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Infoleht
N20 sisalduse dinaamika stratosfaaris Aura satelliidi andmete pdhjal

Magistritod eesmargid oli vélja selgitada, kas Aura satelliidi mdodetud N.O kontsentratsioone
stratosfaéri allosas on vdimalik seostada maapealsete No.O mddtmistega, analtitisida N2O ajalist
ja ruumilist diinaamikat stratosfaari allosas, ning hinnata N.O ning O3z kontsentratsioonide
vahelist korrelatsiooni. N20 on uks olulisimaid inimtekkelisi kasvuhoonegaase ning
stratosfadris on ta peamine osooni I6hustava toimega gaas, mida Montréali protokoll ei
reguleeri. TOOs uuriti kontsentratsioone 10 uurimisala kohal neljal kdrgusel stratosféaari allosas.
Andmete analuds viidi 18bi Pythoni programmeerimiskeelt kasutades. Tulemustena leiti, et
stratosfaariliste N>O kontsentratsioonide ning maapealsete emissioonide vahel on edasist
uurimist vajav seos ning et N2O ja Oz korrelatsiooni tugevus ja suund stratosfaari allosas
sOltuvad nii kdrgusest kui geograafilisest laiusest. Lisaks kirjeldati t66s mdlema gaasi
aastaajalisust ning kontsentratsioonide muutusi aastatel 2005-2021.
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Dynamics of stratospheric N2O based on the Aura satellite data

The goals of this Master’s thesis were to determine whether nitrous oxide (N20) concentrations
measured by the Aura satellite in the lower stratosphere can be correlated with N2O
measurements taken at ground level, to analyze the temporal and spatial dynamics of N2O in
the lower stratosphere, and to evaluate the correlation between the concentrations of N2O and
ozone (0Os3). N2O is among the most important anthropogenic greenhouse gases and in the
stratosphere, it is the primary ozone depleting gas not regulated by the Montréal protocol. The
thesis focused on 10 study regions, at four distinct altitudes in the lower stratosphere. The data
were analyzed using the Python programming language. The thesis concluded that
stratospheric N2O concentrations and emissions measured at ground level are correlated in a
way that warrants further study and that the strength and direction of the correlation between
N20 and Oz concentrations in the lower stratosphere are determined by both the altitude and
geographic latitude. In addition, the seasonality and changes in the concentrations of both gases
between 2005-2021 were described in the thesis.
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1. Sissejuhatus

Dilammastikoksiid ehk N20O, tuntud ka kui naerugaas, on Maa kliimasutsteemi vaatepunktist
vaadatuna oluline, kuna CO: ja CH4 jarel on ta summaarse mdju tugevuselt kolmas otsese
inimtegevuse tulemusena Maa atmosfééri alates tdostusrevolutsioonist aina suuremates
kogustes lisanduv kasvuhoonegaas (IPCC, 2021). Lisaks sellele osaleb N2O stratosféaéris
reaktsioonides, mis viivad osooni I6hustumiseni. Erinevalt teistest sellise mdjuga gaasidest
(nagu freoonid) ei ole N2O inimtekkelistele emissioonidele otseseid piiranguid ning kdesoleva

sajandi jooksul on gaasi kontsentratsioon atmosfaaris pidevalt kasvanud (Tian et al., 2020).

Madlemad eelmainitud aspektid muudavad N.O uurimise ajakohaseks, viimastel aastakiimnetel
on kasvanud emissioonid ja N20O pikk eluiga atmosfééris viinud tema kliimat soojendava mdju
osatdhtsuse tBusuni teiste kasvuhoonegaasidega vorreldes (IPCC, 2021). Kdrgem N.O
kontsentratsioon mojutab ka Os, mille vdhenemine viiks otsese tagajérjena ohtlikutel
lainepikkustel UV Kkiirguse intensiivsema maapinnani joudmise, mdjudes ohtlikult nii
inimestele kui elusloodusele uldiselt. Kaudsemad tagajérjed voivad ulatuda aineringete ning

kasvuhoonegaaside m@jutamiseni.

N20 emissioonidest vOi kontsentratsioonist vordlemisi pideva globaalse tlevaate olemasolu
vBimaldaks selle md&jusid paremini prognoosida. Gaasi muutuste ajalise ja ruumilise
dinaamika mdoistmise aitaks regionaalsed probleemkohti tuvastada. Satelliitkaugseire on
mdlema eesmargi saavutamiseks potentsiaalselt kasulik tooriist.

Uheks probleemiks N2O jaoks spetsiifiliselt on see, et teda on troposfaaris satelliitidelt
tehniliselt Gsna keeruline mdota (Chalinel et al., 2022). N2O kontsentratsioone stratosfaaris on
aga NASA Aura satelliit mddtnud pidevalt alates 2004. aastast (Parkinson et al., 2006). Kuigi
stratosfaar asub maapinnast vordlemisi kaugel, on atmosfaér siiski terviklik stisteem ning sealt
périnevate andmete vordlemine maapinnal tehtud mddtmistega véarib paremate variantide
vahesuse puhul proovimist. Aura satelliit mdddab ka Oz kontsentratsioone (Parkinson et al.,

2006), mis annab hea voimaluse kahe gaasi vaheliste seoste uurimiseks.

N20O uldisest olulisusest konkreetsemalt olid kdesoleva t00 ajenditeks kolm artiklit. Esiteks
Parn et al. (2018), kus modddeti Glemaailmsete vélitddde kaigus N-O emissioone orgaanilistelt
muldadelt, peamiselt soodest. Osa artikli jaoks kogutud andmetest vorreldakse kdesolevas toos

Aura satelliidi médtmistulemustega. Teiseks ajendiks oli Ricaud et al. (2009) artikkel, milles



tuletati vdga intensiivseid N>O emissioone ekvatoriaalsete Lduna-Ameerika, Aafrika ja

Indoneesia kohal. Kolmandaks artikliks oli Ball et al. (2018), kus leiti, et madalal stratosfaaris

on ka peale Montréali protokolli ratifitseerimist jatkunud Oz kontsentratsiooni langus, mis on

osoonikihi taastumist pidurdanud. Aura andmed keskenduvad suuresti madalale stratosfaarile

ning on mdddetud rohkem kui 17 aasta jooksul, mis vdimaldab tulemust kontrollida ning

negatiivse trendi puhul potentsiaalselt hinnata, kas sellel on seos N2O kontsentratsiooni

diinaamikaga.

Kéesoleva t66 eesmargid olid:

vélja selgitada, kas Aura MLS instrumendi N>O andmeid saab regionaalselt seostada
maapealsete mddtmistulemustega.

analliisida Aura MLS instrumendi andmete pohjal N2O sesoonset ning aastate vahelist
dinaamikat ning mé&é&rata, millised on N2O Kkontsentratsiooni seosed korguse,
geograafilise asukoha ja Os kontsentratsiooniga

selgitada, kas Os kontsentratsioonil on Aura andmete pohjal stratosfadri alaosas
negatiivne trend ning selle olemasolu korral hinnata, milline roll selle kujunemises on

N2O kontsentratsioonil

Eesmarkidega seotult sdnastati ka jargmised hipoteesid:

Aura MLS instrumendi andmeid on v@imalik pikaajaliste maapealsete trendidega
seostada

uldiste N2O emissioonide kasvu tottu on kontsentratsioonid kdigil kdrgustel labi aastate
tdusva trendiga, Os kontsentratsioon on stratosfaéri allosas kahaneva trendiga

N2O kontsentratsioon on korgeim troopikas (intensiivsete emissioonidega
vihmametsade kohal)

N20 sesoonne diinaamika avaldub selgemini parasvootmes kui troopikas
N20 ja Os kontsentratsioonide vahel on korrelatsioon. Kuna N2O on osooni I6hustav

gaas, siis on kdrgema N20O kontsentratsiooni korral madalam Oz kontsentratsioon



2. Teoreetiline ilevaade

2.1. N2O

2.1.1. Uldine iseloomustus

N20 on kergelt magus, I6hnatu ja varvusetu gaas (RX.ee, i.a. Kasutatud 23.02.2023). Ta on
vees lahustuv, 6hust raskem ning mittesdttiv, aga surve all olevat mahutit kuumutades on N,O
plahvatusohtlik ning tulle sattudes kiirendab gaas suttinud materjali pdlemist. Vedelikuna on
N2O samuti varvusetu, tema keemistemperatuuriks on -89 °C (PubChem, i.a. Kasutatud
03.03.2023.). Kasutust leiab ta meditsiiinis (RX.ee i.a. Kasutatud 23.02.2023),
toiduainetddstuses (Smartwhip, 2020) ning teatud juhtudel ka kitustes (Bonk, 2015).

2.1.2. N20 atmosfaaris

Atmosfaaris on N2O kasvuhoonegaas, mille kliimat soojendav mdju on CO2 omast massithiku
kohta ligikaudu 300 korda suurem (Shankman, 2019). N2O on atmosfééris pika elueaga, ks
tihedamini kasutatud hinnanguid on 116x9 aastat (Prather et al., 2015), aga hiljuti on ndidatud,
et kontsentratsiooni suurenemisega N2O eluiga (spetsiifiliselt stratosfaaris) vaheneb (Prather et
al., 2023).

N20 kontsentratsioon troposfadris on viimase 140 000 a jooksul pusinud uldiselt alla 280 ppb,
madalseisuga 200 ppb laheduses 15 000-25 000 a tagasi (Schilt et al., 2010), aga inimtegevuse
tulemusena on kontsentratsioon viimase sajandi jooksul kiiresti tdusnud ning oli 2019. a
seisuga 332 ppb, mis on kdrgeim N20O kontsentratsioon vahemalt viimase 800 000 a jooksul
(IPCC, 2021).

Lisaks kasvuhooneefekti pohjustavatele omadustele on N2O ka stratosfadrilist osooni I6hustav
gaas (Ravishankara et al., 2009). Erinevalt kloori ja broomi sisaldavatest halogeenilihenditest
ei piira Montreali protokoll N2O emissioone ning selle kontsentratsioon jatkuv ja kiirenev kasv
atmosféaris voib osoonikihi taastumist tugevalt pérssida (Ravishankara et al., 2009; Stolarski
et al., 2015; Tian et al., 2020). Tapsemalt on N2O troposfaaris stabiilne, aga stratosfaari joudes
saab ta seal tdnu UV-kiirgusele eksisteerivate vabade hapniku radikaalidega reageerida
(Macenzie, 2009):

N,0 + 0(*D) - NO + NO

Reaktsiooni saadused voivad osooniga edasi reageerida (Ravishankara et al., 2009):



NO + 053 - NO, + 0,

0+ NO, - NO + 0,
kokkuvdttes: 0 + 05 — 20,
2.1.3. N20 looduslikud allikad

N20-I on mitmeid looduslikke ning antropogeenseid allikaid. Aastatel 2007-2016 moodustasid
looduslikud allikad ligikaudu 57% kdigist globaalsetest emissioonidest (Tian et al., 2020).
Looduslikult emiteerivad N2O-d nii maismaadkoststeemid (Tian et al., 2016) kui ka ookeanid
(Freing et al., 2012). Peamiste allikatega vorreldes véikeses koguses lisavad NoO-d atmosfaéri
ka &ike ja siseveekogud (Tian et al., 2020). Ookeanide osakaaluks kdigist globaalsetest N2O
emissioonidest hinnatakse keskmiselt veidi lle 20% (Bange et al., 2019; Tian et al., 2020),

looduslike pinnaste osakaaluks on tle 30% (Tian et al., 2020).

Uldpildis on nii ookeanides kui looduslikes pinnastes N2O-d genereerivateks protsessideks
mikroobide tegevusel toimuvad denitrifikatsioon, kus N2O on vahesaadus, ning nitrifikatsioon,
kus N2O-d vdib tekkida kdrvalsaadusena (Butterbach-Bahl et al., 2013; Freing et al., 2012).
Ookeanides muudavad N.O emissioone keskkonnatingimuste nagu temperatuuri, happelisuse
ning vee hapnikusisalduse muutumine, aga muutuste paremaks mdistmiseks on vaja
taielikumat ja struktureeritumat tilevaadet ookeanide emissioonide diinaamikast (Bange et al.,
2019). Domineerivaks N2O-d tootvaks protsessiks on ookeanides nitrifikatsioon (Freing et al.,
2012). Ule poole emissioonidest tuleb troopilistest ookeanidest, eriti ekvatoriaalsetest
uhkvooluga regioonidest, kdrgematel laiustel olevate alade osakaaludele annavad ulalt-alla ja
alt-lles lahenemised erinevaid tulemusi (Tian et al., 2020).

Maismaal on emissioonide varieeruvuse paremaks mdistmiseks vajalikud uuritavad aspektid
pinnase mikrobioomi kompositsioon, mitmekesisus ning mikroobide interaktsioonid
taimedega, piirkonna kliima ja maakasutus (Butterbach-Bahl et al., 2013). Protsessid on tihti
mitmekdilgsed. Naiteks kliimasoojenemine helt poolt suurendab N2O emissioone, aga samas
kdrgem CO: kontsentratsioon suurendab lammastiku hulka, mida taimed kasutada saavad,
kuigi kahe mdjuri 16plik efekt on emissioone suurendav (Tian et al., 2020, 2019). Seejuures on
enamikes looduslikes o©koslisteemides voimalik leida kliimasoojenemisest pdhjustatud
muutusi, mis eriti selgelt valjenduvad soodes sagenevate pdudade tottu. Nii on Bahram et al.
(2022) globaalse soomuldade mikrobioomi uuringute alusel selgunud, et praktiliselt kdigis

soodes esineb v8i on esinenud pduaperioode, mis on mdjutanud ka N2O emissioonide kasvu.



2.1.4. N20 antropogeensed allikad

Inimtegevuse valdkondadest lisab N2>O-d kindlasti kdige rohkem atmosfaari pdéllumajandus.
Haber-Boschi protsessi loomine on ldmmastikvéetiste efektiivse tootmise voimaldamise abil
olnud véga oluline Maa kasvava rahvastiku toitmises (Davidson & Kanter, 2014). Tian et al.
(2020) hinnangul pdhjustab pdllumajandus 52% kdigist antropogeensetest N2O
emissioonidest. Lammastikku sisaldavad véetised leiavad kasvava rahvaarvuga aina rohkem
kasutust ning lisavad seeldbi, kaunviljade rohkema kasvatusega koosmdjul, keskkonda aina
rohkem keemiliselt reaktiivset lammastikku, mis pohjustab muuhulgas kdrgemaid N>O
emissioone pdllumaadelt (Tian et al., 2019). Lammastiku vee ja dhu kaudu edasi kandumine
peale véetamist viib kaudse mdjuna suuremate N>O emissioonideni looduslikelt pinnastelt
(Thompson et al., 2019).

Otsestest inimtekkelistest emissioonidest jargnevad pdllumajandusele muud tddstused ja
biomassi pbletamine (Davidson & Kanter, 2014; Tian et al., 2020). Looduslikult kérge N2O
tootlikkusega troopiliste metsade pdllumaaga asendamine on teatud méaral emissioone isegi
vdhendanud, aga seda vahendamist tasakaalustab vélja ajutine metsalangetusele jargnev

emissioonide tbus ja uutelt pdllumaadelt tulenevad emissioonid (Tian et al., 2020).
2.1.5. Regionaalsed emissioonid

Toostusrevolutsioonieelsel ajal tulenes pdhiosa N2O emissioonidest troopikast, suurima
emissioonide tihedusega pindalatihiku kohta olid Kongo ja Amazonase vihmametsad (Tian et
al., 2019). Tanapé&eval on nii Aafrikas kui Louna Ameerikas looduslikud mullad jatkuvalt
peamised emiteerijad, aga inimtegevus on koguemissioone arvestataval maaral suurendanud
(Tian et al., 2020, 2019). Mdlemas regioonis on ka kdrge biomassi pbletamisest tulenevate
emissioonide tihedus (Davidson & Kanter, 2014). Koiki regioone arvestades oli vahemikus
2007-2016 suurim emiteerija Aafrika, teisel kohal Lduna Ameerika (Tian et al., 2020).

Absoluutvaartuselt suurim emissioonide kasv on toimunud lda-Aasias, kuna piirkonnas on
globaalselt kbige rohkem pdllumajanduslikke N2O emissioone, kusjuures kiireim kasv on
toimunud viimasel paaril aastakimnel (Tian et al., 2020, 2019). Indias on emissioonide tdus
samuti olnud hiljuti kiirenev (Tian et al., 2019). Kagu-Aasias on aga jatkuvalt Glekaalus
looduslikud emissioonid (Davidson ja Kanter, 2014; Tian et al., 2020). Seejuures on soode

kuivendamisel, eriti troopikas, oluline roll N2O emissioonide suurenemisel (Pérn et al., 2018).



Ainukesed perioodil 1980-2016 kahanenud emissioonidega piirkonnad olid Euroopa, kus
vahenemine tuli nii pdllumajandusest kui muudest toostussektoritest, ja Venemaa, kus

vahenemine tulenes peamiselt pdllumajandusest (Tian et al., 2020).
2.1.6. Stratosfaari tsirkulatsioon

Stratosfadr on Maa atmosfadrikiht mille alumine piir varieerub troopikas ~16 km ja
polaaraladel ~8 km vahel ning tlemine piir jaab ldiselt 50 km lahedusse (Brasseur ja Solomon,
2005). Stratosfaérile on iseloomulik kdrguse kasvuga kaasnev positiivne temperatuurigradient,
mis tuleneb stratosféari koostises vordlemisi suure osakaaluga osoonist, mis neelab seal UV-
kiirgust (Ahrens, 2009).

Stratosfaari kérguse ning sellest tuleneva raskendatud ligipdasetavuse tdttu on stratosfaari
sustemaatiliselt uuritud alates 1970ndatest (Brasseur ja Solomon, 2005). Sellest monevorra
varasemast ajast parineb erinevate gaaside globaalset segunemist ja levikut stratosfaaris
kirjeldav Brewer-Dobsoni tsirkulatsioonimudel, mille algne eesmaérk oli péhjendada veeauru
ja osooni mddtetulemusi stratosfaaris (Monge-Sanz ja Birner, 2022.). Tsirkulatsioon algab
troopikas, kus troposfaéri 6hk tduseb stratosfaari ning liigub seal algul jatkuvalt tdustes, aga
suuremate laiusteni joudes jatkub laskudes pooluste suunas (Butchart, 2014). Juba k&esoleva
sajandi algusest on prognoositud, et kasvuhoonegaaside kontsentratsioonide suurenemine ja
globaalse keskmise temperatuuri jatkuv tus vdib viia tsirkulatsiooni kiirenemiseni (Butchart
ja Scaife, 2001), aga hilisemate uuringute tulemustes ei ole olnud piisavalt kooskdla, et
kiirenemise mehhanisme voi esinemist Uheselt kinnitada (Butchart, 2014). Mudelite ja
vaatlusandmete vahel on kill leitud md6teméaaramatuste piires arvestatavaid kattuvusi (Abalos
etal., 2021), aga erinevad andmestikud naitavad siiski kohati isegi erisuunalisi trende (Monge-
Sanz ja Birner, 2022).

Kvaasi-kaheaastane ostsillatsioon (quasi-biennial oscillation) on madalatel laiustel
ekvaatoriga paralleelselt liikuvate stratosfaari dhuvoolude perioodiline suunamuutus (Baldwin
etal., 2001). Ohujoad laskuvad kérg-stratosfaarist vertikaalse kiirusega 1 km kuus 70 hPa réhu
ldhedusse, kusjuures tuulte horisontaalne kiirus laskudes arvestatavalt ei muutu ning on
tavapéraselt lddne suunas 30 m/s ja ida suunas 15 m/s (Brasseur ja Solomon, 2005).
Horisontaalse liikumise suund varieerub Usna regulaarse kahe-kolme aastase perioodiga
(keskmiselt 28 kuud) l&&ne- ja idatuulte vahel (Baldwin et al., 2001). Péikese aktiivsuse ja
ostsillatsiooni vahel ndib olevat margatav seos (Sagir et al., 2015), aga peamiselt mdjutavad

perioodi pikkust ekvatoriaalses troposfaéris toimuvad hdiringud (Coy et al., 2022). Lisaks
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ekvatoriaalsele stratosfaarile mojutab ostsillatsioon ka mesosféaéri liikuvaid atmosfaérilisi
laineid ning troopikavalist stratosfaari l1abi polaarpdoriste kevadise nérgendamise (Brasseur ja
Solomon, 2005).

Lisaks otsesele osooni I6hustavale mdjule prognoositakse, et N2O ja teistes kasvuhoonegaaside
pohjustatud soojenemine hakkab 21. sajandi jatkudes aina rohkem stratosféaérilist
tsirkulatsiooni mdjutama ning seeldbi ka osooni kontsentratsiooni muutma (WMO, 2018).
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3. Andmed ja metoodika

3.1. Aura satelliit

Aura satelliit on 15. juulil 2004 orbiidile saadetud NASA, Hollandi, Soome ja Suurbritannia
koostdona valja arendatud satelliit, mille pardal on neli erinevat instrumenti — MLS
(Microwave Limb Sounder), HIDRLS (High Resolution Dynamics Limb Sounder), OMI
(Ozone Monitoring Instrument) ja TES (Tropospheric Emission Spectrometer) (Parkinson et
al., 2006). Aura missiooni eesmargiks on koguda igapaevaseid globaalseid andmeid erinevate
gaaside ja aerosoolide kohta Maa atmosfééris (NASA kodulehekilg. (i.a). Kasutatud
21.02.2023). Aura kuulub koos kolme teise satelliidiga (Aqua, GCOM-W1 ja OCO-2) nn A-
Train’i ehk Afternoon Constillation’i koosseisu. Selle ndol on tegemist omavahel
koordineeritud satelliitide grupiga, mis teevad modtmisi sarnastest asukohtadest Uksteisele
lahedastel kellaaegadel (NASA kodulehekiilg, (i.a). Kasutatud: 21.02.2023). A-Train’is olevate
satelliitide koostoo idee seisneb selles, et mdotetulemusi kombineerides on voimalik uurida
protsesse, mida erinevatel aegadel ja kohtades tehtud md&dtmised samal viisil jalgida ei

vBimalda (Parkinson et al., 2006).
3.1.1. Microwave Limb Sounder (MLS) instrument

MLS instrument kasutab md6tmisteks ribasid 118, 190, 240, 640 GHz ning 2,5 THz sageduste
umbruses olevaid kanaleid (Parkinson et al., 2006). N>O kontsentratsioonide mdotmiseks olid
algselt kasutuses 190 ning 640 GHz kanalid, aga 2013. aasta suvel mérgati 640 GHz kanali
andmetes piisavalt suuri kvaliteedi languse mérke, et kanal otsustati sama aasta 6. augustil

kasutusest eemaldada (Livesey et al., 2020).

MLSi N2O versioon 5 andmete hulgas on teadustdoks kasutamiseks sobilikud alates 100 hPa
(ehk ligikaudu 15 km). Madala stratosfadri mdootmistest tuvastati versioon 4-s
mdootmistulemuste negatiivne triiv, mida versioon 5 arendades vahendati, aga taielikult ei
suudetud eemaldada. See ei pdhjusta probleeme MLSi andmete pdhjal N.O aastasisese voi
regionaalse diinaamika hindamisel, aga pikaajaliste trendide uurimisel soovitatakse jéareldusi
tehes ettevaatlikkust tles ndidata. (Livesey et al., 2022, 2021)

T60s kasutatud satelliitandmed on méddetud rohkude 68, 46, 32 ja 22 hPa juures. Nendele
rohkudele vastavad kdrgused merepinnast voivad kill atmosféaritingimustest tulenevalt
varieeruda, aga loetavuse huvides viidatakse ulejaanud t60s neile kdrgustega vastavalt 18, 21,
24 ja 26 km.
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3.2. NASA Earthdata andmebaas

NASA Earthdata EOSDIS (Earth Observing System Data and Infromation System) andmebaas
on 2023. aasta aprilli seisuga rohkem kui 5000 TB erinevaid satelliitmd6tmiste andmeid
sisaldav kogu, mille terve kataloog on kdigile soovijatele avalikult tasuta ké&ttesaadav.
Andmebaasis leidub muuhulgas informatsiooni atmosfaari kompositsiooni, kliimatingimuste
varieeruvuse, vee- ja aineringete ning pilvkatte kohta. (GES'i kodulehekiilg (i.a). Kasutatud
10.04.2023)

3.2.1. N20 ja Os kontsentratsiooni andmed

Toos olid kasutuses MLS-i 2. taseme andmed, mis tdhendab, et andmed on seostatud
kartograafilise koordinaatslisteemiga, aga koordinaatide tdpsuses pole tingimata veel
veendutud (DeCurtins, 2015). T66d alustades oli hiliseim kéttesaadav variant Aura MLS teise

taseme andmetest versioon 4, mida dokumentatsioon on Livesey et al. (2020).

2022. aasta alguses avaldati 5. versioon teise taseme andmetest. 190 GHz kanali N2O véartused
100 ja 68 hPa juures on varasematest versioonidest vaiksemad ja realistlikumad. Suurematel
kdrgustel muutusid vaartused mdne protsendi vorra. 640 GHz kanali andmetele t6i uuendus
kaasa koigil kdrgustel 10% piiresse jadvaid muutuseid. Tulevastes versioonides loodetakse
suurema kui 100 hPa rohkude juurest NoO vadrtuseid kéttesaadavaks teha. Oz véértuste
kokkulangevus teiste andmekogudega paranes uuenduse jarel, aga taiendused olid vdrreldes

eelmises versioonis tehtud parandustega isna véikesed. (Livesey et al., 2022)

Uuenduse jarel andmete struktuur ei muutunud. Ténu sellele toimus t66 kaigus andmete
tootlemiseks asendamine uuema versiooni vastu sna kergesti, pohiline ajakulu oli andmete

uuesti alla laadimine.

Kdik t60s kasutatud Awura satelliitandmed olid HDF5 (Hierarchical Data Format)
andmeformaadis. HDF5 on kasutuses erinevates toostuste ja teaduse harudes ning véimaldab
keerukate ning suuremahuliste andmete séilitamist ja kasutamist (“HDF5,” (i.a). ). Seda tudpi
andmete kasutamiseks on erinevaid vdimalusi, k&esolevas t00s kasutati Pythoni h5py paketti,
millega tehtut kirjeldatakse hilisemas alapeatikis.

3.3. Uurimisalad

Uurimiseks valiti 10 piirkonda, mis on vélja toodud tabelis 1. Alade valikul veti suuresti

aluseks Pérn et al. (2018) uuringus vahetult maapinnal teostatud md&tmiste piirkonnad. Samuti
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oli vaja arvestada alade lisamisest tuleneva tdémahu ja sellega, et t66s oleks esindatud
piirkondi nii ekvaatori lahedusest kui mdlema poolkera kdrgematelt laiustelt. Selline
varieeruvus voimaldab n&ha, millised on nii erineva geograafilise laiuse kui pikkuse mdjud

N20 kontsentratsioonile ning N20 ja O3 kontsentratsioonide vahelistele seostele.

Uurimisalade mddtmed olid geograafilistes koordinaatides 3°x3°, joonis 1 néitab nende
asukohti kaardil, alade keskpunktid on toodud tabelis 1. Modtmete valimisel arvestati Aura
orbiidi ja MLS instrumendi horisontaalse resolutsiooniga. MLS-i mdGtmiste metaandmetes on
kahe jarjestikkuse mddtepunkti suurringide vahe 1,5° (Livesey et al., 2022). Alade 3°
geograafiline laius tdhendab, et sobiva nurga all toimuva tlelennu korral on instrumendil
potentsiaalselt mitu vdimalust m6dtmisi teha. Satelliidi orbiit on méératud 16 paevase tsukliga
(Parkinson et al., 2006) mis tahendab, et sama péaeva jarjestikused orbiidid on teineteisest

keskmiselt geograafiliselt pikkuselt rohkem kui 20° kaugusel.

Tabel 1. Uurimispiirkonnad ja nende keskpunktide geograafilised koordinaadid.

Keskpunkti | Keskpunkti

Asukoht geog. laius |geog. pikkus
Montana

1 |edelaosa 4563° N 111,06° W

2 | Montréal 4507° N 7417° W
Peruu
Amasoonase

3 | madalik 3,8°S 73,3° W

4 |Tulemaa 53,96° S 69,1° W

5 |Eesti 58,05° N 26,10° E
Kongo Vabariigi

6 [pdhjaosa 1,35° N 17,46° E
Handi-

7 | Mansimaa 60,88° N 68,70° E

8 |Habarovsk 48 47° N 134,95° E
Kalimantani

9 | keskosa 0,87° N 113,22° E

10 |Tasmaania 41,92°S 146,0° E
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Joonis 1. Uurimisalade kaart. Alad on Gmbritsetud ristkilikutega ning tahistatud tabelis 1
esitatud numbritega.

3.4. Andmetdotius

Andmete analliusi alustati NASA GISS (Goddard Institute for Space Studies) tarkvara
Panoply, millega on vdimalik satelliitandmete failide struktuurile ligi paaseda ning andmeid
kergesti visualiseerida. Panoply oli kasulik t66 alguses, et lihtsustada failidest vajalike

andmevéljade Ules leidmist.

Uurimisalade kohta kdivate andmete eraldamine ning enamik andmeanaltdsist ja joonistest
tehti Pythoni programmeerimiskeelt (versioon 3.9.13) (k.a. jupyter notebook) kasutades. Koodi
kirjutamisel oli Uhe ressursina kasutuses ka ChatGPT (OpenAl, 2023). Veidi oli tulemuste
esialgseks visualiseerimiseks ning loetavate tabelite koostamiseks kasutuses ka Microsoft

Excel.

Andmetega tegutsemise esimene samm oli nende Earthdata kodulehelt alla laadimine, mis

viidi andmete rohkuse tottu 1abi vajalikku skripti Unixi-laadses Cygwini keskkonnas kéitades.
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Esimene tegeliku andmetdo6tluse osa oli Pythonis koodi kirjutamine, mis kontrolliks kdigist
andmefailidest, kas neis leidub uurimispiirkonda jadvaid andmeid. KoodilGik on vélja toodud
lisas 1. Selle koodildigu abil saadud andmetest omakorda sorteeriti vélja piisava kvaliteediga
andmepunktid (failides olevate Quality ja Convergence valjade pohjal), mida vastavalt
vajadusele edasi toodeldi — aastate dunaamika leidmiseks arvutati samas Pythoni failis
keskmised vaartused, sesoonsete muutuste uurimiseks grupeeriti andmed kuudesse (ning
hiljem aastaaegadesse), N2O ja Oz vahelise korrelatsiooni maaramiseks ei grupeeritud andmeid
selle sammu juures, aga hiljem leiti pdevad, kus mdlema gaasi kontsentratsiooni kohta oli
usaldusvaarseid mddtetulemusi. Eeltdddeldud andmed Kirjutati CSV (comma-separated-

values) failidesse.

Failidesse grupeeritud andmete edasine statistiline analliis ja tulemuste visualiseerimine viidi
labi Jupyter Notebookis. K@ik 3. peatikis tulemusi kujutavad joonised koostati seal Pythoni
matplotlib teeki kasutades. Andmetdotluses oli N2O ja O3 aastaaegade vaheliste erinevuste
statistiliseks hindamiseks kasutusel ka R programmeerimiskeel, kus viidi 1dbi Tukey’i test ning
leiti omavahel statistiliselt sarnased aastaajad CLD (Compact Letter Display) meetodit

kasutades.
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4. Tulemused

4.1. Seosed maapealsete mootmistulemustega

Ké&esoleva t00 10 uurimisalast 8 katsid piirkondi, kust mdodeti Parn et al. (2018) t66 kaigus
N20 voogusid. On 2 piirkonda, mis ei kata Ghtki mddtmispunkti, aga asuvad neile vordlemisi
lahedal (Kalimantani ala asub saare keskel, maapealne m&dtepunkt saare Kirdeosas; Kongo
uurimisala asub Uganda modtepunktidega sarnaselt Aafrika keskosas, aga rohkem kui 1000
km kaugusel), olles samas ekvaatori l&heduses. Vottes nende puhul eelduseks, et ekvaatori
laheduses on stratosfadri NoO kontsentratsioonid ka erinevatel pikkuskraadidel sarnased, saab
vorrelda satelliitandmeid ka nende alade maapealsete tulemustega. Lisas 2 on tabeli kujul

valjavote kéesoleva t6d uurimisalale jadvatest Parn et al. (2018) mdtmistulemustest.
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Joonis 2. Aura satelliidilt mdddetud N.O kuukeskmiste kontsentratsioonide vastavus
maapinnal méddetud N2O emissioonide véartustega (Parn et al., 2018). Kolmnurkadega on

tahistatud ekvaatori ldhedusest parinevad mddtmised.

Arvestades seda, et Parn et al. (2018) t60s ei kajastu uurimisalade pikaajalised keskmised N.O
emissioonide intensiivsused ega pikemate perioodide (vdhemalt mitme kuu jooksul) saadud
maddtmistulemused, selgus andmetdotiuse kaigus, et neid on Aura MLSi N2O andmetega
vOimalik vaid piiratud maéaral seostada. Joonisel 2 on kdik vorreldavad tulemused joonisele

kantud. Kuigi vordluskohti on metoodikate erinevuse tottu kokkuvottes véhe, esineb N2O
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maapinnal méddetud emissioonide ja Aura MLS instrumendi méddetud N2O kuukeskmiste

kontsentratsioonide vahel siiski statistiliselt usaldusvéarne korrelatsioon.
4.2. N0 keskmised kontsentratsioonid

Joonisel 3 on kujutatud N2O aasta keskmisi kontsentratsioone kdigis uuritud piirkondades 18,
21, 24 ja 26 km korgusel. Kdigil kdrgustel eristuvad selgesti ekvatoriaalsete ning kdrgemate
laiuste uurimisalade N2O kontsentratsioonid. Geograafilise laiuse suurenedes uldiselt
kontsentratsioonid langevad, pOhja- ja I6unapoolkera kdrgemate laiuskraadide vahel on
erinevusi keerulisem naha. Ajalised trendid on aastakeskmiste kontsentratsioonide pohjal
negatiivsed. Kasvava kontsentratsiooni trendiga on vaid 26 km kdrgusel ekvaatori ldheduses ja
I6unapoolkeral asuvad alad.  Kdikide piirkondade  N2O  kontsentratsioonide
determinatsioonikordajad ja p vaartused on vélja toodud lisas 3 olevas tabelis. Trendid on eriti
tugevad (ning ka joonisel 3 visuaalselt margatavad) 18 ja 21 km kdrgusel. Need kdrgused
langevad kokku kdrgustega, mille juures MLS-i N2O kontsentratsioonide mdotmistes on aja

moddudes margatud jatkuvat negatiivset triivi. (Livesey et al., 2022, 2021).

Ekvatoriaalsete uurimisalade (Peruu, Kongo ja Kalimantan) vahel on kontsentratsioonide
erinevused vaga véikesed. Kdigi aastate 18ikes jadvad nende aastakeskmiste erinevused kdigi
rohkude juures ldiselt alla 1% mdotetulemuste véartustest. Ka suurimad erinevused ei ole Ule
3%. 18 km juures on keskmiselt suurim erinevus Peruu ja Kongo vahel, madalamate rohkude
juures on suurim erinevus Kongo ja Kalimantani vahel. See néitab, et ekvaatori l&heduses on

stratosfaar aastate 18ikes vdga homogeenne.

Ldunapoolkeral asuvate uurimisalade (Tasmaania ja Tulemaa) vahel on erinevused juba
joonise 3 pdhjal suuremad. Suhteline erinevus kontsentratsioonide vahel kasvab koos

kdrgusega maapinnast.

Pdhjapoolkeral uldiselt suhtelised erinevused samuti suurenevad koos kdrguse kasvuga.
Samuti on Uksteisest kaugemal asuvate alade vahelised erinevused madalamatel kdrgustel
uldiselt suuremad. See erinevus aga vaheneb piisavalt sarnaste geograafiliste pikkuste korral.
Néiteks Montréali ja Habarovski ning Montana ja Habarovski vahel on 18 km kdrgusel (ile
10% suhteline erinevus. Kuni 21 km-ni erinevused kasvavad, aga 26 km kdrgusel on need
mdlemas vordluses langenud vadhem kui 4%-ni. Vastupidise nditena on 18 km korgusel
Habarovski ja Handi-Mansimaa keskmiste kontsentratsioonide suhteline erinevus alla 3%, aga

kdrguse kasvuga téuseb erinevus 26 km juures ile 30%
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Joonis 3. N2O aastakeskmised kontsentratsioonid 18, 21, 24 ja 26 km k&rgusel uurimisalade
kohal. Uurimisalade tapsemad asukohad on leitavad tabelis 1 ning kaardil vélja toodud

joonisel 1

Madlema poolkera néidete pGhjal kahaneb N.O kontsentratsioon ekvaatorist kaugenedes. Samal
ajal intensiivistuvad kdrguse kasvuga suhtelised erinevused. Osaliselt tuleneb see kasv
madalamatest N2O kontsentratsioonidest suurematel kdrgustel, aga siiski kasvavad erinevused

Uldiselt ka absoluutvaartuselt.

Joonisel 3 on visuaalselt tsha lihtsasti eristatavad tUksikud N2O kontsentratsiooni aastased
hiipped, mis ei kajastu ekvaatori l&heduses ega ldunapoolkeral asuvatel uurimisaladel. 18 km
kdrgusel toimub (ks selline hipe 2019. aastal. 2019 langeb kokku kdige ndrgema
osooniauguga Antarktika kohal alates Montréali protokolli ratifitseerimisest (“NASA Ozone
Watch: Latest status of ozone,” 2023). See t0siasi ei selgita aga, miks ei toimunud jarsku
muudatust Idunapoolkeral ega troopikas. Sama muutus on néha ka 21 km kdrgusel, 26 km
juures on 2019. aasta jarsk aastane kasv poodrdunud languseks ja tdus on nihkunud 2018.

aastasse. Osooniauk oli 2018. aastal tsna tugev, aga mitte erakordne (“NASA Ozone Watch:
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Latest status of ozone,” 2023). 24 ja 26 km kdrgusel ndib jooniseid 3 ja 4 vorreldes olevat
teatud kokkulangevus pdhjapoolkera parasvootmelise N2O ja ekvatoriaalse O3
kontsentratsioonide muutuste vahel (26 km korgusel on ka kerge seos parasvootmelise O3
kontsentratsiooniga), aga see ei kajastu véaiksematel kdrgustel margatavalt.

4.3. O3 keskmised kontsentratsioonid

2006 2008 2010 2012 2014 2016 2018 2020 2006 2008 2010 2012 2014 2016 2018 2020
Aasta Aasta

24 km 26 km

2006 2008 2010 2012 2014 2016 2018 2020 2006 2008 2010 2012 2014 2016 2018 2020
Aasta Aasta

—— Montana —— Eesti —— Habarovsk Handi-Mansimaa Tasmaania
Kalimantan Montréal —— Konge Peruu —— Tulemaa

Joonis 4. Os aastakeskmised kontsentratsioonid aastatel 2005-2021 18, 21, 24 ja 26 km
korgusel uurimisalade kohal. Uurimisalade tdpsemad asukohad on leitavad tabelis 1 ning

kaardil vélja toodud joonisel 1

Osooni keskmise kontsentratsiooni s6ltuvus korgusest on joonisel 4 kujutatud tulemuste p&hjal
N2O muutustega vorreldes vastupidine. Korguse kasvuga Oz kontsentratsioon tduseb. Samal
ajal muutub kontsentratsioonide s6ltuvus geograafilisest laiusest. 18 ning 21 km kdrgusel on
Oz kontsentratsioon madalam ekvaatoril ja Uldiselt tduseb koos kauguse suurenemisega
ekvaatorist. 24 km juures muutuvad erinevused ekvaatori ja suuremate laiuste vahel
vaiksemaks ning aastate vahelised erinevused suurenevad. 26 km korgusel on ekvatoriaalsetel

uurimisaladel kdrgemad O3 kontsentratsioonid kui suurematel laiuskraadidel asuvatel aladel.
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Kdrguse kasvuga suureneb ka Oz aastatevaheline varieeruvus, eriti mérgatav on see ekvaatori

laheduses asuvate uurimispiirkondade kohal.

Pikaajalistest aastakeskmistest O3z kontsentratsioonide trendidest on lineaarse regressiooniga
ainus usaldusvéarne tulemus Tulemaa kohal 18 km kdrgusel, kus trend on kergelt negatiivne
(p < 0,05). Ulejadnud trendide suunad varieeruvad, kdrgemal on iildiselt rohkem negatiivseid
trende, aga Ukski neist ei ole statistiliselt usaldusvéane. Oz aastakeskmiste kontsentratsioonide

determinatsioonikordajad ja p véértused on valja toodud lisas 4.
4.4. N20 ja Oz kontsentratsioonide vahelised seosed

Joonistel 5 ja 6 on kujutatud kaht véga erineva geograafilise laiuse, aga vordlemisi sarnase
geograafilise pikkusega kolme ala sisaldavat gruppi. Uks grupp asub Ameerika kohal ning
koosneb Montréali, Peruu ja Tulemaa uurimisaladest (suurim erinevus geograafiliste pikkuste
vahel on ligikaudu 5°). Teine grupp asub Aasia ja Okeaania kohal, koosnedes Habarovski,
Kalimantani ja Tasmaania uurimispiirkondadest. Alade paigutust illustreerib ka joonis 1. Nii
joonised 3 ja 4 kui tabel 2 illustreerivad N2O ja Os korrelatsioone kdigi t06s késitletud kdrguste
juures. Kasutatud on kogu uurimisperioodi (2005-2021) k&iki paevi, kus MLS sai piirkondade

kohal usaldusvaarseid andmeid mdlema gaasi kontsentratsioonidest.

Ameerika kohal asuvate alade hulgas on korrelatsioon Peruu kohal absoluutvaartuselt
keskmiselt ndrgim, 18 km kérgusel on Spearmani korrelatsioonikordaja nullilihedane (p =
0,09, p? = 0,01), kdrguse kasvuga muutub see negatiivseks — kdrgema N2O kontsentratsiooni
korral on suurematel korgustel osooni kontsentratsioon madalam. Tugevaim on
kontsentratsioon 26 km korgusel (p = -0,60, p? = 0,37). Samas suuremate laiuskraadide juures
on nii pdhja- kui ldunapoolkeral kordaja 18 km juures negatiivne, aga vastupidiselt ekvaatorile
poordub 21 ja 24 km vahel positiivseks ning jatkab 26 km kdrguseni tdusu. Montréali kohal on
18 km kdrgusel tugevamalt negatiivne korrelatsioon (p = -0,40, p? = 0,16) kui Tulemaa kohal
(p =-0,38, p? = 0,14). Mdlema ala kohal on kordajad igal kdrgusel kiill erineva véartusega, aga
muutuste trendid on sarnased ning alates 46 hPa kdrgusest kiiremad kui Peruu kohal toimuvad
muutused. 26 km korgusel on Montréali kohal trend ndrgem (p = 0,44, p? = 0,19) kui Tulemaa
kohal (p = 0,65, p? = 0,42).

Aasia ja Okeaania kohal asuvad alade geograafiliste laiuste vahel on kiill suuremad erinevused
(maksimum Kalimantani ja Tasmaania vahel veidi tle 33°), aga néitavad sarnaseid trende kui

Ameerika kohal asuvad alad. K&rgematel laiustel asuvates Habarovskis ja Tasmaanias on 18
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km juures korrelatsioonid negatiivsed (vastavalt Habarosvkis p = -0,72, p?> = 0,52 ja
Tasmaanias (p = -0,58, p? = 0,34), aga korguse kasvuga podrduvad positiivseks. Ekvaatori
ldheduses Kalimantani kohal samas (sarnaselt Peruuga) on Kkorrelatsioon madalamal
nullildhedane (p = 0,05, p? = 0,003), kdrguse kasvades muutub aina tugevamalt negatiivseks
(26 km kdrgusel p =-0,60 p? = 0,42).

Tabel 2. Spearmani determinatsioonikordajad (p?) ning p vaartused N2O ja O3
kontsentratsioonide vahel erinevatel kdrgustel erinevate uurimispiirkondade kohal. p <<0,001

tahistab olukordi, kus p on véhemalt 3 suurusjarku vaiksem kui 0,001

18 km 21 km 24 km 26 km
Asukoht |p? p p? p p° p p’ p
Montréal 0,365| <«0,001| 0,162 «0,001| 0,005 0,004| 0,189| <«0,001
Peruu 0,008 <0,001| 0,056| «0,001| 0,078| «0,001| 0,156 <«0,001

Tulemaa 0,143 «0,001| 0,016| <0,001f 0,135 «0,001| 0,426| «0,001
Habarovsk | 0,518 <«0,001| 0,174| «0,001| 0,014 «0,001| 0,424| «0,001
Kalimantan| 0,003 0,045| 0,122| «0,001| 0,191]| «0,001| 0,364| «0,001
Tasmaania | 0,340| <«0,001] 0,145| «0,001| 0,056| «0,001| 0,205| <«0,001
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Joonis 5. Oz kontsentratsiooni sdltuvus N2O kontsentratsioonist Montréali, Peruu ja Tulemaa
uurimisalade kohal 18, 21, 24 ja 26 km k&rgusel. Kujutatud on ka lineaarsed
regressioonisirged, Spearmani korrelatsioonikordajad ja determinatsioonikordajad.
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Joonis 6. O3 kontsentratsiooni s6ltuvus N2O kontsentratsioonist Habarovski, Kalimantani
keskosa ja Tasmaania uurimisalade kohal 18, 21, 24 ja 26 km korgusel. Kujutatud on ka

lineaarsed regressioonisirged, Spearmani korrelatsioonikordajad ja determinatsioonikordajad.
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4.5. N0 ja Oz sesoonne diinaamika

Uurimispiirkondade N>O ja Os kontsentratsioonide aastaaegade vahelise varieeruvuse
vordlemiseks jagati kogu vaadeldud perioodi kohta kaivad satelliitandmed kuudesse,
kuukeskmised N2O ja Os kontsentratsioonid on vélja toodud joonisel 7. Aastaaegade alusel
arvutatud kontsentratsioonid on peatikis 4.4 vorreldud uurimispiirkondade naitel vélja toodud
joonistel 8 ja 9. Neil joonistel toodud Habarovski ja Tasmaania ndited iseloomustavad N2O ja
Os kontsentratsioonide sesoonset diinaamikat kdige ilmekamalt. Ulejaanud piirkondade
vastavad on toodud lisades 5 kuni 8. Nendel joonistel aastaaegadesse jagamisel on nimetustes
lahtutud pohjapoolkera parasvodtme meteoroloogilistest aastaaegadest (talv — detsember,
jaanuar, veebruar; kevad — marts, aprill, mai; suvi — juuni, juuli, august; siigis — september,
oktoober, november).N2O kuukeskmistes kontsentratsioonides eristuvad sarnaselt peatkis 3.2
kirjeldatud tulemustele selgelt ekvatoriaalsed ning kdrgematel laiustel asuvad uurimisalad.
Ekvaatori laheduses on kontsentratsioonid pidevalt kdrgemad, samas on seal kuude vahel igal
kdrgusel protsentuaalselt vaiksem kontsentratsioonide varieeruvus kui suuremate laiuskraadide
juures, ainsa erandiga on Tasmaania kohal 21 km kdrgusel, kus suhteline varieeruvus on
ekvatoriaalsete alade omadega vdrreldav. Suurim varieeruvus nii protsentuaalselt kui
absoluutvéértuselt on ekvaatori kohal 21 km koérgusel (erandiks Kalimantan, kus korgeim
suhteline erinevus on 24 km kdrgusel), varieeruvuste muutused kdrguste vahel on vaikesed

ning jadvad nagu tabelis 3 valja on toodud 2,9 — 6,2% v6i 7,0 — 17,1 ppbv vahele.

Ekvaatorist kaugemal on olukord keerukam. Ldunapoolkera aladest on Tasmaania kohal N.O
kontsentratsiooni aastase varieeruvuse miinimum (nagu varem mainitud) 21 km kdrgusel, kus
see on 6,0% voi 11,2 ppbv kdrguse kasvu jatkuga varieeruvus tduseb ning on 26 km kérgusel
21,9% voi 30,1 ppbv. Tulemaa kohal on varieeruvus Gldiselt kdrgem ning tduseb kdrguse
kasvades 12,5% vdi 28,5 ppbv-It 18 km koérgusel 23,6% vdi 32,6% vo6i 35,5 ppbv-ni 26 km

korgusel.

Pdhjapoolkera alade N2O kontsentratsioonid kéituvad kdrguse kasvades erinevalt. Montréali ja
Montana kohal on absoluutsed varieeruvused kdrguse suurenedes kahaneva trendiga, samas
protsentuaalsed varieeruvused mdlema ala kohal suurenevad. Habarovski kohal toimub
korguse kasvuga intensiivne absoluutse varieeruvuse vahenemine, varieeruvus vaheneb ka
protsentuaalselt. Samas Handi-Mansimaa kohal absoluutne varieeruvus kasvab koos
kdrgusega. Eesti kohal varieeruvus absoluutvaartuselt kérguse suurenedes pidevalt ei tduse,

aga suhteline varieeruvus on kasvava trendiga.
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Ekvaatori ldheduses on kill madal varieeruvus, aga mdningane sesoonne muster on siiski
eristatav. 18 km kdrgusel on kontsentratsioonid kdrgeimad on septembri ja novembri
vahemikus, madalaimad mértsis ning aprillis. 21 km k&rgusel on maksimumid jaanuaris ja
veebruaris, miinimumid augustist oktoobrini. 24 km kdrgusel nihkuvad miinimumid veidi
varasemaks ning maksimumid muutuvad raskemini eristatavaks. 26 km kogusel on olukord

sarnane, pole enam uht kindlat maksimumi.

LAunapoolkera alade N2O kuukeskmiste kontsentratsioonide aastastes kaikudes on tisna palju
omavahelisi erinevusi. Tasmaania kohal 18 km kdrgusel on kontsentratsiooni miinimum
septembris, samal ajal on Tulemaa kohal selle kdrguse maksimum. Tulemaa miinimum on
novembris, Tasmaania kontsentratsioon on samal ajal tdusva trendiga. 21 km kdrgusel ei eristu
Tasmaania kohal Uht selget kontsentratsiooni maksimumi, madalaimad vaartused jadvad
septembri ja detsembri vahemikku. Tulemaa maksimum on lI6unapoolkera talvel juulis,
miinimum novembris. 24 km kdrgusel on mdlema ala maksimum mai ja juuli vahemikus,
Tasmaania kohal on miinimum on detsembrist veebruarini, Tulemaa kohal pusivad
kontsentratsioonid samas vahemikus madalatena, aga miinimum on novembris. 26 km kdrgusel
on Tasmaania kohal kdrgeimad kontsentratsioonid juunist augustini, madalaimad jaanuarist
maértsini. Tulemaa kohal maksimum kuigi selgelt ei eristu, aga kdrgeimad kontsentratsioonid

on detsembris ja jaanuaris, miinimum on samas (isna selgelt eristuvalt septembris.

PBhjapoolkera aladel on 18 km kdrgusel N2O kontsentratsioonide maksimumid suve- vdi
stgiskuudel (soltuvalt asukohast juuli ja oktoobri vahel), miinimumid talve 16pus voi kevadel
(veebruarist maini). Teistest visuaalselt kdige ronkem eristub Habarovski uurimisala, kus N2O
kontsentratsioon saavutab maksimumi augustis Kiire tdusu jarel ning langeb peale augustit
samuti Kiiresti. Teiste uurimisalade kohal vdib tdus kohati samuti tUsna kiire olla, (Handi-
Mansimaa kohal) aga kérgemad vaartused pusivad pikemat aega. 21 km kdrgusel esinevad
maksimumid uldiselt samadel kuudel v8i nihkuvad aastas veidi hilisemaks, miinimumid on
vahemikus veebruarist aprillini. 24 ja 26 km kdrgusel toimub muutus, kus Montana, Montréali
ja Habarovski uurimisalade N2O kontsentratsioonide miinimumid nihkuvad mai ja juuni
suunas, maksimumid detsembrisse ja jaanuari. Handi-Mansimaa ja vdhemal méaaral Eesti kohal
toimub aga Usna vastupidine muutus, miinimumid on detsembris ja jaanuaris, maksimumid

suvel (kuigi Eesti kohal on 24 km korgusel ka novembris kdrge N2O kontsentratsioon.
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Tabel 3. N2O 2005-2021 kuukeskmiste kontsentratsioonide varieeruvus.

18 km 21 km 24 km 26 km

Asukoht % | ppbv | % ppbv % ppbv % ppbv
Montana 10,1 27,8| 13,3 23,8| 13,8 17,8| 16,6 20,5
Kalimantan 4,5 13,2 5,7 154 6,0 14,6 4,4 10,9
Eesti 11,3 26,1| 20,5 33,3| 20,5 235 251 25,5
Montréal 9,6 23,3| 10,9 19,1 124 16,0 11,0 13,7
Habarovsk 23,5 51,9| 23,2 36,4 14,5 176| 12,3 15,2
Kongo 3,2 9,3 6,2 17,1 51 12,5 5,3 12,9
Handi- 166| 360 254| 37.4| 400/ 411| 609| 51,2
Mansimaa

Peruu 3,2 9,3 5,3 14,5 2,9 7,0 3,4 8,2
Tasmaania 9,5 23,0 6,0 11,2 18,6 26,2| 22,0 30,1
Tulemaa 12,5 28,5 18,9 32,3| 27,2 34,0| 32,6 35,5

Tabel 4. 032005-2021 kuukeskmiste kontsentratsioonide varieeruvus.
18 km 21 km 24 km 26 km

Asukoht % | ppmv | % | ppmv | % | ppmv | % | ppmv
Montana 45,2 0,70| 39,8 1,19| 235 1,02 141 0,80
Kalimantan| 48,5 0,23| 20,4 0,34| 12,7 047 99 0,66
Eesti 38,0 0,71| 32,4 0,97| 27,4 1,06| 14,1 0,67
Montréal 52,4 0,86| 37,9 1,13| 18,9 0,82| 12,7 0,72
Habarovsk | 72,3 1,46 | 48,7 1,58| 239 1,06 41 0,24
Kongo 44,5 0,21| 19,5 0,32| 12,9 0,48| 10,1 0,67
Handi- 356 072| 304| 091| 284| 1,05| 231| 1,03
Mansimaa

Peruu 477 0,21| 155 0,25| 9,2 0,34| 8,3 0,55
Tasmaania | 63,5 0,92 39,6 1,14| 254 1,09 7.6 0,44
Tulemaa 24,5 0,42| 20,2 0,58| 17,7 0,70| 23,9 1,15
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Os kontsentratsioonid  kéituvad ekvatoriaalseid Ulejadnutega vOrreldes sarnaselt
aastakeskmistele. 18 ja 21 km korgusel on Oz kontsentratsioon ekvaatoril madalam, 24 km
kdrgusel on ekvatoriaalsed kontsentratsioonid kdrgemate laiuste omadega sarnased, 26 km
kdrgusel on kdrgeim kontsentratsioon ekvaatori laheduses.

Nagu tabelist 4 naha, tbuseb kuukeskmiste Oz kontsentratsioonide varieeruvus ekvaatori
ldheduses absoluutvaartuselt koos kdrguse kasvuga, aga uldise Os kontsentratsiooni samaaegse
kasvu tottu protsentuaalne varieeruvus vaheneb. Sarnane protsentuaalse varieeruvuse muutus
toimub ka kdigis kGrgematel laiustel asuvate uurimisalade kohal peale Tulemaa, kus 24 ja 26
km vahel protsentuaalne osakaal tduseb. Absoluutsed varieeruvused ekvaatorist kaugemal
kdrguse kasvades esmalt tdusevad, aga enamikel juhtudel esineb kas 24 voi 26 km juures
varieeruvuse langus. Erandiks on jéllegi Tulemaa, mille kohal Oz absoluutne varieeruvus

tduseb kdrguse kasvades pidevalt.

18, 21 ja 24 km korgusel on sesoonsus poolkerade vahel selgelt eristatav. PGhjapoolkeral on
maksimumid talve- voi kevadkuudel (detsembri ja mértsi vahel) ning miinimumid suve- v0i
sugiskuudel (augusti ja oktoobri vahel). Ldunapoolkeral on Oz kontsentratsioonide kaik
sisuliselt vastupidine., kuigi Tulemaa kohal on 24 km kdrgusel maksimum juulis. 26 km
kdrgusel eristuvad alad kolme riihma geograafilise laiuse alusel. 40-50° vahele jaévatel aladel
on Oz kontsentratsioon ~5.5-6 ppmv, neist kuni ~10° kdrgematel laiustel olevate alade
keskmised kontsentratsioonid jadvad 4-5 ppmv vahele (erandiks Tulemaa, kus kontsentratsioon
on . Muutus on mastaabilt vorreldav esimese grupi ja ekvatoriaalsete alade erinevusega, aga
toimub palju vaiksema vahemaade erinevuse jooksul. Poolkerade vahel on 26 km k&rgusel on
kontsentratsioonide kaigud samuti erinevad, aga erinevus on vahem markantne Kkui

madalamatel kGrgustel.
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Joonis 8. N2O ja O3 aastasisene diinaamika Habarovski kohal. Ristkilikutes on
kontsentratsioonide véartused esimesest kolmanda kvartiilini, punased jooned néitavad
mediaane, erandid on tahistatud punktidega. Aastaaegade statistiline sarnasus on tahistatud

CLD meetodit kasutades
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Joonis 9. N2O ja Oz aastasisene diinaamika Tasmaania kohal. Ristkulikutes on
kontsentratsioonide vaartused esimesest kolmanda kvartiilini, punased jooned nditavad
mediaane, erandid on tahistatud punktidega. Aastaaegade statistiline sarnasus on tahistatud
CLD meetodit kasutades
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5. Arutelu

5.1. N0 stratosfaari kontsentratsioon ja maapinnal méodetud voogude

vastavus

Hetkeseisuga ei saanud hlpoteesi, et Aura MLS instrumendi andmeid on véimalik pikaajaliste
maapealsete trendidega seostada, 16plikult kinnitada. Siiski nditab ka vBrdlemisi véikese arvu
maapinnal mdddetud voogude (Parn et al., 2018) ja Aura satelliidilt mdddetud stratosfadrsete
N20 kontsentratsioonide vahel esinev statistiliselt usaldusvaérne korrelatsioon (vt joonis 2).

Imnenud seose kontrollimiseks ning pohjalikuks selgituseks oleks vaja andmeid rohkematest
vordluspiirkondadest ning tehes pikemaajalisi mddtmiskampaaniaid juba olemasolevatel
uurimisaladel. Samuti oleks vaja kasutada satelliitandmeid N2O voogude kohta vertikaalses
profiilis ning kogu 8husambas, nt EUMETSAT IASI andmete alusel, mille mddtetulemuste
vastavust kdrg-troposfaaris erinevate piirkondade kohal maapealsete ning lennukitelt tehtud

mddtmistega on hiljuti demonstreeritud (Chalinel et al., 2022; Ricaud et al., 2009).

Ebakindlam v&imalus on, et Aura MLS instrumendi tulevastes andmeversioonides on vdimalik
andmete usaldusvéarne télgendamine suuremate réhkude kui 100 hPa (madalamal kui ~15 km)
juures. MLS instrumendi andmete 5. versiooni dokumentatsioonis avaldatakse lootust, et see
voib voimalik olla, aga kindlaid lubadusi ei anta (Livesey et al., 2022), seega oleks hetkel

kasulikum kaaluda teise satelliitinstrumendi vordlusesse kaasamist.

5.2.  N20 ja Oz keskmised kontsentratsioonid stratosfaaris ning nende

pikaajalised trendid

T60 tulemustest l&htuvalt ei saanud hiipotees, et N.O kontsentratsioon on Aura MLS
instrumendi mdddetud andmete pdhjal 1abi aastate kasvava trendiga, kinnitust, aga selline

tulemus on mdjutatud sensori mddtetulemuste pikaajalisest negatiivsest triivist.

Lineaarset regressiooni kasutades on N2O keskmine kontsentratsioon stratosfaari alaosas Aura
mddtetulemuste pdhjal uurimisperioodi jooksul sbltuvalt asukohast enamikel juhtudel
vahenenud. Ainsad erandid on 26 km koérgusel Kalimantani, Peruu (Amasoonase madalik),
Kongo ja Tasmaania uurimisalad, kus tle kogu perioodi vaadeldes nditab regressioonisirge
kerget kontsentratsiooni tOusu, kuigi see tulemus ei ole statistiliselt usaldusvééarne (mainitud

juhtudel p>0,05, kdik R? ja p véartused on valja toodud lisas 3).
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Uldiselt on languste trendid suuremad madalamatel kdrgustel. Langustrendi v&ib selgitada
Livesey et al. (2021) NoO andmete analitsi jareldus, et MLS instrumendi 190 GHz kanali N.O
mdootmistes esineb triiv. madalamate kontsentratsioonide suunas. See triiv on tugevaim
stratosféaari allosas. MLSi andmete 5. versioonis andmetes on triivi mdju véhendatud, aga
kaotada pole seda suudetud (Livesey et al., 2022, 2021). Triiv muudab pikaajaliste trendide
korrektse hindamise probleemseks, aga ei sega kindla piirkonna aastasiseste muutuste voi
mitme piirkonna samaaegsete kontsentratsioonide vordlemist. K&esolevas t00s arvutatud
lineaarsete lahendite pdhjal on tugevaim kahanemine Gldiselt 21 km juures. Lisaks sellele on

vahenemine tugevam kdrgematel laiuskraadidel asunud piirkondades.
Hupotees, et N2O kontsentratsioon on kdrgeim troopikas, leidis t60s selget kinnitust.

Sama tulemust on varem Aura MLS instrumendi mdddetud N2O kontsentratsioone kasutades
néaidanud 18 km kdrgusel ka Stolarski et al. (2014), aga kdesolev t66 nditab, et seos jatkub ka
kdrguse kasvul ning ei ndi MLS sensori triivist mainitud artiklile jargnenud aastatel
kvalitatiivselt mdjutatud olevat. K&rgem kontsentratsioon troopikas on ka Ricaud et al. (2009)
to0s tuletatud korgete N>O emissioonidega aladega vihmametsadega vastavuses.
Kontsentratsioonide langus toimub mdlemal poolkeral vdrdlemisi sarnase kiirusega, mis on

selgitatav stratosfaari tsirkulatsiooniga.

Hipotees, et osooni kontsentratsioon on stratosfadri allosas kahaneva trendiga, ei saanud

kinnitust.

Kuigi aastakeskmiste Oz kontsentratsioonide hulgas on lineaarse regressiooni pdhjal kerge Os
langustrendiga piirkondi, on k8igi tulemuste hulgas ainult tiks kdrgus ja piirkond, kus trend ka

statistiliselt usaldusvéarne on (p < 0,05).

5.3. N0 ja Oz kontsentratsioonide vaheline seos stratosfaari alumises
kihis
Hipotees, et N2O ja Oz kontsentratsioonide vahel on seos, leidis kinnitust. Erinevalt hiipoteesis

sOnastatust on korrelatsioon negatiivne (kdrgemale N2O kontsentratsioonile vastab madalam

O3 kontsentratsioon) vaid teatud juhtudel.

Tulemuste pdhjal on N2O ja osooni kontsentratsioonide vahel enamikel juhtudel juba
graafiliselt tuvastatav korrelatsioon. Seos muutub ekvaatori l&dhedal kdrguse kasvuga
nullilahedasest negatiivseks, ekvaatorist kaugemal aga on korrelatsioon madalamal negatiivne,
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kdrguse kasvuga esmalt ldheneb nullile ning seejarel muutub positiivseks. Vastavad

korrelatsioonid ilmnesid sarnaselt nii ladne- kui idapoolkeral maismaa kohal.

Mingisuguse korrelatsiooni olemasolu oli oodatav, kuna N2O on osooni I8hustav gaas. Vahem
ootusparane oli see, et eri laiuskraadidel muutub korrelatsioonikordaja erinevas suunas. Uht
kindlat pohjendust sellele on raske valja tuua, aga see vdib seotud olla stratosfaéri
tsirkulatsiooniga: troposféaérist tduseb Ohk labi tropopausi peamiselt ekvaatori l&heduses,
seejarel liigub &hk dldiselt edasi tbustes kuni keskmiste laiusteni ning korgemate
laiuskraadideni joudes hakkab taas laskuma. Seejuures N2O kontsentratsioon ekvaatori kohal

tdusvas 0hus tropopausi l&bides oluliselt ei muutu (vt Seinfeld & Pandis, 2016, joonis lisas 9).
5.4. N0 ja Oz kontsentratsiooni sesoonne diinaamika

Hipotees, et N2O sesoonne diinaamika avaldub Aura andmete pdhjal selgemini parasvootmes
kui troopikas, leidis Gldiselt kinnitust. Kuigi parasvootmes leidus piirkondi, mille aastaaegade
keskmiste N>O kontsentratsioonide vahelised erinevused olid vorreldavad ekvatoriaalsete
uurimispiirkondadega, oli kdrgematel laiustel No.O keskmiste kontsentratsioonide varieeruvus
siiski uldiselt suurem. Poolkerade vdrdluses oli aastaajaline kéik teatud mééral eristatav, aga
kdrguse suurenedes keerulisem. Lounapoolkera uurimisaladel N.O sesoonne varieeruvus
kdrguse kasvuga suureneb. P6hjapoolkera aladel on néiteid kdrguse kasvades nii sesoonsuse
kasvust kui langusest, mis viitab sellele, et NoO sesoonsuse méaramises on lisaks kéesolevas
t00s kasitletutele ka muid olulisi tegureid. N2O kontsentratsiooni varieeruvuse pidev tous
Handi-Mansimaa uurimisala kohal on t66 kontekstis erandlikult intensiivne ning v@ib viidata
sellele, et poolustele I&henedes N2O sesoonne varieeruvus Aura andmete pBhjal suurematel
korgustel tduseb, aga selle kontrollimiseks oleks vaja labi viia laialdasemaid vordlusi sarnase

geograafilise laiuse juures.

Vorreldes Stolarski et al. (2014) t66 tulemustega olid ké&esolevas to0s leitud N.O
kontsentratsioonid ekvaatori lahedal monevorra madalamad. See on potentsiaalselt jallegi
selgitatav MLS sensori N2O modtetulemuste negatiivse triiviga. Sama artikli tulemusena leiti
erinevus pohja- ja Idunapoolkera troopiliste laiuste (0-20°) N2O ja O3 aastaste kdikude vahel
18 km korgusel. Selle olemasolu kontrollimiseks ké&esolevas t06s piisavalt alasid ei valitud, aga

erinevuse uurimine suurematel kdrgustel oleks potentsiaalne teema edasiseks uurimiseks.

Os koiki aastaaegu arvestades kaituvad kontsentratsioonid eelduspéraselt sarnaselt

aastakeskmistele kontsentratsioonidele. Uldiselt avaldub Oz sesoonsus aastaaegade keskmiste
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kontsentratsioonide vordlusest tugevamini kui N2O sesoonsus, mis on pdhjendatav sellega, et
osooni I6hustavad hapniku radikaalid vajavad olemasoluks paikesekiirgust, mida suvisel ajal
on rohkem. Samuti eristuvad Oz kontsentratsiooni aastases kdigus pohja- ja I6unapoolkera
uurimisalad selgemalt kui N2O kontsentratsiooni k&igus.

5.5. N20 ja Oz kontsentratsiooni soltuvus kdrgusest

N2O kontsentratsioon kdrguse kasvades vaheneb, sesoonsus pusib ekvaatoril kas pusib
sarnasena vOi pigem suureneb. Sesoonsus on ekvaatori ldheduses statistiliselt eristatav, aga
muutused on absoluutvéartuselt vordlemisi véikesed. Parasvootmes pohjapoolkeral sesoonsus
kdrguse kasvuga pigem vaheneb vdi jaab sarnaseks. Lounapoolkeral on varieeruvus margatav
igal kdrgusel, kontsentratsiooni maksimum ning miinimum nihkuvad rohkem kuui

pdhjapoolkeral. Sesoonsuse muutuse suund ja kiirus s6ltuvad asukohast ning

N20 jamuude lammastikiihenditega atmosfaéris toimuvatest protsessidest annab tlevaate lisas
9 olev joonis (Seinfeld & Pandis, 2016). Enne stratosfaari jdudmist on N2O troposfaaris
stabiilne ning l&bib tropopausi ilma kontsentratsiooni languseta. Stratosfadris vOimaldab
intensiivsem UV kiirgus N2O kiiremat lagunemist ja seel&bi osooni I8hustamist. N2O
kontsentratsiooni l&bi troposfaari 6husambas Usna stabiilsena pisivusest lahtumine (Chalinel
et al., 2022; Ricaud et al., 2009) koos kdesolevas t60s valjendunud korrelatsiooniga
maapealsete NoO voogude mddtmiste ning stratosfadriliste N2O kontsentratsioonide vahel
viitab potentsiaalselt 6husamba suhtelise stabiilsuse jatkumisele ka stratosfaéri alaossa ning
annab alust jargnevates uuringutes lisada maapealsetele mdGtmiste ning stratosfaariliste

satelliitandmete vordlusesse ka andmeid N2O kohta troposféari Shusambas.

T60 tulemuste pdhjal Oz kontsentratsioon tduseb kdrguse kasvuga, mis on ka oodatav tulemus,
kuna nii varasemate Aura MLSi andmete (Stolarski et al., 2014) kui muude mdotmiste pohjal
(Portmann et al., 2012) tduseb O3z kontsentratsioon kdesolevas t60s uuritud kérguste vahemikus
ja saavutab maksimumi ~30 km kdrgusel v6i veidi madalamal. Os kontsentratsioonide
sesoonsus tuleb enamikel juhtudel selgemini esile kui N2O oma. Kdrguse kasvades aastaaegade

varieeruvus uldiselt kas vaheneb voi jadb kokkuvdttes sarnaseks.
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6. Kokkuvote

Magistritod eesmérgid olid kasutada Aura satelliidi andmeid N2O kohta, et vélja selgitada, kas
stratosfaaris Aura satelliidilt MLS instrumendiga mdddetud tulemusi on vdimalik seostada
maapealsete médtmistega; uurida N2O ja Os kontsentratsioonide sdltuvusi kdrgusest, aastaajast
ning geograafilisest asukohast; uurida kontsentratsioonide muutuseid aastatel 2005-2021 ja
hinnata N2O ja Os kontsentratsioonide vahelist korrelatsiooni. T60s kasutatud andmed
parinevad avalikult ligip&asetavast NASA Earthdata EOSDIS andmebaasist. Andmet6étlus ja
tulemuste joonistel kujutamine viidi labi Pythoni programmeerimiskeele abil, veidi oli

kasutuses ka R.

T60 tulemusena leiti esiteks, et stratosfadrilise N2O kontsentratsiooni ja maapinnal mdddetud
N20O emissioonide vahel on positiivne korrelatsioon. Selle statistiline usaldusvaarsus isegi
vahese arvu vordluskohtade korral viitab sellele, et seose edasine uurimine, kaasates ka

satelliitandmeid troposfaéri 6husamba N2O voogude kohta, on kindlasti soovitatav.

N20 kontsentratsiooni diinaamikaga seoses leiti, et kontsentratsioon vaheneb kérgusega, on
pidevalt kdrgeim ekvaatori laheduses ning ka varieerub seal sesoonselt kBige véahem.
Kdrgematel laiustel sesoonse varieeruvuse muutus korguse kasvuga néib s6ltuvat ka mdnest
tegurist, mida t06s ei kasitletud. O3z kontsentratsioon stratosfadri allosas kasvab koos
kdrgusega. Madalamatel korgustel on Os kontsentratsioon suurem ekvaatorist kaugemal.
Kdrgemal on O3 kontsentratsioon kdrgeim ekvaatori laheduses. O3z sesoonsus avaldub uldiselt

selgemini kui N2O oma.

N2O aastakeskmistes kontsentratsioonides ilmnesid enamikul juhtudel negatiivsed (ning
uldiselt statistiliselt usaldusvaarsed) trendid, aga dokumenteeritud pikaajalise negatiivse triivi
tottu sensori N2O kontsentratsiooni md6tmistes on pdhjust trendide tegelikus olemasolus
kahelda. Oz kontsentratsiooni trendid varieeruvad suunalt eri uurimisalade kohal, aga on

uldjuhul ndrgad. IImnes ainult tks statistiliselt usaldusvéaarne trend.

N20 ja Os kontsentratsioonide vahel ilmnes nii kdrgusest kui geograafilisest laiusest sdltuv
seos. Ekvaatoril on stratosfaari allosas gaaside vahel nullildhedane kontsentratsioon, mis
korguse kasvades muutub negatiivseks. Ekvaatorist kaugemal laiustel on kontsentratsioon
madalamal negatiivne, kdrguse kasvades laheneb nullile ning seejarel podrdub positiivseks —

seos muutub korguse kasvades ekvaatoriga vorreldes vastupidi. Selline tulemuse voib
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potentsiaalselt olla pdhjustatud stratosfaari globaalsest tsirkulatsioonimustrist, aga selle

kinnitamine vajaks edasisi uuringuid.
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Dynamics of stratospheric N2O based on the Aura satellite data
Silver Pdlgaste
Summary

Among greenhouse gases with a substantial anthropogenic component to their emissions, N2O
has overall the third strongest global climate forcing effect after CO2 and CH4 (IPCC, 2021).
While N20 is mostly non-reactive in the troposphere, it is currently the primary ozone depleting
gas in the stratosphere which is not regulated by the Montréal protocol (Ravishankara et al.,
2009; Stolarski et al., 2015; Tian et al., 2020).

The instigating articles for this thesis were Ricaud et al. (2009), where comparatively very high
N20 emissions were derived from satellite measurements of N2O in total air column above
tropical rainforests, and Ball et al. (2018), which showed a continuous decline in lower

stratospheric Os.

Expanding from those starting points, this Master’s thesis has three main objectives. Firstly, to
determine whether N2O concentrations measured by the Aura satellite in lower stratosphere
can be correlated with N2O flux measurements taken at ground level. Secondly, to analyze how
height, geographic latitude and time of year influence the concentration of N2O in the lower
stratosphere. Thirdly, to evaluate the correlation between N>O and Oz concentrations in the

lower stratosphere.

N20 and Os concentrations from NASA’s Aura satellite’s MLS (Microwave Limb Sounder)
instrument at pressure levels 68, 46, 32, and 22 hPa (corresponding to approximately 18, 21,
24, and 26 km respectively) were used in the thesis. 10 areas from various geographic locations
were chosen while also taking into account N2O flux measurements done for Parn et al. (2018).
The time period chosen was 2005-2021. Almost all of the data analysis for the thesis was done
using Python.

For the first objective, though the number of possible comparison points was lower than ideal
due to differences in methods, a statistically significant positive correlation between N.O
ground fluxes and stratospheric concentrations was found, though it warrants further study and

possible comparisons with satellite data regarding the troposphere added to the analysis.

The results show that N>O’s concentration is highest near the equator and decreases at all

latitudes as altitude increases. The seasonal variation of N2O is smallest near the equator. At
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higher latitudes, the changes in N2O’s seasonal variation from an increase in altitude seem to
be influenced by some factor not included in the thesis since there are examples of both
increasing and decreasing seasonal variation in regards to altitude. O3z’s concentration increases
with altitude. While at 18 km, its concentration is lower at the equator than at higher latitude,
by 26 km, the situation has flipped and O3’s highest concentration is near the equator. O3’s

seasonal variation is generally more noticeable than N2O’s.

N20’s concentrations’ yearly averages generally show statistically significant negative trends
in low stratosphere according to Aura’s MLS instrument’s measurements but it is documented
that N2O measurements taken by the MLS have been showing a negative drift for several years
by now (Livesey etal., 2022, 2021), which likely is the cause for the negative N.O trends found
in this thesis since N2O emissions have been increasing in recent decades (Tian et al., 2020).
The trends in Oz concentrations vary in their direction and nearly none of them are statistically

significant.

The data showed statistically significant correlations between N2O and O3 concentrations. At
the equator, the correlation is close to zero at 18 km but with an increase in altitude, the
correlation becomes negative. Higher latitudes instead show negative correlations at 18 km
becoming positive correlations by 26 km. The reason for this difference between the equator
and higher latitudes is not entirely clear. It may be caused by large-scale stratospheric

circulation patterns but further study is needed confirm that general assessment.
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Tanuavaldused

Tanan oma juhendajaid Ulo Mandrit ja Margit Auna sisukate soovituste eest kuidas too
koostamisele laheneda ning konstruktiivse tagasiside eest to0 kirjutamisel. Ilma nendeta poleks

t66 voimalik olnud.
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Lisad

Lisa 1. Koodildik HDF failidest uurimisalade kohta kaivate andmete katte saamiseks

loc_lat-loc_hal
loc_1 loc 1fsi

_latl, latitude
_lonl, longitude

continue
else
continue
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Lisa 2. Véljavote Parn et al (2018) t66ks kogutud N20O emissioonide andmetest

N20, microg

Site Date Latitude | Longitude |N m-2 h-1

Quebec drained bog 22.07.2012 03:00 | 45,1189| -74,2039| 63,61034779
Quebec transitional bog |22.07.2012 03:00 | 45,1273| -74,2191| -0,070963992
Estonia drained floodplain | 16.10.2012 03:00 | 58,4236| 26,5123 | 74,74922435
Uganda_drained fen 1 20.06.2013 15:00 | -1,2311| 29,9605| 464,235097
Uganda_fen 21.06.2013 03:00 1,2349|29,971943 | 14,28829562
Uganda_rice paddy 25.06.2013 03:00 | 0,93382]| 34,027762| 735,4884164
Siberia_bog 03.08.2013 11:00 60,88 68,7 -0,27810539
Siberia_fen 07.08.2013 03:00 | 60,9111|68,751171| 0,10019263
Estonia_floodplain 31.10.2013 02:00 | 58,4142| 26,4839| 9,730078627
Tasmania_blanket bog 19.01.2014 02:00 | -42,881| 146,3799| 0,099376634
Tasmania_drained fen 1 [22.01.2014 02:00 | -40,8665 | 145,06539| 8,309026583
Tasmania_drained fen 2 [22.01.2014 02:00 | -40,9231| 144,8703| 6,994189016
Tasmania_peat extraction |24.01.2014 02:00 | -42,1726| 146,57037 0
Tasmania_raised bog 24.01.2014 02:00 | -42,1737|146,57289| -0,202982171
Tierra_del Fuego fen 19.11.2014 02:00 | -54,7404| -67,87811 0
Tierra_del Fuego_bog 22.11.2014 02:00 | -54,7404| -67,87811 1,48871456
Khabarovsk drained fen |08.08.2015 03:00 | 48,4936 135,39629 0
Khabarovsk fen 08.08.2015 03:00 | 48,4973 135,41263 0
Borneo drained swamp 15.03.2017 11:47| 5,3223| 115,6581| 833,2152088
Borneo swamp forest 15.03.2017 12:26| 5,3223| 115,6581| 36,47473904
Montana_bog_2 17.08.2017 03:00 | 45,5826 -111,6612| -0,202898722
Montana Bog 1 17.08.2017 03:00 | 45,5249| -111,0181| -0,920561934
Peru_arable Sept 21.09.2019 15:00 -3,85| -73,37939 | 34,53045782
Peru_arable_March 03.03.2020 02:00 -3,85| -73,37939 | 39,77463993
Peru_swamp_forest Sept 20.09.2019 -3,83104 | -73,32416| 234,2686967
Peru_swamp_forest March | 04.03.2020 02:00 | -3,83104 | -73,32416| 11,55765275
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Lisa 3. Aura N20 kontsentratsioonide aastakeskmiste vaartuste determinatsiooni-
kordajad (R?) ja p-vaartused,

18 km 21 km 24 km 26 km
Asukoht R?2 p R?2 p R2 p R2 p
Montana 0,557| 0,001| 0,569| 0,000| 0,530 0,001| 0,119| 0,175
Kalimantan 0,559| 0,001| 0,689| 0,000| 0,345| 0,013 | 0,183| 0,087
Eesti 0,643| 0,000| 0,470| 0,002| 0,327| 0,016| 0,049| 0,395
Montréal 0,609| 0,000| 0,585| 0,000| 0,488| 0,002| 0,123| 0,168
Habarovsk 0,635| 0,000| 0,589| 0,000| 0,502| 0,001| 0,130| 0,155
Kongo 0,521| 0,001| 0,705| 0,000| 0,402| 0,006| 0,184| 0,086
KIAZ?](::;naa 0,654| 0,000 0,673| 0,000| 0,636 0,000| 0,216| 0,060
Peruu 0,515| 0,001| 0,633| 0,000| 0,409| 0,006| 0,142| 0,136
Tasmaania 0,457| 0,003| 0,361| 0,011|0,077|0,282| 0,109| 0,196
Tulemaa 0,677| 0,000| 0,423| 0,005| 0,129 0,157 | 0,003| 0,832

Lisa 4. Aura Os kontsentratsioonide aastakeskmiste vaartuste determinatsioonikordajad
(R?) ja p-vaartused,

18 km 21 km 24 km 26 km
Asukoht R2 p R2 p R2 p R2 p
Montana 0,003| 0.836| 0,006]0.773|0,016] 0,631]0.162| 0,110
Kalimantan 0,005| 0,779] 0,019]0,602|0,008| 0,741]0,023| 0,558
Eesti 0,029| 0511| 0,034] 0,478|0,000| 0,972]0,008| 0,740
Montréal 0,010| 0.709| 0,042|0,430]0,016| 0,627|0,056| 0,361
Habarovsk 0,022/ 0573| 0,016]0,630|0,044| 0,418]0,098| 0,221
Kongo 0,002 0.851] 0,008]0,734]0,007| 0,742]0,036| 0,468
Handi- 0,011|0682| 0,006 0,777|0,151| 0,124|0,171| 0,099
Mansimaa
Peruu 0,001]0,910] 0,017|0,620|0,002| 0,877]0,029| 0516
Tasmaania 0,077]0,281| 0,006] 0,770|0,028| 0521|0073| 0,293
Tulemaa 0,240| 0,046| 0,018]0,608|0,002| 0,880|0,117| 0,179
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Lisa 5. N20 ja Os aastasisene diunaamika Montréali kohal. Ristkilikutes on
kontsentratsioonide vaartused esimesest kolmanda kvartiilini, punased jooned néitavad
mediaane, erandid on tahistatud punktidega. Aastaaegade statistiline sarnasus on
téhistatud CLD meetodit kasutades.
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Lisa 6. N2O ja Os aastasisene dinaamika Peruu (Amasoonase madaliku) kohal.
Ristkulikutes on kontsentratsioonide vaartused esimesest kolmanda kvartiilini, punased
jooned naitavad mediaane, erandid on téhistatud punktidega. Aastaaegade statistiline
sarnasus on tahistatud CLD meetodit kasutades.
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Lisa 7. N2O ja Os aastasisene dunaamika Tulemaa kohal. Ristkulikutes on
kontsentratsioonide vaartused esimesest kolmanda kvartiilini, punased jooned néitavad
mediaane, erandid on tahistatud punktidega. Aastaaegade statistiline sarnasus on
téhistatud CLD meetodit kasutades.
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Lisa 8. N2O ja Os aastasisene diunaamika Kalimantani kohal. Ristkulikutes on
kontsentratsioonide vaartused esimesest kolmanda kvartiilini, punased jooned néitavad
mediaane, erandid on tahistatud punktidega. Aastaaegade statistiline sarnasus on
téhistatud CLD meetodit kasutades
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Lisa 9. Protsessid lammastikuthendite atmosfaariringes. Noole kohale kirjutatud
ainerine komponent tahistab reaktsiooni tihendiga, millest nool lahtub (Senfeld & Pandis
2016 alusel).
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