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Zusammenfassung

Mit dem Start des Satelliteninstruments ,GOME"™ im April 1995 wurde es erstmals mdoglich, die globale
Verteilung einer Vielzahl bodennaher Spurenstoffe experimentell zu bestimmen. In den so gewonnenen
~Spurenstoff-Weltkarten™ kdnnen wichtige Emissionsquellen identifiziert und quantifiziert werden. Der
Vergleich mit numerischen Simulationen erlaubt die Uberpriifung und Korrektur der Budgets atmosphéarischer
Schadstoffe und Treibhausgase.

Summary

With the launch of the satellite instrument ‘\GOME’ in April 1995 it became possible for the first time to measure
the distribution of several surface-near trace gases. In the derived ‘trace gas-worldmaps’ various emission
sources can be identified and quantified. By comparison with numerical simulations it is possible to test and
improve the budgets of atmospheric pollutants and greenhouse gases.

Einleitung

Die Erforschung des Erdklimas und der chemischen Zusammensetzung der Atmosphdre erfolgt heute
weitgehend unter Beriicksichtigung globaler Wechselwirkungen. Vom Menschen emittierte Treibhausgase
haben typischerweise sehr lange atmosphérische Aufenthaltsdauern (im Bereich von vielen Dekaden), was zu
einer sehr gleichmaBigen Verteilung und damit weitgehenden Entkopplung der Wirkungen von den Emissionen
fuhrt. Auch Luftschadstoffe (Gase und Aerosole), deren Aufenthaltsdauer oft sehr viel geringer ist (Stunden bis
Tage), kdnnen von Winden Uber kontinentale Distanzen transportiert werden und trotz verringerter
Konzentrationen einen erheblichen Anteil an lokalen oder regionalen Beeintrachtigungen der Luftqualitat
verursachen. Ein frithes Beispiel fir solche ,Fernwirkungen™ war das Fischsterben in Skandinavischen Seen
Anfang der 1970er Jahre, das fast ausschlieBlich durch Schwefeldioxid-Emissionen aus anderen Landern
Europas verursacht war. Die aktuelle Forschung beschaftigt sich zunehmend mit den Emissionen, dem
Transport und der chemischen Umwandlung von sogenannten Ozonvorldufersubstanzen, wie z.B. Stickoxiden
und flichtigen organischen Verbindungen. Diese bestimmen in groBem MaB die sogenannte
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Oxidationskapazitdt der Atmosphdre, also die Fahigkeit der Atmosphdre zu ihrer Selbstreinigung. Die
Oxidationskapazitat bestimmt unter anderem auch die Abbauraten verschiedener Treibhausgase und stellt so
einen wichtigen Wechselwirkungsmechanismus zwischen Klima und atmospharischer Chemie dar.

Mithilfe numerischer Simulationen kdénnen die physikalischen Eigenschaften und die chemische
Zusammensetzung der Atmosphadre beschrieben und auch die zu erwartende zukinftige Entwicklung
vorhergesagt werden. Solche Modellrechnungen beruhen auf dem heutigen Wissen (ber die physikalischen
und chemischen Prozesse in der Atmosphare sowie ihre Wechselwirkungen mit den anderen Teilsystemen wie
z.B. Ozeane und Biosphare. Trotz einer Vielzahl von Vereinfachungen (bedingt z.B. durch noch unzureichendes
Basiswissen oder begrenzte Rechenkapazitat) ist es heute mdglich, durch solche Simulationen
aussagekraftige Vorhersagen zu erzielen, die auch zunehmend als Grundlage politischer Entscheidungen
anerkannt werden [1]. Die Qualitéat solcher Modellsimulationen muss (und kann nur) durch Vergleiche mit
experimentell gewonnenen Daten Uberprift werden. Neben meteorologischen Parametern wie z.B.
Temperatur und Luftfeuchte werden hierzu auch zunehmend Messungen atmospharischer Treibhausgase und
Luftschadstoffe verwendet. Typischerweise werden solche Messdaten lokal, d.h. von Instrumenten am Boden
oder auf Flugzeugen und Ballonen gewonnen. NaturgemaB ist eine konsistente, globale Abdeckung durch
solche Messungen allein nicht mdglich.

Satellitenfernerkundung

Die Fernerkundung der Erdatmosphare mit Satelliten bietet eine vdéllig neue Informationsqualitdt. Neben dem
fundamentalen Perspektivwechsel, durch den man den eigenen Lebensraum nun erstmals von auBen
~beobachten™ kann, existieren auch viele praktische Vorteile, im Wesentlichen die Verfliigbarkeit von
Information Gber rdumliche Verteilungen auf globaler Skala. Aus den Einzelmessungen kdnnen ,Weltkarten"
der Verteilung verschiedener Spurenstoffe erstellt werden, anhand derer sich z.B. Emissionsquellen und
atmospharische Transformationsprozesse identifizieren und untersuchen lassen. Ein weiterer Vorteil von
Satellitenmessungen ist, dass verschiedene Regionen der Erde mit nur einem Instrument vermessen werden,
was eine direkte Vergleichbarkeit der gemessenen Werte erméglicht. Eine unabhangige Kontrollméglichkeit
aus dem All kénnte in Zukunft eine wichtige Rolle fiir die Uberwachung internationaler Vereinbarungen (z.B. fiir
das Kyoto-Protokoll) spielen.

Die wesentlichen Einschrankungen satellitengebundener Fernerkundungsmethoden sind durch ihre Ferne zum
beobachteten Objekt begriindet. Typischerweise sind die beobachteten Volumina sehr groB (Dimensionen bis
zu mehreren hundert Kilometern). So reprdsentieren die gemessenen Spektren Mittelwerte flir Gebiete,
innerhalb derer die beobachteten Spurenstoffe starke Variationen aufweisen kénnen. Eine limitierte rdumliche
Auflosung sollte indessen nicht nur als Nachteil gesehen werden. Satellitenbeobachtungen sind durch ihre
integrative Natur oft reprasentativer flir den Zustand der Atmosphare als lokale Messungen. Eine weitere
Einschrankung besteht in der niedrigen Abtastrate. Trotz der insgesamt sehr groBen Zahl von
Einzelmessungen wird der gleiche Ort nur mit groBen zeitlichen Abstanden (z.B. einmal pro Tag) oder auch nur
fir bestimmte Bedingungen (z.B. nur tagsiber) beobachtet. Darliber hinaus haben Satellitenbeobachtungen
typischerweise eine relativ geringe Messempfindlichkeit, die grundsatzlich durch die Transparenz der
Atmosphdre begrenzt ist. Im Extremfall macht dichte Bewdlkung die Beobachtung bodennaher Spurenstoffe
vo6llig unmaglich.

Wahrend der letzten 40 Jahre hat sich eine Vielzahl atmosphdrischer Fernerkundungsmethoden mit Satelliten
etabliert. Diese Messungen werden in verschiedenen Spektralbereichen und Beobachtungsgeometrien
durchgefiihrt [2]. Speziell zur Messung stratospharischer Spurenstoffe existieren seit vielen Jahren etablierte
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Verfahren, die in der so genannten Okkultations- oder Limb-Beobachtungsgeometrie durchgefiihrt werden
(Abb. 1). Messungen tropospharischer Spurenstoffe waren mit wenigen Ausnahmen bis zum Start des Global
Ozone Monitoring Experiment (GOME) im April 1995 nicht mdglich [3].

Satelliten-Beobachtungsgeometrien zur Fernerkundung der
Atmosphdre. Messungen in Okkultations- (oberes Bild) oder
Limb-Beobachtungsgeometrie (mittleres Bild) erlauben die
Bestimmung der Zusammensetzung der Stratosphére.
Bodennahe Spurenstoffverteilungen lassen sich nurin Nadir-
Beobachtungsgeometrie (unteres Bild) bestimmen. In
Okkultations- Beobachtungsgeometrie wird das Direktlicht der
Sonne, des Mondes oder von Sternen gemessen. In Limb-
und Nadir-Beobachtungsgeometrie besteht das Messsignal im
von der Erdoberflache reflektierten und von der Atmosphére
gestreuten Sonnenlicht (im IR- und Mikrowellenbereich wird
die thermische Emission der Erde gemessen).

© Max-Planck-Institut fir Chemie

Satellitenmessungen im ultravioletten, sichtbaren und nah-infraroten Spektralbereich
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Seit etwa 10 Jahren erlauben neuartige Satelliteninstrumente auch die Messung einer Vielzahl bodennaher
Spurenstoffe [4]. Diese Instrumente messen das von der Erde reflektierte und von der Atmosphare
zurlckgestreute Sonnenlicht in Nadir-Beobachtungsgeometrie (siehe Abb. 1). Fir wolkenfreie Messungen
stammt ein GroBteil des gemessenen Lichts von der Reflektion am Erdboden oder aus den unteren
Luftschichten; daher sind solche Messungen sehr empfindlich auch fiir bodennahe Spurenstoffabsorptionen.
Neben dem GOME-Instrument wurden bisher drei weitere &hnliche Satelliteninstrumente in eine
Erdumlaufbahn gebracht (siehe Tabelle 1).

Tabelle 1: Satelliteninstrumente im UV/vis/nah-IR Spektralbereich

| Instrument | Satellit | Start |Spektralbereich| Beobachtungsgeometrie
| GOME | ERS-2 | 1995 | 240-790nm | Nadir

| SCIAMACHY | ENVISAT | 2002 | 240-2380nm__ | Nadir / Limb / Okkultation
OMI | _AURA | 2004 | 250-500nm | Nadir
GOME-2 | METOP | 2006 | 240-790nm | Nadir

Das herausragende Merkmal dieser neuen Generation von Satelliteninstrumenten ist ihre moderate spektrale
Aufldsung (ca. 0,2 nm) Uber einen weiten Spektralbereich (typischerweise vom UV bis roten Spektralbereich,
siehe Tabelle 1). Aus den so erhaltenen ,Super-Farbaufnahmen®™ (mit mehreren tausend spektralen Kandlen)
lassen sich die Absorptionsstrukturen einer Vielzahl atmosphéarischer Spurenstoffe identifizieren und mit
bislang einzigartiger Genauigkeit quantitativ analysieren. Mit der Methode der Differentiellen Optischen
Absorptions-Spektroskopie (DOAS) [5] ist es mdglich, Absorptionsstrukturen von kleiner als 1 Promille der
gemessenen Gesamtintensitdt auszuwerten. DOAS beruht auf der simultanen Anpassung verschiedener im
Labor gewonnener Spurenstoff-Absorptionsspektren an das vom Satellten gemessene Spektrum in
ausgewahlten Spektralbereichen (siehe Abb. 2). Derzeit kdnnen aus den Satellitenspektren die folgenden
Spurenstoffe analysiert werden: O3, NO,, BrO, OCIO, SO,, HCHO, H,0, CHOCHO, I0, Oy, (05)>. Viele dieser

Substanzen spielen eine wichtige Rolle fiir die Chemie der bodennahen Luftschichten. Der ins nahe IR
erweiterte Spektralbereich des SCIAMACHY-Instruments erlaubt zudem die Analyse der Treibhausgase CO»

und CH4 sowie von CO.

0; UV

OcClo

HCHO

Mit der Methode der Differentiellen Optischen Absorptions-
Spektroskopie (DOAS) lassen sich aus den gemessenen
Satelliten-Rohspektren (Mitte) auch schwache atmosphéarische
Absorptionen identifizieren und auswerten. Die
Absorptionssignaturen einzelner Spurenstoffe werden in
verschiedenen Bereichen des Spektrums analysiert (kleine
Ausschnitte).

© Max-Planck-Institut fir Chemie

Die Ergebnisse der spektralen Auswertung beschreiben die entlang des atmospharischen Lichtwegs
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integrierte Spurenstoffkonzentration. Mithilfe atmosphérischer Strahlungstransport-Simulationen ldsst sich
diese in die sogenannte vertikale Saulendichte (VCD) - die Uber die Hohe integrierte Spurenstoffkonzentration
- umrechnen.

Globale Spurenstoffverteilungen

Die aus Satellitenmessungen gewonnenen globalen Datensdtze bodennaher Spurenstoffe bieten vollig neue
Moglichkeiten zur Erforschung der atmosphédrischen Zusammensetzung und des Klimas. Speziell fiir die
Spurenstoffe mit kurzer atmospharischer Verweildauer (wie z.B. NO,) =zeigen die gewonnenen

Spurenstoffkarten ausgepragte Muster und starke Gradienten. Lokal erhdhte Werte lassen sich in vielen Fallen
direkt einzelnen Emissionsquellen zuordnen [6]. Im Folgenden werden die gemessenen Verteilungen fir NO>

und HCHO (Formaldehyd) naher vorgestellt (siehe Abb. 3 und 4). NO, entsteht vor allem bei
Verbrennungsprozessen und ist eine wichtige Vorldufersubstanz zur Bildung von bodennahem Ozon. NO 5, wird

Uberwiegend durch menschliche Aktivitaten (z.B. Verkehr) erzeugt; die héchsten Werte werden Uber stark
industrialisierten Regionen Nordamerikas, Europas und Ostasiens beobachtet [7]. Natlrliche Quellen tragen in
geringerem MaB zu der beobachteten NO5-Verteilung bei. So sind etwa die leicht erhéhten Werte Uber Afrika

oder Australien durch Blitze und Bodenemissionen verursacht.

([P M Ve Iy S
e .

NO, VCD [10'® molec/cm?] 3

Mittlere globale Verteilung von bodennahem NO, (2003-

2004), analysiert aus Messungen des Satelliteninstruments
SCIAMACHY auf ENVISAT. Die vertikale Saulendichte (VCD)
beschreibt die vertikal integrierte Spurenstoffkonzentration.
© Max-Planck-Institut fir Chemie

HCHO entsteht beim photochemischen Abbau fllichtiger organischer Substanzen in der Atmosphdre. Erhéhte
Werte werden vor allem Uber tropischen Regionen mit Gppiger Vegetation beobachtet. Sie sind sowohl durch
Emissionen lebender Pflanzen als auch durch die Schadstofffreisetzung bei Waldbranden verursacht.
Menschliche Aktivitaten, z.B. iber Nordamerika, Europa oder Ostasien, tragen zu einem geringeren Anteil zu
der beobachteten HCHO-Verteilung bei.
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HCHO VCD [10"® molec/cm?]

Mittlere globale Verteilung von bodennahem HCHO (1996-
2003), analysiert aus Messungen des Satelliteninstruments
GOME auf ERS-2. Die vertikale Saulendichte (VCD) beschreibt
die vertikal integrierte Spurenstoffkonzentration.

© Max-Planck-Institut fir Chemie

Die in den Satellitendatensdtzen enthaltenen raumlichen Muster erlauben es, selbst relativ schwache
Emissionen eindeutig zuzuordnen. Dies ist ein entscheidender Vorteil gegenliber anderen Messverfahren und
soll im Folgenden an einem ausgewahlten Beispiel verdeutlicht werden. Abbildung 5 zeigt einen Ausschnitt
der in Abbildung 3 vorgestellten NO,-Verteilung. Allerdings sind die Werte Uber den Kontinenten ausgeblendet

und die Verteilung tUber den Ozeanen ist in horizontaler Dimension hochpassgefiltert. Auf diese Weise werden
auch die sehr schwachen Schiffsemissionen ,sichtbar®, die typischerweise um mehr als eine GréoBenordnung
niedriger sind als die Werte Uber Land. Durch den Vergleich mit Karten der Schiffsverkehrsdichte lassen sich
aus den Satellitendaten die Schiffs-NO,-Emissionen abschatzen. Global extrapoliert ergibt sich ein Wert von

etwa 26 Gigagramm Stickstoff pro Jahr [8]. Ohne die klare Identifizierung der Schiffsverkehrsmuster in den
»~Satelliten-NO>-Karten™ wére eine solche Bestimmung nicht méglich gewesen.

[

Vergleich d verkehrsdichte (links) mit
von bodennahem NO, uber Ozeanen (rechts). Zur

Verdeutlichung des sehr schwachen Messsignals in den
Satellitendaten wurden die um mehr als eine GréBenordnung
héheren Werte tUber den Kontinenten ausgeblendet.
Zusatzlich wurde ein Hochpassfilter in horizontaler Richtung
angewandt.

© Max-Planck-Institut fir Chemie und Atlantic Merchant
Vessel Emergency Reporting (AMVER) System
(http://www.amver.com)

Ausblick

Wahrend der letzten Jahre konnten viele bodennahe Spurenstoffe erstmals aus Satellitendaten analysiert
werden. Anhand der gewonnen ,Spurenstoff-Weltkarten®™ war es mdglich viele Emissionsquellen zu
identifizieren und zu charakterisieren. Bislang sind die Unsicherheiten der Satellitendaten jedoch meist noch
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sehr groB, und die wissenschaftliche Interpretation konzentriert sich weitgehend auf die relativen Aussagen,
z.B. zur raum-zeitlichen Variation. In Zukunft wird sich der Schwerpunkt der Datenauswertung auf die
quantitative Interpretation verschieben. Hierflir ist vor allem eine verbesserte Korrektur des Einflusses von
Wolken und Aerosolen auf die Messung bodennaher Spurenstoffe wichtig. Neben den Datensatzen
bodennaher Spurenstoffe werden auch die globalen Verteilungen stratospharischer Spurenstoffe analysiert
(vor allem aus Limb-Messungen). Diese Datensdtze dienen zum einen der weiteren Erforschung der
stratospharischen Ozonchemie. In Kombination mit den Nadir-Messungen erlauben sie aber auch eine
genauere Bestimmung des bodennahen Anteils an der atmospharischen Spurenstoff-Gesamtsaule.

Durch detaillierte Vergleiche weiter verbesserter Satellitendatensatze mit Modellergebnissen lassen sich
insbesondere auch die Emissionen und Budgets atmospharischer Spurenstoffe quantitativ Gberprifen und
aktualisieren. Das Potential dieser Methode konnte in einer klrzlich vorgestellten Studie am Beispiel des
Treibhausgases Methan erfolgreich demonstriert werden [9]. Die immer ldnger werdende Messdauer der
Satelliteninstrumente und ihr zeitlicher Uberlapp machen die gewonnenen Datens&dtze auch zunehmend
interessant fir die Untersuchung von Langzeittrends und deren rdaumlicher Muster [10]. Dies ist gerade in
Hinblick auf den Klimawandel relevant, aber auch fiir die Uberwachung von Luftverschmutzung in Bodenné&he.
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