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Zusammenfassung

In der vorliegenden Arbeit werden Mefldaten, die von einem Ozon-DTATL stammen, unter ver-
schiedenen meteorologischen Aspekten untersucht.

Zur Prifung der Zuverlassigkeit. der Daten wird zunédchst ein umfangreicher Vergleich von
Messungen des DTAL mil Messungen von herkémmlichen elektrochemischen Sonden durchge-
fihri. Trstmalig wird ein Systemvergleich nicht nur zwischen Ozon-DIAL und freifliegenden
Sonden durchgefiihri, sondern auch mit Fesselballonsonden. Die Iirgebnisse zeigen eine sehr
gute Ubereinstimmung. Die mittlere Abweichung der 10 verglichenen Messungen mit frei-
fliegenden Sonden betrigt 3.6 ug/m?® (4.1 %). Die sechs Vergleiche der Fesselsondenmessungen
mit DIAT-Messungen haben im Mitiel eine Abweichung von 3.5 pug/m® (3.5 %). Durch dic
neuarlige Vergleichsmethode mit Fesselsonden sind bei langeren Messungen auch Vergleiche
der Trends und der Standardabweichungen der Mefidaten moglich. Zur Klarung der Trage, was
die grofere Standardabweichung der Lidarmessung in drei von vier Ifdllen verursacht, werden
von diesen Vergleichsmessungen Analysen der spektralen Varianzdichle durchgefithrt. Nur an
Grenzen mit starken Aerosolgradienten ist die DIAL-Auswertung durch mangelnde Kenntnis
der Acrosolparameter nennenswert fehlerbehaftet.

Bei der Untersuchung einer Ozonepisode ergibt sich ein Anstieg der Ozondichte um 50
tg/m? in der Grenzschicht (PBL) innerhalb von 60 Stunden und nur von ca. 3% in der unteren
freien Troposphére (LI'T) in den ersten 24 Stunden. In der Nacht existieren anhaliend hohe
Werie in der ehemaligen PBL, wahrend nur in Bodenn&he ein Ozonabbau statifindet. Ein Teil
des Ozonanstiegs in der PBL kann mittels Riickwértstrajektorienberechnungen auf Advekiion
aus Ostdeutschland und Tschechien zuriickgefiihrt werden.

Bei der Modellierung einer Episode miissen drei Fakioren genau bekannt sein: Advektion,
Durchmischung und Schichtdicken der Atmosphare. In dem hier gezeigten Beispiel sind dic
Werte in der PBL besser modelliert als am Boden. Insgesamt werden mit dem hier benutzien
Modell gute Ergebnisse bei der Modellierung einer Ipisode erzielt, wenn die drei IFaktoren
beriicksichtigl werden.

Mit, dem Ozon-DIAL war es moglich, den Jahresgang der Ozondichie in der LI'T zu messen.
Der Minimalwert, der Messungen innerhalb der drei Mefjahre ist. 54 pg/m?®, der Maximalwert,
116 pg/m3. Im Mittel iiber alle Messungen ergibt sich ein Wert von 83 pg/m?®. Die Monatsmil-
tel liegen zwischen ca. 70 pg/m?® im Dezember und 108 pg/m?® im Mai.

Der Einflul der meteorologischen Parameter Temperatur, relative I'euchie, Windrichiung
und -geschwindigkeit ist in der LI*T bis auf die Windrichtung deutlich geringer als am Boden.
Durch lineare Regression, bzw. Anpassung einer Kosinus IFunktion, kann die Standardabwei-
chung der Residuen im Vergleich zur Standardabweichung der Einzelwerte vom Mitielwert in
der LI'T nicht signifikant reduziert werden, wihrend dieses in Bodennéhe bei der Korrelation
mil der Temperatur und der relativen Feuchte gelingt.

Bei verschiedenen GroBwetierlagen (GWL) ergibt sich bei tropischen Luftmassen im Mittel
6% mehr Ozon in der LT, wihrend sich bei maritimen Lufimassen bis zu 8% weniger Ozon
ergeben. In Bodennihe sind die Ozonwerte bei kontinentaler Tropikluft 14% héher, bei mari-
timer Tropikluft sind sie 15% niedriger als im Mittel {iber alle Messungen. Bedingt durch die
grofie Streuung der Werle, ist die Standardabweichung der Residuen auch bei einer Finteilung
in GWL nicht signifikant gegeniiber der Standardabweichung der Linzelwerte vom Mittelwert
verringert.



Abstract

This work contains meteorological investigations of ozone measurements by using the DTATL
lechnique. :

An extensive intercomparison of DIAT, measurements and mesurements made by an 15CC
sonde was made o check the reliability of the system. Tor the first time resulls of an ozone
DIAL were compared Lo results of free flying sondes and tethersondes. The agreement is very
good. The average difference of the 10 compared measurements with free flying sondes was 3.6
peg/m® (4.1 %). The six comparisons of resulls of the tethersonde showed an average difference
of 3.5 ug/m® (3.5 %). The new technigue of comparing DIAL measurements with tethersondes
also allowed intercomparisons of trends and slandard deviations of the measurements. In order
to answer the question of what caused the larger standard deviation of the lidar measurement
in three out, of four cases an analysis of the spectral density of the variance was made. The lidar
measurement contains errors only at heights with large gradients in the aerosol concentration
caused by uncertainties in the knowledge of the aerosol parameters.

During an ozone episode the increase of the ozone densily was about 50 fg/m? in the
boundary layer (PBL) within 60 hours, while there is an increase of only 3 % in the lower frec
troposphere (LFT) within the first 24 hours. During the night persisiing high ozone densities
exist within the former PBL while there is a reduction of ozone at ground level. The increase
of ozone within the PBL could partly be explained with advection of ozone rich air from Ilast
Germany and the Czech Republic by calculating backward trajectories.

To model an ozone episode three factors have to be known: advection, turbulent mixing
and thickness of the atmospheric layers. In the case shown here, the PBL values were modeled
better than the values at ground level. Altogether, the results from the model used here were
satisfying, if the three factors are taken into account.

With the MPI ozone DIAL it is possible o measure the annual variation of the ozone densitly
in the LFT. The minimal measured value within the three years of measurements is 54 pg/m?,
the maximal value 116 pg/m?. The average is 83 pg/m®. The monthly mean values varicd
between 70 pg/m?® in December and 108 pg/m® in May.

The influence of meteorological parameters, such as temperature, relative humidity, wind
direction and wind velocity is much less in the LFT than at ground level with the exception
of the wind direction. Due to linear regression or fit of a cosinus function to the data, the
standard deviation can not be reduced significantly in comparison to the standard deviation
from the mean value within the LF'T, while at ground level there is a significant reduction when
correlating ozone with temperature or relative humidity.

Under different Grosswetterlagen (GWL), there was 6 % more ozone during tropical air
masses in the LFT, while there was 8 % less ozone during maritime air masses than on the
average. At ground level there was 14 % more ozone during continental air masses of tropical
origin and 15 % less during marilime air masses of tropical origin than on the average. Due
to the large scattering of the dala, the standard deviation could not be reduced significantly
in comparison to the standard deviation from the average value by splitting up the data into

GWL.
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Kapitel 1
Einleitung

Die Troposphére ist der unterste Teil der Atmosphére. Die Luft der Troposphére ist
ein Gasgemisch, hauptsichlich bestehend aus 78.08 % Stickstoff, 20.95 % Saucrstoff und
0.93 % Argon Méller (1973). Neben Kohlendioxid ist Ozon das wichligste Spurengas in
{rockener Luft. Ozon ist kein priméires Gas, sondern es wird durch andere Gase, soge-
nannte Vorldufergase, gebildet. Die fiir die Bildung von troposphérischem Ozon in erster
Linie verantwortlichen Substanzen sind Stickoxide, fliichtige organische Substanzen VOC
(volatile organic compounds) und Kohlenmonoxid. Damit ist der Anteil des Ozons in der

Luft abhingig von der Konzentration dieser Gase in der Troposphére.

Ozon absorbiert in verschiedenen Bereichen des Spekirums der elekiromagnetischen
Strahlung. Tm ultravioletten Bereich spiell Ozon eine wichtige Rolle aufgrund der vollstén-
digen Absorption von Sonnenlicht unterhalb von 0.29 gm. Diese Absorption verhindert
zu hohe Pegel der fiir alle Lebewesen gefihrlichen Strahlung im UV-B Strahlungsbereich
von 0.28 bis 0.32 um Wellenléinge. Im spektralen Bereich des atmospharischen Fensters,
welches den Wellenldngenbereich zwischen 8 und 13 pm umfafit, kann die Erdoberfiéiche
Energie in den Weltraum abstrahlen, sofern keine Wolken vorhanden sind. Innerhalb
dieses Fensters besitzt Ozon eine starke Absorptionshande um 9.6 gm (Ramanathan und
Dickinson (1979)). Deshalb trigt Ozon wesentlich zum Treibhauseffekt bei.

In den letzten Jahren wird in der"Wissenschaft nicht nur iber einen starken Abbau
stratosphirischen Ozons zu Beginn des polaren Winters berichtet (WMO (1989)), son-
dern auch iiber einen Anstieg des troposphirischen Ozons (Mc Keen (1989)). Wihrend
sommerlicher Hochdruckwetterlagen ergeben sich unter bestimmten meteorologischen Be-

dingungen dramatisch hohe Ozonwerte in dem unteren Teil der Troposphére. Im Bun-



desstaal Kalifornien, 60 Kilometer westlich von Los Angeles, sind von Zhao el al. (1994)

weil, mehr als 600 gg/m?® in wenigen hundert Metern Héhe gemessen worden.

Die Diskussion um troposphérisches Ozon ist in den vergangenen Jahren mchr und
mehr in den Vordergrund geraten, bedingl durch bodennah hohe Ozonwerte wihrend
tber mehrere Tage andauernder sommerlicher Iochdruckwetterlagen mit hoher Sonnen-
einstrahlung, sogenannter Ozonepisoden. Im Jahr 1994 sind die ersten direkten politischen
Schritte unternommen worden, indem das Bundesland Hessen ein Tempolimit auf Auto-
bahnen von 90 km/h und auf Landstrafen von 80 km/h auferlegt hat, sobald der Grenz-
werl von 215 pug/m?® an mehr als 3 MeBstationen iiberschritten wird. Gleichzeitig muB eine
windschwache Wetlerlage auch in den nichsten 28 Stunden zu erwarten sein (Hessisches
Landesami fiir Umweltschutz (1994)). Tine bundeseinheitliche Sommersmogverordnung
wurde im Irithjahr 1995 im Bundestag diskutiert und im Juli 1995 verabschiedet. Um
entsprechende politische Iintscheidungen treffen zu kénnen, bedarf es der Kenntnisse iiber
Ozonchemie und vertikale Verteilungen von Ozon in der Atmosphére, da das bodennahe

Ozon stark durch turbulente Prozesse beeinflufit wird.

In dieser Arbeit sollen die Vertikalverteilungen von Ozon eingehend untersucht wer-
den. Wihrend Ozonvertikalprofile konventionell gewonnen werden, indem eine auf dem
elektrochemischen Prinzip basierende Sonde an einem Ballon befestigl und zusammen
mil einer Radiosonde in die Atmosphéare entsandt wird, werden Lidardaten durch das
Prinzip der aktiven Fernerkundung gewonnen. Lidar stehtl dabei fiir Light detecting and
ranging. Zur Messung eines Gases in der Atmosphéare wird das DIAL-Prizip benutzt,
was Differential Absorption Lidar bedeutet. Dabei macht man sich die oben erwihnte
Absorption von Ozon im UV-Bereich zunutze, indem im Idealfall eine Wellenlange inner-
halb und eine auflerhalb der Absorptionsbande in die Atmosphére emittiert wird. Der

Quotient der riickgestreuten Signale isl proportional zum Ozongehall der Atmosphére.

Seit 1985 existiert das européische Projekt EUROTRAC, welches als Acronym steht
fiir: European [xperiment on Transport and Transformation of IEnvironmentally Re-
levant Trace Constituents in the Troposphere over Europe. In dem Subprojekt TOR,
Troposperic Ozone Rescarch, werden hauptsachlich die atmosphérischen Prozesse hin-
sichtlich der vertikalen und horizontalen Ozonverteilung in der Atmosphare untersucht.
Das DIAL des MPI, Max-Planck-Institut fiir Meteorologie Hamburg, deckt fiir Ozonver-
tikalmessungen den Hoéhenbereich der planetaren Grenzschicht (PBL) und den unteren

Teil der freien Troposphéare (LI'T) ab. Letzterer ist fiir den Menschen ein wichtiger Bereich



der Atmosphére, da dic Lufl, aus diesem Téhenbercich unter bestimmien meleorologi-
schen Bedingungen bis zum Boden heruntergemischt wird. Das MeBgerad ist innerhalb
des TUROTRAC-Subprojekies TTSLAS, Tropospheric Environmental Studies by Laser
Sounding, entstanden. Tn dieser Arbeil wird das DIAL des MPI cingesetzt, um die
Méglichkeiten, die diese neue Mefitechnik bietet, im Routineeinsaiz zu untersuchen und

7 nutzen.

Nach einer kurzen Beschreibung der MeBmethodik in Kapitel (2), der Messungen in
Kapitel (3), erfolgt in Kapitel (4) die Beschreibung der Datenauswertung. Vergleichsmes-
sungen zwischen DTATL- und Ozonsondenmessungen werden in Kapitel (5) behandeli. In
Kapilel (6) wird ein mit dem Lidar gemessenener zeitlicher Verlauf der Ozonvertikalprofile
mit verschiedenen Simulationen der Ozonvertikalprofile eines Modells verglichen. Dabei
werden die Einflitsse von Advektion und turbulenter Durchmischung innerhally der pla-
netaren Grenzschicht auf ihre Bedeutung fiir eine realistische Simulation Gberpriift. Tm
AnschluB daran soll in Kapitel (7) anhand einer Statistik gepriifi werden, ob und wie stark
die Ozonwerte in der freien Troposphire variieren. Hierzu werden, neben dem Jahresgang
in der Ozondichte, die Abhingigkeit der Ozondichte von meteorologischen Parametern
und von der GroBwetterlage untersucht. Abschliefend wird ein Iazil in Kapitel 8 gezo-
gen und diskutiert, was in Zukunft notwendig ist, um die bisher erreichten Iirgebnisse zu

verbessern Ferner wird eine Anregung zur Bewalligung der Ozonproblematik gegeben.



Kapitel 2

Mefimethodik

In diesem Kapitel wird das Mefiprinzip der hier angewandten Technik beschrieben. Ob-
wohl in der Literatur schon vielfach behandelt (Schotland (1964), Zaromb (1969), Mégie
und Pelon (1985), Browell et al. (1985), Kempfer et al. (1994), Goers (1994)), soll hier
fiir ein leichteres Verstdndnis der technischen Einzelheiten eine kurze Zusammenfassung

gegeben werden. Ferner sollen prinzipbedingte Korrekturen dieser Methodik grundsétzlich

diskutiert werden.

2.1 Das LIDAR-Prinzip

Die in die Atmosphére emittierten Lichtpulse eines Lidarsystems werden beim Durchgang
durch diese geschwicht. Verantwortlich fiir die Schwéchung sind sowohl Absorption als
auch Streuung. Das aus der Atmosphire riickgesireute Licht wird durch ein Teleskop
gebiindelt und auf einen Detektor gelenkt. Die Intensitét des Lichts am Detektor berech-

net sich nach der LIDAR-Gleichung (Collis und Russell (1976)):

O(R)
RZ

R
POLR) = P KN 5 A = B0 R) exp< ~2 [a(\R) dR') RENCRY
0
wobei gilt

« ()‘a C) = ol (/\7 R’) + Qger (/\7 Rl) + QGas (/\7 R’) . (22)



2.2 Das DIAL-Prinzip 5

Dabei st

P(A, R) Intensitit des empfangenen Tichts
Fy Intensital des ausgesandten Lichts

A Wellenlénge des ausgesandten Lichts
R Iintfernung des Streuvolumens

¢ Lichtgeschwindigkeit

T Dauer des Laserpulses

A Empfangsflache des Teleskops

K()) Systemkonstanten

O(R) Uberlappfunktion

P, R) Riickstreukoeffizient,

Cmot (A, R') - Tixtinktion durch Molekiilstreuung
Caer( A, ') Tixtinktion durch Aerosolpartikelstreuung

acas(A, ') Absorption durch Gase .

Die Systemkonstanten sind durch den Aufbau der optischen Gerédte bestimmt, wie
z.B. der Detektoreffizienz oder Transmissionen und Reflektivitdten optischer Elemente.
O(R) beschreibt die Uberlappung von Sendestrahl und Gesichtsfeld des Teleskops. In
dem Hohenbereich, in dem dieser IFakior den Wert eins annimmt, liegt der Sendestrahl
des Lidars voll im Gesichtsfeld des Teleskops. (A, R) reprasentiert die spektrale Riick-
streuung an Molekiilen und Partikeln in der Atmosphére. Der Exponentialterm gibt die
Schwiichung durch Absorption von Gasen und Extinktion von Luftmolekiilen und Aerosol-

partikeln wieder.

2.2 Das DIAL-Prinzip

Mit dem DIAL-Prinzip 1dft sich die Anzahldichte eines Gases in der Atmosphire be-
stimmen. Dazu werden zwei verschiedene Wellenlidngen gleichzeitig oder in sehr kurzen
Zcitabstinden (so daB Gleichzeitigkeit annihernd gewéhrleistet ist) in die Atmosphére
emittiert, bei denen das zu untersuchende Gas unterschiedlich stark absorbiert. Die
Wellenlinge mit der stirkeren Absorption wird im folgenden als online, die mit der
schwicheren Absorption als offline bezeichnet. In Abbidung (2.1) ist die Bestimmung
der Anzahldichte des zu untersuchenden Gases mit dem DIAL-Prinzip in einem Hoéhen-

intervall der Atmosphire von der Hohe R bis zur Hohe R schematisch dargestellt.
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Abbildung 2.1: Das DIAL-Prinzip (nach Collis und Russel (1976)). Groff eingezcich-

net die Inlsendung des Laserlichles und der Impfang des riickgesireuten Lichles. Klein

Aow Aotr

dargestelll die speklrale Abhingigkeil des Absorptionsquerschnilies o.

Die Anzahldichte eines Gases 148t sich bestimmen durch Quotientenbildung der von
beiden Wellenldngen nach Gleichung (2.1) empfangenen Signalintensitaten P,,(R) und
Posr(R), anschlieBender Bildung des natiirlichen Logarithmus und der Ableilung nach

der Hohe R:

d P (R) d B (R) ( >
T M ey = o N sy — 4 ‘mo g A aer Aca das (I (24
IR In P (R)  dR lnﬁo” ) 2 Aot (R) + Aagey (R) + Acigas (R) (2.3)

mit

ﬁ = 6mol aie /6(187‘ > AQ/G'as (R) = ]V(B) AUGas . (24)

Die verwendeten Symbole bedeuten:

P empfangenes Signal der Wellenliange A,

Py empfangenes Signal der Wellenlange A,/

Bon Riickstreukoeffizient der Wellenlange Aoy,

Bops Riickstreukoeffizient der Wellenlénge A, ¢

Aamye Differenz der Molekiilextinktion cmer (Aon) — @mar (Aosy),

Acger  Differenz der Aerosolpartikelextinktion aer (Aon) — @aer (Aosy),

Aogas Differenz der Absorptionsquerschnitie des zu messenden Gases o¢us,, — Tgas, '

N(R) Anzahldichte des zu messenden Gases in der Hohe R.
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Die Auflésung von Gleichung (2.3) nach der Anzahldichte N(/?) ergibi:

N(R) =  — . (

d , Py ()

2Ac \dR " P, (R)
d ,l"f,,,r,f(”)
iR " o () 7]
—2A et (R) — 2Acter (R)). o] (2.5)

Durch Ubergang vom Differentialquotienten zum Differenzenquotienten 148t sich in
einem endlichen Héhenbereich der Ozongehalt hestimmen.

Gleichung (2.5) beinhaltet zwei Korrekturterme. Der zweite Term in der Klammer
gibt den differentiellen Riickstreuterm B, der dritte und vierte Term der Klammer den
differentiellen Txtinktionsterm o von Luftmolekiilen und Aerosolen wieder. Die Behand-
lung dieser Korrekturterme bei der Berechnung der Anzahldichte eines Gases in dem

Hohenbereich R der Atmosphire wird im iibernéchsten Abschnitt beschrieben.

2.3 Wellenlingenbereich fiir Ozonuntersuchungen

In zwei Wellenlingenbereichen findet starke Absorption von Ozon stait. Zum einen ab-
sorbiert Ozon im infraroten Wellenlingenbereich in einer Bande um 9.6 pm, zum an-
deren liegt zwischen 200 nm und 360 nm in einer breiten Absorptionsbande, der Hartley-
Huggins-Bande, Ozonabsorption vor. Diese Absorptionshande, die fiir die hier vorgestell-
ten Lidarmessungen ausgenutzt wird, ist in Abbildung (2.2) dargestellt. Thre Struk-
tur ist nur schwach ausgeprigt. Das Maximum der Absorption liegt um 255 nm. Im
Wellenlangenbereich ab 265 nm findet, ein Abfall der Absorption zu gréfieren Wellenldngen
statt. Oberhalb von 315 nm ist im Vergleich zum Maximum eine nur noch sehr schwache
Absorption von Ozon vorhanden. Dieser Umstand wird fiir DIAL-Messungen ausgenutzt.
Die verwendeten Wellenlingen des hier benutzten Lidars werden im néchsten Kapitel

vorgestellt.
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Abbildung 2.2: Die Ozonabsorplionsquerschnitle der Hartley-Huggins-Bande bei Zim-

merlemperalur mil einer Auflosung von 0.01 nm , nach Daumonl ci al. (1992).

2.4 Korrekturen

Bei der Auswertung der Ozondaten aus Lidarsignalen mittels DIAL-Gleichung bedarf
es einer Korrektur aufgrund von differentieller Aerosolriickstreuung und -extinkiion und
differentieller Rayleighriickstreuung und -extinktion (Browell et al. (1985)). Diese me-
teorologisch bedingten Korrekiuren sind von Messung zu Messung unterschiedlich und
miissen somil vor der DTAL-Auswertung berechnet werden.

Um die Extinktion und Riickstreuung genauer zu untersuchen, 1aft sich Gleichung

(2.5) weiter umformen zu:

No,(R) = ! (a.’ : M)

2700, \dR " Py (R)
Bor/ (R
1 (d / ,f“”(h’)) (5]

" 2A00, \dR " Bon (R)
- Yaer s Eaer
Koo (An, (m) (E,]
1
- Emo
AO’O:; (Aamol (R)) [ l]

+Q . (2.6)
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Dabci ist Aog, die Differenz der Ozonabsorptionsquerschnitte bei den Wellenldngen

Aon und Agpp und @ der Querempfindlichkeitsterm zu anderen bei diesen Wellenlangen

absorbierenden Gasen.

2.4.1 Rayleighkorrektur

In Term [B] der Gleichung (2.6) ist 8 = Bmor + Baer. Fiir die Wellenldngen online und

offline 1Bt sich B nach Elterman (1968) berechnen aus:
3
IBmolm/o” _— 8—7'(' . N(R) : Umol(/\on/off) (27)

Durch Quotientenbildung von Online- und Offlineriickstreukoeffizienten ergibt sich:

ﬂmola” — Umol()\off) . (28)
;8molo,1 Umol(/\o71)

Dieses ist unabhéngig von der Hohe R, also wird der Term [B] in (2.6) dem Betrage
nach Null fiir reine Rayleighatmosphiren. Fiir aerosolhaltige Luft ist dieser Term von

Null verschieden, es 1a8t sich allerdings B, nicht von .., separieren.

Der Term fiir die Molekiilextinktion [E,,,] 188t sich mit der bekannten Wellenldngen-

abhingigkeit der Molekiilstreuung von ca. A™* umformen zu:

1 1 1 A
A mo R > — ( mo — Umo ) = % O@nma : ( Yk — 1)) 2.9
T (8 () = g (@t = Oty ) = 7 oty (G22) (29)

mit k, als Wellenlingenexponent fiir Molekiilstreuung. In Anlehnung an Elterman

(1968), ergibt sich:

amoloff = ]VLuft 3 O'mol()‘off) (210)

Die Teilchenzahldichte der Luft Nr,s: und der Riickstreukoeffizient von Lufi fiir die
offline Wellenlinge a,,01(Moss) ist bekannt und kann fiir die Hohe R berechnet werden.
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2.4.2 Aerosolkorrektur

Die durch Aerosolpartikel bedingte Korrektur ist in Gleichung (2.6) durch zwei wellenlén-
genabhéngige Terme, die Aerosolextinktion und -riickstrenung, verursacht. Die Wellenlin-
genabhangigkeit wird durch einen Potenzansatz mit den Tixponenten kg fiir die Riickstreu-

ang mit

; Aon ko
bhrerms = (£2) " Bucras (2.11)

gemacht, wahrend fiir die [ixtinktion mii &,

Ao \ o
aﬂfﬂ'an . (XI_’”_) : 0’067‘0,]‘_/ (2‘12)
of [

eingefithrt wird.

Neucste Erkenninisse von Vélger el al. (1995) fithren zu Werten fiir &, zwischen
-0.5 und -1, wahrend fiir kg unter mitteleuropdischen Verhéltnissen der Wert Null em-
pfohlen wird. Der LEinflul von ks ist im Allgemeinen erheblich grofier als der von &,. Das
Auswerteprogramm l4BL nur gleiche Werte von k, und kg zu. Deshalb werden bei der
in Kapitel (4) beschriebenen Datenauswertung k, und kg mit dem Wert Null angesetzt.

Dieses fiihrt zu Fehlern, die zumeist nur in der Grofienordnung von wenigen ug/m? licgen.

Fiir den Term B in Gleichung (2.5), der die Riickstreukorrektur der Aerosole beinhal-
tet, ergibt sich nach weiterer Umformung dieser Gleichung unter Verwendung des Ansatzes
aus (2.11) und durch Potenzreihenentwicklung mit der Annahme, daff AX << A nach

Volger et al. (1995), der in Anlehnung an Browell et al. (1985) folgerte:

AN d [/ S,
= (A4 kp)— 2.1
ANo, 2000, Mot (4-+ ) dR<1—|-S7,> (2.13)
mit
AN = Aosf — Aom

und
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_ Puerars

-‘I-}a‘n warf f

Also ist die Starke der Aerosolriickstreukorrektur ANg, bei der Ozonberechnung abhén-

gig vom Verhaltnis A\’\ und dem differenticllen Riickstreukoeffizienten Ag.

Ferner wird durch den Term (4 + kp) die Wellenlangenabhéngigkeit der Aerosolpar-
tikelriickstreuung bestimmt. Hier wird, wie oben beschrieben, der Wert Null angenom-
men. Allerdings kann dieser Wert mit den individuellen Riickstreueigenschaflen des vor-
kommenden Aerosols variieren. Aus diesem Grund ist die Aerosolkorrektur méglicherweise

fehlerbehaftet.

Der dritte Term in der Aerosolriickstreukorrekiur beinhaltet den vertikalen Gradienten
im Acrosolriickstreukoeffizienten. Dieses ist der einzige hohenabhingige Term 1un der Kor-
rektur. An Schichtgrenzen in der Atmosphéare andert sich B, , stark mit der Hohe, was
zur Tolge hat, daB dieser Term dort sehr grofi wird. Dieses wiederum fiihrt zu einer hohen
Korrektur. Diese hohe Korrcktur kann durch ungenaue Kenntnis der Riickstireueigen-

schaften der Aerosole zu einem grofien Fehler in der zu berechnenden Ozondichte fithren.

Die Berechnung des Vertikalprofils der Aerosolriickstreuung fiir die Ounline- und die
Offfinewellenlénge geschieht nach der von Fernald (1984) vorgeschlagenen Methode. Dazu
muf ein Anteil der Aecrosolriickstreuung an der Gesamtriickstreuung in einer beliebigen
Héhe abgeschitzt werden. Tin Beispiel hierzu wird in Kapitel (4.2.1) gegeben. Die Me-
thode der Aerosolkorrektur lehnt sich an den Vorschlag von Browell et al. (1985) an. Bei
der Errechnung des Vertikalprofils der Onlinewellenlange spielt allerdings die Extinktion
des Signals aufgrund von Ozon eine Rolle, welches a priori unbekannt ist. Um trotzdem
dieses Profil auch fiir diese Wellenlange berechnen zu kénnen, bedarf es einer Iixtrapola-
tion von der Offlinewellenlange mit den obigen Wellenlangenabhangigkeiten. I'iir den Fall,
daB beide Wellenlingen keine Offlinewellenlangen sind, aber verschieden starke Absorption
durch Ozon besitzen, findet ein iterativer ProzeB bei der Berechnung der Aerosolprofile
statt. Dieser ProzeB beginnt bei der Berechnung des Ozonwertes nach dem DIAL-Prinzip
ohne Beriicksichtigung der Aerosole. Nach Tirhalt dieses Ozonwertes wird aufgrund des
Riickstreuprofiles auf das Aerosolprofil geschlossen. Nun wird der Einflul der Aerosole auf

die Ozondichte bestimmt. Die Beriicksichtigung dieses [influsses ergibt den korrigierten
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Wert.

Der Term I7,., gibt die differentielle Tixiinktion der Aervosolpariikel wieder. Dieser

kann &hnlich wie Gleichung (2.9) umgeformt werden zu:

] | i r Xow
Aog, <AQ“€" (R)) B F03(0/"”‘“"'(]?') h “ﬂﬂ‘ou(m) B ma"’”‘w(R ' ((/\,.,,f,f) - [)

—

2.4.3 Korrektur aufgrund anderer absorbierender Gase

Benutzt man fiir DIAL-Messungen Wellenlangen, bei denen nicht nur das zu unter-
suchende Gas absorbiert, so miissen diese als querempfindliche Gase beriicksichtigt wer-
den. Fiir den hier zur Untersuchung von Ozon benutzten UV-Bereich kommen molekularer
Sauerstoff, Schwefeldioxid, Stickstoffdioxid und Wasserdampf in Ifrage.

In Gleichung (2.6) ist der Einfluf} der Querempfindlichkeit folgendermaBen zu beriick-

sichtigen:

Q=N AO’Q.

e 2.15
Q AUOg, ( ‘))

wobei Ng die Anzahldichte und Aog den differentiellen Absorptionsquerschnitt des die
Ozonmessung stérenden Gases wiedergibt. Um diesen Term beriicksichtigen zu kénnen,
bedarf es genauer Kenntnis sowohl der Anzahldichte als auch der spekiralen Absorptions-

querschnitte dieses Gases in dem betrachteten Hohenbereich.

Die Beriicksichtigung bzw. Vernachldssigung dieser Gase und der daraus resultierende
IFehler bei der Berechnung der Ozonwerte wird im Detail in Schaberl (1995) diskutiert.
Hier sei nur angemerkt, daf lediglich die Absorption von molekularem Sauerstoff in einem
Wellenlangenbereich Beriicksichtigung findet, in dem die Streuquerschnitte von moleku-

larem Sauerstoff aufgrund von theoretischen Berechnungen hinreichend bekannt sind. Die
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Anzahldichte von molekularem Sauerstoff ist iiber den Volumenanteil von Sauerstofl in

TLuft. ebenfalls hekannt.



Kapitel 3

Messungen

3.1 Das MPI-Ozon-DIAL

Nachdem die Mefimethodik beschrieben worden ist, kann nun auf die Systemparameter
des MPI-Ozon-DIALs eingegangen werden, mit welchem die in dieser Arbeii vorgestellten
Ozonprofile gemessen worden sind. Eine Ubersicht der Systemdaten gibt Tabelle (3.1),
eine schematische Darstellung ist in Abbildung (3.1) gegeben.

Das MPI-DIAL basiert auf einem Krypton-Fluorid Ixcimer Laser mil instabiler Re-
sonatoroptik. Die detaillierte Beschreibung dieses Systems ist in Bosenberg et al. (1993)
und Schaber]l (1995) zu finden. Das MeBsystem ist in einem 20-I'ufl Standardcontainer
installiert. Dadurch sind Messungen an verschiedenen Orten maglich.

Der Laser hat eine maximale Leistung von 250 mJ, die Ausgangswellenlange licgt bei
248 nim mit einer Linienbreite von 0.8 nm. Der Laser wird gepulst betrieben, die Pulsdauer
betrigt 22 ns. Die maximale Pulsrate betrigt 80 Hz, typisch fiir DIAL-Messungen sind
10 Hz.

Zur Frzeugung mehrerer Wellenlangen wird der Laserstrahl in eine mit 40 bar Wasser-
stoff oder Deuterium befiillte Ramanzelle fokussiert. Hier werden Anteile der emittierten
Energie durch stimulierte Ramanstreuung zu anderen Wellenlangen verschoben, so daf}
Energieimpulse verschiedener Wellenldngen in die Atmosphére entsandt werden. Neben
der Ausgangswellenlinge werden bei einer Befiillung der Ramanzelle mit Wasserstoff die
Wellenlangen 277 und 313 nm erzeugt, mit Deutlerium ergeben sich 268, 292 und 319 nm.
Anschlieflend wird der Strahl aufgeweitet und iiber einen Umlenkspiegel senkrecht in die

Atmosphére gesendet.

Das riickgestreute Laserlicht fallt auf ein Teleskop mit einem Parabolspiegel. Die

14



3.1 Das MPI-Ozon-DIAL 15

bistatische Anordnung des Systems, d.h. Sender und Empfanger sind nebencinander
angeordnet, bewirkt erst in ciner bestimmten Hohe vollstindige Uberlappung zwischen
Sendestrahl und Gesichtsfeld des Teleskops. Unterhalb dieser Hohe werden die Signalin-
tensititen aufgrund unvollstindiger Uberlappung unterdriickt. Die Uberlappung zwischen
Sendestrahl und Teleskop wird durch Verkippung des Sendestrahls in Richtung Teleskop
erreicht.

Auf der Empfingerseite befinden sich Photomultiplier, die das eingefallene Licht in
Strom umwandeln. Bei der Datenaufzeichnung muf darauf geachtet werden, dafi die em-
pfangenen Signale nicht iibersteuert sind, da die Photomultiplier Nachwirkungen besitzen,

die zu verfilschten Signalen fithren Gast (1991).

Excimer Laser Raman Shifler T T T ¢ J’ $ ¢ ¢ ¢
Kr F Wasserstoll =
Umlenkspiegel Teleskop Teleskop
Raman Shifter >
Deulerium | |
1 Spcktrometer Monochromalor
BEncrgic-Monitor == Spcklromeler l l t l
Sgie-Vionlio poxtrometer Photomultiplier .
i Photomultiplier
| (3-Tach)
— 1 1 |
roden-Array Vorverstirker .
) Photonenzihler
| (3-fch)
Transientenrec./ i | l l
Controller AD-Wandler
. Rechner
[ (3-fach)
Rechner l | I
Signalprozcssor
Hochspannugsvers.
4-fach
Rechner ¢ )
. Grafik-
Terminal . . Festplatte
Bildschirm

Abbildung 3.1: Schematischer Aufbau des Ozon-DIAL
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Typ
Wellenlédnge
Ausgangsenergie
Linienbreite (FWHM)
Pulsdauer (IF'WIHIM)

Wiederholungsrate

Lambda Physik, EMG 150 MSC-T
248 nm

250 mJ

0.8 nm

22 ng

{yp. 10 Hz, max. 80 Mz

Ramanzellen

Ilinkoppellinse
Kollimator
IPiillung

Ausgangsenergie

Divergenz

Plan-konvex, f = 1 m

Parabolspiegel, f = 3 m

40 bar Hy / 40 bar Dy

62/19/19 mJ fir 248/277/313 nm ()
60/23/13/4 mJ fiir 248/268/292/319 nm (D)
< 0.3 mrad

Teleskope

Tele_skop 1 (groB) Teleskop 2 (klein)

Brennweite
Durchmesser

Gesichisfeld (voller Winkel)

1200 mm 450 mm
400 mm

1.0 mrad

150 mm
2.7 mrad

Abstand optische Achsen

Teleskop — Sendestrahl

175 mm

370 mm

Typ. Signalnutzbereich

fiir DTAL-Messungen

800--3500 m 200-800 m

Spektrometer

Typ
Offnungsverhiltnis

Lineare Dispersion

modifizierter Czerny-Turner
/2.5
0.36 mm/nm

Datenerfassung

Photomultiplier
Vorverstarker
AD-Wandler

Rechner

THORN EMI, 9883 QB

Analog Modules, 10 Hz — 10 MHz
Pentek, 12 bit, 10 MHz
Sun-Workstation

Typische Auflésung

Zeitlich Réaumlich
Datenaufzeichnung 10 s 15 m
Ozonauswertung 60 — 600 s 60 — 270 m

Tabelle 3.1: Systemdaten

16
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Aufgrund der zeitlichen Auflssung der Timpfangselektronik von 100 ns, ist cine ITéhen-
auflésung von 15 m moglich. Tine zeitliche Mittelung der Signale erfolgl typischerweise
iiber 100 Laserpulse, was bei einer Pulsrate von 10 Hz ciner Mittelung {iber 10 s entsprichi.
Die Dalen werden kontinuierlich aufgezeichnet. Die hohe zeitliche und vertikale Auflésung
des Systems erméglicht Untersuchungen zeitlicher Verlaufe von Ozondichten in einem be-

stimmten Hohenbereich.

Um verschiedene Héhenbereiche der Atmosphéare zu erreichen, werden zwei voneinan-
der unabhingige Teleskope eingesetzt. Das kleine Teleskop (Durchmesser: 15 em) deckt
bei cinem Abstand der oplischen Achsen zwischen Sendestrahl und Teleskop von 17.5
em den Héhenbereich zwischen 200 und maximal 800 Metern fiir Ozonauswerlungen
ab, wihrend das grofic Teleskop (Durchmesser: 40 c¢m) mil cinem Abstand der opti-
schen Achsen von 37 cm fiir Bereiche zwischen 800 und ca. 3500 Metern geeignet ist.
RegelmiBige Daten des kleinen Teleskops liegen erst seil Tinde Juni 1993 vor. Vor diesem

Zeitpunkt wurde - aufler zu Testzwecken - nur mit dem grofien Teleskop gemessen.

Eine Erweiterung des Signalbereiches fiir schwache Signale durch Photonenzédhlung
ist in diesem System bisher nicht integriert. Diese technischen Methoden sind z.3. in
Kempfer (1992) eingehend beschrieben. Photonenzihlung hétte allerdings den Nachteil,

daf} die zeitliche Auflssung erheblich verschlechtert wird, da die Z&hlraten begrenzt sind.

Hier konnten maximal drei Wellenléngen gleichzeitig aufgezeichnet werden. Bei 248
nm Wellenlénge wird aufgrund der zentralen Lage innerhalb der Ozonabsorptionsbande in
der Atmosphire Energie stark absorbiert (Vgl. Abb. 2.2). Darum werden bei Benutzung
von Deuterium nur die Wellenlingen 268, 292 und 319 nm aufgezeichnet. Um eine DIAL-
Auswertung durchfiihren zu kénnen, steht bei der Aufzeichnung von drei Wellenldngen nur
der Héhenbereich eines Teleskops fiir die Auswertung zur Verfiigung. Um den gesamten
moglichen Héhenbereich abdecken zu kénnen, bedarf es alternierender Messungen mit
dem kleinen und dem groBen Teleskop. Im Friihjahr 1995 ist die Datenerfassung auf fiinf
Kanile erweitert worden, so daf seither gleichzeitige DIAL-Auswertung in beiden Héhen-

bereichen moglich ist.

Schichtung der Atmosphire
Der Tagesgang der atmospharischen Schichtung wihrend Hochdruckwetterlagen ist in
Abbildung (3.2) schematisch dargestellt. Die jeweiligen Hohenbereiche sind variabel und

hangen von der Stirke der Turbulenz und der Einstrahlung ab.
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Tagsiiber, unter konvektiven Bedingungen, existiert, oberhalb der Bodenschichi die
Mischungsschicht. Bodenschicht mit Mischungsschicht zusammen wird auch haufig als
planetare Grenzschicht, (PBL) bezeichnet. Tn Abbildung (3.2) ist diese Schicht, als (convec-
tive) mixed layer bezeichnet. Oberhalb dicser planctaren Grenzschicht befindet sich eine
Entrainmentzone. Sie ist definiert als der Bereich, in dem sich Luft. aus der dariiberliegen-
den freien Troposphéare (als free almosphere in Abbildung (3.2) gekennzeichnet) und der
Grenzschicht mischt (Stull (1988)). Die Hohe der Grenzschicht ist definiert als die IT6he,
in der je zur Halfte Luft aus Grenzschicht und freier Troposphére existiert.

Nach Sonnenuntergang bildet sich rasch eine stabile nédchtliche Grenzschicht (SBL)
aus, welche als stable (nocturnal) boundary layer in Abbildung (3.2) bezeichnet ist.
Dariiber befindet sich die Restschicht (R1L), welche die ehemalige Grenzschichl vom Tage
zuvor reprasentiert und als residual layer bezeichnet ist. Diese Restschicht ist, nicht turbu-
lent, durchmischi, so dafl nur wenig Austausch mit der darunter liegenden stabilen Grenz-
schicht besteht. Die dariiber liegende freie Troposphére (LI'T) ist zusdtzlich durch eine
Temperaturinversion am Oberrand der Restschicht abgeschottet. Somit 1st auch zwischen

diesen Schichien kein turbulenter Austausch moglich.

2000 p—

Freo Atmosphere

Cepplng Inverslon

Entralnment Zons

Fealdus! Loyer

Height (m)

Midnight Sunsise

Local Time

Abbildung 3.2: Schichtung der Almosphdre bei Hochdruckwetierlagen nach Stull (1988)
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Am frithen Morgen, bei cinsetzender Konvektion kurz nach Sonnenaufgang, wird cine
neue Grenzschicht gebildet, in der sich die Luft von der stabilen néchtlichen Grenzschicht
mit der Luft der Restschicht vermischt. Die Konsequenzen fiir die vertikale Ozonverteilung

werden in den folgenden Kapiteln eingehend beschrieben.

Aufgrund dicser Modellvorstellung der atmosphérischen Schichtung, ist das kleine
Teleskop mit dem von ihm abgedeckten MHohenbereich zwischen typischerweise 200 und
800 m besonders fiiv Untlersuchungen innerhalb der Grenzschicht und der Restschicht
geeignet. Unter winterlichen Bedingungen, bei tagsiiber nur schwacher Konvekiion, ist es
mit, dem kleinen Teleskop méglich, auch die freie Troposphére zu erreichen. Das grofie
Teleskop dringt mit dem von ihm erreichten Hohenbereich von 800 bis ca. 3500 m fiir
Untersuchungen oft in die freie Troposphére oder zumindest den oberen Teil der Grenz-
schicht vor. Der auswerthare TIdhenbereich variiert von Messung zu Messung aufgrund
von meteorologischen Parametern (z.B. Wolken), aber auch aufgrund von {echnischen

Anderungen wie z.B. der Verkippung des Sendestrahls.

3.2 Der Ozonmonitor

Um Routinemessungen des Ozons in Bodennahe durchzufiihren, ist in der Nédhe des Lidars
von weniger als 10 m Horizontalabstand in der Standardhdhe von 2 m der Ansaugschlauch
eines Ozonmonitors (Typ O341M der Fa. Environnement S.A.) angebracht. Fine detail-

lierte Beschreibung dieses Mefigerites befindet sich in Ansyco (1991).

Dieser Ozonmonitor basiert auf dem Prinzip, daff zwei verschiedene Gase mit einer
Wellenlinge untersucht werden. Im ersten Schritt wird zur Messung eines Ozonwertes die
angesaugte Luft zunichst durch einen Ozonfilter geschickt, in dem sdmtliches vorhandene
Ozon in der Luftprobe abgebaut wird. AnschlieBend wird diese Luft in eine Mefkiivette
geschickt, in der die Transmission der Luftprobe mit einer Quecksilberniederdrucklampe
gemessen wird. Die starkste Emissionslinie dieser Lampe liegt bei 2563.7 nm, nahe des
Maximums der Hartley-Bande. Im zweiten Schritt wird neu angesaugte Umgebungsluft
direkt in die MeBkiivetie zur Messung der Transmission geschickt. Der Quotient der

Transmissionen ist proportional zur Ozondichte.

Um die Messung méglichst wenig zu beeinflussen, ist von einem dem Ozonlidar be-
nachbarten Standardcontainer, dem Datencontainer, ein horizontaler Ausleger von ca. 1

m Linge angebracht, an dem der Ansaugschlauch befestigt ist. Der Ausleger bewirkt,
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daB die Zusammenselzung der Luft nicht durch unmittelbar benachbarte Oberflichen,

wie z.B. der Containerwand, becintriachtigl wird.

Dic Genauigkeil des MeBgerates betragt 1 ppbV, was am Boden unter meteorologi-
schen Standardbedigungen ca. 2 jg/m? entsprichl. Der Ozonmonitor ist so eingestellt,
daf} alle 10 Sekunden ein Ozonwert ermitielt wird und gleitende Minutenmittel gespei-
chert, werden. Somit ist es moglich, jeder Lidarmessung einen enisprechenden Bodenwert

zuzuordnen.

3.3 Der Meteorologische Mast

" Paramecter - Me@th Hersteller Datendichte
Luftdrack p Barometer Fa. Siggelkow Momentanwert
alle 6 sec.
rel. Feuchte r Haarhygrometer Fa. Siggelkow alle 6 sec.
B —Cv‘](:l;gsa;_iliu—ng a Albedometer Fa. Kipp & Zonen alle 6 sec.
Temperatur (2m) T, Tp AfBmanusches Fa. Friedrichs alle 6 sec.
Aspirationspsychometer
Windrichtung (10m) dd Windfalime Fa. Siggelkow Mittelwert von 6 sec.
W indgeschwindigkeit (LOm) T Schalenkreuzane- Fa. Siggelkow Mittelwert von 6 sec.
mometer

Tabelle 3.2: Mefispezifikationen der meteorologischen Parameler

Ebenfalls in unmittelbarer Ndhe von weniger als 15 m zum Lidar, befindet sich ein
meteorologischer Mast, an dem die Parameter Feucht - und Trockentemperatur, relative
Feuchte und Globalstrahlung in der Standardhéhe von 2 m und ferner Windrichtung
und -geschwindigkeit in der Standardhéhe von 10 m gemessen werden. Dieser Mast ist
freistehend, um ungestorte Messungen zu garantieren. Dariliberhinaus wird im Daten-
container der Luftdruck gemessen. Die Spezifikationen der Gerite sind in Tabelle (3.2)

wiedergegben.

Die gemessenen Werte werden iiber 10 Minuten gemitielt. Dieses erméglicht, die
gemessenen Ozonwerte mit meteorologischen Parametern zu verkniipfen, wie es in Kapitel

7 geschehen wird.
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3.4 Der Meflort

Abbildung 3.3: Umland des Mefstandortes. Der Standort ist mit einem schwarzen

Quadral gekennzeichnet (nordwestlich von Hamburg).

Der Standort der Mefigerite, an dem routinemifiig Messungen stattfinden, befindet sich
knapp 10 Kilometer norddstlich des Zentrums der Schleswig-Holsteinischen Kleinstadt
Ttzehoe, 60 Kilometer nordwestlich von Hamburg. Abbildung (3.3) gibt einen Uberblick
iiber das Umland des Standortes. Die geographischen Koordinaten der Mefistation betra-

gen 53°59’34” nordlicher Breite und 9°34’38” 6stlicher Lénge.

Die Luftmassen in diesem Gebiet sind durch die 40 Kilometer westlich gelegene Nord-
seckiiste iiberwiegend maritimen Ursprungs. Die Meflinstrumente befinden sich auf einem
Flugplaiz der Heeresflieger der Bundeswehr. Die Umgebung wird hauptséchlich in Form

von Wiesen, Weiden, Ackern und teilweise Wald wirtschaftlich genutzt.



Kapitel 4

Datenauswertung

4.1 Bearbeitung der Rohdaten

Fiir die Auswertung der Lidardaten bedarf es zunichst der Bestimmung der technischen
Parameler, die bei der Messung eine Rolle spielen. Anschliefend ist man in der Lage, den
moglichen Auswertebereich festzulegen, nachdem die Daten visuell dargestellt, worden
sind. Nach der Beurteilung der auswertebedingten Parameter kénnen die Vertikalprofile
des Aecrosolriickstreukoeffizienten und der Ozondichie errechnet werden. Die zugehorigen

Annahmen werden in Kapitel (4.2.1) und (4.2.2) diskutiert.

4.1.1 Technische Parameter

Vor der Auswertung der Vertikalprofile miissen zur Beurteilung der auswertebedingten
Parameter die technischen Parameter bestimmt werden. Zu diesen Parametern gehort
zunéchst eine Verschiebung der Nullinie des Signals, hervorgerufen durch elektromagneti-
sche Interferenzen. Diese Verschiebung wird minimiert, indem typischerweise 500 bis 1000
Laserpulse vor Beginn oder nach Beendigung einer Atmosphérenmessung aufgenommen
und von den Lidarsignalen abgezogen werden.

Ferner bedarf es einer Festlegung des Nullpunktes. Er bezeichnet die Signalhdhe, in
der der Laser ziindet. Bedingt durch interne Steuerungen im Laser kann diese Hohe
von Messung zu Messung variieren. Zur Kontrolle, wo der MeBnullpunkt liegt, wird
die Datenaufzeichnung schon vorher, dquivalent zu ca. 750 m Laufstrecke, begonnen.
Feststellen 148t er sich durch den sprungartigen Anstieg des Signals. Dazu bedarf es der

visuellen Darstellung der Signale.

22
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4.1.2 Beispiel einer graphischen Rohdatendarstellung

Die Aufzeichnung der aus der Atmosphire empfangenen Signale in dem in Abbildung
(1.1) gezeigten MeBbeispiel vom 8.6.1993, kurz nach 12:00 UT, erfolgle mit einer zeitlichen
Aufldsung von 10 s und mit einer vertikalen Auflésung von 15 m. Die Repetitionsrate des
Lasers bei der Messung betrug 10 Hz. Die Ramanzelle war zu dieser Messung mil Wasser-
stoff gefiillt, so daf} die Wellenlingen 248, 277 und 313 nm aufgezeichnet werden konnten.
Nachdem die Daten auf den PC kopiert worden sind, ist es moglich, die Rohdaten visuell
darzustellen. Im gezeigien Beispiel wurden die Signale {iber 2900 Laserimpulse zeitlich (4
Minuten und 50 Sekunden) zwischen ca. 12:05 UT und 12:10 UT und vertikal {iber 90
Meter gemittelt, was auch den Mittelungen fiir die Auswertung entspricht. Die Mittelung
der Signale verbessert das Signal-Rausch-Verhaltnis der Daten. Um systemalische Fehler
auch bei niedrigen Signal-Rausch-Verhéltnissen in den Ozonwerten so kiein wie moglich zu
halten, werden die Rohdaten zunéichst gemittelt und erst danach die DIAL-Auswertung
durchgefiihri, (Bdsenberg und Theopold (1988)).

Im oberen Teil der Abbildung (4.1) ist das gemessene Signal P gegen die Finheit 1.SB
(least significant Bit, Bit = basic indissoluable information unit) fir die Wellenlingen
313, 277 und 248 nm gegen die Hohe aufgetragen. Die durchgezogene Linie stellt das
Signal bei 313 nm dar, das Signal bei 277 nm ist punktiert und das Signal bei 248 nm
Wellenldnge ist gestrichelt dargestellt.

Das hohenkorrigierte und logarithmierte Signal ist in Abbildung (4.1) unten gezeigt.
Die Steigung dieser Kurve ist direkt proportional zur Summe aus Ixtinkiion und Gradi-
enten im Riickstreukoeffizienten B, wie aus Gleichung (2.3) ersichtlich. An Schichtgren-
zen, wo starke Gradienten im Riickstreukoeffizienten auftreten, resultiert ein erheblicher
Gradient in diesem Signal. Somit sind Schichtgrenzen anhand dieses Signals leicht zu
erkennen.

Im unteren Teil der Abbildung (4.1) ist der Ubergang zwischen der PBL und der LFT
zwischen 1600 und 2000 Metern erkennbar an dem Ubergang von einem stark gencigten
und fast horizontalen, zu einem nahezu geraden und steilen Verauf der Wellenldnge 313
nm. Der steile Verlauf in der LFT ergibt sich durch die verminderte Aerosolpartikelex-
tinktion. Der Bereich starker Gradienten im hohenkorrigierten Signal gibt den Entrain-
mentbereich an. "Allerdings ist die Hohe der Grenzschicht nur aus den Riickstreudaten
ersichtlich, sofern am Oberrand dieser Schicht auch Gradienten in der Aerosolriickstreu-

ung auftreten.
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Abbildung 4,1: Signale (oben) und logarithmierte hohenkorrigierte Signale (unten) der
Wellenlingen 248 (gestrichelt), 277 (punktiert) und 318 nm (durchgezogen).
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4.1.3 Auswertebedingte Parameter

Moglicher Auswertehéhenbereich

7u den auswerlebedinglen Parametern gehort zunéchst die Auswahl der zu bearbeiten-
den Zeil- und I8henabschnitte. Die Zeitabschnitte sind hauptsichlich begrenzt durch
Wolken im MeBhéhenbereich. Der MeBhéhenbereich gibt, das Tohenintervall wieder, in
dem mindestens zwel Wellenliangen geniigend Signal aufweisen und der emittierte Strahl
vollstandige Uberlappung mit dem Gesichtsfeld des Teleskops hat. Die Abschnitte der
Messungen mit Wolken in der MeBhshe sind leicht zu detektieren, da an der Unterkante
der Wolken das Signal aufgrund starker Riickstreuung an den Wassertropfen ansteigt. In
Wolken kénnen die Lidardalen nicht ausgewertet werden, zum einen durch starke Fxtink-
lion der Signale in der Wolke, zum anderen durch die an der Wolkenunterkante verursachte

starke Riickstreuung, die zu tibersteuerten Signalen fithren.

Im wolkenfreien TFall werden die [Tdhenbereiche fiir die Datenauswertung nach oben
durch die Schwichung des Signals begrenzi. Unter der Vorgabe cines maximalen syste-
malischen Tehlers von 10 pg/m® miissen zur DIAL-Auswertung mit den Wellenldngen
277/313 nm mehr als 20 Bit Signal vorliegen (Schaberl (1995)). Die Ordinate in Abbil-
dung (4.1) oben ist hoch aufgeldst wiedergeben, um festzustellen, bis zu welcher H6he die
einzelnen Wellenlingen ein Signal von mehr als 20 Bit erzielen. Diese Héhe ist bei der 277
nm Wellenlénge in ca. 1750 m erreicht. Also ist eine Datenauswertung bis zu dieser [éhe
moglich. Der untere Auswertebereich ist begrenzt durch unvollstandige Uberlappung des
Laserstrahls mit dem Gesichtsfeld des Teleskops. Fiir die Datenauswertung sollte der Fak-
tor O(R) = 1 sein (Vgl. Kap. (2.1)). Dieses ist der Fall, nachdem das héhenkorrigierte
Signal, welches das Signal multipliziert mit dem Quadrat der Héhe I bedeutet, sein
Maximum erreicht hat und bereits abnimmt (vgl. Abbildung 4.1, unten). Die Abnahme
des Signals mit der Héhe mufl mindestens so grof} sein wie die Summe aus zweifacher
Rayleigh-Extinkiion und Dichteabnahme. Im Beispiel von Abbildung (4.1, unten) ist die
unterste Auswertehshe bei ca. 1000 m angesiedelt. Unterhalb dieser Hohe, hinunter bis
zu der Hohe des Maximums im héhenkorrigierten Signal der Offlinewellenlénge, wiirde ein
negativer Aerosolriickstreukoeffizient resultieren, was physikalisch nicht sinnvoll ist. Eine
Datenauswertung ohne Aerosolkorrektur ist in diesem Hohenbereich méglich, aber im hier
gezeigten Beispiel ist dieser Héhenbereich kleiner als ein Mittelungsintervall. Somit ist
die Datenauswertung in beiden FFillen, mit und ohne Aerosolkorrektur, auf den gleichen
Hohenbereich beschrankt. Um sicher zu gehen, daf die vollstindige Uberlappung von

Laserstrah]l und Gesichtsfeld des Teleskops in einer Auswertehdhe gewahrleistet 1st, sollte
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die unterste Auswertehshe immer so hoch angesiedelt sein, daf fiir das gesamte gemitielic

Intervall diese Bedingung erfiillt, ist.

Signalmittelungen

Nach der Bestimmung des Auswertchohenbereiches bedarf es einer Mittelung iiber cin
Zertintervall Al und ein Hohenintervall AR, Durch zeitliche Mittelung verringert sich das
Rauschen der Signale um den Faktor VAL - AR. Bedingt durch das Fehlerfortpfanzungs-
geselz verringert sich der statistische Fehler in der Ozonberechnung um A7 - AR?. Thne
ausfithrliche Beschreibung dieser Herleitung befindet sich in Schaberl (1995). Durch die
hier durchgefithrie Mittelung von urspriinglich 100 auf 2900 gemitielten Laserimpulsen
und von der maximal méglichen Hohenauflssung von 15 m auf 90 m, ergibt sich somit

cine Reduzierung des statistischen Iehlers um den Faktor 79.

Die Rayleighkorrektur

Molekiilextinktion und -riicksireuung werden iiber die Lufidichte unter der Annahme der
Standardatmosphére berechnet. Um einen Feliler in der Berechnung mdoglichst klein zu
halten, werden die akiuell gemessenen Druck- und Temperaturwerte am Boden miteinbe-
zogern.

Der resultierende I'ehler in der Luftdichte ist im allgemeinen klein und betragi maximal
nur wenige Prozent (Russel et al. (1982)), da TFrontdurchginge, hei denen eine deutliche
Abweichung vom Standardprofil auftreten kann, mit starker Bewolkung einhergehen und
somil fiir das Lidar keine Meflbedingungen gegeben sind.

Im Falle einer stark ausgeprdglen nachtlichen Temperaturinversion in den untersten
Dckametern, ist das mittels Standardatmosphére berechnete Temperaturprofil nicht we-
sentlich fehlerbehaftet. Unter der Annahme einer Temperaturzunahme von 5 Kelvin im
Bereich von 280 Kelvin in der stabilen bodennahen Schicht ergibt sich ein um < 2 %
abweichendes Temperaturprofil vom Standardprofil, falls keine weitere Abweichung von

diesem Profil auftritt.

4.2 Berechnung der Profile

4.2.1 Das Aerosolriickstreuprofil

Vor der Berechnung des Aerosolriickstreuprofils bedarf es Annahmen iiber das Verhaltnis
von [ixtinktion zu Riickstreuung der Aerosole und ferner iiber den Anteil der Aerosoloriick-

sireuung an der Gesamtriicksireuung in einer bestimmten Hohe.
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Das Lidarverhiltnis

Als Lidarverhiltnis wird das Verhéltnis von Aerosolextinklion zu -riickstreuung bezeich-
net. Dieses mufl bekanni scin, um die Tidargleichung (GI. (2.1)) zu l8sen. In der vorliegen-
den Arbeit wird héhenunabhéngig ein Wert von 25 fiir dieses Verhalinis angenommen.
Dieser Werl lehnt sich einem Vorschlag von Deepak und Gerber (1983) an und steht
in gutem Finklang mit den Brgebnissen von Salemink el al. (1984), dic aus Lidarmes-
sungen bei Wellenldngen 532 und 1064 nm festgestellt haben, daf das Lidarverhéltnis
stark abhéngig ist von der relativen Teuchte. Fiir niedrige relative Feuchten, wie sie Ly pi-
scherweise in der wolkenfreien LI'T anzutreffen sind, ergeben sich Werte um 25 fiir das
Lidarverhiltnis. Da der Hauptanteil der hier vorgestellten Messungen aus der freren Tro-
posphire stammi, kann dieser Werl, fitr diesen IThenbereich als gute Schitzung angesehen
werden. Aber auch innerhalb der unteren PBL herrschen wahrend Ozonepisoden niedrige
relative Feuchten. Deshalb kann auch fiir solche TPdlle der Wert des Lidarverhdlnisses
von 25 als eine gute Annahme angeschen werden.

Aus neuesten theoretischen Untersuchungen von Vélger et al. (1995) geht hervor, daf
ein Lidarverhaltnis von 25 ebenfalls im UV-Bereich fiir maritim verschmutztes Aerosol
angesetzt werden kann. Durch die geographische Lage ist vorwiegend mil maritimen
Aerosol am Mefort zu rechnen. Fiir kontinentales Aerosol ergibt sich nach seinen Berech-
nungen cin héherer Wert. Bei diesen Unlersuchungen gehen Annahmen iiber das Absorp-
tionsverhalten der Aerosole ein. Messungen dieser Werte existieren zur Zeil noch nicht.
Schaberl (1995) hat gefolgert, daf} selbst bei extremen Annahmen des Lidarverhéltnisses
von Werlen zwischen 20 und 70 die Ergebnisse nur um wenige pg/m? variieren, sofern

Schichtgrenzen in der Atmosphéare aufler acht gelassen werden.

Die Eichung

Bevor aus dem entfernungskorrigierten Offline-Signal der hohenabhéngige Aerosolriick-
streukoeffizient B,;¢(R) berechnet wird, wird in einer Héhe der Anteil der Aerosolriick-
streuung an der gesamten Riickstreuung geschitzt (Fernald (1984)). Diese Hohe bezeich-
net man als Eichhéhe. Da das Rechenverfahren bei einer Berechnung des Riickstreuprofils
oberhalb der Eichhthe numerisch instabil ist, wird diese Hohe méglichst weit oben ange-

siedelt.

Im oben gezeigten Beispiel ist die Berechnung des Aerosolprofils mit der Wellenlange
313 nm geschehen. In der Héhe von 2400 bis 2500 Metern wird der Anteil der Aerosolriick-
streuung an der Gesamtriickstreuung angenommen. Um in der Schitzung keinen Fehler

aufgrund eines zu schlechten Signal-Rausch-Verhéaltnisses zu machen, wird die Fichhéhe
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dort, angesiedell, wo die Offlinewellenlange, die am wenigsten geschwicht wird, noch min-
destens 10 Bit Signal hat. Unter der Verwendung von 268 und 292 nm als Wellenlingen-
paar zur DIAL-Auswertung, sollte cine Starthohe gewahlt werden, in der bei 268 nm noch
geniigend Signal zur Ozonauswerlung vorhanden ist. Auch bei 292 nm existiert, noch keine
reine Offlinewellenlange.

IYiir die Auswertung des Wellenlangenpaares 268/292 nm findel ein iterativer ProzeB
zwischen Ozonberechnung und Aerosolprofilberechnung statt. Fiir den gezeigten Fall wur-
den 20 % Riickstreuung durch Aerosole verursacht angenommen. TI'alls dieser Wert, falsch
geschitzt ist, macht sich dieses in einem starken Gradienten im berechneten Aerosolriick-
streuprofil bemerkbar, da das benutzte Rechenverfahren konvergiert. Auf das Ozonprofil
hat die Fichung einen mit der Hohe variablen FinfluBl, der mit der Enifernung vom Tich-

niveau abnimmt{ und der umso stérker ist, je grofier der Gradient im Aerosolriickstreuprofil
1si.

Das berechnete Profil
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Abbildung 4.2: Profile des Aecrosolrickstreukoeffizienten 3 (mil Markierungspunkten
verschen) und des Rayleighriickstreukoeffizienten fir 313 nm.

Das Aecrosolriickstreuprofil bei der Offlinewellenlange in Abbildung (4.2) ist im Bereich
1150 bis 2550 Metern berechnet. Da keine Wellenldngenabhéngigkeit bei der Berech-
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Aon //\Off ‘2_-1:\(?-§\of(
(nm) | (ng/m?)
268/202 | 1485
277/313 9531
292/319 | 31640

Tabelle 4.1: Empfindlichkeit der Aerosolkorrekiur bei verschiedenen Wellenldngenpaaren.

nung des Aerosolprofils eingegangen ist, ergibt sich fiir die Onlinewellenldnge das glei-
che Profil. Die vertikale Auflésung des Profils betriagt 90 Meter, dargestellt durch einen
Markierungspunkt in der Mitte des berechneten Intervalls. Zum Vergleich ist das Rayleigh-
riickstreuprofil gezeigt. Klar erkennbar unterhalb der Starthéhe von 2500 Metern im
Aerosolprofil ist die gleichmBige Riickstrenung, was darauf hindeutet, daf die Eichung
in 2500 m mit der Annahme von 20 % Aerosolriickstreuung an der Gesamtriicksireuung
als gute Abschitzung angesehen werden kann. Unterhalb von 2000 Metern nimmt die
Riickstreuung drastisch zu, ausgehend von einem Wert von ca. 2-107° bis hin zu knapp
2-107% (1/(m - sr)) in 1600 Metern. Die Mitte dieses Bereiches starker Gradienten gibt
nach Senff (1993) die Méhe der Grenzschicht an. Der gesamte Bereich zwischen 1600
und 2000 Metern kennzeichnet nach Stull (1988) den Entrainmentbereich. Im gezeigien
Beispiel ist an der Oberkante der Grenzschicht in 1800 Metern auch in etwa der Ubergang
zwischen dominierender Aerosol- bzw. Molekiilriickstreuung. In der Grenzschicht ist die
Aerosolriickstreuung auf fast den doppelten Betrag der Molekiilriickstreuung angewach-

sen.

Die Korrektur

In Kapitel (2.4.2) wurde aus Gleichung (2.13) gefolgert, dafl die Aerosolriickstreukorrektur
proportional zu ﬁ%}\o—!; ist, welches in Tabelle (4.1) fiir die hier benutzten Wellenlingen
dargestellt ist. Aufgrund der aus dieser-Tabelle ersichtlichen Empfindlichkeit des Wellen-
lingenpaares 292/319 nm beziiglich der Aerosolkorrektur, ist dieses Paar nur fiir Hohen-
bereiche mit geringen Gradienten in den Aerosolkonzentrationen, z.B. in der freien Tro-
posphire, geeignet. Das Paar 277/313 nm, demgegeniiber nur etwa cin Drittel so empfind-
lich beziiglich der Aerosolkorrektur, ist ebenfalls fiir Ozonuntersuchungen in der Grenz-

schicht geeignet. Mit der geringsten Aecrosolempfindlichkeit ist das Paar 268/292 nm am



4.2 Berechnung der Profile 30

besten fiir Ozonauswertiung innerhalb der Grenzschicht, gecignet..
Im allgemeinen sind durch die schon erheblich verminderte Absorption bei der Wellen-
lange 277 nm, aufgrund ihrer Lage in der Flanke der Absorptionsbande (vgl. Abbil-

dung 2.2), auch Untersuchungen in der freien Troposphare méglich. Mil dem oben

beschriebenen Aufbau des Systems, hinsichtlich des Achsenabstandes zwischen Teleskop
und Strahlaustritt, sind Hohen bis maximal 2.5 km mit dieser Wellenlange erreichbar. Bei
292 nm ist Strahlung typischerweise bei ca. 3.5 km Hohe von Ozon schon meistens soweit

absorbiert, daf oberhalb eine Datenauswerlung mit 292/319 nm unmaglich ist. Licht bei

der Wellenldnge 268 nm ist haufig bereits bei 1.8 km absorbiert.

4.2.2 Das Ozonprofil
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Abbildung 4.3: Profile der Ozondichten berechnet mil dem Wellenlingenpaar 277/318 nm.:
ohne Aerosolkorrekiur (mit Rauten versehen) und mit wellenlingenunabhdngiger Korrek-

tur (mit Kreuzen versehen). Die Grenzschichthiohe ist mat zi markiert.
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Fiir das hier gezeigie Beispiel sind in Abbildung (1.3) die sich aus der DIAL-Gleichnung
(Gl. 2.3) ergebenden Ozonprofile mit und ohne Aerosolkorrekiur wicdergegeben. ITm Mit-
telwert des Berechnungsintervalls von je 90 Metern ist ein Markierungspunkt angegeben.
Das mit Rauten versehene Profil ist acrosolkorrigiert unter der Annahme fehlender Wellen-
langenabhangigkeit der Aerosolextinktion und -riickstreuung. Das mit Kreuzen verschene
Profil ist unkorrigiert. Der ausgewertete Hohenbereich ergibt sich aus Abbildung (4.1)
oben. Die Unterschiede zwischen korrigiertem und unkorrigiertem Ozonprofil sind im all-
gemeinen in der GroBenordnung von 5 pg/m®. Am oberen Inde der Profile, nahe der
Grenzschichtoberkante (sie ist durch die horizontale Linie in 1800 m und der Markierung
71" wiedergegeben), betrigt die Aerosolkorreltur ca. 25 pg/m?®. Diese hohe Korrektur
ist bedingt durch dort auftretende starke Gradienten in der Aerosolriickstrenung. Der
durch den Ozonmonitor ermittelte Bodenwert von ca. 114 pg/m?® ist mit dem Lidarprofil
verbunden. Unter Beriicksichtigung der Dichteabnahme der Luft von ca. 10 % in dem
untersten Kilometer der Almosphére, ergibt sich hinsichtlich des Mischungsverhéltnisses
ein leicht niedrigerer Wert am Boden als in der Grenzschicht. Dieses ist durch den Ozon-

abbau am Boden bedingt.

Hinsichtlich der Fehler in der Ozonberechnung, die trotz dieser zum Teil nicht unerheb-
lichen Korrektur an Schichtgrenzen der Atmosphare entstehen, wird das nachste Kapitel
AufschluB geben, in dem Lidarmessungen mil Messungen von ECC-Sonden verglichen
werden. Aufgrund von Annahmen iiber optische Eigenschaften, wie iiber die Konzentra-
tion und die Wellenldngenabhingigkeit der Extinktion und des Riickstreuverhaltens der
Aerosole, die mit in das Auswerteverfahren eingehen, konnen Restfehler in der Aerosol-
korrektur auftreten. Die Quantifizierung dieser Fehler bewegt sich aufgrund von man-
gelhafter Kenntnis iiber spezielle Aerosoleigenschaften im Rahmen von einigen ug /m?,
wie Vélger et al. (1995) durch eine theoretische Untersuchung festgestellt haben. Wie
stark diese Restfehler die Messungen beeinflussen, wird im néachsten Kapitel anhand eines

umfangreichen Systemvergleichs untersucht.



Kapitel 5

Vergleich Lidar / ECC-Sonde

Die Motivation fiir diesen aufwendigen Vergleich zwischen Lidar und sowohl freifliegender
als auch an Fesselballonen befestigler 18CC-Sonden war durch die Tatsache gegeben, daf}
das MPI-DIAL in umfangreichen Mefilkampagnen wie TROLIX (Tropospheric Lidar Fix-
periment), TRACT (Transport of Air Pollutants over Complex Terrain) und der TOR
Intensiv-Mefkampagne fiir zahlreiche Untersuchungen der Ozonvertikalprofile eingesetzt
worden ist.

Vergleichende Horizontallidarmessungen wahrend TROLIX mit am Boden installierten
UV-Photometern sind zum Test hinsichilich der Genauigkeit des MPI-DIALs erfolgreich
durchgefithrt worden (Bosenberg et al. (1993)). Allerdings ist ein Vergleich mit bodenge-
bundenen UV-Photometern nicht in der Lage, die Auswirkungen der Aerosolkorrektur,
wie sie im vorigen Kapitel beschrieben wurde, zu validieren. Denn Aerosolschichlen treten
typischerweise an Schichigrenzen in der Atmosphére, wie zum Beispiel am U])ergang ZWi-
schen Grenzschicht und freier Troposphére, auf. Dieses war auch der Grund, warum nicht
nur in vertikal homogenen Schichten beziiglich der Aerosolkonzentration gemessen wurde,
sondern daB} die Vergleichsmessungen auch in Hoéhenbereichen durchgefiihrt wurden, in
denen zum Teil stirkere Aerosolgradienten auftreten. Somit ist man in der Lage, auch

diese mogliche Fehlerquelle zu erfassen.

In der Vergangenheit sind viele Fehlerabschatzungen von Lidarmessungen nur auf-
grund der Methodik vorgenommen worden, wie z.B. durch Pelon und Mégie (1982) und
Papayannis et al. (1990). [ine Genauigkeit allein aus den Systemparametern abzuschat-
zen, isl auflerordentlich schwierig, da unklar bleibt, wie die einzelnen Fehler aufeinan-
der wirken. Mit der Frage der Mefigenauigkeit des MPI-DIAL aufgrund von theoreti-

schen Uberlegungen hat sich Schaberl (1995) eingehend beschéftigl. Angefangen von
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der genauen Justicrung der Geréle iiber die Genauigkeit cinzelner Bauleile, bis hin zur
Datencrfassung sind viele Fehlerquellen méglich. Wie diese verschiedenen I'ehlerquellen
aufeinander wirken und wie gro der resultierende Gesamtfehler ist, ist, wenn {iberhaupi,
nur eingeschriankl abschiatzbar.  Aufschluf} iber die Genauigkeil, auch im Bezug auf
die Kenninis der Aerosolparameter, kann nur ein detaillierter Vergleich zwischen zwei

MeBsystemen erbringen.

Dic Talsache, daB es kein Ozonmefgerit gibtl, welches als Kalibriergerat angesehen
werden kann, erschwert Fehleruntersuchungen. Auch wenn die TLCC-Sonde (Electroche-
mical Concenlration Cell) nicht als Kalibriergerat angesehen werden kann, so ist diese
Sonde dennoch ein Standardmefgerat zur Ozonsondierung. Umfangreiche Untersuchun-
gen dieser Sonde beziiglich ihrer Zeitkonstante (Komhyr (1969)) und ihrer Querempfind-
lichkeiten zu anderen Gasen, sind von Schenkel und Broder (1982) Beekmann el al.

(1994a) durchgefithri worden.

Bei Vergleichsexperimenten tritt immer wieder das Problem auf, dafi nicht in ex-
akt gleichen Luftvolumina gemessen wird. Besonders in der Grenzschicht kénnen klein-
skalige Anderungen in der Ozondichte aufgrund der Wechselwirkung von Wirbeln vorkom-
men. Die Kombination der ICC-Sonde mit einem Fesselballon macht es 1116glich, die
Mefivolumina von Lidar und Sonde weitestgehend anzupassen. Dieses ist neu, denn bis-
lang wurden bodengebundene Lidarsysteme nur mit freifliegenden Sonden verglichen, wie
z.B. in Beekmann et al. (1994a) und Kempfer et al. (1994) oder aber es wurden bodenge-
bundene Lidarsysteme mit Flugzeugmessungen verglichen (Bésenberg et al. (1993)).

In groBeren Hohen ist es auch aus Sicherheitsgriinden nicht méglich, mit einem Fessel-
ballonsystem zu messen. Hier wurde die Lidarmessung mit Messungen einer freifliegen-
den ECC-Sonde verglichen. In diesen Hohen, insbesondere in der freien Troposphére,
ist aber die horizontale Homogenitét der Ozondichte eher gegeben. Ursachen, die starke
horizontale Gradienten hervorrufen, wie z.B. Frontdurchginge, sind begleitet von starker
Bewslkung, so daB eine Lidarmessung unmoglich ist. Deshalb ist ein Verdriften des Bal-
lones um moglicherweise einige Kilometer, wie es am oberen Rand des Vergleichsbereiches

auftreten kann, nicht kritisch.

Im folgenden wird nach ciner kurzen Beschreibung des MeBortes die Funktionsweise
und die Vorbereitung der ECC-Sonde fiir die Messung dargestellt. Anschlielend werden

die Vergleichsmessungen detailliert analysiert.



5.1 Ozonmessungen mit ECC-Sonden und Lidar 34

5.1 Ozonmessungen mit ECC-Sonden und Lidar

5.1.1 Der Meflort

Abbildung 5.1: Vergleichsmessung in Lindenberg: Stariplaiz der Fesselsonde im Vorder-
grund. Meficontainer des Lidars (1) und des Ozonmonitors (2) im Hinlergrund.

Die Vergleichsmessungen zwischen DIAL und ECC-Sonde sind auf dem Gelédnde des
MOL (Meteorologisches Observatorium Lindenberg) durchgefiilhrt worden. Die TECC-
Sondenmessungen und alle damit in Verbindung stehenden Arbeiten sind von Mitarbei-
tern des MOL erbracht worden.

Das Observatorium befindet sich im Bundesland Brandenburg, 60 Kilometer stidostlich
von Berlin und 30 Kilometer westlich von Frankfurt/Oder. Die geographischen Koordi-
naten sind 52°12’34” noérdlicher Breite und 14°7°24” ostlicher Lange. Das Umland wird
hauptsichlich landwirtschaftlich genutzt, dhnlich wie das Umland des fiir Routinemes-
sungen gewahlten Standortes in Schleswig-Holstein. Im 50 Kilomeler siidlich gelegenen
Landkreis Cottbus, im 30 Kilometer ostlich des MOL gelegenen Eisenhiittenstadt und

auch im Bundesland Berlin ist Industrie angesiedelt.
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Das Lidar war auf dem Lindenberger Kalkberg (120 m iiber NN), welcher sich auf dem
Gelinde des MOL befindet, positionierl. In weniger als 10 Metern Horizontalentfernung
befand sich der Ozonmonitor des MPL.

Am TuBe des Berges, ca. 100 Meler siidlich des Tidars, wurden die freifliegenden
Sonden gestartet (98 m iiber NN). Der Startplatz der Fesselsonde lag ungefaihr 60 Meter
stiddstlich des Lidars auf dem Berg. Abbildung (5.1) zeigl im Vordergrund den Startplatz
der Fesselsonde und im Hintergrund sowohl den Lidarcontainer als auch den benachbarten

Datencontainer, in dessen Nihe die Messungen des Ozonmonitors durchgefiihrt wurden.

5.1.2 Das Meflprinzip der Sonde
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Abbildung 5.2: ECC-Sonde Typ *Vaisala ECC5A’, nach Vaisala (1994 b)

Bei den hier fiir die Vergleichsmessungen benutzten Sonden handelt es sich um die
auf dem idiometrischen Mefiprinzip basierenden IECC-Sonde vom Typ "Vaisala LCC5A’,
welche in Vaisala (1994a) beschrieben und in Abbildung (5.2) dargestellt ist.

Der Sondensensor besteht aus einer Kathoden- und einer Anodenkammer mit ver-
schiedenen elektrolytischen Lésungen. Die 3 ml der Kathodenlésung bestehen aus KJ,
KBr, NalH,PO,4 und NaHPOQy, die 1.5 ml der Anodenfliissigkeit aus reiner KJ-Lésung. Zur
Messung wird Umgebungsluft in die Kathode mittels F'érderpumpe, deren Pumpleistung
direkt vor der Messung bestimmt wird, gepumpt. Die ozonhaltige Umgebungsluft ruft

chemische Reaktionen hervor, deren Vorgang von Komhyr (1969), Vaisala (1994b) und
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Beekmann et al. (1991a) eingehend beschrieben worden sind. Sie lassen sich folgender-

mafen zusammenfassen:

In der Kathodenlosung findet cine Umwandlung von Jodid zu Jod durch Ozon stat.
Dicses Jod wird an der platinbeschichteten Kathode wieder zu Jodid reduziert. Die Anode
ist ebenfalls mit Platin beschichtet. Kathode und Anode sind durch eine Tonenbriicke
miteinander verbunden, die eine Mischung beider Losungen unterbindet. Der Partialdruck

des Ozons ergibt sich nach Komhyr et. al (1995):

po, = 4.307 - 1077 i - Ty« 1, (5.1)

Dabei tragl po, die Kinheit nbar. Der Strom i zwischen den beiden platinbeschichteten
[Elektroden wird dabei in A gemessen. Die Pumpentemperatur 7}, wird in Kelvin ange-
geben. Die Zeil [, ergibt sich aus der Dauer, die bendtigl wird, um 100 ml Luft in die

Kathode zu pumpen.

Die ECC-Sonde besitzt eine Zeitkonstante von 20-30 Sekunden, in denen eine stufenar-
lig gednderte Ozondichte bis auf den [Faktor 1/e nachgewiesen wird Komhyr (1969). Die
Querempfindlichkeit zu SO 15t -0.93 ppbV O3 pro 1 ppbV SO,, wihrend die Querempfind-
lichkeit zu NOy +0.057TppbV Oz pro 1 ppbV NOj ist. Nennenswerle Querempfind-
lichkeiten zu CO und NO konnten von Schenkel und Broder (1982) nichl nachgewiesen

werden.

5.1.3 Vorbereitung der Messungen

Planung

Hauptkriterium fiir die Planung der Vergleichsexperimente ist die Wetterlage. IMiir die
Vergleiche mit Fesselballonen bedarf es einer windschwachen Wetterlage, da hohe Wind-
geschwindigkeiten eine starke horizontale Verdriftung des Fesselballons und damit nur
geringe Aufstiegshohen zur Folge haben (Gorsdorf und Beyrich (1995)). Die Bewdlkung
spielt bei Fesselballonaufstiegen nur eine Rolle, falls die Wolkenunterkante die maximal
erreichte Flughohe. des Ballons unterschreitet; zum einen ist das Lidar aufler Stande zu
messen, zum anderen muf} die Sichtbarkeit des Ballons aus Griinden der I'lugsicherheit
gewahrleistet sein. Da der Mefibereich des Lidars nach oben durch die Wolkenunterkante
begrenzt ist, ist bei Auftreten dieser Wolkenschichten fiir die Vergleiche mit freifliegenden

Sonden eine zumindest. durchbrochene Bewdlkung von tiefen und mittelhohen Wolken

notig.
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Sondeneichung

Die Vorbereitung fiir die Vergleiche erfordert zunéchst eine Tiichung der Ozonsonden. Als
Referenzgerit dient dazu cin vom MOT, betrichener Ozonmonitor, der baugleich mit dem
vom MPI betriebenen Monitor ist, welcher in Kapitel (3.2) beschrieben wurde. Ferner be-
darf es vor jeder Messung einer Bestimmung der TPorderleistung der Pumpe, da diese den
durch die Kathode gepumpten Luftstrom bestimmt und somit wichiig fiir die Messung
des Ozonanteils in der Lufi ist (siche oben). Die Bichung der Sonden erfolgte in einem

speziell der Ozonsondenvorbereitung dienendem Labor, nahe dem Startplatz der Ballone.

Aufbau der Ballonsysteme
Das MeBsystem der Fesselsonden besteht aus cinem mit 5 m?® Helium gefiilllen Ballon. An
einem Halteseil werden die ECC-Sonden iiber ein Interface, welches die Daten des BCC-
Sensors aufnimmt und an die Empfangsstation liefert, an die RS80-Radiosonde gekoppelt.
Dariiberhinaus kénnen bis zu sechs freibewegliche Iesselsonden des Typs TS-4A-SP ange-
bracht werden. Diese dienen zur Messung von Druck, Temperatur, Feuchte, Windrichtung
und -geschwindigkeit. Vor jeder Ozonsondierung wurde mit den Iesselsonden eine Wind-
sondierung durchgefiihrt, um die maximal mogliche Hohe fiir eine Ozonsondierung zu
ermitteln. Mittels einer Winde ist es moglich, den an einem Seil befestigten Ballon ver-
tikal zu bewegen. Details zu Aufbau und Messungen mit dem Fesselballonsystem sind in
Gorsdorf und Beyrich (1995) zu finden.

Der Aufbau der freifliegenden Sonden besteht aus einem Ballon, an dem die ECC-

Sonde mit der Radiosonde des Typs RS80 befestigt ist.

5.1.4 Erfassung und Aufbereitung der Sondendaten

Der von der Ozonsonde gemessene Wert wird mit einer zeitlichen Auflésung von 1.56
Sekunden iiber die Radiosonde an die von der Fa. Vaisala entwickelten Bodenempfangssta-
tion PC' — CORA iibertragen. Somit liegen sowohl Ozonwerte als auch meteorologische
Standardparameter bis in Héhen von 32 bis 37 km fiir die freifliegenden Sonden vor. Die
Daten der ECC- und RS-80 Sonden am Fesselballon werden, wie die der freifliegenden
Sonden, mit dem Vaisala-Empfangssystem aufgenommen. Zusatzlich erfolgt mit den Ies-
selsondenmessungen eine Registrierung des Windes. Diese Winddaten waren wéhrend
der Messung direkt auf dem PC erhiltlich. So konnte bei auflebenden Winden in der
MeBhshe schnell reagiert werden, indem der Ballon in tiefere Héhen gebracht oder ganz

eingeholt wurde.
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Die Umrechnung bzw. Korrekiur der von der P(Y — CORA crhaltenen Rohdaten
erfolgt, entsprechend der Gleichung (5.1) mil einem von Ta. Vaisala entwickelten Pro-
gramm. Dieses Auswerleprogramm ermoglicht eine zeitliche Mittelung der Ozonwerte
und der meteorologischen Dalen. Die Daten der freifliegenden Sonden wurden iiber
10 Sekunden gemitielt, was einer Datendichte von 50 - 60 Metern bei ciner lypischen
Steiggeschwindigkeit von 5-6 Metern pro Sckunde entspricht.  Aufgrund der Zeitkon-
stanle der Sonde von 20-30 Sekunden, crgibt sich mit der Steiggeschwindigkeil eine

Héhenauflésung von 100 bis 180 Metern.

Zur Reduzierung des Systemrauschens des Lidars wurde eine zeitliche Mittelung der
Lidardaten durchgefiihri. Die Lidardaten der Vergleichsmessungen an freifliegenden Bal-
lonen wurden, wenn méglich, iiber mehrere Minuten, die Daten der Vergleichsmessungen
an I'esselballonen wurden {iber eine Minutle gemittelt. Die Daten der am TFesselballon be-
festigten Sonden wurden zur Vergleichbarkeit ebenso iiber eine Minute gemittell. Lagen
aufgrund von Schwierigkeiten in der Dateniibertragung bei den TFessclsondenmessungen
tiber einen Zeitraum von mehr als einer Minute keine Daten vor, so wurden diese Minuten-
mittel auch in den Lidardaten nicht fiir Vergleiche beriicksichtigl, um eine gemeinsame
Datengrundlage zu gewahrleisten. In drei von vier Fallen lagen die Datenausfille der
Sonde unterhalb von 5 %; im Talle der Vergleichsmessung vom 8.6.94 lagen in den 58
Minuten zwischen 14:04 und 15:01 UT wéahrend 36 Minuten Daten vor. Aufgrund der
Datenerfassung an Bord der Sonde, welche eine Auflésung des Ozonwertes von 0.1 nbar
erlaubte, eragh sich nach Konvertierung der Ozondaten in die Einheit ug/m® nach der

Formel von Feister (1983):

po, = 5.772893 - 10 - po, / T (5.2)

eine Auflésung von ca. 2 pg/m®, wobei po, die Ozondichte in pug/m®, po, den Par-

tialdruck des Ozon in nbar und T die absolute Temperatur in Kelvin darstellt.

5.2 Definition der statistischen Variablen

I'iir die vergleichende Stalistik beider Mefsysteme wurde zunichst die mittlere Abwei-

chung der Messungen dz in dem gemeinsam gemessenen Hohenintervall nach folgender
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der heiden MeBmethoden voneinander, wurde als Referenzwert der Sondenwert genom-

men, da cin wahrer Ozonwerl nicht zur Verfiigung steht.

Fiir die langer andauernden Vergleichsmessungen wurde zusatzlich die Standardab-

weichung der Differenzen og, der beiden Messungen zueinander bestimmt:
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Ferner erfolgte fiir dic lingeren Vergleichsmessungen mit dem Fesselballonsystem eine
Berechnung der Standardabweichung in der Ozonmessung beider Systeme oos (DIAL)
und ooz (ECC). Um eine Standardabweichung, bedingt durch die reale zeitliche Entwick-
lung der Ogzondichte, zu vermeiden, wurde bei dieser Berechnung zunéchst von jeder

MeBzeitreihe ein linearer Trend mit der Methode der kleinsten Quadrate der Messung

abgezogen.

5.3 Meflergebnisse

5.3.1 Vergleich Fesselballonsonde / Lidar

Wilhrend der Meflkampagne wurden 7 Starts des Fesselballons unternommen, wobei sechs
erfolgreich mit Lidarmessungen verglichen werden konnten. Beim siebten Start wurde der

Ballon in eine Héhe von 800 bis 900 Metern gebracht. Stark ausgepriagte Aerosolschichten
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Tag Zeil. . verglichener Lidar- Mittlere |  Relative Standard- (r(-,;)__DI/—(T-. . rr(;EC(f
m Héhen- | wellen- | Abweichung | Abweicling abweichung
Juni bereich langen der Diflerenz.en
941 (UT) (m) (nm) (jg/m?) (%) (sig/m™) (g /m™y | (ng/m®)
8. | 03:32-01:21 270-330 | 268/292 < =0 < 0.2 5.6 1.63 [.86
8. | 08:34-10:10 270-330 | 268/292 2.3 3.8 2.6 2.72 1.50
8. 11:04-1 5:01 410-500 | 268/292 1.9 1.7 2.7 117 .51
(1 Y R G B R B 310-400 | 277/313 5.8 6.0 2.1 .26 0.82
11. 149:22- 1915 200-260 | 277/313 —06.7 —5.6 - -
| ‘ZO.J 157 I!;:!\'zﬂ 29-300 268/292 —14 o ——.'}G__ Al - =
Tabelle 5.1: Vergleichende Slalislik zwischen Lidardaien und [Fesselsondendalen: mill-

lere Abweichung, miltlere relative Abweichung, Standardabweichung der Differenzen der
lainger andavernden verglichenen acrosolkorrigicrien Lidardatenzcilreihe von der Sonden-
dalenzettreihe. Dic beiden rechien Spalten geben die Standardabweichung der linger an-
davernden acrosolkorrigicrien Lidarmessungen bzw. die der Sondenmessungen im Ver-

gleichszeilraum wieder,

im Hohenbereich unterhalb von 900 Metern machten eine Lidarauswertung unmdoglich.
Somit wurde diese Messung fiir cinen Vergleich verworfen. Wiahrend der sechs vergleich-
baren I'alle war es bei den vier ersten Vergleichen moglich, den Ballon mehr als 30 Minuten
in einer quasi-konstanten Iéhe innerhalb 50 m zu halten, wodurch nicht nur Minuten-
mittel, sondern auch Standardabweichungen im Ozon bei beiden Mefisystemen miteinan-
der verglichen werden konnten. Waéhrend der letzten beiden Vergleichsmessungen, er-
schwerten Windgeschwindigkeiten von bis zu 10 m/s die Fesselballonmessung. Dadurch
schwankie die IECC-Sondenhéhe um teilweise mehr als 100 m. Somit waren hier nur die
wenigen Minutenmittel miteinander vergleichbar, zu denen der Ballon die Hohe von 200
bzw. 210 Metern iiberschritten hatie, was jeweils den aktuellen untersten Auswertebereich
des Lidars darstellt. Uberwiegend war es wihrend dieser Vergleichsmessungen aufgrund
der starken Winde nur méglich, den Ballon bis in eine Hohe von 150 Metern zu bringen.
Da in diesem Hohenbereich keine Aussage tiber den Ozongehalt aus der Lidarmessung zu

erhallen ist, wurden diese Teile der Messung nicht mit in Betracht gezogen.

Die Ergebnisse der Statistik werden in Tabelle (5.1) zusammengefafit; die Messun-
gen sind in Abbildungen (5.4), (5.6), (5.8), (5.11), (5.13) und (5.16) dargestellt. Da die
mittleren Abweichungen mit einer Ausnahme in der gleichen Gréfienordnung sind wie die
Standardabweichungen der Differenzen, liegt der Schlufi nahe, daf die beiden Mefigeréte
nicht systematisch voneinander abweichen. Die mittleren Abweichungen iiber alle Mes-

sungen betragen 3.5 pg/m?, entsprechend 3.5%. Zwischen 3:32 und 4:21 UT am 8. Juni
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1994 bewirken groBe zeitliche Schwankungen in der Tidarmessung zwar cine sehr geringe
mililere Abweichung zwischen Sonden- und Lidarmessung, aber die Standardabweichung
der Differenzen ist dadurch am héchsten von allen vier Vergleichen. Wie es zu dicsem

Irgebnis kam, wird im folgenden beschrieben.

5.3.1.1 Vergleiche am 8.6.94

Die Wetterlage am 8.6.94

Drei Vergleichsmessungen stammen vom 8.6.1994. An diesem Tag lag der MeBort, auf
der Vorderseite einer Kaltfront. Um 00:00 UT war in der Bodenkarte noch eine schwache
Warmfront auszumachen, die rasch nach Osten abzog. In den frithen Morgenstunden
herrschlien dunstige Verhédlinisse. ITm Tagesverlauf kam es zu Autheiterungen, wobei es
schwiil-warm wurde, mit Tageshochsttemperaturen von 23 ° C. Der lokale bodennahe
Wind war schwach (um 2 m/s). Das Satellitenbild von 5:51 UT (Abbildung (5.3)) stammt,
wie die folgenden Satellitenbilder, von der NERC Satellite Station in Dundee, Schottland.
Es zeigl die herannahende Kaltfront noch iiber dem Armelkanal. Tm Laufe der Abend-

stunden hatte diese Tront den Meflort erreicht.

Vergleichsmessung am 8.6.94, 3:32-4:21 UT

An diesem Tag wurde fiir die Lidarmessung Deuterium verwendet, so dafl das Wellenldngen
paar 268/292 nm zur Auswertung benutzt wurde. Der erste Vergleich, dargestelll in Ab-
bildung (5.4), fand zwischen 3:32 (ca. 45 Minuten nach Sonnenaufgang) und 4:21 UT
statt. Das verglichene Hohenintervall liegl zwischen 270 und 330 Meter iiber Grund.

In der Fichhéhe von 600-650 m wurden 25 % Aerosolriickstreuung an der Gesamtriick-

streuung angenommen, da in dieser Héhe aufgrund der maBigen Steigung des nach der
Hohe abgeleiteten héhenkorrigierten Lidarsignals, welches ein MaB fiir die Aerosolkonzen-
tration ist (siche Kap. 4), von nur méBiger Aerosolkonzentration ausgegangen werden
kann. Dieses Signal ist in Abbildung (5.5) dargestellt. Durchgezogen eingezeichnet in
Abbildung (5.4) sind die aerosolkorrigierten Lidarwerte. Die nicht beziiglich der Aerosol-
parameler korrigierten Ozonwerte sind strichpunktiert, die Sondenwerte sind gepunktet
eingezeichnet. In allen drei MeBzeitreihen ist der abnehmende Trend von anfianglich 55
bis 60 pg/m?® auf ca. 35 bis 45 ug/m?® ersichtlich. Teilweise werden Ubereinstimmungen
zwischen korrigierten Lidarwerten und korrigierten Sondenwerten erzielt, die innerhalb
der Auflésung der Sonde von 2 pug/m?® liegen. Uber den gesamten MeBzeitraum zeigt die
Lidarmessung zum Teil nicht unerhebliche Schwankungen innerhalb weniger Minuten von
bis zu 20 pg/m® um ca. 4:00 UT und gegen Ende der Messung 14 pg/m?®, wihrend die

Sonde gleichméiBigere Werte erzielt. Die unkorrigierte Lidarzeitreihe zeigt tiber den ge—
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Abbildung 5.3: Satellitenbild 8.Juni 94, 5:51 UT
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samlen Zeilraum niedrigere Wertle. Die Standardabweichungen im Ozon in der korrigierten
Lidarzeitreihe betragen 4.63 pg/m?, dic der Sondenmessung licgen mit 1.86 gg/m® um
cinen Fakior 2.5 niedriger, wie aus Tabelle (5.1) zu entnehmen. Die unkorrigierie Lidar-
datenzeitreihe hat mil 4.92 pg/m® eine um den Takior 2.6 erhohte Standardabweichung
im Vergleich zur Sondenmessung. Da bei einer Lidardatenauswertung grundsétzlich eine
Acrosolkorrekiur vorgenommen wird, werden in der vergleichenden Statistik von Tabelle

(5.1) nur die korrigierten Werte angegeben.

Der Vergleichshdhenbereich liegt am oberen Ende der sich neu aufbauenden PBL.
Dieses ist erkennbar an dem stark negativen Wert des nach der [Téhe abgeleiteten hohenkor-
rigierten Signals im Vergleichshéhenbereich, der dort, dhnlich wie in Abbildung (4.1) in
der Héhe von 1800 m, einen starken Gradienten des héhenkorrigierten Signals hervorruft.
In der Nihe der Schichtgrenzen kénnen zusitzlich aber auch kleinskalige Variationen in
der Ozondichte auftreten. Diese wiirden zur Tolge haben, daff man nicht mehr in dem
gleichen Luftvolumen mifit. Obwohl nicht klar getrennt werden kann, ob die starken
Abweichungen der Minutenmittel voneinander durch Aerosoleinfliissse in der Lidarmes-
sung oder durch Messung in verschiedenen Luftvolumina hervorgerufen wurde, so bleibt
dennoch festzuhalten, daB eine fehlerhafte Aerosolkorrektur in der Lidarmessung einen

signifikanten Beitrag liefern kann.

Vergleichsmessung am 8.6.94, 8:34-10:10 UT

In den Vormittagsstunden, zwischen 8:34 und 10:10 UT, fand die zweite Vergleichsmes-
sung statt, deren Ergebnisse in Abbildung (5.6) dargestellt sind. Wieder ist der Trend
der Messungen beider Mefsysteme gleich. Die anfanglich gemessene Ozondichte von
55 pg/m? erhéht sich im Laufe der iiber 90 miniitigen Vergleichsmessung auf mehr als
70 pg/m®. Die zu Beginn der Vergleichsmessung auftretenden Abweichungen zwischen
acrosolkorrigierter Lidarmessung und Sondendaten von ungefihr 12 gg/m?, entsprechend
20 %, sind zum einen auf die grofic Abweichung zwischen Lidar- und Sondenmessung
als auch wieder auf die gréferen Schwankungen der Lidarmessung zuriickzufiihren. Die
unkorrigierten Lidardaten zeigen in der ersten Hélfte der Messung geringere Schwankun-
gen in den Minutenmitieln als die korrigierten Lidardaten.. Die Standardabweichungen
sind mit 2.72 pug/m? fiir die aerosolkorrigierte Lidarmessung im Vergleich zu 1.50 pg/m?
der Sondenmessung um den Faktor 1.8 erhéht, wihrend die Standardabweichung fiir die
unkorrigierte Lidarmessung mit 2.07 pg/m>® nur um den Faktor 1.4 im Vergleich zur
Sondenmessung erhdht ist. Der hdhere Wert der korrigierten Lidarmessung ist bedingt

durch starke zeitliche und vertikale Gradienten in der Ableitung des héhenkorrigierten
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Signals, wie in Abbildung (5.7) zu sehen ist. Diese hohe Variabilitat verhindert, cine cin-
heitliche geeignete Tlichhdhe mit relativ konstantem Aerosolriickstreukoeffizienten fiir die
gesamie Vergleichsmessung zu finden, die weil genug von der VergleichsmeBhohe entfernt
ist, wn nicht den Ilichwert als wahre Korreklur, sondern cinen mehrfach iterierten Wert
in die Datenauswertung eingehen zu lassen. Dicse fiir die gesamie Messung einheitliche
Iiichhohe ist. Voraussetzung fiir vergleichbare Lidarergebnisse. Die fiir die gesamie Mes-
sung angenommenc Fichhdhe war in 600 bis 650 Meter angesiedelt. Dort wurden anfgrund
der iiberwiegend starken Gradienten in der Ableitung des héhenkorrigierten Signals ein 50
prozentiger Anteil der Aerosolriickstreuung an der Gesamtriickstreuung angenommen. Die
zeitlich variable Steigung des hohenkorrigierien Signals, welche zu variablen Aerosolriick-
streukoeffizienten fiihri, resultiert auch in niedrigen Hohen wie der MeBBhohe in fehlerhafter

Aerosolkorrektur.

Auch wenn die Acrosolkorrekiur iiber den gesamicn Zeitraum betrachiel zu befriedi-
genden Iirgebnissen hinsichilich der Abweichungen zwischen Lidarmessung und Sonden-
messung fiithrt, so sind dennoch einzelne Minutenmittel negativ von der Korrektur beein-
fluBlt, was sich in den starken Schwankungen der Minutenmittel bemerkbar macht. Die
mitilere Abweichung von 2.3 pg/m?® mit einer Standardabweichung von 2.6 pg/m? iiber
die gesamie Messung der aerosolkorrigierten Lidardaten von den Sondendaten kann in

Anbetracht dieser meteorologisch ungiinstigen Situation als sehr gut gewertel werden.

Vergleichsmessung am 8.6.94, 14:04-15:01 UT

Am Nachmittag, zwischen 14:04 und 15:01 UT, fand die dritte Vergleichsmessung clieses
Tages statt. Die Abweichungen der aerosolkorrigierten Lidardaten von den Sondendaten
wihrend der ersten halben Stunde befinden sich innerhalb der Auflésung der Sonde von
2 ug/m?® (siehe Abbildung 5.8). Die unkorrigierte Lidardatenzeitreihe liegt um ca. 2
bis 3 pg/m?> unterhalb der korrigierten Zeitreihe. Die Messung fand innerhalb der PBL
statt, in der keine groBen Anderungen der vertikalen Gradienten im héhenkorrigierten
Signal vorlagen (siehe Abbildung (5.9)), so daf eine gleichméfige Aerosolkorrektur resul-
tiert. Aufgrund der Lage innerhalb der PBL, welche eine relativ grofie negalive Steigung
des Signals verursacht, wurde bei dieser Messung ebenfalls-in 600 bis 650 m ein An-
teil der Aerosolriickstreuung von 50 % angenommen. Dadurch, dafi die Messung nicht
an Schichtgrenzen der Atmosphire statifand, wo entweder natiirliche oder durch die
Acrosolkorrekiur bedingle Variabilitat in der Zeitreihe der korrigicrten Lidardaten eine
grofie Standardabweichung der Ozonwerle hervorgerufen werden, resultiert eine gerin-

gere Standardabweichung des Ozons von 1.17 pg/m? fiir die Lidarmessung, wahrend die
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Abbildung 5.9: Nach der Hohe abgeleitetes hohenkorrigiertes Signal der Lidarmessung
vom 8.Juni 1994, 14:04 - 15:01 UT.
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Standardabweichung der Sondenmessung in diesem Fall mit 151 pg/m® gréBer ist. Aber
atich hier verringert die Aerosolkorrekiur die Standardabweichung in der Lidarmessung
nicht. Sie betrdgl fiir die unkorrigierte Lidarmessung 1.12 pg/m?, was im korrigierten
Fall dem 0.8-fachen und im unkorrigierten Fall dem 0.7-fachen der Standardabweichung

der Sondenmessung entspricht.

Aus der Sondenmessung resultiert ab ca. 14:40 UT ein abnehmender Trend. Iin
umgekehrter Trend ergibl sich aus beiden Resultaten der Lidarmessung. Die Unter-
suchung der Ursachen dieser verschiedenen Trends ergab, dafi die Innentemperatur der
sonde um 15:00 UT fast 50 °C' erreichte. Nach 15:00 UT wurde kein Vergleich der
MeBergebnisse mehr durchgefiihrt, denn bei diesen Temperaturen verdampfl die in der
ECC-Zelle befindliche Losung zum Nachweis des Ozons schnell. Es liegt der Schluf} nahe,
dafl der Trend in der Sondenmessung durch eine Abnahme der Nachweisfliissigkeit, 1n
der Sonde und so durch kleinere Nachweisstrome (vgl. Kapitel (5.1.2)) verursacht wird.
Am Ende der Sondenmessung wurde ein rascher Abfall auf eine Ozondichle von nur
noch 50 pg/m?® festgestellt. Da die Fesselsonde zu diesem Zeitpunki gleichzeitig bis zu
einer Hohe von 800 Metern gebracht wurde, wurde das Sondenergebnis zusétzlich mit der
anschlieBenden Messung des grofien Teleskops ab 15:45 UT verglichen. Diese Messun-
gen ergaben in einem Héhenbereich von 1000 bis 1600 Metern einen Werl von 110 bis
120 pg/m?, was in guter Ubereinstimmung zur vorangegangen und hier verglichenen Li-
darmessung mit dem kleinen Teleskop steht. Somit erscheint der ab 14:40 UT einselzende

abnehmende Trend der Sondenmessung fragwiirdig.

5.3.1.2 Vergleiche am 14.6.94

Die Wetterlage
An diesem Tag lag Mitteleuropa an der Ostflanke eines umfangreichen Hochdruckgebietes.

Am Vormittag herrschte im Osten Deutschlands noch wolkenreiche Meereslufi, vor, aber im
Tagesverlauf setzte sich sonniges Wetter mit Hochsttemperaturen von 20°C durch. Aller-
dings erreichte eine schwache Kaltfront eines Zentraltiefs iiber dem nérdlichen Nordmeer
nachmittags das Kiistengebiet Deutschlands und drang bis zum spaten Abend bis zum
Mittelgebirgsraum vor. Im Satellitenbild von 14:32 UT (Abbildung 5.10) ist diese Front
durch ein diinnes Wolkenband iiber der mecklenburgischen Ostseekiiste auszumachen. Der
Wind wehte am Tage schwach bis maBig aus west- bis nordwestlichen Richtungen, frischie
aber mit herannahen der Front auf. Die Konsequenzen fiir die Vergleichsmessungen wer-

den beim zweilen Vergleich an diesem Tag geschildert.
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Abbildung 5.10: Satellitenbild 14.Juni 94, 14:532 UT
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Vergleichsmessung am 14.6.94, 14:44-15:19 UT

Durch den Finsatz von Wasserstoff bei der Lidarmessung an diesem Tag, stehl fiir diese
Messungen das Wellenlangenpaar 277/313 nm zur Verfiigung. Wahrend der Vergleichs-
messungen zwischen 14:44 und 15:19 UT war es zwischen 15:02 und 15:14 und zwischen
15:17 und 15:20 UT nicht moglich, den Ballon in der gewiinschien MeBhéhe von 310 bis
4100 Melern zu halten. Kurzzeitig warde der Ballon zwischen 15:02 und 15:14 UT bis in
eine Hohe von 550 Metern angehoben. Zwischen 15:17 und 15:20 UT fiel der Ballon in
cine Héhe von bis zu knapp 240 Metern ab. Da die mit dem Lidar gemessenen Ozonprofile
keine nennenswerten vertikalen Gradienten aufweisen, wurden die Sondenergebnisse mit,
in diesen Vergleich aufgenommen.

Zu Beginn der Vergleichsmessung lagen die acrosolkorrigierten Lidarwerte noch 5 -7
g /m® héher als die Sondenwerte, néiherten sich zum Tnde aber auf weniger als 2 ug/m?
an, wie aus Abbildung (5.11) ersichilich. Die unkorrigierten Lidarwerte lagen leicht unter
den korrigierten und somit noch dichter an der Sondenmessung. Wieder lagen die Stan-
dardabweichungen im QOzon in der aerosolkorrigierten Lidarmessung mit 1.26 pg/m? um
cinen Faktor von 1.5 héher als die der Sondenmessung mit 0.82 pg/m®. Die Standardab-
weichung der unkorrigierten Lidardaten lag mit 1.74 pug/m?® um den Faktor 2.1 héher als
die der Sondenmessung. In diesem IFall wirkt sich die Aerosolkorrektiur mit einer Eichung
in 800-850 m mit einem dort angenommenen Anteil der Aecrosolriickstreuung von 50 %
also positiv auf die Standardabweichung der Lidarmessung aus. Der Wert von 50 % wurde
angenommen, da die Messung in der PBL stattfand. Die hohere Standardabweichung der
Lidarmessungen im Vergleich zur Sondenmessungen ist dadurch erklarbar, daf die Mes-
sung zwar voll in der PBL, aber in der Nahe des Oberrandes einer schwachen internen
Grenzschicht lag, wie aus der in Abbildung (5.12) dargestellten Ableitung des héhenkor-
rigierten Signals, durch die Abwechslung von helleren und dunkleren Bereichen in der

Vergleichshohe, ersichtlich ist.

Insgesamt ergibt sich fiir diese Messung die gréBte mittlere Abweichung von 5.8 g /m?,
was 6.0 % entspricht. Dieses kann dennoch als ein gutes Erghnis gewertet werden, wenn
man einerseits die Auflésung der Sonde von 2 ug/m?® und andererseits die vorhandenden

Systemfehler beider- MeBsysteme beriicksichtigt.
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Abbildung 5.14: Nach der Héhe abgeleitetes hohenkorrigieries Signal der Lidarmessung
vom 14.Juni 1994, 19:00 - 20:00 UT. Der Vergleichszeitraum ist 19:22 - 19:45 UT.
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Vergleichsmessung am 14.6.94, 19:22-19:45 UT

Die zweite Messung an diesem Tag wurde von starken Winden mit ciner Geschwindigkeit
von mehr als 9 m/s in der Hohe von 200 Metern begleitet. Hier machte sich die von
der See heranzichende Kalifront bemerkbar. Wie oben beschrieben, ist bei so hohen
Windgeschwindiglkeiten einc Messung mil dem Fesselballonsystem kaum noch mdéglich.
Dieses fithrte auch dazu, daB der Ballon nur zweimal iiber wenige Minuten hinweg dic
minimale Auswertehdhe der Lidarmessung von 200 Metern erreichte, wie aus Abbildung

(5.13) hervorgeht.

Die Eichung der Messung erfolgte in 1000 - 1060 m Hohe, unter der Annahme einer 50
prozentigen Acrosolriickstrenung an der Gesamiriickstrenung. Die Ableitung des héhenkor-
rigierlen Signals ist in Abblidung (5.14) dargestellt. Die iiber die T6he abwechselnd
dunklen und hellen Bereiche dieses Signals belegen, dafi die Messung in der wenig tur-
bulent durchmischten Restschicht statigefunden hal und sich deshalb [Iéhenbereiche mit
unterschiedlichen Aerosolgehalten ausgebildet haben. Die mittilere Differenz zwischen
Lidar- und Sondenergebnis von -6.7 ug/m® (-5.6 %) ist relativ gering hinsichtlich der
hohen Windgeschwindigkeiten. Durch das Verdriften des Ballones bei hohen Windge-
schwindigkeiten stellt sich die I'rage, ob die gleichen Luftvolumina zur Messung gedient
haben. Die nordwestlichen Winde fiihrten dazu, dal Lidar und Fesselsonde in einer
Linie parallel zur Windrichtung standen. Unter der Annahme, daf der Ballon durch
die Windgeschwindigkeit um 300 Meter horizontal verdriftet wurde, ergibt sich eine Zeit
von 33 Sekunden, die ein Luftpaket braucht, um diese Distanz zu iiberwinden. Dieses
liegt in der Nihe der zeitlichen Auflésung der Sonde, so dafi diese Daten diesbeziiglich

nicht korrigiert werden muften.

In Anbetracht der kurzen Vergleichszeitranme ist eine Berechnung der Standardabwei-

chungen nicht sinnvoll.

5.3.1.3 Vergleich am 20.6.94

Die Wetterlage

Am Nachmittag des 20. Juni fand ein weiterer Fesselballonaufstieg statt. Dabei lag Ost-
deutschland auf der Vorderseite einer sich rasch von Westen ndhernden Warmfront. Auf
dem Satellitenbild (Abbildung (5.15)) liegt die Frontalzone noch iiber Thiiringen /Sachsen-
Anhalt. Die Vergleichsmessung dieses Tages fand knapp eine Stunde spéater statl, so daf

der MeBort von den prifrontal auflebenden Winden beeinflufit wurde.
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Abbildung 5.15: Satellitenbild 20.Juni 94, 14:58 U'T
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Vergleichsmessung am 20.6.94, 15:47-15:52 UT

Die auflebenden Winde erreichten wihrend der Vergleichsmessung Geschwindigkeiten von
mehr als 7 m/s in der Héhe von 200 Metern, was einen langeren Vergleichszeitraum ver-
hinderte. Nur zwischen 15:47 und 15:52 UT war es moglich, die fiir die Lidarauswertung

minimale H6he von 210 Metern zu iiberschreiten, wie in Abbildung (5.16) gezeigt.

In einer Héhe von 600 - 650 m wurde ein Anteil von 50 Prozent der Aerosolriickstreuung
an der Gesamtriickstreuung angenommen. Die westnordwestlichen Winde sorglen wieder
fiir einen horizontalen Versatz der Mefivolumina, aber wieder waren die Systeme in einer
Linie parallel zum Wind ausgerichtet. Die mittlere Abweichung von -4.4 ug/m?, bzw. -3.6
%, stellt auch bei dieser unter schwierigen meteorologischen Bedingungen durchgefiithrten

Messung ein sehr gutes Ergebnis dar.
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5.3.2 Vergleich freifliegende Sonde / Lidar

Der Vergleich der ECC-Sondenmessungen in Verbindung mit freifliegenden Ballonen sollte
durchgefiithrt werden, um die Lidardaten der freien Troposphére zu tiberpriifen. Wahrend
fiir die Messungen innerhalb der Grenzschicht das kleine Teleskop wegen seines MeBhdhen-
hereiches fiir Ozonuntersuchungen besonders geeignet, ist, ist fiir die freie Troposphére
das groBe Teleskop pridestiniert. Daher wurde wihrend der Starts freifliegender Sonden
grundsitzlich das grofie Teleskop fiir Lidarmessungen aktiviert. Weniger die Windge-
schwindigkeiten, sondern eine zumindest durchbrochene Decke von niedrigen und mittel-
hohen Wolken sind fiir einen solchen Vergleich entscheidend. Starke Windgeschwindigkei-
ten verursachen lediglich ein stirkeres Verdriften des Ballones. Wie aber oben beschrieben,

isl dieses in der freien Troposphire nicht so kritisch wie in der Grenzschicht.

Trotz dieser Einschrinkung gelang eine Vergleichsmessung bei 10 von 12 durchge-
fiithrten Aufstiegen. Wihrend der Aufstiege vom 8. Juni 5:17 UT und 15. Juni 10:45
UT verhinderten Wolken in wenigen hundert Metern einen erfolgreichen Vergleich mit
freifliegenden Sonden. Da aber, wie schon oben beschrieben und aus dem Satellitenbild
ersichtlich, die Wolkendecke im Laufe des 8. Junis zunehmend aufrif}, konnten an diesem
Tag zwei weitere Aufstiege freifliegender Sonden mit Lidarmessungen verglichen werden.

Unter der Verwendung von Deuterium zur Lidarmessung, wurde zusétzlich zum Wel-
lenlingenpaar 268/292 nm auch das Paar 292/319 nm zur Ozonauswertung benulzt, so
daB ein Hoéhenbereich von minimal 800 bis maximal 3500 Metern fiir Vergleiche zur
Verfiigung steht. Allerdings ist eine nur wenig Aerosole beinhaltende Atmosphére bei
der Auswertung der Paare 292/319 nm nétig, wie in Abschnitt (4.2.1) beschrieben. Da
dies nicht bei jedem Vergleich der Fall war, konnten nicht immer beide Wellenlangenpaare
fiir die DIAL-Auswertung benutzt werden, sondern zuweilen nur 268/292 nm. In diesem
Fall ist eine maximale Auswertehhe von ca. 1800 Metern gegeben. Da diese Hohe haufig
noch innerhalb der Grenzschicht oder zumindest in Bereichen stirkerer Gradienten in der
Aerosolkonzentration lag, ergaben sich keine iiberlappenden Auswertebereiche zwischen
diesen beiden Wellenldngenpaaren. Bei Lidarmessungen, die mit Wasserstoff durchgefiihrt

wurden, war ein Vergleich bis zur Héhe von ca. 2500 Metern méglich.

Die Vergleichsergebnisse sind in Abbildung (5.18) - (5.22) graphisch dargestellt. Die
vertikale Mittelung der Lidardaten betrigt 90 Meter fiir die Paare 277/313 und 268/292
nm und 270 Meter fiir das Paar 292/319. Dieses erschien als ein guter Kompromifl zwi-

schen akzeptablem Rauschen aufgrund von Aerosoleinfluff und Systemrauschen einerseits
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und einer hinreichenden Hohenawflosung andererseits.

Dic zeitliche Mittelung muBte aufgrund von Wolken variabler erfolgen. In der Regel
sind die Tidarprofile iber 5 bis 10 Minuten gemittelt. Talls Bewdlkung zur Startzeil
auftrat, muBte aber die Mittelungszeil auf bis zu 30 Sekunden verringert und ieilweise
der MeBzettraum des Lidars verschoben werden.

Somit st es moglich, dafi wic am 22. Juni 10:48 UT Startzeit der Sonde der Trall,
die Mitielungszeiten des Lidars zu den Startzeiten der Sonde um bis zu 34 Minuten ver-

schoben sind und dann ber 30 Sekunden gemittelt wurde.

Zuséizlich ist in Abbildung (5.18) - (5.22) die Grenzschichihéhe markiert, und mit, "z3’
tiir Grenzschichihéhe and 'rI” fiir Hohe der Restschicht versehen. Die Hohen der Grenz-
schichten und die der Restschichten wurden sowohl aus der Lidarmessung als auch durch
den Ballonaufsticg ermittelt. Um diese Hohe aus den Lidardaten zu ermitieln, wurden
die entfernungskorrigierten Signale auf starke vertikale Gradienten untersucht. Die PBL-
Héhe wurde dann, wie in Kapitel (4.2.1) beschrieben, ermitielt. Die aus den Lidardaten
erhallenen Héhen wurden mit den Hoéhen verglichen, in denen eine Temperaturinver-
sion oder ein Sprung in der relativen T'euchte ans den Radiosondenaufstiegen hervorging.
Diskrepanzen der so ermittelten PBI-Héhen traten nur an sehr starken Inversionen iiber
mehrere 100 Meter auf. Fin Beispiel dafiir ist, der Vergleich am 20.6 um 10:49 UT. Aus
den Lidardaten ging eine niedrigere Grenzschichthohe als aus den Radiosondendaten her-
vor. Ilier wurde die aus den Lidardaten ermiticlte Hohe als wahre Hohe angenommen,
da ein aufsteigendes Luftpaket rasch an einer starken Temperaturinversion gebremst und
zur Umkehr gezwungen wird. Somit scheint ein Aufstieg dieses Luftpaketes um einige
hundert Meter unrealistisch, zumal keine Bewolkung von Cumolonimben vorlag, welche
extrem grofie Vertikalgeschwindigkeiten von bis zu 10 m /s aufweisen kénnen und somit in
der Lage sind, ein Lufipakel auch unter stabilen Verhaltnissen noch {iber weite Strecken

aufsteigen zu lassen.

Die Darstellung der Ergebnisse in (5.18) - (5.22) ist einheitlich bis 4400 Metern {iber
Lidarhohe und zwischen 10 und 150 ug/m? hinsichtlich der Ozondichte. Die Sondenergeb-
nisse sind durch eine Linie dargestellt, wihrend die Lidarergebnisse mit Markierungspunk-
ten, um die die Lidardaten vertikal gemittell wurden, eingezeichnet sind. Die den Profilen
zugehdrigen Bodenwerte sind im Falle des Lidars mit dem sich in unmittelbarer Nahe zum
Lidar befindlichen Ozonmonitor gemessen und mit dem Lidarprofil verbunden, wéhrend

der Bodenwerl der Sondenmessung von der Sonde stammt. Die slatistischen Variablen
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sind in Tabelle (5.2) zusammengefaBt. Mit nur zwei Ausnahmen ist dic mittlere Abwei-
chung zwischen Lidarmessung und Sondenmessung kleiner als 5 pg/m®. Die Standard-
abweichungen der Differenzen ist bis auf den Vergleich am 8.6. um 16:44 UT wieder in
der gleichen Gréfenordnung, was zeigl, dafl auch diese Messungen keinen systematischen
Fehler zwischen den MeBgeriten beinhalten. Die Standardabweichung der Messungen bei-
der MeBgerite kénnen hier durch den Vergleich der Vertikalprofile nicht verglichen wea-
den. Neben den verglichenen Héhenbercichen und den zur Lidarauswertung benutzten
Wellenldngen sind analog zur vergleichenden Statistik mit den Iesselsonden in dieser

Tabelle auch die relativen mittleren Abweichungen zwischen Lidar und Sonde angegeben.

5.3.2.1 Vergleich der Bodenwerte

Die Sonde wurde kurz vor dem Start mit einem Ozonmonitor des MOL kalibriert, der glei-
chen Typs wie der Ozonmonitor des MPT ist, so dafl aufgrund des Kalibrierungsgeriies
der Sonde keine Unterschiede auftreten. Obwohl der Startplalz der Sonde in nur ungefahr
100 Metern Horizontalentfernung gelegen ist, unterscheiden sich die Bodenwerte {eilweise
erheblich. Dies ist darin begriindet, dafi die Ozondichte sehr stark von kleinskaligen
Prozessen abhingig ist. Wihrend der Standort des Lidars auf dem Lindenberger Kalk-
berg nur von zwei Gebiuden auf einer Wiese umgeben war, ist der Startplaiz der Sonde
durch mehrere Gebiude, Biume und andere Hindernisse in der Ndhe des Startplatzes
stark gegliedert. Hier macht sich bemerkbar, dafi Ozon schnell an Oberflichen abgebaut
wird. Dieses unterstreicht die Wichtigkeit von Profilmessungen, denn in hdheren Schichien
nimmt der Horizontalgradient rasch ab, obwohl dieser aufgrund der Wechselwirkung der

Wirbel mit dem Boden in der Grenzschicht eine nicht zu unterschitzende Rolle spielt.

Die drastische Zunahme der Sondenwerte kurz nach dem Start zeigt, daB der Abbau
an Oberflichen fiir die niedrigeren Bodenwerte am Sondenstartplatz verantwortlich ist.
Wiire die Sonde verantwortlich fiir dieses Phianomen (z.B. durch falsche Fichung), wiirden
die Sondenprofile konstant niedrigere Ozonwerte als die Lidarprofile aufweisen. Das ist
aber nicht der Fall. Da die mit der Lidarmessung verbundenen Bodenwerte nichi vom

Lidar gemessen wurden, wurden diese Werte nicht in den Vergleich einbezogen.
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i Tag" Teit | ;rg-;]‘ = Lidar Mittlere | Relative | Standard-
m Héhen- wellen Abweichung | Abweichung abweichning
Juni Lereich langen der Dillerenzen
94 | (UT) (Meter) (nm) (jig/m™) (%) (pg/m™)
8. 10:49 955-2305 | 268/292,292/319 5.6 7.1 3.2
8. 16:44 1185-1515 268/292 13.9 11.1 3.2
12. 11:01 1225-1855 277/313 3.1 2.9 3.5
1. 16:145 1155-2505 277/313 {.0 1.3 1.4
[8. | 04:54 305-1535 268/292 —1.5 —5.1 5.0
20. | 10:49 | 1035-3(65 | 268/292,292/319 —1.5 —=1.7 3.6
20. 16:50 | 1095-3525 268/292,'292/3[9 0.1 1.2 9.5
21, | 04:52 995-3085 | 268/292,292/319 1.7 5.3 10.5
21. | 10:45 835-1555 268/292 —1.6 —1.6 4.7
22. 10:48 | 1035-2865 268/29‘2,292/319 —0.1 —0.2 5.2

Tabelle 5.2: Verglcichende Slalistik zwischen Lidardaten und Dalen der [reiflicgenden
Sonden: milllere Abweichung, relalive milllerc Abweichung, Slandardabweichung der Dif-

ferenzen der verglichenen aerosolkorrigicrien Lidarprofile von den Sondenprofilen.

5.3.2.2 Allgemeiner Vergleich

Die zehn moglichen Vergleichsmessungen waren insgesamt sehr erfolgreich. ITm Mitiel re-
sultierte eine Abweichung zwischen Lidar- und Sondenergebnis von nur 3.6 pg/m?®, was
4.1 % entspricht. Dabei spielt es keine Rolle, ob Wasserstoff oder Deuterium zur Messung
benutzt wurde, wie aus Abbildung (5.18) hervorgeht. Ferner sind keine signifikanten Un-
{erschiede auszumachen, oh die Vergleichshohe in der PBL oder in der LF'T liegt. Dieses

zeigh, dafl das Lidar in dem gesamten Hohenbereich ein zuverlassiges MeBgerat ist.

Nach dem allgemeinen Uberblick soll auf Beispiele eingegangen werden, die mit gréBe-

ren Abweichungen behaftet sind. Dabei werden Griinde fiir diese Abweichungen unter-

sucht.
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Abbildung 5.18: Vergleich Lidar / freifliegende Sonde an verschiedenen Tagen:
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8. Juni

1994 (oben links) und 12. Juni 1994 (oben rechts), 14.Juni 1994 (Mitte links) und 20.
Juni 1994 (Mitte rechts), 21.Juni 199/ (unten links) und 22. Juni 199/ (unten rechts).
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5.3.2.3 Vergleich am 8.6.94, 16:44 UT
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Abbildung 5.19: Vergleich Lidar / freiflicgende Sonde, 8. Junt 1994 16:44 UT.

Die grofite Abweichung der Profile trat am 8. Juni um 16:44 UT Sondenstartzeit auf.
Diese Messung fand komplett in der Grenzschichi statt, wie aus Abbildung (5.19) zu se-
hen ist. Der oberste Datenpunkt des Lidars ist noch 250 Meter von der Oberkante der
Grenzschicht enifernt und nicht im Entrainmentbereich angesiedelt. Ebenfalls lief die
Betrachtung der Rohdaten keinesfalls den Schluff zu, dal diese Messung unglaubwiirdig

sel. Somit konnte keine Erklarung fiir die aufgetretenen Differenzen ausgemacht werden.

Obwohl der Vergleich zwischen Lidar und IFesselsonde zwischen 14:04 und 15:01 UT
gegen Iinde der Messung ebenfalls ca. 10 ug/m® weniger Ozon in der Sondenmessung
ergab, kann ein systematischer Fehler des Lidars hier ausgeschlossen werden, zum einen
dadurch, daff, wie oben beschrieben, bei dem Fesselsondenvergleich gegen Ende der Mes-
sung die Reaktionsfliissigkeit verdampfte, zum anderen, weil fiir den Vergleich mit der

freifliegenden Sonde umn 16:44 UT eine andere Sonde-benutzt -wurde.
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5.3.2.4 Vergleich am 18.6.94, 5:00 UT

Am 18. Juni, morgens um 5:00 UT, fand ein weiterer Ballonstart stalt. In den frithen
Morgenstunden nahte dic Aufgleitbewslkung einer Warmfront heran. Die T5CC-Sonde
registrierte oberhally der stabilen nachtlichen Grenzschicht, einen Wert, von 85-90 pug/m?>.
In der Mhe von 800 Metern lieferte die Sonde einen auf die Halfte erniedrigten Wert, von
15 pg/m? (vgl. Abb. (5.20)). Der markante Verlauf des Ozonprofils, beginnend in 600
und endend in 1100 Metern, trat in der durch stabile Schichtung austauscharmen RL vom
Vortag auf.

Das Lidarprofil verlauft iiber den gesamten Hohenbereich gleichméafig mit ca. 80
rg/m?. Bei der Lidardatenauswertung um 4:55-5:04 UT wurde versucht, méglichst weit
unten zu beginnen, um zu untersuchen, ob das Sondenprofil durch die Lidardaten bestatigt.
wird. Aufgrund ciner noch nicht vollstindigen Uberlappung zwischen Sendestrahl und
Gesichisfeld des Teleskops, resultierten negative und somit unrealistische Acrosolriick-
streuwerte unterhalb 1100 m, was eine aerosolkorrigierte Datenausweriung unméglich
macht. Aufgrund des Vergleiches der aerosolkorrigierten Lidardaten mit den Sondendaten

in Tabelle (5.2), sind die beiden unkorrigierten Werte nicht in die Statisiik eingegangen.

Um die Frage zu kliren, ob die Sondenmessung korrekte Ozonwerte in diesem Héhen-
bereich liefert, wurde auch die eine Stunde zuvor gemessene Ozondichte des kleinen
Teleskops mit in die Vergleichsbetrachtungen einbezogen. Das ist zu dieser Tageszeil
unkritisch, da die SBL mit dortigem Abbau des Ozons unterhalb dieser Lidarmessung
liegt. Diese Schicht ist typischerweise nur einige Dekameter méachtig, und somit nicht
oder nur schwer mit dem benutzten Aufbau des Lidarssystems zu erreichen. In der RL
vom Vortag kénnen bis zu diesem Zeitpunkt anhaltend hohe Ozonwerte, bedingt durch
die Abschottung nach unten, auftreten. Die Lidarmessung mittels kleinen Teleskops von
4:00 UT in dieser Schicht ergab mit ca. 80 pug/m?® dhnlich hohe Werte wie die Messung
des groBen Teleskops. Tiir den gesamten Bereich, der aus der Sondenmessung hervorge-
henden erniedrigten Ozondichte, ist zwar keine Aussage beziiglich der Ozonverteilung aus
den Lidardaten zu machen, aber es konnte aus Riickstreusignalen der Offlinewellenlénge
geschlossen werden, dafl dort keine Schichtgrenze existiert. Der zugehérige Bodenwert der

Lidarmessung ist von 5:00 UT, also dem Starttermin der Sonde.

Zur Beantwortung der Frage, wie es zu diesem markanten Sondenprofil kommen kann,
hilft eine Betrachtung des in der RL herrschenden Windes. Oberhalb der SBL kam der

Wind mit ca. 6 m/s aus siidlichen Richtungen. In ca. 50 Kilometer Entfernung in dieser
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Abbildung 5.20: Vergleich Lidar / [reifliegende Sonde, 18.Juni 1994 5:00 UT.

Richtung liegen diverse Braunkohlekraftwerke zwischen Cottbus und Luckau, wie z.B.
in Janschenwalde und in Vetschau. Diese Braunkohlekraftwerke sind bekannt fiir ihren
hohen SO5-AusstoB. Das emittierte SO, wird in der nicht turbulent durchmischten RL
gchalten. Innerhalb der RL entstehen so IHohenbereiche mit hohem SOs-Gehalt und
dariiber wieder Bereiche mit niedrigem SOg-Gehalt. Wie in Abschnitt (5.1.2) beschrieben,
reagiert die LCC-Sonde sehr empfindlich auf SO;. Um eine Irniedrigung der Ozondichte
von 50 pg/m?> hervorzurufen, bedarf es bei der Querempfindlichkeit der Sonde einer SO,-
Dichteerhdhung von 40 ug/m®. Dieses wire zwar eine markante Anderung in der SO,-
Dichte, aber bei einer typischen SOz-Dichte von 50-200 ug/m?, durchaus méglich. Bei der
gegebenen Querempfindlichkeit des Lidars bei den benutzten Wellenldngen 268/292 nm,
wiirde sich ein Fehler in der Ozondichte von ca. 1 ug/m?® ergeben (Schaberl (1995)). Das
Argument, daf in einer Abgasfahne eines Braunkohlekraftwerkes ebenfalls Stickoxide ent-
halten sind, welche querempfindlich auf die Lidarmessung wirken miiten, kann verworfen
werden. Die Querempfindlichkeit des Lidars ist nach Schaberl (1995) eine Gréfenordnung
kleiner. Um den Verlauf des Sondenprofils im Lidarprofil zu erhalten, miifite eine extrem

hohe NQO,-Dichte von 550 pg/m?® auftreten.

Obwohl kein vollstindiger Beweis fiir die Verantwortlichkeit von SOo-Emissionen aus
Braunkohlekraftwerken fiir die Unterschiede in den Messungen durchgefiihrt werden kann,

ist doch eine plausible Begriindung gefunden worden. Begleitende SO2-Profilmessungen
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hitien hier genaucren Aufschluf geben kénnen. Da keine anderen Vergleichsmessungen
unter Ahnlichen Bedingungen hinsichtlich der Windrichtung zu dieser Tageszeit vorliegen,

bleibt dieses ein einzelnes Beispiel.

5.3.2.5 Vergleich am 20.6.94, 10:49 UT
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Abbildung 5.21: Vergleich Lidar / [reifliegende Sonde 20.Juni 1994 10:49 UT.

Am 20. Juni wurde eine Sonde um 10:49 UT gestartet. Die Vergleichsergebnisse befinden
sich in Abbildung (5.21). An diesem Tag wurde der MeBort durch den EinfluBbereich eines
sich weiter nordostwirts ausdehnenden Azorenhochs erfafit. Dabei kam es in den Vormit-
tagstunden noch zu teilweise stirkerer Bewdlkung mit nur gelegentlichen Wolkenliicken.
Ab Nachmittag setzte sich sonniges Wetter durch. Die starke Bewolkung am Vormittag
erzwang eine zeitlich vorverlegte Lidarauswertung um ca. 20 Minuten. Trotz zusétzlicher
Benutzung des Wellenlingenpaares 292/319 nm, war es aufgrund der Signalstdrke nur
moglich, bis in die Hohe von ca. 2800 Metern eine Datenauswertung zu betreiben.
Eine um zwei Stunden spiter.durchgefilhrte Messung ermdéglichte eine Auswertung bis
in gréfere Hohen. Um zu kontrollieren, ob die wolkenreichen Verhéltnisse zu realistischen
Ergebnissen in der Auswertung der Lidardaten fithrten, wurde eine spéater durchgefiihrte
Messung mit in die Betrachtung einbezogen. Ob der zeitlichen Diskrepanz unterschieden
sich die Profile der Datenauswertung 292/319 nm von 10:27 und 12:55 UT um weniger

als 10 pg/m?, mit nur einer durch Aerosole beeinfluften Ausnahme. In den statistischen
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Vergleich sind zusétzlich die Tirgebnisse aus den Héhen der zeitlich verselzien Messung
eingegangen, zu denen keine zeitgleiche Lidarauswertung stattfand. Der Vergleich der
zeitverselzten Lidarmessung mit der Sondenmessung ist in der LI'T unkritisch, da dort
kein ausgepragter Tagesgang vorhanden ist (Grabbe et al. (1994)). Somit st die Fin-
beziechung der heiden vom Lidar spater ermittelten Ozonwerte am oberen Auswertebereich

sinnvoll.

5.3.2.6 Vergleich am 21.6.94, 4:52 UT
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Abbildung 5.22: Vergleich Lidar / freifliegende Sonde, 21.Juni 1994 4:52 UT.

Am frithen Morgen des 21. Juni lag Brandenburg im prafrontalen Bereich einer schwachen
Warmfront. Dabei war es am MeBort zu 2/8 mit mittelhohen Wolken und zu 7/8 mit
Cirrus bedeckt. Oberhalb der Grenzschicht, in einer Héhe von gut 1600 Metern, zeigen
beide Mefiinstrumente einen scharfen Anstieg in einem Hoéhenbereich um 1600 m und di-
rekt darauf einen drastischen Abfall der Ozondichte. Die Tatsache, daf beide Systeme das
Maximum der Ozonwerte in der gleichen Héhe messen, kann als Hinweis gesehen werden,
dafl es sich um emen atmosphérischen Effekt handelt. Die sich aufwerfende I'rage, wie
es zu diesem Phanomen kommt, kann moglicherweise durch ein Absinken der Luftmassen
im prifrontalen Bereich der Warmfront beantwortet werden. Der zwolf Stunden eher
durchgefiihrte Vergleich, dargestellt in Abbildung (5.18), zeigt eine diinne Schicht stark

erhohter Ozondichien noch im Bereich um 3000 m.
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Bei diesem Vergleich um 4:52 UT kam es in dem oben beschriebenen Hohenbereich
zur groften Abweichung zwischen Lidar- und Sondenmessung (vgl. Abb. 5.22). Auf einer
Strecke von nur 180 Metern zeigl das Lidar einen drastischen Anstieg um fast 60 pg/m?,
wihrend die Sonde eine nur halb so grofe Anderung aufweist. Die Unterschiede in der
Ausgeprigtheil des Maximums in der Ozondichte sollen anhand einer Uberschlagsrech-
nung untersucht werden. Unter der Beriicksichtigung der Zeitkonstante der Sonde und
unter der Annahme die Lidarmessung sei korrekt, wiirde sich ein maximal von der Sonde
nachzuweisender Sprung von 38 ug/m?® ergeben. Dieser Wert ergibt sich unter Berfick-
sichtigung der Steiggeschwindigkeit von ca. 6 m/s und mil einer Relaxationszeit von
30 Sekunden, was 180 Meter H6hendifferenz entspricht. Innerhalb dieses Hoheninter-
valls wird die Anderung in der Ozondichte bis auf einen Faktor 1/e nachgewiesen. Die
Sonde aber zeigt eine Anderung von 30 pg/m3. Somit verbleiben nur 8 pg/m?® Restab-
weichung. Ob diese verbleibende Abweichung durch die Trigheit der Sonde oder durch
mdglicherweise fehlerhafte Aerosolkorrektur in der Lidardalenauswertung hervorgerufen

wurde, vermag hier nicht abschlielend geklart zu werden.
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5.3.3 Fehlerbetrachtung

In drei von vier TFéllen der langer andaucrnden Vergleichsmessungen zwischen Lidar
und TFesselsonde waren die Standardabweichungen in der Lidarmessung grofier als die
der Sondenmessung. Diese erhohien Standardabweichungen der Lidarmessung kénnen
dadurch bedingt sein, dafl entweder ein durch das Mefigerit bedingler statistischer Tehler
zu erhéhten Standardabweichungen in der TLidarmessung fithrte, oder dafl eine zu grofic
Zeitkonstante der Sonde die geringere Standardabweichung in der Ozonmessung der Sonde
herbeigefiihrt hat.

Eine Moglichkeit, diese beiden Finfliisse zu untersuchen, ist die Betrachtung der spek-
tralen Varianzdichte beider Messungen. In Senff el al. (1994) ist dieses Verfahren
angewendel worden, um den statistischen TFehler einer Wasserdampf-DIAT-Messung zu
untersuchen. Iier soll nun anhand dieses Verfahrens geklart werden, wie die Aerosolkor-
rektur die spektrale Varianzdichie beeinflufit.

Dazu werden fehlende Minutenmittel aufgrund von Dateniibertragungsschwierigkeiten
in beiden Mefzeitreihen linear interpoliert. Anschliefend wird ein linearer Trend in den
Messungen abgezogen. Um das Rauschen zu reduzieren, wird das Varianzspektrum glei-
tend tiber 5 Datenpunkte gemittelt. Die Varianzspekiren wurden normiert, so dafl das
Integral der Varianzdichte iiber den Frequenzbereich identisch ist mit der Varianz der
Zeitreihe. Die Resultate dieser Spektralanalyse, sowohl fiir die unkorrigierten und kor-

rigierten Lidardaten, als auch fiir dic Sondendaten, sind in Abbildung (5.23) bis (5.26)

wiedergegeben.

Lin Vergleich dieser Abbildungen ergibt, daf} eine zu grofie Zeitkonstantic der Sonde
nicht ausschlaggebend fiir die niedrigen Standardabweichungen war. Dieses hitte einen
steilen Abfall der spekiralen Energiedichte im Frequenzraum bewirkt. Dieses Phanomen
aber ist in keiner der Abbildungen auszumachen.

Ein starkes Systemrauschen des Lidars wiirde einen hohen konstanten Varianzlevel
im gesamten Frequenzspektrum bewirken. Dieses aber wiirde bedeuten, dafl bei den
Lidarmessungen in den hohen I'requenzen ein bedeutend grofierer Wert als bei den Son-
denmessungen vorliegt. Das ist nicht der Fall. Die spektrale Dichte der Lidarmessungen
schwankt bei den hohen Frequenzen zwischen etwa 20 (pg/m?®)%s (am 8. Juni 14:04-15:01
UT) und ca. 400 (pg/m?3)*s (am 8.6. 8:34-10:10 UT), fiir die Sondenmessungen betragt
sic weniger als 20 (pg/m?®)%s. Die Werte bei hohen Frequenzen sind bei allen Lidarmes-
sungen immer um mindestens eine Groflenordnung kleiner als bei den iibrigen I'requenzen.

Diese Erklarungsmoglichkeil kann somitl ebenfalls verworfen werden.
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Deshalb bleibt, als Trklarung, dafl zumindest ein grofier Teil der hohen Standardabwei-
chungen der Tidardaten auf starke vertikale Gradienten im Aerosolriickstreukocffizienten

und somit, auf eine fehlerhafte Aerosolkorrekiur zuriickzufithren sind.

Aus den Abbildungen (5.23) - (5.26) ist zu ersehen, dafi die Varianzdichie im gesamten
Spektralbereich bei der Lidarmessung grofer ist, falls die in Tabelle (5.1) berechnete Stan-
dardabweichung der Lidarmessung gréfer ist als die der Sondenmessung. Also wirkt sich
die Aerosolkorrekiur nicht nur bei einzelnen I'requenzen, sondern im gesamten Frequenz-
raum aus. Die spektrale Varianzdichte ist durch die Aerosolkorrektur in den Abbildungen
(5.23) und (5.25) nur wenig beeinflufit, withrend sie in Abbildung (5.24) zu einem Anstieg

und in Abbildung (5.26) zu einem Abfall fiihrie.

Bei dem Vergleich zwischen Lidar- und Sondenergebnissen am 8.6. 3:32-4:21 UT wurde
festgestellt, daf die Vergleichshdhe im Entrainmentbereich liegt und somit die Aerosolkor-
rektur fehlerbehafiel sein kann. Im Mittel verringerte sich die Standardabweichung durch
die Aerosolkorrektur leicht, aber es verbleiben Restfehler fiir die hochaufgelésten Daten.
Die Erhdhung der spektralen Varianzdichte durch die Aerosolkorrekiur in Abbildung
(5.24) war dadurch bedingt, daff keine geeignete Eichhohe iiber den gesamien Mefzeitraum
am 8.6. zwischen 8:34 und 10:10 UT existiert. Dieses fiihrt vor allem im hochfrequenten
Bereich zu einem Anstieg der spektralen Varianzdichte. Schwache Aerosolgradienten in
der PBL verursachen am 8.6. 14:04-15:01 UT &ahnlich hohe Standardabweichungen in der
korrigierten und unkorrigierten Zeitreihe. Dieses resultiert in Abbildung (5.25) in einem
dhnlichen Verlauf der Kurven. Bei diesem Vergleich war die Standardabweichung der
Sondenmessung grofier als die der Lidarmessung, was auch aus den erhéhten Werten iiber
nahezu den gesamten Frequenzbereich zum Ausdruck kommt. Am 14.6. 14:44-15:19 UT
hatte die Aerosolkorrcktur einen positiven Effekt, was in Abbildung (5.26) in erniedrigten
Werten der korrigierten gegeniiber der unkorrigierten spektralen Varianzdichte in allen
Frequenzen resultiert. Die Tatsache, dafi der Einflufl der Aerosolkorrektur in Abbildung
(5.26) geringer ist als der z.B. in Abbildung (5.24), liegt darin begriindet, daff die Messung
am 14.6.94 in der PBL mit schwachen vertikalen Aerosolgradienten durchgefiihrt wurde,
was auch Abbildung (5.12) im Vergleich zu Abbildung (5.24) durch geringe Anderungen
der Ableitung des héhenkorrigierten Signals impliziert.

Also existieren die erhéhten Standardabweichungen wahrscheinlich zu einem grofien
Teil aufgrund von starken Aerosoleinfliissen in Regionen mit starken vertikalen Inho-
mogenititen in der Aerosolverteilung. Obwohl diese Standardabweichungen nur einige

pg/m?3 betragen, so ist dennoch der einzelne Minutenmittelwert unter Umstanden stark
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fehlerbehaftet, wie z.B. Abbildung (5.6) zu Beginn der Messung zeigle.  Demnach sl
groBie Vorsichi bei der Auswertung und Inierpretation der Tidardaten an Schichigrenzen

der Atmosphire geboten, vor allem, wo starke Anderungen der Acrosolkonzentrationen

auftrelen.

5.4 Zusammenfassung

Die Vergleiche der Messungen von Lidar und TFesselsonde sind mit einer {iber alle Mes-
sungen gemitielien mittleren Abweichung von 3.5 ug/m?® (3.5%) ebenso erfolgreich ver-
laufen, wie die Vergleiche zwischen Lidar und freifliegenden Sonden, die mit 3.6 pg/m?
(1.1%) gemittell {iber alle Abweichungen nur wenig hoher hegen. Tiir cinzelne groBiere Ab-
weichungen konnten plausible Begriindungen gegeben werden. Fin systemalischer Iehler
von einem MeBgerit gegeniiber dem anderen besteht nicht, wie aus den statistischen Un-
tersuchungen hervorging.

Die neuartige Methode der Benutzung von Iesselsonden fiir ein Vergleichsexperiment
mit einem Lidar, erméglichte eine Uniersuchung der Messungen hinsichtlich der Stan-
dardabweichungen in der Ozondichie. Diese Untersuchung ergab, dafi beir ruhiger At-
mosphéare hinsichtlich der Gradienten im Aerosolriickstreukoeffizienten ein niedrigerer
Wert der Standardabweichung der Lidardaten im Vergleich zu den Sondendaten aufiritt,
wihrend besonders an Schichigrenzen in der Almosphére erhohte Werte von diesen Daten
zu erwarten sind. Die durchgefiihrte Aerosolkorrektur wirkte sich nicht immer positiv auf
die Standardabweichungen in der Lidarmessung aus. In zwel von vier untersuchien Féllen,
erhohte sie sich sogar durch die Aerosolkorrektur. Aus der Untlersuchung der spektralen
Varianzdichte der Messungen folgte, dafl Restfehler aufgrund ungenauer Kenntnis der
Aerosolparameter verantwortlich fiir die erhohten Werte der Standardabweichung in der

Lidarmessung sind.

Also ist das hier benutzte DIAL sowohl in der Grenzschicht als auch in der freien
Troposphéare ein zuverlassiges Mefigerat. Lediglich an Schichtgrenzen in der Amosphére
bedarf es einiger Vorsicht der Interpretation der Ergebnisse. Die durchgefiithrien Ver-
gleiche fanden in einem Zeitraum von zwei Wochen stati. Da gezeigt werden konnte,
dafl das Lidar tiber den gesamten Zeitraum zuverlassige Ergebnisse liefert, besteht nun
die Moglichkeit, Lidarergebnisse von einer Ozonepisode zu analysicren. Dieses wird im

folgenden Kapitel geschehen.



Kapitel 6
Untersuchung einer Ozonepisode

Im folgenden soll eine Ozonepisode analysiert werden, die im Zeitraum vom 8.6.1993 bis
11.6.1993 auftrat und mit dem Lidar am Standort nahe Iizehoe gemessen wurde. Die
Rolle der Advektion von ozonreicher Luft, wihrend dieses Zeitraumes wird qualitativ an-
hand eines Trajektorienmodells untersucht. Anschlieend wird gepriift, ob es méglich ist,
gemessene Ozondichteprofile mit einem einfachen Modell nachzuvollziehen. Dabei steht
die Frage im Vordergrund, welche Informationen notwendig sind, um eine Ozonepisode

erfolgreich zu simulieren.

Die Wetterlage

Wihrend der dreitigigen Ozonepisode vom 8.6.1993 bis 11.6.1993 beeinflufite ein stark
ausgepragles Hochdruckgebiet den norddeutschen Raum.

Am 8.6. lag Norddeutschland an der Vorderseite eines Hohenhochkeils, der zum Ab-
sinken der Luftmassen fiithrte. Die von Westen herannahende Warmfront wurde durch den
[T6henhochkeil erfolgreich zuriickgehalten, erreichle das Mefigebiet nicht und war sogar
riicklaufig. Im Tagesverlauf kam es immer wieder zu Bildung von Cumulusbewdlkung,.
Die Tageshochsttemperatur betrug 20°C.

Dieser Héhenhochkeil blieb im Laufe des 9.6. stationir und verstarkte sich, bewirkte
dadurch einen Druckanstieg in Bodennihe, so daf} ein ausgepragtes Hochdruckgebiet iiber
Deutschland und Polen entstand. Nach heiterem Tagesbeginn mit Schénwetterbewolkung
am Vormittag 18ste diese sich im Tagesverlauf zum Teil auf und die Temperatur stieg bis
auf 25°C an.

Auch am 10.6 bestimmte das Hochdruckgebiet das Wetter in ganz Deutschland. Seine
drehte aber im Laufe des Tages in zonale Richtung und der Hochdruckriicken iiberquerte

Deutschland im Laufe des Tages ostwirts. Somit war es im Tagesverlauf auch nur gering
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mit Cumuli bewslkt. Die Tageshéchsttemperaturen erreichlen den fiir den MeBort, relativ
hohen Wert von 28°C.

Zum Ende der Episode, am 11.6., lag bereits ein Hohentrog {iber Siidengland. Dieses
hatte in der Bretagne bereits starke Regenfélle zur Ursache, wahrend im Mefigebiet be
schwiiler Wirme zum Teil starke niedrige Bewdlkung vorherrschte. Deshalb ist am 11.6.

nach 04:00 UT auch keine Lidarmessung mehr moghich gewesen.

6.1 Untersuchung mit DIAL

6.1.1 DIAL - Parameter wiahrend der Episode

Erreichte Héhen
Zum Zeitpunkt dieser Episode war nur das grofie Teleskop installiert, so dafl her dem

gegebenen Abstand der optischen Achsen zwischen Sirahlaustritt und Teleskop von 37
cm nur der obere Teil der PBL bzw. der RL und teilweise auch die LI'T durch die Mes-
sungen erreicht wurden. Bedingt durch die hohen Ozonwerle, wird die Onlinewellenlénge
stark geschwicht, so dafl die maximale Auswertehohe von 2500 m nicht erreicht werden
konnte. Da fiir die Messungen wahrend dieser Episode Wasserstoff benutzt wurde, steht
kein zweiles Wellenldngenpaar fiir Untersuchungen in gréfleren Hoéhen zur Verfiigung.
Aufgrund starker Einstrahlung erreichte die Grenzschichtoberkante haufig Héhen, ober-
halb derer eine Lidarmessung unméglich war, so daff nur an den ersten beiden Tagen der

Episode auch in der LI"T gemessen werden konnte.

Datenauswertung

Die Profile wurden errechnet, indem iiber 2-10 Minuten zeitlich und iiber 90 Meter ver-
tikal gemittelt wurde. Bei der benutlzten Pulsrate des Lasers von 10 Hz entspricht dieses
einer Mittelung {iber 1200-6000 Pulse. Bei der Datenauswertung wurde grundsétzlich eine
Aerosolkorrektur vorgenommen. Ifine Ausnahme ergab sich am zweiten Tag der Episode,
dem 9.6.1993 um 14:15 UT in dem Hohenbereich 1205 und 1295 m. Hier wurden unkor-
rigierte Werte in Betracht gezogen, da aus den hoéhenkorrigierten Signalen hervorging,
daB} in diesem Bereich noch keine vollstandige Uberlappung zwischen Sendestrahl und

Gesichtsfeld der Tompfangsoptik gegeben war.
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6.1.2 Meflergebnisse

6.1.2.1 Lidarergebnisse am Vor- und Nachmittag

Am 8.6. um 10:20 UT und am 9.6. um 14:15 UT war es moglich, innerhalb der freien
Troposphire oberhalb von 1800 bzw. 2000 Metern zu messen, wie aus dem oberen Teil
der Abbildung (6.1) hervorgehl. Bemerkenswert ist die Tatsache, dafi innerhalb dieser
7Zeil kein Anwachsen der Ozondichte in der freien Troposphéare festgestelll werden konn-
te, wihrend in der PBL die miltlere Ozondichte von ~110 pg/m? auf = 130 pg/m?
angestiegen ist. Dieses Iirgebnis ist in gutem Finklang mit einer anderen Episode, die
von Grabbe et al. (1994) untersucht wurde. Am dritten Tag der Episode, dem 10.6., war
es aufgrund von Grenzschichthéhen von mehr als 2000 Metern, wie sie aus den hier nicht,
dargestellten Rohsignalen abzulesen waren, nicht moglich, eine Datenauswertung in der
freien Troposphére zu betreiben. In der PBL wurde ein Anstieg der Ozondichte auf Werte
von ca. 150 pg/m?® gemessen. Somil ist dort innerhalb von 48 Stunden die Ozondichte

um 40 pg/m?* angewachsen.

Bodennahes Ozon

Die Ozonmonitordaten sind zur Interpretation der bodennahen Verhéltnisse im Vergleich
zu den Lidarprofilen in der Hohe in Abbildung (6.1) dargestellt. Allgemein &t sich aus
dem oberen Teil der Abbildung (6.1) ableiten, dafl unter Bedingungen mit guter ver-
tikaler Durchmischung, der Bodenwert als reprasentativ fiir die PBL und damit fiir einen
groBeren Hohenbereich der Atmosphire angesehen werden kann. Die vertikale Durchmi-
schung am Tage bewirkt iiber die gesamte PBL eine gleichméBige Verteilung des Ozons.
Dieses steht in guter Ubereinstimmung mit anderen untersuchten Episoden. Allerdings
muB beriicksichtigt werden, dafl der Boden als Senke fiir Ozon fungiert und dort somit
generell niedrigere Ozonwerte als in groBeren Hohen zu erwarten sind. Bis auf eine Aus-
nahme am 8.6. um 14:45 UT ist dieses den Meflergebnissen zu entnehmen. Zu diesem
Zeitpunkt betragt die Ozondichte unter konvektiven Bedingungen in der PBL ca. 30
tg/m?® weniger als in Bodenndhe. Aus der Zeitreihe der Ozonmonitordaten war zu ent-
nehmen, daf} es sich dabei nicht um einen kurzzeitigen Anstieg handelt, sondern daf dieser

Wert aus einem gleichméaBigen Tagesgang entstammt.
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6.1.2.2 Lidarergebnisse am Abend

An allen drei Tagen wurde vor Sonnenuntergang cine Lidarmessung durchgefiithri, Die
Ergebnisse sind im mitileren Teil der Abbildung (6.1) dargesiellt. Am 9.6. war es gegen
18:15 UT mdoglich, mit dem Lidar in der LI'T zu messen. Dabei ist auffallend, dafl die
Ozondichte innerhalb von vier Stunden von 90 jeg/m?® auf weniger als 70 jig/m?* gesunken
ist. Da n der PBL ein héherer Wert als in der LI'T vorliegl, kann vertikaler Graci-
entenausgleich zwischen diesen Schichten als Begriimdung fiir den Abfall der Ozondichte
in der LI'T ausgeschlossen werden. Terner lag kein Frontdurchgang vor, was zu einem
veranderten Ozongehalt fithren kann. Daher verbleibt die Advekiion ozonarmer Luft in
diesem Hoéhenbercich der Atmosphére als Iirkléarung.

Innerhalb der PBL stieg die Ozondichie vom 8.6. auf den 9.6. nur wenig an, wiahrend

vom 9.6. auf den 10.6. ein Anstieg um ca. 30 ug/m?® zu verzeichnen ist.

Bodennahes Ozon

Da die in Abbildung (6.1) gezeigten Messungen noch mindesiens eine Stunde vor Son-
nenuntergang unter turbulenten Bedingungen stattgefunden haben, liegt in der PBL eine
ahnlich hohe Ozondichle wie in Bodennéhe vor. Auch hier ist am letzten Tag der Episode
ein erhéhter bodennaher Qzonwert auszumachen. In den ersten beiden Tagen betrug der
Wert in 2 m Hohe noch um 130 pg/m?, am 10.6. lag der Bodenwert, bei knapp 145 pg/m?.
Die leicht erhéhte Ozondichie am 8.6. im Vergleich zum 9.6. resultiert aus der um ca.
2 Stunden fritheren Messung und steht mit der oben genannten héheren Ozondichte um

14:45 UT in guter Ubereinstimmung.

6.1.2.3 Lidarergebnisse unter nichtlichen Bedingungen

Die néchtlichen Ozonprofile der Restschicht sind im unteren Teil der Abbildung 6.1 fiir
die Néchte 9.6./10.6. und 10.6./11.6. zusammengefaBt.

In der Nacht 8.6./9.6. fanden keine Messungen statt. Jeweils zwei Profile liegen von
den beiden darauffolgenden Néchten im Hohenbereich von 1100 bis 1900 bzw. 1200 bis
1700 Metern vor. Iiin Profil resultiert jeweils von der Zeit um kurz vor Milternacht UT
und eines aus den frithen Morgenstunden kurz nach 4:00 UT. Zusatzlich wurde noch
eine Messung am 10.6. um ca. 7:00 UT durchgefiihrt, die bei den néchtlichen Profilen
eingezeichnet ist, da eine &hnliche vertikale Struktur aus dieser Messung hervorgeht wie
aus den Messungen unter nichtlichen Bedingungen. Eine um 10 bis 30 ug/m?® erhéhte
Ozondichte der RL ist aus dieser Messung im Vergleich zu Messung vier Stunden zuvor

abzuleiten. Da um diese Zeit noch keine Produktion von Ozon in wesentlichem Umfang
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Abbildung 6.1: Ozonprofile wihrend der Episode 8.6.1993 - 11.6.1993 am Vor- und Nach-
mittag (oben), am Abend (Mitte) und in der Nachi (unten)
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stattgefunden haben kann, was auch der Bodenwert, belegl, ist die erhéhte Zunahme in
1500 bis 1900 m nur durch Advekiion erklarbar. Ob die meteorologischen Verhéltnisse
cine Advekiion als mégliche Iirklarung unterstiitzen, wird im nachsten Abschnitt genauer

geklart.

Wihrend in der Nachl zuvor kein zeitlicher Trend zu verzeichnen ist, ergibt sich im
Laufe der Nacht vom 10.6. auf den 11.6. eine leichte Abnahme der Ozondichte um ca.
15 pug/m?® von ca. 170 pg/m?® um 23:40 UT auf 155 geg/m® um 4:05 UT. Wie schon unter
Tagesbedingungen vom 9.6. auf den 10.6. in der PBL festgestellt wurde, ist auch in der
Restschicht ein Anstieg der Ozonwerte wahrend der Iipisode zu verzeichnen. Am spéien
Nachmitiag und in der Nacht kann kaum photochemisch bedingte Produktion von Ozon
stattfinden, jedoch ist am 10.6. ein Anstieg von 20 pg/m?® zwischen 14:30 UT und 23:40
UT zu verzeichen. Daher mufi Advektion am Abend und in der Nacht vom 10.6. auf den
11.6. eine Rolle gespielt haben. Diese Annahme wird gestiitzt durch die Lidarmessung
von 18:20 UT, die ebenso wie die Messung um 14:15 UT, eine Ozondichte von 155 pug/m?

in der turbulent durchmischien Grenzschicht ergibt.

Bodennahes Ozon

Die néchtlichen Bodenwerte sind im Vergleich zu den Bodenwerten am Tage erheblich
erniedrigt. Geringe nachtliche Bewdlkung wihrend Ozonepisoden bewirkt, ein ungehin-
dertes Abstrahlen von Energic am Boden, was eine Temperaturinversion in den unter-
sten Dekametern hervorruft. Es liegt zwar kein begleitender Radiosondenaufstieg des
Mefortes vor, aber die Radiosondenaufstiege von Kiel ergaben in der Nacht vom 9.6. auf
den 10.6. eine Temperaturzunahme bis in eine Héhe von ca. 250 m iiber Grund, eine
Nacht spater begann eine Temperaturabnahme mit der Hohe ab ca. 330 Metern. In-
nerhalb dieser stabilen Schicht ist es moglich, dafi sich Ozon nach unten mischt und am
Boden abgebaut wird. Untersuchungen von Giisten et al. (1995) zeigen einen logarithmi-
schen Verlauf wahrend zahlreicher Messungen innerhalb der SBL. Somit ergibt sich unter
nachtlichen Bedingungen ein Abbau des Ozons in der SBL, wéhrend in der RL anhal-
tend hohe Ozonwerte vorliegen. Deshalb kann unter néchtlichen Bedingungen wéihrend
Ozonepisoden keine Information aus dem: Bodenwert gewonnen werden, der Aufschlufl

iber die Ozondichte in groferen Hohen gibt.
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6.2 Untersuchungen mit einem Trajektorienmodell

Ozon ist kein primér in die Atmosphére cingeleiletes Gas, sondern es wird photochemisch
aus sogenannten Vorlaufergasen wie zum Beispicl NO,, CO und fliichlige organische Sub-
stanzen (VOC) gebildet. Wenn eine Luftmasse auf dem Wege zum MeBort ein Gebiet
iiberstreicht, in dem hohe Konzentrationen dieser Vorldufergase herrschen, hal dieses
unter Bedingungen hoher Sonneneinstrahlung zur Folge, daB ein nicht unerheblicher Be-
trag an Ozon auf dem Wege zum MeBorl produziert wird. Damit ist die Anderung
des Ozongehaltes der Lufimasse mit der Zeit nicht etwa der Produktion am MeBort
zuzuschreiben, sondern der Advektion. Dariiberhinaus werden so auch Vorlaufergase an

den MeBort, transportiert, dic am MeBort selber fiir vermehrte Produktion sorgen kénnen.

Bei einer Lebensdauer von Ozon in der LI'T von ca. 10 Tagen (Chameides (1978)),
kann Ozon in diesen Héhen iiber weite Strecken bis an den Mefort transportiert werden.
Ehenso kénnen Vorlaufergase aus Enifernungen bis zu 1000 km an einen Ort herangefiihrt
werden (Sonnemann (1992)). Daber ist es wichtig, den Weg, den die Luftmasse zum
MeBort genommen hat, zu kennen. Die Berechnung von Riickwértstrajektorien ermdéglicht
eine Bestimmung des zuriickgelegten Weges der Luftmasse vor Erreichen des MeBortes.
Obwohl so keine Quantifizierung der Advektion méglich ist, so kann dennoch die qua-
litative Betrachtung der Advektion zu ciner Interpretation der gemessenen Ozondichten

beitragen.

6.2.1 Modellparameter

Die hier vorgestellten Trajektorien sind mit einem globalen Modell des kanadischen At-
mospheric Environment Service berechnet. Der Autor mdochte sich an dieser Stelle hierfiir
bedanken und gleichzeitig Dr. R. Schmitt, der die Beschaffung der Trajektoriendaten
erméglicht hat, seinen herzlichen Dank aussprechen. FEine detaillierte Beschreibung des
Trajektorienmodells findet sich in Olson et al. (1978). Dieses Modell ist dreidimensional
und hat eine Gitterauflésung von 381 Kilometern horizontal. Mehrere Hohenstufen sind
bei diesem Modell wihlbar, so auch die des 950 und 850 hPa Niveaus. Die Rechnun-
gen erfolgen auf Isobarenflichen. Zwischen den Gitterpunkten wird linear interpoliert.
Die horizontale Auflssung dieses Modells ist grober als die des zweidimensionalen Mo-
dells vom Meteorologischen Institut der Universitat Hamburg, welches einen horizontalen
Gitterabstand von 42 km besitzt. Dennoch hat das hier benutzte Modell durch die Dreidi-

mensionalitil den Vorteil, daff troposphirische Ozonvertikalprofile besser mit den Trajek-
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toricn verglichen werden kénnen, da die Ozonprofile nicht nur mit bodennahem, sondern
atuch mit Trajekiorien aus der MeBhohe verglichen werden. Da keine speziellen Quellen
von OQzonvorlaufergasen untersucht werden sollen, sondern lediglich geklar! werden sollie,
ob Advektion von ozonreicher Luft stattgefunden haben kann, indem mit Vorlaufergasen
belastete Gebiete passiert, worden sind, bevor die Luftmasse den Beobachtungsort errei-
chi, st dieses Modell besser fiir die hier durchgefithrte Untersuchung geeignet. Die ho-
rzontalen Koordinaten und die Héhe iiber Grund werden vom Modell ausgegeben. IFiir
die bodennahe Schicht wurden die Trajektorien 1im 950 hPa und fiir die Héhenbereiche
der Lidarprofile die Trajektorien im 850 hPa Niveau fiir die Dauer der Episode berech-
net. Alle sechs Stunden, zu den Standardzeiten 00:00, 06:00, 12:00 und 18:00 UT, wird
cine Berechnung der Trajektorien begonnen. Alle drei Stunden wird die Position des
Luftpaketes berechnet. Die Rechnung beinhaltel 20 Zeitstufen, so dafl ein Luftpaket 60
Stunden zurtickverfolgt werden kann. Die Iirgebnisse der Trajekiorienrechnungen sind in

den Abbildungen (6.2) - (6.4) dargestellt.

6.2.2 Modellergebnisse

8.6.1993

Aus den Trajektorien in Abbildung (6.2) beider Niveaus am 8.6. ist der Weg {iber die
Nordsee klar ersichtlich. Ohne iiber den européischen Kontinent zu streichen, sondern nur
die britischen Inseln passierend, gelangt die Luftmasse in beiden Niveaus an den MeBort.
Hohe Windgeschwindigkeiten und kontinuierlich westliche bis siidwestliche Winde machen
es unmoglich, mit dem Graphikprogramm des Meteorologischen Institutes der Universitét
Hamburg die gesamten 60 Stunden der Trajektorie des 850 hPa Niveaus darzustellen.
An dieser Stelle sei Herrn V. Reinhardt vom Meteorologischen Institut der Universitét
Hamburg herzlich gedankdt fiir die graphische Darstellung der Trajektorien. Die Kontrolle
der Koordinaten ergab, daf} sich die Luftmasse vor Lintritt des dargestellten Gebietes
standig liber dem Atlantik aufgehalten hat. FEine Untersuchung der Koordinaten der
Trajekiorien, 24 Stunden bevor die Luftmasse den Meflort erreichte, ergab, dafl sich die
Luftmasse noch iiber dem Atlantik befunden hat, um danach die britischen Inseln zu
iberqueren. In Bodennéhe befand sich das Luftpaktet 24 Stunden bevor es den MefBort,
erreichte an der Ostkiiste Fnglands im Bereich wum Hull. Aufgrund des hauptséchlichen

Aufenthaltes {iber der Nordsee, kann von einem moderaten Anteil an advehiertem Ozon

ausgegangen werden.
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9.6.1993

Die ‘T'rajektorien des 9.6. in Abbildung (6.3) zeigen cinen leicht unterschiedlichen Verlauf
in Bodennéahe und im 850 hPa Niveau. Tn Bodennihe passiert die Luftmasse zunédchst die
britischen Tnseln, streicht iiber die siidliche Nordsee, triffl. anschliefend auf die Schleswig-
olsteinische Nordseckiiste und erreichi nach nur kurzem Aufenthalt iiber dem Festland
den Meflort. Die Trajektorien mit Starticrmin am MeBort in der zweiten Tageshélfic
des 9.6. zeigen, daB die Luftmasse mehr Zeit iiber Deutschland verbringt, sich aber im
wesentlichen nur iiber landlichen Gebieten wie Nordostniedersachsen und Mecklenburg-
Vorpommern aufhéll, was keinen erheblichen Anteil an Advekiion von Ozon erwarten
1aB3t.

Im 850 hPa Niveau (rifft. dic Luftmasse an dicsem Tag, nachdem sie die Nordsece
passiert hat, auf die niedersichsische bzw. nordhollindische Kiiste, zieht weiter land-
einwirts iiber Ostfriesland hinweg bis in die Gegend von Salzgitter, um anschliefend
nordwirts drehend iiber die Liineburger eide den Meforti zu erreichen. Ahnlich wie am
Tage zuvor war es nicht iiber den gesamien Zeitraum moglich, die Trajektorien graphisch
darzustellen. Die dabei passierten Gebiete iiber Land sind teilweise industriell genutzt, je-
doch iiberstreicht die Luftmasse keine stark belasteten Gebiete wie das Ruhrgebiet. Somit
ist auch an diesem Tag mit cher moderater Advektion zu rechnen. Dennoch mufl dieser
Verlauf der Lufimasse eine um mechr als 20 pg/m?® niedrigere Ozondichte von weniger als
70 peg/m? in der Messung um ca. 18:00 UT bewirki haben, wie im vorigen Abschnitt
gefolgert wurde.

Der Aufenthalisort des Lufipakets im 850 hPa Niveau 24 Stunden vor der Ankunft
am MeBort war Mittelengland bzw. Trland, im 950 hPa Niveau war die Luftmasse iiber
der Nordsee. Am 9.6. um 18:00 UT Startzeil hielt sich die Luftmasse in Bodennéhe 24
Stunden vor Eintreffen im Hamburger Raum in dem Bereich um die Elbmiindung auf.

Somit wird sie um diese Zeit nicht mehr von Grofbritannien oder der Nordsee beeinflufit.

10.6.1993

Am 10.6. wurde die Luftmasse stirker kontinental gepragt (s. Abb. (6.4)). Im 950
hPa Niveau strich sie weiter nérdlich iiber die Nordsee, um anschlieend iiber Dédnemark
und Mecklenburg-Vorpommern, Brandenburg, bis hinein nach Polen zu gelangen. Danach
kehrte die Bewegungsrichtung um und die Luftmasse passierte den Berliner Raum, bevor
der Hamburger Raum crreicht wurde. Im 850 hPa Niveau ist ein siidlicherer Verlauf
auszumachen. Ahnlich wie am Tage zuvor, trifft die Luftmasse in Friesland auf den
Kiistenbereich, bewegt sich nun aber stirker landeinwérts iiber Niedersachsen, Sachsen

bis hinein nach Tschechien. Dort kehrt ihre Richtung ebenso wie im 950 hPa Niveau um
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und passiert anschlieBend Gebiete wie den Raum Leipzig-Halle-Bitterfeld, der hinreichend
bekannt ist fiir starke Emissionen. Dortl befinden sich zahlreiche Tinergicerzeugungsanla-
gen, ahnlich wie in der Lausitz, wo die Luftmasse zuvor ebenso vorbeigestrichen ist. Diese
Anlagen basieren auf Braunkohleverstromung und sind somit starke Iimittenten auch von
Stickoxiden. Sowohl im 850 hPa Niveau als auch in Bodennédhe befindel sich die Luft-
masse 24 Stunden vor Irrcichen des MeBories im Gebiel, Ostdeutschland oder West polen.
Also kann an diesem Tag ein erheblicher Anieil an der gemessenen Ozondichte von der
Advektlion herriihren. Tir die Interpretation der Ipisode ist dieses eine entscheidende

Information, die beriicksichtigt werden muf.

6.2.3 Genauigkeitsabschitzung

Die Genauigkeit dieses Trajekiorienmodells wird durch die horizontalen Gitierabstinde
von 381 km eingeschrinkt. Die geringe horizontale Auflésung ist dadurch bedingt, daB
es sich um ein globales Modell handelt. Mit diesem Modell ist man in der Lage, den
wahren Aufenthalisort der Luftmasse auf 190 IKilometer genau zu bestimmen. Die Tra-
jektorieninformationen liegen alle sechs Stunden vor. Die absolute Modellgenauigkeit, ist
schwer abzuschdtzen. Vergleiche mit Trajektorien iiber dem amerikanischen und européi-
schen Kontinent mit anderen Modellen zeigen zufriedenstellende Ubereinstimmungen der
Iirgebnisse. Tine detaillierte Diskussion der Vergleichsergebnisse soll an dieser Stelle nicht

durchgefiihrt werden, es sei hier auf Olson et al. (1978) verwiesen.
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Abbildung 6.2: Rickwdrtstrajektorien im 950 hPa Niveau (oben) und 850 hPa Niveau
(unten) vom 8.6.93 00:00 UT bis 18:00 UT
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Abbildung 6.3: Ritickwdrtstrajektorien im 950 hPa Niveau (oben) und 850 hPa Niveau
(unten) vom 9.6.93 00:00 UT bis 18:00 UT



6.2 Untersuchungen mit einem Trajektorienmodell 85

1008 003 UIE
10.06 0600 UTC --------
10,06 12:00 UTC ——=—
10,06 18:00 UTC - —-—

—30 -25

10.06 00 00 UTC
10.06 G600 UTC =--=-+=--
10.06 1200 UTC ————
l0.0G¢ 1B0OQ UTC -—-—

Abbildung 6.4: Riickwdrtstrajektorien im 950 hPa Niveau (oben) und 850 hPa Niveau
(unten) vom 10.6.98 00:00 UT bis 18:00 UT
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6.3 Simulation mit einem SAulenmodell

Das Ziel des Vergleiches von modellierten und gemessenen Ozonwerten war cine Unter-
suchung von Parametern, die bei einer Ozonepisode eine Rolle spielen. Wie im vorigen
Abschnitt anhand der Trajektorienmodellergebnisse gezeigh geworden ist, spielt die Ad-
vektion von ozonbelasteter Luft am letzlen Tag der Episode vermutlich eine erhebliche
Rolle. Dariiberhinaus sollte die Rolle der turbulenten Durchmischung untersucht wer-
den. TFerner sollte die Moglichkeit einer hinreichend genauen Modellierung einer sich iiber
drei Tage erstreckenden Ozonepisode durch Angabe cines Ozonvertikalprofiles zu Beginn

dieser Iipisode gepriifl werden.

6.3.1 Das Saulenmodell

Bei dem hier zur Simulation der Iipisode benuizten Sdulenmodell handelt es sich um ein
eindimensionales Modell. Tis stellt einen Ausschnitt aus dem dreidimensionalen ISuler-
Modell von EURAD (Europiisches Ausbreitungs- und Depositionsmodell) dar. Dieses
Modell wird an der Universitat zu Koéln betricben. Alle in diesem Kapitel gezeigten
Modellprofile sind dort gerechnet worden. Aus dem dreidimensionalen Modell wird eine
Gitterbox aus dem Gitternelz entnommen. Dieses erlaubt nur noch vertikale Austausch-
prozesse, wihrend horizontale Austauschprozesse nicht mehr zugelassen sind. Eine genaue
Beschreibung des dreidimensionalen Modells findet sich in Hass (1991). Die Modifika-
tionen zum eindimensionalen Modell sind Heupel (1993) zu entnehmen. Wichtige Figen-

schaften des Modells werden hier kurz beschrichen.

6.3.1.1 Feste Modellparameter

Das Modell ist vertikal in 15 Schichten eingeteilt und reicht vom Boden bis in eine Héhe
von ca. 15 km. Die Schichten sind von unterschiedlicher Dicke. In Bodennahe ist die
Schichtdicke gering, sie nimmt mit zunehmender Hohe zu. Der Austausch zwischen den

Schichten berechnet sich nach Heupel (1993):

556; = % (KR (;%) + fi + B (6.1)
mit

C;:  Konzentration des Stoffes ¢

Kgr: Diffusionskoeffizient fiir die vertikalen Austauschprozesse

fir Anderung der Konzentration durch chemische Prozesse

I7;: LEmissionsrale fiir inlerne Emissionen
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Schicht, & || Schicht G

1 {0.995 910.65

2| 0.985 10 | 0.55

31 0.97 11 ] 0.45

41 0.945 12 1 0.35

51 0.91 13 ] 0.25

6 | 0.865 14 1 0.15
0.81 15 1 0.05
0.74

Tabelle 6.1: Mittlere Hohen & der Modellschichien nach Hass (1991)

In der obersten Modellschicht gilt:

501' .
~ =0 (6.2)
Dort ist das Mischungsverhilinis auf 900 ppbV Ozon konstant gehalten. Dadurch ist
das Modell zwar nicht in der Lage stratospharischen Eintrag von Ozon zu simulieren, wie
dieser z.B. bei Kaltfrontdurchgingen auftreten kann, aber im hier vorgestellten Falle han-
delt es sich um eine Ozonepisode. Diese sind durch einen starken Anstieg der Ozonwerte
in der Grenzschicht und nicht durch Tropopausenfaltungen charakierisiert.
Als Randbedingung am Boden gilt:

6C; )
51 = E (—’UD . Cz) + e, (63)

wobei vp die Depositionsgeschwindigkeit und ¢; die Emissionsrate der Schadstoffeintriage

am Boden bedeuten.
Um die Bodentopographie bei gleichzeitig ebener Modellobergrenze von 15 km zu

beriicksichtigen, benutzt dieses Modell als Vertikalkoordinate das o-System der Form:

_ P— Dt
T = , 6.4
Ps — Pt ( )
wobei p = mittlerer Druck im o- Niveau, p, = Druck am Boden (auf 1013.3 hPa
festgelegt) und p; = Druck an Modellobergrenze (auf 100 hPa festgelegt) reprasentieren.
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Die mittleren Hohen o der Tlohenniveaus sind in Tabelle (G.1) angegeben. TFiir sic re-
sultierl, ein mittlerer Druck in dieser Hohe. Um die Héhe R zu ermitteln, geht in der
barometrischen Mohenformel die akiuelle Temperatur in Bodennéhe ein. Die Temperalur
der Hohe 1 ergibtl sich unter der Annahme des trockenadiabatlischen Temperaturgradien-
ten von 6 Kelvin pro Kilometer. Uber Druck und Temperatur in der Héhe R kann die mil

dem Lidar ermitielte Ozondichte in Massenmischungsverhiltnisse umgerechnel werden.

6.3.1.2 Freie Modellparameter

Um die Deposition so wahrheitsgetren wie moglich zu modellieren, ist es méglich, aus
zwel verschiedenen Landnutzungsarten, der urbanen und der lindlichen, auszuwéhlen.
Diese Landnutzungsarten beeinflussen die Depositionsgeschwindigkeit vp und sind somit
wichlig fiir die untere Randbedingung. Die Depositionsgeschwindigkeit von Qzon hat
im Modell einen ausgepraglen Tagesgang. Im Talle landwirtschaftlich genutzter Gebiete
betrdgt sie in der Nacht < 0.03 cm/s, steigt am Morgen bis auf einen Wert von 0.9
cm/s stark an und fallt gegen Abend rasch ab. Im urbanen Tall ist der Tagesgang nicht
so stark ausgepragt mit einer nachtlichen Depositionsgeschwindigkeit von 0.06 und einer
maximalen Geschwindigkeit am Tage von gut 0.2 cm/s.

Ferner sind drei verschiedene PBL Arten wihlbar: niedrige PBL mitl einer maximalen
Grenzschichthéhe von etwa 1 km, mittelhohe PBL mit maximal 1.5 km und hohe PBL
mit maximal 2 km Grenzschichthéhe. Fiir den Fall einer bekannten maximalen Grenz-
schichthohe, ist es moglich, diese Hohe vorzugeben. LEin Tagesgang mil anwachsender
PBL am Morgen und abfallender PBL. am Nachmittag wird vom Modell vorgegeben. Die
Maxima der Grenzschichthéhen sind von 11:30 bis 12:30 UT erreicht. Die Intensitil der
Durchmischung ist ebenfalls in zwei Stufen wahlbar, entweder schwach/mittelstark oder
stark. Dieses variiert die K'g innerhalb der PBL entsprechend. Der Tagesgang der Kg
lehnt sich dem Tagesgang der PBL-Hohen an.

In der Nacht zwischen 20:00 UT abends und 04:00 UT morgens wird standardmiBig
eine konstante Hohe fiir die SBL von 500 Metern angenommen. Optional ist diese Héhe
frei wahlbar.

Um einen Kompromif zwischen einfacher Handhabung und Realitidtsnihe des Modells
zu schlieflen, sind zwar keine horizontalen Austauschprozesse aber dennoch verschiedene
Emissionsgebicte, wie sie fiir das dreidimensionale Modell benutzt werden, wéihlbar. Die
frei wihlbaren Emissionsgebicte besitzen eine Ausdehnung von 60 x 60 Kilometer. Somit
kann Advektion - wenn auch nur in eingeschrinktem Umfang - beriicksichtigt werden.
Die Emissionsraten der einzelnen Gebiete beziehen sich auf den Datensatlz aus dem Jahr

1990 von EMEP (European Co-operative Program for Monitoring and Evaluation of {the
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Long-Range Transmission of Air Pollutants). Die EMEP-Datcnsitze werden fiir Mo-
dellsimulationen vieler Modelle benutzt, da nur diese Datensitze die nétige detaillierte

Information iiber Abgase in der Atmosphére enthalten.

6.3.2 Modellvarianten

Drei Varianten mit unterschiedlicher Genauigkeit, hinsichtlich der Anpassung an die tat-
séachlichen Gegebenheiten werden hier im folgenden auf ihre Trgebnigse im Vergleich zu
den Lidarmessungen untersucht. Zusitzlich wurde ein Modellauf (Nullauf) durchgefiihrt,
bei dem die meteorologischen Parameter so in die Berechnung eingehen, wie das Modell sic
standardmifig berechnet. Alle Varianten (incl. Nullauf) sind berechnet worden, indem
lindliche Oberflicheneigenschaften beriicksichligl wurde. Zur Initialisierung des Modells
diente cin Vertikalprofil der Ozondichte, welches mit dem Lidar gemessen wurde, und
ein Bodenwerl des Ozon, gemessen mit dem Ozonmonitor. Um die von der bodennahen
Temperatur abhingigen photochemische Produkiion gut wiedergeben zu kénnen, wurde
aufler beim Nullauf ferner die zeitliche Entwicklung der Temperatur in 2 m Hohe am
Lidarstandort beachtet. Fiir den Nullauf war die Temperatur mil festem Tagesgang bei

einer Tageshochsttemperatur von 25.2°C vorgegeben.

Der Nullauf

Bei dieser einfachsten Art der Modellierung (Null) wurde eine mittelhohe PBL mit schwa-
cher/mittelstarker Durchmischung angenommen, da keine Aussage a priori {iber die Grenz-
schichtparameter gemacht werden kann. Bei dieser Simulation der Episode wurden nur
die Emissionen des Gebietes eingebracht, in dem sich die Stadt Heide (50 Kilometer nord-

westlich von Itzehoe) befindet, ohne weitere Advektion zu beriicksichtigen.

Die lokale Variante

Bei dieser Variante (lokal) gingen ebenso wie bei dem Nullauf die Emissionen des Ge-
bietes um Heide ein. Aufgrund der mit dem Lidar festgestellten GrenzschichthShen wur-
den die in dem Modell vorgesehenen Standardarten der PBL mittelhoch an den ersten
beiden und hoch am letzten Tag angesetzt. Dieses fiihrt zu guten Ubereinstimmungen der
modellierten maximalen PBL-II6hen mit denen durch das Lidar gemessenen maximalen
PBL-H6hen von 1750 m am ersten 1800 m am zweiten und 2200 m am letzten Tag der
Episode (s.oben). Die zeitliche Entwicklung der Temperatur in Bodenndhe wurde als Hin-
weis auf die Stirke der Durchmischung in der Grenzschicht genommen. Deshalb wurden

die Durchmischungen schwach /mittelstark fiir den ersten und zweiten Tag der Episode



6.3 Simulation mit einem Sidulenmodell 90

und stark fiir den dritten Tag angenommen.

Die Variante mit Advektion

Zusétzlich zu der lokalen Simulation, beriicksichtigl die zweite Variante (Adv) die Advek-
tion von Luftmassen aus anderen Gebieten. Dieses wurde durch variierende Ismissionsge-
hiete erziell. Als Kriterium fitr die Abschatzung der smissionen wurde die in Bodennéhe
vorherrschende Windrichtung am Mefort in Zusammenhang mit den Berechnungen der
950 hPa Niveau Trajektorien benutzt. So wurde fiir den ersten Tag das Imissionsgebiet
um Heide und fiir den zweiten Tag das dstlich an das Gebiet um Heide angrenzende Emis-
stonsgebiet um die Stadt Kiel herum angenommen. Ifiir den dritten Tag ergab sich das

siidlich an das Gebiet um Kiel angrenzende Iimissionsgebiet um Hamburg.

Die Variante mit Advektion und gemessenen PBL - Parametern
Bislang sind nur Parameter in die Simulation eingegangen, die aus Wettervorhersagen
entnommen werden kénnen. Somit ist das Modell mit diesen Varianten in der Lage,
auch Vorhersagen fiir die Ozondichten zu geben. Um zu priifen, ob die zu erwartenden
Iirgebnisse weiter verbesserl werden kénnen, wurde eine zusétzliche Variante, die die
Stéarke der Turbulenz wahrend der Episode besser beriicksichtigt, getestet.

Zur Bestimmung der turbulenten Verhdlinisse wurde der vertikale Temperaturgradi-
ent betrachtet. Ist dieser in einem Hohenbereich grofer als 6 A pro Kilometer, liegl dort
eine feucht-lahile Atmosphére vor. Bei kleineren Temperaturgradienten gilt die Atmo-
sphére in diesem Bereich als feucht-stabil. Dieses Kriterium gibt einen Hinweis auf die
Turbulenz. In Abbildung (6.5) ist das Temperaturprofil fiir jeden der drei Tage jeweils
um 15:00 UT dargestellt, das aus Radiosondenaufstiegen der Station ICiel resultierte. Der
Temperaturgradient betrug am 8.6. in der untersten Schicht 18.9 K pro Kilometer und
in den Schichten dariiber 7.9 bzw. 7.1 K pro Kilometer. Am 9.6. war in der bodennahen
Schicht ein Gradient von 23.3 I pro Kilomeler auszumachen, dieser nahm aber in der
Schicht dariiber 7.2 K pro Kilometer und weiter oben beirdgt er sogar nur 4.0 K pro
Kilometer an. Am 10.6. war in der bodennahen Schicht ein im Vergleich zu den Vortagen
nicht so starker Temperaturgradient von 13.1 I pro Kilometer vorhanden, dariiber betrug
dieser Gradient 7.7 I pro Kilometer, um weiler oben noch einmal zuzunehmen auf 9.2
K pro Kilometer.

Das bedeutetl, dafi nur in der Schicht zwischen ungefahr 800 und 1500 Metlern am
9.6. der Temperaturgradient kleiner als der feuchtadiabatische Temperaturgradient war.
Diese Erkenntnis fithrt zu der Annahme einer starken Durchmischung am ersten und

am letzlen Tag der Episode, wihrend am zweiten Tag schwach/mittelstarke Durchmi-
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schung innerhalb der Grenzschichl angenommen wird. (Bei der lokalen Variante und der
Variante mit Advektion wurde fiir die Starke der Turbulenz fiir die ersten beiden Tage
schwach/mittelstark und fiiv den letzten Tag stark angenommen. )

Als PBL-Héhen wurden bei dieser Variante die aus den Lidarmessungen ermilielien

Hohen genommen.

Zusatzlich zu den Durchmischungsverhéltnissen am Tage wurde bei dieser Variante
auch die Durchmiscbung und die Héhe der SBI. modifiziert. Das Anwachsen der Ozon-
werte wahrend einer Episode wird mitbestimmt von der Intensitdt des néchtlichen Ab-
baus innerhalb der SBL. Geringer Qzonabbau in der Nacht, bedingt durch den geringen
Austausch in der untersten Schicht, trigt wesentlich zum Anstieg der Ozonwerte inner-
halb einer Episode bei. Dadurch, daff die SBL nicht konvektiv durchmischt ist, wurde
der Diffusionskoeffizient fiir die vertikalen Austauschprozesse Kr = 1 gesetzt, so dafl
keine Turbulenz resultiert. Der nichtliche Abbau in der SBL resultiert aus der Depo-
sitionsgeschwindigkeit am Boden. Dic Héhe der SBL wurde aufgrund der néchtlichen

Radiosondenaufstiege von Kiel auf 250 m in beiden Néchten festgelegt.
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Abbildung 6.5: Tempceraturprofile der Radiosondenaufstiege aus Kiel vom 8.6., 9.6. und
10.6. jeweils 15:00 UT
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6.3.3 Vergleich Lidarergebnisse - Modellergebnisse

Der Vergleich von Lidar- und Modellergebnissen wird zu signifikanten Zeiten durchgefiihrt.
Dazu gehort der Nachmittag mit dem Tagesmaximum in der Ozondichle und ferner die
Nacht mit charakteristischem Abbau an Ozon in Bodenndhe und mit anhaltend hohen
Ozonwerten in der RIL. Vergleiche aller anderen Lidarprofile dieser Iipisode mit Modell-
profilen zeigten keine weiteren Torkenninisse, so dafi sich aus Griinden der Kompaktheit,
hier auf die signifikanten Zeiten beschrankt wird. Zum Vergleich des Tagesmaximums
wird jeweils zwischen 14:00 und 15:00 UT am Nachmitlag cin Lidarprofil mit cinem mo-

dellierten Profil verglichen. Die nachtlichen Profile werden um ca. 00:00 UT verglichen.

Die Modellergebnisse wurden zum Vergleich in der untersten Schicht, in ca. 40 m
(=0.995), in ca. 1100 m (=0.865), ca. 1600 m (6=0.81) und fiir die I*dlle mil hochrei-
chenden Lidarmessungen auch in ca. 2200 m (5=0.74) berechnet. Die Variabilitat der
Hohe IR dieser Schichten ist bedingt durch die Variabilitat der Temperaiur in Bodennahe.
Die Abweichungen von diesen Werten in den verglichenen Hohen betrugen maximal 2 m
in der untersten, 32 bzw. 37 m in der Schicht um 1100 bzw. 1600 m und 77 m in der
Schicht um 2200 m. Im folgenden werden die oben genannten Héhen bei der Interpreta-
tion der Vergleiche angegeben. In die Abbildungen geht die akiuell ermittelte Hohe ein.
Die Variante (Null) hat bei den Vergleichen eine andere IIéhe als die anderen Varianten,

bedingt durch die vom Modell berechneten Temperaturen dieser Variante.

Zur Berechnung der Modellergebnisse wurden die Ozondichten in Volumenmischungs-
verhiltnisse umgerechnet. Fiir die hier gezeigien Vergleiche wurden diese Werte wieder
riicktransformiert in Ozondichten. Bei der Initialisierung gingen zur Umrechnung von
pg/m® in Mischungsverhiltnisse die akiuellen Temperaturen und Druckwerte cin. Bei
der Riickrechnung in Ozondichten wurde dieses beriicksichtigt, so dafl die Héhen in Ab-
bildung (6.6) gleich sind. Aus den stiindlich berechneten Werten similicher chemischer
Substanzen wurden die Ozonwerte zum Zeitpunkt einer Lidarmessung extrahiert. Die
Vergleiche beschrianken sich auf Héhen, in denen eine Lidarmessung stattgefunden hat

und ferner auf den durch den Ozonmonitor ermittelten Werl.

6.3.3.1 Initialisierung

Mit den obigen Annahmen und Approximationen wurde das Modell am 8.6. um 12:00
UT initialisiert und in Abbildung (6.6) dargestellt. Die Lidarmessung von 12:05 UT kann

aufgrund der Riickstireusignale eindeutig der PBL zugeordnet werden. Der der Lidarmes-
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sung zugehdrige Bodenwert stammi von dem Ozonmonitor. Die Messung von 10:20 UT im
Bereich von 1800 bis 2000 Metern entstammi der LI'T, welche oberhalb von 1800 Metern
beginnt. Somil ist auch aus dieser Schicht der Atmosphére ein Anfangswert, bekannt. Da
die freie Troposphére hinsichtlich ihrer zeitlichen Ozonentwicklung konservativ wahrend
Ozonepisoden ist, kann der Wert von 10:20 UT als Initialisierungswert herangezogen wer-

den.

2200 Null
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Abbildung 6.6: Lrgebnisse der Initialisierung des Modells am 8.6. wm 12:00 UT

Der bodennahe Modellwert des Falles (Adv/PBL) weicht trotz Angleichung von dem
gemessenen Ozonmonitorwert ab, da das Modell in diesem Fall unter der Annahme starker
Turbulenz initialisiert wurde. Dieses fiihrt offensichtlich zu einem sehr raschen Ausgleich
der Gradienten schon beim ersten Rechenschritt und damit zu konstanten Mischungs-
verhaltnissen.

Fiir den Modellwert in 1100 Metern wurde angenommen, dafl dieser identisch sei mit
dem Lidarwert von 1205 Metern. Fiir den 1600 Meter hoch gelegenen Modellwert wurde
ein Mittelwert der verfiigbaren Lidarwerte von 1300 bis 1800 Metern angenommen. Fine
Begriindung dafiir, daB der Initialisierungswert der Variante (Null) in 2200 m um ca. 3

pg/m?3 niedriger liegt als bei den anderen Varianten in dieser Hohe, gibt es nicht, zumal
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dic Werte in 1100 und 1600 m iibereinstimmen.

6.3.3.2 Vergleich nach 26 Stunden

Am folgenden Nachmitiag, um 14:00 UT wurden die Messungen des Lidars mit, den Mo-
dellergebnissen verglichen. Seit der Tnitialisierung des Modells sind 26 Stunden vergangen.
Die Tirgebnisse des Vergleiches sind in Abbildung (6.7) oben links gezeigt.

Die Bodenwerte sind in allen Fillen ca. 20% niedriger als der gemessene Bodenwert.
Wenn das Lidarprofil nach unten extrapoliert wird, herrscht innerhalb der Grenzschicht,
in der Héhe von 1100 Metern, in allen modellierten Profilen gute Ubercinstimmun g mit
der Messung. Das Modell berechnel einen Ansticg in dieser Iéhe von 112 pug/m? auf
122 pg/m?® fiir die lokale Variante, 128 pg/m? fiir die Variante mit Advektion und 125
rg/m? fiir den Fall (Adv/PBL). Damit ist. die Variante (Adv) in dieser Héhe am besten
modelliert. Fiir die Version (Null) ergibt sich ein Wert, von knapp 120 pg/m3 in 1100 m.

Die Iirgebnisse von Variante (lokal) zeigen in 1100 m einen etwa zwei Drittel so grofien
Anstieg im Vergleich zur Variante (Adv), bei der die Emissionen aufgrund der Windrich-
{ung angepaft worden sind. Dieses zeigt bereits jetzt die Wichtigkeit der Kenntnis realer
Emissionen. Im Fall (Adv/PBL) bewirkt starke Durchmischung am ersten Tag einen
geringen Gradienten zwischen Bodenwert und dem Wert in 1100 m als bei (lokal) und
(Adv). Deshalb ist der Anstieg in 1100 m auch nichi so hoch ausgefallen wie in Tall (Adv).
Der Nullauf zeigt ebenfalls kleinere Gradienten, bedingt durch das geringere Anwachsen

des Ozonwertes in 1100m.

Bei dem gemessenen Anstieg der Ozondichte unterhalb der Grenzschichtoberkante
handelt es sich nicht um einen durch Aerosole bedingten Einfluf}, da die unkorrigierten
Lidarwerte innerhalb der PBL nur um wenige pg/m?® von den korrigierten Werten abwei-
chen. Also ist dieser Anstieg in einer erhdhten Ozondichte begriindet. Dieses wird von
dem Modell in keinem der Falle nachvollzogen. Bis auf Fall (Adv/PBL) ist die Modellhshe
von 1600 Metern bereits in der Entrainmentzone und es ergibt sich fiir die anderen drei
Falle deshalb ein Wert, der zwischen dem PBL-Wert in 1100 m und dem Wert der freien
Troposphére in 2200 m liegt. Somit ergeben sich in 1600 m leichte Abfille der Ozonwerte
von 117 pg/m® zum Zeitpunkt der Initialisierung auf 107 bis 110 pg/m?®. Gute Durchmi-
schung in der Modellhohe von 1600 Metern im Fall (Adv/PBL) bewirkt mit 114 pg/m?

eine Modellierung mit &hnlichen Mischungsverhaltnissen.

Die Ozondichte innerhalb der LI'T zeigt in allen Fallen der Modellierung kaum eine
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Verdnderung. Die Lidarmessung zeiglh hinsichtlich der Ozondichten keinen Anstieg. Da
dic Werte der LFT zu diesem Zeitpunkt ca. 200 m héher Hegen, bedeutet das beziiglich
der Mischungsverhiltnisse eine Trhshung um ca. 3 % bei konstanter Ozondichte. Dieses
ist aus den Modellergebnissen nicht ersichilich. Diese verringern sich um ca. 1 pg/m® im
Vergleich zu den Werlen der Initialisierung. Tiir den Nullauf ergibt sich ein Anstieg um
ca. 2 pug/m?>. Somit liegt nun dieser Werl genauso hoch wie bei den anderen Varianten.

Absolutl betrachtet handelt es sich hier aber um vernachlassighar kleine Abweichungen.

6.3.3.3 Vergleich nach 36 Stunden

In der Nacht vom zweiten auf den dritten Tag dieser Ozonepisode wurde um 00:00 UT
eine Lidarmessung durchgefiihri und mit den Modellergebnissen verglichen. Die rgbnisse
sind in Abbildung (6.7) oben rechts dargestellt. Sowohl die Werte in Bodennéhe als auch
die Werte in der Restschicht (1100 m) stimmen in Fall (Adv) gut iiberein. Die anhaltend
hohen Werte in diesem Hohenbereich der Atmosphire werden gul wiedergegeben. Im
FFall (Adv/PBL) ist der Ozonwert am Boden niedriger. Die flachere SBL bewirkt ein
stirkeres Absinken des Ozonwertes am Boden, da das Reservoir dieser Schicht kleiner ist.
Insgesamt wird aber weniger Ozon abgebaut, da der Nachschub von oben an Ozon zum
Abbau am Boden fehlt. In gréfieren Hohen wird auch hier ein im Vergleich zur Messung
gutes Lrgebnis erzielt. Die bis auf maximal 1750 m hochreichende PBL im Modell bewirkt
dort am Tage einen héheren Wert, der sich bis in die Nacht halten kann. I'ir die Fille
(lokal) und (Null) ergeben sich viel zu hohe Bodenwerte. Da fiir diese Varianten Gebiete
mit geringeren Emissionen gewahlt wurden, wurden auch weniger Vorlaufergase fiir Ozon
bei diesen Varianten modelliert. Die Stickoxide sind in der Nacht verantwortlich fiir einen
Ozonabbau, wihrend sie am Tage zur Produktion von Ozon beitragen. Ein Vergleich
der durch das Modell cbenfalls berechneten NO,-Konzentrationen ergab, da im IFall
(lokal) und (Null) nur etwa ein Drittel soviel NO; und nur ca. ein zehntel soviel NO in
Bodennéhe modelliert wurde wie im Fall (Adv) und (Adv/PBL). Somit ist offensichtlich
der nachtliche Ozonabbau bedingt durch NO und NO, zumindest mitverantwortlich fiir
den starken Abbau in Bodennihe bei den Féllen (Adv) und (Adv/PBL).

Die vorhandenen Lidarmessungen reichen nicht bis in die freie Troposphére. Dennoch

soll hier erwihnt werden, dafl das Modell dort keinen signifikanten Anstieg berechnet.
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Abbildung 6.7: Vergleich zwischen Messung und Modell nach 26 (oben links), 36
rechls), 50 (unten links) und 60 Stunden (unten rechis)
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6.3.3.4 Vergleich nach 50 Stunden

Am dritten Vergleichstag, dem 10.6. wurden Modell- und Lidarergebnisse erneul am
Nachmittag verglichen. Die Lidarmessung aus Abbildung (6.7) unten links stammi von

14:30 UT wihrend das Modellprofil fiir 14:00 UT berechnet isi.

An diesem Tag legl mit 2.2 km cine erheblich méachtigere Grenzschichthdhe vor. Die
Lidarmessung reichi zu diesem Zeitpunkt nur bis ca. 1800 m. Dieses ermdéglicht nur einen
Vergleich bis in diese IIohen. Deshalb sind die Modellergebnisse der Schicht um ca. 2200

m nicht dargestell.

Neben ciner gemessenen Zunahme um 20-30 pg/m? der Ozondichte in der PBL wie am
Boden im Vergleich zum Nachmitiag zuvor ergibt sich wieder eine dhnlich hohe Ozondichte
in beiden Héhenbereichen der Atmosphare. Das fiihrl zu geringeren Mischungsverhalt-
nissen in der Messung am Boden. TFiir die Variante (Null) ergeben sich am Boden und
in der PBL ca. 40 pg/m?® weniger Ozon als es aus den Lidarmessungen hervorgeht. Die
konstant als schwach/mittelstark angenommene Durchmischung macht sich hier bemerk-
bar, indem der Bodenwert ein niedrigeres Mischungsverhéltnis aufweist als der Wert in
1100 m. Bei der Variante (lokal) zeigen sich ebenfalls im Vergleich zur Messung erhebliche
Abweichungen von 30-40 pg/m?, wihrend fiir den Fall (Adv) der Bodenwert fast mit der
Messung iibereinstimmt. Nur der Modellwert dieses Ifalles in der Héhe um 1100 m ist
um ca. 15 pug/m® unterschitzt. Das 1dBt den Schluf zu, daff die Advektion eine wichtige
Rolle an diesem Tag spiell, wie auch schon zuvor aus den Trajektorienberechnungen her-
vorging. Die in beiden Féllen (lokal) und (Adv) angenommene hohe PBL mit starker
Durchmischung innerhalb der PBL bewirki, dafy am Boden gleiche Mischungsverhéltnisse
vorliegen wie in der HIshe. Der als Senke fungierende Boden zeigt bei starker Durchmi-
schung keinen Effekt mehr auf den Modellwert am Boden. Im Falle (Adv/PBL) liegt der
bodennahe Wert unter dem Wert in 1100 m. Somit ist in diesem Fall der Boden zwar als
Senke vom Modell nachvollzogen, jedoch ist dieser Senkeneffekt zu stark. Die modellierten
Ozonwerte in 1100 m sind in sehr guter Ubereinstimmung mit der Messung wic auch die
Werte in 1600.

Die niedrigeren Bodenwerte bei (Adv/PBL) im Vergleich zu (Adv), die sich trotz
starker Durchmischung ergeben, sind nicht zu erkliren. Eventuell handelt es sich hierbei

um einen Modellfehler.
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6.3.3.5 Vergleich nach 60 Stunden

In der folgenden Nachi, zum Ende der Episode, konnte um Mitternacht UT ein Vergleich
staltfinden, der in Abbildung (6.7) unten rechis dargestellt ist. Fiir die Variante (Null)
ergibt sich zwar ein dhnlicher Bodenwerl wie in der Lidarmessung, dieser resuliiert aber
nicht aus dem néchtlichen Abbau von Ozon in Bodennihe, sondern aus dem zu niedrig
errechneten Tageshochstwert.  Innerhalb der R ergeben sich Differenzen von ca. 50
pg/m®. Tn Tall (lokal) und (Adv) sind die Bodenwerte dhnlich hoch wie dic Werle der
jeweiligen Restschicht. Aufgrund der zu hoch angenommenen SBL findet ein zu geringer
Abbau in Bodennéhe statt. Die Ozondichte der Restschicht ist von beiden Modellen zu
niedrig berechnet worden, besonders von der Version (lokal). Die starke Durchmischung
wirki offensichilich bis in die Nach( hinein und sorgl fiir Gradienlenausgleich und somit
fiir zu hohe Bodenwerte und zu niedrige Werle in der RL. Wahrend im Fall (Adv) die
Ozondichte in der Restschicht um ca. 20 ug/m?® zu niedrig modelliert wurde, sind es
in Iall (lokal) &hnlich wie im Fall (Null) ca. 50 pg/m® zu wenig Ozongehalt in der
Restschicht. Im Fall (Adv/PBL) sind mit der Messung sehr gut {ibereinstimmende Werte
in der Ozondichte sowohl am Boden als auch in der Restschicht modelliert, worden. MHier
macht sich bemerkbar, daf die SBL flacher und nicht turbulent durchmischt angenommen
wird, so daf} sich der Ozonwert in der RL halten kann, wahrend am Boden cin Abbau

stattfindet.
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6.3.4 Bewertung und Fazit

Die Modellierung mit verschiedenen Varianten hal zu stark unterschiedlichen Iirgebnissen
gefithrt. Die Modelliufe ohne Advektion haben zu keiner der verglichenen Zeiten rea-
listische Trgebnisse erbracht. Im Fall (lokal) hat sich wic im Fall (Null) prakiisch kein
Ansticg der Ozonwerle wiahrend der gesamten Tipisode ergeben. Dieses steht in krassem
Gegensatz zu den Messungen, die einen drastischen Anstieg um ither 50 gg/m?® in der
PBL vom Zeitpunki der Initialisierung bis zur Messung 60 Stunden spéler zeigl.

Im Falle (Adv) wird dort zwar ein Anstieg um ca. 30 pg/m® vorhersagt, jedoch isi
die vertikale Durchmischung nicht korrekt beriicksichtigt.

Im Fall (Adv/PBL) ist in der Nachi zwar ein mit der Messung iibereinstimmender
Bodenwerl erzeugl worden, jedoch sind die Bodenwerte am letzten Tag zu niedrig model-
liert. Der Anstieg innerhalb der PBL bzw. RIList von Fall (Adv/PBL) gut wiedergegeben.
Hier wird auch der drastische Auvstieg der Ozondichte am letzten Tag von dem Modell

gut wiedergegeben.

Die Angabe des vermuieten Emissionsgebietes war offensichtlich ein wichtiger Schritd,
der zu deutlich besseren Vorhersagen fiihrt. Da die Windrichtung aus Wettervorhersagen
hervorgeht, ist man in der Lage, diese Annahmen auch fiir die Vorhersage von Ozonepiso-
den zu verwenden.

Ein hier nichi dargestellier Vergleichslauf mit Emissionen ausschlieflich aus dem Raum
Heide unter zusilzlicher Beriicksichtigung der wahren maximalen GrenzschichthGhen und
vertikaler Durchmischung wiein FFall (Adv/PBL), ergab am Ende des Vergleichszeitraumes
in der Hohe von 1100 m lediglich einen Wert von 130 ug/m?®. Unter Betrachtung des Ini-
tialisierungswertes von 115 prg/m? ergibt sich nur ein Anstieg von 15 pug/m?®. Dieses stellt

die Wichtigkeit der variierenden Emissionen wiahrend der Episode heraus.

Fin hier ebenso graphisch nicht dargestellter Vergleich zwischen einer Modellversion,
in der die realen Temperaturen eingingen und einer Version, die die vom Modell berech-
neten Temperaturen beriicksichtigt, ergab, daff bis zum 10.6. 00:00 UT ein Unterschied
von weniger als 3 pg/m?® zwischen diesen Varianten auftrat. Am letzten Tag vergréfierte
sich der Unterschied auf bis ca. 10 ug/m?®, bedingt durch die hohe gemessene Temperatur
an diesem Tag. Die Temperatur spielt also bei der Simulation ciner Episode eine Rolle,
jedoch ist der Finflu bei der hier verglichenen Episode nicht anndhernd so stark wie die

Advekiion.
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Um cine Vorhersage iitber die Ozondichte in Bodenndhe und in der Grenzschichi

machen zu kénnen, bedart es

1. einer gulen Abschatzung fiir die Initialisicrung
2. einer Windvorhersage, um die Advektion zu erfassen
3. einer Temperaturvorhersage, um die Produkiion zu bestimmen

1. einer Abschitzung der PBIL-H6he und deren Starke der Durchmischung

a2 ¢

ciner Abschilzung der SBL-TT6he und deren Stédrke der Durchmischung

Dariiberhinaus folgte, daB zu einfache Modellaufe ohne Angabe dieser wichtigen me-
teorologischen Parameter nicht anndhernd in der Lage sind, eine Episode zu modellieren.
Diescs hat der FFall (lokal) klar zum Ausdruck gebracht. Schon nach 36 Stunden kann
dieser Modellauf wie auch der Nullauf als gescheitert angesehen werden, da weder Boden-
wert, noch die Werte in der Grenzschicht mit den Messungen anndhernd iibereinstimmen.
Bis zum Ende des Vergleichs zeigen diese beiden Modellaufe keinen nennenswerten Anstieg

der Ozondichte innerhalb der PBL/RL.

FFerner ergab sich, daf nicht allein die chemische Zusammensetlzung der Atmosphére,
sondern auch die vertikalen Austauschprozesse von grofier Bedeutung sind. Ein Anwach-
sen der Ozondichten mit der Zeit ist in beiden Fallen mit variablen Emissionen geschehen.
Die Vertikalstruktur der modellierten Profile ist verbessert worden, wenn zusétzlich die
turbulenten Verhéltnisse richtig abgeschitzt wurden. Dennoch sind die berechneten Bo-

denwerte in diesem Fall am letzten Tag zu niedrig.

Ils bedarf Profilmessungen in der Atmosphére, um ein Modell eingehend zu priifen.
Bodenwerte allein hitten bei diesem Experiment zu irrefiihrenden Aussagen verleitet.
Die Modellergebnisse wiren aufgrund der zu niedrigen Tageswerte am Boden im Iall
(Adv/PBL) zu negativ bewertet worden. Im Gegensalz dazu wire der Iall (Adv) zu
positiv bewertet und nur in der letzten Nacht verworfen worden. Dieser Fall stimmte
zwar am Boden, mit Ausnahme des letzten Vergleiches nach 60 Stunden Modellauf gut
mit den Lidarergebnissen iiberein, jedoch wurde die Ozondichte in der PBL am letzten
Tag zu niedrig errechnet. Das bedeutet, daB fiir eine Vorhersage der Ozonwerte in der
Grenzschicht eine realistische Abschitzung der turbulenten Durchmischung vorgenommen

werden mufl. Dazu besteht die Moglichkeit, die vorhergesagten bodennahen Temperaturen
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mit den Vorhersagen der in 850 hPa auftreienden Temperatur in Verbindung zu bringen.

IFiir den Ozongehalt, der Atmosphire ist das Integral iiber die gesamte Grenzschicht
wahrend einer Ipisode von grofler Bedeutung, denn der ndchtliche Abbau wird stark
bestimmi durch die Héhe der SBL. Eine zu machtige SBL fiihrt zu unrealistisch ho-
hen néchilichen Abbauraten dort, da durch Gradientenausgleich dieser Schicht Ozon aus
groBeren Hohen nachgeliefert wird. Dieser Gradientenausgleich resultiert in iiberhéhten
Bodenwerten. Ist die SBL flacher, so ist deren Reservoir kleiner und damitl die gesamte
am Boden abgebaute Masse an Ozon geringer. Dieses fithrt zu niedrigeren Bodenwerten,
wobei jedoch absolut, gesehen weniger Ozon abgebaul wird.

Ferner spicll die Stéirke der Durchmischung am Tage cine grofie Rolle. Wird sie zu
schwach angenommen oder wird die Hohe der Grenzschicht fehlerhaft abgeschéist, so
ergeben sich groBere Abweichungen der modellierten von den gemessenen Ozonwerten in
der T6he.

Das bedeutet, dafl hier weder Produktion noch Advektion quantitativ bestimmt wer-
den kénnen, da dafiir das Integral {iber die gesamte Grenzschicht hitte korrekt modelliert

werden miissen. Dieses ist aber bei keinem der modellierten Félle geschehen.

Lin néchster Schrill wire, ein dreidimensionales Modell mit moglichst vielen Profil-
und Bodenmessungen zu initialisieren, um dann einen grofirdumigen Vergleich wahrend
einer Episode durchzufithren. Mit einem dreidimensionalen Modell 148t sich die Advek-
tion besser iiberpriifen als es hier in einer groben Abschitzung durch variable Emissionen
geschehen kann. Daraus wiirde sich dann anbieten, ein Vorhersagenetz fiir Ozonepisoden
aufzubauen, um friithzeitig vor hohen Ozonwerten zu warnen und geeignete Mafinahmen

zur Reduzierung der Vorlaufergase zu treffen.

Um die Vertikalprofile fiir den Modellvergleich zu erhalten, bieten sich Lidarmessungen
durch ihre hohe Orts- und Zeitauflosung an. Sondenmessungen, sofern sie mindestens
zwei mal téglich zur Verfiigung stehen, sind mit ihren begleitenden Informationen iiber
den vertikalen Temperaturverlauf ebenso gut fiir dererlei Vergleiche geeignet, jedoch ist

die Messung mit Sonden mehrmals téiglich sowohl zeit- als auch finanzaufwendig.

6.4 Zusammenfassung

In diesem Kapitel wurde die Moglichkeit der eingehenden Untersuchung einer mehrtagigen

Ozonepisode gezeigt. Bei der hier vorgestellten dreitagigen Episode ergab sich ein Anstieg
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der Ozondichte um ca. 50 pg/m? (30%) in der PBI, wihrend in der TLTT die Ozondichte
nur um 3% innerhalb der ersten 24 Stunden angesticgen ist.

Qualitativ wurde Advektion anhand von Riickwéaristrajekiorien nachgewiesen. Am
dritten und letzten Tag der Episode bewirkte Advektion von Luftmassen aus industriell
genutzien Gebieten in Ostdeutschland einen erheblichen Anteil an dem Anstieg der Ozon-
dichten am MeBort..

Ferner wurde diese Ozonepisode Iirgebnissen eines eindimensionalen Modells verglichen.
Is wurden die bei der Modellierung einer Episode wichtigsten Parameter untersucht und
hewertet. Ohne Beriicksichtigung der Advektion wurde kein befriedigendes Modellergeh-
nis erzielt. Abweichungen bis zu 50 pg/m? (ca. 30%) traten in den Modellvarianien ohne
Beriicksichligung der Advektion auf. Fin Schwachpunkt, des Modells ist. die Modellierung

der Bodendaten. Dieses ist bei keinem Modellauf zu allen Zeiten gelungen.

Bislang sind die Untersuchungen in einem Zeitraum von einigen Tagen durchgefiihri
worden. Im néchsten Kapitel soll dariiberhinaus gegangen werden, indem Ergebnisse ciner

iiber mehrere Jahre andauernden RoutinemeBaktion analysiert werden.



Kapitel 7
Die Variation des Ozons

Im vorangegangenen Kapitel wurde der Tagesgang der Ozondichte am Boden und in der
PBIL wihrend einer Ozonepisode untersucht. Das hodennahe Ozon unterhiegt aufierdem
cinem ausgeprigien Jahresgang. Wie stark der Jahresgang der Ozondichie innerhalls
der LT ist und wie stark die Ozondichte von meteorologischen Parametern oder einer

GroBwellerlage (GWL) abhingig ist, soll nun untersucht werden.

7.1 Allgemeine Methodik

Da die Grenzschichthdhe in dem MeBgebiel nur selten 2 ki iiberschreitet, waren 211 Li-
darmessungen in der LFT im Zeitraum von Juli 1991 bis Ende 1994 méglich. Dazu verglei-
chende Ozonmessungen am Boden liegen in 201 Féllen vor. Die Untersuchungen werden
auf moglichst gleicher Datenbasis durchgefiihrt, d.h. es werden nur die Ozonmonitormes-
sungen in Betracht gezogen, zu denen cine Lidarmessung existiert. Die zehn fehlenden
Bodenmessungen wihrend Lidarmessungen in der LFT sind bedingt durch zeitweiligen
Ausfall des Ozonmonitors. Wie in Kapitel (5) deutlich geworden ist, kénnen die Boden-
werte aufgrund von Abbau an benachbarten Oberflichen lokal stark schwanken. Deshalb
werden diese Datenausfalle nicht durch andere Ozonbodenmessungen ersetzt, da eine Ver-

gleichbarkeit der Ergebnisse gewihrleistet werden soll.

Die Identifikation der Grenzschichthéhe erfolgle aus den Lidarriickstreusignalen (siehe
Kapitel 4). Als Kontrolle diente die durch einen Sprung in der relativen Feuchte bzw. einer
Temperaturinversion gekennzeichnete Grenzschichthdhe aus den vorliegenden Radioson-
dendaten von Kiel vor dem 1.10.1994 (60 km norddstlich des MeBortes), bzw. Bergen ab
1.10.1994 (100 km siidlich des MeBortes), da seit Oktober 1994 der Routineaufstiegsbe-

103
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trich in Kiel eingestelll, wurde. Alle drei bis sechs Stunden werden an diesen Stationen
routinemafig Radiosondenaufstiege durchgefiihrt. Tiir Tdlle, zu denen kein Radiosonden-
aufstieg an cinem MeBtag vorliegt, wurden Radiosondendaten der ca. 60 km nérdlich
von Tlzehoe gelegenen Mefistalion Schleswig in die Betrachtung cinbezogen, die alle 12
Stunden erhélilich sind. Die relalive horizontale TTomogenitét der freien Troposphéare hin-
sichtlich der metcorologischen Parameter spricht fiir eine Vergleichbarkett der Meforte.
Dicses gilt nur, falls kein I'rontdurchgang zu verzeichnen ist. Wahrend IFrontdurchgéngen
bestehen allerdings keine MeBibedingungen in der LI'T, so daf} dicser T"all ausgeschlossen

1st.

Die Ozonwerte der LI'T sind typischerweise iiber die Zeit von 5-10 Minuien gemitielt,
sofern atmosphérische Bedingungen dieses zulieBen. Terner fand eine Mittelung iiber die
Hohe stati, die nicht iiber gleiche Intervalle erfolgte, sondern variabel an die Héhe der
Entrainmentzone angepaBi wurde. Iline fest vorgegebene Hohe in Metern oder cin fest
vorgegebenes Druckniveau, wie z.B. das 850 hPa Niveau, kann in verschiedenen Schichten
der Atmosphire Hegen und hiite so den Datensatz eingeschrankt, da Messungen aus der
LT'T aus groBeren Hohen nicht mit in die Statistik hdtten eingehen kénnen. Oberhalb
der Entrainmenizone wurde gemittelt bis zur maximalen Auswertehdhe. Typischerweise
betrug das Mittelungsintervall 300 m vertikal. Starke Aerosoleinfliisse, wie sie an Schicht-
grenzen auftreten, sind in der freien Troposphére nicht zu erwarten. Traten dennoch
Aerosolschichien oberhalb der Entrainmentzone auf, wurde ein anderes Hohenintervall
gewiahlt, da Messungen aus der ungestorten freien Troposphidre miteinander verglichen
werden sollten. Dieses ist ein weilerer Grund, warum die MeBergebnisse nicht immer
aus einem einheitlichen Héhenbereich stammen. Durch den hier zur Untersuchung be-
nutzten variablen Hohenbereich zwischen 1100 und 2400 Metern iber Grund wurde stets

sichergestellt, daf} alle Messungen aus der LI"T sind.

Zur Untersuchung des Jahresganges der Ozondichte wird eine einfache periodische
Funktion an die Daten angepafit. Iis bietet sich ein Kosinus an, bei dem Amplitude 7y,

Phase 7, und Verschiebung des Nullpunkties 53 variiert wurde:

1y 1y 2m 1y -
0,119 = —-,s(—.p > el 71
) m3] 771[777,3] co 365 Tz ) ¥ s [7713] (7.1)
Der TFakior 22 bewirkt die Normierung der Kalendertage D auf cinen Vollwinkel.

365

Um zu priifen, wie stark die Variation des Ozons von einem der meteorologischen

Parameter Temperatur T', relativer Feuchle r, Windgeschwindigkeit ff und Windrich-
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tung dd abhingl, wird zunéchst enlweder cine lincare Regression oder, im TPalle periodi-
scher Abhingigkeiten wie bei der Windrichtung, eine Kosinus Funktion errechnet. Die
angepaBte Kosinus funktion fiir die Windrichtung wurde wie folgl angesetzi:

2m

dd + 772) + 13 ['”'q]. (7.2)

m?

(g g
O8] = 19 o 2
3[.*1'«.”'] 771 [-n:r."‘] - 360

Da es aus theoretischen Uberlegungen nicht sinnvoll erscheint, Iunktionen héherer
Ordnung abzuleiten, werden nur einfache Funktionen wie Geraden oder cin Kosinus zur
Untersuchung gewéhll. Piir die Abhéngigkeit der Ozondichte von der Grofwetierlage
(GWL) werden die Mittelwerte einer GWL mil dem Mittelwert iiber alle Daten ver-
glichen. Teinere Finteilungen wurden bei den GWL nicht vorgenommen, da innerhalb

jeder Unterteilung hinreichend viele Daten fiir eine Statistik vorliegen sollien.

Um festzustellen, wie stark durch die Parametrisierung die Beschreibung der Dalen-

punkte verbesserl werden kann, wird die Grofie @ berechnet:

o=1-7", (7.3)

Tq

o, und o4 reprisenticren die Standardabweichung der Residuen der angepafiten Kurve
bzw. die Standardabweichung der Tinzelwerte vom Mittelwert.

Ferner wird die Signifikanz der angepaBten Kurve gepriift, indem o, mit dem um den
Wert des zugehdrigen Konfidenzintervalls Ay verminderten og des Mittelwertes verglichen
wird. Als Konfidenzbereich wird hier der Bereich des 95 % Prozent Niveaus betrachtet.
Liegt o, aufierhalb des Konfidenzintervalls Ay von oy, so gilt die Parametrisierung als

signifikant.

7.2 Der Jahresgang der Ozondichte

7.2.1 Methodik

Um fiir den Jahresgang in der Ozondichte der LI'T eine gute Statistik zu erhalten, sind
Messungen innerhalb. der LET méglichst gleichmaBig.iber das Jahr zu verteilen. Die in
Norddeutschland hiufig auftretenden triitben Novembertage lassen zu dieser Jahreszeit
allerdings nur selten Messungen zu. Eine Lidarmessung in der LI'T ist nur unter der
Bedingung einer zumindest durchbrochenen Grenzschichtbewdlkung méglich. Zwischen

Juli 1991 und Dezember 1994 sind unter der Pramisse, zu messen, wann immer die
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Bewdlkungssitualion dieses zuldBt, Messungen durchgefithrt worden, die nicht nur zu
Ozonepisoden stattfanden.

In den Sommermonalen ist es nicht immer moglich, mit dem hier benutzten Auf-
bau des Lidars, in der LI'T zu messen. Bedingt durch starke Konvektion treten dann
Grenzschichthshen von mehr als 2 km auf. Bei der Benutzung von Wasserstoff in der
Ramanzelle fiir eine Lidarmessung ist in dieser TT6he schon hdufig mit dem hier benuizten
System keine Dalenauswertung mehr moglich. Anfangliche Schwierigkeiten beziiglich der
Wellenlingenseparicrung fiithrien dazu, dafl es erst ab Mitle 1994 fiir Routinemessungen
gewihrleistel war, verwerlbare Signale aus Deuteriummessungen zu crhalten. Somit ist

cin GroBieil der MeRergebnisse unter Verwendung von Wasserstoff entstanden.

Zum Vergleich mit, den Einzelmessungen wurden die Ozondichtemessungen der LIT
und in Bodennihe iiber die Monate gemitiell. Dabei wurden sowohl ein arithmetisches
als auch cin gewichtetes Mittel gebildet. Wihrend beim arithmetischen Monatsmitiel
alle Messungen aus dem Monat mit gleichem Gewicht in die Mittelung eingehen, wurde
bei dem gewichteten Monatsmittel zunéchst ein Tagesmittel der Ozondichten gebildet.
Dieses stelll sicher, daB wahrend Ozonepisoden die Mefiwerte im Vergleich zu den ein bis
zwei mal wochentlich durchgefithrien Routinemessungen nicht zu stark gewichtet werden,
denn an cinigen MeBilagen war es méglich, haufiger in der LI'T' zu messen. Im Tebruar
und Mérz gelangen bis zu 13 Messungen in der LT an einem Tag. I'iiv die Bodendaten
wurde zusitzlich zum Vergleich ein Monatsmittel iiber alle vom Ozonmonitor gemessenen

Ozonwerte zwischen Juli 1991 und Dezember 1994 gebildet.

Um die arithmetischen Monatsmittel wurden die 95% Konfidenzintervalle gebildet. So
kann geklart werden, ob und wie oft, die Kosinus Funktion bzw. der Mittelwert tiber alle

Daten signifikant mit dem arithmetischen Monatsmittel iibereinstimmid.

7.2.2 Ergebnisse
7.2.2.1 Der Jahresgang in der LFT

Abbildung (7.1) zeigt den Jahresgang des Ozons in der LFT. Jeder dargestellte Punkt
reprasentiert eine Messung. Die minimal gemessene Ozondichte betragt 54 pg/m® im
Juni. Dieser Wert ist nach dem Durchgang einer Kaltfront gemessen worden. Ibenso
der sehr niedrige Wert von 57 pg/m? im Februar. Der Maximalwert von 116 pg/m? trat
am 27. April 1993 auf. Mit einer dstlichen Stromung flof dabei Luft aus Osteuropa ein.

Dieses deutet auf Advektion von ozonbelasteler Luft hin.
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Abbildung 7.1: Jahresgang der Ozondichte in der LIT: arithmelisches Monatsmitiel
(durchgezogen) und gewichietes Monatsmitlel (gesirichell).  Durchgezogen ist der Ver-
lauf der angepaflen Kosinus-Funktion und der Mittelwert iiber alle Daten angegeben. Fiir
das arithmetische Monalsmitiel und den Miltelwerl dber alle Dalen ist das 95% Konfi-

denzintervall gezeigl.

Die durchgezogene Treppenfunktion in Abbildung (7.1) stellt die arithmetischen Mo-
natsmittel der Messungen dar. Gestrichelt dazu sind die gewichteten Monatsmittel einge-
zeichnet. Zwischen dem arithmetischen und dem gewichteten Monatsmittel treten nur
geringe Unterschiede von maximal 2.7 pg/m?® im Juli auf. Dariiberhinaus ist die angepafite
Funktion nach Gleichung (7.1) eingezeichnet. Die Koeffizienten wie auch die anderen
Parameter sind in Tabelle (7.1) sowohl fiir die Brgebnisse in der LET als auch am Boden
aufgelistet.

Der Korrelationskoeffizient von W 20.32 wurde durch Linearisierung der Kosinus Funk-
tion berechnet. Mit Gleichung (7.3) resultiert $=0.05. Der Grund fiir diesen relativ
niedrigen Wert bzw. einem geringen Unterschied der beiden Standardabweichungen liegt
w.a. in der grofen Streuung der Daten. Der Wert, von o, befindet sich mit 10.86 pg/m®
innerhalb des Intervalls Ay um oy, die Verringerung ist somit nicht signifikant. Der Mit-

{elwert iiber alle Daten liegt in 6 Monaten, die angepafite Kosinus Funktion in 7 Monaten
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innerhalb des Tntervalls Ay um o4, Dieses bedeutel keine entscheidende Verbesserung.

Auffallend ist der geringe Jahresgang mit anhaltend hohen Werten im Winter, einem
leichten Anstieg im Trithjahr bis Mai. Von Juni/Juli an fallen die Werte bereits leicht ab.
Insgesamt ergibt sich ein Mittelwert iiber alle Messungen in der LT von 83 jig/m?. Das
95 % Konfidenzintervall fiir den Mittelwert betriagl 1.55 pg/m?®.

Der geringe Jahresgang mit dem IFrithjahrsmaximum und den hohen Monalsmiticl-
werten geht konform mit Iirgebnissen von verschiedenen européischen Stationen, die Beek-
mann et al. (1994h) verglichen haben. Dort licgen die verglichenen Monatsmittel wihrend
des Trithjahrmaximums um 80 bis 100 pug/m?, wahrend sie im winterlichen Minimum ca.
55 bis 70 pg/m® im 700 hPa Niveau betragen. Bislang nicht verdffentlichte Torgebnisse
des MOL zeigen aus Ozonsondierungen zwischen 1975 bis 1994 ein &hnliches Ergebnis fiir
das 600 hPa Niveau. Das zeigt, daf} es sich bei der hohen Ozongrundbelastung in der

freien Troposphédre um ein groffiraumiges Phanomen handelt.

Parameter 05 o 72 M3 P P o, oy Ay
4] | [4] |24 ea] | [s8] | ]

LT 83| -6.92 1050|8276 [-0.32]0.05 | 10.86 | 11.45 | 1.55
Boden 65 | -29.50 | 0.51 | 62.09 | 0.23 | 0.20 | 21.15 ] 26.31 | 3.66

Tabelle 7.1: Statistik des Jahresganges in LI'T und am Boden: Mittelwert der Ozondichie
O3, Koeffizienten der Sinusfunktion ny, no und ns, Korrelationskoeffizient 1, Parameter
der Reduzierung der Slandardabweichung @, Standardabweichung der Residuen o,., Stlan-

dardabweichung der Einzelwerle vom Millelwert oy und Konfidenziniervall Ay.

7.2.2.2 Der Jahresgang in Bodennéhe

In Abbildung (7.2) ist der Jahresgang der Ozondichte in Bodenndhe dargestellt. Neben
dem arithmetischen und dem gewichteten Monatsmitiel ist das Monatsmitiel aller mit
dem Ozonmonitor gemessenen Qzonwerte eingezeichnet. Klar ersichtlich ist der stirker
ausgepragte Jahresgang im Vergleich zur LFT. An die Mefidaten ist auch hier nach Glei-
chung (7.1) eine Kosinus-Funktion angepafit worden.

Der Korrelationskoeffizient betragt hier 0.23, bedingt durch die grofie Streuung der
Daten. Der Mittelwert iiber alle Daten betrigh 65 ug/m?®, o4 3.66 ug/m3. Der Wert von
o, ist mil 21.15 peg/m3 um 20% geringer als der Wert von o mit 26.34 ug/m3. In diesem

Fall ist o, vermindert um Ay mit 22.68 pg/m?® grofer als o, und somit die Verringerung
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der Standardabweichung durch die Anpassung dieser Kosinus IFunktion signifikant. Die
angepafte Funktion liegt mit nur einer Ausnahme innerhalb des Konfidenzhereichs der
arithmetischen Monatsmitiel, wihrend der Mittelwert {iber alle Daten diese Bedingung

nur viermal erfillt.
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Abbildung 7.2: Jahresgang der Qzondichic in Bodenndhe: arithmetisches Monatsmillel
(durchgezogen), gewichietes Monatsmittel (lang gestrichelt) und Miticl iber alle gemesse-
nen Qzonmonitordaten 1991-199 (kurz gestrichelt). Durchgezogen ist der Verlauf der
angepafiten Kosinus Funktion und der Mittelwert tber alle Daten angegeben. Fir das
arithmetische Monatsmitiel und den Mittelwert iiber alle Daten ist das 95% Konfidenzin-

tervall gezeigt.

Aus den verschiedenen Monatsmitteln ist abzuleiten, dafl das Monatsmittel {iber alle
Daten von 1991 bis 1994 zwischen Februar und Oktober niedriger liegt als die beiden
auf 201 Daten basierenden Monatsmittelwerte. Bedingt durch hohe Ozonwerte wahrend
Schénwetterperioden, und damit auch Mebedingungen fiir das Lidar, ergeben sich hohe
Werte fiir die Bodendaten wahrend Lidarmessungen. An {riiben Regenlagen, mit ent-
sprechend niedrigen Ozonwerten, konnte nicht gemessen werden. Im Spétherbst steigen

unter Schénwetlerbedingungen die Ozonwerte nicht so stark an. Erhohte Ozondichten
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(reten dann hiufig nach Duarchgang einer Kaltfront auf.  Kalifronten kénnen Tinirag
stratospharischen Ozons bis hinunter zam Boden bewirken (Blonsky ef. al (1994)). Diese
IFalle sind aber nur selten mit MeBbedingungen verkniipft, wie im vorigen Abschnitt im
Februar und Juni heschrieben. Somit resultieren im Sommer niedrigere und gegen Tinde

des Jahres hohere Qzonwerte bei Tinbeziehung aller Mcefiwerte.

Der Vergleich zwischen arithmetischem und gewichtetem Monatsmittel der 201 Daten
ist. am Boden grofier als in der LI'T mit ciner maximalen Differenz von 5.8 pug/m* im
April. Der ausgepragte Tagesgang des Ozon in Bodenndhe fiihrt bei nicht gleichverteilten
Messungen iiber den Tag zu grofieren Unterschieden im Tagesmittel als in der LI'T, wo

kein Tagesgang in der Ozondichte beobachtel wird.

7.3 Ozonvariation in Abhingigkeit meteorologischer

Parameter

7.3.1 Methodik

In der Vergangenheit sind Korrelationen hinsichtlich des Ozongehalles der Lufl hauptsich-
lich in Bodenndhe mit einem meteorologischen Parameter, der Temperatur, unternommen
worden, z.B. von Bruckmann und Langensiepen (1981), Yoshikado und Mizuno (1985),
Kanbour et al. (1987), Feister et. al (1989), Schmidt, (1989) und Volz el al. (1989). Die
Kombination der durch das Lidar gemessenen Ozonwerte und meteorologischen Parame-
tern aus der entsprechenden Hohe ist ein weiterer Schriti, auch um die Reprasentativitat
der bodennahen Korrelationen im Hinblick auf die gesamte Troposphire zu untersuchen.
Deshalb wurde die Ozondichte in der LFT mil aus Radiosondenaufsliegen gewonnenen
meteorologischen Parametern der LFT korreliert. Die Radiosondendaten wurden vom
DWD zur Verfiigung gestellt. Verglichen wurden die Parameter Temperatur, relative
IFeuchte, Windrichtung und -geschwindigkeit. Die Globalstrahlung, der direkte meteoro-
logische Parameter, der erheblich an der Ozonproduktion beteiligt ist, steht nur am Bo-
den zur Verfiigung. Somit werden hier keine direkten Vergleiche mit der Globalstrahlung
durchgefithrt, sondern es wird zur Korrelation die Temperatur genommen, die indirekt
mitl der Globalstrahlung verkniipft ist. Im Vergleich zu den Korrelationen in der freien
Troposphire wurde jeweils auch eine Korrelation zwischen bodennahem Ozon und den
meteorologischen Parametern in Bodenndhe auf der zur Verfiigung stehenden Datenba-
sis von 201 Ozonmonitormessungen wahrend Lidarmessungen in der LI"T durchgefiihrt.

Dieses ermoglicht einen Vergleich der Korrelationen der meteorologischen Parameter mit



7.3 Ozonvariation in Abhéngigkeit meteorologischer Parameter 111
der Ozondichte in der LI'T und am Boden.

Falls zum Zeitpunkl der Lidarmessung keine Radiosondenmessung vorlag, da diese
nur alle drei bis sechs Stunden durchgefithrt werden, wurde zwischen den Terminen inter-
poliert. T'iir den Tall, daff keine Radiosondendaten der Mefihhe des Lidars vorlagen, wur-
den ebenfalls Interpolalionen vorgenommen. Im IFalle von relativer Ieuchte, Windrichtung
und -geschwindigkeit wurde zwischen dem néchstmaglich niedriger und hoher gelegenen
Punkt linear auf den Mittelpunki des MeBShdhenintervalls des Lidar interpoliert. Die
Temperatur im MeBhéhenintervall des Lidars wurde aus dem niedriger gelegenen Wert
unter Subtralkiion des feuchtadiabatischen Temperaturgradienten von sechs Kelvin pro

Kilomeler bis zum Mittelpunkt der MeBhohe des Lidars errechnet.

Da die freie Troposphére bedingl durch die Abkopplung vom Boden keinen aus-
gepriglen Tagesgang der Temperatur und relativen Ieuchte wie die Grenzschicht aufweist,
wird durch zeitliche Interpolation kein wesentlicher Tehler gemacht. Auch der Wind wird
in dieser Region der Atmosphéire mehr durch I'ronten beeinflufit als durch einen Tages-
gang. Bei Durchgang von I'ronten bestehen aber keine Mefibedingungen fiir das Lidar.

Da die Bodendalen kontinuierlich aufgezeichnet werden, bedarf es keiner zeitlichen
Interpolalion dieser Daten. Falls durch Ausfall eines Mefigerites keine Bodendaten vor-
lagen, gingen MeBwerte der ca. 2 km entfernt gelegenen Stalion des Geophysikalischen
Beratungsdienstes der Bundeswehr ein. Durch die raumliche Ndhe zum Lidarstandort

entsteht hier kein wesentlicher FFehler.

Die Aufldsung, mil der die Parameter bestimmi wurden, betrug fiir die Temperatur
T 0.1°C, fiir die relative Feuchte » 1 %, fiir die Windrichtung dd 1 Grad und fiir die
Windgeschwindigkeit ff 0.1 m/s. In Bodenndhe wurde r aus der FFeucht- und Trocken-
temperatur des ABmannschen Aspirationspsychometers bestimmt, da dieses Mefigerét als

Standardmefigerdt angesehen ist.

Die Genauigkeit der metecorologischen Daten in Bodennédhe betréagt fiir T' 0.1°C, fiir dd
1.4° und fiir ff ca. 2%. Die Genauigkeil der Bestimmung von r ist temperaturabhéngig
und betrigt durch die Auflésung des ABmannschen Aspirationspsychrometers von 0.1°C
bei der Standardtemperatur von 15°C maximal 2%. Diese Werte werden von Siggelkow
(1986) angegeben. Die Genauigkeil der Radiosondendaten betragt fiir 7' 0.4°C, fiir r 5%
bei der in Schleswig benutzten RS80-Sonde der TFa. Vaisala und 8% bei der in Kiel und

Bergen benutzten RSG-Sonde der Fa. Graw. An den markanten Punkten wird dd auf 10°
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genau bestimmt, [ [ ist aaf ca. 0.5 m/s genau DWD (1983).

7.3.2 Ergebnisse

Die rgebnisse der Korrelation zwischen Ozon und 7', r, ff und dd sind in den Abbildun-
gen (7.3) bis (7.6) dargestellt. Thine statistische Ubersicht fiir die reduzierte Standardab-
weichung und die Korrelalionskoeffizienten, die durch Anpassen einer linearen Regression
berechnet, wurden, ist in Tabelle (7.2) gegeben. Die statistische Ubersicht der Korrela-
tion zwischen Windrichtung und Ozondichte mil den Koeffizienten der Kosinus I'unktion

beinhaltet Tabelle (7.3).

LFT
Parameter || n[£4] | n, ) ¢ | on[LE] | o[ L%] Ag[L2%]
T 85.58 | 0.68[-4.]| 040 [0.08 | 1050 | |
r 87.62 —0.]0[;’}‘?%] -0.20 1 0.02 | 11.22 | 11.45 1.55
ff 84.51 | -0.13["5] | -0.06 | 0.00 | 11.43
Boden
Parameter || m[2%] | 72 P O | o [L5] | oal25] | Aa[LE]
T 54.44 | 1.95[-44.] | 0.58 | 0.19 | 21.43
0 123.60 -0.87[;:%] -0.59 | 0.19 | 21.25 | 26.34 3.66
f 49.51 | 3.45[%%F] | 0.35 | 0.06 | 24.69

Tabelle 7.2: Statistik der linearen Regression wie Tabelle (7.1), aber mit Geradenkoef-
Jizienlen 1y und 1y fiir die LI'T (oben) Boden (unien).

LI'T
Parameter || n[£4] | n2 | ns[2%] | o O | o, [4%] | ou[EF] | Ad[EE]
dd -7.26 | 0.42 | 83.11 | -0.47 | 0.12 | 10.09 | 11.45 1.55
Boden
Parameter | m[25] | ne | ma[2%] | o | o (L] | og[28] | A[LE)
dd 7.23 |-0.38 | 62.89 | 0.02 | 0.01 | 25.99 | 26.34 | 3.66

Tabelle 7.3: wie Tabelle (7.1) fir dd, aber mil den Kocffizienlen der Kosinus Funklion.
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Abbildung 7.3: Abhédngigkeit der Ozondichte von der Temperatur in der LFT (oben) und
in Bodenndhe (unten). Zusdtzlich dargestellt ist die lineare Regression und der Mittclwert
itber alle Daten mit dem 95% Konfidenzintervall.



7.3 Ozonvariation in Abhingigkeit meteorologischer Parameter

130 R N ———
| ] - I I . ‘_ ‘.
i i i ! | i | |
120 |- | H E . B . 1
| i | | o I |
| i | | olw® | | |
110 o | : | i - i i
; sl T o

E | { | o | ® & o |
; 100 |- =& ! i N e O =
3 | | o o ls o | 1

: T T T S T R
° 90 |-o 5 o2 o =% ROy o o5 i o o ]
= — 2 " lo o8 o B %02 6 © | |
© i M- o 2 a s - S, N I —— 1
I e e —

e 80 |- = [ —-08g ? Iy —— e =

ogn © —

N | o ° ¥ o | ° ¥
@) o 0@ © © 0 0 0lo e L i |

o o | ooo| .7 i d | H 3
70 |- _:_ A L ! —u i 3 — 54 4
| | ° |
o e o i 4 | RO ™ |° N l° B |®e
| |
| | @ ]
60 |- ' [ | { i i )
i [ | E | o ?
50 | 1 =i} I ol
0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100
rel, Feuchte , %
140 | T R e -
o
o d i
120 o — 1= = 4 -
"B 100 |- - el g 0 ] _—
\ o

g 0\0\" ot 2 o °°° o ooo .

- 80 - ..?;th = “o_o'b :_E..n %o :n o 1] d —
o 8| 08 3 ° o
- 8 o o~ o © o -7 Py
S o= = i—q' ™ DS o o = =
‘C ki a o . _ovsol oo,

'g 60 = i o N @ ‘;-_— S i et v

S o ©o 000 ° o e 5 .
o % o, oo, " | ]

40 —— o, -h\_.
4 o8 o
@ o 8o
20 e _ i o2 S E—
¢ no ° o C e ]
o 8 o
0 ’ < N o (-] o
0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100
rel, Feuchte , ¥

114

Abbildung 7.4: Abhingigkeit der Ozondichie von der relativen Feuchte in der LFT (oben)
und in Bodennihe (unten). Zusditzlich dargestellt ist die lineare Regression und der Mit-

telwert iber alle Daten mit dem 95% Konfidenzintervall.
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der Mittelwert iiber alle Daten mit dem 95% Konfidenzintervall.
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Abbildung 7.6: Abhingigkeit der Ozondichte von der Windrichtung in der LFT (oben)
und in Bodenndhe (unten). Zusdtzlich dargestellt ist die angepafte Kosinus Funktion und
der Mittelwert iber alle Daten mit dem 95% Konfidenzintervall. Dariiberhinaus sind die
Konfidenzintervalle um die /5 Grad Mittelwerte angegeben.
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7.3.2.1 Korrelation Temperatur — Ozondichte

In Abbildung (7.3) oben ist die Abhiangigkeil der Ozondichte von der Temperatur in
der LIPT dargestelll. Die positive Korrelation zwischen Temperatur und Ozondichte isi,
nur schwach ausgeprigl, was sich in dem Korrelationskoeffizienten ¢ von 0.40 wider-
spicgelt. Die lincare Regression hat cinen Offsel 17, von 85.58 wg/m® und eine Steigung
2 von 0.68 pg/m?® -2 C'. Zusétzlich zur linearen Regression sind die Konfidenzintervalle
des Mittelwertes auf dem 95% Niveau cingezeichnet. Der Wert von ® betrdgt 0.08, womit,
eine Reduzierung der Standardabweichung der Residuen durch lineare Regression um 8%
erzielt wurde. Da o, innerhalb des Tntervalls A; um o, liegt, ist diese Verminderung nicht

signifikant.

In Abbildung (7.3) unten sind im Vergleich zu den Torgebnissen oben die Ozonwerte in
Bodennéhe gegen die Temperatur in Bodennihe wiahrend einer Lidarmessung in der LIF'T
dargestellt. Klar ersichtlich ist eine stirkere positive Korrelation zwischen Temperatur
und Ozongehalt in Bodennihe als in der LI'T. Dieses spiegelt sich im Korrelationskoef-
fizienten von ¢ = 0.58 wider. Hier betragen ny 54.44 ug/m?® und 2 1.95 pg/m?® -2 C. Die

deutlich starkere Verminderung von o, um 19% ist signifikant.

Bei sommerlichen Hochdruckwetierlagen steigh die Temperatur durch starke Sonnen-
cinstrahlung rasch an. Unter diesen Bedingungen steigt die Ozondichte in Bodennéhe
chenfalls an. Im Winter, bei niedrigen Temperatluren und Strahlungswerten, liegen auch
nur moderate Ozonwerte in Bodennihe vor. Die Ozonwerte in der LI'T zeigen diesen

Effekt in abgeschwichter Form.

7.3.2.2 Korrelation relative Feuchte — Ozondichte

Abbildung (7.4) zeigt die Abhéingigkeit der Ozondichte von der relativen Feuchie. Der
Korrelationskoeffizient ¢ ist mit -0.20 in der LF'T schwécher als am Boden mit -0.59. Die
statistischen Untersuchungen sind analog zur Temperatur durchgefiithrt. Die Werte von
m betragen in der LFT 87.62 und am Boden 123.60 ug/m?, 5, ist -0.10 pg/m® in der
LFT und -0.87 ug/m® am Boden. Die relative Feuchte wird dabei in Prozent angegeben.

Wihrend am Boden 19% Reduzierung der Standardabweichung durch lineare Regres-
sion erreicht wird, sind es in der LFT nur 2%. Die nur geringe negalive Steigung der Re-
gressionsgeraden in der LF'T indiziert zudem die schwache Abhéngigkeit der Ozondichte

von der relativen Feuchte in grofieren Hohen. Wahrend dort keine signifikante Ver-
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ringerung der Standardabweichung erreicht wurde, ist am Boden o, signifikant verringert.

7.3.2.3 Korrelation Windgeschwindigkeit — Ozondichte

Die Korrelation zwischen Ozon und Windgeschwindigkeit, in der LI'T zeigl nur einen
geringen lincaren Trend, was sich in Abbildung (7.5) oben und in den Koeffizienten »,
mil 81.51 pg/m? und 5y von -0.13 pg - s/m" zeigl. Der Korrelationskoeffizient, betrigt
-0.06. Die Tatsache, daf} die Ozondichte in der LI'T kaum von der Windgeschwindigkeit
abhangt, zeigl auch der Wert von @. Die Standardabweichung kann durch lineare Regres-

sion nichl gesenkt werden.

Aunders jedoch st das Verhdltnis zwischen Ozon in Bodennidhe und der dortigen
Windgeschwindigkeit. Tine positive Korrelation ist in Abbildung (7.5) unten auszu-
machen, wiedergegeben durch die Werle von 2, mit 49.51 pg/m® und 1y von 3.45 pg -
s/m* mit einem Korrelalionskoeffizienten von ¥ = 0.35. Die nichtlichen windschwachen
Verhdltnisse in Bodenndhe mit gleichzeitigem Abbau des Ozons dort sind fiir die niedrigen
Ozondichten verantwortlich. Aber auch Ozonepisoden sind durch windschwache Wetter-
lagen gekennzeichnet. Bis hin zu moderaten Windgeschwindigkeiten von 6 m/s streuen
die MeBwerte deshalb sehr stark. Dieses macht den Hauptteil der Datenpunkte aus. Die
grofie Streuung bewirkt, dafi die Standardabweichung nur 6% und somit ebenso wie in

der LI'T nicht signifikant durch lineare Regression reduziert werden kann.

7.3.2.4 Korrelation Windrichtung — Ozondichte

Hinsichtlich der Windrichtung ist zu erwarten, daB starker belastete Luft aus dem Raum
Hamburg von Siidost herangefiihrt wird, wihrend die westlichen Winde weniger belastete
Luft von der Nordsee an den Meflort {ransportieren. Im Bereich westlicher Winde iiber
nordliche bis hin zu nordostlichen Winden sind aufgrund iberwiegend ruraler Land-
nutzung in diesem Sektor erniedrigte Werle in der Ozondichte zu erwarten.

In Abbildung (7.6) oben sind erhéhte Ozonwerte in der LI'T fiir siidostliche Winde
auszumachen. Da die Windrichtung periodisch ist, kann keine lineare Regression gebildet
werden, sondern es wurde in diesem Falle - &hnlich wie beim Jahresgang der Ozondichte
- eine Kosinus Funktion angepaBt. Die Windrichtung wird in rad angegeben. Am Bo-
den streuen die Ozonwerte stark mit der Windrichtung. Die Kosinus Funktion zeigt bei
siiddstlichen Winden eine minimale Ozondichte im Gegensatz zur Ozondichte in der LFT

bei dieser Windrichtung. Die nur kleine Amplitude der Kosinus I'unktion spiegelt sich im
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Werl von @ wieder, der in der LIPT 0.12 und am Boden 0.01 betragl. Die Korrelationsko-
effizienten hetragen -0.47 in der LT'T und 0.02 fitr die Korrelation zwischen Windrichiung
und Ozon am Boden. Um zu priifen, wie gut dic Kosinus Funktion bzw. der Mitlel-
wert, iiber alle Daten hei bestimmten Windrichtungen die Ozondichle vorhersagl, wurden
die arithmetischen Mittelwerte und deren Konfidenzintervalle in 45° Schritten berechnet
und miteinander verglichen. Die angepaBie Kosinus [Funktion iberlappt in der LIFT in 7
und am Boden in 8 von 8 [Millen mit den Konfidenzbercichen der 45 Grad Mittelwerte,
wahrend der Mittelwert {iber alle Daten dieses 3 mal in der LI'T und 7 mal am Boden

erfiillt. Beide Verringerungen der Standardabweichung sind nichi signifikant.

7.4 Einflufl der GroB3wetterlage auf die Ozondichte

GroBwetterlagen charakterisieren eine Luftmasse aufgrund ihres Ursprungs und aufgrund
ihres Weges, den sie zuriickgelegt haben, hevor sie den Beobachtungsort erreichen. Bei
der Korrelation zwischen einer GWL und der Ozondichie werden nichi nur ein, sondern

mehrere Parameter in Betracht gezogen, die auf den Ozongehall der Luftmasse einwirken.

7.4.1 Methodik

Die Tinteilung der Luftmassen geschieht nach ihrem Ursprung oder nach dem zuriick-
gelegten Weg. Die Lufimassen sind entweder polaren Ursprungs oder es handelt sich um
Tropikluft. Der Weg, den die Lufimasse zuriicklegt, bevor sie den Beobachtungsort er-
reichi, ist entweder durch kontinentalen oder durch maritimen FinfluB starker geprégt.
s entstehen aus diesen Einteilungen in kontinentale (¢) bzw. maritime (m) Luftmassen
und Polar- (P) oder Tropikluft (7') auch Mischformen fiir kontinentale Polarluft (cP),
kontinentale Tropikluft (¢T'), maritime Polarluft (mP) und maritime Tropikluft (mT)
(nach Scherhag (1948)).

Mit Hilfe dieser acht Einteilungen wird hier untersucht, ob eine dieser Einteilun-
gen zu besonders hohen bzw. niedrigen Ozonwerten fiithrt. Um jedem Meftag eine
GroBwetterlage zuzuordnen, wurde auf die vom Deutschen Wetterdienst veréffentlichten
Routinebeobachtungen zuriickgegriffen. In monatlichen Abstdnden erscheint eine Tabelle
(Die Grofiwetterlagen Europas), in der die GWI, jedes Tages des Monats fiir drei Orle
in Deutschland, Bremen, Karlsruhe und Potsdam, spezifiziert ist. Aufgrund der nord-
deutschen und maritim beeinfluBten Lage Bremens wurde dieser Ort gewahlt, um die
GWL fiir den Meflort zu bestimmen. Bremen liegt ungefihr 120 km siidéstlich von Ttze-

hoe und ist nur ca. 70 km von der Nordseekiiste entfernt. Eine Gleichsetzung von Bremen
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und Ttzehoe beziiglich der GWIL ist somit sinnvoll.

Wie schon bei dem Vergleich mit einzelnen meteorologischen Paramctern sind die
Vergleiche aus der LFT auf 211 Datenpunkte gestiitzt, die Vergleiche in Bodenndhe auf
201 Falle. Aufgrund der Vergleichbarkeit der Datenséatze sind die Bodenwerte wieder nur
zu den Zeiten mit GWTL in Verbindung gebracht, zu denen ein MeBprofil aus der LT'T
vorliegl, analog zu den bisher durchgefiihrten Vergleichen.

Da im Abschnitt (7.2) kein ausgepragter Jahresgang in der LI'T festgestellt werden
konnte, wurde der Datensatz nicht weiter unterteilt, z.B. in Jahreszeiten. Dieses héite
zudem zur Tolge, daf die Kategorien der einzelnen GWL mit teilweise sehr wenig Werten

hegelzl wiren und somit die Statistik verschlechier( wiirde.

Der Parameter o, einer GWL innerhalb der Mefireihen 1481 sich in Anlehnung an Sachs
(1971) berechnen durch:

b9y _ | iy o T (= 1) 74
Tyrwrr :';73 — Myes —/\’j L] ( . )

wobei k fiir die Anzahl der jeweils betrachteten Unterscheidung in GWL steht. Die
Gesamtzahl der Messungen nge; ist in der LFT 211 und am Boden 201. Aunhand dieses

Wertes wird wie oben die Signifikanz der Verringerung der Standardabweichung gepriift.

In Gleichung (7.3) wird fiir die Standardabweichung der Residuen o,,,, cingesetzt.

7.4.2 Ergebnisse

Mit den oben genannten Einteilungen wurden mehr als doppelt so viele [*dlle mit kontinen-
talen als mit marilimen Luftmassen gemessen. Polarluft tritt im Vergleich zu Tropikluft
fast, vier mal so haufig auf, wie aus Tabelle (7.4) zu entnchmen ist. Wihrend maritimer

Tropikluft existieren nur vier Messungen in der LI'T.

Stark streuende Werte, inshesondere in Bodennahe, rufen grofie Werte von o, bei allen
GWL hervor. Zusitzlich zu den mittleren Ozondichten sind die Parameter o,, o4, Ay und
O fiir jede GWL in Tabelle (7.4) eingetragen. Durch die Unterteilung in kontinentale und
maritime Luftimassen erhéht sich die Standardabweichung der Residuen in Bodennéhe im
Vergleich zur Standardabweichung der Einzelwerte vom Mittelwert sogar leicht. Diese
Erhéhung kann auftreten, wenn die Summe der Abstandsquadrate nicht verkleinert wird,

sich aber die Anzahl der Freiheitsgerade k vergroBert, so daff der Nenner in Gleichung
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| ¢|m| Pl T eP[mP[cT |mT]|

i | 145 | 66 [ 168 [a3 106 | 62| 30 4
min, | 138 | 63 || 159 [42 ([ 100 9| 38| 4
Oaprrl24) | 86 | 77| 82|88 || 86| 76| 88| 88
Ospeallt] | 66 |62 ] 62 72| 63| 62 74| 55
Crener e 2] | 10.56 11.18 10.43
Ody, o [£%] 11.45
Agy e [£5] 1.55
drpr | 0.08 0.02 0.09
Cramwpeal i8] | 2635 || 26.10 2610
Tdpoal 5] 26.34
Adp,al5E] 3.66 -
@pa | 000 [ oot [ 0.01

Tabelle 7.4: Vergleichende Slatistik der Grofwetierlagen mil der Ozondichle in der LI'T
und in Bodenndhe (Bod): n; = Anzahl der Messungen, 05 = Mitlelwert der Qzondichie,
Orewr, = Standardabweichung der Residuen bei einer Unterleilung in GWL, a; = Slan-
dardabweichung der Einzelweric vom Mittelwerl iber alle Daten, Ay = Konfidenzintervall
2 og und ® = Parameter der Reduzierung der Standardabweichung der Werle bei einer

GWL zu Standardabweichung der Werle iber alle Messungen.

(7.4) kleiner wird. Am stirksten reduziert wird o,,,, in der LET bei der Unterteilung
in die vier Mischformen der GWL. Hier wird eine Verringerung der Standardabweichung
um 9% erreicht. Aufgrund der Tatsache, dafl sowohl in der LI'T als auch am Boden
keiner der Werte von a,,,, kleiner ist als der entsprechende Wert von oy vermindert um
Ay, ergibi sich, dafl auch bei komplexeren Annahmen wie einer GWL keine signifikante

Verbesserung der Standardabweichungen errreicht werden kann.

Die Einzel- und Mittelwerte der Ozondichte bei verschiedenen GWL sind in Abbildung
(7.7) dargestellt. Die Mittelwerte einer GWL liegen sowohl in der LET (Abb.(7.7) oben)
als auch in Bodennihe (Abb.(7.7) unten) dicht am Mittelwert iiber alle Messungen. Am
starksten weichen die.Mittelwerte einer GWL inder LET mit 5 pug/m?® (6%) bei Tropikluft,
¢T und mT gegeniiber dem Mittelwert iiber alle Messungen in der LI'T nach oben ab.
Im Falle von maritimen Luftmassen und bei mP liegen die Werte um 6 bzw. 7 pg/m? (7
bzw. 8%) niedriger als der Mittelwert. In Bodennéhe liegen die groBten Abweichungen
vom Mittelwert iiber alle Daten bei ¢T mit 9 pg/m?® (14%) héherer Ozondichte und bei
mT mit um 10 pg/m?® (15%) niedriger als im Mittel vor.
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Abbildung 7.7: Ozondichten bei verschiedenen GWL in der LF'T (oben) und in Bodenndhe
(unten). Rechis von den FEinzelmessungen ist der Mittelwert iiber die GWL durch cin

Quadrat wiedergegeben.
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7.5 Fehlerdiskussion

Bedingl durch die variable Mefihohe in der LFT von 1100 bis 2400 m, muf die Vergleich-
barkeit der OzonmeBwerte untersucht werden. Die Annahme gilt, wenn erstens keine
systematische Zu- oder Abnahme der Ozondichte mit der Hohe erkennbar ist, solange in
der LI'T gemessen wurde und zweitens kein Jahresgang in der MeBihohe vorliegt. Die
MeBhohen sind iiber das Jahr gleichverteill, also kann nach dem bisherigen Schema ver-

fahren werden.

Durch die freie ungestorie Lage des meteorologischen Mastes an der Mefistation sind
die meteorologischen Parameter in Bodenndhe reprasentaliv. IMir die meteorologischen
Parameter in der LI"T kann sich nur durch horizontale Inhomogenitdten ein méglicher
Fehler ergeben. Vertikale Inhomogenitaten sind sehr gering, da der Bodeneinfluf} in
diesem Bereich der Atmosphire sehr klein ist. Mogliche Temperaturinversionen i Bo-
dennihe spielen in der LI'T keine Rolle mehr. Beziiglich der relativen Feuchle kénnen
lokal begrenzte Feuchteschichten in der LFT auftreten. Diese I'euchteschichten kénnten
zu einem erheblichen Fehler in der Korrelation zwischen Feuchte und Ozon fiihren, da die
gemessene Ozondichte mit einer falschen relativen Feuchte in Bezug gebracht wird. Da
solche Schichten hoher relativer Feuchte durch starke Aerosolriickstreuung gekennzeich-
net sind und diese Schichten ausgeschlossen bleiben, sollte diese Fehlerquelle klein sein.
Windrichtung und -geschwindigkeit in der LF'T sind ebenso wie alle anderen meteoro-
logischen Parameter nur im Falle eines Frontdurchganges an den verglichenen Stationen
deutlich voneinander abweichend. Da aber bei Trontdurchgédngen keine MeBbedingungen
fiir die freie Troposphire vorliegen, kann diese Fehlerquelle ebenso vernachléssigt werden.
Auch eine Messung kurz vor Frontdurchgingen, die fehlerhaft zu dieser Statistik beitra-
gen konnte, kann ausgeschlossen werden, da die Frontensysteme sich im allgemeinen von
Westen her annihern, die Radiosondenstation Kiel sich aber nordéstlich des Meflortes
befindet. Somit sind Lidarmessungen in der LF'T unméglich, bevor die I'ront den Auf-
sliegsort Kiel erreicht hatl. Schleswig und Bergen-Hohne werden durch ihre nérdliche
bzw. siidliche Lage zum Lidarstandort etwa gleichzeitig wie dieser von einer von Westen

herannahenden Front erreicht.

7.6 Zusammenfassung

Die Statistik der Ozondichte in der LI'T zeigl keinen stark ausgepriglen Jahresgang.

Dieses Ergebnis stimmt mit anderen europaischen Stationen iiberein, ebenso wie die
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Werte der monallichen Mittel. Demnach st in Furopa in der freien Troposphére ein
hoher Tintergrund an Ozon von im Millel elwa 80 pg/m®. Auch wenn das Lidar bei
niedriger Bewdlkung nur in der Lage ist, bei einer zumindes( durchbrochenen Wolken-
decke zu messen, so stammen dennoch die Daten der freien Tropopsphére nicht nur von
Ozonepisoden. Auch auf der Riickseite von Kalifronten wurden Messungen durchgefiihrt.
Aufgelockerte Bewdlkung zu diesen Zeitpunkten machten mehrere Messungen méglich. Zu
diesen Zeilen ist 7.B. diec minimale Ozondichte von 51 pug/m? in der freien Troposphare

gemessen worden.

Die Frage, ob ein einzelner meteorologischer Parameter fiir erhéhie Ozondichten in der
LT Hauptverursacher ist, kann verneini, werden. Die Frgebnisse der linearen Regressio-
nen und die Korrelationskoeffizienten zecigen keinen Hinweis darauf. Aufgrund lincarer
Regression mil der Temperatur in diesem Hohenbereich der Almosphére kann die Stan-
dardabweichung der Residuen im Vergleich zur Standardabweichung vom Mittelwert des
Ozons in der LI'T um nur 8 % verringerl werden. Bei anderen meteorologischen Pa-
rametern, die aus Radiosondenaufstiegen hervorgehen, wie der relativen T'euchte oder der
Windgeschwindigkeit, liegt die Standardabweichung der Residuen nur um 2 % niedriger
oder auf gleichem Werl wie die Standardabweichung vom Millelwert. Das bedeutet, daf
diese meteorologischen Parameter keinen wesentlichen Finflul auf die Ozondichte haben.

Hinsichtlich der Windrichtung ist in der LI"T bei 6stlichen, siidlichen und siidwest-
lichen Winden mil erhéhten Ozonwerten zu rechnen, wahrend bei westlichen und nérd-
lichen Windrichtungen niedrigere Ozondichlen resultieren. Hier konnte die Standardal-
weichung der Residuen durch das Anpassen einer Kosinus Funktion um 12 % reduziert

werden. Dennoch ist keine dieser Verminderungen signifikant.

In Bodennéahe ist auch keine erhéhte Ozondichte bei 6stlichen und siidlichen Winden
auszumachen, bei siid- bis siidwestlichen Winden gibt es sogar leicht erniedrigte Ozon-
werte. Der Einfluf der Temperatur und der relativen Feuchte ist in Bodennédhe erheblich
starker als in der LI'T. Die Standardabweichung der Residuen bei linearer Regression ist
bei beiden Parametern 19 % niedriger als die Standardabweichung vom Mittelwert und

dariiberhinaus signifikant, jedoch nicht bet Windgeschwindigkeit und Windrichtung,.

Durch differenziertere Annahmen, wie die Unterteilung in Grofwetterlagen, 1st eben-
falls keine bedeutend héhere oder niedrigere Ozondichte als im Mittel iiber alle Wetter-
lagen zu finden. Bei tropischen Luftmassen sind die Mittelwerte um 6 % in der LFT

erhéht, bei maritimen Luftmassen sind sie bis zu 8 % erniedrigt. In Bodennéhe ist bei
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kontinentaler Tropikluft 14 % mehr, bei maritimer Tropikluft ist 15 % weniger Ozon als
im Mittel iiber alle Messungen vorhanden. Aufgrund der starken Streuung der Daten,
inshesondere in Bodennihe, ist jedoch keine Standardabweichung signifikant verringert,

worden.

AbschlieBend ist zu bemerken, dafl eine hohere Dalendichie diese Statistik besser ab-
sichern wiirde. Fiir den Jahresgang bedarf es weilerer Messungen hauptsachlich in den
Sommermonaten, besonders bei Tropikluft. Durch den Einsalz von Deuterium bei Li-
darmessungen wird in Zukunft auch bei hochreichender PBL die LFT erreicht. Aufgrund
der Tatsache, daB das Lidar seit nunmehr vier Jahren am gleichen Ort ist und mittelfristig
dieser Standort beibehalten werden soll, kann in Zukunft auch ein méglicher Trend in den

Ozonmessungen entdeckt werden.



Kapitel 8

Schluf3ibetrachtung und Ausblick

Die hier durchgefithrte Arbeit besteht aus drei Teilen:

e ciner Genauigkeitsuntersuchung der Messungen mit dem MPI-DIAL

e ciner Ozonepisodenuntersuchung

e ciner statistischen Untlersuchung der Variation des Ozons in LI'T und in Bodennahe.

Durch zahlreiche Vergleiche von DTAL-Messungen mit BCC-Sondenmessungen an frei-
fliegenden Ballonen und Tesselballonen wurde festgestellt, daB das MPI-DIAL ecin zu-
verlassiges und genaues Meflinstrument, fiir tropospharische Ozonvertikalprofile ist. Fine
mittlere Abweichung der Fesselsondenergebnisse von den Lidarergebnissen von nur 3.5
wg/m?® (entsprechend 3.5 %) und von nur 3.6 ug/m?® (entsprechend 4.1 %) bei Vergleichen
mil freifliegenden Sonden zeigt, dafl das MPI-DIAL fiir Ozonuntersuchungen eingeseizt
werden kann.

Durch den Vergleich mit ECC-Sondenmessungen an Fesselballonen ist es gelungen,
neben den mittleren Abweichungen und den Standardabweichungen der Mefiwerte zueinan-
der auch die Standardabweichung der einzelnen Mefizeitreihen zu ermitteln. Dariiber-
hinaus wurde in einem gemeinsamen Luftvolumen gemessen. Dieses ist eine weitere Be-
dingung fiir einen detaillicrien Vergleich der Mefigeriate und ist ein Fortschritt fiir einen
Systemvergleich, denn es gilt dabei, moglichst viele gemeinsame Parameter zu bestimmen.

Bisherige theoretische Uberlegungen, da$ Lidarmessungen durch ungenaue Kenntnis
der Aerosolparameter fehlerbehaftet sein konnen, wurden bestatigt. Trotzdem wies z.B.

cine am 8.6.94 zwischen 8:34 und 10:10 UT untersuchte Zeitreihe der aerosolkorrigierten
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Lidardaten im Vergleich zu den Sondendalen eine nur ca. 1.2 pg/m?® grofiere Standard-
abweichung auf, obwohl einzelne Minutenmittel der Lidardaten fehlerbehafiet waren.
Um das Problem der Aerosolkorrektur zu lésen, hedarf es der Kenntnis verschiedener
Aerosolparameler, wie z.13. des Verhéltnisses zwischen Ixtinkiion und Riickstreuung oder
der Wellenldngenabhangigkeit der Riickstreuung der Aerosole. Die Acrosoleigenschaften
kénnen von Messung zu Messung lokal und temporir variieren. Durch Untersuchungen
der Ozonprofile mit drei Wellenlingen kann die Unsicherheit der Kenntnis der Aerosol-
parameter verringert werden. Dieses Auswerleverfahren wird derzeil am MPI erprobt.
Somit wiren in Zukunft auch Interpretationen von Messungen an Schichtgrenzen der At-

mosphare mit deutlich reduziertem IFehler méoglich.

Der Ansticg der Ozondichte wihrend einer hier betrachteten Tpisode betrug 50 g/m?®
(30 %) innerhalb von 60 Stunden in der PBL, wahrend ein Anstieg von nur 3% inner-
halb der ersten 24 Stunden in der LFT fesigestellt wurde. Um den Anteil der Advek-
tion quantifizieren zu kénnen, bedarf es Messungen von Ozonvertikalprofilen zeitgleich an
mehreren Orten. Dieses aber erfordert mindestens ein zweites Mefisystem, um gleichzeitig
wihrend Episoden messen zu kénnen und somit mehr Aufschluf} iiber die Advekiion von
Ozon zu erlangen. Hier konnte die Advektion lediglich qualitativ anhand von Riickwirts-
trajektorien untersuchl werden. Ozonsondenmessungen konnten bei der Untersuchung
von Qzonepisoden unterstiitzend wirken, jedoch sind dazu Messungen mehrmals tdglich

notwendig und damit sowohl zeitlich als auch finanziell aufwendiger als DIAL-Messungen.

Anhand eines eindimensionalen Modells, welches Advektion aufgrund variabler Iimis-
sionen beriicksichtigt, wurde gezeigt, dal Advektion ein nicht vernachldssigharer Faktor
bei einer Modellierung sein kann. Wurden variable Emissionen unberiicksichtigt gelassen,
ist der Vergleich bereits nach 36 Stunden gescheitert. Die Abweichungen zwischen Mes-
sung und Modell betragen dann gegen Ende der oben angegebenen dreitdgigen Ipisode
50 wg/m?® (ca. 30 %) und zeigen bei dieser Modellvariante keine Zunahme der Ozondichte
wihrend der Episode. Diese groen Abweichungen gingen einher mit der Advektion von
Luft aus Siid bis Siidost.

Im Vergleich zu Grenzschichtwerten deuten ungenau imodellierte Bodenwerte auf li-
ckenhafte Kenntnis der vertikalen Austauschkoeffizienten in Bodenndhe hin. Nachdem
diese besser angepafit worden sind, kénnen komplexere Modelle, wie das dreidimensio-
nale Modell der Universitat zu Koln, in dieser Hinsicht getestet werden. Dieses Modell
basiert auf dem eindimensionalen Modell. Somit sind grundsétzlich fiir beide Modelle die

erzielten Ergebnisse wichtig. Besser modellierte Bodenwerte ermdglichen in Zukunft den
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Aufbau cines Vorhersagenelzes fiir Ozonepisoden, um frithzeitig vor hohen Ozonwerten
zu warnen und geeignete MaBnahmen zur Reduzierung der Vorlaufergase zu treffen. Die
feinmaschige Strukiur des Mefinelzes der Bodendalen ist fiir eine genaue Initialisicrung
gul geeignet. Obwohl die Initialisierung cines Modells mit Bodendaten aufgrund klein-
skaliger Variabilitdlen der Ozondichte dorl problematisch ist, sollte es in Zukunft Ziel
sein, diese Werte moglichst genau zu modellieren, denn der Mensch atmet. die Lutl aus

ca. 2 m Hohe und damit deren Schadstoffe ein.

Neben Tagesgingen sind auch Jahresginge der Ozondichte mit einem Lidar meBbar,
wie in der vorliegenden Arbeitl gezeigt wurde. Dabei wurde festgestellt, daff kein stark aus-
gepriagler Jahresgang in der LI'T vorhanden ist, was sich in dem minimalen Monaismittel
von ca. 70 pug/m? fiir arithmetisches und gewichletes Monatsmittel im Dezember und dem
maximalen Miltel von 108 pg/m® im Mai widerspiegelt. Auch die gemessenen Spitzen-
werte von minimal 54 pg/m? und maximal 116 pg/m?® belegen die geringe Variation
der Ozondichte in der LI'T. Die 211 erzielten Profile innerhalb von dreieinhalb Mefijahren
zeigen, dafl das Lidar auch fiir den Routineeinsatz geeignet ist. Obwohl eine Lidarmessung
immer durch Bewdlkung nach oben begrenzt ist, ist das Lidar eine gute I'rgdnzung fiir
Routineuntersuchungen der Ozondichten zu den bislang standardméfig benutzten Son-
den. Hinsichtlich der Iivaluierung eines Trends in den Jahresgangen, bedarf es allerdings

noch mehrerer Mefljahre am gleichen Standort.

Die Korrelation zwischen Ozon und den meteorologischen Parametern Temperatur,
relative Teuchte, Windrichitung und -geschwindigkeit sowohl in der LI'T als auch in
Bodennihe ergab, dal die Abhéngigkeit von diesen Parametern in der LI'T wesentlich
geringer ist als in Bodennéhe mit Ausnahme der Korrelation zwischen Windrichtung und
Ozon. Nur am Boden konnte durch die Korrelation mit der Temperatur und der re-
lativen Feuchte die Standardabweichung der Ozonwerte durch Anpassung einer linearen
Regression signifikant verringert werden. Auch die Korrelation der Wetterlage mit der
Ozondichte brachte keine signifikante Verringerung der Standardabweichung. Dieses zeigt,
daB es sich hier um ein komplexes Zusammenspiel von sowohl meteorologischen als auch
chemischen Prozessen handelt. Nur eine Beriicksichtigung beider Prozesse kann, wie auch

bei dem Modellvergleich deutlich wurde, die Variation der Ozondichte erkléren.

Die Problematik der Luftbelastung durch hohe Ozonwerte ist nicht nur auf Iipiso-
den beschrinkt, weil in der gesamtien unteren Troposphére eine hohe Grundbelastung

an Ozon vorliegl. Die Vorlaufergase fiir Ozon miissen deshalb weitrdumig drastisch re-
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duziert werden. Die Advektion kann zu einem dominierenden Fakior fiir die Ozonkonzen-
tration in Bodennihe werden, so dafl internationale Maflnahmen unumgénglich sind.
Dieses hatl ebenfalls der in der Zeit vom 23.6.-26.6.1994 durchgefithrie Ozonversuch in
Neckarsulm /Heilbronn gezeigl (Umweltministerium Baden-Wiirttemberg (1995)). Selbst-
verstandlich ist bei der wissenschaftlichen Begleitung eine interdisziplindre Zusammen-
arbeit Voraussetzung. Fin wichtiges Teil des Puzzles ist in der vorliegenden Arbeit
dadurch eingebracht worden, dafl gemessene Vertikalprofile mit. Modellergebnissen fiir

eine Ozonepisode verglichen wurden.



Kapitel 9

Symbolverzeichnis

Lateinische Symbole

A
c

(&

mP
mT

n

Flache

Lichtgeschwindigkeit,

kontinentale Luftmasse

kontinentale Polarluft

kontinentale Tropikluft

Kalendertag

Windrichtung

Emissionsrate der Schadstoffe
Emissionsrate fiir interne Emissionen
Anderung der Konzentration durch chemische Prozesse
Windgeschwindigkeit

Strom

Wellenlangenexponent,
Systemkonstante

vertikaler Diffusionskoefhzient

Masse

maritime Luftmasse

maritime Polarluft

maritime Tropikluft

Anzahl
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= Anzahl der Messungen in der LI'T
= Anzahl der Messungen in Bodennéhe
= Angzahl aller Messungen in der LFT (211) oder in Bodennédhe (201)
= Anzahldichle
= Uberlappung
= Druck
= Intensitit des Lichtes
= Querempfindlichkeit von Gasen
= Verhiltnis Aerosol- zu Rayleighriicksireuung (Lidarverhéltnis)
= relative Feuchte
= FEntfernung
= Zeil
= Temperatur
Geschwindigkeit

=  Volumen

Griechische Symbole

2

n3

ad

Extinktionskoeffizient
Riickstreukoeffizient
mittlere Abweichung
mittlere relative Abweichung
Differenz
Konfidenzintervall
Koefhizient

Koefhizient

Koeffizient
Wellenlange
Absorptionsquerschnitt

Standardabweichung der Daten



Ofr =

Standardabweichung der Differenzen

Standardabweichung der Ozonmessung

Standardabweichung der Residuen
Dichte

Dauer des Laserpulses

Parameter der Reduzierung der Standardabweichung

Korrelationskoeffizient
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Abkiirzungen

DIAL = Differntial Absorption Lidar

DWD = Deutscher Wetterdienst

[LCC = [Electrochemical Concentration Cell

EMISP = Turopean Co-operative program for Monitoring and valuation
of the Long-Range Transmission of Air Pollutants

EURAD = FEuropaisches Ausbreitungs- und Depositionsmodell

FUROTRAC = FEuropean Iixperiment on Transport and Transformaition of
Environmentally Relevant Trace Constituents in the Troposphere
over Europe

LI'T = unterer Teil der freien Troposphéare

Lidar = Light detecting and ranging

LSB = least significant Bit

MOL = Melteorologisches Observatorium Lindenberg

MPI = Max-Planck-Institut fiir Meteorologie Hamburg

PBL = Planetare Grenzschicht

PC = Personal Computer

PC-CORA = Datenmpfangs- und Aufbereitungssystem

RL = Restschicht

SBL = Stabile (nachtliche) Grenzschicht

TESLAS Tropospheric Environmental Studies by Laser Sounding
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TOR. = Troposperic Ozonc Research

TRACT = Transport of Air Pollutants over Complex Terrain
TROLIX = Tropospheric Lidar Tixperiment

uT = Universal Time

VOC = Volatile organic compounds
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