsmatrix-Methode bezeichnet wird [89]. Das Verfahren wurde am ife
entwickelt und wird bei der Ableitung von Ozonprofilen aus GOM E-Spektren
bevorzugt. Bei diesem Verfahren werden nur unabhangige Parameter ausgewertet,
deren Anzahl sich am Informationsgehalt der Messung orientiert.

Die Angabe eines Ausdrucks zur Bestimmung der Eigenvektorkoeffizienten
erfordert die Einflihrung einesweiteren Vektorsystemsgp, , | € {1, .., NP}, definiert
durch

&n = K-rl; 1Ky Wn, - (5.48)
Die Vektoren &, sind orthogonal zu den Eigenvektoren Y, , d.h.
Wp, &n = &1 kVn, - (5.49)

Dieser Zusammenhang wird im Anhang B.2 verdeutlicht. Eine Beziehung zur
Bestimmung der Eigenvektorkoeffizienten Bn.1,,1 = 1,..,NP kann jetzt unter Ver-
wendung der Orthogonalitét aus (5.49) hergeleitet werden (siehe AnhangB). Es
ergibt sich

An,
Vn, (1 + )\n| )

Die Iterationsvorschrift (5.50) in Verbindung mit (5.47) fuhrt analog zu dem in
Abschnitt 5.2 vorgestellten Verfahren nach Konvergenz zur Lésung X. Im An-
hang B wird die Gleichung (5.50) der Informationsmatrix-Methode aus den Glei-
chungen der Optimal Estimation-Methode abgel eitet.

In den GOM E-Messspektren liegen haufig Strukturen vor, die im Strahlungs-
transportmodel| nicht berticksichtigt werden. Diese kommen zustande durch Dis-
krepanzen zwischen dem realen atmosphérischen Zustand und den Modellpa-
rametern, die nicht im Rahmen der Auswertung korrigiert werden, oder auch
atmospharischen und Instrumenteneigenschaften, die nicht ins Modell einfliessen
(Wolken, NOy-Emmissionen, Kalibrationsfehler, usw.). Aus Sicht des Auswer-
teprogramms inkonsi stente Daten flihren beim Optimal Estimation-Verfahren zu
Instabilitéten. Dasliegt daran, dass die Anzahl der verwendeten Auswerteparame-
ter, die bel diesem Verfahren zur Beschreibung des Ozonprofils notwendig sind,
den Rang der Gewichtsfunktionenmatrix weit Ubersteigt (siehe Abschnitt5.1).

Bniy = W KR SY MY — Y+ Kn (X0 — X3) ] . (5.50)
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Der entscheidende Vorteil der Informationsmatrix-M ethode gegentber der Op-
timal Estimation-Methodeist die Anpassung an den Informationsgehalt der Mes-
sung durch Reduzierung der Auswerteparameter. Dadurch bleibt das Verfahren
auch bei fehlerhaften Spektren in der Regel stabil. Die nicht berlicksichtigten
spektralen Strukturen fuhren aber zu Fehlern im Auswerteresultat. Die Reduzie-
rung der Anzahl von Auswerteparametern hat auf3erdem eine Reduzierung der Re-
chenzeit beim Informationsmatrix-Verfahren zur Folge. Unter idealen Bedingun-
gen, d.h. bei im obigen Sinne unverschmutzten Spektren, erhélt man mit beiden
Verfahren nahezu gleiche Ergebnisse.

5.4 Konvergenzkriterium und x?-Test

Ein Kriterium zum Abbruch der Iteration bei Konvergenz liefert das fehlerge-
wichtete Quadrat der Differenz der Zustandsvektoren oder der Modellspektren,
entsprechend

d2 = (Xn—Xn+1)' S (Xn—Xns1) < Np  bzw.
d& = (Yn-1-Yn) ¥ Y1 —Yn) <M |

wobei Np die Dimension des Zustandsvektorsist und M die Dimension der Spek-
tren. Im Auswerteprogramm ist der Spektrenvergleich mal3geblich, wobei der durch
Gleichung (5.51) ausgedriickte Wert vom Benutzer bestimmt werden kann.

Die Qualitdt des nach der Konvergenz erhaltenen Zustands wird mit Hilfe
eines x2-Anpassungstests ermittelt. Der x2-Wert ist dabei definiert durch

(5.51)

-1
X2 = (Y= VYnt1) ST (Y — Y1) = m, (5.52)

wobei S9 die Kovarianzmatrix der Differenz von Modellspektrum und M essspek-
trum darstellt, gegeben durch

S9 = V(Y + Kns1S2KT 4) 1S, (5.53)

Der x2-Wert ist allgemein al's ein Parameter definiert, der Auskunft tiber die Uber-
einstimmung von beobachteten Verteilungen und ihren theoretischen Erwartungs-
werten gibt. Zu gegebenen Wahrscheinlichkeits-Schwellwerten (a-Quantilen) exis-
tieren zugehorige theoretische x2-Werte, bei deren Uberschreiten die Hypothese,
es handele sich im vorliegenden Fall nicht um die erwartete Verteilung, ange-
nommen wird. Bei Uberschreitung des x?-Wertes zum 95 %-a-Quantil wird die
Hypothese, das beobachtete Phénomen verhalte sich wie nach der theoretischen
Verteilung zu erwarten ware (Null-Hypothese), mit 95 %-iger Wahrscheinlichkeit
abgelehnt [59].



Kapitel 6

Fernerkundung atmospharischer
Ozonverteilungen

Die bisherigen theoretischen Betrachtungen der Auswerteverfahren (Kapitel 5)
sind allgemein und konnen auf verschiedene Problemstellungen und Messver-
fahren angewandt werden. Dabei sind die Messgeometrie, die Eigenschaften des
Messobjekts und die Verwendung von A-priori-Information entschel dende Fakto-
ren, die die Grenzen des mdglichen Informationsgewinns des Verfahrens bestim-
men. In diesem Kapitel werden einige Aspekte und Fragestellungen diskutiert, die
sich auf das in dieser Arbeit betrachtete Messverfahren beziehen. Hier wird ins-
besondere die Problematik bei der Messung troposphérischen Ozons beschrieben.

6.1 Beschreibung de8UV-Messsystems

Primére Informationsguelle zur Bestimmung von Spurengaskonzentrationen aus
GOME-Messspektren ist ein bekanntes Absorptionsverhalten des Spurengases
und die bekannten Streueigenschaften der Atmosphare, beides in Abhéngigkeit
von der Wellenldnge. Das GOME-Instrument stellt ein grof3es Angebot spektraler
Messergebnisse im UV S-Bereich zur Verfugung. Es ist daher fur die Untersu-
chung des Informationsgehal tes spektral hochaufgel dster Messungen im Hinblick
auf vertikale Ozonverteilungen pradestiniert (siehe auch Kapitel 4).

Die spektralen Messergebnisse bel M verschiedenen Wellenlangen () wer-
den in Form eines M-dimensionalen VVektors y beschrieben, dessen Elemente sich
aus der jeweils gemessenen Sonnenirradianz 1" und der von der Erdatmosphé
re zuriickgestreuten, gemessenen Strahlung 1124 am Oberrand der Atmosphére
ergeben:

gi = Inl’@ — Inll™ 4 In. (6.1)
Fur den Vektor ¥ wird im Folgenden die Bezeichnung Messvektor oder Messgro-
3e verwendet, analog zum Messvektor der Auswerteverfahren aus Kapitel 5.
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Die Beschreibung des untersuchten atmosphérischen Zustandes wird unter an-
derem durch die gewiinschte Genauigkeit bestimmt, mit der das Auswerteergebnis
dargestellt werden soll. Die mathematisch préaziseste Beschreibung des Zustandes
ist durch eine kontinuierliche Funktion gegeben, mit der sich die Elemente des
Messvektors als

v= | TKn(@)X(2) — 0a(2)]dz 6.2)
0

darstellen lassen. Dabei ist die Linearisierung um den Linearisierungspunkt Xp
im unendlich dimensionalen Zustandsraum mit Hilfe der Gewichtsfunktion Ky, (2)
eingeflossen (siehe Abschnitt5.2). Gleichung (6.2) ist ein Beispiel einer Fred-
holm-Integralgleichung erster Ordnung mit Kern Ky, (z). Die Inversion eines Sys-
tems von Fredholm-Integralgleichungen ist ein schlecht gestelltes Problem [87].
Zur Beschreibung des atmosphérischen Zustandes muss man sich auf einen Zu-
standsraum mit endlicher Dimension beschrénken, da die numerische Realisation
eine endliche Anzahl von Zustandselementen erfordert. Die Einbeziehung einer
bereits vor der Messung bekannten Statistik Uber den atmosphérischen Zustand
in Form von A-priori-Information ist erforderlich, um eine eindeutige L6sung zu
erhalten.

BUV-Messgeometrie

Bel der Messung eines UV S-Spektrums durch GOME ist die Messgeometrie fest
gegeben!. Die Strahlenquelle (Sonne) und der Detektor (GOME) befinden sich
auf der gleichen Seite des Messobjektes (Atmosphére). Abbildung6.1 stellt die
Messanordnung schematisch dar (siehe auch Abbildung3.1). Diese Anordnung
kann nur unter der Voraussetzung ausreichend effektiver Streuung innerhalb der
Atmosphére Profilinformationen liefern. Ein reflektierender Untergrund ist dabei
gunstig fur die Bestimmung des Ozongehal ts besonders unterhalb des Ozonmaxi-
mums, da er das Signal-zu-Rausch-Verhéltnis von Strahlung aus diesem Bereich
erhoht.

Prinzip der Ozonprofilerkennung

Im UVS-Bereich des Spektrums spielt Ozon als Absorber die einflussreichste
Rolle. Die Absorption der Ozonmolekilevariiertim Bereich der Hartley-Huggins-
Banden (ca. 250 nm bis 340 nm) um mehrere Grélenordnungen. Auch aufgrund
der Absorption im Bereich der Chappuis-Banden (ca. 410 nm bis 600 nm) kén-
nen Ozoneinflisse auf die Strahlung detektiert werden. Intensitétsmessungen an
Spektral punkten, an denen sich das Absorptionsverhaten von Ozon unterschei-
det, liefern Informationen Uber die vertikale Verteilung des Ozons. Das liegt, wie

IHier einmal abgesehen von der Abtastung der Atmosphére durch GOME (siehe Kapitel 4).
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Abbildung 6.1: Messgeometrie beinBUV-Verfahren. Als Beispiel wurde die

Atmosphéare in sechs Schichten eingeteilt. Rechts ist schematsch eine typische

Ozondichteverteilung dargestellt.

bereits in Abschnitt 2.3 erwahnt, daran, dass schwach absorbierte Strahlung in
tiefere Atmosphéarenschichten vordringen kann, al's Strahlung, die einer stérkeren
Absorption unterliegt. Voraussetzung zur Messung dieser Strahlung ist der Ein-
fluss der Rayleigh-Streuung, der mit zunehmender Wellenlange stark abnimmt.
Durch ihre A—4-Abhéngigkeit beinflusst die Rayleigh-Streuung die Eindringtiefe
der Strahlung in die Atmosphére in &hnlicher Weise, wie die Absorption im Be-
reich der Hartley-Huggins-Banden des Ozon, fhrt aber im Gegensatz zu dieser
zu einer Verstérkung der Strahlungsintensitét, die am Oberand der Atmosphéare
gemessen wird. Dieses Zusammenspiel von Absorption und Streuung fuhrt zu
dem bereits in Abschnitt 2.3 beschriebenen atmospharischen Rickstreuspektrum.

Ohne die Ruiickstreueigenschaften der Atmosphéare wirde an ihrem Oberrand
keine Strahlung unterhalb etwa 310 nm gemessen werden, da diese durch Ozon-
molekule vollstandig absorbiert werden wirde. Es wirden daher praktisch keine
Informationen Uber das Ozonprofil in den Messungen vorhanden sein. An dieser
Stelle sei erwahnt, dass aus dem gleichen Grund bodengestiitzte UV S-Messungen
nur bedingt Ozonprofilinformationen enthalten, da sie in der Regel? keine Strah-
lung messen, die zum Uberwiegenden Teil oberhalb des Ozonmaximums oder
auch tUberwiegend darunter durch Absorption abgeschwéacht wurde. Die Strah-
lung muss immer die gesamte Atmosphére durchdringen. Nur durch Messungen
am Oberrand der Atmosphare kénnen die Ozonabsorptions- und Rayleigh-Streu-
eigenschaften fUr die Bestimmung von Ozonprofilen optimal genutzt werden. Die
Detektierung von Ozon unterhalb des Ozonmaximums ist dabei, wie sich zeigen
wird, problematisch.

2Eine Ausnahme bildet die bereitsim ersten Kapitel erwahnte Umkehrmethode[35].
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6.2 Gewichtsfunktionen

Die Gewichtsfunktionen beschreiben die Reaktion der MessgroRe auf Anderun-
gen des zugehdrigen Auswerteparameters. Die Ozonabsorptions- und Rayleigh-
Streueigenschaften beeinflussen in prégender Weise das Aussehen der Gewichts-
funktionen® des Ozons im Bereich der Hartley-Huggins-Banden. Wird die am
Oberrand der Atmosphére gemessene Strahlung betrachtet, so verlagern sich aus-
gehend von 255 nm (maximale Ozonabsorption, siehe Abbildung2.3) die Mini-
ma der Ozongewichtsfunktionen® in niedrigere Héhen. Die Minima der Ozon-
gewichtsfunktionen liegen dort, wo die Verminderung der am Oberrand der At-
mosphére gemessenen Strahlung aufgrund von Ozonabsorption maximal ist. Eine
gleichméfdige Verteilung der Minima schmaler Gewichtsfunktionen Uber den ge-
samten Hohenbereich der Atmosphére wére zur Auswertung von Ozonprofilen
mit gleichmal3ig guter vertikaler Aufésung wiinschenswert.

Abhangigkeit vom Profil

Eine gleichmdlige Verteilung der Ozongewichtsfunktionsminimaware ndherungs-
weise gegeben, wenn Ozon konstant Gber die Hohe verteilt ware. Dann kdnnten
aus BUV -Spektralmessungen maximal e Information Gber die Ozonvertikal vertei -
lung gewonnen werden. Allerdings besteht in diesem Fall daran wenig Interesse.
Je stérker ein Konzentrationsmaximum von Ozon ausgebildet ist, desto eher steigt
auch der Informationsbedarf Uber die Vertikalverteilung. Andererseits ist es zu-
nehmend schwerer, unterhalb dieses Maximums héhenaufgel 6ste Informationen
zu erhalten. Gemessene Strahlung, die von unterhalb einer Schicht maximaler
Ozonkonzentration gekommen ist, ist in der Regel in dieser Schicht maximal ab-
sorbiert worden®. Zudem hat Strahlung, die im BUV -Verfahren gemessen wird,
jede oberhalb der Streuhdhe liegende Schicht zweimal durchdrungen. Esist also
kein Gewichtsfunktionsminimum unterhalb des Konzentrationsmaximums gege-
ben und damit keine schwerpunktmaliige Zuordnung einer Messung zur dortigen
Konzentration. In der Methodik des hier verwendeten Auswerteverfahrensist die
Schétzung des Gesamtozongehal tes unterhal b des Maximumsdurch den Vergleich
des Gehaltes oberhalb mit der Gesamtséule impliziert. Dabel findet, wie im Fol-
genden gezeigt wird, eine starke Gewichtung des troposphérischen Ozons statt.

Abhangigkeit von weiteren Parametern

Neben Ozon selbst haben weitere hdhenabhangige Parameter Einfluss auf die
Ozongewi chtsfunktionen. Hierzu gehtren das Temperaturprofil und die Rayleigh-
Streuung. Die atmosphérische Temperatur variiert stark mit der Hohe. Auf3erdem

SEine allgemeine Einfilhrung der Gewichtsfunktionen findet sich in Kapitel 5.1.
“Hierbei sind Gewichtsfunktionen relativer Parameter gemeint, wie weiter unten erkl&rt wird.
SEine Ausnahme dieser Regel wird weiter unten beschrieben.
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bestimmt die Temperatur eines Luftvolumens die Absorptionseigenschaften des
in ihm enthaltenen Ozons im Bereich der Huggins-Banden. Weiterhin sind die
aufgrund von Mehrfachstreuung bei verschiedenen Wellenlangen unterschiedlich
langen Strahlungswege besonders durch die unteren Atmospérenschichten in Zu-
sammenhang mit der Ozonprofilauswertung von Interesse, denn mit zunehmen-
dem Strahlungsweg durch eine Atmospéarenschicht steigt die Ozonabsorption in

dieser Schicht an.

Interpretation

Bel der Auswertung der Ozonprofile liefern
lokale Gewichtsfunktionsminimaje nach Aus-
préagung der vertikalen Struktur mehr oder we-
niger Informationen, da sie bezogen auf eine
Hohe die Absorption bel der zugehorigen Wel-
lenlange entsprechend starker bzw. schwacher
wichten. Ist hier von Gewichtsfunktionsmini-
ma die Rede, so sind in dieser Arbeit Minima
von Gewichtsfunktionen fir Auswerteparame-
ter gemeint, die in GroRRen relativ zum A-pri-
ori-Profil angegeben sind (relative Gewichts-
funktionen).

Allgemein hangt die Form der Gewichts-
funktionen von der gewéhlten Einheit ab,
in der der betrachtete Parameter ausgedriickt
wird. Abbildung 6.2 stellt als Beispiel Ozonge-
wichtsfunktionen im Bereich zwischen 250 nm
und 680nm dar, normiert auf das Maximum
ihres Betrages. Diese und die im Folgenden
dargestellten Funktionen wurden fir ein April-
Szenario mittlerer Breite bei 61° SZW be-
rechnet. Die unten angefiihrten Aussagen las-
sen sich in qualitativer Hinsicht und unter
durchschnittlichen Bedingungen auf die mei-
sten Szenarien mittlerer Breiten anwenden.

DieEinheit der zu Abbildung 6.2 gehdrigen
Auswerteparameter ist in diesem Beispiel die
absolute Ozonteilchenzahldichte. Aufgetragen
ist aso die Verminderung der Messgrofe (re-
lativ zur maximalen Anderung), wenn sich
die Ozonteilchendichte in einer bestimmten
Schicht um ein Molekill [km~1 cm~2] erhéht.

Hohe [km]

Gewichtsfunktion

Abbildung 6.2: Normierte Gewichtsfunktionen von
Ozon fur Wellenlangen von 250 nm bis 680 nm und
fur absolute Anderungen der Teilchendichte (250-
315nm: blau, 315nm-339nm: grin, 365.37 nm-
370 nm: schwarz, 550-680 nm: rot).

Fur Wellenlangen kiirzer als etwa 315 nm nimmt diese Anderung zum Boden hin
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kontinuierlich ab (blaue Kurven in Abbildung6.2). Fur Gewichtsfunktionen ab
315nm (grine Kurven) taucht bel etwa 47 km Hohe ein lokales Minimum auf.
Aufgrund der zunehmenden Temperaturabhangigkeit in diesem Spektralbereich
bildet sich das in dieser Hohe liegende stratosphérische Temperaturmaximum
in den Gewichtsfunktionen ab. Auferdem entsteht unterhalb 30km durch den
Einfluss von Mehrfachstreuung ein lokales Minimum. Ein grosser Anteil der
Strahlung durchdringt absorbiernde Schichten mehrfach, da bei den zugehotrigen
Wellenlangen die Rayleigh-Streueigenschaften der durchdrungenen Luft noch re-
levant sind und sich mit nach unten zunehmendem Druck verstérken. Der Wert
des lokalen Mehrfachstreuminimums nimmt zu 339 nm hin gegeniiber dem ab-
soluten Minimum zu (der Betrag falt ab). Unterhalb etwa 10km bildet sich
eine weitere Minimumstruktur heraus. Betrachtet man die Ozonabsorptionsguer-
schnitte (siehe Abbildung 2.4), so liegt die Gewichtsfunktion fiir 339 nm zwischen
zwel Absorptionsmaxima, ein Bereich, in dem die Temperaturabhangigkeit der
Huggins-Banden besonders ausgeprégt ist . Man erkennt deutlich die lokale
Verminderung der Messgrofie im Bereich der Troposphére. Sie ruhrt von der
nach unten zunehmenden Temperatur und damit zunehmenden Ozonabsorption
her. Fir Wellenlangen grof3er als 365,37 nm wird im Strahlungstransportmodel |
GOMETRAN die Temperaturabhangigkeit vernachlassigt, da der Einfluss auf die
Strahlung gering ist. Die Gewichtsfunktionen sind in Abbildung 6.2 schwarz ein-
gezeichnet. Sowohl in 47 km Hohe als auch in der Troposphére verschwinden die
lokalen Minima.

Die in Abbildung6.2 rot dargestellten Gewichtsfunktionen gehdren zu den
schwach absorbierenden Chappuis-Banden. Der Rayleigh-Streuanteil ist hier ver-
nachl&ssigbar. Nahezu die gesamte Atmosphére ist gleichmaldig von dieser Strah-
lung erflillt. Die Gewichtsfunktionen sind fast tber die gesamte betrachtete Hohe
konstant.

Werden relative Anderungen der Ozonteilchendichte in Einheiten des A-pri-
ori-Profils untersucht, so beschreiben die zugehdrigen Gewichtsfunktionen die
Anderung der MessgroRRe (6.1) bei Erhohung der Ozonkonzentration um das A-
priori-Profil. Diesist gleichbedeutend mit der gesamten Strahlungsabschwéchung
durch Ozonabsorption bei Vorliegen des A-priori-Profils. Diese Gewichtsfunktio-
nen sind in Abbildung 6.3 fUr das oben genannte Szenario dargestellt. lhre Minima
liegen an Orten derjenigen Konzentration mit dem grofdten Einfluss auf die Ver-
minderung der Messgrof3e. Die Lage dieser Orte ist aus der rechten Darstellung
von Abbildung 6.3 ersichtlich. Profilinformationen sind fir diese Ortein den zuge-
hoérigen Messungen maximal. Eine gleichmal3ige Verteilung der Minimazeigt sich
im Hohenbereich zwischen 48 km und 20 km. Die unteren Gewichtsfunktionenmi-
nima stauen sich bei 20 km Hdohe. Diese Position wird im Wesentlichen durch die
Lage des Ozonkonzentrationsmaximums bestimmt. Prinzipiell kann sich durch
den Einfluss der Mehrfachstreuung und durch die Ozonabsorptionsverstarkung
bei erhthten troposphérischen Temperaturen das Minimum einzelner Gewichts-
funktionen oberhalb 340 nm auch in die Troposphére verlagern.
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Abbildung 6.3: Links: Normierte Gewichtsfunktionen von Ozon fir den Wellen-
langenbereich von 250 nm bis 340 nm fir relative Anderungen der Teilchendichte
(250-315 nm: gepunktet, 315-340 nm: durchgezogen). Die rechte Abbildung zeigt
die Lage der Minima.

Im Vergleich hierzu zeigen Ozongewichtsfunktionen des SBUV -Verfahrens
innerhalb des troposphérischen Bereichs (abgesehen von den Intervallrandern)
keine lokalen Minima [86]. Die Temperaturabhangigkeit der Ozonabsorptions-
querschnitte ist kaum nutzbar, da sich die SBUV -Messpunkte oberhalb 315nm
an den Absorptionsmaxima orientieren (317,5nm, 331,2 nm und 339,8 nm).

Zur besseren Ubersicht wurden die obigen Gewichtsfunktionen normiert dar-
gestellt, da sich ihre Maximalbetrége abhangig von der Wellenlange (entspre-
chend der Rayleigh-Streuung und den Absorptionsguerschnitten) stark unterschel-
den. Um den Effekt des gesamten Ozonprofils auf die Messstrahlung zu veran-
schaulichen, werden in Abbildung 6.4 Uber die Hohe integrierte Gewichtsfunktio-
nen in Abhangigkeit von der Wellenlange gezeigt (Gewichtsfunktionsspektrum).
Da die Gewichtsfunktionen fir relative Auswerteparameter (s.0.) angeben, wie
sich der gesamte Ozongehalt einer betrachteten Schicht auf die Messgrofie aus-
wirkt, zeigt beispielsweise das Integral tber die gesamte betrachtete Atmosphé-
renhohe den Effekt der gesamten Ozonsaule an; das Integral Uber den Bereich der
Troposphare gibt analog Auskunft Uber den Einfluss troposphérischen Ozons. Die
Beitrége des Gesamtozons (Integration von 0 km bis 60 km) und des troposphéri-



72

Fernerkundung atmospharischer Ozonverteilungen

560

0.0[ OOO r \‘\ \/)/ﬂ
r [ \ /\/”/ ]
i -0.02F ! AU
-0.5+ r | /\,‘r 1
[} E L " R
E F ~0.04 \ i B
Q2 C t | " g
i 1.0 —0.06F \‘ N ]
© L [ | N ]
£ i -0.08} L ]
2 1.5 — gesamfe Hohe [ Vo 1
P + -0.10 | 7
< C — — ~ Troposphdre
To-2.0p 7 -0.12¢ 7
_ost ‘ ‘ ‘ ‘ 0 ‘ ‘ ‘ 1
260 280 300 320 340 260 280 300 320 340
Wellenlange [nm] Wellenléinge [nm]
(8) Hartley-Huggins-Bereich (b) Nur troposphérische Beitrage
0.00f . - T -0.0100F " T
~0.02F S - E / ]
) F -0.01 WO;’ \\ / *;
+ —0.04 —— gesamte Hohe ] Eo /’ ]
o L 1 ! , 3
% —00sf 7 [Troposehare 1 -oomof ' ]
© - 1 Eo ' ]
L _o.08F - S / ]
2 - -0.0130F ) E
o -0.10 - 4 L \ ) 1
= r ] z S ]
—0.12F 4 -0.0140F v E
C ] 3 v ]
—0.14F — : |
C | | | | I I ] -0.0150F__. | d | | |

580 600 620 640 660 680
Wellenlédnge [nm]

560 580 600 620 640 660 680
Wellenléinge [nm]

(c) Chappuis-Bereich (d) Nur troposphérische Beitrage

Abbildung 6.4: Uber die Hohenbereich 0-60 km sowie 0-10 km integrierte Ge-
wichtsfunktionen (integrierte Gewichte) fur relative Auswerteparameter. Sie sind

ein Mal} fur den Beitrag des tropospharischen und gesamten Ozons zur Vermin-
derung der Messgrol3e durch Absorption.

schen Ozons (Integration von 0 km bis 10km) zur Verminderung der Messgrofie
sind in Abbildung 6.4 separat dargestellt.

Es zeigt sich, dass der Einfluss der troposphérischen Ozonkonzentration ab
etwa 300 nm stark zunimmt. Das Hauptgewicht zur Auswertung troposphérischer
Ozonkonzentrationen (unterhalb 10km) beruht bel dem betrachteten Szenario auf
Messungen® bei 305-310nm. Seine Auspragung héngt von der Amplitude des
Ozonmaximums gegentber dem troposphérischen Ozon ab, aber auch vom SZW.
Je grofRer der SZW ist, desto weniger UV -Strahlung dringt in die Troposphére, da
die Strahlenwege durch die Schicht maximaler Ozonkonzentration zunehmen.
Die Ozonabsorption bei Wellenlangen grofl3er als 320-330 nm verliert schnell an

6Die Einbeziehung der Messfehler in die Gewichtung wird an dieser Stelle nicht betrachtet.
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Einfluss auf die Messungen im Vergleich zu kiirzeren Wellenléngen. Der Effekt
sowohl des gesamten as auch des troposphérischen Ozons auf Messungen im
Bereich des Maximums der Chappuis-Banden ist um den Faktor 5 bis 10 geringer
alsim UV-Bereich. Dabeli muss beachtet werden, dass die Einfllisse vieler Mes-
sungen bel verschiedenen Wellenlangen und mit Gewichtsfunktionen &hnlicher
Form sich summieren.

6.3 Verwendung von A-priori-Wissen

Eine wesentliche Voraussetzung des hier beschriebenen Messverfahrens ist das
Vorhandensein von A-priori-Wissen. Der Ausdruck A-priori-Wissen bedeutet in
diesem Zusammenhang ,, Wissen Uber einen atmosphérischen Zustand bevor die-
ser durch eine Messung verifiziert wird“. , Verifizierung einer Grofe" bedeutet
dabei, den vorhandenen Informationsgehalt Uber diese Grol3e zu vermehren. Bel
der Bestimmung einer Grof3e bedeutet das Vernachl&ssigen von A-priori-Wissen
Uber diese Grosse grundsétzlich, sich um vorhandene Information nicht zu kim-
mern. Das hier beschriebene Verfahren kann sich diesen , Luxus‘ leider nicht
leisten. Die Einbeziehung wie auch immer quantifizierten Vorwissens zur Regu-
larisierung des schlecht gestellten Problemsiist fir die Auswertung unverzichtbar.

»1he only way of solving the problem is by making use of some kind of extra a

priori information. (The alternativ is to find a different problem to solvd34].

Bel dem hier beschriebenen Messverfahren wurde versucht, A-priori-Wissen
in Form eines geeigneten statistischen Datensatzes einfliessen zu lassen, der hier
als A-priori-Information bezeichnet wird. Dieser Datensatz stellt einen Ansatz dar,
das vorhandene Wissen tiber den untersuchten atmosphérischen Zustand geeignet
zu quantifizieren.

Die Art der Quantifizierung von A-priori-Wissen bestimmt in hohem Mal3e
die Qualitdt der Auswertung. Je mehr sich die verwendete A-priori-Information
an der Gesamtheit des vorhandenen A-priori-Wissens tber den Zustand des In-
teresses orientiert, desto besser. Man kann zum Beispiel alle oder zumindest eine
Vielzahl unter gleichen zeitlichen und 6rtlichen Rahmenbedingungen (Jahreszeit,
Breitengrad) in der Vergangenheit durchgefiihrten atmosphérischen Messungen
statistisch auswerten, wozu auch die Quantifizierung der Rahmenbedingungen
gehort. Die Zusammenstellung und Verwendung eines solchen Datensatzes wére
zur Qualitatsverbesserung globaler Satellitendaten sicher sinnvall, ist aber nicht
Bestandteil dieser Arbeit.

Bel dem in dieser Arbeit vorgestellten Auswerteverfahren wird die Klimatol o-
gie des atmosphaérischen 2-dimensionalen Modells des MPI-Mainz [11] verwen-
det, die auch in die offizielle Prozessierung der operationellen GOME-Datenpro-
dukte eingeht. Der MPI-Datensatz wird als Grundlage fur die Mittelwerte der
A-priori-Information verwendet. Die Mittelwerte wurden sowohl jahreszeit- als
auch breitengradabhangig modelliert [11]. Andere vorhandene Datensétze bieten
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maoglicherwelise sinnvolle Alternativen zu der hier verwendeten Klimatologie. Im
Zusammenhang mit der Ozonprofilauswertung laufen hierzu bereits Untersuchun-
gen am ife.

Die Konstruktion der A-priori-Kovarianzmatrix als zweitem Teil der A-priori-
Information erfolgte unter der Annahme, dass die in der Realitét gegebene Stati-
stik der Ozonprofile sich mit Hilfe einer Gaul3-Verteilung mit den Modellprofilen
als Erwartungswert beschreiben lasst (ndheres dazu in Abschnitt 8.3).



Kapitel 7

Ableitung tropospharischen Ozons

Nach der bisherigen Beschreibung der Gewichtsfunktionen bezieht sich die In-
formation, die jede Messung Uber den Ozongehalt einer Schicht maximal liefern
kann, scheinbar nicht auf das Gebiet unterhalb 20 km Hohe, insbesondere nicht
auf die Troposphére. Da die Ozonabsorptionsquerschnitte im Spektralbereich der
Huggins-Banden fur verschiedene Temperaturen variieren, folgt eine merkbare
Temperaturabhangigkeit der Strahlung am Oberrand der Atmosphére in diesem
Spektralbereich. Die Ausnutzung dieser Temperaturabhangigkeit zur Auswertung
von UV S-Spektren hinsichtlich von Ozongehalten insbesondere der Troposphére
ist durch Chance und Burrows (1997) [22] angeregt worden.

In diesem Kapitel wird gezeigt, dass sich das absolute Minimum der Ozon-
gewichtsfunktionen bel ausreichend kleinem Ozonabsorptionsguerschnitt unter
Umsténden, beginstigt durch Mehrfachstreuung und hohe troposphérische Tem-
peraturen, in die Troposphére verlagert. Eswird untersucht, ob diese Erscheinung
fUr die Auswertung des troposphérischen Ozons mit GOM E-Messungen genutzt
werden kann.

7.1 Tropospharische Gewichtsfunktionen

Auch bei verstérkter Absorption in einer troposphérischen Schicht durch Mehr-
fachstreuung und héhere Temperaturen haben troposphérische Ozonkonzentratio-
nen in der Regel nur relativ wenig Einfluss auf die Messungen. Entsprechend sind
die Auswerteresultate von den Ergebnissen oberhalb etwa 20 km Hohe abhangig.
Eine Separierung troposphérischer und stratosphérischer Ozoninformationen er-
scheint zunéchst kaum moglich, da das Maximum der Ozonkonzentration in der
Stratosphére liegt.

Auch wenn der Antell der Mehrfachstreustrahlung sowie der durch tropo-
sphérische Temperaturgradienten hervorgerufene Anteil an der gemessenen at-
mospéarischen Radianz bei Betrachtung der Gewichtsfunktionen gering ist, bleibt
zu untersuchen wie sich die Berticksichtigung beider Effekte in Verbindung mit
genauen Messungen auf die Ozonprofilauswertung auswirkt.
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Dazu wird nochma auf den
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Abbildung 7.1: Temperaturszenario fur die Untersuchung peratur der Stratosphére, zu ei-

der Auswikung einer warmen Troposphare auf die Ozonge
wichtsfunktionen. Kleines Bild: Ozonprofile der betrachte-
ten April- und Oktoberszenarios.

‘nem absoluten troposphérischen
Gewichtsfunktionsminimum fuh-
ren.

Um zu untersuchen, in wel-
chen Féllen ein solcher Verlauf
eintritt, wurden Gewichtsfunktionen fur April- und Oktoberszenarien mittlerer
geographischer Breiten der MPI-Klimatologie [11] bel vier verschiedenen SZW
berechnet. Die Temperaturprofile wurden im Bereich der Troposphére wie in
Abbildung 7.1 dargestellt vorbereitet. Sie sind oberhalb einer Héhe von 10km
identisch und weisen unterhalb drei unterschiedliche Verlaufe mit niedriger (etwa
0°C), moderater (etwa 20°C) und hoher Bodentemperatur (etwa 40°C) auf. Im
Folgenden wird anhand eines der betrachteten Falle das Aussehen der Gewichts-
funktionen illustriert. Von dieser Darstellung qualitativ abweichende Ergebnisse
werden an entsprechender Stelle beschrieben.

Wieim vorigen Kapitel ist auch bei diesem Beispiel das Aprilszenario bei 61°
SZW Grundlage der Berechnungen. Abbildung 7.2 zeigt integrierte Gewichts-
funktionen (siehe Abschnitt 6.2) im Spektralbereich von 355-365nm flr ein syn-
thetisches Szenario mit einer Temperatur von 40°C am Boden. Troposphérische
Antelle sind denen der gesamten Atmosphére gegentibergestellt. Letztere weisen
deutliche Strukturen aufgrund der Huggins-Banden auf. Die hohe Temperatur der
Troposphare bewirkt in deren Gewichtsfunktionsanteil (durchgezogene Linie) ei-
ne Abschwéachung der Struktur aufgrund der Absorptionserh6hung zwischen den
Maxima der Absorptionsquerschnitte. Diese
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Abbildung 7.2: Wie Abbildung 6.4 fir eine warme Troposphéare {€0am Boden).
Die theoretisch&GOME-Nachweisgrenze, in deren Verlauf sich dominante Struk-
turen abzeichnen (z.BIO,), ist ebenfalls aufgetragen (gestrichelt).

Absorptionserhthung wiederum fiuhrt zu ei-
nem grofReren Verhdltnis vom troposphari-
schen zum gesamtatmosphérischen Anteil. Das
Verhdltnis des troposphérischen zum strato-
sphérischen Anteil ist fur die Modellrech-
nungen bel etwa 363nm am grofdten (Abbil-
dung 7.2, Pfeil). Dies wurde bei allen betrach-
teten Szenarien beobachtet.

Abbildung 7.4 stellt den Effekt der tropo-
sphérischen Erwarmung auf die Gewichtsfunk-
tionen dar. Fir Wellenléangen groR3er als etwa
315nm vergrofRert sich der Betrag der Ge-
wichtsfunktion, d.h. durch die Erwé&rmung der
Troposphére vermindert sich in diesem Spek-
tralbereich die Radianz. Bel 363nm bewirkt
die Erhdhung der Temperatur am Boden von
0°C auf 40°C etwa eine Verdoppelung der
troposphérischen Gewichtsfunktionsanteile.

Abbildung 7.3 zeigt, dass fur die zugeho6-
rige Gewichtsfunktion ein absolutes Minimum
in der Troposphére auftaucht. Zum Bereich
oberhalb 340 nm gehdrende Gewichtsfunktio-
nen sind rot abgebildet. Zu grofRen Wellen-
langen hin im Bereich der Huggins-Banden
verstarkt sich aufgrund der Temperaturabhan-
gigkeit das lokale Minimum der Troposphéare
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Abbildung 7.3: Wie Abbildung6.3 (300-315nm:
blau, 315-339 nm: grun, 340-365 nm: {365 nm:
schwarz). Gestrichelte Linie: siehe Text.



78

Ableitung tropospharischen Ozons

Differenz zu GF" [%]

IZICN

100

80

60 -
40

— "~ ges. Atmosphare (mt)
—-—°- ges. Atmosphare (ht)
,,,,,,,, Troposphire (m)
——  Troposphdare (ht)

bez. auf [t1—CGew.

310 320 330 340 350 360
Wellenldnge [nm]

Abbildung 7.4: Relative Anderungen der Gewichtsfunktionen aufgrund tropo-

spharischer Erwarmung. It: @ Bodentemperatur; mt: 2C Bodentemperatur;
ht: 40°C Bodentemperatur.

deutlich gegentiber dem der Stratosphéare und wird schliefdlich kleiner. Die zu
363 nm gehorige Gewichtsfunktion hat ein ausgepragtes Minimum in 2km HO-
he. Bei dieser Betrachtung normierter Ozongewichtsfunktionen muss bedacht
werden, dass die Betrage der Absorptionsquerschnitte zum langerwelligen Spek-
tralbereich stark abnehmen. Die Temperaturabhéngigkeit wird ab etwa 365nm
nicht mehr in den Modellrechnungen beriicksichtigt, dader Einfluss auf die Strah-
lung bereits vernachl&ssigbar ist. Die zugehdrigen Gewichtsfunktionen sind in
Abbildung 7.3 schwarz dargestellt. Dabel zeigt sich, dass ohne Beriicksichtigung
der Temperaturabhangigkeit das troposphérische Gewichtsfunktionsminimum
verschwindet.

Die beschriebene hdhenabhangige Form der Ozongewichtsfunktion kann dann
der Auswertung troposphérischen Ozons dienen, wenn sich die zugehdrigen spek-
tralen Signale vom Messrauschen im betrachteten Spektralbereich abheben. Die
Abbildung der Signalénderungen in der Messgroiie aufgrund von Gesamtozon
bzw. troposphérischem Ozon ist durch die integrierten Gewichte gegeben, wie
sie in Abbildung7.2 dargestellt sind. Sie kénnen direkt mit der theoretischen
Nachweisgrenze fur Absorption, wie sie sich fur das GOM E-Spektrometers er-
gibt, verglichen werden. Diese theoretische Nachweisgrenze bestimmt, welche
Absorptionen das M essverfahren ideal erweise noch aufldsen kann. Sie entspricht
einer Standardabweichung und definiert somit einen Bereich im Raum der An-
derungen der Messgrof3e y, dessen untere Grenze in Abbildung 7.2 dargestellt ist
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(gestrichelte Linie!). Die Abschétzung der theoretischen Nachweisgrenze, wie sie
fUr dieses Beispiel vorgenommen wird, ist in Anhang G beschrieben.

Der Vergleich der Anderung der Messgrofe aufgrund troposphérischen Oz-
ons mit der theoretischen Nachwei sgrenze macht deutlich, dass bel Wellenlangen
grofder als etwa 358 nm die troposphérischen Merkmale tberwiegend innerhalb
des Bereiches liegen, der durch die theoretische Nachweisgrenze definiert ist.
Dies gilt insbesondere dort, wo die Temperaturabhangigkeit stark ist (Minima
der Absorptionsguerschnitte, geringe Strahlungsanderung). Die spektralen Merk-
male in Zusammenhang mit den troposphérischen Gewichtsfunktionsminimaaus
Abbildung 7.3 kénnen fir Einzelmessungen also nicht aufgel dst werden.

Wird die Summe von Messungen mit &hnlichen Gewichtsfunktionen bel einem
Vergleich mit der theoretischen Nachwei sgrenze betrachtet, so ergibt sich ein an-
deres Bild. Messungen mit dhnlichen Gewichtsfunktionen tragen gemeinsam zum
Informationsgewinn Uber etwa gleiche Ozonparameter bei. Speziell werden hier
Gewichtsfunktionen betrachtet, deren Integral im Bereich der Troposphére 30%
des Gesamtgewichtes der zugehdrigen Messung bei der Auswertung ausmacht.
Eswird also zunéchst wie bisher die Summe der Gewichte aus dem Bereich der
Troposphére gegentiber derjenigen der gesamten Atmosphare fir jede Einzelmes-
sung betrachtet. Ist deren Verhdtnis 30 % oder grof3er, d.h. mindestens 30 % der
registrierten Ozonabsorption fand ausschlief3lich in der Troposphére statt, so wer-
den ale diese Gewichtsfunktionen aufsummiert. Fur das hier betrachtete Szenario
mit hoher Bodentemperatur gilt das fur 46 Einzelmessungen. Es ergibt sich die
in Abbildung 7.3 gestrichelt dargestellte Gewichtsfunktion. Diese hat ihr absolu-
tes Minimum in etwa 3km Hohe. Das stratosphérische Minimum in 20km Hohe
ist nur etwa halb so stark ausgebildet. In diesem und dhnlichen Fallen wird im
Folgenden vom troposphérischen Signal gesprochen.

Dietheoretischen Nachwei sgrenzen werden entsprechend aufsummierter Mes-
sungen mit mindestens 30 % troposphéarischem Einfluss berechnet. Die Ergebnis-
se sind in Tabelle7.1 zusammen mit den aufsummierten troposphérischen und
gesamten Gewichtsfunktionen fir alle betrachteten Szenarios aufgefihrt. Die ein-
gerahmten Angaben verdeutlichen, fir welche Félle die Absorption durch tropo-
sphérisches Ozon ausreichend stark ist, um detektiert werden zu kénnen.

Es zeigt sich, dass die troposphérischen Signale umso deutlicher aus dem Be-
reich der theoretischen Nachweisgrenze herausragen, je niedriger der SZW i<, je
hoher die troposphéarische Temperatur ist und je mehr troposphérisches Ozon vor-
liegt (vergleiche die betrachteten Ozonprofile fur April und Oktober, Abbildung -
7.1). Bei einem SZW von 90° sind Gewichtsfunktionen mit troposphéarischem
Minimum nicht vorhanden. Bei den Rechnungen mit einer Bodentemperatur von
0°C sind die troposphérischen Signale, wenn wie gefordert vorhanden, zu nied-
rig. Bei einem SZW von sowohl 50° alsauch 61° (nicht aufgefuhrt) unterschreiten
dietroposphérischen Signaleim Test signifikant die theoretische Nachwei sgrenze.

1Aufgetragen ist das 1-0-Signifikanzniveau.
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SZW | TBeC [ M [ VK [%] | SMKIP [%) o [%]
0 14| -014 -0.05 0.05
50° 20 |36] -061 -0.22 0.08
40 |52| -1.30 -0.50 0.09
0 0 - - -
Z| 75 20 | 4 -0.06 -0.02 0.03
< 40 |20| -045 || -0.15 ||| 008 |
0 0 - - -
90° 20 | 0O - - -
40 |0 - - -
0 0 - - -
50° 20 |18] -0.18 -0.06 0.05
4 [37| -053 -0.19 0.08
0 0 - - -
75° 20 |0 - - -
2 20 | 4] 005 0.02 0.03
£ 0 0 - - -
Olor [ 20 |0 - i i
40 |0 - - -

Tabelle 7.1: Integrierte Gewichtsfunktionen, summiert fir Messungen mit
mindestens 30% troposphérischem Einfluss. Die Gewichtsfunktionen wurden
integriert Uber die gesamte Atmosphére (K) und die Troposph&fe)(anzahl
betrachteter Messungen: M, zugehdrige theoretische Nachweisgreriye:
Bodentemperatur: B, Die gerahmten Werte zeigen an, in welchen Fallen das
troposphéarische Signal ausserhalb der Nachweisgrenze liegt.

Dies zeigt, dass sich die troposphérischen Ozonkonzentrationen charakteristisch
im gemessenen Spektrum bemerkbar machen.

7.2 Aufldsungsfunktionen

Eine aussagekréftige Groélde zur Analyse eines Messsystems stellt die bereits in
Abschnitt 5.1 eingefuhrte Auflésungsmatrix dar. Abbildung 7.5 (links) zeigt Auf-
|6sungsfunktionen der Ozonprofilparameter fir eine Auswertung mit Aprilsze-
nario bei 50° SZW, in deren Berechnung Messungen der Spektralbereiche 250-
365 nm (Hartley-Huggins-Banden) und 560-672 nm (Chappuis-Banden) eingin-
gen. Die rechte Abbildung stellt fir jeden Ozonprofilparameter (mittlere Kon-
zentrationen fir 61 aquidistante Hohenschichten) die Summe der zugehdrigen
Gewichte jeder Messung dar. Im Idealfall sollte diese Summe 1 betragen. Kor-
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Abbildung 7.5: Auflésungsfunktionen fir Messungen in den Spektralbereichen
250-365nm und 560-672 nm (links) und die Summe ihrer Elemente flr jeweils

feste Hohen (rechts).

relationen der Mess- und Auswerteparameter sowie der Einfluss von A-priori-
Information fuhren jedoch zu Abweichungen.

Die Auflésungsfunktionen zeigen, dass troposphéri sche Ozonkonzentrationen
zum Auswerteresultat unterhalb 10 km mit einem grof3en Gewicht beitragen. Die
lokalen Maxima einzelner Auflosungsfunktionen in der Troposphére sind deut-
lich zu erkennen. Sie haben ihren Ursprung in der Zunahme der Ozonabsorption
der Troposphére aufgrund von Mehrfachstreuung und zunehmender Temperatur.
Sie beschreiben mit welchem Gewicht troposphérische Ozonabsorption Uber die
Messung in die Auswertung einflief3t, die somit Information tber troposphérisches
Ozon liefert. Diese Strukturen sind in den Aufldsungsfunktionen des SBUV --
Verfahrens nicht ausgebildet [7]. Die deutliche Auspragung der Auflosungsfunk-
tionen im Bereich der Troposphére wird durch Hinzunahme von Messungen im
Spektralbereich der Chappuis-Banden unterstiitzt.

Weiterhin zeigt sich an den Auflésungsfunktionen mit Maximum in der Tro-
posphére, dass sie teilweise negative Werte oberhalb 20 km besitzen. Diesesweist
auf die Korrelation mit Schichten oberhalb 20 km hin. Es bedeutet, dass durch die
Gewichtung stratosphérische Ozonkonzentrationen im Resultat der Troposphére
zugeschlagen werden und umgekehrt. AulRerdem zeigen die Summen dler je-
weils einer Hohe zugeordneten Werte (die Elemente jeweiliger Spaltenvektoren

1.5

Summe der Gewichtungen
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der Auflésungsmatrix), dass insbesondere auf das Auswerteergebnis der Tropo-
sphére tberwiegend aus Informationen der Messung geschlossen wird.

Die Interpretation der Auflésungsmatrix basiert auf der Annahme, dass das
verwendete Modell und die Statistiken der Parameter die Realitét korrekt repra-
sentieren. Sie macht keine Aussagen Uber Auswertefehler aufgrund von Diskre-
panzen in diesen Grofen.

7.3 Auswertungen mit warmer Troposphare

Das stratosphérische Ozonkonzentrationsmaximum fuhrt zu starken Temperatur-
erhdéhungen verglichen mit einer hypothetischen Atmosphére ohne Ozon. In der
unteren Troposphére sind die Temperaturen haufig noch hoher als in der Strato-
sphére. In diesem Abschnitt wird untersucht, ob sich die Troposphére in einem
solchen Fall im UV-Bild so von der Stratosphére abhebt, dass der Einfluss auf
das troposphérische Auswerteresultat bemerkbar wird. Dabel werden fir Testaus-
wertungen drei verschiedene troposphéarische Temperaturverlaufe angesetzt, die
teilweise deutlich Uber denen der Klimatologie liegen.

Fur die Testauswertungen wird ein Ozonprofil generiert, das sich gegentiber
dem A-priori-Profil deutlich unterscheidet (True-Profil). Die Form dieser Sté-
rung ist in den Abbildungen7.6a) und b) erkennbar. Mit dem Testszenario wird
zu jeder der drei Temperaturprofile ein Messspektrum erzeugt und ausgewertet.
Diese Beschreibung greift vor auf die Anwendung des im Rahmen dieser Arbeit
entwickelten FURM-Verfahrens, das in Kapitel 8 vorgestellt wird. Ahnliche Tests
werden spéter in Kapitel 9 durchgefihrt. Die Teststrategie ist dort néher erléutert.

Zur Auswertung werden, bis auf eine Ausnahme, Messungen aus dem Spek-
tralbereich 250-365nm verwendet, um die Nutzbarkeit der Ozongewichtsfunk-
tionen oberhalb 340 nm zu prifen. Abbildung 7.6 zeigt die Ergebnisse (Fits) bei
moderater (a) und hoher troposphérischer Temperatur (b), wenn das Temperatur-
profil bekannt ist (Fit1). Es ist deutlich zu erkennen, dass der Ozongehalt der
warmen Troposphére besser ermittelt werden konnte.

Ist das Temperaturprofil nicht bekannt, d.h. wird das A-priori-Temperaturpro-
fil zur Auswertung benutzt und die Temperatur im Auswerteprozess korrigiert
(dies wird spéter in Kapitel 8 beschrieben), ergeben sich die in Abbildung7.6 als
Fit 2 bezeichneten Ergebnisse. Diese muissen zu ihrer Beurteilung mit dem Fit bei
bekanntem Temperaturprofil (Fit 1) verglichen werden. Bessere Ubereinstimmun-
gen mit dem True as dort sind auf Fehler im Temperaturprofil zurtickzufihren
und als zuféllig anzusehen.

Das durch Fit 2 gegebene scheinbar gute Ergebnisin der warmen Troposphé-
re im Vergleich zum True-Profil geht einher mit starken Abweichungen in der
Stratosphére. Diese Abweichungen kommen aufgrund der Differenzen zwischen
Modell- und True-Temperaturen zustande. Der Vergleich der Fits bel kalter (hier
nicht dargestellt), moderater (Abbildung 7.6 a) und warmer Troposphére (b) zeigt,
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Abbildung 7.6: Auswerteresultate bei verschiedenen troposphérischen Tempera-
turen. Temperatur am Boden BT links: 20° C, rechts: 40C. Fit 1: T-Profil
bekannt, Fit 2: T-Profil unbekannt.

dass hohere troposphérische Temperaturen zur Verbesserung des Fitsfuhren, wenn
das Temperaturprofil bekannt ist. Bei unbekanntem Temperaturprofil kannim Fall
moderater Temperatur noch eine Verbesserung erzielt werden (Fit2 bei a). Ei-
ne signifikante Abweichungen vom A-priori-Temperaturprofil fihrt hingegen zu
schlechten Resultaten (Fit 2 bei b).

Werden Messungen aus dem Spektralbereich 340-365nm nicht verwendet,
wird ein vom Fit 2 bei (a) kaum abweichendes Resultat erzielt. Anders ausge-
drickt hat die Hinzunahme von Messungen aus dem Spektral bereich 340-365 nm
kaum Auswirkungen auf das Ergebnis. Dies liegt an den schwachen Ozonge-
wichtsfunktionen oberhalb 340 nm. Diese sind zwar, wie weiter oben gezeigt wur-
de, hinsichtlichihrer Hohenabhéangigkeit gute Informationsquellen (siehe Abschnitt -
7.1). Aufgrund ihrer geringen spektralen Ausprégung besteht aber die Gefahr der
Korrelation mit anderen Auswerteparametern (z.B. Aerosol), was zu Fehlerver-
groferungen fuhren kann.

Fazit
Der Test zeigt, dass eine gegeniiber der Stratosphére deutlich wérmere Troposphé-
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re zu einer besseren Auswertung troposphérischer Ozonkonzentrationen fuhren
kann, wenn die Temperatur als Auswerteparameter korrigiert wird und wenn die
Temperaturabweichungen vom A-priori nicht signifikant sind.

Aulerdem kann gesagt werden, dass UV -Messungen oberhalb 340nm in die-
sem Beispiel keinen erkennbaren positiven Effekt auf das Ergebnis haben.

7.4 Messung derHuggins-Strukturen

In den Gewichtsfunktionsspektren von Ozon (siehe Abbildung 6.4, siehe auch Ab-
bildung 7.8) bilden sich deutlich die Strukturen der Huggins-Banden ab. Welche
Bedeutung hat die Messung dieser Strukturen fur die Auswertung von Ozonprofi-
len?

Die Auswertung von Ozonprofilen ist auch auf der Basis von Messungen
moglich, deren spektrale Auflésung das Erkennen der Huggins-Strukturen kaum
ermdglicht, sondern nur die breitere Struktur des Hartley-Kontinuums. Die Er-
gebnisse der Auswertung werden jedoch verbessert, wenn die Messung klein-
skaligerer spektraler Merkmale die Unterscheidung von Effekten verschiedener
atmosphérischer Parameter erlaubt.

Werden GOME-Messungen nach der Grof3e der Gewichtsfunktionen umge-
ordnet, verschwinden die spektralen Strukturen in Folge der Huggins-Banden.
Sichtbar werden sie nur aufgrund der gewahlten Reihenfolge der Messungen be-
zuglich der Wellenléngenordnung. Die Reihenfolge der Messungen spielt fir das
Auswerteverfahren zunéchst aber keine Rolle. Diesem eher trivialen Sachverhalt
wird hier darum Aufmerksamkeit geschenkt, da beispielsweise bel der DOAS -
Auswertemethode fir Gesamtsaulendichten, die sich auf Bereiche einzelner Hugg-
ins-Strukturen beschrénkt, diese Strukturen essentiell relevant sind. Hier miissen
die zur Auswertung nétigen unterschiedlichen Absorptionsei genschaften auf einer
kleineren spektralen Skala gefunden werden (siehe hierzu auch AnhangE).

Es konnen Ubereinstimmungen der spektralen Strukturen verschiedener Para-
meter auftreten. Das Erkennen solcher Strukturen, d.h. die Messung der Strahlung
mit entsprechend hoher spektraler Aufldsung, ist fur die Ozonprofilauswertung
deshalb von Vorteil, um die Ozoneffekte auf die Messstrahlung von Effekten an-
derer Spurengase und besonders von Effekten mit eher breitbandigem (glatterem)
Charakter gut unterscheiden zu kénnen.

Auch in den Gewichtsfunktionen breitbandiger Auswerteparameter tauchen
aufgrund des nicht-linearen Einflusses von Ozon auf die Messgrof3e Abbilder der
Huggins-Strukturen auf. Dies ist als Beispiel in Abbildung 7.7 fur stratosphéri-
sches Aerosol dargestellt. Aufgrund dieser Huggins-Strukturen kdnnen Aerosol-
und Ozoneinflisse im UV teilweise schlecht unterschieden werden, was zu Kor-
relationen mit den Ozonparametern fiihren kann.
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Abbildung 7.7: Gewichtsfunktionsspektrum (WF) des stratosphérischen Aerosols.
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Abbildung 7.8: Beispiel eines Ozongewichtsfunktionsspektrumsuit und
sichtbaren Spektralbereich.

7.5 Messungen in derChappuis-Banden

Fur sich genommen sind Messungen in den Chappuis-Banden zur Auswertung
von Ozonprofilen nicht ausreichend. Dafir kénnen zwei Griinde genannt werden:
1. Der Wertebereich der Absorptionsquerschnitte und Gewichtsfunktionen ist ge-
genuber dem im UV schmaler und die zugehorigen Werte sind kleiner.

2. Die Rayleigh-Streukoeffizienten sind sehr klein, die Rickstreueigenschaften
werden im Wesentlichen von der Bodenal bedo bestimmt.

Punkt 1 wird durch Abbildung 7.8 verdeutlicht. Sie zeigt das Ozongewichtsfunk-
tionsspektrum fur das weiter oben bereits verwendete Aprilszenario bei 61° SZW.

Messungen in den Chappuis-Banden sind als Informationsquel lefir die Ozon-

o)
o)
O
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Abbildung 7.9: Auswerteresultate zum Testszenario unter Abschnitt7.3 (Tempe-
ratur am Boden: 20C) bei Hinzunahme vo@happuis-Messungen. Abbildung b)
zeigt die zugehorigen Auflosungsfunktionen. Abbildungc) zeigt die Auflésungs-
funktionen, wenn nuyV-/-Mes/-sun/-gen benutzt werden.

gesamtsaul endichte auch fiir die Ozonprofilauswertung von Bedeutung. Sie tragen
zusammen mit ausgewerteten Ozonkonzentrationen oberhalb des Konzentrations-
maximums zur Auswertung des Ozons unterhalb bei. Es muss aber bedacht wer-
den, dass die Absorptionsstrukturen der Chappuis-Banden sehr viel breiter sind,
als digjenigen der Huggins-Banden (siehe Abbildung 7.8). Dadurch besteht in der
Auswertung die Gefahr der Korrelation mit Parametern, deren Gewichtsfunktions-
spektren eher breitbandigen Charakter aufweisen (Aerosol, Rayleigh-Streuung,
Bodenal bedo).

Im Folgenden wird an einem Beispiel gezeigt, wie sich Messungen im Spek-
tralbereich der Chappuis-Banden als Erganzung der Messungen im UV -Spek-
tralbereich auf die Ozonprofilauswertung auswirken kdnnen, wenn auf3er dem
Ozonprofil ale anderen atmosphérischen Parameter bekannt sind. Wieder wird
wie in Abschnitt 7.3 verfahren, unter Hinzunahme von funf Messungen aus dem
Spektralbereich 560-672 nm. Als Testszenario dient das in Abschnitt 7.3 verwen-
dete mit moderater troposphéarischer Temperatur. Abbildung 7.9 zeigt das Resultat
(@) und die zugetrigen Auflosungsfunktionen (b). Das Ergebnis fallt verglichen
mit Abbildung 7.6 @) im Bereich der Troposphére besser aus.

Die Messungen im UV -Spektralbereich sind aufgrund der grof3eren Gewichts-
funktionen relevanter fir die Ozonprofilauswertung, als dieim Chappuis-Bereich.
Die Aufldsungsfunktionen in Abbildung 7.9 b) (siehe auch Abbildung 7.5) zeigen,
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Abbildung 7.10: Ozongewichtsfunktionsspektren bei 506> und 90 SZW.

dass sich durch die Chappuis-Messungen die Strukturen, die ihre Ursache wie
gezeigt in den UV -Messungen haben, deutlich verscharfen, verglichen mit der
Auswertung ohne Chappuis-Messungen (Abbildung 7.9 ¢).

Die Bedeutung von M essungen im Spektral bereich der Chappuis-Banden wird
weiterhin dann interessant, wenn grof3e SZW bei der Messung vorliegen, dadann
immer weniger der stérker absorbierten UV -Strahlung die Troposphére erreicht.
Abbildung 7.10 stellt die integrierten Gewichtsfunktionen fur drel Szenarien dar,
die sich nur durch den Sonnenzenitwinkel unterscheiden (SZW 50°, 75° und
90°). Mit zunehmendem SZW nimmt der Einfluss der UV -Strahlung ab, da sich
der verlangerte Absorptionsweg durch die Atmosphére in diesem Spektralbereich
stark bemerkbar macht. Dabei verschiebt sich das Maximum zu langeren Wel-
lenldngen, wobei es sich deutlich vermindert. Mit zunehmendem SZW gewinnen
jedoch immer mehr die schwach absorbierten Wellenlangen und damit auch die
Chappuis-Messungen als zusétzliche Informationsquelle Bedeutung, da immer
weniger UV -Strahlung die Troposphére erreicht.
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Zusammenfassung

Aus der Betrachtung der Gewichtsfunktionen ergibt sich:

Diewarme Troposphére des betrachteten Szenarios unterstiitzt die Bildung lokal er
Minimader Gewichtsfunktionen. Die Troposphére hebt sich dadurch in den Mes-
sungen von der Stratosphére ab. Dies wird beginstigt durch hohe Temperaturen
gegeniber der Stratosphére, geringe Sonnenzenitwinkel und hohe troposphérische
Ozonkonzentrationen.

Die feinskalige Modellierung der Huggins-Strukturen ist zur Unterscheidung
der spektralen Beitrége von Aerosol- und Ozon von Bedeutung. Es ist zu un-
tersuchen, ob die spektrale Ahnlichkeit der Gewichtsfunktionen von Ozon und
stratosphérischem Aerosol zu Korrelationen der zugehdrigen Auswerteparameter
fahrt.

Die Aufl6sungsfunktionen zeigen, dass troposphérische Ozonkonzentrationen
deutlich zum Auswerteresultat unterhalb 10 km beitragen. Dies ist eine Verbes-
serung gegentber Standardverfahren. Grund hierfir ist erstens die Bereitstellung
vermehrter spektraler Information durch das GOM E-Spektrometer, was Struktu-
ren aufgrund temperaturabhangiger Ozonabsorption einschlief3t. Zweiter Grund
ist die korrekte Modellierung der Mehrfachstreuung, besonders bei der Berech-
nung der Gewichtsfunktionen.

Die Messungen im UV -Bereich sind aufgrund der grof3eren Gewichtsfunk-
tionen relevanter alsim Chappuis-Bereich. Die Einbeziehung von Messungen im
Bereich der Chappuis-Banden liefert Informationen Uber die Ozongesamtsaule.
Sie ergibt eine Verscharfung der Auflosungsfunktionen im Bereich der Tropo-
sphére. Ist aulRer dem Ozonprofil der atmosphérische Zustand bekannt, fuhrt dies
zu einem Verbesserten troposphérischen Ergebnis.

Weiterhin ist besonders bei hohen SZW, wenn der Einfluss troposphérischen
Ozons auf Messungen im UV nachlé, die Verwendung von Chappuis-Mes-
sungen sinnvoll. Mit zunehmendem SZW gewinnt immer mehr die schwécher
absorbierte Strahlung und damit auch Chappuis-Messungen al's zusétzliche Infor-
mationsguelle Bedeutung.

An der Form der Auflésungsfunktionen zeigen sich bereits Korrelationen der
Ozonkonzentrationen betrachteter atmosphéarischer Schichten, insbesondere zwi-
schen der Troposphére und der unteren Stratosphére.
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Kapitel 8

Auswerteprogramm FURM

Mit der Entwicklung des Programms FURM zur Auswertung atmospharischer
Ozonprofile wurde auf der Basis des Optimal Estimation-Algorithmus ein Aus-
werteverfahren entwickelt, dem spezifischen Messsystem angepasst und dabel
deutlich verbessert. Die theoretischen Grundlagen dieses Algorithmus wurden in
Teil 11 erlautert.

In diesem Kapitel werden die FURM-Auswerteparameter sowie die Eingabe-
und Ausgabeparameter des Strahlungstransportmodells beschrieben (Abschnitte-
8.1 bzw. 8.2). In Abschnitt 8.3 wird ein Uberblick tiber den FURM-Programmab-
lauf gegeben. Daran orientierend werden die Funktionsweisen von FURM aufge-
fuhrt und beschrieben. Hierzu zdhlen die Vorbereitung der Messspektren und der
A-priori-Information, das Iterationsschema und der Konvergenz- und Qualitéats-
test. Im letzten Abschnitt dieses Kapitels wird beschrieben, wie zur Auswertung
realer GOME-Spektren die Variation der geometrischen Parameter und der Bo-
denalbedo wéhrend der Abtastung simuliert wird.

8.1 Auswerteparameter

Zielgrofien der Auswertung sind neben hoéhenaufgel sten Ozonteil chendichten
folgende Parameter:

e Die Uber die Hohe integrierten Extinktionskoeffizienten (Rayleigh- und Ae-
rosol-Optische Dicken),

¢ die aswellenlangenunabhéangig angenommene mittlere Bodenal bedo,
e en Uber die Hohe konstanter Temperaturprofil-Verschiebungsparameter,
e die NO,-Gesamtsaulendichte und

e ein Skalierungsparameter zur Berlicksichtigung des Ring-Effektes
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Hehe [km]

Diese Parameter werden als skalare Parameter bezeichnet, daim Unterschied zum
Ozonprofil sich jeweils nur ein Wert auf den gesamten betrachteten Atmosphé-
renbereich bezieht (mit Ausnahme zweier Aerosolparameter, die fir den strato-
sphérischen bzw. den troposphérischen Héhenberei ch definiert sind). Zur Auswer-
tung werden die differentiellen Ozonteilchendichten und die Werte der skalaren
Parameter im Zustandsvektor ¢ (siehe Kapitel 5) zusammengefasst. Im Folgen-
den werden die Parametrisierung des Ozonprofils und die skalaren Parameter
beschrieben.

Parametrisierung des Ozonprofils

Mit Ozonprofil ist in der Auswertung die vertikale Verteilung der Ozonteilchen-
dichte [cm~2 km~1] firr 61 &guidistante Hohenlevel von 0-60km gemeint. Diese
Werte gehen in das Auswerteprogramm als 61-dimensionaler Vektor ein. Fir die
Abschétzung der Zwischenlésungen in jedem Iterationsschritt der Auswertung
wird fur jede Hohe die relative Differenz zum zugehorigen A-priori-Wert gebil det
(siehe Kapitel 5.2).

Neben dem genannten Vek-
tor der Ozonvertellung werden

“““““ ] die Ergebnisse der Auswertung
54.0km | als mittlere Teilchendichten fur
einen festen Satz von sieben atmo-
sphérischen Schichten angegeben,

44.0km - die den Bereichen 0-10km, 10-
e 20km, 20-27km, 27-33km, 33-
36.5km | 40km, 40-48km und 48-60km
30.0km | entsprechen. Die Einteilung orien-

tiert sich an Abschétzungen der
] Halbwertsbreiten von AuflGsungs-
] funktionen, die mit typischen Sze-
15.0km ] narien berechnet wurden.
Abbildung8.1 stellt einen Bei-
spielsatz solcher Auflésungsfunk-
tionen dar. Die gewahlte Schich-

“““““ L teneinteilung ist als Balken mit
eo ool 02 0.3 zugehoriger mittlerer Schichthdhe
Aufldsungs—Funktionen . . . .
angegeben. Sie orientiert sich an
der vertikalen Auflésung des Aus-
werteverfahrens (siehe dazu auch

Abbildung 8.1: Wahl der Schichtdarstellung anhand typi- Abschnitt5.1). Die Ergebnisse der

scher Auflosungsfunktionen.

weiter unten (Kapitel 10) beschrie-
benen Fehleranalyse sind fir diese
Schichtung angegeben. In der Beschreibung der Programmentwicklung im fol-
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genden Kapitel wird teilweise auch die Darstellung mit 61 Hohenniveaus ver-
wendet, um die Auswerteresultate verschiedener Tests detailiert vergleichen zu
konnen.

Skalare Auswerteparameter

Die in der Strahlungstransportgleichung auftauchenden Absorptions- und Streu-
koeffizienten sind Grundlage fr die Berticksichtigung der Eigenschaften der L uft-
moleklle und Aerosolpartikel. Sie werden als skalare Auswerteparameter bei der
Bestimmung von Ozonprofilen eingesetzt. Die gegebenen Koeffizienten werden
jeweils auf das Auswertungshéhengitter mit 61 Hohenlevel linear interpoliert.
Aul¥erdem werden durch lineare Interpolation zwischen 4 spektralen Stitzstel-
len (200nm, 300nm, 337,21nm und 550nm), fur die die Aerosolkoeffizienten
bekannt sind (siehe AnhangD), die Koeffizienten auf dem jeweils betrachteten
Wellenlangengitter bestimmt (siehe Abbildung8.3). Die durch GOMETRAN be-
rechneten Gewichtsfunktionen beziehen sich zundchst auf die Variation der Streu-
und Absorptionskoeffizienten an den spektralen Stitzstellen. Als Auswertepa-
rameter kommen die Koeffizienten an diesen Stitzstellen in Frage. Genau wie
die Extinktions- und Absorptionskoeffizienten werden auch die Gewichtsfunk-
tionen an den spektralen Zwischenpunkten durch lineare Interpolation ermittelt.
Zum Verstandnis sei betont, dass ein Wert der Gewichtsfunktion eines Aerosol-
parameters (z.B. des Streukoeffizienten bei 300 nm) an einem Zwischenpunkt
(z.B. bei 340nm) aussagt, wie die Modellstrahlung bei 340 nm aufgrund der Be-
rechnungsweise variiert, wenn der Streukoeffizient bei 300 nm sich verdoppelt.
Weiterhin ist erwahnenswert, dass dieser Wert im beschriebenen Beispiel gleich
Null ist, denn aufgrund des Interpolationsverfahrens hat der gewahlte Parameter
an dieser Stelle keinen Einfluss; die Stutzstelle bel 337,1nm liegt dazwischen.
Die Werte der Aerosolgewichtsfunktionen sind also nur zwischen benachbarten
Stitzstellen ungleich Null. Diese Eigenschaft der GOMETRAN-Aerosolgewichts-
funktionen wurde herausgestellt, da sie nur mit dem mathematischen Konstrukt
interpretierbar ist, wahrend die Gewichtsfunktionen der sonstigen Parameter eine
physikalische Interpretation erlauben.

Aufgrund ihres linearen Zusammenhanges mit der Strahlung kénnen die Ge-
wichtsfunktionen durch Summation zusammengefasst werden und gehoren dann
zu entsprechend aufsummierten Parametern. Dies wurde auf verschiedene Arten
getestet. Testergebnisse werden flr zwei Beispiele gezeigt:

1. Die Summation aller Aerosolgewichtsfunktionswerte (1 Parameter fir die Ae-
rosol-Optische Tiefe der Atmosphére).

2. Die Summation der Aerosolgewichtsfunktionswerte oberhalb und unterhalb
von 10kmHohe, die hier den stratosphérischen bzw. troposphérischen Aerosolen
zugeordnet werden.

Die Berechnung der Temperaturgewichtsfunktionen bezieht sich in der hier
verwendeten Version von GOMETRAN ausschlief3lich auf die Variation der Strah-



94

Auswerteprogramm FURM

lung aufgrund der temperaturabhéngigen Absorptionsquerschnitte der Huggins-
Banden des Ozons. Variationen aufgrund von Teil chendichteinderungen wird nur
mit Hilfe eines skalaren Rayleigh-Auswerteparameters Rechnung getragen. Die
Temperaturgewichtsfunktionen sind al's Einzige bezogen auf absolute Grofen. Die
Temperaturgewichtsfunktionen werden Uber die Hohe der Atmosphére aufsum-
miert, so dass der skalare Auswerteparameter die mittlere absolute Temperaturan-
derung angibt. Die entsprechende Temperaturkorrektur ist additiv.

Die Bodenabedo wird im Strahlungstransportmodell a's wellenlangenunab-
hangig angenommen. Die Erdoberfache wird wie ein Lambertscher-Strahler mit
isotroper Reflektivitét betrachtet. Die Einbindung der Bodenabedo als skalarem
Parameter in die Auswertung erfolgt mit Hilfe der zugehorigen Gewichtsfunktio-
nen analog den anderen skalaren Parametern.

Zwar werden im Rahmen der Abtastsimulation verschiedene vom Beobach-
tungswinkel abhéngige Albeden verwendet, diese werden allerdings durch arith-
metische Mittelung auf einen Parameter mit zugehdrigem Gewichtsfunktions-
spektrum zurtckgefihrt.

Der Vektor x der betrachteten Auswerteparameter setzt sich zusammen aus
Ozonteilchendichten fir N. = 61 aquidistante Hohenschichten sowie dem von
Fall zu Fall unterschiedlichem Satz von Ngp skalaren Parametern, maximal aber
den Parametern® Rayleigh (RAY), stratosphérisches und troposphérisches Aerosol
(AERSTR bzw. AERTRO), Bodenabedo (ALB), Temperatur (TMP), NO2 (N0O2) und
Ring (RNG). Damit ergibt sich fir x eine maximale Dimension von Np = N +
Nsp = 68. Die Definition des Ring-Spektrums und dem zugehdrigen Ring-Para-
meter wird im nachsten Abschnitt gesondert beschrieben.

Ring-Parameter

Die Modellierung des in Abschnitt 3.3 beschriebenen Effektes aufgrund inela-
stischer Rotations-Raman-Streuung (Ring-Effekt) geschieht in dieser Arbeit mit
Hilfe von Ring-Spektren y™9. Fir die Berechnung der Ring-Spektren wurde am
ife eine spezielle Version des Strahlungstransportmodells GOMETRAN entwickelt
[20]. Dieindieser Arbeit benutzten Ring-Spektren wurden mit diesem GOMETRAN-
Derivat berechnet [106]. Die Definition des Ring-Spektrums ist in AnhangD.1
beschrieben.

Unter Verwendung des Ring-Spektrums y™9 |&sst sich der Messvektorsinklu-
sive der Ring-Strukturen nach dem n-ten Iterationsschritt annghern durch

V= Yn+ Kn(X—xXp) +y"Mx"9 + g, (8.1)

(vergleiche mit (5.29)). Das Ring-Spektrum kann in dieser Formulierung als Ge-
wichtsfunktion des Ring-Parameters xng interpretiert werden. Entsprechen die

Die optional ermdglichte Hinzunahme von Parametern fiir O4, ClO oder BrO wird hier nicht
dargestellt.
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Ring-Strukturen im Messspektrum denen im so berechneten Modellspektrum,
ergibt sich nach der Auswertung Xing ~ 1.

Das fir die Auswertung adequate Ring-Spektrum, das einer fUr verschiedene
SZW berechneten Auswahl entnommen wird (siehe AnhangD.1), wird auf das
verwendete Spektralgitter lineare interpoliert.

8.2 Modellparameter

Eingabe

Zu den Eingabedaten des Auswerteprogramms zéhlen insbesondere digjenigen
Parameter, die speziell in das Strahlungstransportmodell einflief3en. Dazu gehdren
die Ozonabsorptionsguerschnitte. Diese wurden mit dem GOM E-Spektrometer
im Labor fur verschiedene Temperaturen bestimmt [19]. Die Temperaturabhan-
gigkeit der Ozonabsorptionsguerschnitte unterhalb etwa 365nm im Spektralbe-
reich der Huggins-Banden wird ndherungsweise beschrieben durch die Bass--
Paur-Approximation [4]:

a(zZ A, T) = Ao(A\) * (14+A1(N) « T(2) + A2(N) * T(2)?) « L.e— 20
= (Ao(\) +Ao(A) xA1(A) # T(2) +Ag(A) * Ao(A) + T(2)?) + L.e— 20
= Bo(A\) +B1(A\) # T(2) + B2(A) x T (2)?

(8.2
a Absorptionsquerschnitt [cm?]
miit Ao, A1,A2 Polynomkoeffizienten
T Temperatur [°C]

Bo,B1,B2 GOMETRAN Modellparameter

Es gilt dabei
Bo(A) = Ao(A) ¥ L.e— 20
B1(A) = Bo(A) *A1(A) (8.3)
Ba(A) = Bo(A) * Ao(M) .

Aus Labormessungen der Absorptionsguerschnitte bei verschiedenen Tem-
peraturen wurden fr die Bereichen der temperaturabhéngigen Huggins-Banden
zugehorige Polynomkoeffizienten Ag, A1 und Ay verifiziert [81]. Diese werden
im Auswerteprogramm eingelesen und vor der Ubergabe an GOMETRAN in die
Koeffizienten By, B1 und B, nach (8.3) umgerechnet. Optional kdnnen auch die
entsprechenden Daten von Bass-Paur (1984) ausgewahlt werden. Aus diesen Da-
ten werden im Programm die Absorptionsquerschnitte entsprechend den Tempe-
raturen in den betrachteten Hohen nach Gleichung 8.2 berechnet.

Die im Programm verwendeten Absorptionsquerschnitte fir NO, wurden eben-
falls am ife gemessen [17].
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der Aerosoleinflisse im Strahlungs-
transport (Extinktions- und Absorp-
tionskoeffizienten) entstammen der Ae-
rosoldatenbank zum Strahlungstrans-
portmodell LOwTRAN [60]. Zur Para-
B metrisierung der Aerosolextinktions-

] und -absorptionseigenschaften ist die
Atmosphéare in vier Hohenbereiche
(Regime) unterteilt, und zwar 30-
100 km (obere Atmosphére, Regime 1),
10-30km (Stratosphéare, Regime2), 2-
10km (Troposphére, Regime3) und
0-2km (Bodenndhe, Regime4) (sie-
he Abbildung8.2). Der Datensatz ent-
‘ ‘ ‘ ‘ | ‘ hélt Referenzextinktionsprofile fir ei-

Obere _|
i Atmos—
phaere

Sommer

50km
23km
10km

2km

-6

10

S0 %10 31072107 100 ne Wellenlange von 550 nm auf einem

Aerosol—Extinktionskoeffizient [km™] 34er Hohengitter. Das jeweils verwen-

dete Profil wird durch lineare Interpo-

8.2:  Aerosolextinktionsprofile  der lation auf das GOMETRAN-HGhengit-
L owTRAN-Datenbank [60]. ter abgebildet. Fir jeden der 4 Hohen-

bereiche sind je nach Jahreszeit ver-
schiedene Extinktionskoeffizienten gegeben. Dabei werden Werte entsprechend
der Zeitrdume Frihling/Sommer und Herbst/Winter unterschieden. AufRerdem
sind unterschiedliche Situationen fir den Eintrag vulkanischer Aerosole vorgese-
hen.
Neben den Aerosolextinktions- und -absorpti onskoeffizienten missen die Grenz-
hohen der Aerosolregime als Untergrenzen der Regime1-3 angegeben werden.
Fur die Beschreibung der spektralen Abhangigkeit der Aerosole genschaften wer-
den Parameter fur die Extinktion und die Absorption fir vier Wellenlangenstiitz-
stellen (200 nm, 300 nm, 337,1 nm und 550 nm) angegeben. Fir jede der spektra-
len Stiitzstellen und fir jeden betrachteten Hohenbereich sind Extinktions- und
Absorptionsparameter fur eine Vielzahl unterschiedlicher Aerosoltypen gegeben.
Der Abhéangigkeit der Aerosoleigenschaften vom atmosphérischen Feuchtegehalt
wird Rechnung getragen, indem Extinktionen fir relative Feuchtegrade von 0%,
70%, 80% und 99% in der troposphéarischen Region unterschieden werden. Die
angegebenen Werte sind auf das Referenzextinktionsprofil normiert. Die Koeffi-
zienten bei den verbleibenden Stitzstellen werden also durch Multiplikation mit
dem Referenzprofil bestimmt. Die Aerosoltypeneinstellung sowie die Auswahl
des Referenzextinktionsprofils kann fir einen Grofeil der vorgegebenen Para
meter der Datenbank in einer Kontrolldatei festgelegt werden. Aul3erdem gehen
in das Strahlungstransportmodell die Henyey- Greenstein-Phasenfunktionskoeffi-
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zienten (Asymmetriekoeffizienten) [46] ein. Eine Auflistung der LOWTRAN-Ae-
rosol-Parameter findet sich in Anhang F.

Die Information Uber die Absorptionseigenschaften
der betrachteten Spurengase (dies sind fur die Ozon-
profilauswertung im UV S-Spektral bereich bisauf Aus-
nahmefélle nur Ozon und NO,) fliefdt Gber Spektren der
Absorptionsquerschnitte ein, die der Literatur entnom-
men sind [4, 17, 19]. Insbesondere die Ozonabsorp-
tionsguerschnitte sind vor Beginn der ERS-2-Mission
mit dem GOM E-Spektrometer (GOM E-Flight-Model)
am ife bestimmt worden. Dies bietet den Vorteil, dass
aufgrund der Kompatibilitét der orbitalen Messungen
und der Labormessung, auf der die Absorptionsmodel- oo oo - .
lierung beruht, eine explizite Einbeziehung der GO- Wellenlaenge [nm]

M E-Instrumentenfunktion nicht mehr erforderlich ist.

Die Absorptionsquerschnitte sind mit einer Abtastrate Abbildung 8.3: LOWTRAN-Spekiren der
von ca. 100 Spektralpunkten pro Nanometer gespei- Extinktionen dreier Aerosoltypen. Angege-
chert. Den zur Modellspektrenrechnung verwendeten ben ist die prozentuale Abweichung von der
Spektralpunkten werden Absorptionsquerschnitte mit EXtinktion bei 550 nm [60].

Hilfe eines Interpolationsverfahrens zugeordnet.

Wahrend beim Aerosol das Teilchenzahlprofil direkt im Extinktionsparameter

impliziert ist, geht es bei den Molekilen und Spurengasen Uber Druck-, Tem-
peratur und Uber VMR-Profile ein (Volume Mixing Ratio, engl., Volumen-Mi-
schungsverhéltnis). Diese Daten werden einer Klimatologie des MPI-Mainz [11]
entnommen. Spurengasprofile stehen dort u.a. fir O3, NO,, CIO, BrO, NOg,
HCHO und OCIO zur Verfigung. Bendtigt werden in dieser Arbeit die Os- und
NO--Profile. Bei starkem Spurengasvorkommen einzelner Messungen kénnen die
atmosphérischen Szenarien optiona fur die Modellierung ergénzt werden. Die
Spurengasteilchendichteprofile missen im Vorwértsmodell bei der Berechnung
der optischen Dicken noch mit Absorptionsgquerschnitten multipliziert werden.
Die VMR-Werte der MPI-Klimatologie sind fir ein 34er Hohengitter gegeben
und werden auf das GoOMETRAN-HOGhengitter interpoliert. Mit Hilfe der gegebe-
nen Druck- und Temperaturdaten wird unter Verwendung des I dealen Gasgesetzes
fur jede Hohe z eine Teilchendichte N(z) berechnet:

80k — laendlich ]
Fo -~ maritim ]
60 --- staedtisch 7

-20L

Abweichung von 550nm—Extinktion [%]

- LAP(Z)
~ RT(2) °

N(z) (8.4)

Dabei ist La die Lochschmidt- oder Avogadro-Zahl. R ist die universelle Gas-
konstante, P(z) und T(z) sind der Druck- bzw. die Temperatur in der Hohe z
Als Einheit fur die Teilchendichte wird [cnm2knm 1] verwendet, was adequat zur
Hoheneinheit [km] ist. Eine Ubersicht der wichtigsten Eingabeparameter gibt Ta-
belle8.1.
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Aerosol Spurengase Alle Molektile
Phasenfunktion Henyey-Green- Rayleigh
stein (HG)
[46]
Streukoeffizienten | HG aus Low- Rayleigh
TRAN [60] (fur
6 Wellenlangen),
Interpolation
Absorptionskoef- | HG aus Low- | ausLabormessun-
fizienten TRAN  (fir 6| gen[4, 17, 19]
Wellenlangen),
Interpolation
Profile LOWTRAN MPI - MPI -
(Extinktion) Klimatologie Klimatologie,
[11], Berechnung | Umrechnung
des Tellchendich- | VMR- in Teil-
teprofils chendichteprofile
Tabelle 8.1: Wichtigste Eingabeparameter des Strahlungstransportmodells
GOMETRAN.
Ausgabe

Die GOMETRAN-Modellstrahlung 18T fur M Wellenldngen A; geht in Form eines
M-dimensionalen Vektors y™ mit den Komponenten

y™ = InICT (8.5)

in die Auswertung ein. y" bezieht sich auf einen solaren Flussliirr =TiF mitF =
1. Radianzen zur Erzeugung simulierter Messdaten konnen berechnet werden,
indem die GOMETRAN-ModelIstrahlung 16T entsprechend

irr

I'rad,m _ |_GT rng|i_
i — i

expl;
in Erdradianzen umgerechnet wird, wobei 1™ das Ring-Spektrum ist (Anhang -
D.1).

Gleichzeitig mit der Modellstrahlung liefert GOMETRAN die fur die Auswer-
tung wichtige Gewichtsfunktionsmatrix K, deren Elemente definiert sind durch

I
b an ’
wobei X; der j-te auszuwertende atmosphéarische Parameter ist. Die theoretischen

Grundlagen zur Berechnung der Gewichtsfunktionsmatrix werden bel Rozanov
(1997) [92] beschrieben.

(8.6)
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8.3 Programmablauf

Abbildung 8.4 gibt einen schema-

tischen Uberblick tber die prinzi- EINLESEN DER GOME-SPEKTREN MIT

pielle Struktur des AUSNertepro- MESSFEHL ERN ¥,€Y
gramms FURM. Nach dem Ein- /

lesen der GOME-Messdaten und
der Vorbereitung des Messvek- EINLESEN VON KLIMATOLOGIE, RING
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lﬂﬁg'g; (;ug:ehl'd)r-i gI:nacgpeBketrriCr:S Abbildung 8.4: Schematischer Uberblick Uiber d€&wRrM-
Auswertealgorithmus. Die aufgefihrten Gréf3en sind wie in

ﬁgn ng élugas‘;mit Jzi(:;cze?n;iﬁ: Kapitel 5 beschrieben definiert. Ein detailiertes Flussdia-
’ gramm findet sich im Anhang C.

len Iteration zur Konvergenz fuhrt.
Wenn ja, wird im Rahmen eines
Qualitétstests berechnet, ob mit der Schatzung das M essspektrum im Rahmen der
M essfehler modelliert werden kann und damit der geschétzte Zustand eine L 6sung
ist. Ist noch keine Konvergenz erreicht, beginnt eine neue Iterationsschleife.

[y =——— %1 |

ITERATIONSSCHLEIFE

KONVERGENZTEST }

Vorbereitung der Messspektren

Die in dieser Arbeit verwendeten Spektrendateien wurden mit Hilfe eines Ex-
traktionsprogramms [? | aus bindr gespeicherten GOME-Dateien extrahiert und
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entsprechend den Anforderungen des Auswerteprogramms gefiltert und umfor-
matiert. Die enthaltenen Daten sind im Wesentlichen Zeitangaben, geographi-
sche und geometrische Daten, ein Spektrum der Sonnenirradianz [Photonen nm 1
cm 2 s71] und ein Spektrum der Erdradianz [Photonen nmt cm2 s 1 a1,
Fur die Spektren sind absolute Messfehler angegeben. Das Erdspektrum ist das
arithmetische Mittel der GOME-Messungen eines wie in Kapitel 4 definierten
Profilpixels.

Die Radianzen 1™ und die I rradianzen 11" werden mit zugehorigen Messfeh-
lern im ersten Programmteil von FURM eingelesen (siehe Abbildung8.4). Der
Messvektor § wird aus den Werten der Radianz und der Irradianz bestimmt (Glei-
chung (6.1)). Dieser Messvektor ist eine zur Modellstrahlung (Gleichung (8.5))
analoge Grole.

Durch Zusammenfassen mehrerer spektraler Messpunkte lassen sich die Sig-
nal-zu-Rausch-Verhdltnisse bei gleichzeitiger Gléttung des Spektrums erhdhen.
Dazu werden die Werte innerhalb spektraler Umgebungen jedes Messpunktes
gemittelt. Desweiteren wird die zu den Messspektren gehorige Messkovarianz-
matrix SY aus den Messfehlern fir die Radianz und die Irradianz bestimmt (siehe
Anhang G).

A-priori-Information

Der as A-priori-Information bezeichnete Datensatz besteht aus den Mittelwerten
der betrachteten Auswerteparameter, die der MPI-Modell-Klimatologie [11] ent-
nommen werden, und ihren Kovarianzen. Letztere werden zusammengefasst in
der A-priori-Kovarianzmatrix S2. Diese wird al's symmetrische (Np x Np)-dimen-
sionale Matrix wie folgt konstruiert:

S¢ = o®Pexp AET =1, N, (8.7)

wobel z die Hohe des i-ten betrachteten Atmosphérenniveaus, o die A-priori-
Standardabweichung und r den Korrélationsradius darstellen. Gleichung 8.7 wur-
de in Verbindung mit einem Korrelationsradius von 5,2 km aus einer statistischen
Untersuchung von Ballonsondenmessungen tber Berlin entwickelt [97, 90, §].
In dieser Arbeit wurde fur die relative A-priori-Standardabweichung fur jede der
61 Hohenlevel des Ozonprofils ein Wert von 6@ = 0,3 angenommen. Ahnliche
Annahmen Uber Ozonprofilkovarianzen finden sich bei Rodgers (1987) [85].

Die Elemente der Kovarianzmatrix beziglich der skalaren Parameter werden
fr die Diagonal e vorgegeben (Varianzen ogpz ) und sind in den Nicht-Diagonalen
Null. Die skalaren Parameter werden also a priori als untereinander und als vom
Ozonprofil stochastisch unabhéngig angenommen. In Tabelle8.2 sind die A-prio-
ri-Standardabwei chungen aufgefihrt, die fir die skalaren Parameter angenommen
werden. Diese und alle folgenden Angaben sind bis auf die Temperatur relativ zu
den jeweiligen A-priori-Annahmen in Prozent angegeben.
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Parameter RAY | AERS | AERT | ALB | RNG | NO2 | TMP
A-priori-Standardabw. [%] | 10 50 50 50 | 100 | 50 | 5(x)

Tabelle 8.2 Annahmen der A-priori-Standardabweichungen der skalaren Para-
meter RAY (Rayleigh-Streuung),AERS (stratospharisches Aerosol\ERT (tro-
posparisches AerosolpLB (Bodenalbedo)RNG (Ring), NO2 (NO2) und TMP
(Temperatur). Die Werte sind bis auf die Temperaturstandardabweichuyfig]{

in Prozent angegeben.

Die A-priori-Kovarianzmatrix wird also zusammenfassend beschrieben durch

o exp A AT i f<N
S2 = ¢ 087 i=jAN_<i,j<Np

0 P JA (>N V(] >N))

Die Generierung der A-priori-Kovarianzmatrix findet im Unterprogramm APRI-
ORI (siehe Abbildung 8.4) statt, nachdem die Klimatologie-, Ring- und Absorpti-
onsguerschnittsdaten eingel esen wurden.

Shift-And-Squeeze

Die bei den hier betrachteten spektroskopischen Messungen auftauchenden cha-
rakteristischen Strukturen sind durch quantenmechanische Prozesse verursachte
Linienspektren (siehe Abschnitt 2.4). Ihre qualitative Form ist durch die Lage der
Intensitdtsmaximaund -minima festen Wellenlangen zugeordnet. Sowohl die Ka
libration der GOME-Irradianz as auch die der Radianz findet im Rahmen der
GOM E-Daten-Prozessierung mit Hilfe der Absorptionslinien einer Referenzlicht-
quelle statt (siehe Kapitel 4). Allerdings finden Irradianz- und Radianzmessungen
verschieden oft und zu verschiedenen Zeiten statt. In den jeweiligen Zwischen-
zeiten haben sich die fUr die Intensitétsmessung und die Wellenléngenzuordnung
verantwortlichen Diodenzeilen aufgrund von Temperaturschwankungen verscho-
ben und verformt. Der resultierende SA S-Effekt kann erhebliche Konsequenzen
haben. Bereits Diskrepanzen in der Wellenlangenzuordnung in der Grél3enord-
nung von 10~2nm haben Einfluss auf die Ozonprofilauswertung. Noch gravie-
render kénnen die Unterschiede zur Kalibration der Labormessungen von Ab-
sorptionsguerschnitten sein, die den Modellrechnungen zugrundeliegenden. Eine
SAS-Korrektur ist daher ein wichtiger Bestandteil der Auswertung. Sie ist im
Auswerteprogramm in dem Modul SHIFT-AND-SQUEEZE realisiert (siehe Abbil-
dung 8.4).

In jedem Iterationsschritt der Auswertung missen das I rradianzspektrum, das
Ring-Spektrum, das Spektrum der Ozongewichtsfunktionen, sowie optional wei-
tere am Auswertungsprozess beteiligte Spektren einer SA S-Korrektur unterzogen
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werden. Dabel dient das Radianzspektrum as Referenz. Der Messvektor § wird
mit den korrigierten Spektren ebenfallsin jeder Iteration neu berechnet.

Iterationsschema

Im Unterprogramm I TERATE wird die Schétzung des Zustandsvektors x,1 auf-
grund des Messspektrums Y, des Modellspektrums y,,, der Gewichtsfunktions-
matrix K, und der vorherigen Schatzung x, entsprechend der Gleichung (5.33)
oder den Gleichungen (5.47) und (5.50) durchgefiihrt, je nach verwendeter Aus-
wertemethode. Dabei wird mit Hilfe der geschétzten relativen Anderungen der
Ozonteilchendichten und dem A-priori-Mittel das Ozonprofil als GOMETRAN-
Eingangsparameter berechnet. Fur die skalaren Parameter werden in den ersten
beiden Iterations-Schritten die A-priori-Daten a's GOMETRAN-Eingangsparame-
ter bzw. das unkorrigierte Ring-Spektrum fur die Modellspektrenermittiung ver-
wendet. In den folgenden Iterationen konnen die A-priori-Daten jewells wahlwei-
se fir jeden skalaren Parameter auch mit Hilfe der geschétzten relativen Ande-
rungen korrigiert werden (Eingangsparameterkorrektur). Das Auslassen der Ein-
gangsparameterkorrektur fir einen skalaren Auswerteparameter muss im Kon-
vergenztest al's spektrale Korrektur mit Hilfe der zugehérigen Gewichtsfunktion
berticksichtigt werden. Die Anpassung findet also wahlweise bereits im Parame-
terraum statt, so dass die Nicht-Linearitdt zwischen x und y berticksichtigt wird,
oder alslineare Approximation erst im Spektrenraum.

Konvergenz- und Qualitatstest

Der Konvergenztest fir alle spektralen Zwischenresultate sowie der Qualitétstest
nach der Konvergenz (siehe Abbildung 8.4) werden wie in Abschnitt 5.4 beschrie-
ben durchgefiihrt. Die Routine benutzt tabellierte x2-Werte fiir verschiedene An-
zahlen von Freiheitsgraden F der betrachteteten Verteilungen, wobei teilweise
zwischen den Ergebnissen interpoliert wird. Die Kovarianzmatrix S9 der spektra-
len Differenzen wird durch die Messkovarianzmatrix ¥ multipliziert mit einem
einzugebenden Faktor angenghert. Fiir Freiheitsgrade F > 100 wird der x2-Wert
berechnet nach

LG+ vaF=1)?

2 _
Xth =

N |

wobei F der Anzahl M der spektralen Messungen entspricht. G ist der Wert einer
normalverteilten Zufallsvariable g, so dass die Wahrscheinlichkeit P(g < G) = a
gilt (G = 1.645 entspricht dem 95%-a-Quantil) [59].
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8.4 Abtastsimulation

Wahrend der Aufnahme eines Messspektrums zur Ozonprofilauswertung durch
das GOME-Spektrometer wird im Uberwiegend verwendeten Messmodus die At-
mosphére quer zur Satellitenbewegungsrichtung 12 Sekunden lang abgetastet. In
dieser Zeit bewegt sich der Satellit 80 km voran. Dabel variiert der Abtastwinkel
von etwa -31°(Blickrichtung Osten) bis +31°(Blickrichtung Westen). Der erfasste
réaumliche Bereich entspricht einer Flache von etwa 100x 960 ki und wird hier
als Profilpixel bezeichnet (siehe Kapitel 4).

Im Auswertungsprozess wird die Abtastung angendhert, indem die Resultate
der Strahlungstransportrechnungen verschiedener (im Abtastbereich aquidistan-
ter) Beobachtungswinkel arithmetisch gemittelt werden. Dabei werden sowonhl
die Modellspektren als auch die Gewichtsfunktionen der Auswerteparameter ge-
mittelt. Es wird davon ausgegangen, dass die zeitliche Integration wahrend der
Aufnahme eines GOME-Spektrums durch eine arithmetische Mittelung ausrei-
chend gut beschrieben ist. Die Anzahl simulierter Abtastschritte Ns kann gewahit
werden.

Unter Zuhilfenahme der PMD-Messungen kann eine Abschédtzung der Bo-
denalbedo vorgenommen werden [10]. Eine solche Abschétzung der Bodenal bedo
aus Werten der PMD-Messungen ist phéanomenologisch zu sehen und ist ein er-
ster Ansatz zur Berticksichtigung der Beobachtungswinkelabhangigkeit bei der
Auswertung von GOME-Spektren. So erhaltene typische Werte der Bodenal be-
do (ohne Eisbedeckung) bewegen sich zwischen 2% und 10% fir wolkenfreie
Beobachtungsgebiete und kdnnen al's realistisch eingeschétzt werden.






Kapitel 9

Entwicklung und Optimierung

Dieerste Entwicklungsversion von FURM basierte auf der Modifikation eines Pro-
gramms zur Auswertung von Ozongesamtsaulen [31]. Das Verfahren beruhte auf
der Optimal Estimation-Methode (Abschnitt5.2). Diese Methode kommt auch
bei der Auswertung von SBUV-Messungen zur Anwendung [7] und wurde im
Rahmen einer ESA-Studie [18] als geeignet fur die Auswertung von vertikalen
Ozoninformationen aus UVS Spektren bestétigt. Ausgehend von der Erweite-
rung dieses Programms auf Ozonkonzentrationen in mehreren atmosphérischen
Schichten hat sich ein eigensténdiges Softwarepaket herausgebildet. Das inte-
grierte Strahlungstransportmodell GOMETRAN, das urspringlich auf paralleler
Geometrie basierte, wurde spéter durch eine erweiterte Version mit sphérischer
Geometrie ersetzt.

Allgemein geht die Anpassung des Modellspektrums an das Messspektrum
mit umso geringeren Fehlern im Ozonprofil einher, je besser die Verursacher
spektraler Differenzen identifiziert und als Auswerteparameter in den Fit inte-
griert werden konnen. In der Entwicklungssphase von FURM wurde anhand von
Sensitivitatsuntersuchungen geprift, wie sich Variationen einzelner Parameter auf
das Auswerteresultat auswirken. GroR3en, auf die das Messsystem empfindlich
reagiert, werden, wenn moglich, als Auswerteparameter in den spektralen An-
passungsprozess integriert. Dieser spektrale Anpassungsprozess wird im Folgen-
den als Fit bezeichnet. Die spezifischen L ésungsansétze zur Integration einzelner
Parameter richten sich nach deren charakteristischen spektralen Merkmalen in
Verbindung mit den Gewichtsfunktionen. Obwohl die letztendlich gewahlten Pa-
rametrisierungen nicht notwendigerweise optimal sind, wird der zugehorige Fin-
dungsprozess hier a's Optimierung bezeichnet, im Sinne der Findung verbesserter
Moglichkeiten auf dem Weg zum optimalen Zustand.

Um die Resultate der Entwicklungsstufen von FURM zu Uberprifen, werden
mit bekannten Zustandsparametern simulierte Messspektren verwendet. Die Pa-
rametersdtze, die bei der Simulation verwendet worden sind, und digjenigen am
Ausgangspunkt der Auswertung unterscheiden sich nur bei den GrofRen, deren
Einflussim Einzelfall gezielt untersucht wird.
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Erfahrungen mit gemessenen GOM E-Spektren wiesen auf Verbesserungsmog-
lichkeiten des Programms hin. Sie verdeutlichten zum Beispiel die Notwendigkeit
des Ring-Parameters sowie des SAS-Moduls. Bei einzelnen Entwicklungsschrit-
ten wurden Konfigurationen wie die betrachteten Spektralbereiche, die Anzahl
verwendeter Messungen, das Aerosolszenario usw. im Wesentlichen unveréndert
belassen um die Auswirkungen neuer Module und Parameter zu studieren. Trotz-
dem wurde hier und da vereinzelt eine neue Strategie versucht oder testweise an
einem ,, Schraubchen gedreht”. Andersherum wurden auch im Laufe systemati-
scher Optimierungsanalysen teilweise als notwendig erkannte Programmergan-
zungen umgesetzt. Optimierung, Entwicklung und Anwendung von FURM auf
dem Weg zu seiner jetzigen Reife sind also keineswegs thematisch oder zeitlich
voneinander zu trennen sondern verliefen mehr oder weniger verschachtelt bzw.
paralel. In den folgenden Abschnitten soll versucht werden anhand von Test-
beispielen mit der aktuellen FURM-Version die wesentlichen Entwicklungs- und
Optimierungsstufen aufzuzeigen und zu veranschaulichen.

9.1 Teststrategie

Das Testen des Auswerteprogrammsist erforderlich, da nach strukturellen Veran-
derungen die Richtigkeit der Ergebnisse Uberpruft werden missen. Fehler werden
gegebenenfalls diagnostiziert und lokalisiert (,debugging*). Aufderdem werden
mit Testszenarien Weiterentwicklungen zur Programmverbesserung Uberprift.

Bel diesen Tests wird das Manko eines unbekannten atmosphérischen Zustan-
des umgangen, indem die auszuwertenden Spektren von einem Vorwartsmodell
unter Verwendung el nes bekannten atmosphérischen Testszenarios simuliert wer-
den. Zum Simulieren der Testspektren wird am besten das Auswerteprogramm
selbst, das heil3t dasin ihm implementierte Vorwartsmodell, benutzt. Dabel ist von
vornherein sichergestellt, dass Abweichungen in den Auswerteresultaten nicht
aufgrund von Unstimmigkeiten bei den Eingangsparametern oder Diskrepanzen
der Ergebnisse verschiedener Vorwartsmodelle hervorgerufen wurden.

Bel der Fehlersuche in den Auswerteprozeduren ist die Qualitét der Modell-
spektren hinsichtlich der Realitétsbeschreibung zunéchst zweitrangig. Unabhan-
gig davon, wie redlistisch das Modell die Messspektren im Detail beschreibt,
ist fir die Ausarbeitung erster Auswertungsroutinen wichtig, dass die Gewichts-
funktionen korrekt berechnet werden. Die ersten Auswertungsroutinen konnten
so bereits entwickelt werden lange bevor sich die Modellspektren mit den von
GOME aufgenommenen Spektren messen mussten.

Erst wenn in einer Entwicklungsstufe ein fehlerfreier Zustand erreicht wur-
de, ruckte die Qualitdt der Resultate ins Blickfeld. Bel der Ermittlung des real
moglichen Informationsgewinns mit Hilfe simulierter Messungen spielt der Grad
der Ubereinstimmung des Vorwartsmodells mit der Realitéat natlirlich eine ent-
scheidende Rolle. Vergleiche des hier verwendeten Strahlungstransportmodells
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GOMETRAN mit anderen, teilweise validierten Modellen zeigen sehr gute Uber-

einstimmungen [18, 36].

Ein Vergleich der Auswerteresultate mit dem in die Simulation eingegangenen
Parametersatz gibt Auskunft Uber die Ergebnisqualitét. Dieser Parametersatz wird
im Folgenden mit True (engl., ,wahr") bezeichnet.

Als True-Ozonprofil wird in dieser Be-
schreibung das A-priori-Profil aus der MP--
Klimatologie plus einer Stérung, bezeichnet
mit €3, verwendet. Der Begriff Stérung be-
zeichnet aso die relative Differenz zwischen
dem True- und dem A-priori-Zustand, d.h. die
primér auszuwertende GroRRe. € ist der drit-
te Eigenvektor der A-priori-Kovarianzmatrix
Sa. Die ersten vier dieser Eigenvektoren sind
in Abbildung9.1 dargestellt. €3 ist gleichzei-
tig Vektor einer Orthogonalbasis des durch
S? aufgespannten Raumes. Dieser Raum bein-
haltet ale Differenzen vom mittleren atmo-
sphérischen Zustand x2, die in der simulierten
Redlitét a priori moglich sind. Eine solche Dif-
ferenz lésst sich aso as Linearkombination
von Eigenvektoren der A-priori-Kovarianzma-
trix darstellen, wobei die zugeordneten Eigen-
werte ein Mal3 fur die statistische Varianz der
Eigenvektorkoeffizienten angeben [84].

Die e3-Stérung ist hier gewéhlt worden, da

Hohe [km]

-0.20 -0.10 0.00 0.10 0.20

(x=x%) / x°

Abbildung 9.1: Die ersten vier Eigenvektoren der A-
priori-Kovarianzmatrix.

sie als relativ glatte Anderung gegeniiber dem A-priori-Profil zur visuellen Beur-
teilung der Testergebnisse gut geeignet ist. Bei Testsim Rahmen der Entwicklung
und Optimierung wurden auch andere Stérungen (€2, €*, ..) getestet. Die zugehd-
rigen Resultate sind dhnlich den hier beschriebenen und hier nicht aufgefhrt.

Es muss bedacht werden, dass solche Storung vergleichsweise unwahrscheinlich
sind! und die Auswertung des zugehdrigen Messspektrums daher (der Glattheit
zum Trotz) zu grolden Gléttungsfehlern fuhren kann (hierzu mehr in Kapi-
tel 10). In diesem Sinne ist die gewéhlte Stérung als Worst-Case-Szenario zu

charakterisieren.

AlsKlimatologiefir die Testswird ein Friihjahrszenario mittlerer Breite (50° N)
mit einem April-Ozonprofil bei einem Sonnenzenitwinkel von 50°verwendet. Zu-
sétzlich wird bei der Untersuchung zur Auswahl der spektralen Messungen ein
Winter-Szenario hoherer Breite (60° N) mit einem Februar-Ozonprofil bei 75° Sonnenzenitwinkel
gewdhlt. Die verwendeten Wellenlangengitter und Fehlerangaben stammen aus

1Alle Koeffizienten auRer dem des Stérungsvektorssind Null.
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typischen GOME-Spektren. Die Wellenléngengitter geben gleichzeitig die maxi-
male spektrale Abtastrate fur die Auswertungen vor.

Die Annahmen Uber die relativen A-priori-Standardabweichungen, die den
Variationen der skalaren Parameter im Test zugrundeliegen, sind in Tabelle8.2
aufgefihrt.

Durch die Art der Messspektrensimulation konnen fur die Auswertung mehr
oder weniger optimale Voraussetzungen geschaffen werden. Startkonstellation in
Abschnitt9.2 ist ein mit einer e3-Stérung wie beschrieben simuliertes, unver-
rauschtes M essspektrum. Bisauf das Ozonprofil gehen alle Parameter in die Simu-
lation genauso ein wie in die Auswertung. Das Ozonprofil und die Ring-Korrek-
tur werden als Auswerteparameter berticksichtigt. Ausgehend von dieser Situa-
tion werden die Bedingungen verschérft (Stérung einzelner Auswerteparameter
oder anderer Modellparameter bel der Simulation, Korrumpierung der Spektren
und Parameter, SAS-Simulation usw.), wobei verschiedene L dsungsansétze dar-
gestellt werden.

9.2 Testbeschreibungen

Der perfekte Fall

Als perfekt wird hier der Fall bezeichnet, bei dem fast vollstandige Kenntnis Gber
einen atmosphaérischen Zustand besteht, mit Ausnahme des Ozonprofils. Der Test
soll zeigen, ob Informationen Uber die vertikale Ozonverteilung im betrachte-
ten Spektralbereich gut durch das Messsystem erhaten werden kdnnen. Dabel
steht wiederum die Frage im Vordergrund, ob Ozonkonzentrationen aus tieferen
atmospharischen Schichten bei gegebenen Gewichtsfunktionen vom Messystem
prinzipiell identifiziert werden kénnen. Fragen nach Fehlern des Verfahrens oder
nach einem Mal3 fir die vertikale Auflésung kann der Test nicht beantworten.

Das fur den Test simulierte Messspektrum wird gleich dem Strahlungsfeld
am Oberrand der Atmosphéare im Instrumentenblickfeld gesetzt, d.h. EinflUsse
des Messgerdtes sind nicht vorhanden. Die Satellitenbewegung und die Abta-
stung des Instruments quer zur Flugrichtung werden ebenfalls nicht betrachtet. Da
das simulierte Messspektrum von dem Strahlungstransportmodell erzeugt wird,
das auch in der Auswertung verwendet wird, kann es auch durch selbiges ohne
spektrales Residuum innerhalb des Auswerteprogramms reproduziert werden. Im
L 6sungsprofil auftretende Fehler sind also weder durch Messrauschen oder an-
dere instrumentelle Effekte (z.B. SAS) noch durch Diskrepanzen zwischen den
Modellrechnungen und der Realitét verursacht. Die statistischen Angaben Uber
die Messfehler behalten natlrlich weiterhin ihre Gultigkeit und sind nach wie
vor fur den Auswertungsprozess notwendig. Zur Simulation des Messspektrums
wird als Albedo ein Wert von 10% angesetzt, der Sonnenzenitwinkel betragt
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Abbildung 9.2: Perfekter Fit, Auswertung von 761 spektralen Messungen im

Bereich 250-340 nm, als Parameter wurden nur Ozon Ringy korrigiert.

50°. Insgesamt werden 761 Spektrale Messungen zwischen 250 nm und 340 nm
einbezogen.

Das Ergebnis aus dem Versuch, ein solcherart gebautes M essspektrum mit der
Optimal Estimation-Methode auszuwerten, ist in Abbildung 9.2 dargestellt. Das
linke Bild zeigt die Differenzen des True- und des L dsungsprofils vom A-priori-
Profil. Damit ist also implizit die Form des Vektors €3, der als Stérung angesetzt
ist, in der 12-Schichten-Darstellung illustriert. Im rechten Bild ist die Differenz
zwischen dem Ldsungsprofil und dem True-Profil angegeben. Die Differenzen
liegen fur alle betrachteten Schichtgehalte unterhalb von 1%. Alle auftretenden
Fehler im Losungsprofil sind durch die Angaben der Differenzen zum True-Profil
gegeben, d.h. sie weisen keine zufédligen Komponenten auf. Daher sind keine
Fehlerbalken angegeben.

Fazit
Die bei diesem Test auftretende Abweichung zeigt exemplarisch das Auswer-
tungspotential fur Ozonprofile, das durch die Qualitét der A-priori-Information
und durch den Informationsgehalt des M essspektrums gegeben ist. L etzterer hangt
ab von der in Kapitel 6 diskutierten Form der Gewichtsfunktionen in Verbindung
mit der Messgenauigkeit. Die Losung kann mit dem hier beschriebenen Auswer-
teverfahren und gegebenem Spektralbereich nicht besser sein.

Besonders zu betonen ist das gute Ergebnis in der troposphérischen Schicht.
Dies zeigt, das aus der Sicht der Gewichtsfunktionen Messungen, wie GOME
sie liefert, zur Vermehrung des Informationsgehaltes Uber troposphérisches Ozon
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Fenster | Bereich Anzahl Messpunkte | Spektrale Auflésung

1 290nm-311nm 194 ~ 0.5nm
2 315nm-340nm 219 ~ 0.5nm
3 315nm-380nm 578 ~0.5nm
4 250nm-290nm 4.4, < 10nm
5 250nm-306nm 8 sdl. 10-1nm
6 250nm-340nm 12 s4l. ~1nm

7 560nm-672nm 5sdl. ~1nm

Tabelle 9.1: Definierte Spektralfenster (sek selektiert).

genutzt werden konnen. Zur weiteren Beurteilung missen die Genauigkeit der
Messungen und der Einfluss zusétzlicher Parameter (Aerosol, Temperatur, usw.)
betrachtet werden.

Auswahl der Messungen

Das GOME-Instrument fuhrt in dem hier zur Ozonprofilauswertung betrachte-
ten Spektralbereich von 250-672nm Messungen bei etwa 2700 Spektral punkten
durch. Diese liegen im Abstand von etwa 0,1 nm (Kanal 1 und 2) bzw. 0,2nm
(Kanal 3 und 4). Der hier beschriebene Test dient dazu, aus diesem umfangrei-
chen spektralen Datensatz eine fur die Ozonprofilauswertung geeignete Auswahl
zu treffen. Kriterien hierfir sind, neben der Rechengeschwindigkeit (Verkleine-
rung des Datensatzes), Eigenschaften des Ozons (A bsorptionsbanden), des Strah-
lungstransportmodel |s (keine M odellierung von NO,-Emmissionen und H,O-Ab-
sorption) und des Spektrometers (spektrale Fehler). Aus dem gesamten Spektral-
bereich werden hierflr verschiedene Intervalle (spektrale Fenster) fur die Aus-
wertung simulierter Messspektren definiert. Innerhalb dieser spektralen Fenster
werden unterschiedlich viele Messpunkte selektiert, wobel wiederum verschie-
den viele Einzelmessungen durch Mittelung zusammengefasst werden (siehe Ab-
schnitt 8.3). Alle betrachteten Fenster sind in Tabelle9.1 aufgelistet, wobei sich
die angegebene spektrale Auflésung zum Teil aus der Zusammenfassung von
Einzelmessungen ergibt.

Im Gegensatz zum weiter oben beschriebenen Perfekt-Test wird im Spektral-
bereich 250-290 nm von vornherein nur eine begrenzte Anzahl von Messungen be-
trachtet. Die Einschrénkung wird im Hinblick auf in diesem Bereich auftretenden
Emmisionsstrukturen (NOy-Emmissionen) vorgenommen [43]. Diese Strukturen
werden in der Modellierung nicht berticksichtigt.

Aufgrund der niedrigen Signale in diesem Spektralbereich und dem durch
thermisch bedingten Dunkel strom zusétzlich vergréf3erten Messfehlern (siehe auch
Anhang G) wird die Zusammenfassung von Einzelmessungen bis zu etwa 10 nm
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Spezifikation | Spektralfenster Kurzbeschreibung
Nr. Bereich1.1 | Bereich1.2 | Bereich2 | Bereich3

a 8 SBUV -Strategie
b 8,9 SBUV -Strategie sel.
c 6,7 sal. sal. sdl. sel.
d 52,7 sal. sal. ale sal.
e 53,7 sel. sel. ale sel.
f 41,27 sal. ale ale sel.
g 41,2 sl ale ale
h 4,1,3,7 sel. ale ale sl
i 4,13 sdl. ale ale
j 41,7 sel. ale sal.
k 1,2,7 ale ale sl
I 12 ale ale
m 1,37 ale ale sel.
n 1,3 dle dle

Tabelle 9.2: Untersuchte Spektralkombinationen (Kanal1.1: 250-290 nm, Ka-
nal 1.2: > 290 nm, Bereiche 2 und 3 entsprechend den Kanélen2 und 3) mit z.T.

selektierten Messpunkten (sel.).

(bei 255nm) ausgeweitet. Zum Teil fallen dadurch NO,-Strukturen wieder in
den verwendeten Messbereich. Eine Untersuchung zur optimalen Nutzung dieses
Spektralbereiches fur die Auswertung der oberen Stratosphare wird in dieser Ar-
beit nicht vorgenommen. Hier wird sich im Wesentlichen auf die Ergebnisse der
Ubrigen Stratosphére und besonders der Troposphéare konzentriert. Die gewahl-
ten vier Messpunkte (zentrale Wellenlangen) im Spektral bereich 250-290 nm ent-
sprechen denen, die auch bei der Auswertung von SBUV -Messungen verwendet
wurden (255,5nm, 273,5nm, 283,0 nm und 287,6 nm, siehe Abschnitt 4.3).

Weiterhin wird der GOM E-Messbereich zwischen 311-315 nm nicht betrach-
tet. In diesem Fenster liegt der Uberlappbereich der Kande 1B und 2. Die Mes-
sungen beider Kandle sind hier teilweise unterschiedlich, was auf die problema
tischere Kalibration im Randbereich zurlickgeftihrt werden kann. Auswertungen
echter GOM E-Spektren waren daher bei Aussparung dieses Spektralbereichesin
Einzelfdlen stabiler und mit geringeren Residuen behaftet.

Die so definierten Fensterbereiche werden zur Auswertung von zwei verschie-
denen Szenarios (50° SZW, 50 °geographische Breite und 75° SZW, 60 °geogra-
phische Breite) bei je zwel verschiedenen Stérungen (€8 und e*) unterschiedlich
kombiniert. Bei der Auswertung werden alle skalaren Parameter (siehe Abschnitt -
8.1) einbezogen. Alle betrachteten Kombinationen der Spektralfenster sind in Ta-
belle9.2 aufgefuhrt. Die Kombination a entspricht dabei der Auswahl, wie sie
auch bei der Auswertung von SBUV -Messungen getroffen wurde. Im Kanal 3
werden funf Messpunkte bei 560 nm, 580, nm, 605, nm, 615, nm und 672, nm Uber
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etwa 1 nm gemittelt verwendet. Dabei wird der Bereich des Maximumsder Chap-
puis-Absorptionsguerschnitte abgedeckt, wobel dort vorhandene starke H,O-Struk-
turen vermieden werden.

Alle Tests werden sowohl mit dem Optimal Estimation-Verfahren alsauch mit
der Informationsmatrix-Methode durchgefiihrt, so dassinsgesamt 112 verschiede-
ne Falle untersucht werden. Die Resultate der Auswertungen werden hinsichtlich
der Differenzen zum True-Profil verglichen. Die Ergebnisse aller betrachteten Fal-
le mit €3-Stérung, die mit der Optimal Estimation-M ethode ausgewertet wurden,
sind in Abbildung 9.3 dargestellt. Die Kombinationen f, g, und a hervorgehoben
sind. Als Auswahlkriterium werden RM S-Werte (Abbildung 9.3, rechts) zu Hife
genommen, berechnet nach

rms N 2 ()'zj B X[J

1 N\
Z: ﬂ;((f(j—l—xﬁ))'

Sie beziehen sich auf die Troposphére und auf die gesamte Atmosphére, wobei
die jeweils zugehorige Anzahl von Héhenpunkten mit N, bezeichnet ist.

Es zeigt sich, dass die Auswertung mit der Auswahl f die geringsten Ab-
weichungen zum True aufweist.  Dabei fallt die Auswertung des Szenarios
mit hohem SZW im Hinblick auf die Troposphére durch die Hinzunahme von
Messungen aus Kanal 3 (Chappuis-Banden, Auswahl/,f) deutlich besser aus (ver-
gleiche mit Auswahl/,g, Abbildung 9.3). Weiterhin ist das Ergebnis, das sich mit
der SBUV-Strategie ergibt (Auswahl a), mit deutlich gréferen Abweichungen,
insbesondere in der troposphéarischen Schicht, verbunden. Die Tests mit der Infor-
mationsmatrix-Methode und auch mit der €*-Stérung ergaben ghnliche Resultate,
die zu gleichen Schlussfolgerungen fihren.

Fazit
Aufgrund der in dieser Untersuchung erhaltenen Resultate werden im Weiteren,
wenn nicht anders angegeben, die Auswahl g und die Auswahl f (siehe Tabelle-
9.2) fur die Auswertung verwendet. Zu Vergleichszwecken wird innerhalb der
spéater beschriebenen Fehleranalyse auch die Auswahl a hinzugezogen.

Aerosolparameter

Das Strahlungstransportmodell GOMETRAN liefert sowohl fir Aerosolstreu- als
auch fur Aerosol absorptionskoeffi zienten Gewichtsfunktionen fur jewellsvier Pa-
rameter?. Diese Parameter sind definiert al's die relative Anderung der Streu- bzw.
Absorptionskoeffizienten an den vier im Strahlungstransportmodell verwendeten
Aerosolstutzstellen.

2Warend zur Berechnung der Modellstrahlung Extinktions- und Absorptionskoeffizienten be-
notigt werden, basieren die Aerosol gewichtsfunktionen auf Streu- und Absorptionskoeffizienten.
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Abbildung 9.3: Differenzen zunTrue und RMS (Root Mean Square) nach Aus-
wertungen mit Messungen wie in Tabelle 9.2 angegeben (Auswahl f, g und a sind
hervorgehoben). Dargestellt sind die Ergebnisseghibtorung.

In der hier beschriebenen Analyse werden bodennahe Aerosoltypen fir mari-
time und st&dtische Luftmassen fur verschiedene Zeitraume bei einer Sichtweite
von 10km betrachtet. Fir die sonstige troposphérische Region werden die ei-
ner relativen Feuchte von 80% entsprechenden Werte bei einer Sichtweite von
23 km benutzt. Stratosphérische und héher gelegene Regionen werden mit einem
Aerosoleintrag simuliert, der fur diejeweilige Jahreszeit normal ist (,, Hintergrund-
Szenario®). Andere, wie zum Beispiel die vulkanischen Szenarien, werden in
dieser Arbeit nicht betrachtet. Mit dieser Untersuchung wird ein grof3er Teil der
bei langfristigen globalen Beobachtungen vorkommenden Situationen abgedeckt.

Um dem Informationsgehalt im Messspektrum bezliglich der breitbandigen
Streuungs- und Absorptionsmerkmale durch Aerosolpartikel gerecht zu werden,
wird die Anzahl der Auswerteparameter eingeschrankt. Dazu wird die Summe
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aller Streu- und Absoptionsgewichtsfunktionen Uber die vier spektralen Stitzstel -
len und Uber alle Hohen gebildet. Damit kann der zugehotrige Auswerteparameter
als gesamte optische Dicke der Atmosphére aufgrund von Streu- und Absorpti-
onsabschwachung interpretiert werden. Als weitere Option wird der Integrations-
bereich aufgeteilt in 0-10km und 10-60km, so dass je ein Auswerteparameter
ndherungsweise troposphérische bzw. stratosphérische Strahlungsabschwéchung
reprasentiert.

Ein Test beider Méglichkeiten wird im Folgenden dargestellt, bei dem zu-
néchst fur die Messspektrensimulation die Extinktionskoeffizienten im Hohenbe-
reich zwischen 10km und 30 km um 20% vermindert und digjenigen zwischen
2km und 10km um 20% erhdht werden. In diesem und im folgenden Test sind
alle Koeffizienten mit 1 %-iger Standardabweichung zuféllig gestort. Fur das Bo-
denaerosol wird ein stadtisches Szenario verwendet.

Wieder richtet sich die Aufmerksamkeit auf das Ozonprofilergebnis. Abbil-
dung 9.4 a) veranschaulicht die Abweichungen von Ldsungprofil und True-Profil,
wenn keine Aerosolauswerteparameter verwendet werden. Der troposphérische
Ozongehalt der Losung liegt um fast 50 % (die Halfte des A-priori-Wertes!) unter
dem True-Ozongehalt. Nach oben hin liegen die Abweichungen zwischen 10%
und 20%. Die Aktivierung des Aerosolauswerteparameters fir die gesamte At-
mosphéare vermindert die Abweichungen ca. um die Halfte, wie Abbildung 9.4 b)
zeigt. Eine weitere Verbesserung bringt die Anwendung der troposphérischen und
stratosphérische Auswerteparameter wie oben definiert (siehe Abbildung 9.4 c)).
Die Abweichungen betragen 4 % (Troposphare) und weit weniger.

Ahnlich verhdlt es sich bei einer 20 %-igen Verminderung der Extinktionsko-
effizienten in der 2-10km-Schicht und einer Erhdhung um 20% in der Boden-
schicht (Abbildung9.5). Diese Storung hat andere und erheblichere Auswirkun-
gen auf die Strahlung. Der Einsatz getrennter Aerosolparameter fir die Strato-
sphére und die Troposphére erzielt auch hier die unter den Betrachtungen besten
Resultate. Mit Ausnahme der oberen Schicht sind deutlich Verbesserungen er-
kennbar, insbesondere in der Troposphére. Trotz der in Verbindung mit € starken
Storung des atmosphérischen Zustands liegen die Abweichungen nicht signifikant
auserhalb des Fehlerbereiches®

Hier nicht dargestellte Tests mit anderer Parameterdefinition, d.h. mit anderen
Kombinationen der gegebenen Gewichtsfunktionen zeigen schlechtere Resultate.
AlsBeispiel kann hier die Parametrisierung mit Schwerpunkt auf den Wellenlan-
genstutzstellen statt auf eine hohenbezogene Aufteilung genannt werden.

Fazit
Der Test zeigt, dass selbst starke Stérungen, die in den Aerosol zustandsparame-
tern bei der Simulation der M essspektren angesetzt werden, in der Auswertungim
Rahmen akzeptabler Fehler der Ozonprofile berlicksichtigt werden konnen. Hier-

3Die Fehlerangaben sind bereits Ergebnissse der in Kapitel 10 beschriebenen Fehleranalyse
(sie beinhalten auch Modellparameterfehler; siehe dort).
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Abbildung 9.4: Stérungen der Aerosolextinktion: -20 % in Regime 2 (10-30km),
+20 % in Regime 3 (2-10km). Ozon-Stérues); stadtisches Bodenaerosol.
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Abbildung 9.5: Stérungen der Aerosolextinktion: -20% in Regime 3 (2-10km),
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zu muss der Aerosoleinfluss fur die Troposphére (0-10 km) und die Stratosphére
(10-60 km) separat betrachtet werden.

Bodenalbedo

Die Bodenalbedo geht im hier verwendeten Strahlungstransportmodel skalar ein.
Der Erdboden wird als Lambert-Oberflache angenommen. Die real vorhande-
ne Wellenlangenabhangigkeit und die Abhangigkeit vom Reflektionswinkel (Bi-
directional Reflectance) werden nicht berticksichtigt.

Der rdumlichen Variation der Bodenalbedo wird im Programm durch eine
Abschétzung mit Hilfe der PMD-Messungen des GOM E-Instruments Rechnung
getragen. Dies geschieht im Rahmen eines Verfahrens zur Simulation der GO-
ME-Abtastung der Atmosphéare, welchesin Abschnitt 8.4 beschrieben wurde und
weiter unten in Abschnitt 9.3 getestet wird.

Druck- und Temperaturparameter

Alleine um die Temperaturabhangigkeit der Huggins-Banden des Ozons fur die
Auswertung troposphérischen Ozons nutzen zu kdnnen erscheint der Versuch sinn-
voll Stérungen der Temperatur in der Auswertung zu berticksichtigen. Aul3er-
dem deuten starke Gewichtsfunktionen des Rayleigh-Parameters an, dass bereits
leichte Stérungen des Druckprofils grof3e Fehler im ausgewerteten Ozonprofil
verursachen kénnen. Das folgende Beispiel zeigt, dass sowohl Druck als auch
Temperaturschwankungen durch skalare Auswerteparameter der Temperatur und
der Rayleigh-Koeffizienten berticksichtigt werden kénnen.

Zunachst wird ein Beispiel fur die Auswirkung einer gegentiber dem Kli-
matol ogie- Temperaturprofil 1%-igen systematischen Erhéhung der Temperatur
gegeben. Die bel der Auswertung eines so simulierten Messspektrums auftreden-
den Abweichungen des Losungsprofils vom True-Profil zeigt Abbildung9.6a).
Die spektralen Effekte der Temperaturerhthung kdnnen nur durch Variation der
Ozonkonzentration ausgeglichen werden. Dies fihrt zur Uberschétzung der tro-
posphéarischen Ozonkonzentration von fast 10 %, wahrend die Konzentrationen
oberhalb 27 km unterschétzt werden.

Das folgende Beispiel zeigt die Auswirkungen einer 1%-igen positiven Sto-
rung des Bodendrucks bei gleichzeitiger im Mittel 1%-iger zufélliger Drucksto-
rung in jeder der 61 Modellatmosphérenhthen. In Abbildung9.6 sind die Er-
gebnisse dargestellt. Die Druckveranderung hat im Strahlungstransportmodell im
Wesentlichen Einfluss auf die Rayleigh-Streuung. Im kurzwelligen UV -Bereich
unterhalb 300 nm ist diese maximal, wobel ihre Gewichtsfunktionen verglichen
mit denen der anderen Parameter mit Abstand am starksten sind. Auf Anderungen
der Rayleigh-Streuung reagiert das Auswerteprogramm daher mit stratosphari-
schen Ozonvariationen, die in diesem Beispiel bei etwa 2-4 % liegen. Die grofdten
Abweichungen tauchen aber in der Troposphére auf. Abbildung9.6b) zeigt eine
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(c) Systematische und zufélige Druck- und Temperaturstérung mit Korrektur.

Abbildung 9.6: Druck- und Temperaturstérungen von 1 % des Klimatologiewertes

(Temperatur in [K]).
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fast 40%-ige Abweichung des Losungsprofils vom True-Profil in der untersten
Schicht. Dies liegt, wie sich im néchsten Kapitel zeigen wird, an der Korrelati-
on der Troposphére und der unteren Stratosphére. Weiterhin bewirkt das gestorte
Druckprofil Fehler im Mehrfachstreuterm und damit im troposphérischen Ozon.

Die in Abbildung9.6 b) auftauchenden Schwankungen der Differenzen zum
True-Profil sind erklérbar durch die rédumlich und spektral Uberlappenden Ge-
wichtsfunktionen der Ozonparameter. Spektrale Fehler haben in einer bestimmten
Hohe ihre maximale Auswirkung auf die Schatzung der Ozonkonzentration, wir-
ken sich aber je nach Ausdehnung der zugehdrigen Gewichtsfunktionen auch auf
die Resultate fur benachbarte Schichten aus. Die resultierenden Schwankungen im
L dsungsprofil stellen einen grundsétzlichen Charakterzug der Losungsprofile dar,
bei deren Auswertung spektrale Fehler eingehen. Ihr Aussehen wird durch den
Einfluss der A-priori-Information und durch fehlerbehaftete spektrale Residuen
bestimmt.

Im folgenden Beispiel werden bel der Messspektrensimulation das Druck-
und Temperaturprofil wie oben systematisch und zuféllig gestért. Zur Bertick-
sichtigung der resultierenden Artefakte wird als FURM-Auswerteparameter eine
skalare Temperatur eingefiihrt, die als Verschiebungskorrektur fir alle betrachte-
ten Hohen definiert ist. Um Einfllsse auf die Rayleigh-Extinktionskoeffizienten
zu berticksichtigen, sei es durch Variationen der gesamten Molekuldichte oder
des Druckes, wird ein skalarer multiplikativer Rayleigh-Pa-rameter verwendet*.
Gehen neben den Ozonkonzentrationen auch diese skalaren Parameter in den Fit
ein, ergibt sich als Losung das in Abbildung 9.6 ¢) dargestellte Profil, bei dem die
vorher aufgetauchten Differenzen fast vollstandig verschwinden.

Fazit
Der Test zeigt, dass Variationen des Druckprofils und des Temperaturprofils durch
die definierten skalaren Rayleigh- bzw. Temperaturparameter berticksichtigt wer-
den kdnnen, so dass Fehler im Ozonprofil stark reduziert werden.

“Die Berechnung der zugehorigen Gewichtsfunktionen fiir diese Parameter ist in das
GOMETRAN-Modul implementiert.
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9.3 Ozonvariationen im Abtastbereich

Im Folgenden wird exemplarisch untersucht, was ein ausgewertetes Ozonprofil
hinsichtlich der Ozonverteilung im Bereich eines GOME-Profilpixels (siehe Ka-
pitel 4) représentiert. Die spektralen Auswirkungen der horizontalen Variation der
Ozonkonzentration entlang des Abtastbereiches werden in diesem Test angen&
hert durch Messspektrensimulationen fur 15 aquidistante Beobachtungswinkel
zwischen -30°(Blickrichtung Osten) und +30°(Blickrichtung Westen). Es wird
angenommen, das mit Ns = 15 Abtastschritten die Diskretisierungsfehler gegen-
Uber einer kontinuierlichen Abtastung klein sind. Fur jeden Beobachtungswinkel
werden Ozonkonzentrationen in den Hohen zj, j = 1,..,N, definiert durch

. 15 .
] —1\" -1
voss(54) < ((h) -09)]

wobel der Index i fur den i-ten betrachteten Beobachtungswinkel des GOME-
Spektrometerssteht (i =1, .., Ns). Fur die ersten vier Schritte der Abtastsimulation
wird als Basisprofil x? = x2+ &3 verwendet,wobei x2 das A-priori-Profil aus der
Klimatologie und €3 der dritte Eigenvektor der A-priori-Kovarianzmatrix ist.

Zusitzlich wird eine sprunghafte Konzentrationsanderung simuliert durch An-
derung des Basisprofils xP nach dem vierten Schritt entsprechend

10,03( 2<<NiL11)60’5>>21)]

Diese Beschreibung ist rein hypothetisch. Siefolgt qualitativ der Vorstellung, dass
in diesem Fall die Konzentration horizontal nicht-linear und vertikal von oben
nach unten zunehmend stérker variiert. Die 15 so berechneten Ozonprofile wurden
zusammen mit der zugehdrigen Albedo und den geometrischen Daten zur Simula-
tion von jewells einem Spektrum herangezogen. Aus diesem Spektrensatz wurde
ein Messspektrum durch arithmetische Mittelung erzeugt. Bei der Auswertung
dieses Messspektrums wurden 5 Abtastschritte wie in Abschnitt 8.4 beschrieben
simuliert. Die verwendete Verteilung von Ozonprofilen im Abtastbereich ist in
Abbildung 9.7 grin-gepunktet (oben) zusammen mit dem Auswerteergebnis (rot,
Fit1) dargestellt. Der Mittelwert der True-Ozonverteilung in Abbildung9.7 ist
durchgezogen griin dargestellt und dient als Referenz. Ein auf der Grundlage
dieses Profils ohne Abtastsimulation berechnetes M essspektrum wurde zum Ver-
gleich ebenfalls ausgewertet (rot-gestrichelt, Fit 2). Die Ldsungen beider Tests mit
und ohne Abtastsimulation sind in der unteren Abbildung gegentibergestellt.

Es zeigt sich, dass das L6sungsprofil unter obigen Annahmen als das arith-
metische Mittel der horizontalen Ozonverteilung interpretiert werden kann. Dabel
entsprechen die auftretenden Abweichungen in etwa den Fehlern bei der Auswer-
tung eines simulierten Spektrums auf Grundlage des Mittelwertes der verwende-
ten True-Profile ohne Betrachtung der raumlichen Abtastung.

t b
X =X

X = O +€)
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Als weiteres Ergebnis dieses
Abtastsimul ationstests ist erwah-
nenswert, dass ein wie oben be-
schrieben simuliertes M essspek-
trum nicht ohne Beriicksichtigung
der GOME-Abtastung ausgewer-
tet werden kann. Ein entsprechen-
der Versuch fuhrt zu Instabilitéd
ten und zum Abruch des Auswer-
teprogramms. Instabilitdten kon-
nen insbesondere dann auftre-
ten, wenn durch spektrale Re-
siduen hervorgerufene Fehler zu
widerspruchlichen Informationen
Uber den atmosphérischen Zu-
stand fuhren.

Auswertungen echter GOME-
Spektren zeigen allerdings, dass
durchaus verniinftige Resultate
auch ohne Abtastsimulation er-
zielt werden (spéter in Teil IV
werden Beispiele gezeigt). Dies
spricht dafr, dass die Ozonpro-
file, wie sie hier angenommen
werden, im Abtastbereich unrea-
listisch stark variieren.

Die in folgenden theoreti-
schen Untersuchungen verwende-
ten Messspektren werden ohne
Betrachtung einer Variation der
Ozonprofile im Profilpixel ssimu-
liert.

Fazit
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Abbildung 9.7: Oben: Auswerteresultat bei Abtastung vari-
ierender Ozonprofile im ProfilpixeHt 1, rot) als Differenz
zum Mittelwert im Profilpixel (durchgezogen griin). Unten:
Auswertung eines Messspektrums, das auf Basis des Mittel-
wertes im Profilpixel simuliert wurde, also ohne Ozonpro-
filvariation (Fit 2, rot-gestrichelt, auch oben aufgetragen).
Dargestellt ist die Differenz zum obigen Ergebnis.

Mit Hinblick auf das Ergebnis dieses Tests wird angenommen, dass alle folgenden
Testergebnissein guter Naherung auch auf den Fall einer Abtastungsmessung mit
realistischer Ozonprofilvariation im Profilpixel angewendet werden konnen.

Ergebnisse der Auswertungen von GOM E-Spektren werden al's arithmetische
Mittel der im Bereich des Profilpixels vorliegenden Ozonprofile interpretiert.
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9.4 Zusammenfassung

Im FURM-Auswerteprogramm sind das Optimal Estimation- und das Informa-
tionsmatrix-Verfahren spezifisch fir die Auswertung von UV S-Spektren des Sa-
telliteninstruments GOME redlisiert. Eine Erweiterung hinsichtlich der Spektral-
bereiche und Anforderungen anderer Satellitenspektrometer im UV S-Bereich (z.B.
SCIAMACHY) ist optional nicht vorgesehen, aber prinzipiell moglich. Im Rah-
men der speziell hier betrachteten Auswertungen ist FURM ein flexibles Werk-
zeug, dass auch fur den Einsatz im operationellen Bereich verwendet werden
kann. Aufgrund der Ergebnisse dieser Arbeit hat sich aus den untersuchten Para-
metrisierungen der atmospharischen Parameter und spektralen Auswahlmadglich-
keiten der Messungen fir die weiter unten beschriebene Fehleranalyse folgendes
Vorgehen als geeignet erwiesen:

Auswerteparameter:

e 61 Ozonkonzentrationsparameter® fiir quidistante Hohenlevel im Bereich
0-60 km.

e Je ein skalarer Parameter fUr Rayleigh-Streuung, stratosphérische und tro-
pospharische Aerosolextinktion, Bodenal bedo, Temperatur und NOo.

e Ein skalarer Ring-Parameter zu jedem betrachteten Spektralfenster.
Verwendete Spektralfenster:

e 250-290 nm (Messpunkte bei 255,5nm, 273,5nm, 283,0 nm und 287,6 nm,
Zusammenfassung von Messungen in Intervallen von 10 nm bis 1 nm)

e 290-311nm (etwa 190 Messpunkte mit je etwa 0.5 nm breiten Zusammen-
fassungsintervallen)

e 315-340nm (etwa 210 Messpunkte mit je etwa 0.5 nm breiten Zusammen-
fassungsintervallen)

e 560-672nm (Messpunkte bei 560.0 nm, 580.0 nm, 605.0 nm, 615.0nm und
672.0nm, je etwa 1 nm breiten Zusammenfassungsintervallen)

Im Folgenden werden diese Einstellungen als f-Setup bezeichnet. Werden die
Messungen im Bereich der Chappuis-Banden des Ozons nicht benutzt, wird vom
g-Setup gesprochen. Innerhalb der Fehleranalyse werden aul3erdem Fehler zur
SBUV -Auswertestrategie geschétzt. Die zugehdrigen Einstellungen werden als
a-Setup bezeichnet.

5Zur Darstellung der Resultate werden die Ozonprofile entsprechend 12 definierter Schichten
unterschiedlicher Dicke (0-10km, 10-20km, 20-27km, 27-33km, 33-40km, 40-48km und 48-
60 km) zusammengefasst.
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Die Ergebnisse der hier beschriebenen Auswertung atmosphérischer Parameter
aus simulierten und realen Spektralmessungen werden in Form des L 6sungsvek-
tors X in Verbindung mit einer geschétzten Standardabweichung 6 al's Fehleranga-
be dargestellt. Die Bestimmung der L 6sungsvektorenist in den vorigen Abschnit-
ten geschildert worden. In diesem Teil wird ein Verfahren zur Bestimmung des
Auswertefehlers € des betrachteten Zustandsvektors beschrieben. Dabel werden
die mittleren Fehler € in Verbindung mit deren Standardabweichung & geschétzt.

Einen aussagekraftigen Anteil an der Untersuchung von Fehlern eines Messver-
fahrens konnen Sensitivitatsstudien haben, wie sie in Kapitel 9 beschrieben wur-
den. Dies gilt insbesondere dann, wenn die Ursachen von Artefakten, die im
Auswerteresultat oder im spektralen Residuum auftreten, zu identifizieren sind.
Solche Studien wurden z.B. im Rahmen des GOM E-Projektes betrieben, als es
um die Anforderungen des operationellen Auswerteverfahrens DOAS (siehe An-
hang E) an die GOME-M essspektren ging.

In dieser Arbeit dienten die Sensitivitatsstudien aus Kapitel 9 dazu, eine ge-
eignete Parametrisierung fur das Auswerteverfahren zu finden und diese zu be-
grinden. Dartber hinausgehende Untersuchungen sind im Falle der Ozonprofil-
auswertung auf3erst komplex und nicht Bestandteil dieser Arbeit. Die im Laufe
dieser Arbeit gemachten Erfahrungen deuten darauf hin, dass es in der Regel
schwierig ist, Fehler im Ozonprofil aufgrund ihrer GrofRe oder ihrer raumlichen
Verteilung bestimmten Fehlerquellen zuzuordnen. Zugehorige Aktivitéten am ife
im Rahmen des GOM E-Proj ektes beschranken sich bisher auf einzelne Fragestel -
lungen in Verbindung mit echten GOM E-Messspektren (z.B. Einflussfehlerhafter
Kalibration, Wolken, usw.).

Ziel der Analyse ist zum Einen die Ermittlung von Fehlergrenzen der aus
GOME-Spektren erhaltenen Ozonprofile. Diese Ergebnisse werden bel der Be-
wertung der Auswerteresultate in Tell IV herangezogen.

Zum Anderen wird in der Fehleranalyse die Strategie, auf der altere BUV -Mess-
verfahren basieren, verglichen mit der hier angewendeteten. Dies dient der Beur-
teilung troposphérischer Ozonauswertungen.
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10.1 Genauigkeit der Messspektren

In die Gewichtung der spektralen Messungen zur Auswertung des Ozonprofils
gehen neben den Gewichtsfunktionen, die ein Mal3 fur die Messempfindlichkeit
sind, die Messvarianzen als Mal3 fir die Messgenauigkeit ein (siehe Abschnitt 5.2,
Gleichung (5.33)).

Fur die Berechnung der Messvarianzen werden die Angaben der Genauig-
keit von Irradianz- und Radianzmessungen , angegeben im extrahierten GOME-
Datenprodukt, verwendet. Innerhalb des Auswerteprogramms mussen die zum
Messvektor § (Gleichung (6.1)) gehdrigen Fehler berechnet werden. Sie werden
im Folgenden als Messfehler bezeichnet, auch wenn sie sich nicht auf die direk-
ten Messgréfien Radianz und Irradianz beziehen. Nach dem Gauf3schen Fehler-
fortpflanzungsgesetz ergibt sich in Zusammenhang mit Gleichung(6.1) fur den

Messfehler:
rad\ 2 irr
o = J (‘Ijr'—ad> + (%) (10.1)
i i

Die priméren Einzelmessungen benachbarter Spektral punkte werden als un-
korreliert angenommen, auch wenn Licht einer Wellenlange mehrere Pixel der zu-
gehorigen Diodenzeile beleuchtet, beschrieben durch die GOM E-Spaltfunktion.
Der resultierende Einfluss einer Messung auf benachbarte Pixel ist aber gering?.
Zur Erhohung des Signal-zu-Rausch-Verhéltnisses und zur Gléttung des Spek-
trums (insbesondere im Rahmen der SAS-Korrektur) werden meherer Einzel-
messungen zu einem Messwert zusammengefasst. Ein Uberlappen zugehoriger
Spektralbereiche fuhrt zu Korrelationen der zusammengefassten Messgrofien, die
in den Nebendiagonalen der Messkovarianzmatrix ¥ auftauchen. Die Varian-
zen der Messfehler stehen in der Diagonalen der Messkovarianzmatrix (siehe
Anhang G).

Abbildung 10.1 stellt die Messfehler im Rahmen einer Testauswertung dar
(gepunktet). AulRerdem aufgetragen ist das spektrale Residuum nach Konvergenz.
Die Anpassung der Modellrechnungen y™ an das simulierte Messspektrum ist im
Rahmen der Messfehler erfolgt?. Die mit Pfeilen markierten Begrenzungen kenn-
zeichnen die bei der Auswertung verwendeten spektralen Bereiche. Die berechne-
ten Fehlerwerte der Messgrofie liegen ab 305 nm nahezu konstant bei etwa 0.0006
(entsprechend 0.06%). Fur die Auswertung troposphérischen Ozons bedeutet das,
dass in diesem Spektralbereich keine der verwendeten Messpunkte aufgrund ei-
nes kleineren Messfehlers bevorzugt gewichtet wird. Die Hohe des Messfehlers
hat unter diesen Umsténden lediglich Einfluss auf das Gewichtungsverhétnisvon
Messung und A-priori-Information. Unterschiedlich gewichtete Einfllisse einzel-

!Dies bestimmt auch die hohe spektrale Auflésung von GOME.
2Das Messspektrum ist nicht verrauscht.
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Abbildung 10.1: Spektrales Residuum zwischen dem Modell- und dem Messspek-
trum nach Konvergenz in einer Testauswertung (mit spektralem Rauschfehler).
Die verwendeten Spektralfenster sind durch Vertikallinien begrenzt, die durch

Pfeile markiert sind g-Setup).

ner Messungen auf das Ergebnis der Auswertung sind ausschliefdlich durch die
Gewichtsfunktionen bestimmt.

10.2 Fehleranalyse

In der hier beschriebenen Fehleranalyse werden alle relevanten eingehenden Para-
meter variiert, um im Rahmen einer statistischen Analyse vieler Auswerteergeb-
nisse Aussagen Uber deren Fehlerbereich machen zu kénnen. Die Variation der
auszuwertenden Parameter orientiert sich an deren A-priori-Varianzen. Parameter,
die Quellen fur systematische Fehler darstellen (z.B. fehlerhafte Absorptionsquer-
schnitte), werden ebenfalls im Rahmen angenommener Bereiche variiert. Die am
Ende erhaltenen Fehlerbereiche kdnnen als Mal3 fir die Genauigkeit der Auswer-
teresultate interpretiert werden, welches systematische Fehler der untersuchten
Parameter einschlief3. Es wird dabei angenommen, dass die GOME-Spektren
im Rahmen der angegebenen Messfehler korrekt sind, d.h. systematische Fehler,
hervorgerufen durch fehlerhafte Kalibration oder Polarisationskorrektur, werden
im Rahmen dieser Arbeit nicht behandelt. Weiterhin wird angenommen, dass das
verwendete Strahlungstransportmodell die Realitét richtig beschreibt.
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Fehlerkomponenten

Nach der Konvergenz des Auswerteverfahrens im n-ten Iterationsschritt |&3t sich
mit Hilfeder Auflésungsmatrix A, der geschétzte Zustandsvektor X = X1 alsge-
wichtetes Mittel aus dem A-priori-Zustand x2 und dem True-Zustand x! auffassen
[86], was mit Gleichung (5.23) fur den linearen Fall bereits gezeigt wurde. Wird
mit € der spektrale Fehler einbezogen, so 14 sich aus (5.23), angewendet auf
den nicht-linearen Fall, ein Ausdruck fir den Fehler der Auswertung € ableiten:

g=%X—x
= Anx! + (E — Ap)x® — x' + Dpe, (10.2)
= (An—E) (X' = x*) + Dné},

wobei Dy, die Empfindlichkeit der Auswertung gegentiber spektralen Anderungen
ist (siehe Gleichung(5.33)). Der spektrale Fehler kann unterteilt werden in den
Anteil &Y, verursacht durch das Messrauschen (s.0.), den Anteil €™P, der durch
Fehler in den Modellparametern hervorgerufen wird, und den Anteil €™, der sich
aus den Diskrepanzen zwischen dem Vorwértsmodell und der Realitét ergibt. Der
Fehleranteil V™ wird, wie bereits erwahnt, in dieser Fehleranalyse nicht betrach-
tet. Durch Einsetzen der anderen Anteile des spektralen Fehlers in (10.2) 18
sich der Auswertefehler € zusammengesetzt aus einem Gléttungsfehler, einem
M odellparameterfehler und einem Rauschfehler wie folgt schreiben [86]:

e= (An—E)(xXt—x%) + Dhe™ + Dpe.

(. J/

~ ———— e (10.3)
Gléttungsfehler Modell- Rausch- )
parameter- fehler
fehler

Innerhalb der Fehleranalyse wird die Standardabweichung 6 des Auswertefehlers
sowie der Mittelwert € mit Hilfe der Testgesamtheit geschétzt. Im Folgenden sind
mit mittleren Abweichungen, wenn nicht explizit erwahnt, diese mittleren Diffe-
renzen € zwischen den Resultaten und den jeweiligen True-Zustanden gemeint.
Analog werden die 6 in der Regel kurz als Standardabwei chungen bezeichnet.

Der Gléttungsfehler beruht auf der Variabilitét derjenigen Komponenten des
Zustandsvektors, die nicht durch das Messsystem erkannt werden. Die einbezo-
genen A-priori-Annahmen wirken sich bezogen auf das Ozonprofil gléttend aus.
Die bereits in Gleichung (5.33) implizierte Lsungskovarianzmatrix S beinhaltet
die statistischen Parameter fur die Summe aus Gléattungsfehler und Rauschfehler
und wird oftmals allein als Grundlage einer Fehlerabschétzung des Optimal Es-
timation-Verfahrens herangezogen. Model | parameterfehler werden oftmals nicht
betrachtet oder pauschal abgeschétzt.

Die hier beschriebene Fehleranalyse bezieht sich auf das Informationsmatrix-
Verfahren. Sie wird in zwei Teilen durchgefihrt. Im ersten Teil wird eine stati-
stische Abschéatzung der Summe aus Gléttungsfehler und Modell parameterfehler
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aufgrund der Gesamtheit der Testauswertungen vorgenommen. Die Messspektren
sind dabei unverrauscht und ohne SAS-Simulation erzeugt. Gleichzeitig werden
die Korrelationen der Auswerteparameter untereinander berechnet.

Der Rauschfehler wird fur die meisten Félleim zweiten Teil separat geschétzt.
Hierzu wird die zugehorige Kovarianzmatrix

sN = D! $YD, (10.4)

berechnet. Im Zusammenhang mit dem Messrauschen wird auch der SAS-Fehler
betrachtet, der sich aus den spektralen Residuen nach der SAS-Korrektur ergibt.
Zu seiner Bestimmung wurde fir einen Fall ebenfalls eine statistische Analyse el -
ner grof3en Gesamtheit durchgefihrt. Der SAS-Fehler wird aufgrund seiner spek-
tralen Feinstruktur und seines Charakters dem Rauschfehler zugeschlagen und ist
in den zugehorigen Angaben enthalten. Dazu werden beide Fehlerquellen separat
untersucht und die Fehlersumme durch Addition der einzelnen Fehlerquadrate ab-
geschétzt. Dies basiert auf der Annahme der stochastischen Unabhangigkeit der
Fehler.

L etzteres VVorgehen wurde auch bei der separaten Betrachtung von Glattungs-
fehler und Modellparameterfehler zum Einen sowie dem Rauschfehler auf der an-
deren Seite angewendet. Die Annahme stochastisch unabhéngiger Fehler wird fir
Einzelfalle durch jeweils kombinierte Fehleruntersuchungen untermauert, indem
die Summe der zugehotrigen geschétzten Varianzen mit der geschétzten Varianz
der Fehlersumme verglichen wird.

Strategie der Fehleranalyse

Grundlage des ersten Teils der Fehleranalyseist die Simulation einer grof3en Zahl
von Messspektren auf der Basis verschiedener GOMETRAN-Szenarien, wobel die
darin eingehenden Parametersatze um den zugehérigen Wert des jeweiligen Sze-
narios variiert werden. Die erzeugte Gesamtheit von Messspektren wird ausge-
wertet. Fur die Menge der erhaltenen Losungen werden die zugehorigen Stan-
dardabwei chungen und Korrelationen geschétzt.

Eine Alternative zu diesem Verfahren ist die Bestimmung der einzelnen Feh-
lerkomponenten im Rahmen einer formellen Fehleranalyse [86], bel der die zu je-
dem Eingangsparameter gehorigen Gewichtsfunktionen numerisch bestimmt und
mit Hilfe geschétzter Parameterkovarianzmatrizen die zugehdrigen Fehler linear
approximiert werden. Das hier verwendete Verfahren hat im Gegensatz dazu den
Vorteil, dass einerseits die Nicht-Linearitdt des Strahlungstransportmodells mit
einbezogen wird. Andererseits gehen Kovarianzen, die sich aus der Kopplung der
eingehenden Parameter im Strahlungstransport ergeben, implizit in die Abschét-
zung ein. Aul3erdem zeigt sich, ob das Auswerteprogramm bel der Anwendung
vieler Kombinationen verschieden starker Variationen der Eingangsparameter sta-
bil ist. Ein Nachteil ist der fur solche Studien in der Regel zu veranschlagende
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Abbildung 10.2: Beispiele von Testmengen simulierter Ozon- und Temperatur-
profile.

Zeitaufwand. Um eine ausreichend grof3en Umfang von Datensatzen fir statisti-
sche Untersuchungen in angemessener Zeit zu erhalten, sind fur die Simulationen
und Auswertungen mit FURM hohe Rechnerkapazitéten Voraussetzung.

Fir alle betrachteten Parameter wird angenommen, dass ihre Variationen auf
der Gaul3-Statistik basieren. Fir die Variation der Eingangsparameter werden die
in Tabelle10.1 angegebenen Standardabeichungen angewendet. Die jeweiligen
Stérungen wurden mit Hilfe eines Zufallsgenerators ermittelt.

Die Ozon- und Temperaturprofile werden hthenabhangig variiert. In Kapitel 9
wurde zur Erzeugung eines gegentiber dem A-priori-Ozonprofil verénderten True-
Profils der dritte Eigenvektor der A-priori-Kovarianzmatrix verwendet. Eine rea-
listischere Simulation ist durch die Verwendung von Linearkombinationen aller
Eigenvektoren der A-priori-Kovarianzmatrix unter Berticksichtigung ihrer Eigen-
werte gegeben. Die Eigenwerte sind dabei ein Mal3 fir die statistische Varianz
des zugehdrigen Eigenvektors. Diese Varianzen werden herangezogen, um unter
Verwendung des Zufallsgenerators die Koeffizienten der Linearkombinationen zu
bestimmen. Fur die Ozon- und Temperaturprofile werden dabei Kovarianzmatri-
zen verwendet, die wie unter Abschnitt 8.3 beschrieben generiert werden. Dabei
wird fur Ozonprofile die A-priori-Kovarianzmatrix entsprechend einer Standard-
abweichung von 30 % und einem Korrelationsradius von 5kmverwendet [90]. Fur
die Temperaturkovarianzmatrix wird eine Standardabweichung von 5K und ein
Korrelationsradius von ebenfalls 5kmangenommen. Zum Vergleich der Resultate
des skalaren Temperaturverschiebungsparameters mit den True-Profilen wurden
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Parameter Standardabw. [%] | Parameter Standardabw. [%]/[K]
Aerosol-Koeff. (Reg. 1) 10 Druck 5
Aerosol-Koeff. (Reg. 2) 10 Temp.-Profil 5K (*)
Aerosol-Koeff. (Reg. 3) 30 albedo 40
Aerosol-Koeff. (Reg. 4) 30 Ring 50
Aerosol-Tellchendichte 20
O3-Absorptionsguerschnitte 2 O3-Profil 30 (%)
NO--Absorptionsguerschnitte 2 NO,-Saule 40
ClO-Absorptionsguerschnitte 2 ClO-Saule 40
BrO-Absorptionsguerschnitte 2 BrO-Séaule 40

Tabelle 10.1: Standardabweichungen zur Variation der Eingangsparameter bei
der Simulation der Messspektreni{0henabhéngige Variation, siehe Abbildung -

10.2).

die jeweiligen Differenzen zwischen dem A-priori-Profil und dem True-Profil
Uber ale Hohen arithmetisch gemittelt. Als Profiltestgesamtheit fir Ozon und
Temperatur ergeben sich beispielsweisefr 50 verschiedene Linearkombinationen
diein Abbildung 10.2 dargestellten Testmengen. Diese Beispiele basieren auf den
MPI -Klimatol ogieprofilen fir Oktober auf 40° N. Die Tests wurden durchgefuhrt
fr 8 verschiedene Szenarien, jeweils mit dem f-, dem g-Setup und teilweise auch
mit dem a-Setup (siehe Abschnitt9.4). Fir den SZW wurden 50°und 75°, fur
die mittlere Albedo wurden 10 % und 30 % angesetzt. Es wurden Auswertungen
mit Aerosolszenarien aus dem LOWTRAN-Aerosoldatensatz [60] fur stadtisches
und fur den Zeitraum April auch fur maritimes Bodenaerosol getestet. Bei ei-
ner Anzahl von 100 Auswertungen pro Szenario wurden somit insgesamt 2400
Einzelauswertungen durchgefiihrt.

Die Abschéatzung der aus Messrauschen und SAS-Residuen resultierenden
Fehler erfolgt aufgrund der Analyse einer geeigneten Anzahl von Messspektren,
die durch individuelle SAS-Simulationen und Korrumpierung durch Messrau-
schen erzeugt werden. Dabei werden Variationen der SAS-Parameter und der
Radianz- und Irradianzspektren unter Verwendung eines Zufallsgenerators be-
stimmt.

Bis auf die Temperatur werden alle betrachteten Groéf3en relativ zum zuge-
horigen A-priori-Mittelwert in % angegeben. Die angegebenen Fehler sind als
Standardabweichungen einer Gauf3-Wahrscheinlichkeitsverteilung entsprechend
einem 1-o-Vertrauensintervall zu interpretieren. Alle Differenzen und Fehler fur
Ozonprofile wurden fur die unter Abschnitt 8.1 definierten Parameter as mittlere
Teilchendichte pro Schichtdicke und Einheitsflache berechnet. Die Grenzen der
betrachteten, aneinander liegenden Schichten wurden festgelegt in den Hohen
60km, 48km, 40km, 33km, 27km, 20km, 10km und Okm.
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Spektrale Fehler durch Messrauschen undSAS

Zur Untersuchung der spektralen Fehler, die durch das Messrauschen in Verbin-
dung mit SAS-Effekten (siehe Abschnitt8.3) verursacht werden, wird ebenfalls
eine statistische Analyse durchgefihrt.

Dabel wird zunachst ein Wellenlangengitter 100 verschiedenen SAS-Trans-
formationen unterworfen. Diese werden als SAS-Wellenlangengitter bezeichnet.
Koeffizienten zur Transformation werden mit Hilfe eines Zufallsgenerators derart
bestimmt, dass die Wellenlangenverschiebung zu den betrachteten Messpunkten
etwa +0.01-0.02 nm betragt. Fur das originale Wellenlangengitter werden dann
Modellradianzen berechnet und dem SAS-Wellenlangengitter zugewiesen. Die
Werte des zugehorigen Modellradianzspektrums nach dem SA S-Einfluss werden
dann durch Interpolation auf das ursprungliche Wellenlangengitter bestimmt.

Vor und nach dieser SAS-Simulation werden die Spektren gesichert. Nach-
dem die simulierten Spektren mit Hilfe des SAS-Moduls korrigiert worden sind,
werden sie mit den unbehandelten verglichen. Fur die spektralen Residuen, die
nach der SAS-Korrektur noch vorhanden sind, werden auf Basis der 100 Tests
Kovarianzen berechnet.

Diese Prozedur wird mit und ohne Einbeziehung zuféligen Rauschens durch-
gefuhrt. So kann beurteilt werden, wie grof3 der SAS-Rest im Vergleich zum
Messrauschen ausféllt. Weiterhin kann die Kovarianzmatrix, die unter Einbezie-
hung des M essrauschens berechnet wurde, verglichen werden mit derjenigen ohne
Messrauschen, wobel zu letzterer die Rauschkovarianz addiert wird. Der Test
wurde mit zwei verschiedenen Szenarien jeweils in den Spektralbereichen 290-
311 nm und 315-340 nm durchgefuhrt.

Abbildung 10.3 stellt die Standardabwei chung der Residuen ohne (gestrichelt)
und mit Betrachtung von Messrauschen (durchgezogen) dar. AulRerdem ist das
Messrauschen alleine (punkt-gestrichelt) und die berechnete Gesamtstandardab-
weichung dargestellt (gepunktet), letztere berechnet mit Hilfe der Addition von
Mess- und SAS-Varianzen.

Die drel Fehlerspektren mit eingeschlossenem Messrauschen unterscheiden
sichin alen betrachteten Fallen nur gering. In dieser Arbeit werden daher spektra-
le Fehler durch SAS- und Messrauschen als stochastisch unabhéngig behandelt.
Der Fehler aufgrund von Messrauschen spielt dabei gegentber den Gléttungs-
und Modellparameterfehlern weniger eine Rolle. Bei der Analyse der Glattungs-
und Modellparameterfehler wurden SAS-Merkmale nicht in die Simulation der
M essspektren einbezogen. Mit Ausnahme der Varianzen sind SAS-Kovarianzen
nicht weiter betrachtet worden.
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Abbildung 10.3: Fehler in der spektralen Messgréf3e aufgrund von Messrauschen

und SAS, ausgedriickt in geschéatzten Standardabweichungen.

Glattungs- und Modellparameterfehler

Als Basis fur die Simulation der Messspektren werden Klimatologieprofile fir
April und Oktober bei 50°bzw. 40°nordlicher Breite verwendet. Diese sind in Ab-
bildung 10.4 dargestellt. Wahrend sich das Maximum der Ozonteilchendichteim
Oktober bei 24km Hohe befindet, liegt ist esim April um 4km niedriger. Weiter-
hinwird deutlich, dass die Ozongesamtsaul endichte im Oktober deutlich niedriger
ausfallt, alsim April. Die Temperaturen oberhalb 11km Hohe sind beim Oktober-
Szenario niedriger als beim April-Szenario, wobei in der oberen Stratosphére
Differenzen von mehr als 10K vorkommen.

Abbildung 10.5 veranschaulicht ein Beispiel aus der Testgesamtheit der Er-
gebnisse, wobei die Ozonprofile auf das programm-interne aquidistante 1-km-
Hohengitter bezogen sind. Dargestellt sind die Ergebnisse fir Szenarien bel einem
SZW von 75°mit maritimem (a und b) und stadtischem Aerosolgehalt (c und d),
wobei bei aund ¢ mit dem g-Setup und bei b und d mit dem f-Setup ausgewertet
wurde (siehe Tabellen 9.1 und 9.2).

Die Darstellung soll einen visuellen Eindruck der Variabilitét der generierten
Ozonprofile und der zugehdrigen Auswerteresultate vermitteln. Die Abbildun-
gen 10.5 a) und b) zeigen zudem, dass die Hinzunahme der Chappuis-Messungen
eine Verbesserung im Bereich der Troposphére bewirken kann. Im Fall von in der
Bodenschicht vorkommendem Einfluss stadtischen Aerosols (¢ und d) zeigt sich
demgegentiber eine Verschlechterung.

Allgemeingultige Aussagen lassen sich anhand solcher Einzeltests nicht bele-
gen, und es finden sich auch Beispiele, bel denen die Hinzunahme der Chappuis-
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Abbildung 10.4: April- und Oktober-Szenarien (89zw. 40Nord) fur Ozon und
Temperatur.

Messunggen bei beiden Aerosolszenarien keine sichtbare Verschlechterung oder
eine Verbesserung erbrachte. Die statistische Analyse kann hier mehr Klarheit
verschaffen.

Zunéachst werden Ergebnisse der Analyse von April-Szenarien dargestellt. Die
Abbildung 10.6 zeigt die Ergebnisse aus 100 Auswertungen bei einem SZW von
50°und einer Albedo von 10% mit maritimem Aerosolszenario. In diesem ersten
Fall wurde das aSetup zur Auswertung verrauschter Spektren verwendet.

Dargestellt sind die geschétzten Standardabweichungen der Fit- und True-
Teilchendichten mit der mittleren Differenz als Referenz (durch verbundene grof3e
Quadratsymbole hervorgehobene Nulllinie) in Abhangigkeit von der Hohe. Die
durchgezogenen Horizontallinien kennzeichnen das aus 100 Auswertungen ge-
schétzte 1-o-Vertrauensinterval aufgrund von Gléttungs-, Modellparameter- und
Rauschfehlern, eingeschlossen durch vertikale Begrenzungslinien. Die kleinen
Quadratsymbole zeigen die A-priori-Standardabweichung an. Die Symbole sind
auf die Mitte jeder der betrachteten Schichten bezogen angeordnet. Die Punkte
der mittleren Abweichung des True-Profils vom Fit-Ergebnis sind durch eine ge-
strichelte Linie verbunden. Bei den folgenden Beispielen werden die Ergebnisse
der Fehlerabschéatzungen analog dargestellt. Neben den linksseitigen Fehlergren-
zen sind die zugehorigen Werte nochmal in Zahlen angegeben. Fir das a-Setup
(SBUV -Strategie) ergibt sich insbesondere in der Toposphére ein mittlerer relati-
ver Fehler von 16 %.

Zum Vergleich mit den a-Setup-Ergebnissen sind die Ergebnisse bel gleichem
Szenario unter Verwendung des g-Setups in Abbildung 10.7 dargestellt. In den
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Abbildung 10.5: Beispielresultate flr eifrue-Profil bei maritimem und stadti-
schem Aerosol (a, b bzw. c,d), ausgewertetgniund f-Setup (a, ¢ bzw. b, d),
SZWT75°.

Tests zu aund b sind die Rauschfehler durch Verwendung verrauschter Spektren
in den dargestellten Fehlerbereichen impliziert. Zusétzlich wurde hier der Bereich
im dritten Spektralfenster auf 365 nm erweitert.

An dieser Stelle soll nocheinmal betont werden, dass alle Fehlerangaben rela-
tiv zum zugehdrigen A-priori-Wert zu sehen sind. In absoluten Einheiten sind die
Fehler in der Troposphére gegeniiber denjenigen in der Stratosphére zunéchst als
gering zu bezeichnen. Dabei darf nicht vergessen werden, dass die Regularisie-
rung durch die A-priori-Annahmen in der Troposphére schérfer ist.

Aus dem Vergleich der Ergebnisse der Abbildungen10.6 und 10.7 &3t sich
folgern, dass insgesamt mit dem g-Setup deutlich bessere Ergebnisse erzielt wer-
den als mit dem a-Setup, wobei insbesondere in der Troposphére ein Fehler von
10% gegeniiber 16% geschatzt wird. Auffallig ist die Verbesserung von 8%
auf 5% Fehler im Bereich des Ozonkonzentrationsmaximums. In der obersten
Schicht ergeben sich fir beide Strategien dhnliche Fehler, da im kurzen UV --
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Abbildung 10.6: 100 Auswertunger§ZW 50°, Bodenalbedo 10 %, maritimes Ae-
rosolszenario aSetup (SBUV-Messpunkte). Mittlere Differenzen zuhnue mit
Fehlerbalken (Gesamtfehler). Die Messspektren wurden inklusive Messrauschen
simuliert.

Bereich auf gleiche Messpunkte zurtickgegriffen wird (siehe Abschnitt9.2). Es
wird betont, dass der Vergleich der Auswertungen mit aSetup und g-Setup kein
Vergleich der Mess- oder Auswertemethoden SBUV und GOME bzw. FURM
darstellt! Es wird mit dem a-Setup lediglich die beim SBUV -Verfahren verwen-
dete Auswahl spektraler Messungen verwendet, wobel die spektrale Auflosung
von 1,1 nm durch Zusammenfassung von Messspunkten beziiglich des GOME-
Spektralgitters simuliert wird und der spektrale Fehler mit 0,5% wie bei SBUV
angegeben gesetzt wird. Ansonsten wird das FURM-Verfahren in Verbindung mit
GOMETRAN und den beschriebenen APriori-Annahmen (siehe unter Abschnitt -
8.3) benutzt.

Mit GOMETRAN werden Gewichtsfunktionsberechnungen bei gleichzeitiger
Berechnung der Mehrfachanteile der Strahlung durchgefiihrt. Dies aleine lie-
fert zusétzliche Informationen Uber troposphérische Ozonkonzentrationen, was
anhand der Gewichts- und Auflésungsfunktionen (siehe Kapitel ??) erkennbar
ist. Ahnliche Merkmale sind in den SBUV -Gewichtsfunktionen nicht zu erken-
nen. Informationen tber troposphérische Ozonkonzentrationen kénnen mit dem
SBUV -Verfahren daher nicht gewonnen werden.

Bei den Abbildungen 10.7 ¢ und d wurden unverrauschte Spektren verwendet
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und die separat bestimmten Rauschfehler nachtraglich einbezogen. Letztere sind
durch gepunktete Horizontallinien dargestellt (Glattungs- plus Modellparameter-
fehler entsprechen der durchgezogenen Horizontallinie, Vertikal balken begrenzen
den Gesamtfehler). Fur die Abbildungen10.7c und d wurden keine verrausch-
ten Messspektren verwendet. Bei der hier wie oben beschriebenen nachtraglichen
Erganzung des Fehlers um den Rauschfehler bleibt die Standardabweichung bis
auf die oberste Schicht in Vergleich zum Ergebnis bei a bzw. b in etwa erhalten.
Dies spricht fur die stochastische Unabhangigkeit der Fehler. Letztere gilt aber
mindestens fUr die oberste Schicht nicht mehr, da hier der spektrale Fehler durch
Dunkelstromanteile so grof3 ist, dass spektrale Parametermerkmale , verschluckt®
werden. Ohne Erweiterung auf 365nm (c) sind die mittleren Abweichungen der
Ozonkonzentrationen mit 2% vergleichsweise unaufféllig. Der troposphérische
Aerosolfehler geht ohne die spektrale Erweiterung deutlich auf 21 % zurlck.

Als weiterer Test mit dem obigen Szenario wurde mit der spektralen Erwei-
terung wie fur die Abbildungen 10.7 a und b (bis 365 nm) ausgewertet (hier nicht
dargestellt). Dabel zeigt sich aul3er im troposphéarischen Aerosol (25 % Fehler statt
39 %), und der oberen Ozonkonzentration (12 % statt 17 %) kaum ein Unterschied
zu den Ergebnissen mit verrauschten Spektren. Dies bedeutet, dass die Modellpa-
rameterfehler derart dominieren, das der UV -Spektralbereich groRer als 340 nm
bei den angenommenen Variationen der Modellparameter trotz der spektralen
Merkmale troposphérischen Ozons (siehe Abschnitt 7.1) fur dessen Auswertung
nicht genutzt werden kann.

Ein Parameter mit starkem Einfluss auf die Grof3e der Fehler ist der Sonnen-
zenitwinkel. Im folgenden Beispiel ist der SZW auf 75°erhoht. Erneut wird als
Grundlage zunédchst ein maritimes Aerosol szenario verwendet. Die Abbildungen-
10.8aund b zeigen die Fehlerabschdtzung bei Auswertung mit dem g-Setup. Der
troposphérische Fehler hat sich mit 14 % deutlich erhéht. Dieser Effekt ist auf
den verlangerten Absorptionsweg durch die Stratosphére zurtickzufihren. Wie
bereits gezeigt wurde, vermindert sich aus diesem Grund der UV -Einfluss auf
die Messstrahlung mit zunehmendem SZW bei gleichzeitiger Verschiebung des
Maximums ins langere UV (siehe Abbildung7.8). Dies erhdht den Einfluss zu-
sétzlicher Messungen, auch wenn diese nur schwache Gewichtsfunktionen (Chap-
puis-Messungen) haben, die zudem keine Profilinformationen enthalten.  Daher
wurde in den Abbildungen10.8c und d das f-Setup getestet. Es zeigt sich eine
deutliche Reduzierung des Fehlers im troposphérischen Ozons auf nur noch 8 %.
Es bildet sich ahnlich wie beim g-Setup eine geringe mittlere Abweichung vom
True-Profil von etwa-4 % (True ist gestrichelt!) heraus. Dies geht einher mit einer
mittleren Erhdhung des troposphérischen Aerosols von 13 %.

Dieses Verhalten zeigt sich bei Verwendung des f-Setup verstarkt, wenn das
maritime Aerosol gegen stadtisches ausgetauscht wird (siehe Abbildung 10.9).
Die Erhthung des troposphérischen Fehlers auf jetzt 15% mit dem g-Setup (a) ist
vermutlich der dort erhéhten mittleren Aerosolextinktion in Verbindung mit den
Huggins-Strukturen in den Aerosol gewichtsfunktionen zuzuschreiben. Der Effekt
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Abbildung 10.7: 100 Auswertunger§ZW 50°, Albedo 10%, maritimes Aerosol-
szenario,g-Setup. a und b: Differenzen zumrue mit Fehlerbalken. Auswertung

mit verrauschten Messspektren und Erweiterung gkSetup-Spektralbereiches

bis 365 nm. c und dg-Setup, Rauschfehler separat betrachtet. a und c: Der Fehler
durch Messrauschen ist durch gepunktete Querbalken, der Modellparameterfeh-
ler ist durch durchgezogene Querbalken angegeben. Der Gesamtfehlerbereich ist
durch Vertikallinien eingegrenzt. An seinem linken Rand ist der Gesamtfehler in
[%] angegeben. b und d: analog um @kippt.
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Abbildung 10.8: 100 Auswertunger§ZW 75°, Albedo 10%, maritimes Aerosols-
zenario. a und b: Auswertung ngtSetup. ¢ und d: Auswertung mitSetup (inkl.
Chappuis).
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Abbildung 10.9: 100 AuswertungenSZW 75°, Albedo 10%, stadtisches Ae-
rosolszenario. a und b: Auswertung ngtSetup, ¢ und d: Auswertung mit
f-Setup.
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wird dadurch verstérkt, dass die Variationen der skalaren Parameter relativ in [%]
vorgegeben werden, d.h. bei Erhthung der mittleren Aerosolextinktion entspre-
chend dem stadtischen Szenario erhoht sich die zugehdrige absolute Varianz und
damit moglicherweise auch die Varianz fir Ozon verglichen mit dem maritimen
Szenario.

Werden die Chappuis-Messungen hinzugezogen (f-Setup, ¢ und d) vermin-
dert sich die geschétzte Standardabweichung deutlich, die mittlere Abweichung
vom True-Profil vergroRert sich alerdings auf -13%. Gleichzeitig wird tropo-
sphérisches Aerosol im Mittel um 15% Uberschétzt. Auffallig ist hier die starke
Erhéhung der Standardabweichung fir stratosphérisches Aerosol auf 50%! Dies
entspricht der angenommenen A-priori-Standardabweichung. Die Tatsache, dass
in der Bodenschicht stadtisches Aerosol vorliegt, fuhrt also dazu, das stratosphé-
rische Aerosolvariationen nicht mehr gesehen werden.

Korrelationen

Fur alle in der Fehleranalyse betrachteten Testmengen werden Schétzwerte fir
die Korrelationskoeffizienten der Auswerteparameter berechnet. Die im Folgen-
den dargestellten Ergebnisse beziehen sich auf Untersuchungen, bei denen zur
Simulation der Messspektren, wie bereits diskutiert, Fehler durch Messrauschen
nicht einbezogen wurden. Im Gegensatz zur Varianz wird bel der Berechnung der
Korrelationskoeffizienten eine nachtrégliche Einbeziehung der Variationen durch
M essrauschen nicht einbezogen. Es zeigt sich daher, dass umso gréf3ere Korrel ati-
onskoeffizienten resultieren, je geringer die unabhangigen zufélligen Variationen
der zugehorigen Parameter sind. Es muss also berticksichtigt werden, dass Kor-
relationskoeffizienten, die nach Auswertungen mit unverrauschten Messspektren
berechnet werden, gréf3er ausfallen als solche die sich mit verrauschten M essspek-
tren ergeben. Als aufféllig grofd werden hier Korrelationskoeffizienten betrachtet,
deren Betrag 0,5 Ubersteigt.

Kopplung von Troposphé&re und oberer Stratosphére

Die Abbildungen10.10 und 10.11 stellen die Korrelationskoeffizienten von Er-
gebnissen dar, die mit dem April-Szenario bel einem SZW von 75°mit dem f-
Setup bzw. dem g-Setup ausgewertet wurden.

Fur die Korrel ationskoeffizienten der Parameter troposphérisches Aerosol (AERT)

und troposphérisches Ozon (0-10 km) bei Verwendung des f-Setup ergibt sich ein
relativ geringer Wert (siehe Abbildung 10.10, mitte), wahrend der Korrel ationsko-
effizient zwischen stratospharischem Aerosol und Ozon grof3er ist als 0,5.

Die Ergebnisse zu Ozonkonzentrationen der Schichten 27-20 km und 20-10 km
sind stark untereinander anti-korreliert, dagegen aber nahezu unkorreliert mit der
troposphérischen Ozonkonzentration (siehe Abbildung 10.10, oben). Gleichzeitig
erweist sich in diesem Test die Konzentration des troposphérischen Ozons stark
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Abbildung 10.10: Schatzung der Korrelationen der 100 Auswertungen zu Abbil-
dung 10.9 (April-Szenario, 7SZW, f-Setup). Oben: Korrelationen der Ozon-
parameter untereinander. Farbzuordnung entsprechend der Beschriftungsfarbe.
Mitte: Korrelationen der skalaren Parameter mit den Ozonparametern. Farbzu-
ordnung wie oben. Unten: Korrelationen der skalaren Parameter untereinander.
Die Farben sind hier den skalaren Parametern zugeordnet (siehe Abszissenbe-
schriftung).
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Abbildung 10.11: Schatzung der Korrelationen aus 100 Auswertungen gmit
Setup (April-Szenario, 755ZW). Farbzuordnungen wie bei Abbildung 10.10.
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anti-korreliert (etwa -0,5) mit dem Ozongehalt der Schicht 40-33km, und etwas
weniger mit deren Nachbarschichten.

Dies weist darauf hin, dass Kombination von Gewichtsfunktionen stratosphéa
rischen Aerosols und troposphérischen stadtischen Aerosols im spektralen An-
passungsprozess zu besonders grof3en Fehlern im troposphérischen Ozon flhren
konnen. Dieser Zusammenhang scheint in diesem Fall durch die Entkopplung der
troposphérischen und stratosphéarischen Aerosolgewichtsfunktionen zu resultie-
ren. Die alternative Verwendung nur eines Aerosol parameters kann, wie bereits
gezeigt wurde (siehe Abbildung 9.5), ebenfalls zu grof3en Fehlern besonders in
der Troposphére flhren.

Entscheidender Faktor fur diese Kopplung ist in diesem Test die Hinzunahme
von Chappuis-Messungen. Diese fihren zu einer grof3en mittleren Abweichung
im troposphérischen Ozon, da das Auswerteverfahren in diesem Spektralbereich
nur schlecht zwischen troposphérischen Ozon- und A erosol effekten unterschei den
kann.

Ohne die Chappuis-Messungen sind die Troposphére und die obere Strato-
sphére hinsichtlich der Ozonresultate wieder entkoppelt. Dies kann anhand der
Korrelationskoeffizienten bei Verwendung des g-Setups fur dieses Szenario ge-
zeigt werden. Diese sind in Abbildung 10.10 dargestellt. Die Anti-Korrelation des
troposphérischen Ozons mit der Ozonkonzentration oberhalb 20 km verschwindet
nahezu vollig. Stattdessen tritt eine Anti-Korrelation mit der Nachbarschicht mit
einem Korrel ationskoeffizienten von etwa -0,5 auf.

Das beschriebene Merkmal ist im Rahmen dieser Untersuchung nur bei dem
hohen SZW (75°) zu erkennen und auch nur in Verbindung mit stadtischem Ae-
rosol.

Werden die Korrelationen der Parameter fir Oktober betrachtet (ohne Abbil-
dung), so zeigt sich bei hohem SZW und stadtischem Bodenaerosol das gleiche
Kopplungsmerkmal wie fur April, jedoch noch verstarkt. Mit Ausnahme der 27-
20km-Schicht steigen die Korrelationen insgesamt an, wobei die skalaren Para-
meter untereinander jetzt eher positiv korreliert sind. Wieder féllt die Kopplung
des troposphérischen Ozons mit dem Ozon der Stratosphére bei Verwendung des
f-Setup auf. Wieder verschwindet dieses Merkmal mit g-Setup analog zu den
April-Ergebnissen.

Korrelation mit NO»

Bel Betrachtung der Abbildung10.10 fallt auf, dass der Korrelationskoeffizient
der Parameter troposphérisches Ozon und NO, (Gesamtsaule) deutlich unter -0,5
liegt, wenn zur Auswertung das f-Setup verwendet wurde. Wird hingegen das
g-Setup benutzt (Abbildung10.11) ist die entsprechende Korrelation nur leicht
ausgebildet. Die Absorptionsquerschnitte von NO2 und Ozon im Spektralbereich
der Chappuis-Banden (siehe Abbildung 2.3) verlaufen fur Wellenlangen grof3er
als 580 nm asymptotisch dhnlich. Diese Ahnlichkeit ergibt sich auch im Verlauf
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der Gewichtsfunktionen. Im betrachteten Spektralbereich um das Maximum der
Chappuis-Banden liegen vier der finf Messpunkte des f-Setups (580 nm, 605 nm,
615 nm und 672 nm). Diesflhrt dazu, dass beim spektralen Anpassungsprozessin
der Auswertung die genannten Parameter schlecht unterschieden werden kénnen
und somit die beobachtete Korrelation auftritt.

Ein Test mit einem alternativen Satz von Messpunkten zwischen 500 nm und
580 nm zeigt, dass die besagte Korrelation zwar nahezu verschwindet, die tropo-
sphérischen Fehler im Ozon aber deutlich zunehmen (21%). In diesem Fall steigt
die Korrelation troposphérischen Aerosols mit Ozon (0-10 km und 40-48 km) merk-
bar an. Die weiter oben beschriebene Kopplung wird mit dem alternativen Setup
nicht mehr beobachtet.

April-Ergebnisse

In den Abbildungen10.12 und 10.13 sowie 10.14 und 10.15 sind die Fehlerab-
schatzungen aus allen Tests mit dem April-Szenario und stadtischem Aerosol an-
gegeben. Diese werden als Fehlerabschétzung mit Ausnahme der obersten Schicht
auch fur die Ergebnisse der in Teil IV beschriebenen Fallstudie (hauptsachlich mit
Daten aus April 96/97) verwendet, da sie die oberen Grenzen aller abgeschétzten
Fehler fur den betrachteten Zeitraum darstellen.

In den Abbildungen10.12 und 10.13 sind gegentber den vorigen Darstellun-
gen zusdatzlich die maximalen und minimalen Abschétzungen der Standardabwei -
chungen und mittleren Abweichungen aufgenommen. Diese sind in den folgen-
den Abbildungen analog angegeben. Bei den Darstellungen der Ozonprofilfehler
sind auf3erdem am linken Rand die Verhdtnisse zwischen den Standardabwei-
chungen nach und vor der Auswertung (A-priori) angegeben, die ein Mal3 fir
den Informationsgewinn darstellen. Je kleiner das Verhéltnis, desto grofer ist der
Informationsgewinn.

Die Ergebnisse aller betrachteten Tests fur das April-Szenario sind in den
Tabellen 10.2 bis 10.5 aufgelistet. Die geschétzten Standardabwei chungen der be-
trachteten Profilschichten und die zugehorigen mittleren Abweichungen stehen
in Tabelle10.2 (g-Setup) und Tabelle10.3 (f-Setup). Die Tabellen 10.4 und 10.5
umfassen analog die Ergebnisse der betrachteten skalaren Auswerteparameter.

Oktober-Ergebnisse

Die bisherigen Beschreibungen beschrénkten sich im Wesentlichen auf die Ergeb-
nisse der Fehleranalyse mit April-Szenario (siehe Abbildung10.4). Die Untersu-
chungen mit stadtischem Bodenaerosol wurden auch fur die Klimatologiedaten
des Zeitraums Oktober durchgeftihrt. Damit soll der Einfluss des atmospharischen
Zustandes auf die Genauigkeit der Auswerteergebnisse aufgezeigt werden.

Die betrachteten Verhaltnisse der unterschiedlichen Szenarien aus April und
Oktober sind interessant fur die Verwendung in der Fehleranalyse. Aufgrund des
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Abbildung 10.12: Gesamtstatisik der Ozonprofile flr April bei stadtischem Ae-
rosolszenario mitg-Setup. Die Vertikallinien stellen die maximal, mittleren
und minimalen Gesamtfehlerbereiche aller zugehorigen Tests dar (mit explizi-
ter Fehlerangabe am linken Rand). An der Ordinate sind die Verhéltnisse von
mittlerem Fehler zur A-priori-Standardabweichung als Mal3 fur den jeweiligen
Informationsgewinn angegeben. Die Minima und Maxima der jeweiligen mittleren
Abweichungen vonirue (Extr.) sind punkt-gestrichelt dargestellt.

geringeren Ozongehaltes im Oktober gelangt mehr UV -Strahlung in den Bereich
der Troposphére. Dieswird noch verstérkt durch das geringe Temperaturniveau in
der Stratosphére, da die temperaturabhéngigen Ozonabsorptionsquerschnitte sich
mit niedrigen Temperaturen teilweise vermindern. Weiterhin liegen die troposphé-
rischen Temperaturen beim betrachteten Oktober-Szenario um 8-10K hoher as
im April, was wiederum zu erhéhter Absorption durch Ozon in der Troposphére
fuhrt. Beides spricht zunéchst fir positive Voraussetzungen zur Auswertung des
troposphérischen Ozons im Oktober. Andererseits ist die Gesamtmenge an Ozon-
molekulen in der Troposphéare im Oktober deutlich niedriger alsim April, wasein
entsprechend niedrigeres troposphérisches Signal zur Folge hat.

Ein weiterer Gesichtspunkt sind die aufgrund der schwéacheren Ozonabsorpti-
on in der Oktober-Stratosphére gleichfalls schwécher ausfallenden Gewichtsfunk-
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Abbildung 10.13: Gesamtstatisik der Ozonprofile fur April bei stadtischem Aero-

solszenario mif-Setup (Darstellung analog zu Abbildung 10.12).

tionen, was aquivalent einer geringeren Empfindlichkeit der Messung gegentber
stratosphérischem Ozon ist.

Die weiter oben genannten im Vergleich zum April-Szenario starken Korrela-
tionskoeffizienten aul3ern sich im Fall des Oktober-Szenarios in grof3en Fehlern
(Abbildungen10.16 und 10.17). Mit f-Setup konnen aus der Troposphére und
insbesondere Uber stratospharisches und troposphérisches Aerosol praktisch kei-
ne Informationen mehr gewonnen werden. Sogar die sonst zuverlassig erkannten
Ring-Parameter aus dem zweiten und dritten Spektralfenster weisen in dieser
Konstellation Fehler bis 19 % auf.

Mit g-Setup sind die Fehler etwas grof3er, als im April. Lediglich der Albe-
doparameter und die Ozonkonzentration in der unteren Stratosphére fallen mit
Steigerungen der mittleren Fehler von 14 % auf 22% bzw. 6% auf 11 % etwas
aus dem Rahmen.
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Abbildung 10.14: Gesamtstatistik der skalaren Parameter fur April bei stad-
tischem Aerosolszenariog{Setup). Die Darstellung ist bei Abbildung10.12
beschrieben, aber um 9@ekippt.

10.3 Zusammenfassung

Die zunéachst betrachtete Fehlerabschatzung aufgrund der Tests mit dem April-
Szenario ergibt tendentiell geringere Werte als digjenige fur Oktober. Die Stan-
dardabweichungen der Ozonkonzentrationen zwischen 40km und 10km Hohe
liegen fur fast ale Testfalle mit 10% mittlerer Bodenalbedo zwischen 5% und
6 %, mit Ausnahme des stadtischen Aerosolszenarios bei 50° SZW (6 % bis 7 %).
In der Troposphére ergben sich mit f-Setup Standardabwei chungen von 9% und
13% (maritimes bzw. stadtisches Aerosolszenario). Ohne Chappuis-Messungen
(g-Setup) wurden 12% bis 13% geschétzt.

In der obersten der betrachteten Schichten ergeben sich mit f-Setup und g-
Setup Standardabweichungen von 12% bzw. 11% (48-60km), in der Schicht
darunter (40-48km) ergibt sich in beiden Fallen ein Fehler von 8-9 %.

Die mittleren Abweichungen € liegen bei Messungen mit f-Setup tendentiell
hoher. Dies trifft insbesondere auf den troposphérischen Bereich bei 75° SZW und
starkem Aerosoleinfluss zu. Im Fall eines SZW von 75°und 10 % Bodena bedo
ergab sich bei maritimen Aerosolszenario jedoch in der Standardabweichung eine
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Abbildung 10.15: Gesamtstatistik der skalaren Parameter fur April bei stadti-

schem Aerosolszenario (wie bei Abbildung 10.14, aber fur Tests$aitip).

6 %ige Verbesserung und bei stédtischem Aerosol eine 3 %ige Verbesserung durch
Hinzunahme von Chappuis-Messungen (f-Setup). Im letzteren Fall ergeben sich
aber starke mittlere Abweichungen (€ = -13%).

Der Rayleigh-Parameter konnte in der Regel ohne mittlere Abweichungen mit
maximal 3% Fehler bestimmt werden.

Hohere mittlere Abweichungen mit f-Setup finden sich ebenfalls bei den tro-
pospharischen und stratosphérischen Aerosol parametern. Hier sind auch die Stan-
dardabweichungen 6 hoher alsbel Verwendung des g-Setups. Insgesamt kommen
bei maritimem und stadtischem Aerosolszenario 18% bzw. 40% Standardab-
weichung fur das g-Setup und zweimal 14 % fur das f-Setup heraus. Fir die
Standardabweichung des troposphérischen Aerosols ergibt sich analog 27 % bzw.
34% und 20 % bzw. 24 %.

Bel 75°SZW und stédtischem Aerosol sind mit f-Setup die Standardabwei-
chungen der Bodenalbedo hoch (10% und 16 %), ansonsten sind sie tendentiell
deutlich niedriger als bei Verwendung des g-Setup.

Die Standardabwei chung ftir den Temperaturverschiebungsparameter liegt durch-

gehend bei 3K, wobel bis auf eine Ausnahme keine mittleren Abweichungen
auftreten.
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Abbildung 10.16: Gesamtstatisik der Ozonprofile fir Oktober bei stadtischem
Aerosolszenario (Darstellung analog zu Abbildung 10.12).
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Abbildung 10.17: Gesamtstatistik der skalaren Parameter fur Oktober bei stadti-
schem Aerosolszenario (Darstellung analog zu Abbildung 10.14).
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SZW | Alb. Schichtbereich [km]
[%] 60-48 | 48-40 | 40-33 | 33-27 [ 27-20 | 20-10 | 10-0
_[50° | 10 [6 11 9 6 7 5 6| 13
3 s 1 0 0 1 1 11 3
¢ 50° | 30 |6 11 10 6 7 5 7] 12
3 e 1 o] 1 o] 1 1| 2
2775 | 10 |6 11 8 6 6 5 6| 15
B & 0 1 0 0 1 2 0
S 75° | 30 | 6| 11 8 6 6 5 7| 14
5 & 0 -1 0 0 -1 1 0

n Gesamtfehler (siehe Abbildung 10.12)
— [&6] 1] 9] 6] 6] 5] 6] 13
50° | 10 | 6 11 9 6 6 5 6| 11
3 & 0 1 0 0 1 1 2
% 50° | 30 |6 11 9 6 6 5 6| 10
= & 0 1 0 0 -1 1 2
S 75° | 10 [ 6 11 7 6 6 5 6| 14
‘ﬁ g 0 0 0 0 -1 2 0
e 75° [ 30 |6 11 8 6 6 5 7] 13
£ & 0 0 0 0 1 1 0

s Gesamtfehler

— |6] 1] 8] 6] 6] 5| 7| 12

Tabelle 10.2: Fehler desFurRM-Ozonprofils bei Verwendung dgsSetups.

Die NO»-Gesamtsaule ist in allen Fallen extrem fehlerbehaftet mit & > 20 %.
Bel Verwendung des f-Setup konnte eine relativ hohe Korrelation mit dem tropo-
sphérischen Ozon festgestellte werden.

Der Ring-Parameter im ersten Fenster (250 nm bis 290 nm) wurde im Test mit
50 % Standardabweichung variiert und konnte in keinem Fall ausgewertet werden
(50% zufdlliger Fehler bei -95% systematischer Abweichung). Dies liegt an der
starken Gléttung durch Zusammenfassung vieler Messungen in diesem Bereich
bei gleichzeitig schwachen Ring-Strukturen. Da die Ring-Strukturen positiv wie
negativ sind, werden sie besonders stark geglattet.

Die Ring-Parameter der Fenster 2 und 3 werden ohne mittlere Abweichung
auf 1% genau wieder ausgewertet. Die Genauigkeit fur die Ozongesamtsaulen-
dichte (TOZ) ergab sich zu 2%.

Im Oktober ergeben sich insgesamt grof3ere Fehler, wobei hier insbesonde-
re der troposphérische und stratosphérische Aerosol parameter in Verbindung mit
dem troposphérischen Ozongehalt bei hohem SZW und f-Setup (mit Chappuis-
Messungen) herausgestellt werden soll.
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SZW | Alb. Schichtbereich [km]
[%] 60-48 | 48-40 | 40-33 | 33-27 | 27-20 | 20-10 | 10-0
_[50° | 10 |6 13 10 6 7 6 7| 16
3 s 4 1 2 11 3 30 1
@ 50° | 30 |6 12 9 6 6 5 7 12
3 e[ 5 o -4 1| -3 5/ 5
B 75° [ 10 |6 11 7 6 6 5 5] 12
0 5 1 1 1 1 1 3| -13
Gl 75° | 30 |6 12 9 6 6 5 6| 12
5 5 1 0 1 0 1 3] -9

7)) Gesamtfehler (siehe Abbildung 10.13)
— |[6] 12] 9] 6] 6] 5] 6] 13
50° | 10 | 6 12 8 6 6 5 6] 11
3 5 3 0 2 1 3 3] 2
% 50° | 30 |6 14 8 6 6 6 7] 10
= 5 1 3 2 2 3 4] 3
S 75° | 10 |6 11 7 5 6 5 5/ 8
'ﬁ 5 0 0 0 0 -1 2| 4
e 75° | 30 |6 11 7 6 7 5 5/ 8
£ 5 3 2 2 2 0 1] 3

s Gesamtfehler

—  [6] 12] 8] 6] 6] 5] 6] 9

Tabelle 10.3: Fehler desFurRM-Ozonprofils bei Verwendung déssetups.

Diese Kombination hat sich auch im April als anfallig erwiesen. Diesist z.T.
begrindbar durch den im Vergleich zu den Hartley-Huggins-Strukturen eher breit-
bandigen Charakter der Chappuis-Banden. Je feiner Spektralmerkmale struktu-
riert sind, desto eher kénnen sie sich auch gegen die Kombinationsmoglichkeiten
breitbandigerer Komponenten ,, erwehren®.

Allerdings zeigt die deutliche Verbesserung in der Standardabweichung des
troposphérischen Ozons mit f-Setup, dass der Einsatz der Chappuis-Messungen
bei Abnahme des Gewichtes der UV -Messungen mit zunehmendem SZW weiter
untersucht werden sollte. Insbesondere vorgeschlagen wird hier eine Beschran-
kung der Aerosolvariation auf einen Parameter sowie die Einbeziehung einer gro-
[Reren Zahl spektraler Messungen im Chappuis-Bereich.
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SZW | Alb. RAY [ AER[ AER [ ALB | TEMP| NO, | RNG [ RNG [ RNG | TOZ
[%)] STR | TRO 1 2 3
—| 50° | 10 |6 2| 13| 22| 13 3] 30 50 1 1 2
§ g 0 2 -9 -2 ol -35| -96 0 0 0
8 50° | 30 |6 2| 13| 23| 11 3| 43 50 1 1 2
k5 s 0| 2] 7| = o 48| 9| 0] 0| 0O
@ 75° | 10 [ 6 3] 15| 28] 20 3] 26| 49 1 1 2
8 g 0 o -14 0 o] -22| -95 0 0 0
@ 75° | 30 |G 3] 15| 25| 12 3] 27 49 1 1 2
g g 0 o] -12 -7 o] -34| -95 0 0 0
n Gesamtfehler (siehe Abbildung 10.14)
— |6] 3| 14| 24| 14| 3] 32| 49| 1] 1] 2
50° [ 10 [ 6 1] 13] 21] 10 3] 28 50 1 1 2
g g 0 1 0 0 0 0] -9 0 0 0
g 50° | 30 |6 2| 13| 19 8 3] 27 50 1 1 2
= g 0 1 1 0 ol -2 -96 0 0 0
B8 75° | 10 |6 2 15| 23 14 3] 26 49 1 1 2
%“3 5 0| -1| -6 2 0| 2| -9% 0 0| 0
£l 75° | 30 |G 3] 15| 19 8 3| 25 50 1 1 2
= g 0 -1 -3 0 0 3] 95 0 0 0
= Gesamtfehler
— [6] 2] 14] 20] 10] 3] 26] 49] 1] 1] 2

Tabelle 10.4: Fehler in den skalaren Parametern bei Verwendungg&etups.
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SZW | Alb. RAY [ AER[ AER [ ALB | TEMP | NO, [ RNG [ RNG [ RNG | TOZ
[%] STR | TRO 1 | 2| 3
_| 50° [ 106 1] 38| 4] 3 3] 50] 50| 1] 1] 2
3 e 1] 9| -2 3 0] 2| 94| o] o] ©
g 50° [ 30 |6 1] 23] 19| 1 3] 3] 49 1] 1] 2
& e A 1] 7] 1 0] 22 91 o] -1] 0@
8775 10 [6 1| 50| 23] 10 3] 28] 49| 1| 1] 2
@ e 1] 12] 15| -3 0| 3] -97] o] o] -1
H 75° | 30 [6] 3| 43 44| 16 3] 3] 49 1] 1] 2
g e o] 3] 6] 1 0] -12] -9%6] O0o] O] -1
& Gesamtfehler (siehe Abbildung 10.15)
— [6] 2] 4] 34] 9] 3] 3] 49] 1] 1] 2
50° [ 10 [6] 0] 17] 20] 1 3] 22] 50] 1] 1] 2
3 e 1] 1] 16] -2 0 17| 94| o] o] O
©'50° [ 30 [6] 1] 17 36| 1 3] 37| 49| 1| 1] 2
g e[ o] 1] 7] 0@ 1] -10] -94] o] 0] ©
g 75° | 10 |[6] 1| 19| 23] 4 3] 20 49| 1| 1] 2
i e[ o] 2] 18] 5 0] 2] -%| o] o] O
§775 30 (6| 3| 19| 27| 2 3] 20 49| 1| 1] 2
= e[ 1] 4] 26] 0O 0] 7] -%4] o] o] O
g Gesamtfehler
— [6] 1] 18] 27| 2] 3] 26] 49] 1] 1] 2

Tabelle 10.5: Fehler in den skalaren Parametern bei VerwendungfdSetups.
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Kapitel 11

Ausgesuchte Falle

Das im Rahmen dieser Arbeit entwickelte Verfahren zur Auswertung von Ozon-
profilen wird in diesem Kapitel auf einzelne GOME-Spektren angewendet, die
im April 1997 Uber Mittel- und Stideuropa aufgenommen wurden. Eswerden Bel-
spiel von FURM-Auswerteresultaten présentiert, fur die Ozonsondenmessungen
vorliegen, die im gleichen Zeitraum im Profilpixelgebiet vorgenommen wurden.
Die Ergebnisse werden nahezu unbehandelt gegentibergestellt, um die Gte der
GOM E-Ozonprofile qualitativ zu illustrieren.

Dadas Verfahren die Modellierung von WolkeneinflGissen nicht vorsieht, wer-
den aus dem betrachteten GOME-Datensatz Spektren selektiert, deren zugehdrige
Profilpixel alswolkenfrei klassifiziert werden kénnen. Es muss gefordert werden,
dass die betrachteten Bereiche wolkenfrei sind, dadasin dieser Arbeit entwickelte
und analysierte FURM-Verfahren keine Wolkeneinfltsse berticksichtigt. Eine vi-
suelle Vorauswahl wolkenfreier Profilpixel erfolgt unter Zuhilfenahme réumlich
hochaufgel Oster Beobachtungen im sichtbaren Spektralbereich des Spektrometers
AVHRR (Advanced Very High Resolution Radiometer, Kanal 1) [74], das auf
den amerikanischen Forschungssatelliten NOAA-11, NOAA-12 und NOAA-14
stationiert ist.

Die Klassifizierung ,wolkenfrei“ einzelner Profilpixel erfolgt (ebenfalls visu-
ell) Gber die PMD-Messungen des GOM E-Spektrometers. Relativ geringe Wer-
te mit geringer Varianz deuten auf wolkenfreie Szenarien hin. Fur alle derart
ausgewahlten Profilpixel ergibt die Abschétzung der Bodenalbedo mit Hilfe der
PMD-Messungen, wie sie in Abschnitt 8.4 beschrieben wurde, Werte unter 10 %.

Das Wolkenkriterium alleine bewirkt in der Regel eine starke Filterung der zur
Verfugung stehenden GOM E-Spektren. Neben der Wolkenfreiheit ist ein weiteres
starkes Filterkriterium das Vorhandensein von Ozonprofilen aus Ballonsonden-
messungen, die mit den Resultaten der FURM-Auswertung verglichen werden
konnen. In der ersten AprilHalfte des Jahres 1997 waren die meteorologischen
Bedingungen durch eine stabile, ausgedehnte Hochdruckwetterlage gepragt, so
daid drei wolkenfreie Profilpixel mit Sondenmessung gefunden wurden. Zwei der
drei Sondenmessungen sind vom Tag der zugeordneten GOM E-Messung.
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Die Sondenprofile werden mit Hilfe von chemischen Nasszellen in-situ aufge-
nommen. Ein Beispiel fur die Funktionsweise dieser Messmethodeist bei de Beek
(1993) beschrieben [28]. Eswird gefordert, das der Startpunkt der Vergleichsmes-
sung der jeweiligen Ozonsonde innerhalb des betrachteten Profilpixels liegt und
der Start zeitlich nicht langer as einen Tag von der GOME-Messung entfernt
ist. Die hier verwendeten M essergebnisse von Ballonsonden wurden der NADIR-
Datenbank (NILU’s Atmospheric Database for Interactive Retrieval) des NILU
(Norwegisches Institut fir L uftuntersuchungen) entnommen [75].

Die Sondenprofile sind mit einer Gaul3-Gewichtungsfunktion mit 1 km Halb-
wertsbreite gegléattet und in 1 km-Absténden aufgetragen. Werte oberhalb der ma-
ximalen Sondenhdhe wurden zu Testzwecken mit zunehmender Hohe asympto-
tisch dem zugehdrigen Ozonprofil der M PI-Modellklimatol ogie angendhert. Au-
ferdem werden fur die Ergebnisse der Sondenprofile mittlere Ozonkonzentra-
tionen entsprechend der 12-Schichten-Einteilung der FURM-Ozonprofile (siehe
Abschnitt 8.1) berechnet und dargestellt. Alle betrachteten Sonden erreichten ei-
ne Héhe von mehr als 27 km, so dass mindestens die Ergebnisse im Bereich der
unteren drel FURM-Profilschichten bel der Gegentiberstellung betrachtet werden
koénnen. Die maxmal erreichten Sondenhdhen sind im Einzelfall angegeben. Die
Sondenprofile und diemit FURM ausgewerteten Ozonprofile werden entsprechend
der 12-Schichten-Einteilung dargestel It (Schichtergebnisse). In der folgenden Be-
schreibung des Vergleichs werden die Schichten von unten nach oben abgezahit.
Als Fehlerangaben der mit FURM ausgewerteten Ozonprofile werden die in der
Fehleranalyse ermittelten Resultate verwendet.

Abbildung 11.1 stellt das Gebiet des Profilpixels einer GOM E-Beobachtung
Uber Spanien und dem westlichen Mittelmeer am 2. April 1997 dar. Am gleichen
Tag fand eine Ozonsondenmessung ausgehend von einer Messstation in Madird
statt, deren Trajektorieimkleinen Bild in Abbildung 11.1 dargestellt ist (Startplatz
in der Bildmitte). Ozonsondenmessungen dauern bis zum Erreichen der Maximal-
hohe typischerweise 2-3 Stunden. Die betrachteten Ozonsonden haben sich im
Verlauf ihrer Messung nicht weiter als 100/,km von ihrem Startplatz entfernt. Bei
der Gegentuberstellung von Sondenmessungen und FURM-A uswertungsergebnissen
aus GOM E-Spektren muss bedacht werden, das die M esszeitenréume und die be-
obachteten Luftmassen sich unterscheiden. Das FURM-Ozonprofil wird hier as
arithmetischer Mittelwert der im Beobachtungsgebiet in den betrachteten Hohen
vorgelegenen Ozonkonzentrationen angesehen (siehe Abbschnitt 9.3).
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Abbildung 11.1: Beobachtungsgebiet ein€OME-Messung vom 2. April 1997
Uber Spanien und dem westlichen Mittelmeer. Kleines Bild: Abbildung der
Trajektorie einer Ozonsondenmessung vom gleichen Tag, ausgehend von Madrid.
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Abbildung 11.2: Auswertung deiGOME-Messung vom 2. April 1997 tGber Ma-
drid. Das gestrichelte Profil stellt das Ergebnis einer Ballonsondenmessung vom
gleichen Tag dar (maximale H6he der Sondenmessung: 31,9 km).

Madrid

Das Ergebnis der Auswertung des Profilpixels aus Abbildung11.1 ist in Abbil-
dung 11.2 dargestellt. Der Fit ist bezogen auf das Auswertungshohengitter (61-
Hohenlevel, durchgezogene Linie) dargestellt. Ausgehend vom Klimatol ogiepro-
fil (gepunktete Linie), das als A-priori-Information verwendet wurde, orientiert
sich der Fit unterhalb 27 km Hohe tendentiell in Richtung des Sondenprofils (ge-
strichelt). Die Ergebnisse der Sondenmessung, umgerechnet in Schichten, liegen
fUr die troposphérische und dartberliegende Schicht innerhalb des 1 o-Vertrau-
ensintervalls und fir die Schicht von 20-27 km knapp ausserhalb. Die Uberein-
stimmung beider Profilmessungen muss damit al's sehr gut beurteilt werden.

Lindenberg

Der in Abbildung 11.3 dargestellte Fit wurde aus der Auswertung einer GOME-
Beobachtung vom 1. April 1997 Uber Ostdeutschland und Polen erhalten. Im Ge-
gensatz zu den anderen betrachteten Fallen wurde das GOM E-Spektrometer hier
im Static Scanning-Modus betrieben (siehe Kapitel 4). Das bedeutet, dass das
abgetastete Gebiet am Boden einer Flache von etwa 2x120kn¥ entspricht. Es
bedurfte in diesem Fall keiner Abtastsimulation bei der Auswertung, wie sie fur
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Abbildung 11.3: Auswertung eineGOME-Messung vom 1. April 1997 Uber Lin-

denberg. Die dargestellte Ballonsondenmessung ist vom folgenden Tag (maximale
Hohe der Sondenmessung: 32.9 km).

die sonstigen Félle vorgenommen wurde. Zum Vergleich mit dem Auswerteresul -
tat steht in diesem Fall eine Sondenmessung vom folgenden Tag zur Verfligung,
diein Lindenberg bei Berlin gestartet wurde, etwa 500 km westlich des Pixel zen-
trums. Der Vergleich mit dem Sondenprofil féallt schlechter aus, als im vorigen
Fall. Es konnen aufgrund der erreichten Sondenhdhe die unteren vier Schich-
ten betrachtet werden. Die Schichtergebnisse des Sondenprofils liegen fur die
unteren beiden Schichten auf3erhalb des 2-o-Vertrauensintervalls. Dies kann der
schlechteren réaumlichen und zeitlichen Koinzidenz der Messungen zugeschrie-
ben werden. In den beiden Schichten oberhalb 20km fallt der Vergleich deutlich
besser aus.

Auffallig am Sondenprofil ist eine oberhalb der Tropopause erkennbare stark
ausgepragte Spitze. Diese rihrt her von Ozoneintrégen aus hoheren Breiten infol-
ge von Transportprozessen, die durch starke Nord-Siid-Winde in diesen Breiten
(Jet-Streams) hervorgerufen werden. Eine &hnliche Struktur wurde auch bel ande-
ren Sondenprofilen in Mittel europa beobachtet. Das FURM-Verfahren kann solche
Strukturen aufgrund der relativ schwachen Gewichtsfunktionen in dieser Hohe
kaum aufl 6sen.

00} HH\\\H‘\\\HHH‘HHH\H‘\HHHH‘HHHH\‘HH\HH
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Abbildung 11.4: Auswertung eineilGOME-Messung vom 10. April 1997 Uber
Aberystwyth (England). Das Profil der Ballonsondenmessung ist vom gleichen
Tag (maximale Hohe der Sondenmessung: 34,0 km).

Aberystwyth

Das Spektrum zum dritten Fallbeispiel wurde von GOME am 10. April 1997 Gber
Sld-England aufgenommen. Fur diesen Tag liegt ebenfalls eine Sondenmessung
vor, diesich zum Vergleich eignet (Aberystwyth, England). Die Hohe der obersten
Sondenmessung betragt hier 34,0km, so das die unteren vier Werte der Schicht-
darstellung verglichen werden konnen. Es ergeben sich sehr gute Ubereinstim-
mungen fir die untere und die dritte Schicht, wéhrend die Ergebnisse der zwei-
ten und vierten Schicht fir die Sonde aul¥erhalb des 2-o-Vertrauensintervalls der
FURM-Auswertung liegen.

Zusammenfassung der Ergebnisse

Die drei betrachteten Fallbeispiele zeigen, das mit Hilfe des im Rahmen die-
ser Arbeit entwickelten Verfahrens zur Ozonprofilauswertung gute Resultate im
Vergleich zu unabhéngigen Messungen mit Ballonsonden erhalten werden. Ei-
ne zugehorige ausfuhrliche Vergleichsstudie erfordert die Beriicksichtigung der
verschiedenen Messzeitrdume und beobachteten L uftmassen. Weiterhin muss fuir
aussagekraftige Vergleichsresultate eine Vielzahl von Messungen betrachtet wer-
den, was ohne die Berticksichtigung von Wol keneinfl tissen nur schwer realisierbar
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ist. Eine solche Studie geht Uber den Rahmen dieser Arbeit hinaus. Zur Zeit
werden entsprechende Aktivitéten am ife vorgenommen.

Trotz der guten Ergebnisse tauchen fir die untersuchten Félle Residuen zwi-
schen dem Messspektrum und dem Modellspektrum auf, die weit aul3erhalb des
Messfehlerbereiches liegen. Mit dem Fit konnte das Gutekriterium des FURM-
Qualitéatstests (siehe Abschnitt 5.4) nicht erfllt werden.

Griunde fur diese spektralen Residuen unterhalb 290 nm konnen in der Ver-
nachlassigung der NOY-Emmissionen begriindet sein. Spektrale Residuen im Be-
reich oberhalb 290 nm sind vermutlich im Wesentlichen Ursache von Kalibrati-
onsfehlern der GOM E-Datenprozessierung. Verschiedene Ansétze zur sinnvollen
Bertcksichtigung dieser spektralen Artefakte wurden bereits am ife getestet, wo-
durch die Residuen stark vermindert werden konnten Ein Beispiel ist eine von der
offiziellen GOME-Datenprozessierung unabhéngige Polarisationskorrektur. Die
in dieser Arbeit angestellten theoretischen Untersuchungen legen in Verbindung
mit den Ergebnissen der Fallstudie die Vermutung nahe, das die Hauptursache von
Abweichungen der Profile in der Prozessierung der GOM E-Spektren zu suchen
ist.

In dieser Studie konnte gezeigt werden, dass das hier entwickelte FURM-
Verfahren hinsichtlich der ausgearbeiteten Fehlerangaben auf GOM E-Spektren
anwendbar ist und gute Ergebnisse liefert.
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Kapitel 12

Zusammenfassung

Dieses K apitel gibt einen abschliefenden Uberblick tiber den Inhalt der Arbeit. In
einem Fazit werden die wichtigsten Ergebnisse der Arbeit kurz zusammengefasst.
Das Prinzip der BUV -Messungen und deren Auswertung sind spatestens seit
Ende der sechziger Jahre ein bekanntes Werkzeug zur Vermessung der atmo-
sphérischen Ozonverteilung. Die Einfuhrung der Halbleitermesstechnik in Form
von Diodenzeilenspektrometern in diesen Bereich hat die Leistungsfahigkeit der
Messung in Bezug auf spektraler Auflésung und Abtastung derart erhoht, dass
eine Uberprifung der bisher anerkannten Grenzen des BUV -Messverfahrens an-
steht. Die Grenze, bis zu der bisher hthenaufgel 6ste Informationen Uber Ozon
von Satelliten aus ermittelbar schienen, wurde in etwa bei 20km Hohe ange-
geben [7]. Fur die darunter liegende Schicht ist mit der bisher ausgereiftesten
BUV -Methode, dem SBUV -System der NASA, ein Saulengehalt ermittel bar.

Die Messungen des Diodenzeilenspektrometers GOME auf ERS-2 ergeben
in Verbindung mit dem Strahlungstransportmodell GOMETRAN zusammen mit in
der jingsten Zeit entwickelten grofen Computerkapazitéten eine hohe Kapazi-
tét zur Uberprifung der genannten 20 km-Grenze und zur Weiterentwicklung der
BUV -Methode. Zur Erganzung dieses Fundaments wurde im Rahmen der vorlie-
genden Arbeit ein Auswerteverfahren entwickelt, dessen numerische Realisation
im Computerprogramm FURM mindete.

Die Motivation und Grundlagen zu dessen Erstellung wurden in den ersten
beiden Teilen dieser Arbeit ausfiihrlich beschrieben. Dabel wurde in der zweiten
Hélfte von Tell 11 dazu Ubergegangen, die spezifische Methode der BUV -Auswer-
tung im Zusammenhang mit GOM E-Messungen zu beleuchten. Insbesondere die
theoretisch zu erwartenden Resultate im Hinblick auf Informationen Uber tropo-
sphérische Ozonkonzentrationen wurden dabei qualitativ herausgearbeitet.

Es stellte sich heraus, dass prinzipiell ein verbesserter Informationsgewinn
gegentiber dem Standardverfahren SBUV auf der Basis des FURM-Auswerte-
systems erwartet werden kann. Daflr spricht zum Einen die grof3e Anzahl der
Messungen insbesondere im langerwelligen UV (£ 320nm) und im sichtbaren
Spektralbereich der Chappuis-Banden des Ozons, deren Abtastungsrate und Auf-
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|6sung charakteristische spektrale Feinstrukturen erkennbar werden lassen. Zu
diesen Strukturen gehoren auch die Hartley-Huggins-Banden des Ozons mit ih-
rer Temperaturabhéangigkeit, durch die in Verbindung mit dem Temperaturprofil
Hoheninformation Uber Ozon in das BUV -Spektrum einfliefdt. Dieser Zusammen-
hang wurde anhand der Gewichtsfunktionen insbesondere im Bereich um 363 nm
deutlich gemacht, bei denen im Fall einer gegeniiber der Stratosphéare deutlich
warmeren Troposphére der Gberwiegende Einfluss auf die BUV -Strahlung vom
troposphérischen Ozon herriihrt. Zur Uberprifung der Messbarkeit dieser tropo-
sphérischen Merkmal e wurde eine Abschéatzung der Nachwei sgrenze von Absorp-
tion fur das GOME-Spektrometer durchgefihrt. Es zeigte sich, das der Einfluss
troposphérischen Ozons auf die GOME-Messspektren im Idealfall messbar ist.
Dies gilt besonders dann, wenn eine gegentiber der Maximaltemperatur der Stra-
tosphére hthere bodennahe Temperatur vorliegt. AuRerdem wird die Messbarkeit
der troposphérischen spektralen Merkmale durch niedrige Sonnenzenitwinkel be-
gunstigt.

Im Zusammenhang mit der temperaturabhéngigen Ozonabsorptionim Bereich
der Huggins-Banden wurde ein Auswertungstest, durchgefuihrt, bei dem auf3er
dem Temperatur- und dem Ozonprofil alle atmosphérischen Parameter bekannt
waren. Dabel deutete sich an, dass merkbare Verbesserungen erwartet werden
konnen, wenn das reale Temperaturprofil nicht signifikant vom A-priori abweicht
und die Temperatur durch einen skalaren Verschiebungsparameter korrigiert wird.
Der gleiche Test unter Hinzunahme von spektralen Messungen im Bereich der
Chappuis-Banden zeigte eine deutliche Verbesserung der Auswertung.

Eswurde an dieser Stelle auf die Méglichkeit von Einschrankungen des Aus-
wertevermogens aufgrund von Ahnlichkeiten in den spektralen Empfindlichkeiten
der verschiedenen einzubeziehenden Auswerteparameter hingewiesen. Diese er-
geben sich insbesondere durch die Abbilder der im betrachteten Spektralbereich
dominanten Ozonstrukturen, denen die nicht-lineare Natur des Strahlungstrans-
ports zugrundeliegt. Sie fihren zu Korrelationen der Auswerteparameter und da-
zu, das die Qualitat der Auswertung troposphérischen Ozons beeintréchtigt wer-
den kann.

Nahere praktische Erfahrungen zu den erarbeiteten Feststellungen wurden be-
reits im Laufe der in Teil I11 dokumentierten Entwicklungs- und Optimierungs-
phase gemacht. Hier zeigte sich, auf welche atmosphérischen Parameter die Ozon-
profilauswertung merkbar reagiert und wie diese in den Auswertungsprozess in-
tegriert werden konnen. Parallel dienten Sensitivitétstests unterschiedlicher Pa-
rametrisierungsansédtze der einflief3enden Grolen dazu, auf dem Weg zu einer
optimalen Kombination aller Komponenten und Optionen (Setup) maglichst weit
voranzuschreiten. Die Auswirkungen der gewahlten Korrekturparameter wurden
an Einzeltests aufgezeigt.

Es bildeten sich schliefdlich zwel Setups heraus, die als geeignet fir eine
ausfuhrliche Fehleranalyse des Messverfahrens bewertet wurden. Sie wurden mit
g-Setup und f-Setup bezeichnet. Das Unterscheidungsmerkmal des f-Setups ge-
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genuiber dem g-Setup ist dabel die Einbeziehung von flnf spektralen Messpunk-
ten aus dem Bereich um das Maximum der Chappuis-Banden. Die gewdahlten
Spektral punkte zwischen 560 nm und 672 nm liegen im Bereich der maximalen
Absorptionsquerschnitte und sind zwischen den dort vorhandenen H,O-Struk-
turen angeordnet, so dass die Variabilitét fur weitere spektrale Kombinationen
im Bereich des Absorptionsmaximums ohne gleichzeitige Berlicksichtigung der
Wasserabsorption eingeschrankt ist.

Mit diesen Einstellungen wurde eine Fehleranalyse auf der Basis einer Viel-
zahl von Messsimulationen mit variierenden Parametern durchgefihrt. Die ver-
schiedenen Testgesamtheiten basierten auf zwel unterschiedlichen Messzeitréu-
men, Sonnenzenitwinkeln und variablen Zustandsparametern. Aussagen tber Aus-
wertefehler wurden Uber eine statistische Auswertung gewonnen.

Dabel stellte sich heraus, dass Auswertungen von GOM E-M essspektren mit
dem FURM-Verfahren zu deutlich schlechteren Ergebnissen gelangen, wenn eine
dem SBUV -Verfahren angelehnte Strategie (a-Setup) hinsichtlich der Auswahl
verwendeter Spektralmessungen angewendet wird.

Weiterhin wurde gezeigt, dass Einzelauswertungen deutliche Verbesserungen
der Ozonprofilresultate in der Troposphare nach sich ziehen kdnnen, wenn das
f-Setup mit Chappuis-Messungen verwendet wird. Dies bestétigt sich in der sta-
tistischen Anayse bei Vorliegen eines Szenarios mit maritimem Bodenaerosol in
jedem der betrachteten Féalle, insbesondere bei hohem Sonnenzenitwinkel. Bel
Modellierung einer stérker aerosolhaltigen Bodenschicht aus stadtischer Quelle
zeigt die Analyse mit der gewahlten Aerosolparametrisierung bei einem hohen
Sonnenzenitwinkel deutliche Verschlechterungen der troposphérischen Ozonre-
sultate. Dabei stach diese Kombination speziell im Oktober hervor, da Aeroso-
linformationen und troposphérische Ozonkonzentrationen praktisch nicht mehr
erkannt wurden.

Als Ursache wurde mittels einer Korrelationsanal yse eine Kopplung zwischen
den troposphérischen Ozonergebnissen und den Ergebnissen in der oberen Strato-
sphére ermittelt, wenn Chappuis-Messungen eingesetzt werden. Das Oktoberer-
gebnisist in diesem Zusammenhang schlechter, da zu dieser Zeit durch den gerin-
gen troposphaérischen Ozongehalt geringere troposphérische Effekteim M essspek-
trum auftauchen. Dabei sollte erwahnt werden, dass das Ozon der Troposphére
Im Gegensatz zu dem der Stratosphére dann interessant ist, wenn es besonders
hohe Werte annimmt. Weiterhin wird die Auswertung troposphéarischen Ozons
mit Chappuis-Messungen, wie sie hier vorgenommen wurde, beeintréchtigt durch
eine erhdhte Korrelation mit NO2 bei hohem Sonnenzenitwinkel (75°).

Einzeluntersuchungen im Rahmen der Fehleranalyse haben ergeben, dass fir
die Auswertung mit verrauschten Messspektren gegentiber der mit unverrausch-
ten nur geringe Unterschiede auftauchen. Der Grund hierfir ist die Dominanz der
M odellparameterfehler im Ozonprofil aufgrund der simulierten Variation der Ein-
gangsparameter. Daraus a3t sich schlief3en, dass auch bei einer weiteren Vergro-
[3erung des Signal-zu-Rausch-Verhéltnisses gegentiber dem GOM E-Spektrometer
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sich die Qualitét von Ozonprofilen, die mit FURM ausgewertet werden, nicht ver-
bessert. Dies |&3t sich auf der Grundlage der hier angestellten Untersuchungen
auch fur zukinftige satellitengestiitzte Spektrometer, die im ultravioletten und
sichtbaren Spektralbereich messen, behaupten. Die Vorteile einer hohen spektra-
len Auflosung zur Auswertung von Ozonprofilen sind mit GOM E ausgeschopft.

Eswird erwartet, dass eine Verminderung des Betrags der theoretischen Nach-
weisgrenze fur Absorption durch Verwendung kleinerer Integrationszeiten mog-
lich ist, ohne die Qualitét ausgewerteter Ozonprofile wesentlich zu vermindern.
Dadurch kann fir GOME eine hdohere raumliche Auflésung gegentiber dem jetzi-
gen Messmodus erzielt werden.

Auf der Grundlage aller betrachteten Falle der Fehleranalyse wurden Fehler-
grenzen fur die Auswertung von Ozonprofilen aus GOME-Spektren mit FURM
abgeschétzt. Der Wert fur Schicht 1 wurde dabel gegentiber den in Kapitel 10 an-
gegebenen Resultaten erhoht. Dies ergibt sich aus der Tatsache, dass aufgrund
des erhdhten Messrauschens im Kanal 1A des GOM E-Spektrometers spektrale
Absorptionsmerkmale stark betroffen sind. Die Fehler aufgrund von Messrau-
schen konnen dann nicht, wiein der Fehleranal yse vorgenommen, al s stochastisch
unabhangig behandelt werden. Dies trifft, nach Tests mit simuliertem Messrau-
schen, auf Schicht 1 zu. Aufgrund dieser Tests wurde eine Fehlererhdhung von
5% geschétzt.

Im letzten Teil der Arbeit wird durch eine Validation von Einzelauswertun-
gen echter GOME-Spektren die hohe Qualitét der FURM-Ozonprofilauswertung
aufgezeigt. Es zeigte sich anhand von Vergleichen mit Ballonsondenmessungen
bis etwa 30-35km Hohe in drei Féllen gute Ubereinstimmungen auf einem 2-o-
Signifikanzniveau im Hohenereich der Sondenmessungen.

Schlussfolgerung

Angesichtsder in dieser Arbeit erhaltenen Resultate besteht von Seiten des Autors
kein Zweifel, dass es sich bei dem entwickelten Verfahren in Verbindung mit GO-
M E-Messungen um eine bedeutende Weiterentwicklung der BUV -Messmethode
handelt.

Die Erfahrungen mit dem FURM-Verfahren zur Auswertung von Ozonprofilen
aus gemessenen GOME-Spektren lassen in Zusammenhang mit den Ergebnis-
sen der hier dokumentierten Fehleranalyse den Schluss zu, dass stratosphérisches
und troposphérisches Ozon in guter Qualitéat aus UV'S Nadir-Beobachtungen von
GOME erhalten werden konnen. Besonders deutlich ist die gegentiber friiheren
Erfahrungen mit der SBUV-Technik verbesserte Qualitét des troposphérischen
Ozongehaltes.

Prinzipiell kann eine Auswertung von Ozonprofilen, wie sie in dieser Arbeit
erfolgt, grofl¥flachig Aufklarung tber Hohenbereiche erbringen, in denen hohe
Ozonverluste auftreten. Dies war bisher wie in der hier vorgestellten Qualitét
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nicht moglich. Fir Phdnomene wie dem Ozonloch, insbesondere aber fur Unter-
suchungen im Bereich der Arktis, in der hohe Ozonverluste noch lokal begrenzt
vorkommen, wére dies von grof3em Nutzen.

Eine im Rahmen dieses Projektes unterstiitzte Fehleranalyse des fur die ope-
rationelle GOM E-Datenauswertung verwendeten DOA S-Programms zur Bestim-
mung von Ozongesamtsaulendichten hat ergeben, dass bel der DOA S-Methode
fr diesen Zweck die Huggins-Banden besser geeignet sind alsdie Chappuis-Ban-
den. Letztere wurden im Bereich 443 nm bis 500 nm angewendet. Ein Ausweiten
auf diesen Spektralbereich sowie eine mdgliche Kombinierte Anwendung der
FURM- und DOA S-Ansétze erscheint daher wenig vielversprechend.

Die DOAS-Methode hat bisher im Hinblick auf operationellen Einsatz in der

Satellitendatenauswertung el nen entschei denden Geschwindigkeitsvortell. Eine Aus-

wertung in einer Geschwindigkeit, die der Datenerfassung entspricht, ist Vor-
aussetung fur den operationellen Einsatz. Dies stellt besonders im Bereich der
Satellitenfernerkundung erhéhte Anforderungen an ein Auswerteprogramm. Be-
reits im Frihjahr 1997 haben im Rahmen der arktischen Wintermesskampagne
quasi-operationelle Auswertungen von GOME-Daten stattgefunden (,, Near Real-
Time"). Das bereits in seiner jetzigen Version fir solche Aufgaben gewachsene
FURM-Verfahren, wie es im Rahmen dieser Arbeit entwickelt wurde, |&sst wei-
tergehende Geschwindigkeitsoptimierungen zu. In Verbindung mit dem heutigen
Standard von Hochleistungscomputern ist somit der operationelle Einsatz von
FURM und damit die sténdige globale Beobachtung vertikaler Ozonverteilungen
moglich.

Fazit

e Mit dem FURM-Verfahren zur Auswertung von Ozonprofilen wird ein ver-
besserter Informationsgewinn gegentiber dem Standardverfahren SBUV er-
zielt. Dies bedeutet eine hochwertige Weiterentwicklung des BUV -Mess-
verfahrens.

e Anstrengungen zu einer weiteren Vergrof3erung des Signal-zu-Rausch-Ver-
héltnisses gegentiber dem des GOM E-Spektrometer sind nicht notwendig.
Die Vorteile einer hohen spektralen Aufldsung im ultravioletten und sicht-
baren Spektralbereich zur Auswertung von Ozonprofilen mit dem FURM-
Verfahren sind mit GOME ausgeschopft.

e Der Einfluss troposphérischen Ozons auf die GOME-Messspektren im |de-
alfall messbar von dem der Stratosphére zu unterscheiden.

e Im Fall einer gegentiber der Stratosphére deutlich warmeren Troposphére
kann sich im Idealfall eine Verbesserung im Auswerteresultat des tropo-
sphérischen Ozons ergeben.
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¢ DieHinzunahmevon spektralen Messungen im Bereich der Chappuis-Banden
kann eine deutliche Verbesserung der Auswertung von Ozonprofilen bewir-
ken, besonders in der Troposphére.

Aus allen Ergebnissen der Fehleranalyse werden folgende Fehlergrenzen fur
die Auswertung von Ozonprofilen aus GOME-Spektren mit FURM abgeschétzt
(1-o-Vertrauensintervall):

Schicht 1 60-48km 16%
Schicht 2 48-40km 8%
Schicht 3 40-33km 6%
Schicht4 33-27km 6%
Schicht5 27-20km 5%
Schicht 6 20-10km 6%

Schicht 7 10-Okm 15%



Kapitel 13
Ausblick

Trotzdem wird erwartet, dass die Auswertungen von Ozonprofilen aus GOME-
Spektren sich in Zukunft noch deutlich verbessern. Diese Vermutung ist auf der
Erkenntnis begriindet, dass ausser den hier angesprochenen spektralen Fehlern in
den GOM E-Spektren weitere fehlerhafte Artefakte vorhanden sind, die korrigiert
werden konnen. Untersuchungen hierzu sind im Gange. Mogliche verbleibende
Fehlerquellen sind:

e Fehlerhafte Kalibration der GOME-Spektren,

Degradierung optischer Komponenten im solaren Strahlengang,

im GOM E-Spektrum erkennbare NOY-Emmissionenim Spektralbereich von
Kanal 1A,

Etal onstrukturen,

Spatial aliasing,

unvollstandige Polarisationsmodel lierung fur Mehrfachstreuung.

Weiterhin sind folgende Arbeiten im Rahmen der zur Zeit andauernden Pro-
jekte geplant oder am Laufen:

[0 Wolkenmodellierung im implementierten Vorwartsmodel | sowie Einfiihrung
von Wolken-Auswerteparametern

[0 Konzentration von unabhangigen Ozonprofilmessungen (Ballonsonden, SA-
GE) als Grundlage fur Verbesserungen der globalen A-priori-Statistik

[0 Verwendung weiterer Klimatologien (Temperatur, Ozonprofile,...)

[0 Validierung von FURM mit Ballonsondenmessungen und SBUV -Ozonpro-
filen
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[0 Weitergehende Einbindung der FURM-Auswertung von GOME-Daten in-

nerhalb von M esskampagnen besonders der Polargebiete und mittlerer Brei-
ten der nordlicher Hemisphére

[0 Erstellung von Ozonprofilkarten aller betrachteten Schichten, insbesondere
der Troposphére



Tell VI

Anhang






Anhang A

Mathematik zu Optimal-Estimation

A.1 Die Ableitung der Zielfunktion

Zur Bestimmung der Schatzung des Zustandsvektors x; mufd zunéchst mit Hilfe
des verwendeten Vorwértsmodells das zum Anfangszustand 1 xo gehdrige Mo-
dellspektrum

Yo = F(xo)

mit den Gewichtsfunktionen Ko berechnet werden. Die Differenz zwischen M essspek-
trum und Modellspektrum ist gegeben durch

fo=Y-Yo.
Der spektrale Fehler ist somit

eo:fo—Ko(X—Xo)
= fo — Ko (X — X% — xg + x?)
= fo—Ko(¢ — (xo—x7)),

oder unter Verwendung des Auswerteparameters aus (5.30)
o = fo — Ko + Koo -
Weiter wird definiert
fo = fo + Kodo (A.2)
So dass

eo = fo— Ko .

lengl. , First guess'.
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Die zu minimierende Zielfunktion ist dann
W= |leol5y 1 + 19122
— S teo+ 0TS 1h.

Die erste Ableitung der Zielfunktion W nach ¢ ist fir ein Minimum an der Stelle
¢, gegeben durch

(A.2)

ov
o |

Ausmultiplizieren des ersten Terms der rechten Seite von (A.2) ergibt

= D¢w\¢1 =0

Ko$)"S' " (Kod)) (A-3)

Die Ableitungen der Einzelterme aus (A.3) nach ¢ an der Stelle ¢, lauten

D‘l’( fo S 1f0)¢1
06 (f3SY 'Kod)e, = KTsyflfo
Tp (67 KGSY o),
Do(¢TKG S 1Ko¢>¢1 = 2<K85y “Koby) -

(A.4)

Die Ableitung des zweiten Terms aus Gleichung (A.2) an der Stelle ¢4 lautet
Oo(67 S o )g, = 25% 1. (A.5)
Gleichungen (A.4) und (A.5) zusammengefasst ergeben also
—KE Y — KESY Mo + 2K Y Koy + 252191 = 0,
das heift
KESY 1Koy + S 11 = KIS . (A.6)
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Gleichung (A.6) ist quivalent zu
(521 + KESY 1Ko 01 = KE SV
Es ergibt sich schliefdlich
b1 = (52 1+ K Ko)TIKE S o
Einsetzen von ¢ aus (5.30) und fo aus (A.1) fuhrt schliefdich auf

Xp = X% + (Safl + K-(I)- SyflKo)_l K-(l)- Syfl(fo + Ko$o)
= x®+ (S* 1 4 KIS Ko)TIKESY (9 — yo) + Ko(xo — x?)) .

X1 ist die Schétzung des Zustandsvektors nach der ersten Iteration.

Bel einer linearen Abhéngigkeit der Messung y vom Zustandsvektor x ist
durch x; die Least-Squares Ldsung mit statistischer Regularisation gegeben.
Im Fall einer nicht-linearen Abhangigkeit, was im Fall des hier benutzten Vor-
wartsmodells zutrifft, missen mit der gefundenen L ésung ein Modellspektrum y;
und neue Gewichtsfunktionen Ky fir die néchste Iteration zur Bestimmung der
Schétzung x, berechnet werden.

Fir die Schéatzung des Zustandsvektors nach der (n+ 1)-ten Iteration ergibt
sich entsprechend der Gleichung (A.1)

Xnp1 = X3+ (SF L4 KT SY 1K) TR SY T (f 4 Kn (Xn — x3)) |

A.2 Die wahrscheinlichste Losung

Die Messung y und der Zustandsvektor x konnen aufgefasst werden als Zufalls-
variablen mit Wahrscheinlichkeitsdichtefunktionen B, bzw. P, mit

R, = P(y,s)
— A7

PX — P(X,SX) , ( )

wobei y und x die Erwartungswerte von y bzw. x sind und S¥ bzw. S* ihre Ko-
varianzmatrizen. Wird angenommen, dass beide Grof3en einer Gaul3-Verteilung

geniigen, gilt

P(V) = cre 3 (YN HY-9)
y(y) ' 1 I_\Tex=1/y_ & (A8)
P(X) = cpe 2 ((X=X) S (X' =X))

b

oder auch

—2InR(Y) = (Y -9)TS 1y —y) +cs

_2|nPX(X’) — (Xl—X)TSX_l(X’—)T)_{_ Ca. (A.9
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wobei mity’ das Ereignisy € {y | Y <y <y +dy} und mit X' das Ereignis
xe{x|x <x<x+dx} gemeintist. c; , Cy, c3 und ¢4 Sind Konstanten.

Waren y und x voneinander stochasti sch unabhéangig, so wére die Wahrschein-
lichkeit, dass die Ereignisse y’ und X’ gleichzeitig eintreten, gegeben durch das
Produkt ihrer Einzelwahrscheinlichkeiten:

Pox(y',X') = Ry(y") Px(X').

Nun sind beide Grofen voneinander abhangig, was die Méglichkeit ertffnet, die
eine Grofde, ndmlich x, durch Messung der anderen, namlich y, genauer zu be-
stimmen 2 . In diesem Fall gilt

Rix(Y',X') = Ry(y' | X') Pu(X) = Pu(X" [ Y) R,(Y') . (A.10)

R/(y' | x) ist dabei die bedingte Wahrscheinlichkeit fur das Ereignis, Yy’ tritt unter
der Bedingung ein, dass X' bereits eingetreten ist* und R,(y’ | X') ist die beding-
te Wahrscheinlichkeit fur das Ereignis X' tritt unter der Bedingung ein, dassy’
bereits eingetreten ist”. Das letztere Ereignis beschreibt den Fall einer durchge-
fuhrten atmosphaérischen Fernerkundungsmessung, aus der SchlUisse Uber den vor-
gelegenen Zustand der Atmosphére gezogen werden sollen. Gleichung (A.10) sagt
also in Worten aus, dass das Produkt der bedingten Wahrscheinlichkeiten mit den
jeweiligen Wahrscheinlichkeiten fir die Bedingung gleich der Wahrscheinlichkeit
fur das gleichzeitige Eintreten der Ereignissey’ und X’ ist.
Aus Gleichung (A.10) 18 sich

R(y" | x") P(X)
R(Y)

ableiten, bekannt als Bayes sches Theorem. Gleichung (A.11) kann geschrieben
werden als

(X' |Y) = (A.11)

—2InP(X'|y') = =2InR,(y' | X') — 2InP(X') + ¢s5, (A.12)

wobei R,(y’) in der Konstaten cs implizit enthalten ist.
Unter der Annahme, das x' eingetreten ist, kann mit Hilfe eines (hier linearen)
Vorwartsmodells der Mittelwerty = Kx' berechnet werden. Mit

—2InR,(Y' | X) = (y — KX) TSy — KX) (A.13)

ist damit ein Ausdruck fiir die bedingte Wahrscheinlichkeit R,(y’ | x") gegeben, der
Wahrscheinlichkeit, dass die Messung y' zufallig im Rahmen der Messkovarianz
SY von einem Mittelwert K x" abweichend sein kann.

2, Genauer* meint hier, dass x im Rahmen der A-priori-Statistik bereits bekannt ist. Zur Erin-
nerung: diesist, wiein Kapitel 5 ausgefuhrt, eine Voraussetzung, um aus der Messung vony eine
eindeutige Zuordnung zu X zu gewinnen.
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Der Mittelwert fUr x sei bereits a-priori bekannt alsx = x2 zusammen mit seiner
Kovarianzmatrix S&.
Werden nun Gleichung (A.13) und der Ausdruck fir B(x’) aus Gleichung (A.9)
in Gleichung (A.12) eingesetzt, ergibt sich
—2InB(X |y) = (¥ = KX )Ty = KX) + (X =X)T (X' = X) + ¢
_ (y/_ KX/)T Sy—l(y/_ KX/) + (X/_Xa)T Sa—l(xl_xa) +cg.
(A.149)

Die linke Seite dieser Gleichung &3t sich aber andererseits durch den Mittelwert
und die Kovarianzmatrix von x nach der Messung ausdrticken, aus Konsistenz-
grinden mit x; bzw. S bezeichnet:

—2InR(X' |y) = (X —=x1)T ST (X —x1) +¢7. (A.15)

Vergleicht man die in X' quadratischen Terme aus Gleichung (A.14) und Glei-
chung (A.15) wiefolgt

/T KTy 1Ky + X/T ga—ly/ _ X/T

so ergibt sich

Sl=K'stk+s*t. (A.16)

Ein Vergleich der linearen Terme aus Gleichung (A.14) und Gleichung (A.15)
ergibt

(_KX/)T Syfly/ + X/T Safl(_xa) _ X/T l(_xl) (A 17)

KT Syfly/ + Safl a —_ Slel . '

Einsetzen von Gleichung (A.16) in (A.17) ergibt nach Umstellung

KT gy~ 1K—}—Sa 1) (KTSy 1y/+sa 1 a)

KTV 1K 4 sa 1) IKTgy-1y/ (KT 1K+Safl)—lKTSyflKXa
KTSY 1K 4 52 1y-lga 1ya Jr(KTSy 1K + 53 1)=1KT gy 1Kxa
KTSY 2K + 52 H)=TKT sy Ly — Kx?)

F (KT 1K 4 53 1)L (KT gy 1K 4 53 1)@

_+_

(
(
(
(

(A.18)
also schliefdlich
x; = X3+ (KT 1K+ 52 H) 1KTsY 1y — Kx®). (A.19)

Diesist schon der zu Gleichung (5.36) &quivalente Ausdruck, wenn x; durch (x3 —
x3) und x® durch (x2—x?) = 0, sowiey’ durch (y' —yg) ersetzt werden.
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Der gefundene Ausdruck fur den Mittelwert zur Wahrscheinlichkeitsvertei-
lung (A.10) stellt implizit die wahrscheinlichste Ldsung dar, denn bel angenom-
mener Gaul3-Verteilungist an der Stelle des Mittelwertes die Wahrscheinlichkeits-
dichte maximal. Gleichung (A.19) kann also auch erhalten werden, wenn auf her-
kommliche Weise nach dem Maximum der Wahrscheinlichkeitsdichteverteilung
aus Gleichung (A.10) bzw. dem Minimum (Vorzeichen!) aus Gleichung (A.14)
gesucht wird. Letztgenanntes kommt einer Minimierung quadratischer Abwei-
chungen gleich (der rechte Term aus Gleichung (A.14) entspricht der Zielfunktion,
beschrieben durch Gleichung (5.31) fir n = 0, siehe Kapitel 5.2 und Anhang A.1).



Anhang B

Mathematik zur
Informationsmatrix-Methode

B.1 Die Eigenvektor-Entwicklungskoeffizenten
Ausgehend von Gleichung (A.6) gilt fur die (n+ 1)-te Iteration
KRS " Kn@niq + 5% g = KISV

¢ als Entwicklung nach Eigenvekoren der Informationsmatrix W = S2KT SY1K:
Aus Gleichung (5.47) folgt mit @, ; = Xn 1 —X?

NP
¢n+1 = Z Bn-l-l| |-|Jn| .
|

wobei 11, der zu bestimmende Entwicklungskoeffizient des |-ten Eigenvektors
P, fir die (n+1)-telterationist . Einsetzen von ¢, ; (der Index n+ 1 wird bis
auf weiteres weggel assen) aus Gleichung (B.1) in Gleichung (A.6) ergibt

NP NP
KRS "Knd  Bithn +5 ) Bty = Ki &' i (B.1)
| |
Einsetzen von ¢ Gleichung (5.48) in Gleichung (B.1) ergibt

NP NP
D BiEy +STTY B = KISy, (B.2)
| |

1der Index der Eigenvektoren ¢, und der Vektoren &, bezeichnet deren Berechnung mit den
Gewichtsfunktionen K, welche wiederum fur den Zustand x,, berechnet wurden. Der Index n+ 1
steht fir Grofden, diein der n+ 1-ten Iteration neu geschétzt werden (Xn+1, Bn+1)-
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Aul¥erdem folgt aus der Definition fur & in Zusammenhang mit Gleichung (5.44)

&y = S* TS S TKnly,

Sail)\m ll’n. 9
was aquvalent ist zu
1 _
—En| =52 lan| (B3)
An
Gleichung (B.3) eingesetzt in Gleichung (B.2) ergibt
Z Bi&n + Z S &n = KRS . (B.4)
n|
Gleichung (B.4) wird mit dem k-ten Eigenvektor Y, multipliziert:
T T
Z Bi&n Wn + Z & U = W KRS, (B.5)

wobei k € {1,..,NP} beliebig fest gewahlt ist. Aus der Orthogonalitét von & und
Y (Gleichung (5.49), siehe auch Abschnitt B.2) folgt nun zusammen mit Gei-
chung (B.5)

Bk\)nk + )\B—kvnvk = ll];l—k K-rl; Sy_l%n
N
1
BkVnk (1 + )\—> ll]nk KT Sy 1fn
Nk
1+A
BikVn, ( S ”k> Wl KIS,
Nk

Damit ergibt sich fur den k-ten Eigenwertkoeffizienten in der n+ 1-ten Iteration
(hier wieder mit Iterationsindex):

An,

— T Tey—1%
Bn-l-lk <Vnk(1 + )\nk) ) '-l"nk Kn S fn .

B.2 Orthogonalitat der Vektoren g und §

Wird die Definition G = K[! SY~1K,, verwendet, so kann fiir den k-ten Eigenvektor
Gleichung (5.44) geschrieben werden als?

(S2GWK)T = Mg (B.6)

2Der Iterationsindex wird hier weggel assen.
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und Gleichung (5.48) als

Gy =§, (B.7)

wobei k,I € {1,..,NP} beliebig fest gewdhit sind. Gleichung (B.6) wird mit §,
multipliziert:

(S2G) T & = A & (B.8)
Die erste Geichung aus (B.8) kann geschrieben werden als

WEGT S E = MWl E (B.9)
DaS? symmetrischist, ist (B.9) aquivalent zu

W GT S8 = MWk & (B.10)
Wird Gleichung (B.3), geschrieben als S2&; = A, eingesetzt in (B.10), folgt

MU GT W = AU (B.11)

Aufgrund der Symmetrie von G folgt aus Gleichung (B.7)
G =G gy =§ (B.12)
Gleichung (B.12) eingesetzt in (B.11) ergibt
A& = N &
oder auch
N =AW & = 0.
Dagilt
AN #M VI#£K,

folgt die Orthogonalitét

o [=0 VI£k
ll-'k§|{7éo - k.
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Abbildung C.1: Flussdiagramm des FURM-Algorithmus: Hauptteil — Instruktio-
nen und Eingangsdaten.
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1
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Abbildung C.2: Fluldiagramm des FURM-Algorithmus: Hauptteil — Fortsetzung
mit Iterations-Schleife
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Abbildung C.3: FluRdiagramm des FurRM-Algorithmus: Das Unterprogramm
»update" bis zur Spektrenmodellierung.
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Abbildung C.4: FluRdiagramm des FurRM-Algorithmus: Das Unterprogramm
,Update” — Shift-and-Squeeze, Diagnose der Spektren und Spei-
chern der Ergebnisse.
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Abbildung C.5: FluRdiagramm des FuRM-Algorithmus: Das Unterprogramm
»Forward Model“ mit dem Vorwéartsmodell GOMETRAN.
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Abbildung C.6: FluRdiagramm des FurRM-Algorithmus. Das Iterations
Unterprogramm ,, Iterate”.






Anhang D

Strahlungstransportmodell
GOMETRAN

Im Strahlungstransportmodell GOMETRAN wird die Strahlungstransportgleichung
(Gleichung (3.4)) numerisch geldst. Die Losung ist durch das komplette diffuse
Strahlungsfeld gegeben. Das Programm gibt nur die diffuse Strahlung am Ober-
rand der Atmosphére in Beobachtungsrichtung zuziiglich des Bodenterms (Glei-
chung (3.2)) aus. Die programm-interne Bereitstellung des gesamten Strahlungs-
feldesfihrte zu einer weiterentwickelten Version von GOMETRAN, mit der aktini-
sche Strahlungsfl tisse und Photolyseraten bestimmt werden [9]. Dieses Programm
wird z.Zt. in ein chemisches Atmospharenmodell eingebunden [100].

Die bereits im vorigen Abschnitt angedeutete Mie-Phasenfunktion kommt in der
aktuellsten Version von GOMETRAN (GOMETRAN++3.0) sowohl zur Beschrei-
bung der Aerosolstreuvorgange [48, 49] alsauch in Verbindung mit verschiedenen
Wolkenparametrisierungen zur Anwendung. Diese Version bildet die Grundlage
fUr ein geplantes Wolkendetektionsprogramm zur Wolkenklassifizierung und Be-
stimmung der Wolkenobergrenze [62]. Weiterhin wird derzeit die Moglichkeit
untersucht, die Berticksichtigung von Wolkeneinfliissen auch in die Ozonprofil-
auswertung einflief3en zu lassen [50].

Eigenschaften vonGOMETRAN

GOMETRAN berechnet fur endlich viele Hohenschichten und Zenitwinkel das dif-
fuse Strahlungsfeld, d.h. mindestens einmal innerhalb der Atmosphére gestreute
Strahlung, und addiert hierzu die direkte Strahlung, die vom Boden reflektiert
wurde. Das mathematische Prinzip basiert auf der Finite-Differenzen-Methode
[63, 3] und wird bei Rozanov (1997) [91], Kurosu (1997) [62] sowie in einem
ife-internen Bericht [12] detailiert beschrieben.

Die Strahlungstransportmodel lierung beinhaltet Lichtbrechung, wobei gleich-
zeitig Korrekturen zur Berticksichtigung einer spharischen Atmosphére zur An-
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wendung kommen [36]. Es wird sowohl die entsprechend den Streuwahrschein-
lichkeiten zu erwartende Mehrfachstreuung durch Molekile und Aerosolpartikel
als auch Strahlungsabschwéachung durch molekulare Absorption modelliert. Die
Reflektionsei genschaften des Bodens werden wie die einer Lambertschen Ober-
flache behandelt. Fir die Auswertung von Ozonprofilen aus Satellitendaten wird
insbesondere die Strahlung am Oberand der Atmosphére in Instrumentenblick-
richtung ausgegeben. Daf Ur werden beztiglich der in die Auswertung elngehenden
Parameter simultan Gewichtsfunktionen berechnet.

Im Strahlungstransportmodell nicht explizit berlicksichtigt sind die einer bei
jedem Streuprozess moglichen Polarisationszusténde der Streustrahlung. Eine sol-
che Beschreibung des Strahlungstransportes wrde die Einbeziehung aller Strah-
lungskomponenten in Form eines Stokes-Vektors erfordern. Weiterhin nicht be-
ricksichtigt sind Wolkeneinfltsse in Form von Streuung und Reflektion an Wol-
kentropfchen bzw. Wolkenoberflachen.

D.1 Ring-Modellierung

Die Werte der in dieser Arbeit verwendeten Ring-Spektren sind fur jede Wellen-
lange A; definiert durch

W‘g:ln(E) (D.1)
, =) .

I-R bezeichnet dabei die modellierte atmospharische Radianz ohne Beriicksichti-
gung von Rotations-Raman-Streuung, wahrend fir die Berechnung der Radianz
IR die Modellierung dieser inelastischen Streuprozesse aktiviert war.

Zur Herleitung von (D.1) wird angenommen, dass sich die MessgroRe! § zur
planetaren Albedo |4 / iy ausdriicken I&sst durch

|rad |+R
In(pT) :|n<|i7>v (D.2)

wobei eine Modellradianz bel Berlicksichtigung der Ring-Struktur in Verbin-
dung mit der solaren Irradianz I'"" darstellt. Es wird nun angenommen, dass der
Beitrag durch den Ring-Effekt gut mit Hilfe der Differenz zweier Modellradian-
zen 1R und I;R angenshert werden kann, die mit bzw. ohne Modellierung von
Rotations-Raman-Streuung in Verbindung mit der solaren ModelIstrahlung |1,

berechnet wurden [106]. Der Ausdruck in Gleichung (D.2) kann dann wie folgt
approximiert werden:

In<g> Mn['_R*('rR_'FR) . (D.3)

|irr |irr
mod

|+R

IDer Index fr die Wellenlange wird hier weggel assen. Messfehl er werden nicht beriicksichtigt.
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Der Term auf der rechten Seite aus (D.3) lasst sich umformen:

I-R_+_(|':FR_|I:R) I-R (lij'R_Ir-R)
In |irr =In |irr + |irr
mod mod mod (D 4)
IR R /4R '
:lnLirr +|irr <|—R_ >}
mod mod r
Wird I 'R ~ IR angenommen, ergibt sich
IR R R |-R IR
InLirr +|irr (Ir—R_ )}%In{“rr <1+|F—R_1)}
mod mod mod (D.5)

I-R R
o r r
_ln[|irr |-R}'

mod 'r

Nach nochmaliger Umformung lassen sich die Messgrofien darstellen durch

I rad I -R Il:i-R
In(pT) :In(IiT>+In<I_—R>. (D.6)
mod r

Der zweite Term auf der rechten Seite von (D.6) entspricht den Werten des Ring-

Spektrums y™9, definiert durch Gleichung (D.1).
Fur die Implementierung von Ring-Strukturen in den Auswertungsprozess
wurden die genannten Radianzen fur ein festes Szenario und 11 verschiedene
SZW im Wellenlangenbereich zwischen 240 nm und 500 nm berechnet, wobel

hochabgetastete Absorptions-Spektren verwendet wurden. Die Berechnungen er-
folgten auf demselben Wellenlangengitter mit einer Abtastrate von 0,01 nm.






Anhang E

DOAS-Auswertung der
Ozongesamtsaulendichte

Die atmosphérische Ozongesamtsdulendichte (engl.: Totale Ozone) ist die Menge
aller Ozonmol ekuile senkrecht tber einer Flache relativ zu dieser Flache. Sie wird
also in der Einheit einer Lange ausgedriickt. Speziell fur die Ozongesamtsaulen-
dichte wurde die Einheit DU (Dobsen Unit) definiert. Eine Ozongesamtsaulen-
dichte von 1 DU entspricht 0.01 mmHO6he eines Gasvolumens der Grundflache
A, das unter Normalbedingungen die in der Atmosphére tUber der Bodenflache
A vorhandene Menge reinen Ozons enthdt. 300 DU Ozongesamtséulendichte
entsprechen zum Beispiel einer Hohe von 3 mm eines solchen Volumens, einer
solchen Saule.

Ein Verfahren zur Auswertung von Ozongesamtsaulendichte aus GOME--
Spektrenist die DOA S-Methode (Differential Optical Absorption Spectroscopy).
Mit dieser Methode wurden bereits Auswertungen von UV - und sichtbaren Spek-
tren durchgefuhrt [82, 77, 96]. Ein am ife entwickeltes Auswerteprogramm, dass
auf der DOAS-Methode basiert, bildet in Verbindung mit GOMETRAN die Basis
fUr die operationelle, d.h. routinemal3ige, Auswertung der GOM E-Spektren bei
der DLR in Oberpfaffenhofen.

Die Auswertung von Gesamtsaulendichten mit der DOA S-Methode besteht
aus zwei Teilschritten. Im ersten Schritt wird die gesamte Teilchendichte inner-
halb einer entlang des Strahlenweges verlaufenden Saule bestimmt (Schrage Sau-
le). Im zweiten Teil wird mit Hilfe von GOMETRAN das Verhdltnis dieses Er-
gebnisses zur Vertikalsdule abgeschétzt, bezeichnet durch den Air Mass Factor
(AMF).

Die Radianz am Oberand der Atmosphére kann fur eine Atmosphére, die aus-
schliefdich aus Absorbern besteht, beschrieben werden durch das Beer-L ambert-
Gesetz:

rad I™(A)  —6,0)-SG-02(A)SG—.
rdiy) = M) oo 2(0)SG (E.1)

Tt
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wobei o; der Absorptionsguerschnitt des i-ten betrachteten Spurengases ist. SG
bezeichnet die Schrége Séule und '™ ist die von der Sonne eingestrahlte Irradi-
anz. Die Einflisse auf die Strahlung, die durch Streuprozesse verursacht werden,
werden al's breitbandige M erkmal e durch Anpassung eines Polynoms an die Daten
berticksichtigt. Dadurch werden die durch molekulare Absorbtion hervorgerufe-
nen Strukturen des Spektrums als Differentielle Strukturen separiert:

In(I(A)) = In(lo(A)) —01(A) - SG. — 02(A) - SG (E-2)
—Bl—Bz-()\—)\o) —Bg-()\—)\o)z

Gleichung (E.2) ergibt sich aus (E.1) durch Bilden des Logarihmus. Die rechte
Seite aus (E.2) wird an den Logarithmus der durch GOME gemessenen Radianz
durch ein L east-Squares-Verfahren angepasst. Das Ergebnis wird durch den AMF
dividiert, um ein Ausdruck fir die vertikale Gesamtsaulendichte zu erhalten.

Der AMF L; der absorbierenden Substanz Ay wird bestimmt mit Hilfe der Glei-

chung
PRV ls-a ()
{0 =5 v " (iaw) =9

wobel VG die vertikale Gesamtsaulendichte des Profils eines zu verwendenden
Klimatologieszenarios darstellt. Is_x, ist die Modellradianz, die sich ohne Bertick-
sichtigung des Absorbers ergibt und I, », ist die Modellradianz mit Einbeziehung
des Absorbers.

Zur Abschétzung der Fehler des ersten Tells, der Auswertung der Slant Co-
lumns, wurde am ife eine Fehleranalyse fUr verschiedene atmosphérische Szenari-
en unter Berticksi chtigung methodischer und instrumenteller Fehlerquellen durch-
gefuhrt [30]. Dabel wurden simulierte Messungen u.a. der spektralen Bereiche
325 nmbis 335 nmim UV, sowie 443 nmbis 470 nmund 443 nmbis 500 nmim
Sichtbaren ausgewertet. Das erste Spektralfenster liegt im Bereich der Huggins-
Banden des Ozons, die beiden letztgenannten Fenster sind aus dem Bereich der
Chappuis-Banden des Ozons und beinhalten auch zur Auswertung verwertbare
NO--Strukturen. Die Ergebnisse der Fehleranalyse sind in Tabelle E.1 zusammen-
gefasst. Es zeigt sich, dass fur die Auswertung von Ozongesamtsaul endichten mit
der DOA S-Methode Messungen aus dem Bereich der Huggins-Banden aufgrund
geringerer zufalliger und systematischer Auswertefehler besser geeignet sind als
solche aus dem Bereich der Chappuis-Banden.

Bel den Auswertemethoden DOAS und FURM werden Spurengasgehalte aus
UV /sichtbaren Spektren ermittelt, indem Modell- und M essstrahlung unter gleich-
zeitiger Variation der interessierenden Parameter bel der Modellierung einander
angepasst werden. Beide Modellierungsansétze sind dabel mehr oder weniger gu-
te Approximationen der Realitét. Beim DOA S-Verfahren kann die Strahlungsmo-
dellierung beschrieben werden durch eine Separierung der breitbandigen Streu-
strukturen und der differentiellen Absorptionsstrukturen durch ein Polynom, was
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Spektralbereich Fehler [%]

[nm] zufdlig | systematisch
325nmbis335nm| 3,1 <1,0
443 nmbis470nm| 3,8 2,7
443 nmbis500nm | 3,9 1,9

Tabelle E.1: Ergebnisse deDOAS-Fehleranalyse fur die Auswertung schréa-
ger Saulen [30].

eine lineare Darstellung der Strukturen in Abhangigkeit der schragen Saulen der
Absorber erlaubt, sowie der nachfolgenden Umrechnung in Vertikal séulen durch
Abschétzung des AMF. Bel FURM wird ein Spektralbereich betrachtet, der sich
stark andernde Ozonabsorptionsguerschnitte beinhaltet, was prinzipiell die Aus-
wertung vertikaler Ozonverteilungen ermoglicht. Dies erfordert die Integration
des Strahlungstransportmodells in eine Newton-Iteration, wobei bei jeder Strah-
lungsberechnung alle betrachteten atmosphérischen Parameter beriicksichtigt wer-
den und durch eine schrittweise Linerarisierung mit ihren Gewichtsfunktionen die
individuelle Strahlungsanpassung erfolgt.

Die Manifestierung verschieden starker Absorbtionen im Spektrum stellen
die primére Informationsquelle Uber Spurengasgehalte dar. Im eingeschrankten
DOA S-Spektralbereich sind daher fir die Auswertung von Ozongesamtsaulen die
Absorptionsstrukturen der Huggins-Banden von zentraler Bedeutung. Bel FURM
wird zusétzlich der Bereich des Hartley-Kontinuums in die Auswertung einge-
schlossen. Messungen der Strukturen in den Huggins-Banden sind nur noch in
sofern von Bedeutung, dass die dort vorkommende Temperaturabhéngigkeit der
Informationsgewinnung dienlichist. Aul3erdem bestehen an Punkten aquivalenter
Absorptionsstarke des Hartley-Kontinuums andere Rayleigh-Streueigenschaften.
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Die LOWTRAN-Aerosol-
Parametrisierung
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Aerosol-Extinktionsprofil -Parameter
Schicht Bezeichnung | Bedeutung Zeitraum
0-2km HZ2K 5 Sichtweiten: 50 km,23 km,10 km,5 km,2 km

>2-10km | FAWIS0 50 km Sichtweite Herbst/Winter
FAWI23 23 km Sichtweite Herbst/Winter
SPSU50 50 km Sichtweite Fruhling/Sommer
SPSU23 23 km Sichtweite Frahling/Sommer

>10-30 km | BASTFW Stratosphérischer Hintergrund Herbst/Winter
VUMOFW | moderat vulkanisch Herbst/Winter
HIVUFW stark vulkanisch Herbst/Winter
EXVUFW extrem vulkanisch Herbst/Winter
BASTSS Stratosphérischer Hintergrund Fruhling/Sommer
VUMOSS moderat vulkanisch Frihling/Sommer
HIVUSS stark vulkanisch Fruhling/Sommer
EXVUSS extrem vulkanisch Fruhling/Sommer

>30-100 km | UPNATM normale obere Atmosphére

VUTONO Ubergang von vulkanisch zu normal
VUTOEX Ubergang von vulkanisch zu extrem
EXUPAT extreme obere Atmosphéare

Tabelle F.1: Die LowTRAN-Aerosol-Parameter




Anhang G

Messkovarianzmatrix

Die Transformation der Strahlung, die ins GOM E-Spektrometer eindringt, in Ra-
dianzen und Irradianzen radiometrischer Einheiten kann mathematisch durch zwei
Funktionen f1 und fo wie folgt beschrieben werden:

NI SN (G.1)

Dabei ist N® die Anzahl der durch die Strahlung im Halbl eiterelement ausgel dsten
Elektronen, & ist dasregistrierte digitale Signal in[BU s~] (BU: binary units) und
| steht fur die Radianz bzw. die Irradianz in radiometrischen Einheiten.

Die Transformation f; der Elektronenanzahl® in das digitale Signal wird durch

1

beschrieben. N® = 937[BU~1] ist die Anzahl von Elektronen, fir die eine Bi-
nareinheit definiert ist [33]. t ist die Integrationszeitin [g].
Die Transformation fo (Kalibration) kann durch

1
=& (G.3)

beschrieben werden, wobei ¢ ein wellenlangenabhéngiger Kalibrationsfaktor ist,
der die spektrale und die absol ute radiometrische Kalibration beinhaltet [33]. Feh-
ler, die Uber die Kalibration in die Radianz oder die Irradianz eingehen, werden
als systematische Fehler bezeichnet. Diese werden hier nicht betrachtet.

Die Standardabweichung der Elektronenzahl ergibt sich fir jeden spektralen
Messpunkt wie folgt:

0¥ = \/NPUE  (Shot Noise). (G.4)

1Aus technischen Griinden beinhaltet der zugehorige gemessene Strom einen konstanten
Zuschlag (Offset), der hier nicht betrachtet wird.
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Messkovarianzmatrix

Hieraus resultiert ein zufélliger Fehler im bindren Signal, beschrieben durch
ofy
sn_ _Oel
ON (G.5)

1
— b
= Nbut NbPutE

Weitere Komponenten des zufélligen Fehlers im binéren Signal ergeben sich aus
einem thermisch bedingten Dunkelstrom (o) sowie dem Digitalisierungsrauschen
(aP). Fir die durch (o%)? beschriebene Varianz des binéren Signals gilt dann

(6%)2 = (6™)? + (6%)? + (aP)2. (G.6)

Theoretische Nachweisgrenze

Der Dunkelstrom und das Digitalisierungsrauschen sind im Spektralbereich 355-
365nm aullerst gering [33]. Fur diesen Spektralbereich kann unter Vernachlas-
sigung von Dunkelstrom- und Digitalisierungseffekten eine theoretische Nach-
weisgrenze fur Absorption fir das GOM E-Spektrometer abgeschétzt werden. Es
ergibt sich dann bezogen auf die Radianz und die Irradianz

o0fy Of
| 2 1 o
%h = 38 ane©

1
~ Nbuge NPAE .

(G.7)

(G.7) kann unter Verwendung von (G.2) umgeformt werden zu

[

Zur Abschétzung der theoretischen Nachweisgrenze fur die Messgrofe y wird
(G.8) mit den Integrationszeiten und Kalibrationsfaktoren fir die Radianz und die
Irradianz in Gleichung (10.1) eingesetzt. Diese Nachweisgrenze kann direkt mit
den Gewichtsfunktionen von Ozon verglichen werden.

GDP-Fehlerangaben

Die Fehlerangaben in den extrahierten GDP-level-1-Dateien (GOME Data Pro-
ducts) werden im Rahmen der operationellen L evel -0-1-Prozessi erung abgeschétzt
[33]. Bei der Umformatierung extrahierter GOM E-Radianzen in Dateien zur Ozon-
profilauswertung werden die jeweils angegebenen Fehler der acht GOME-Bo-
denpixel (Kande2B und 3) in mittlere Fehler umgerechnet, die einem Profil pixel
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entsprechen (siehe Abbildung4.2):

8
> (0}™)? (G.9)

i=1

OOII—‘

Werden NS bezogen auf das Wellenlangengitter benachbarte Messwerte in
einem Intervall um den i-ten Messwert gemittelt, so gilt N® = 2NS + 1. Inden Ne-
bendiagonalen der Messkovarianzmatrix SY tauchen Kovarlanzen ungleich Null
dann auf, wenn die Mittelungsintervalle zugeordneter Messpunkte Uberlappen.
Die Elemente der Messkovarianzmatrix S werden dann wie folgt aus den Va-
rianzen GE der gemittelten Einzelmessungen berechnet:

Kis
6% = ! ! E I: o2 (G.10)
U (2R8 + 1) (2R5 + 1) e k '
—I

Das heifdt, die Kovarianz der Mittelwerte jewelliger Bereiche um den i-ten und
j-ten Spektralpunkt berechnet sich aus der Summe der Kovarianzen der Einzel-
messungen im Uberlappbereich, geteilt durch das Produkt der Anzahl Messpunkte
zugehdriger Intervalle.






Anhang H
Tabellen der SBUV-Fehler
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Nummer Hohe Druck Druckbereich A-priori
der Schicht | des Zentrums | im Zentrum | Grenzenach | Standard- | Korrelation mit Schicht

L= [km] [hPa] oben | unten | abw.[%] | L+1 L+2
12 - - 0,0 | 0,247 12 -

11 56,5 0,35 0,247 | 0,495 10 0,0

10 51,0 0,7 0,495 | 0,990 8 0,0 0,0
9 454 1,4 0,99 | 1,98 8 0,0 0,0
8 40,2 2,8 1,98 | 3,96 8 0,56 0,0
7 35,2 5,6 3,9 | 7,92 8 0,61 0,0
6 30,4 11,2 792 | 158 10 0,55 0,0
5 25,8 22,4 158 | 31,7 10 0,45 0,0
4 21,3 44,8 31,7 | 63,3 15 0,45 -0,55
3 17,0 89,6 63,3 | 127 25 0,45 -0,55
2 12,5 179 127 | 253 35 0,0 -0,55
1 55 507 253 | 1013 25 0,0 -0,55

Tabelle H.1: Schichteinteilung bei de8BUV-Ozonprofilauswertung mit A-priori-
Annahmefv]
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Hohe [km] | Druck [hPa] | Fehler [%]
59,4 0,3 10
55,5 0,4 7
53,8 0,5 6
51,0 0,7 6
48,3 1,0 6
45,0 15 6
43,0 2 5
39,5 3 5
37,6 4 5
36,0 5 5
33,5 7 5
31,0 10 5
28,3 15 6
26,5 20 7
23,8 30 9
22,0 40 11
20,5 50 12
18,4 70 13
16,3 100 15

Tabelle H.2: Ergebnisse eineSBUV-Fehleranalyse. Angegeben ist der relative
Fehler fur VMR-Profile (Volume Mixing Ratio) [7]. Die HOhenangaben wurden
mit Hilfe der Angaben aus Tabelle H.1 durch lineare Interpolation bestimmit.
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Nummer Hohe Druck Druckbereich Validation Geschétzte
der Schicht | desZentrums | im Zentrum | Grenze nach Differenz Genauig-
L= [km] [hPa] oben | unten | sys.[%] | Std.-abw. [%] | ket [%]
9 45,4 1,4 0,99 | 1,98 <8
8 40,2 2,8 1,98 | 3,96 <8
7 35,2 5,6 396 | 7,92 <8
6 30,4 11,2 792 | 158 0,5 8,4 <8
5 25,8 22,4 158 | 31,7 -0,6 7,2 <8
4 21,3 44,8 31,7 | 633 -1,7 7,1 <8
3 17,0 89,6 63,3 | 127 -1,1 17 <15
2 12,5 179 127 | 253 0,7 24 <15

Tabelle H.3: Ergebnisse einer statistischen Vergleichsanalyse $Bit/V- und
Ballonsondenprofilen aus Payern und Hohenpeissenpgrg.
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Abklrzungen

| Abkiirzung | Bedeutung
DOAS Differential Optical Absorption Spectroscopy
ESA European Space Agency
NOAA National Oceanic and Atmospheric Administration
AVHRR Advanced Very High Resolution Radiometer
NILU Norwegisches Institut fir L uftuntersuchungen
NADIR NILU’s Atmospheric Database for Interactive Retrieval
UARS Upper Atmosphere Research Satellite
NASA National Aeronautics and Space Administration
BUV Backscattering Ultra-Violet
SBUV Solar Backscattering Ultra-Violet
SSBUV Shuttle-SBUV
TOMS Total Ozone Mapping Spectrometer
FURM Full Retrieval Method
GOME Globa Ozone Monitoring Experiment
SCIAMACHY | SCanning Imaging Absorption spectroMeter for Atmospheric CHartographY
ERS European Remote Sensing Satellite
MPI Max-Planck-Institut
ife Institut fur Fernerkundung
AMF Air Mass Factor
PMD Polarization Monitoring Device
IR Infrarot
uv Ultraviolett
uvs Ultraviolett bis sichtbar
IFOV Instantaneous Field Of View
RMS Root Mean Square
SZwW Sonnenzenitwinkel
VMR Volume Mixing Ratio
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