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Zusammenfassung

Das Modell ,ECHAM5/Modular Earth Submodel System (Version 1)¢ (ECHAMS5/MESSyl)
[Jockel et al., 2005, 2006], welches in den letzten Jahren am Max-Planck-Institut fiir Chemie in
Mainz entwickelt wurde, beinhaltet sowohl den Ansatz zum , Earth System Model* (ESM) als auch
den Anspruch die Atmosphére in Einem, sowohl in der Troposphére als auch in der mittleren At-
mosphére abzubilden. Durch das entwickelte Interface MESSy ist es moglich, ein atmosphérisches
,General Circulation Model* (GCM) mit anderen Modulen zu koppeln, so dass ein interaktiver
Austausch zwischen atmosphérischem Kern und den Modulen sowie auch innerhalb der Module
problemlos stattfinden kann.

Das Ziel der Dissertation war, im Modell ECHAMS5/MESSy1 eine verbesserte Parameterisierung der
Polaren Stratosphérischen Wolken (PSC) zu implementieren und deren Auswirkung auf die polare
Ozonchemie zu untersuchen. Um dieses Ziel zu erreichen, wurde zunéchst eine Validierung des Mo-
dells (Kapitel 3) in einer Modellkonfiguration durchgefiihrt, welche spéter fiir die Durchfiihrung der
PSC-Simulationen verwendet wurde und welche eine Nudging-Variante enthélt, die sich in verschie-
denen Sensitivitdtsstudien (Kapitel 2) als am geeignesten herausgestellt hatte.

Nach erfolgreicher Validierung des Modells ECHAMS5/MESSy1 in der gewéhlten Modellkonfiguration
konnte im Folgenden eine neue PSC-Parameterisierung in dessen Modul PSC eingebaut werden
(Kapitel 4). Dieser neue PSC-Algorithmus nach van den Broek et al. [2004], basierend auf Carslaw et
al. [2002], berticksichtigt das Wachstum und die Sedimentation von , Nitric Acid Trihydrat“ (NAT)-
Partikeln im polaren Wirbel. Entsprechend ihrer Radien werden die NAT-Teilchen in verschiedene
Grossenklassen eingeteilt, welche seperat im Modell transportiert werden.

Mit dem neuen PSC-Schema wurde eine Mehrjahressimulation mit ECHAMS5/MESSy1 von Novem-
ber 2002 bis Ende 2007 durchgefiihrt. Die simulierten Resultate wurden beziiglich der Zusammen-
setzung der PSCs (Typ 1la, Typ-1b und Typ 2) und deren rédumlicher und zeitlicher Verteilung im
Modell analysiert und mit einer Standard-ECHAMS5/MESSy1-Simulation mit bisherigem thermo-
dynamischen PSC-Schema verglichen.

Es konnte gezeigt werden, dass die Implementierung der neuen PSC-Parameterisierung erfolgreich
durchgefiihrt wurde und das Wachstum und Verdunstung der NAT-Teilchen, sowie die unterschied-
lichen Eigenschaften zwischen kleineren und grésseren NAT-Partikeln, insbesondere beziiglich deren
Sedimentationsverhalten, im Modell beriicksichtigt werden.

Im Vergleich zwischen bisheriger und neuer PSC-Parameterisierung im Modell ist festzustellen, dass
die neue Parameterisierung in nérdlichen polaren Breiten deutliche Verbesserungen in Verteilung und
Anzahl der PSC-Partikel sowie auch beziiglich der simulierten Ozonchemie aufweist. In siidlichen
polaren Breiten werden ebenfalls durch die geéinderten maximalen Anzahldichten fiir Eisteilchen
hohere Ozonabbauraten simuliert, welche aufgrund der bisherigen zu hohen Ozonséulen in dieser
Region zu einer Verbesserung beitragen.

Beim Vergleich der Simulations- mit Messdaten von MIPAS auf ENVISAT sind recht gute Uberein-
stimmungen beziiglich des zeitlichen Verlaufs des PSC-Vorkommens sowie dessen Gesamtfléche fest-
zustellen. Das zeitliche Vorkommen sowie die Fliche der simulierten und gemessenen STS-Teilchen
stimmt ebenfalls sehr gut iiberein. Eine Uberschitzung hingegen ist noch bei den NAT-Teilchen und
auch bei den Eisteilchen ersichtlich. Diese Ergebnisse wurden mittels H NO3z-Messungen von MLS
auf Aura bestétigt.

Uber die Kopplung von Chemie und Klima iiber die temperaturabhéngige Bildung der PSCs koénnen
so mit der neuen PSC-Parameterisierung verbesserte Prognosen der zukiinftigen Entwicklung der
Ozonschicht durchgefiihrt werden.
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1 Einfiihrung

1.1 Einleitung und Ziel der Arbeit

Die Entwicklung in der Klimamodellierung wird heute dominiert von der Zielsetzung des Versténdnis-
ses des gesamten Erdsystems. Die Erdsystemmodellierung versucht iiber die bisherige Modellierung
der Atmosphére mit Hilfe der Losung der meteorologische Grundgleichungen in den sogenannten
,General Circulation Models* (GCMs) hinauszugehen und weitere Komponenten in das Modell zu
integrieren. Als erster Schritt zum , Earth System Model“ (ESM) wird dabei das Atmosphérenmodell
mit einem Ozeanmodell gekoppelt. Darauffolgend werden zusétzliche Module, welche atmosphérische
Chemie, atmosphérische Aerosole, Bodenbeschaffenheit, Vegetationszusammensetzung und andere
Komponenten beinhalten, zu diesem ,, Atmosphere-Ocean General Circulation Model“ (AOGCM)
hinzugefiigt. Das Ziel der Erdsystemmodellierung ist hierbei, ein moglichst grosses Spektrum aller
klimarelevanten Wechselwirkungen in der Natur wiederzugeben.

Um die langerfristige Entwicklung der Dynamik und der Chemie der unteren und mittleren At-
mosphére richtig zu verstehen, ist es zusétzlich giinstig, wenn das Modellsystem vertikal moglichst
die Strato- und Mesosphére abdeckt. Die meisten GCMs, welche heute fiir die Klimasimulationen
z.B. fiir den , Intergovernmental Panel on Climate Change“ (IPCC) genutzt werden, reichen jedoch
nur bis 10 hPa (ca. 30 km). Andere Modelle simulieren nur die mittlere Atmosphére mit dem Nach-
teil, dass die unteren Randbedingungen fiir die atmosphérischen Substanzen, sowie fiir Temperatur,
Wind, Druck und Feuchte vorgegeben werden miissen und die Wechselwirkungen zwischen obe-
rer Troposphére und unterer Stratosphére (,,Upper Troposphere Lower Stratosphere® (UTLS)) nur
begrenzt richtig erfasst werden. Um diese Begrenzungen aufzuheben, wurden neuartige Modelle ent-
wickelt, welche sich vertikal von der Bodenoberfliche bis 0.01 hPa (ca. 80 km) erstrecken und sowohl
die atmosphérischen Prozesse in der Tropo- und Strato- als auch in der Mesosphére beriicksichtigen.

Das Modell ,ECHAMb5/Modular Earth Submodel System (Version 1)¢ (ECHAM5/MESSy1)
[Jockel et al., 2005, 2006], welches in den letzten Jahren am Max-Planck-Institut (MPI) fiir Che-
mie in Mainz entwickelt wurde, beinhaltet sowohl den Ansatz zum ,Earth System Model“ als auch
den Anspruch, die Atmosphére in Einem, sowohl in der Troposphére als auch in der mittleren At-
mosphére abzubilden. Durch das entwickelte Interface MESSy ist es moglich, ein atmosphérisches
GCM mit verschiedenen anderen Modulen zu koppeln, so dass ein interaktiver Austausch zwischen
atmosphérischem Kern und den Modulen sowie auch innerhalb der Module problemlos mdoglich ist.

Das in ECHAM5/MESSy1 eingebundene GCM ist ECHAMS5, welches in einer mittleren Atmo-
sphéaren-Version vorliegt, mit einer vertikalen Erstreckung ab der Bodenoberfliche bis zu 0.01 hPa
(ca. 80 km). ECHAM (EC fiir ECMWF operational forecast model, HAM fiir Hamburg) basiert auf
dem Vorhersagemodell des ,European Centre for Medium-Range Weather Forecasts® (ECMWTF)
in Reading, Grossbritannien [Simmons et al., 1989a, 1989b] und wurde vom MPI fiir Meteorologie
in Hamburg modifiziert und zu ECHAM4 [Roeckner et al., 1996] bzw. ECHAMS5 [Roeckner et al.,
2003a, 2003b] weiterentwickelt.

Die erste vollstéandige Modellversion 1.1 von ECHAM5/MESSy1 wurde der atmosphérischen For-
schungsgemeinschaft im Januar 2006 présentiert. Ein Update dieser Modellversion wird jedes halbe
Jahr durchgefiihrt, so dass die neueste Modellversion 1.4 seit Mai 2007 vorliegt. Diese Modellversion
umfasst neben ECHAMS5, weitere 33 Module, welche je nach Forschungsschwerpunkt ausgewéhlt wer-
den kénnen. Neben dem MPI fiir Chemie in Mainz sind an der Entwicklung von ECHAM5/MESSy1
aktuell das Institut fiir Physik der Atmosphére des Deutschen Zentrums fiir Luft- und Raumfahrt
(DLR) in Oberpfaffenhofen, das MPI fiir Meteorologie in Hamburg, das Institut fiir Meteorologie und
Klimaforschung (IMK) am Forschungszentrum Karlsruhe (FZK) und das Meteorologische Institut
der freien Universitat Berlin beteiligt.
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Die Arbeiten in dieser Doktorarbeit wurden mit der ECHAMb5/MESSy Version 1.1 (Kapitel 2
und 3) und Version 1.4 (Kapitel 4) durchgefiihrt. Die Ziele waren, nach Optimierung der Modell-
konfiguration inkl. der Nudging-Variante zum einen zu zeigen, dass ECHAM5/MESSy1 mit seinem
fortschrittlichen Ansatz gute Ergebnisse in der Atmosphéirenchemie liefert und zum anderen mit
einer Weiterentwicklung des Moduls ,,Polar Stratospheric Clouds“ (PSC) zur weiteren Verbesserung
und Optimierung hinsichtlich der Prognosefiahigkeit des Modells fiir die zukiinftige Entwicklung der
Ozonsschicht beizutragen.

1.2 Beschreibung und Konfiguration von ECHAMS5/MESSy1
1.2.1 Aufbau des Modells ECHAM5/MESSy1

Das Chemie-Klima-Modell ECHAM5/MESSy1 (Version 1) [Jockel et al., 2005, 2006] besteht aus
dem atmosphérischen Kern ECHAMS5 (Version 5.3.1 [Roeckner et al., 2003a, 2003b, 2006]) und aus
verschiedenen Modulen mit unterschiedlichen Funktionen, welche iiber ein Steuerprogramm an- und
abgeschaltet werden konnen. Diese Module sind iiber das Online-Interface MESSy mit dem atmo-
sphérischen Modell riickgekoppelt, welches auch den Datentransfer innerhalb der Module gewéhr-
leistet.

Das Modell erstreckt sich vertikal von der Bodenoberfléche bis in eine Hohe von 1 Pa (ca. 80 km)
und umfasst so die Troposphére, Stratosphéare und Mesosphére. Die raumliche Auflésung ist dabei
variabel. Es sind die horizontalen Auflosungen T21 (5.6°), T31 (3.75°), T42 (2.8°), T63 (1.875°),
T85 (1.4°) und T106 (1.1°) verfiigbar. Vertikal kann eine Auflosung von 39-Schichten- (L39) oder
90-Schichten (L90) gewahlt werden. Mit Letzterer ist eine freie Simulation der ,,Quasi Biennial
Oscillation® (QBO) moglich [Giorgetta et al., 2006].

Die vertikalen Modellflichen entsprechen sogenannten Hybridflichen, welche in der Troposphére
und der untersten Stratosphére an die Bodenoberfliche angepasst sind. Die Beeinflussung durch
die Orografie ist dabei hohenabhéngig, so dass ab einem Hohenbereich in der unteren/mittleren
Stratosphére die Modellflichen (Level 1 (oberste Modellfliche) bis Level 22 (70 hPa, ca. 18.7 km) in
L39 bzw. Level 1 bis Level 54 (44 hPa, ca. 22 km) in L90) unabhingig von der Orografie sind und
Flachen konstanten Drucks entsprechen. Die vertikale Auflosung ist im Modell in der Grenzschicht
der Atmosphére am hochsten und steigt mit der Hohe an.

Mit Hilfe zweier sogenannter Hybridkoeffizienten (A, B) und des Oberflachendrucks (ppo;) wird
der ortsabhéngige Druck (pg(¢ = Léngenkreis, j = Breitenkreis)) der oberen und unteren Flichen
jeder Gitterbox (39 [90] Gitterboxen und 40 [91] Fléchen in L39 [L90]) berechnet. Die Berechnung
der Flachen (k=1 bis 40 (L39) bzw. k=1 bis 91 (1.90)) erfolgt dabei entsprechend Gleichung 1.1:

(i, 5) = A(k) + B(E)poor (i j) (1.1)

B(k) (0 < B(k) < 1) gibt dabei den Wichtungsfaktor des Drucks (py) am Oberflichendruck (py,) an.
Je grosser B(k) ist, desto stérker ist py(i,7) von der Orografie abhéngig. Der mittlere Druck der
Gitterbox (pr) wird als Durchschnitt der Driicke der oberen (py) und unteren Fliache (py41) berechnet
(Gleichung 1.2):

1

pr(i, j) = E(pk(i,j) + Prg1(2, 7)) mit k=L (1.2)

pr(i,7) ist der lokale Druck auf der Modellfldche L (L=1 bis 39 (1.39) bzw. L =1 bis 90 (L90)).
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Abbildung 1.1: Druckverteilung in ECHAM5/MESSy1 in der 39 Schichten-Version, dargestellt fiir
den 2.1.2000. Level 1 bis 10 - zonal gemittelt (oben links), Level 10 bis 24 - zonal gemittelt (oben
rechts), Level 25 bis 39 - zonal gemittelt (unten links) und Hohenschnitt fiir Level 39 (unten rechts)

In Abbildung 1.1 ist die Druckverteilung im Model auf den verschiedenen Modellflichen darge-
stellt. Man erkennt, dass die ersten 22 Modellfldchen horizontal keine Druckénderung aufweisen und
so nicht von der Orografie abhéingig sind. Level 23 bis Level 25 sind vernachldssigbar von der Oro-
grafie abhéingig. Ab Level 26 ist in den siidlichen polaren Breiten die Erhebung der Antarktis zu
erkennen und ab Level 28 erkennt man eine meridionale Druckdnderung im Bereich des Himalajas
(ca. 35°N). In Abbildung 1.1 (unten rechts) erkennt man im Hohenschnitt fiir Level 39 (im Schnitt
ca. 25 m bis 30 m iiber der Bodenoberflidche) die im Modell beriicksichtigte Orografie.

In Anhang D sind in Tabelle D.1 die in ECHAM5/MESSy1 verwendeten fixen Hybridkoeffizien-
ten A und B der 39-Schichten-Version angegeben und exemplarisch der Druck auf den jeweiligen
Modellfldchen fiir einen angenommenen Standardoberflichendruck von 1013.25 hPa berechnet.

1.2.2 Das meteorologische Basismodell ECHAMY5

Das in ECHAMS5/MESSy1 integrierte atmosphérische Modell ECHAMS5 ist ein spektrales Modell,
d.h. die meteorologischen Grundgleichungen (horizontale Bewegungsgleichung, thermodynamische
Wiérmegleichung, Kontinuititsgleichung und hydrostatische Approximation) werden mit Hilfe von



4 1 EINFUHRUNG

Kugelflachenfunktionen gelost und daraus die grossrdumige Dynamik und Thermodynamik berech-
net. Das meteorologische System wird dabei durch die Erwédrmungsraten innerhalb der Atmosphére,
berechnet im Strahlungsmodul, angetrieben.

Im Modell ist das ,, Flux-Form Semi-Lagrangian (FFSL) Advektions-Schema“ [Lin and Rood, 1996]
fiir den Transport der Tracer implementiert. Die Ausbreitung und Dissipation der Gravitationswellen
in der mittleren Atmosphére wird durch die Parametrisierung von Hines [1997a,b], optimiert von
Manzini und McFarlane [1998], beschrieben.

Fiir die Berechnung der zeitlichen Entwicklung einer Modellvariablen X wird eine zeitgemittelte
Differenz genutzt:

OX(t) AX(t) X(t+At)— X(t— At)
o A1) 2AL
Der Zeitschritt At ist dabei variabel von der horizontalen Auflosung. Er betrdgt 900s [600s] bei einer
horizontalen Auflésung von T42 [T63].
Eine genauere Beschreibung von ECHAMS befindet sich in Roeckner et al. [2003a, 2003b].

(1.3)

1.2.3 Die verwendeten ECHAMS5/MESSy1-Module

Uber das ECHAM5/MESSy1-Online-Interface wird ECHAMS5 an Module gekoppelt, welche fiir eine
optimale Beschreibung der wissenschaftlichen Fragestellung sinnvoll sind. In den fiir diese Doktor-
arbeit durchgefithrten Simulationen wurden dabei folgende ECHAMS5/MESSy1-Module verwendet:

CLOUD, CONVECT, CVTRANS, DRYDEP, H20, HETCHEM, JVAL, LNOX, MECCA, OFFLEM,
ONLEM, PSC, PTRAC, QBO, RAD4ALL, SCAV, SEDI, TNUDGE, TROPOP

Mit Hilfe des ,,Module Efficiently Calculating the Chemistry of the Atmosphere (MECCA) [San-
der et al., 2005] wird die Gasphasenchemie, die heterogene Chemie und die Photolyse zusammenge-
stellt. Uber ein Steuerprogramm kann die gewiinschte Zusammenstellung des chemischen Systems
gewiahlt werden, welche mit Hilfe eines kinetischen Préaprozessors in Fortran-Code umgewandelt
wird [Sandu und Sander, 2006]. Fiir die durchgefiihrten Simulationen wurde dabei eine sogenannten
,EVAL“-Chemie ausgewihlt. Sie besteht aus 104 Gasphasen-Substanzen und 245 chemischen Re-
aktionen. Sie umfasst fiir die Troposphére die Ozon relevante Chemie inklusive der Nicht-Methan-
Kohlenwasserstoffe (NMHCs) bis hin zu Isopren [von Kuhlmann et al., 2003]. Fiir die Stratosphére
sind die wesentlichen Chlor- [Steil et al., 1998] und Bromreaktionen [Meilinger, 2000] berticksichtigt.

Temperatur- und druckabhéngige Reaktionsraten der Gasphase sind in MECCA implementiert,
die Photolyseraten werden im Modul ,,J-values“ (JVAL) kalkuliert. Die Strahlungsfliisse werden da-
bei im Modul ,,Radiance for all“ (RAD4ALL) berechnet, wobei das Strahlungsmodul von ECHAMb5
genutzt wird. In den beiden Modulen ,,Heterogeneous Chemistry“ (HETCHEM) und ,,Polar Strato-
spheric Clouds“ (PSC) werden die heterogenen Raten der Reaktionen in der Stratosphére an ,,Nitric
Acid Trihydrat“ (NAT)-Teilchen, Eispartikeln und an unterkiihlten Schwefelsédureaerosolen und in
der Tropopausenregion an Sulfat-Aerosolen bereitgestellt, welche in MECCA benutzt werden. Bei
den durchgefiihrten Modellsimulationen wurde eine fiir die Module PSC und HETCHEM erstell-
te monatliche Klimatologie der stratosphérischen Schwefelsdure (H,SO,) fiir die entsprechenden
Zeitraume eingelesen, welche fiir die Jahre 1979-1999 aus Daten des ,,Stratospheric Aerosol and Gas
Experiment“ (SAGE) abgeleitet wurde [Kerkweg, 2005].

Die Absorptionsquerschnitte und Geschwindigkeitskonstanten, welche in MECCA, JVAL,
HETCHEM und PSC benutzt werden, basieren zum grossten Teil auf den Verdffentlichungen des
,Jet Propulsion Laboratory“ (JPL) des California Institute of Technology, das die weltweiten
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Fortschritte in den laborkinetischen Untersuchungen atmosphérisch relevanter Reaktionen zusam-
mentriagt und publiziert. Die Absorptionsquerschnitte und Geschwindigkeitskonstanten der verwen-
deten ECHAMS5/MESSy-Version stammen dabei aus der Veroffenlichung ., Evaluation Number 14¢
[Sander et al., 2003].

Das Modul H20 beinhaltet die Initialisierung von Wasserdampf in der Stratosphére und Me-
sosphére und kontrolliert die konsistente Riickkopplung des Wasserdampf mit der spezifischen Feuch-
te (¢) des Basismodells. Dariiberhinaus wird die Methanoxidation in der mittleren Atmosphére, als
Quelle fiir Wasserdampf, berechnet. Das Wolken-Modul (CLOUD) kalkuliert die Wolkenbedeckung,
sowie die grossskalige Wolken-Mikrophysik inklusive des Regen- und Schnee-Niederschlags. Es bein-
haltet die Berechnung des Wasserdampfs, des Fliissigwassers und der Eisphase [Tost et al., 2007].

Die Module ,,Convection® (CONVECT) und , Convective tracer transport® (CVTRANS) sind
fiir die Konvektion im Modell, die damit zusammenhédngende Temperatur- und Feuchtednderung
sowie den Transport verantwortlich [Tost et al., 2006b]. Das Modul , Passive Tracers* (PTRAC)
beinhaltet die Implementierung von passiven Tracern, welche nur transportabhéngig sind. Mit dem
Modul QBO kann der zonale Wind in den Tropen genudgt werden, wobei hierfiir als Grundlage
zonal gemittelte Daten fiir den Hohenbereich von 3 hPa (ca. 41 km) bis 90 hPa (ca. 17 km) dreier
Messtationen auf Canton Island, Gan/Malediven und in Singapur herangezogen werden [Giorgetta
und Bengtsson, 1999; Marquardt und Naujokat, 1997; Naujokat, 1986]. Das Modul , Tropopause*
(TROPOP) analysiert Parameter der Tropopause, wie z.B. die Tropopausenhohe.

Das , Lightning Nitrogen Oxide Emissions“ Modul (LNOX) kalkuliert die Blitzfrequenz und die
daraus resultierenden Emissionen von Stickstoffoxiden (NO,). Mit Hilfe der beiden Module ,,Online
Emissions“ (ONLEM) und ,,Offline Emissions“ (OFFLEM) kénnen Emissionen von Spurengasen
und Aerosolen als Randbedingung beriicksichtigt werden. Wahrend in OFFLEM die Emissionen aus
Dateien eingelesen werden, befinden sich in ONLEM Parameterisierungen, welche die Emissionen
wihrend der Simulation berechnen. Mit dem Modul ,, Tracer Nudging“ (TNUDGE) kénnen Substan-
zen im Modell assimiliert werden, welche in Form von Volumenmischungsverhiltnissen und nicht als
Emissionen vorliegen [Kerkweg et al., 2006b].

In den durchgefiihrten Simulationen wurden dabei die Substanzen Stickstoffmonoxid (NO), Koh-
lenmonoxid (CO), Ethen (CyHy), Ethan (CyHg), Propen (C3Hg), Propan (C3Hs), Butan (CyHyo),
Acetaldehyd (CH3CHO), Aceton (CH3;COCHS3), Essigsdure (CH3;COOH), Methanol (CH3;OH),
Formaldehyd (C'H,0), Ameisenséure (HCOOH), Methyl-Ethyl-Keton (MFEK), Schwefeldiox-
id (SO3) und Ammoniak (NHj) als Emissionen in OFFLEM berticksichtigt. Die Emissionsdaten
stammen dabei aus der EDGAR3.2FT2000 Datenbank [Olivier et al., 2005]. Zusétzlich wurden ak-
tive Stickoxide (NO,) aus Flugzeugemissionen als 3D-Feld assimiliert [Schmitt und Brunner, 1997].

Die Substanzen Lachgas (N2O), Methan (CH,), FCKW-11 (CFCls), FCKW-12 (CFyCl,),
Methylchloroform (CH3;CCls), Tetrachlormethan (CCly), Methylchlorid (CH3Cl), Methylbro-
mid (CH3Br), Halon-1211 (CF,CIiBr), Halon-1301 (C'F3Br), Kohlendioxid (CO2) und Schwefel-
hexafluorid (SFs) wurden als untere Randbedingung in TNUDGE zeitabhéngig vorgeschrieben. Die
Daten stammen aus der AGAGE Datenbank [Prinn et al., 2001]. Mit Hilfe von ONLEM wurden die
Oberflichenemissionen von Dimethylsufid (DM S) iiber dem Ozean, Stickstoffmonoxid (NO) iiber
Landoberflichen und der Isoprene iiber Pflanzendecken online kalkuliert [Kerkweg et al., 2006a].

Das Modul ,,Dry Deposition“ (DRYDEP) [Kerkweg et al., 2006b] berechnet die trockene Depo-
sition von Gasphasensubstanzen und Aerosolen. Im Modul ,,Scavening® (SCAV) [Tost et al., 2006a]
wird die feuchte Deposition aufgrund von grossrdumigen und konvektiven Niederschldgen berechnet.
Es werden dabei Substanzen der Gasphase sowie auch Aerosole beriicksichtigt. In ,Sedimentation*
(SEDI) [Kerkweg et al., 2006b] wird zusétzlich die Sedimentation von troposphérischen Aerosolpar-
tikeln berechnet.
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1.2.4 Die Rechnerumgebung

Das Modell wurde an einem Personal Computer mit zwei Intel-Prozessoren und Linux-Betriebssystem
sowie am Parallelrechner IBM 7028-6E4 pSeries 630 mit Power4-Prozessoren und AIX-Betriebssystem
des Forschungszentrum Karlsruhe installiert. Die Installation erwies sich dabei als relativ zeit-
aufwindig, da die verschiedenen Komponenten wie Modellcode, benétigte Bibliotheken und Zusatz-
software der Rechnerumgebung angepasst werden mussten. Zu Testzwecken wurden Simulationslaufe
am Linux-PC parallel auf 2 Prozessoren durchgefiihrt, Simulationen {iber mehrere Monate Modellzeit
fanden verteilt auf 8 oder 16 Prozessoren am IBM Parallelrechner statt.

1.3 Die Ozonchemie in der mittleren Atmosphére

Ozon (O3) entsteht in der Stratosphére durch Photolyse von molekularem Sauerstoff (O2) und der
darauf folgenden Reaktion des gebildeten atomaren Sauerstoffs (O) mit einem weiteren molekularen
Sauerstoffmolekiil (Gleichungen 1.4 bis 1.6). Die zur Photolyse nétige Wellenlénge von Sauerstoff liegt
dabei unterhalb 242 nm. In der Stratosphére ist fiir die Ozonproduktion das Herzberg-Kontinuum mit
der Absorptionsbande von 190 nm bis 242 nm ausschlaggebend, da Strahlung dieses Wellenléngenbe-
reichs in diesen Hohenschichten noch vorhanden ist (kurzwelligere Strahlung wird schon in héheren
Schichten absorbiert).

Oy+hyr — O+4+0 A < 242 nm (1.4)
2[04+0,+M — O3+ M]
Netto: 309 +hy — 205 A <242 nm

M ist dabei ein Stosspartner (meistens molekularer Stickstoff (Ny) oder Sauerstoff (O,)), der fiir die
Impuls- und Energieerhaltung in den verschiedenen Phasen der Reaktion notwendig ist.

Die Abbaureaktionen von Ozon sind vielfiltig. Am ldngsten bekannt ist der photochemische Ab-
bau von Ozon (Gleichungen 1.7 bis 1.9). Die Absorptionswellenldngen von Ozon reichen dabei vom
UV-Licht bis ins sichtbare Licht hinein. Die Photolyse findet somit schon bei Wellenlingen unter-
halb 1140 nm statt, wobei zwischen der Hartley- (ca. 220 nm bis 310 nm), Huggins- (ca. 310 nm
bis 400 nm) und Chappuis-Bande (ab ca. 400 nm), mit zunehmenden Absorptionsquerschnitt mit
abnehmender Wellenldnge, unterschieden werden kann.

O+03 - 202
Netto: 203+ hvy — 3 0Oy A < 1140 nm

Die photochemischen Reaktionen 1.4 bis 1.9 sind auch als Chapman-Zyklus bekannt. Sie wurden
schon 1930 von dem Geophysiker Sidney Chapman postuliert [Chapman, 1930]. Zusétzlich zu dem
photochemischen Abbau gibt es in der Stratosphére auch katalytische Reaktionskreislaufe, welche
zu einem Abbau des Ozons fithren. Zusammengefasst konnen sie wie folgt dargestellt werden:
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X403 — XO+ 0, (1.10)
O3 +hry — O+ 0O, A <1140 nm (1.11)
XO0+0 — X+0, (1.12)
Netto: 203+ hv — 30, A < 1140 nm (1.13)

X steht fiir verschiedene Gase, welche in diesem katalytischen Kreislauf nicht abgebaut werden
und so den Reaktionszyklus immer wieder durchlaufen kénnen. Hier sind vor allem Stickstoffmon-
oxid (NO), Hydroxyl- (OH), Chlor- (Cl) und Bromradikale (Br) zu nennen. Die katalytischen
Reaktionskreislaufe finden aufgrund der Einbindung von Reaktion 1.11 nur bei Tageslicht statt.

Die Ozonabbaureaktion mit Stickstoffmonoxid (NO) (Gleichung 1.14 bis 1.17) ist oberhalb von
ca. 30 km in der Stratosphére relevant, da Stickstoffmonoxid (NO) und Stickstoffdioxid (NO,) seine
grossten Volumenmischungsverhéltnisse in der mittleren Atmosphére im Bereich von 30 km bis 50 km
besitzen [Crutzen, 1970].

NO+0O3 — NO3+ O, (1.14)
Os+hy — O+ 0, A < 1140 nm (1.15)

NO;+0O — NO+ O, (1.16)

Netto: 203+ hv — 3 O A < 1140 nm (1.17)

Im Anschluss an die Photolyse von Stickstoffdioxid (NOs), formuliert in der Gleichungen 1.18, kann
Ozon allerdings auch wieder aufgebaut werden:

NOy+hyr — NO+O A < 420nm (1.18)

Unterhalb von ca. 20 km und ab einem Bereich von oberhalb von ca. 40 km ist die Reduzierung von
Ozon durch Radikale der Wasserstofffamilie (HO,) relevant. So finden in der unteren Stratosphére
folgende Reaktionen statt, durch welche ein direkter Abbau von Ozon (Oj) geschieht (Gleichung
1.20 bis 1.22) [Brasseur et al., 1999]:

OH+ 05 — HOy+ O, (1.20)
Netto: 2 03 — 3 02 (122)

Reaktionsgleichung 1.21 steht dabei in Konkurrenz zu Gleichung 1.23, welche in Verbindung mit
Gleichung 1.18 bis 1.20 zu einem ,,Nullzyklus“ fiihrt.

Von daher ist der HO, — O3-Zyklus nur in Hohen mit geringen Mischungsverhéltnissen von Stick-
stoffmonoxid (NO) fiir den Ozonabbau von Bedeutung.
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In der oberen Stratosphére und Mesosphére fiihrt ein Reaktionszyklus mit HO,,, durch die Re-
duzierung von atomaren Sauerstoff (O), zu einer Abnahme von Ozon (Gleichung 1.24 bis Glei-
chung 1.27) [Brasseur et al., 1999]:

OH+0 — H+0, (1.24)
H+O,+M — HO;+ M (1.25)
HO;+0 — OH+ O, (1.26)
Netto: 20 — Oy (1.27)

Reaktionsgleichung 1.26 ist oberhalb einer Hohe von ca. 40 km Reaktionsgleichung 1.21 iiberlegen.

Chlor- (C1) und Bromradikale (Br) sind hauptverantwortlich fiir den Abbau von Ozon im Hohen-
bereich von 15 km bis 40 km, in welchem 90% des atmosphérischen Ozons zu finden ist. Das Chlor-
radikal (C17), welches aus der Photolyse von halogenierten Kohlenwasserstoffen entsteht, kann dabei
nach Molina und Rowland [1974] mit Ozon wie folgt reagieren (Gleichung 1.28 bis 1.31):

Cl+0; — ClO+ 0Oy (1.28)

Os+hv — O+ 0, A < 1140 nm (1.29)

ClO+0 — Cl+0, (1.30)

Netto: 2 O3+ hv — 3 Os A < 1140 nm (1.31)

Diese Reaktion ist im Hohenbereich von 35 km bis 40 km am effektivsten. In niedrigeren Hohen nimmt
die Konzentration des atomaren Sauerstoffs sehr schnell ab, so dass Reaktion 1.30 mit Chloroxid
(ClO) nur geringe Umsétze hat. Dieser Reaktionszyklus fithrt von daher nur zu einer Abnahme des
Ozons in der oberen Stratosphére.

Es gibt fiir das Chlorradikal (C1) jedoch noch einen weiteren Ozon-Abbauzyklus (Gleichung 1.32
bis 1.35) [Molina und Molina, 1987]:

2[Cl+03 — ClO+ Oy (1.32)
ClO+CIO+M — ClOs+ M (1.33)
ClOs+hy — 2CL+0;  X<400 nm (1.34)
Netto: 205+ hv — 3 O, A <400 nm (1.35)

In diesem Reaktionszyklus findet sich die Bildung aus zwei Chlormonoxidmolekiilen (ClO) zu ei-
nem Chlormonoxid-Dimer (Cly05) (Gleichung 1.33). Diese Reaktion findet nur bei sehr niedrigen
Temperaturen statt. Zusétzlich ist fiir den gesamten Zyklus (wie auch fiir die anderen ozonabbau-
enden Zyklen) Tageslicht erforderlich, so dass dieser hauptséchlich wiahrend des polaren Friihlings
stattfindet.

Obwohl Bromsubstanzen im Vergleich zu Chlorsubstanzen in der polaren Stratosphére deutlich
geringere Volumenmischungsverhéltnisse aufweisen, sind sie zu einem beachtenswerten Teil mitver-
antwortlich fiir den Ozonabbau. Der Grund hierfiir liegt darin, dass Reservoirsubstanzen von Brom
(Broms&uregas (H Br) oder Bromnitrat (BrONQO;)) relativ leicht in hochreaktive Bromsubstanzen
(z.B. Brom-Radikale (Br)) umgewandelt werden kénnen, so dass sehr schnell aktives Brom (BrO,)
in der Stratosphére verfiighar ist. Die Reaktionszyklen von Bromradikalen (Br) entsprechen dem
der Chlorradikale in den Gleichungen 1.28 bis 1.31.
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Es gibt aber auch Reaktionszyklen, an denen Chlor- (Cl) und Bromradikale (Br) zusammen
beteiligt sind. Besonders zu erwéhnen ist dabei der folgende Reaktionszyklus (Gleichung 1.36 bis
1.43) [McElroy et al., 1986]:

BrO+CIlO — Br+Cl+ 0, (1.36)
— BrCl+ 0, (1.37)

— Br+0CIO (1.38)

BrCl+hv — Br+Cl (1.39)
OCIO+hv — Cl+ O, (1.40)
Br+ 03 — BrO+ 0, (1.41)
Cl+0;5 — ClO+ 0, (1.42)
Netto: 203 — 30, (1.43)

Durch die Reaktion der ozonabbauenden Radikale (z.B. NOy, OH, CI) untereinander kann es zu
einer vorldufigen Beschriankung des Ozonabbaus kommen. So entstehen beispielsweise durch die
Reaktionen in Gleichung 1.44 bis 1.47 die sogenannten Reservoirgase Salzsduregas (HCI), Salpe-
tersdure (H NOj;), Chlornitrat (CIONQO;) und Bromnitrat (BrONOs):

OH+NOy+ M — HNO;+ M (1.44)
ClO+NOy + M — CIONO, + M (1.45)

Cl+HOy — HCl+ Oy (1.46)
BrO+ NOy;+M — BrONOy+ M (1.47)

Diese entstandenen Reservoirgase bleiben aber nur bei fehlender Sonneneinstrahlung, also nachts
erhalten. Tagsiiber findet die allerdings nicht vollstdndige Riickreaktion mittels Photolyse statt.

Auch an Methan (C'H,) konnen Chlorradikale (C1) vorlaufig deaktiviert werden (Gleichung 1.48)
[Brasseur et al., 1999]:

CH,+Cl — CHs+ HCI (1.48)

Durch die oben beschriebenen katalytischen Prozesse ist vor allem in Hohen iiber 25 km in den
letzten Jahren die Ozonschicht immer mehr ausgediinnt worden [Graedel und Crutzen, 1994].

An den Polen ist jedoch ein sehr starkes Abnehmen der Mischungsverhéltnisse des Ozons in den
Hohen zwischen 12 km und 22 km zu beobachten, welches alleine durch die beschriebene Gasphasen-
chemie nicht zu erkléren ist. Hierzu sind zusétzliche heterogene chemische Reaktionen notwendig.

Diese Reaktionen finden auf Oberflichen von fliissigen und festen Teilchen statt und verdndern
dadurch die Zusammensetzung der Gasphase. Bei den fliissigen und festen Teilchen kann zwischen
unterkiihlten terniren Losungstropfchen (,,Supercooled Ternary Solutions® (STS)), NAT- und Eis-
teilchen unterschieden werden, die zusammen als ,,Polar Stratospheric Clouds“ (PSCs) bezeichnet
werden [Peter, 1999]. Eine detaillierte Beschreibung der PSCs befindet sich in Abschnitt 4.2.
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An den Oberflachen der fliissigen und festen Phasen kénnen folgende Reaktionen stattfinden
[Abbatt und Molina, 1992; Crutzen et al., 1992; Hanson und Ravishankara, 1991, 1993; Solomon et
al., 1986; Tolbert et al., 1987]:

het

NQO5(Q) + HQO(S) — 2HN03(3) 1.49
N>Os,, + HCliyy % CIONOy) + HNO; 1.50

het

CIONO,,, + HyOpy % HOCI, + HNOs,,

het

CIONOy, + HCliyy % Cly, + HNOs,

het

CIONO,,, + HBry % BrCly + HNO;,,

het

BT0N02<9) + HQO(S) — HOBT(g) + HN03(5>

het

BTONOQ(Q) + HC[(S) — BTC[(Q) + HNOg(S)

het

HOCl(g) + HCZ(S) — Clz(g> + HQO(s)

het

HOCl4 + HBriy — BrClyg + HyO(y

het

HOBT’(Q) + HCZ(S) — B?‘Ol(g) + HQO(S)

het

HOB?”(Q) + HB?”(S) — B?‘g(g) + HQO(S) (1.59

Molekulares Chlor (Cls), molekulares Brom (Brs), hypochlorige Séaure (HOC!), hypobromige Séaure
(HOBr), Chlornitrit (CIONO) und Bromchlorid (BrCl) verbleiben dabei in der Gasphase (mit (g)
gekennzeichnet), wohingegen Salpetersdure (HNOs;) (Denoxifizierung) und Wasserdampf (H20) in
die fliissige oder feste Phase (s) aufgenommen werden. Im polaren Friihling finden photolytische
Reaktionen statt, so dass schnell eine grosse Menge ozonzerstorender Radikale (z.B. NOy, OH, C1)
freigesetzt wird (Gleichung 1.60 bis 1.65):

Clo+hy — 2CI (1.60)
Bro+hv — 2 Br (1.61)
HOCl+hv — OH+Cl (1.62)
HOBr+hv — OH+ Br (1.63)
CINO2+hvy — Cl+ NO; (1.64)
BrCl+hy — Br+Cl (1.65)

Durch diese heterogenen Reaktionen, welche an den Oberflichen der PSC-Teilchen stattfinden, und
anschliessender Photolyse kann man einen grossen Teil des beobachteten Ozonabbaus in der Strato-
sphére im polaren Friihling erklidren [Graedel und Crutzen, 1994].

Ein zusétzlicher Mechanismus, welcher den polaren Ozonabbau verldngert, ist die nachhaltige Ent-
fernung von Salpetersdure (HNOj3) durch die Bildung grosser fester NAT-Teilchen oder Eisteilchen
mit NAT-Kern, welche im folgenden durch ihr Gewicht nach unten sedimentieren (Denitrifizierung).
Durch den irreversiblen Entzug von HNQOs aus dieser Luftschicht fehlt die Quelle zur Bildung von
Stickstoffdioxid (NO2) im polaren Friihling und dieses kann damit nicht den Ozonabbau, durch
Bildung von Reservoirgasen (Gleichungen 1.44, 1.45 und 1.47) oder durch eine direkte Bildung von
Ozon (Gleichung 1.18 und 1.19), verhindern [Peter, 1999].
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2 Sensitivitdtssimulationen mit Nudging-H6henvariation

2.1 Kurzfassung

Mit Hilfe der Newtonschen Relaxationstechnik wurde in ECHAMS5/MESSy1 bis zu verschiedenen
Hohen (13 hPa/ca. 30.2 km, 110 hPa/ca. 15.3 km und 220 hPa/ca. 10.6 km) mit Analysen des ,,Euro-
pean Centre of Medium-Range Weather Forecasts® (ECMWF') genudgt und die Ergebnisse der dar-
aus resultierenden Modellsimulationen mit einer ungenudgten Simulation sowie mit Messdaten des
» Total Ozone Mapping Spectrometer” (TOMS) verglichen. Es wurden so drei genudgte Modelllaufe
und ein ungenudgter Modelllauf fiir den Zeitraum von September 2002 bis Dezember 2003 durch-
gefiihrt.

Diese Sensitivitatssimulationen wurden durchgefiithrt, um die beste Variante des Nudgings an-
gewandt in ECHAM5/MESSy1 zu erhalten und so eine genudgte Modellversion herauszufiltern,
mit welcher dann im folgenden eine Mehrjahressimulation zur Evaluierung des Modells ECHAMS5/
MESSy1 mit Messdaten erstellt werden konnte.

Der antarktische Vortex-Split Ende September 2002 wird mit allen drei genudgten Simulatio-
nen nachgestellt. Die ungenudgte Simulation gibt dieses meteorologische Ereignis nicht wieder (Ab-
schnitt 2.4).

Da sich aufgrund des unterschiedlichen Nudgings die simulierte Dynamik und Temperaturver-
teilung unterscheiden, variiert die simulierte stratosphérische Atmosphérenchemie in den vier Mo-
delllaufen. Im Vergleich zu den Ozonmessungen mit TOMS ist der simulierte Ozonabbau des ant-
arktischen Friihlings 2003 in der Simulation mit der Variante des Nudgings bis 13 hPa (ca. 30.2 km)
in grosster Ubereinstimmung mit den Satellitenmessungen. Ebenfalls sind in dieser Simulation die
simulierten Ozonsédulen in den nérdlichen polaren Breiten am Besten wiedergegeben (Abschnitt 2.5).

Im Ergebnis stellte sich die Nudging-Variante als am sinnvollsten heraus, in welcher bis zu einer
Hohe von 13 hPa (ca. 30.2 km) genudgt wird.

2.2 Einfiihrung

Modellsimulationen mit genudgten meteorologischen Analysen oder Reanalysen bringen den Vorteil
der verbesserten Moglichkeit der Validierung des Modells mit Messdaten, da in diesem Fall auch
kurzzeitige dynamische Ereignisse wie arktische ,,sudden warmings® oder der antarktische ,,Vortex
Split“ des Jahres 2002 simuliert werden konnen.

Die Nudging-Technik wurde in ECHAM zuerst von Jeuken et al. [1996] getestet und angewandst.
Jeuken et al. fithrten dabei verschiedene Sensitivitdtssimulationen mit unterschiedlichem Nudging
der meteorologischen Grossen Divergenz, Vorticity, Temperatur und Oberflichendruck mit ECMWEF-
Analysen durch. Die gewonnenen Ergebnisse wurden von Guldberg und Kaas [2000] modifiziert.
Van Aalst et al. [2004] verwendete die empfohlenen Nudging-Parameter von Jeuken et. al [1996]
in MA-ECHAM4 [Manzini und McFarlane, 1998; Manzini et al., 1997], die modifizierten Nudging-
Parameter von Guldberg und Kaas [2000] in MA-ECHAMS5 und in einer der ersten Versionen von
ECHAMS5/MESSy1 [van Aalst, 2005].

Um die meteorologischen Parameter des Modells ECHAM5/MESSy1 zu nudgen, wurde ein vier-
dimensionales Nudging basierend auf der Newtonschen Relaxationstechnik [Jeuken et al., 1996] an-
gewandt. Die Grundlage dieses Verfahren wird in Gleichung 2.1 beschrieben:

0X
e = Fn(X) + G (Xops — X) (2.1)
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Hier wird die zeitliche Veréinderung einer prognostischen Modellvariablen (%) fiir einen Modell-
zeitschritt kalkuliert. Zu der vom Modell berechneten zeitlichen Verédnderung (F,,,(X)) wird ein nicht
physikalischer Term addiert. Dieser Term setzt sich zusammen aus der Differenz des beobachteten
Wert der Variablen (Xy) und des Modellwerts (X) gewichtet mit einem Relaxationskoeffizient
bzw. Nudging Parameter (G in s71). Dieser gibt an, mit welchem Anteil die jeweilige prognostische
Variable mit Beobachtungsdaten oder Analysen anderer Modellsimulationen gewichtet wird. Da Be-
obachtungsdaten nicht zu jedem Zeitschritt vorliegen, wird eine lineare Interpolation zwischen den
beiden nichsten Beobachtungszeitpunkten durchgefiihrt.

In den durchgefiihrten Simulationen wurden die Analysen des ECMWF genudgt, welche sechstiind-
lich vorliegen. Das Modell des ECMWFs (IFS Cycle 25r1 bis 26r3) iiberdeckt vertikal mit 60 Leveln
den Bereich vom Boden bis 0.1 hPa (ca. 65 km) und verwendet eine horizontale Aufldsung von
T511 (ca. 0.24°). Mit Hilfe der Software ,Interpolation of ECMWF Reanalysis data“ (INTERA,
Kirchner [2001]) wurden die Analysen auf das entsprechende Modellgitter von ECHAMS5/MESSy1
interpoliert.

Es wurden die Gréssen Divergenz, Vorticity, Temperatur und Oberflichendruck genudgt.
Wie stark die meteorologischen Grossen der ECMWF-Analysen auf die Dynamik des Modells ein-
wirken, wird {iber die Nudging-Parameter definiert. Die Nudging-Parameter sollten dabei nicht zu
gross gewahlt werden, da sonst die berechnete Modelldynamik aus dem numerischen Gleichgewicht
geraten und so z.B. nicht realistische Gravitationswellen erzeugt werden kénnten. Anderseits sollten
sie auch nicht zu klein sein, da sonst die erwdhnten kurzzeitigen meteorologischen Ereignisse nicht
simuliert werden. Eine genauere Beschreibung des Nudgings befindet sich in Jeuken et al. [1996].

2.3 Beschreibung der Modellsimulationen

Um den Einfluss des Nudgings auf das Modell ECHAMS5/MESSy1 abschétzen zu kénnen, wurden
vier Simulationen in einer horizontalen Auflésung von T42 und einer vertikalen Auflésung von L39
durchgefiihrt. Es wurden dabei die ECHAM5/MESSy1-Module CLOUD, CONVECT, CVTRANS,
DRYDEP, H,O, HETCHEM, JVAL, LNOX, MECCA, OFFLEM, ONLEM, PSC, PTRAC, QBO,
RAD4ALL, SCAV, SEDI, TNUDGE, TROPOP sowie die EVAL-Chemie verwendet (siche Abschnitt
1.2.3) verwendet. Die Atmosphérenchemie wird durch die sog. ,, EVAL-Chemie* représentiert, d.h. die
troposphérische Chemie wurde ohne Chlor (C1)-, Brom (Br)- und Jod (I)-Reaktionen durchgefiihrt,
dafiir aber mit der Chemie der organischen Nicht-Methan-Kohlenwasserstoffe (NMKWs) bis zu Iso-
pren und in der Stratosphére wurde die vollstdndige Chemie verwendet.

Die vier Simulationen iiberdecken den Zeitraum von September 2002 bis Dezember 2003. Da-
bei wurde eine Simulation ungenudgt, eine mit Nudging von Level 36 (ca. 920 hPa) bis Level 16
(ca. 13 hPa/30.2 km) [NUDG10-Simulation], eine mit Nudging von Level 36 (ca. 920 hPa) bis Level 24
(ca. 110 hPa/15.3 km) [NUDG100-Simulation] und eine mit Nudging von Level 36 (ca. 920 hPa)
bis Level 27 (ca. 220 hPa/10.6 km) [NUDG200-Simulation] durchgefiihrt. Bei dieser letzteren wurde
somit in der Stratosphére kein Nudging angewendet.

Die Werte der Nudging-Parameter fiir die jeweiligen prognostischen Variablen in den unterschied-
lichen Simulationen sind exemplarisch hohenabhéngig in der Abbildung 2.1 dargestellt.

Je nach Simulation ist gut zu erkennen, in welchen Hohen genudgt wird. In Tabelle 2.1 sind
dabei maximale Werte der Nudgingparameter fiir Divergenz, Vorticity, Temperatur und Bodendruck
angegeben. Diese finden sich in der NUDG10-Simulation im Hohenbereich von 690 hPa (ca. 2.7 km)
bis 32 hPa (ca. 24.2 km), in der NUDG100-Simulation von 690 hPa (ca. 2.7 km) bis 220 hPa
(ca. 10.6 km) und bei der NUDG200-Simulation von 700 hPa (ca. 2.7 km) bis 410 hPa (ca. 6.3 km).
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Abbildung 2.1: Verwendete hohenabhéngige Nudgingparameter (G y) in den Simulationen NUDG10,
NUDG100 und NUDG200

Unter und iiber diesem Héhenbereich befinden sich drei Level mit kleineren Nudging-Parametern.
So nimmt das Nudging in den drei Leveln (36 bis 34) von 920 hPa (ca. 0.7 km) bis 780 hPa (ca. 1.8 km)
langsam von unten nach oben zu. Die Nudging-Parameter variieren dabei von %, i und % des Wertes
des Hohenlevels in 690 hPa (ca. 2.7 km). Uber dem Hohenbereich der maximalen Nudging-Parameter
fallen die Werte in gleicher Weise iiber drei Level ab. Die untersten drei Level (Level 37 bis Level 39)
werden aufgrund der unterschiedliche Orografie von ECHAM5/MESSy1 und des ECMWF-Modells
nicht genudgt.

Die maximalen Werte der verwendeten Nudging Parameter (Gy) sind in Tabelle 2.1 aufgefiihrt
und wurden aus van Aalst [2005] entnommen.

Tabelle 2.1: Nudging-Parameter (Gy) fir die meteorologischen prognostischen Variablen in

Prognostische Variable

Nudging Parameter

Divergenz
Vorticity
Temperatur
Oberflachendruck

0.58 x 107 °s~ 1
4.63 %107 °s 1
1.16 %« 107 5s1
1.16 % 107°s71

ECHAMS5/MESSy1 (nach van Aalst [2005])
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2.4 Antarktischer Vortex-Split im September 2002

Im September 2002 kam es zu einer Teilung des antarktischen Wirbels in zwei eigenstédndige kleinere
Wirbel aufgrund eines bis dahin nicht beobachteten ,, major warming* in der siidpolaren Stratosphére
[Baldwin et al., 2003]. Aufgrund der ungewo6hnlichen meteorologischen Situation wird dieses Ereignis
in ungenudgten Modelllaufen nicht simuliert und ist von daher sehr gut geeignet, um einen ersten
Eindruck {iber die Giite einer im Modell angewendeten Nudging-Technik zu erhalten.

Z (level) : 1.5 to 385 level) : 1.5 to 385
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Abbildung 2.2: Vortex Split 2002: Siidpolare Ozonséulen (in DU) am 24.9.02 (oben), 26.9.02 (Mit-

te) und 28.9.02 (unten), simuliert mit unterschiedlich genudgten
NUDG100 (Mitte), NUDG10 (rechts)

Modelllaufen: NUDG200 (links),
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In Abbildung 2.2 sind drei Tage in der Entwicklung des ,, Vortex-Splits* dargestellt. Der 24.9.2002
kurz vor der Teilung des Wirbels, der 26.9.2002 nachdem die Teilung in zwei Wirbelteile stattge-
funden hat und der 28.9.2002, an welchem der Beginn der Auflosung des kleineren der beiden Wir-
bel erkennbar ist. Es sind dabei jeweils die Ozonséulen der siidhemisphérischen hohen Breiten der
Simulationen NUDG200, NUDG100 und NUDG10 dargestellt. Zum Vergleich befinden sich in Ab-
bildung 2.3 gemessene Ozonsiulen des Satelliteninstrumentes TOMS (Beschreibung siehe Abschnitt
2.5.6). Es sind die zwei unterschiedlichen Farbskalen zu beachten.

Column TOMS O3 [DU] TOMS O3 [DU] TOMS 03 [DU]

600

500

400

03[DU)

300

200

100

Abbildung 2.3: Siidpolare Ozonsédule (in DU) am 24.9.2002 (links), 26.9.2002 (Mitte) und 28.9.2002
(rechts) gemessen mit TOMS

In den beiden Abbildungen ist zu erkennen, dass in ECHAM5/MESSyl in den mittleren und
hohen siidlichen Breiten flachendeckend deutlich hohere Ozonséulen simuliert werden, als mit TOMS
gemessen wurden. Dies wird in Kapitel 3 noch genauer erldutert.

Am 24. September ist die Hantelform des Wirbels in allen drei Simulationen gut wiedergegeben.
Die niedrigsten Ozonséulen sind dabei in der Simulation NUDGI10 im inneren Wirbel zu finden.
Die Struktur des Wirbels, sowie die Ozonsdulengradienten am Rand des Wirbels sind in allen Si-
mulationen mit den gemessenen Werten von TOMS vergleichbar. Am 26. September hat sich der
Wirbel geteilt und es sind zwei separate Wirbel vorhanden. Diese Teilung findet in allen drei Simu-
lationen statt. Am 28. September ist bei TOMS zu erkennen, dass der kleinere Wirbel sich anfingt
aufzulosen. Diese Auflosung des kleineren separaten Wirbels wird in allen Modellldufen simuliert,
wobei in der NUDG100- und in der NUDG200-Simulation die Auflésung weiter fortgeschritten ist als
bei NUDG10. Im Vergleich mit TOMS ist zu erkennen, dass die NUDG10-Simulation am néchsten
an den Satellitenmessungen liegt.

Zusammengefasst reicht das Nudging der Troposphire (NUDG200) aus, um den ,, Vortex-Split*
zu simulieren. In Struktur und Form sind gute Ubereinstimmungen mit den Messdaten von TOMS
zu finden. Genauere Details sind aber umso realistischer simuliert, je hoher genudgt wird. So sind
die grossten Ubereinstimmungen mit TOMS in der NUDG10 Simulation zu finden. Als Grundlage
fiir eine Entscheidung, bis zu welcher Hohe das Nudging sinnvoll ist, sind diese Details alleine aber
nicht ausreichend. Es wird von daher im folgenden die Dynamik und die atmosphérische Chemie des
antarktischen Wirbels wihrend des stidhemisphérischen Sommers und Friihlings 2003 in den vier
durchgefiihrten Simulationen betrachtet.
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2.5 Antarktische Dynamik und stratosphéirische Chemie 2003

Um die geeignetste Hohe, bis zu welcher genudgt werden sollte, zu finden, wird in diesem Abschnitt
die antarktische Dynamik und die stratosphérische Chemie des Jahres 2003 der drei durchgefiihrten
Simulationen mit Nudging bis ca. 220 hPa (NUDG200), Nudging bis ca. 110 hPa (NUDG100) und
Nudging bis ca. 13 hPa (NUDG10) mit einer ungenudgten Simulation (UNG) verglichen. Zusétzlich
findet ein Vergleich mit dem Satelliteninstrument TOMS statt.

2.5.1 Bestimmung der potentiellen Temperatur und der potentiellen Vorticity

Zunichst soll dabei die Entwicklung des antarktischen Wirbels wéhrend des siidhemisphérischen
Sommers und Friihlings betrachtet werden. Eine meteorologische Kenngrosse, welche sich besonders
gut zur Charakterisierung des polaren Wirbels eignet, ist die potentielle Vorticity (pV). Sie ist
definiert als:

Km?
kg s

o= LGt 20ve = ve in
p P

(2.2)

mit p = Luftdichte in %, © = potentielle Temperatur in K, &,.; = relative Vorticity in % (= V x0),
Q = Winkelgeschwindigkeit der Erde in 1 und 7 = absolute Vorticity in (= &g + 202).

Wenn die Isolinien der potentiellen Temperatur (Isentropen) horizontal verlaufen, kann man die
potentielle Vorticity fiir grossraumige Stromungen wie folgt vereinfachen:

1 00 . Km?

V= W)= 2.3
R (2.3
mit f = Coriolisparameter in % und w, = Vertikalkomponente der relativen Vorticity in %
Die potentielle Vorticity wird oft in Potential Vorticity Units (PVU) angegeben:
K 2
1 PVU =1070—" (2.4)
kg s

Aufgrund der Vereinfachung der potentiellen Vorticity von Gleichung 2.2 zu Gleichung 2.3 werden
die Betrachtungen im folgenden auf Flichen potentieller Temperatur stattfinden. Die potentielle
Temperatur (O) entspricht der Temperatur, welche ein Luftpaket annehmen wiirde, wenn man es
trockenadiabatisch auf Bodenniveau (bzw. pp=1013.25 hPa) absenkt. Sie ist wie folgt definiert:

Ry
Po |
OT(2)]="T(z [—] 2.5
1) =1() | 22 (25)
mit T = aktuelle Umgebungstemperatur in der Hohe z in K, p = aktueller Druck in der Hohe z in hPa,
R = spezifische Gaskonstante trockener Luft = 287.053 Kikg und ¢, = spezifische Warmekapazitét

trockener Luft = 1004.67 Kikg.

Bei einer vertikalen Lagednderung eines Luftpaketes bleibt die potentielle Temperatur (©) kon-
stant, solange die Temperaturinderung trockenadiabatisch erfolgt. Aufgrund der Stabilitdat der Stra-
tosphére kann © als Hohenkoordinate in dieser atmosphérischen Schicht verwendet werden.

In Abbildung 2.4 ist auf der linken Seite die Temperatur und auf der rechten Seite die potenti-
elle Temperatur (©) in Abhéngigkeit von Druckhohe und geographischer Breite dargestellt. Es ist
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jeweils das zonal gemittelte Monatsmittel fiir September 2003 fiir die Siidhemisphire dargestellt.
Die Temperatur- und ©-Daten stammen dabei aus der NUDG10-Simulation.
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Abbildung 2.4: Monatsmittel September 2003 fiir Temperatur (links) und potentieller Temperatur
(rechts), zonal gemittelt, dargestellt fiir die Stidhemisphére. Die Vertikalachse ist dabei in einer loga-
rithmischen Druckskala in Pa angegeben. Es sind dabei die Exponenten der Zehnerpotenz dargestellt.
Die vertikale Achse erstreckt sich von 4.6 (400 hPa, ca. 6.5 km) bis 3.0 (10 hPa, ca. 32.3 km). Die
Daten entstammen der NUDG10-Simulation mit ECHAM5/MESSy1.

Man erkennt, dass die Isentropen Richtung Siidpol, aufgrund der dortigen tieferen Temperatur,
ansteigen. Eine ©-Flidche beschreibt somit nicht eine gleiche geometrische Hohe, sondern ist an Loka-
litdten mit niedrigerer Temperatur (z.B. stratosphérischer antarktischer Wirbel im siidhemisphéri-
schen Winter) hoher gelegen, als an Lokalitdten mit hoheren Temperaturen (z.B. stratosphérische
mittlere Breiten im stidhemisphérischen Winter). In Abbildung 2.4 (rechts) erkennt man auch die
Stabilitdt der atmosphérischen Schichtung. So steigen die Isentropen im Bereich der Stratosphére
(mittlerer und oberer Teil der Abbildung) aufgrund der sehr stabilen Schichtung (vertikale Tempera-
turzunahme) schneller an, als im Bereich der oberen Troposphére, welche weniger stabil geschichtet
ist (vertikale Temperaturabnahme).

In Abbildung 2.4 (rechts) sind die beiden Isentropen mit 475 K und 500 K in weiss markiert. Diese
beiden ©-Flachen werden im folgenden benutzt, um die Charakteristik des antarktischen Wirbels
in den durchgefiihrten Simulationen zu erldutern. Die Druckhohe der 475 K-Fldche [500 K-Fliche]
ist im Bereich des antarktischen Wirbels ca. 40 hPa (ca. 22.5 km) [ca. 30 hPa (ca. 24.5 km)].
In Richtung der mittleren Breiten sinkt die 475 K-Flidche [500 K-Fliche| auf ca. 65 hPa (ca. 19.0 km)
[ca. 50 hPa (ca. 21 km)| ab, bevor sie in Richtung Tropen wieder leicht auf ca. 50 hPa (ca. 21.0 km)
[ca. 45 hPa (ca. 22 km)] ansteigt.

Im folgenden werden die antarktischen Wirbel in den unterschiedlichen Simulationen wéhrend
des Sommerhalbjahres 2003 sowie die Verteilung der Lufttemperaturen innerhalb dieser Wirbel be-
trachtet. Dabei sind die Grosse, Stabilitdt und Lage des Wirbels sowie die simulierten Temperaturen
innerhalb des Wirbels, ausschlaggebend fiir die antarktische stratosphérische Chemie. Je nach Wir-
belstruktur und Lufttemperatur kommt es im Laufe des siidhemisphérischen Friihlings zu einer
unterschiedlichen Auspriagung des Ozonlochs.
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2.5.2 Der antarktische Wirbel 2003

Im Jahr 2003 blieb der antarktische Wirbel wéhrend des siidhemisphérischen Winters durchgehend
stabil. Diese Stabilitdt und tiefe Temperaturen unterhalb des Eiskondensationspunktes innerhalb
des Wirbels fithrten zu einem ausgepréigten Ozonabbau im darauffolgenden siidhemisphérischen
Friihling.

Die Stabilitiat des Wirbels im antarktischen Winter 2003 ist in den Modelllaufen UNG, NUDG200,
NUDG100 und NUDGI10 realitétsnah simuliert. Die Simulationen unterscheiden sich jedoch in ei-
nigen Charakteristika des antarktischen Wirbels. So sind horizontale Ausdehnung, Intensitét und
zeitliche Dauer der Stabilitédt des Wirbels unterschiedlich simuliert. Als Beispiel hierfiir sind in Abbil-
dung 2.5, mit Hilfe der potentiellen Vorticity in PVU, die antarktischen Wirbel der unterschiedlichen
Modellsimulationen fiir den 1. September 2003 auf der 475 K-O-Fliche dargestellt.
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Abbildung 2.5: Antarktischer Wirbel am 1. September 2003 auf 475 K, dargestellt mit Hilfe der
potentiellen Vorticity (pV) in der Einheit PVU (in 10_6%), simuliert mit unterschiedlich genudgten
Modellldufen: UNG (oben links), NUDG200 (oben rechts), NUDG100 (unten links), NUDG10 (unten
rechts). Abstand des geographischen Gitters: zonal 45°, meridional 30°.



2.5 Antarktische Dynamik und stratosphérische Chemie 2003 19

Man erkennt die unterschiedliche Ausdehnung und Lage des Wirbels in den Simulationen. In der
ungenudgten Simulation ist die Léngsachse des ellipsenférmigen Wirbels von 90°West nach 90°Ost
ausgerichtet. In den genudgten Simulationen liegt diese Léangsachse von 135°West nach 45°Ost.
Die Intensitédt des Wirbels steigt in den genudgten Simulationen von NUDG200 iiber NUDG100
zu NUDG10 an. So sind in der NUDG200-Simulation maximale potentielle Vorticitywerte von
iiber 65 PVU simuliert, in NUDG100-Simulation liegt das Maximum bei iiber 70 PVU und in der
NUDG10-Simulation bei iiber 75 PVU.

Um die rdumliche Ausdehnung der simulierten Wirbel zu quantifizieren, ist es nétig eine Vorticity-
Grenze zu definieren, welche den Wirbelrand kennzeichnet. Die in dieser Arbeit verwendeten Grenzen
wurden aus Woyke [1999] entnommen und sind in Tabelle 2.2 dargestellt. Fiir die betrachteten
O-Flachen 475 K und 500 K betragen die pV-Grenzen 35 PVU und 45 PVU.

O in K 400 | 435 | 475 | 500 | 550 | 575 | 600 | 635 | 675
pVin PVU | 12 22 35 45 75 | 100 | 120 | 160 | 220

Tabelle 2.2: Grenzen der potentiellen Vorticity zur Definition des antarktischen Wirbels nach
Woyke [1999]

Mit Hilfe dieser Grenzen der potentiellen Vorticity wurden die Flidchen der simulierten antark-
tischen Wirbel bestimmt. In Abbildung 2.6 sind die Wirbelfldchen der 475 K-©-Fliche (links) und
der 500 K-O-Fliche (rechts) der durchgefithrten Simulationen, im Zeitintervall Mai 2003 bis Novem-
ber 2003, dargestellt.
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Abbildung 2.6: Zeitserie der Fliche des antarktischen Wirbels 2003 (in km?) auf 475 K (links) und
500 K (rechts). Der Wirbelrand wurde definiert mit einer Grenze der potentiellen Vorticity (pV) von
35 PVU auf 475 K und 45 PVU auf 500 K [Woyke, 1999]. Schwarz = NUDG10, rot = NUDG100,
griin = NUDG200, blau = UNG
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Auf der 475 K-O-Fliche ist bis Mitte August 2003 die Flidche des Wirbels bei den Simulationen
sehr dhnlich, mit Ausnahme der NUDG100-Simulation, in welcher die Flache im Vergleich kleiner
ist. Bis zu diesem Zeitpunkt wéchst die Wirbelfliche in den Simulationen NUDG10, NUDG200 und
UNG kontinuierlich von unter 2 * 107 km? auf iiber 4 x 107 km? an.

Ab Mitte August 2003 differieren die Fldchengrossen dieser drei Simulationen. So ist ab Mitte
August der Wirbel der NUDG10-Simulation im Vergleich zu den anderen simulierten Wirbeln am
grossten. Bis Anfang Oktober bleibt in dieser Simulation eine Wirbelfliche von iiber 4 x 107 km?
erhalten. Danach verringert sich zwar die Flache des Wirbels, aber der antarktische Wirbel bleibt
noch bis Ende November relativ stabil und iiberdeckt zu diesem Zeitpunkt noch ca. 2 * 107 km?.

Die Wirbelflichen der anderen beiden genudgten Simulationen nehmen hingegen schneller ab.
So sinkt die Wirbelfliche in der NUDG100-Simulation, welche im gesamten Zeitraum unter der
Fliche der NUDG10-Simulation liegt, bis Ende November auf einen Wert von ca. 0.8 * 107 km?.
Die Wirbelfliche der NUDG200-Simulation nimmt im Vergleich zu den anderen Simulationen am
schnellsten ab. Folglich 16st sich der antarktische Wirbel in dieser Simulation am schnellsten auf.
Mitte November sind hier fast keine Fliachen mit Werten der potentiellen Vorticity iiber 35 PVU zu
finden.

In der Vergleichssimulation, der ungenudgten Simulation, ist ab Mitte August bis Mitte November
eine deutlich kleinere Wirbelfliche als in der NUDG10-Simulation zu erkennen. Im November wird
die Wirbelfldche, anders als in den genudgten Simulationen, nur sehr langsam kleiner, so dass der
antarktische Wirbel in dieser Simulation bis Ende November relativ stabil bleibt und zu diesem
Zeitpunkt nur eine geringfiigig kleinere Fliche (ca. 1.9 % 107 km?) als in der NUDG10-Simulation
(ca. 2.0 * 107 km?) zu finden ist.

Auf der 500 K-O-Fliche sind im Vergleich zur 475 K-O-Fliche keine essentiellen Unterschiede in
der rdumlichen Ausdehnung des antarktischen Wirbels zu erkennen. Der Kurvenverlauf der Wirbel-
flachen ist fast gleich wie auf 475 K. Die Charakteristik des antarktischen Wirbels setzt sich demnach
vertikal von 475 K zu 500 K ohne gréssere Anderungen fort.
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Abbildung 2.7: Zeitserien der Differenz der potentiellen Vorticity (pV) (in PVU (10_6%)) auf 475 K
zwischen 45°S und dem Siidpol (87.9°S) von Anfang Mai 2003 bis Ende November 2003 zwischen
den Simulation NUDG10 und NUDG100 (links) sowie NUDG10 und NUDG200 (rechts).
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Um die Unterschiede der Wirbelflachen und vor allem der Intensitét der antarktischen Wirbel in
den durchgefiihrten genudgten Simulationen zu verdeutlichen, sind in Abbildung 2.7 zwei Zeitserien
dargestellt, welche zum einen die Differenz in der potentiellen Vorticity fiir die siidlichen hohen
Breiten auf der 475 K-O-Fliche zwischen der NUDG10-Simulation und der NUDG100-Simulation
(links) und zum anderen zwischen der NUDG10-Simulation und der NUDG200-Simulation (rechts)
beinhalten.

In den beiden Abbildungen wird sehr deutlich, dass die NUDG10-Simulation gegeniiber der
NUDG100-Simulation und der NUDG200-Simulation, insbesondere ab September 2003, im zeitli-
chen und geographischen Mittel deutlich hohere Werte in der potentiellen Vorticity aufweist. Der
Wirbel wird in der NUDG10-Simulation insbesondere im antarktischen Friihling in seiner Intensitét
starker und in seiner Flache grosser simuliert als in den beiden anderen genudgten Simulationen.

In der Differenz zur NUDG100-Simulation (Abb.2.7 (links)) treten in der NUDG10-Simulation
hohere PVU-Werte bis Mitte September vereinzelt im Bereich 85°S auf, wohingegen im Bereich 65°S
bis 75°S auch niedrigere PVU-Werte auftreten. Von Mitte September 2003 bis Ende November 2003
ist jedoch siidlich von 60°S eine deutlich héhere potentielle Vorticity in der NUDG10-Simulation zu
finden. Die Intensitdat des Wirbels liegt dabei um bis zu 20 PVU {iber der NUDG100-Simulation.

Im Vergleich der NUDG10-Simulation zur NUDG200-Simulation (Abb.2.7 (rechts)) sind die Un-
terschiede noch grosser. So treten héhere PVU-Werte in der NUDG10-Simulation bis Mitte Septem-
ber vereinzelt (aber in mehreren Intervallen als im Vergleich NUDG10 zu NUDG100) um 85°S auf,
wohingegen im Bereich von 55°S bis 75°S von Juni 2003 bis August 2003 niedrigere PVU-Werte
auftreten. Von September bis Ende November 2003 werden siidlich von 60°S dann aber durchge-
hend hohere potentielle Vorticity-Intensitdten in der NUDG10-Simulation modelliert. Es sind hier
in der NUDG10-Simulation Differenzen zur NUDG200-Simulation von im Maximum {iber 25 PVU
ersichtlich.

Diese Vergleiche decken sich mit den Erkenntnissen aus Abbildung 2.6. So wird der Wirbel in
der NUDG200-Simulation im antarktischen Friihling im Vergleich zu den anderen Simulationen am
schnellsten instabil, was die grossen Differenzen der potentiellen Vorticity zur NUDG10-Simulation,
bei welcher der Wirbel am ldngsten stabil bleibt, erkliart. In der NUDG100-Simulation hingegen
bleibt der antarktische Wirbel linger stabil als in der NUDG200-Simulation, jedoch kiirzer als in
der NUDG10-Simulation.

2.5.3 Die Temperaturen im antarktischen Wirbel 2003

Neben der Dynamik des antarktischen Wirbels sind die Temperaturen - iiber die Bildung von Polaren
Stratosphérenwolken (PSCs) in den siidlichen polaren Breiten - mitverantwortlich fiir den Ozonabbau
im antarktischen Friihling.

So bilden sich bei Temperaturen unterhalb von ca. 193 K (NAT-Kondensationstemperatur, ab-
héngig von Druck und der Konzentration von Salpeterséduregas (HNO3)) PSCs des Typ-1a aus, wel-
che aus festen NAT-Teilchen (NAT) bestehen. Zuséatzlich entstehen PSCs des Typ-1b, welche als STS-
Teilchen bezeichnet werden. Diese fliissigen Tropfchen entstehen unterhalb der NAT-Kondensations-
temperatur und oberhalb des Eiskondensationspunkts (ca. 188 K). Ab einer Temperatur unterhalb
des Eiskondensationspunktes bilden sich PSCs des Typ-2, bestehend aus Eisteilchen [Peter, 1999].
Eine genauere Beschreibung der PSCs findet sich in Kapitel 4. An den Oberflichen der PSCs finden
fiir den Ozonabbau relevante heterogene Reaktionen im polaren Winter statt, welche in Abschnitt
1.3 besprochen wurden.
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Abbildung 2.8: Zeitserie der zonal gemittelten Temperatur (in K) am Siidpol von Anfang Mai 2003
bis Ende November 2003, simuliert mit unterschiedlich genudgten Modellldufen: UNG (oben links),
NUDG200 (oben rechts), NUDG100 (unten links), NUDG10 (unten rechts). Als Hohenachse ist die
potentielle Temperatur (©) gewéhlt.

Aufgrund der Bedeutung der Temperatur im polaren Wirbel fiir die PSC-Bildung wird diese
zunéchst am Siidpol untersucht, dargestellt als Zeitserien in Abbildung 2.8 fiir das Zeitintervall
Mai 2003 bis Ende November 2003. In den Temperaturzeitserien der vier durchgefiithrten Simula-
tionen sind Unterschiede im Bereich der Temperaturminima wéhrend des antarktischen Winters in
der Stratosphére zu erkennen. So ist in den Zeitserien ersichtlich, dass der antarktische Winter des
Jahres 2003 in der NUDG10-Simulation im Durchschnitt am Kéltesten simuliert ist. Hier werden
Anfang August Temperaturen von unter 175 K in der mittleren Stratosphére erreicht, wohingegen in
den anderen Simulationen nur Minima unter 180 K zu finden sind. Diese sehr tiefen Temperaturen
unterhalb von 180 K sind ebenfalls am ldngsten anhaltend (Mitte Juni bis Ende August) in der
NUDG10-Simulation zu finden.

Temperaturen unter 190 K findet man in der NUDG10-Simulation in der mittleren Stratosphére
von Anfang Mai bis Anfang Oktober. In den Simulationen NUDG100 und NUDG200 sind diese
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Temperaturen, in beiden Simulationen sehr dhnlich verteilt, von Ende Mai bis Ende September zu
erkennen. In der ungenudgten Simulation sind Temperaturen unter 190 K von Mitte Mai (danach
noch einmal unterbrochen) bis Mitte September vorhanden.

Um die horizontale Erstreckung von Luftmassen mit tiefen Temperaturen zu ermitteln, wurden
fiir die siiddpolaren Breiten Flachen mit Temperaturen unter 193 K (NAT-Kondensationstemperatur)
berechnet (Abbildung 2.9). Diese Flachenbestimmung wurde fiir den Zeitraum von Mai 2003 bis Ende
November 2003 auf den ©-Fléchen 475 K (Abb. 2.9 (links)) und 500 K (Abb. 2.9 (rechts)) fiir alle

genudgten Simulationen und fiir die ungenudgte Simulation durchgefiihrt.
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Abbildung 2.9: Zeitserie der Fliche mit einer Temperatur unter 193 K (in £m?) auf 475K (links) und
500K (rechts) von Anfang Mai 2003 bis Ende November 2003 in den siidpolaren Breiten. Schwarz =
NUDG10, rot = NUDG100, griin = NUDG200, blau = UNG

Auf der 475 K-O-Fléche treten Temperaturen unterhalb des NAT-Kondensationspunktes (193 K)
in der NUDG10- und UNG-Simulation ab Mitte Mai, in der NUDG100- und NUDG200-Simulation
ein paar Tage spéter auf. Von Ende Mai an bis Mitte Oktober ist dann die grosste Temperaturfliche
unter 193 K in der NUDG10-Simulation zu finden. Sie hat Mitte August eine maximale Ausdehnung
von ca. 3.0* 107 km? und ist von Anfang Juli bis Ende September ca. 10% bis 40% grosser als in den
beiden anderen genudgten Simulationen (NUDG100, NUDG200), welche beide &hnliche Flichen-
grossen simulieren. Die Ausbreitung der Fliche mit Temperaturen unter 193 K ist im zeitlichen
Mittel in der ungenudgten Simulation am kleinsten. Ende September/Anfang Oktobers werden die
Luftmassen mit Temperaturen unterhalb des NAT-Kondensationspunktes auf 475 K immer seltener.
Temperaturen unterhalb von 193 K findet man in der NUDG100-, NUDG200- und UNG-Simulation
bis Anfang Oktober und am ldngsten bis Mitte Oktober in der NUDG10-Simulation.

Auf der 500 K-©-Flédche ist der Kurvenverlauf der Flachengrossen, auf welchen Temperaturen
unter 193 K vorkommen, in den Simulationen NUDG100, NUDG200 und UNG sehr dhnlich wie
auf der 475 K-O-Fliche. In der NUDG10-Simulation hingegen ist die Ausdehnung der Fliche mit
Temperaturen unterhalb des NAT-Kondensationspunktes noch etwas grosser als auf der 475 K-©-
Fléache. Sie ist hier durchgehend von Anfang Mai bis Mitte Oktober am grossten und erreicht Mitte
August maximale Werte von ca. 3.1x107 km?2. Temperaturen unter 193 K sind auf der 500 K-O-Fliche
am frithesten (5. Mai) und am spétestens (15. Oktober) im NUDG10-Modelllauf simuliert.
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Die simulierten Temperaturen korrelieren mit der horizontalen Ausbreitung und der zeitlich anhal-
tenden Stabilitit des antarktischen Wirbels. So sind die Temperaturen in der Simulation NUDG10
am tiefsten und Luftmassen mit Temperaturen unterhalb des NAT-Kondensationspunktes von 193 K
am grossflachigsten und zeitlich am langsten ausgebreitet, da hier auch die grosste Wirbelflache vor-
handen ist und der Wirbel zeitlich am ldngsten stabil bleibt. Es ist zu erwarten, dass in dieser
Simulation am frithesten PSCs auftreten und am léngsten und grossflachigsten vorhanden sind.

2.5.4 Antarktische PSCs und Denitrifizierung 2003

In Abbildung 2.10 sind die simulierten Flichen der PSCs mit festen Teilchen (NAT (PSC-Typ 1a)
und Eispartikel (PSC-Typ 2)) auf der 475 K-©-Fliche (links) und auf der 500 K-O-Fléche (rechts)
fiir den Zeitraum von Mai 2003 bis November 2003 dargestellt.
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Abbildung 2.10: Zeitserie der Fliche der PSCs (NAT und Eis) (in km?) auf 475K (links) und 500K
(rechts) von Anfang Mai 2003 bis Ende November 2003 in den siidpolaren Breiten. Schwarz =
NUDGI10, rot = NUDG100, griin = NUDG200, blau = UNG

Wie aufgrund der Temperaturverteilung zu erwarten ist, findet man auf der 475 K- und auf 500 K-
O-Flédche die grosste rdumliche PSC-Ausdehnung in der NUDG10-Simulation. Die PSCs treten in
der NUDG10-Simulation am frithesten auf (Ende Mai) und sind deutlich am lingsten (bis Anfang
Oktober) vorhanden. Im Maximum findet man hier Flichen von ca. 1.8 x 107 km? im Juli.

In den anderen drei Simulationen ist die horizontale Ausbreitung der PSCs untereinander relativ
dghnlich, insbesondere sind die Unterschiede zwischen der NUDG100- und NUDG200-Simulation
vernachléssigbar. Die ungenudgte Simulation hat im Zeitraum Mitte August bis Mitte September
eine rdumliche Ausbreitung der PSCs, welche etwas kleiner ist als die der NUDG100- bzw. NUDG200-
Simulation. Die maximalen PSC-Fldachen der NUDG100-, NUDG200- und UNG-Simulation sind mit
ca. 1.2 x 107 km? im Zeitraum von Anfang Juli bis Mitte August zu finden und zu den meisten
Zeitpunkten etwa 20% bis 30% kleiner als in der NUDG10-Simulation (mit Ausnahme der PSC-
Fliche der NUDG200-Simulation Ende August). In den drei Simulationen findet man PSCs erst
spater, ab Mitte Juni, als in der NUDG10-Simulation und nur bis Ende September.
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Abbildung 2.11: Zeitserien von HNOj; (in ppbv) am Siidpol (87.9°S) in der Stratosphére von An-
fang Mai 2003 bis Ende November 2003, simuliert mit unterschiedlich genudgten Modelllaufen: UNG
(oben links), NUDG200 (oben rechts), NUDG100 (unten links), NUDG10 (unten rechts). Als Hohen-
achse ist die potentielle Temperatur (©) gewéhlt.

Entsprechend der verschiedenen PSC-Verteilungen zwischen den Simulationen findet eine unter-
schiedliche Denitrifizierung in den siidpolaren Breiten statt, welche in Abbildung 2.11 in Form von
Zeitserien fiir Salpetersiduregas (HNQOj3) tiber dem Siidpol (87.9°S) von Anfang Mai 2003 bis Ende
November 2003 fiir die Stratosphére dargestellt ist.

Die Denitrifizierung geschieht durch die Sedimentation von grosseren NAT-Teilchen (PSC-Typ 1a),
welche im davorigen Bildungsprozess H NO3 aus der Atmosphére entfernen. Durch das Fehlen von
HNOj; und somit von Stickstoffdioxid (NO3) zum Beginn des antarktischen Friihlings wird die
Riickbildung von Cl1O, in Chlor-Reservoirsubstanzen (Chlornitrat (CIONQO;)) verzogert und der
Ozonabbau kann lianger stattfinden, als er ohne Denitrifizierung stattgefunden hétte [Brasseur et al.,
1999].
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In Abbildung 2.11 ist die unterschiedlich lange Dauer, bis sich das H N O3z-Volumenmischungs-
verhéltnis wieder erholt hat, besonders auffillig. Der Effekt der Denitrifizierung ist dabei in der
NUDG10-Simulation am léngsten zu beobachten, in welcher in der untersten Stratosphére (370 K
bis 400 K) Ende November noch Volumenmischungsverhiltnisse von unter 1 ppbv H NOj simuliert
werden.

In der ungenudgten Simulation erholt sich hingegen das HNQOj; ab Mitte September. In der
NUDG200-Simulation im Hohenbereich iiber ca. 440 K findet die Erholung frither (Anfang Septem-
ber) und im Hohenbereich unter 440 K spéter (Ende September) statt. In der NUDG100-Simulation
sind relativ dhnliche Mischungsverhéltnisse von H NO3 wie in der NUDG200-Simulation zu finden.
Am frithesten (Anfang Juni) tritt die Denitrifizierung im Hohenbereich von 490 K in der NUDG10-
Simulation auf. In der untersten Stratosphére (370 K bis 400 K) ist sie hingegen in der ungenudgten
Simulation am frithesten (Mitte Juni) zu erkennen.

2.5.5 Antarktische Chloraktivierung und stratosphérischer Ozonabbau 2003

In Abbildung 2.12 sind Zeitserien des aktiven Chlors (C1O, = Cl + ClO + HOCIl + OCIO
+ 2 % ClyOy + 2 % Cly) auf der 475 K-O-Fldche im Bereich von 45°S bis 90°S dargestellt. Hier-
bei sind fiir das ClO, der Simulationen NUDG200, NUDG100 und NUDG10 die Differenzen der
Volumenmischungsverhéltnisse zwischen der jeweiligen Simulation und der ungenudgten Simulation
aufgezeigt. Es ist wieder der Zeitraum von Anfang Mai 2003 bis Ende November 2003 gewéhlt.

In der ungenudgten Simulation startet die Bildung von C'lO, Mitte Mai in den siidlichen polaren
Breiten zum Zeitpunkt der ersten Bildung von PSCs (PSC-Typ 1b, nicht gezeigt). In unterschied-
lichen heterogenen Reaktionen an den Oberflichen von STS-, NAT- und Eisteilchen wird u.a. aus
CIONO; und HCI, Cly und HOCI gebildet (siehe Abschnitt 1.3). Cly und HOC! werden mit be-
ginnendem kurzwelligen Strahlungseinfall Ende August bis Anfang September (breitenabhéngig) zu
Cl umgewandelt, welches zum Abbau von Ozon fiihrt [Brasseur et al., 1999].

Bis Mitte September findet zwischen 85°S und 90°S in der ungenudgten Simulation (Abbildung
2.12 (oben links)) ein Anstieg des aktiven Chlors (C10,,) statt. Zu diesem Zeitpunkt sind in diesem
Bereich maximale C'O,-Volumenmischungsverhéltnisse von iiber 2.8 ppbv simuliert. Danach wird
das aktive Chlor wieder in seine Reservoirsubstanzen (CIONOy und HCI) zuriickgebildet und kurz
nach Anfang Oktober sind keine C1O,-Mischungsverhéltnisse mehr ersichtlich.

Die grossten Differenzen zwischen genudgter Simulation und ungenudgter Simulation sind in der
NUDG10-Simulation modelliert. Im Bereich des inneren Wirbels (maximal bis 70°S) im Zeitintervall
von Mitte Juni bis Mitte September ist zu erkennen, dass in der ungenudgten Simulation hohere
ClO,-Volumenmischungsverhéltnisse berechnet werden als in der NUDG10-Simulation (Abbildung
2.12 (unten rechts)). Horizontal nérdlich von diesem Bereich sind die Volumenmischungsverhéltnisse
des ClO, hingegen in der NUDG10-Simulation grosser als in der ungenudgten Simulation. Dies ist
ein Resultat der rdumlichen grosseren Erstreckung des antarktischen Wirbels (Abbildung 2.6) und
der grossten horizontalen Ausbreitung der PSCs (Abbildung 2.10) in der NUDG10-Simulation.

Dariiberhinaus ist in Abbildung 2.12 (unten rechts) das Resultat der zeitlich linger anhaltenden
Denitrifizierung in der NUDG10-Simulation zu erkennen. So ist ein langsamerer Abbau des ClO,, zu
beobachten, welcher durch niedrigere Konzentration von H NO3 und N O, als Folge von unterschied-
licher Denitrifizierung in den Simulationen verursacht ist. Als Konsequenz sind Anfang bis Mitte
Oktober, in den Breiten von ca. 65°S und 90°S, hohere ClO,-Volumenmischungsverhéltnisse in der
genudgten Simulation als in der ungenudgten modelliert.
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Abbildung 2.12: Zeitserien des aktiven Chlor (C1O,) (in ppbv) auf 475 K im Bereich 45°S bis 90°S von
Anfang Mai 2003 bis Ende November 2003, simuliert mit unterschiedlich genudgten Modellldufen.
Oben links: C'1O,-Werte der ungenudgten Simulation; oben rechts: Differenz C1O, NUDG200-UNG;
unten links: Differenz C10, NUDG100-UNG; unten rechts: C10, NUDG10-UNG

In den NUDG200- und NUDG100-Simulationen (Abbildung 2.12 (oben rechts und unten links))
finden sich &hnliche Muster beziiglich der horizontalen Ausdehnung des Wirbels, nur dass sie hier
weniger ausgepragt sind als in der NUDG10-Simulation. Da im Héhenbereich von 475 K in diesen
Simulationen auch keine langer anhaltende Denitrifizierung im Vergleich zur ungenudgten Simulation
zu verzeichnen ist, ist Anfang Oktober (wie in der ungenudgten Simulation) fast kein C1O, mehr
vorhanden.

Entsprechend der unterschiedlichen Ausdehnung des Wirbels sowie der verschieden lang anhalten-
den Denitrifizierung und den daraus folgenden Volumenmischungsverhéltnissen von aktivem Chlor
findet in den vier Simulationen ein resultierender Ozonabbau statt. Die Grosse des Wirbels ist dabei
mitentscheidend fiir den Ozonabbau, da dieser zuerst an den Wirbelrindern stattfindet, an welchen
im antarktischen Friihling am friithesten die Sonne auftritt.
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Abbildung 2.13: Zeitserie der Fliche des Ozonlochs (in km?) auf 475K (links) und 500K (rechts) von
Anfang Mai 2003 bis Ende November 2003, definiert mit Ozonwerten unter 2 ppmv (475 K) und
2.5 ppmv (500 K). Schwarz = NUDG10, rot = NUDG100, griin = NUDG200, blau = UNG

Um den Ozonabbau in den vier unterschiedlichen Modellsimulationen festzustellen, wurde in
Abbildung 2.13 die Grosse des Ozonlochs im antarktischen Friihling berechnet. Es wurde dabei fiir
die 475 K-©-Fliache (Abbildung 2.13 (links)) [500-K-©-Fliche (Abbildung 2.13 (rechts))] die Fliche
berechnet, in der das Ozonvolumenmischungsverhéltnis unter 2000 ppbv [2500 ppbv]| simuliert wurde.
In den Abbildungen ist dabei der Zeitraum von Anfang August 2003 bis Ende November 2003
beriicksichtigt.

Das Ozonloch tritt in der NUDG10-Simulation auf der 475 K-©-Flache ab ca. 7. September 2003
auf (Abbildung 2.13 (links)). Es wéchst dabei sehr schnell an und umfasst Mitte September {iber
2% 107 km?. Sein Maximum erreicht es um den 1. Oktober (ca. 2.6 * 10" km?) und bleibt mit Werten
iiber 2%107 km? bis Ende November 2003 erhalten. Die NUDG100- und NUDG200-Simulation haben
bis Ende September untereinander eine dhnliche Flédchengrosse des Ozonlochs, welche aber schon hier,
wie innerhalb der gesamten Zeitperiode von Mitte September bis Ende November, deutlich unter
der Grosse der NUDG10-Simulation liegt.

Das Ozonloch wird in der NUDG100- und NUDG200-Simulation auf der 475 K-O-Fliche erst
spater simuliert (ab ca. 15. September 2003) als in der NUDG10-Simulation und erreicht Ende
September nur eine Fliche von 1.6 % 107 km?. Danach nimmt es in der NUDG200-Simulation wieder
ab und erreicht Anfang November nur noch Werte unter 0.4 * 107 km?. In der NUDG100-Simulation
erreicht das Ozonloch Mitte Oktober ein Maximum (ca. 1.8 * 107 km?). Danach besitzt es noch
ca. 2 Wochen eine dhnliche Grosse und wird ab ca. 5. November schnell kleiner. Es sind aber noch bis
Ende November Ozonmischungsverhéltnisse unter 2000 ppbv in einer Fliche von iiber 0.4 107 km?
zu finden.

In der ungenudgten Simulation tritt das Ozonloch im Verhéltnis erst relativ spét auf (ca. 15. Sep-
tember auf der 475 K-©-Fliache). Im Gegensatz zu den genudgten Simulationen nimmt es bis Ende
November im Trend kontinuierlich zu. Dabei bleibt es bis ca. 25. Oktober (ca. 3. November) un-
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ter der Fliche des Ozonlochs der NUDG200- (NUDG100)-Simulation und wéhrend der gesamten
dargestellten Zeitdauer deutlich unter der Ozonlochflaiche der NUDG10-Simulation.

Auf der 500 K-O-Fléche (Abbildung 2.13 (rechts)) sind beziiglich der Grosse des Ozonlochs in
den unterschiedlichen Simulationen dhnliche Riickschliisse zu ziehen wie auf der 475-O-Flache. Das
Ozonloch tritt hier in der NUDG10-Simulation etwas frither auf (ca. 26. August) und ist in dieser
Simulation im Verhéltnis zu den Ozonlochfléchen der anderen Simulationen wieder deutlich am gross-
ten. Die Ozonlochflichen der NUDG100- und NUDG200-Simulationen treten auf der 500 K- ebenfalls
etwas frither auf (ca. 2. September (NUDG200) und ca. 6. September (NUDG100)) als auf der 475 K-
O-Fldche und bleiben bis Mitte Oktober in ihren Ausdehnungen sehr #hnlich. Danach nimmt die
Ozonlochfliche der NUDG200-Simulation wieder schneller ab als in der NUDG100-Simulation, be-
vor das Ozonloch Mitte November in der NUDG200-Simulation verschwindet. Die Unterschiede im
Kurvenverlauf der ungenudgten Simulation zwischen der 500 K- und der 475 K-O-Fliche sind sehr
gering.

Zusammengefasst ist die Ozonlochfliche in Folge des Ozonabbaus, welcher verursacht ist durch
die stéarkste Chloraktivierung (Abbildung 2.12), in der NUDG10-Simulation am grossten. Sie tritt
im Vergleich zu den anderen Simulation hier am frithesten auf und hat Ende November noch die
grosste Ausdehnung.

2.5.6 Validierung der Sensitivitidtssimulationen mit TOMS
Das Satelliteninstrument TOMS

Das ,, Total Ozone Mapping Spectrometer” (TOMS) ist ein Satelliteninstrument, welches operationell
vom 31. Oktober 1978 bis zum 6. Mai 1993 auf Nimbus-7 der NASA [McPeters et al., 1993], vom
22. August 1991 bis zum 28. Dezember 1994 auf dem russischen Satelliten Meteor-3 [Herman et
al., 1996] und vom 25. Juli 1996 bis 2. Dezember 2006 auf dem Satelliten Earth Probe der NASA
[McPeters et al., 1998] tétig war. Seit 1. Januar 2006 ist TOMS durch das , Ozone Monitoring
Instrument* (OMI) [Levelt et al., 2006] auf Aura ersetzt.

TOMS misst passiv im ultravioletten Spektralbereich die Gesamtséule von Ozon. Es werden sechs
Wellenldngen analysiert, welche dicht beieinander liegen, wobei vier davon zur direkten Bestimmung
von Ozon verwendet werden und die zwei anderen zur Bestimmung des Reflexionsvermégens. TOMS
untersucht dabei die von der Atmosphére, den Wolken und der Erde gestreute bzw. reflektierte Son-
nenstrahlung. Die Strahlung wird dabei zweimal durch die stratosphérische Ozonschicht geschwécht,
einmal auf dem Weg zur Erde und dann zuriick in den Weltraum [McPeters et al., 1993; 1998].

Vergleich der Simulationen mit TOMS

Um die Simulationswerte mit den Os-Messungen des Satelliteninstrument TOMS vergleichen zu
koénnen, ist das simulierte Ozonloch der unterschiedlichen Simulationen noch einmal in Abbildung
2.14 dargestellt, wobei die Darstellungen die Ozonsédulen (in DU) fiir die siidlichen polaren Breiten
am 1. Oktober 2003 beinhalten.

Die grosste Ausdehnung des Ozonlochs, sowie die niedrigsten Sdulenwerte mit unter 170 DU sind
dabei in der NUDG10-Simulation zu erkennen. In der NUDG200- und NUDG100 Simulation sind
die niedrigsten Sdulenwerte mit minimal 190 DU deutlich héher, in der ungenudgten Simulation sind
sie mit nur etwas unter 220 DU am hochsten. Die Grosse des Ozonlochs nimmt von der NUDG10-
Simulation iiber die NUDG100-/NUDG200- Simulationen zur ungenudgten Simulation ab.
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Abbildung 2.14: Ozonséulen (in DU) am 1.10.2003 aus unterschiedlich genudgten Modellldufen und
gemessen mit TOMS: UNG (oben links) und NUDG200 (oben rechts), NUDG100 (Mitte links),
NUDG10 (Mitte rechts) und TOMS (unten). Unterschiede in der Farbskala beachten!
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Abbildung 2.15: Zeitserie der zonal gemittelten Ozonsédulen (in DU) fiir das Jahr 2003, simuliert mit
unterschiedlich genudgten Modellldufen und gemessen mit TOMS: UNG (oben links), NUDG200
(oben rechts), NUDG100 (Mitte links), NUDG10 (Mitte rechts) und TOMS (unten). Unterschiede
in der Farbskala beachten!
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Im Vergleich zu den gemessenen antarktischen TOMS-Ozonséulen vom 1. Oktober 2003 (Abbil-
dung 2.14 (unten)) ist die NUDG10-Simulation am néchsten an der Realitéat. Dabei sind die rdum-
liche Ausdehnung des Ozonlochs sowie die horizontalen Gradienten der Ozonsdulen am Wirbelrand
zwischen der NUDG10-Simulation und der TOMS-Messung vergleichbar. Allerdings ist im gesamten
Bereich der siidpolaren Breiten zu erkennen, dass die Ozonsdulen in ECHAM5/MESSyl um etwa
40 bis 60 DU zu gross simuliert sind. So liegen die minimalen Ozonséulen im antarktischen Wirbel in
den TOMS-Daten bei unter 120 DU und auch auflerhalb des Wirbels sind deutlich niedrigere Werte
als in ECHAM5/MESSy1 zu finden. Eine mogliche Ursache dieses Phénomens wird noch in Kapitel
3 erldutert.

Betrachtet man die Zeitserien der Gesamtozonséulen fiir das Jahr 2003 in den unterschiedlichen
Simulationen (Abbildung 2.15 (oben und Mitte)) und vergleicht diese mit der entsprechenden TOMS-
Zeitserie (Abbildung 2.15 (unten)), so sind die besten Ubereinstimmungen ebenfalls bei der NUDG10-
Simulation zu finden. In der zeitlichen Entwicklung sind bei TOMS wé&hrend des antarktischen
Friihlings zwei Intervalle mit niedrigen Ozonsdulen unterhalb 260 DU zu erkennen, unterbrochen
durch eine instabile Phase des antarktischen Wirbels. Im ersten Intervall liegt das Minimum der
Ozonséulen unter 120 DU Ende September und erstreckt sich bis Ende Oktober.

Im zweiten Intervall von Anfang November bis Ende November sind die Ozonséulen hoher und es
sind nur minimale Werte von unter 220 DU zu erkennen. Gerade an diesem zweiten Intervall wird
die Giite der unterschiedlichen Simulationen deutlich (Abbildung 2.15 (oben und Mitte)). So findet
man in der ungenudgten Simulation und in der NUDG10-Simulation dieses zweite Intervall deutlich
ausgepragt. In der NUDG200-Simulation ist es nicht zu erkennen, in der NUDG100-Simulation nur
sehr schwach. In der ungenudgten Simulation sind die Ozonséulen des zweiten Intervalls allerdings,
entsprechend der Zunahme in Abbildung 2.13, im Verhéltnis zum ersten Intervall viel zu niedrig.
Dieses Verhéltnis ist in der NUDG10-Simulation deutlich besser. Auch ist die zeitliche und raumliche
Erstreckung des ersten Intervalls sowie die Quantitiat des Ozonabbaus im Vergleich zu TOMS in der
NUDG10-Simulation am besten modelliert.

In den arktischen Polargebieten ist der Ozonabbau nicht so ausgepréigt wie in den antarktischen
Regionen. Dies hat zwei Hauptursachen. Erstens sind hier die Temperaturen nicht so niedrig wie in
den siidpolaren Breiten, was zu einer weniger ausgeprigten Bildung der PSCs fiihrt. Zweitens ist der
polare Wirbel, hauptséchlich aufgrund der nordlichen Topografie, weniger stabil und wird im Mittel
etwa zwei Monate frither aufgelost als der siidpolare Wirbel (,,final warming“). Der Ozonabbau ist
von daher in diesen Breiten seltener als Ozonloch zu erkennen [Brasseur et al., 1999; Labitzke, 1999].

Bei TOMS (Abbildung 2.15 (unten)) ist oberhalb von 70° N im zeitlichen Intervall von Ende
Maérz bis Anfang April zu erkennen, dass es in Folge eines stabilen Wirbels und der frithlingsbeding-
ten Ozonzerstorung zu deutlich reduzierten Ozonsdulen kommt. Die niedrigsten Ozonséulen liegen
dabei unter 380 DU und sind somit ca. 80 DU kleiner als die Maxima mit {iber 460 DU in der
darauffolgenden zeitlichen Periode. Nicht alle der vier durchgefithrten Modellldufe simulieren diese
Struktur.

Im ungenudgten Simulationslauf erkennt man ein Intervall mit relativ geringen Ozonséulenwerten,
welches aber zeitlich (Anfang bis Mitte Mérz) mit den Ozonsdulen von TOMS nicht tibereinstimmt.
Im NUDG200-Modelllauf ist im Mérz/April oberhalb 70° N kein Minimum simuliert. Im NUDG100-
Modelllauf erkennt man Mitte April eine Abnahme der Ozonsdulen, welche aber noch zu gering
ausfillt, wohingegen im NUDG10-Modelllauf Ende Mérz bis Anfang April die gemessenen Struktur
der niedrigen Ozonséulen im Vergleich zu den anderen Modellsimulationen am , besten* wiederge-
geben ist.
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Die minimalen Ozonséulen in diesem arktischen Intervall liegen bei 440 DU, die Ozonséulen des
zeitlich darauffolgenden Maximum bei ca. 520 DU. Die Differenz betrégt hier so auch ca. 80 DU,
wobei die Gesamtozonséulen, wie auch in den siidlichen polaren Breiten, in ECHAM5/MESSy1 im
Vergleich zu TOMS ca. 60 DU zu hoch simuliert sind. Diese zu hohen Ozonsdulen sind nicht in den
tropischen Regionen erkennbar. Hier finden sich Strukturen der Ozonséulen in allen vier Simulationen
mit fast exakten Ubereinstimmungen zu TOMS.

2.6 Zusammenfassung der Ergebnisse des Kapitels

Nach Vergleich der FErgebnisse dreier unterschiedlich genudgter Simulationen (NUDGI0,
NUDG100 und NUDG200) mit den Resultaten einer ungenudgten Simulation und mit den Mess-
daten des TOMS-Instruments ist deutlich zu erkennen, dass das Nudging zu einer besseren Ver-
gleichsmoglichkeit mit Messdaten hinsichtlich der Ozonchemie fithrt. In der Auflésung T421L.39 und
der gewéhlten Modellkonfiguration beziiglich der ECHAM5/MESSy1-Module und der atmosphéri-
scher Chemie ist es sinnvoll, die untere und mittlere Stratosphére bis zu einer Héhe von 13 hPa
zu nudgen. Diese Nudging-Variante wurde daher in den folgenden Simulationen der Kapitel 3 bis 4
verwendet.
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3 Sechs-Jahres-Simulation mit ECHAMS5/MESSy1

3.1 Kurzfassung

Um die Langzeitstabilitit des Modells zu testen sowie eine Betrachtung und Modellvalidierung
iiber einen ldngeren Zeitraum durchzufiihren, wurde mit ECHAMS5/MESSy1 (Version 1.1, ECHAM-
Version 5.3.1) [Jockel et al., 2005, 2006] eine genudgte Simulation (Nudging bis 13 hPa) {iber sechs
Jahre von 1. Januar 2000 bis 31. Dezember 2005 mit einer horizontalen Auflosung T42 (ca. 2.8°) in
der 39-Schichtenversion durchgefiihrt.

Die Ergebnisse der Sechs-Jahres-Simulation wurden mit Messdaten der Satelliteninstrumente
»Michelson Interferometer for Passive Atmospheric Sounding® (MIPAS) auf ENVISAT [Fischer,
1992; Fischer et al., 2008; von Clarmann et al., 2003a] und TOMS auf Earth Probe [McPeters et al.,
1993, 1998] validiert.

Die Vergleiche von Temperatur, Lachgas, Methan, Ozon und des ,, Tape Recorders“ zwischen
ECHAMS5/MESSyl und MIPAS auf ENVISAT zeigen in der mittleren Atmosphére relativ gute
Ubereinstimmungen. Es ist allerdings eine zu stark ausgepriigte , Brewer-Dobson-Zirkulation® im
Modell vorhanden, welche in manchen Regionen durch adiabatische Erwérmung [Abkiihlung] zur
Uberschétzung [Unterschéitzung] der Temperaturen fithrt und durch zu hohe Transportgeschwindig-
keiten die Volumenmischungsverhéltnisse der atmosphérischen Spurengase regional zu hoch bzw. zu
tief simuliert. Die zu starke ,Brewer-Dobson-Zirkulation“ gilt allerdings nicht fiir die polar nahen
Regionen, hier ist insbesondere wiahrend der Winterperiode ein zu schwaches Absinken innerhalb des
Polarwirbels zu beobachten

Bei den Vergleichen der Ozonsidulen von ECHAMS5/MESSyl mit TOMS sind gute rédumliche
Ubereinstimmungen zu finden. In den hohen Breiten sind jedoch in ECHAMS5/MESSy1 zu hohe
Ozonséulen (ca. 40 bis 60 DU) simuliert worden. Dieser Effekt ist verursacht durch einen zu geringen
Ozonabbau wahrend der polaren Friithjahre.

Eine weitere Validierung fand fiir den Bereich der oberen Troposphére und Tropopausenregion
mit den Flugzeugmessungen von Ozon und Kohlenmonoxid des CARIBIC-Projekts [Brenninkmeijer
et al., 1999, 2007; Zahn et al., 2002] statt. Die Vergleiche zwischen Modelldaten und Messungen
brachten in diesem Fall sehr gute Ubereinstimmungen.

3.2 Beschreibung der Modellsimulation

Die ECHAMS5/MESSy1-Sechsjahressimulation wurde mit der horizontalen Auflosung T42 (ca. 2,8°)
und der vertikalen Auflosung L39 durchgefiihrt. Die Nudging-Variante wurde, entsprechend den
Ergebnissen des Vergleichs der bis zu unterschiedlichen Hohen genudgten Simulationen (Kapitel 2),
bis zu einer Hohe von 13 hPa (ca. 30.2 km) mit den Nudging-Parameter der Tabelle 2.1 [Van Aalst,
2005] gewéhlt.

Fiir diese Modellsimulation wurden die Module CLOUD, CONVECT, CVTRANS, DRYDEP,
H20, HETCHEM, JVAL, LNOX, MECCA, OFFLEM, ONLEM, PSC, PTRAC, QBO, RAD4ALL,
SCAV, SEDI, TNUDGE und TROPOP verwendet. Durch die Verwendung des Moduls QBO wurde
so neben den meteorologischen Grossen auch die QBO in den stratosphérischen Tropen genudgt
[Giorgetta und Bengtsson, 1999; Naujokat, 1986].

Mit Hilfe des Moduls MECCA [Sander et al., 2005] wurde dabei fiir die Modellsimulation die
,2EVAL“- Chemie ausgewihlt. Sie umfasst in der Troposphére die Ozon-relevante Chemie inklusive
der Nicht-Methan-Kohlenwasserstoffe (NMHCs) bis zu den Isopren und beriicksichtigt zusétzlich
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die bekannte stratosphérische Chemie, inklusive der hauptséichlichen Chlor- [Steil et al., 1998] und
Bromreaktionen [Meilinger, 2000].

Mit Hilfe von OFFLEM und TNUDGE wurden als Randbedingungen verschiedene Spurengase
eingelesen. So wurden Volumenmischungsverhéltnisse der Substanzen Lachgas, Methan, FCKW-11,
FCKW-12, Tetrachlormethan, Methylchlorid, Methylbromid, Halon 1211 und Halon 1301 aus der
AGAGE-Datenbank [Prinn et al., 2001] fiir die Jahre 2000 bis 2003 eingelesen. Fiir die Jahre 2004
und 2005 wurden die Daten des Jahres 2003 wiederholt.

Aus der EDGARS3.2FT2000-Datenbank [Olivier et al., 2005] wurden fiir die Jahre 2000 bis 2004
die zwei Substanzen Kohlendioxid und Schwefelhexafluorid in der oberen Mesosphére (oberste fiinf
Modellschichten) und als Oberflichendaten festgeschrieben. Fiir das Jahr 2005 wurden die Daten des
Jahres 2004 wiederholt. Zusétzlich ebenfalls aus der EDGARS3.2FT2000-Datenbank wurden fiir jedes
Simulationsjahr die Emissionsdaten des Jahres 2000 der Substanzen des aktiven Stickstoff (NO,),
Kohlenmonoxid und verschiedener organischen Substanzen eingelesen. Dariiber hinaus wurde jedes
Jahr NO, aus Flugzeugemissionen als 3D-Feld assimiliert, abgeleitet aus Messdaten fiir das Jahr
1995 [Schmitt und Brunner, 1997].

Mit Hilfe von ONLEM wurden die Oberflachenemissionen von Dimethylsufid (DMS) iiber dem
Ozean, Stickstoffmonoxid iiber Landoberflichen und von Isopren iiber Pflanzendecken online kalku-
liert [Kerkweg et al., 2006a]. Die Initialisierung der atmosphérischen Chemie zum 1.1.2000 erfolgte
mit Daten einer ECHAM5/MESSy1-Simulation von 1998 bis 2005 (Auflésung T421.90), die vom
Max-Planck-Institut fiir Chemie in Mainz durchgefithrt wurde [Jockel et al., 2006].

3.3 Ergebnisse der ECHAMS5/MESSy1-Modellsimulation in der mittle-
ren Atmosphire und Vergleich mit MIPAS auf ENVISAT

In diesem Unterkapitel findet eine Betrachtung der Ergebnisse der Sechs-Jahres-Simulation mit
ECHAMb5/MESSy1 statt. Es werden dabei simulierte meteorologische Grossen wie die Temperatur
und das Windfeld betrachtet, sowie simulierte Verteilungen chemischer Substanzen mit Ergebnissen
des Satelliteninstruments MIPAS auf ENVISAT verglichen.

3.3.1 Das Satelliteninstrument MIPAS auf ENVISAT

Das Satelliteninstrument MIPAS [Fischer, 1992; Fischer et al., 2008, von Clarmann et al., 2003a]
befindet sich auf dem ,, Environmental Satellite“ (ENVISAT), welcher seit dem 1.Mérz 2002 in einer
sonnensynchronen, polaren Umlaufbahn die Erde umkreist. Andere fiir die Atmosphérenforschung
wichtige Instrumente auf ENVISAT sind die Instrumente ,,Scanning Imaging Absorption Spectrome-
ter for Atmospheric Chartography* (SCIAMACHY) [Bovensmann et al., 1999] und , Global Ozone
Monitoring by Occultation of Stars® (GOMOS) [Bertaux et al., 1991]. ENVISAT wurde entwickelt
und wird betrieben durch die , European Space Agency“ (ESA).

MIPAS ist ein Fouriertransformations-Spektrometer zur Messung von hochaufgelosten Emissi-
onsspektren in Horizontsondierung in der mittleren und oberen Atmosphére. Das MIPAS-Satelliten-
instrument ist eine Weiterentwicklung der ebenfalls noch betriebenen ballon- [Fischer und Oelhaf,
1996] und flugzeuggetragenen [Blom et al., 1999] MIPAS-Versionen.

Durch Horizontsondierungen im infraroten Spektralbereich zwischen ca. 4 pm und 15 pm wer-
den aus Emissionsmessungen Profile von atmosphérischen Spurenstoffen in einem Hohenbereich von
ca. 12 km bis ca. 68 km abgeleitet. Die vertikale Auflosung betrigt dabei ca. 3 km bis 4 km.
So werden aus MIPAS z.B. Profile der Temperatur [von Clarmann et al., 2003b, Wang et al.,
2005] und der Substanzen Ozon [Gil-Lépez et al., 2005], Wasserdampf [Milz et al., 2005], Methan,
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Salpetersiuregas [Wang et al., 2007], Lachgas [Carli et al., 2004], Distickstoffpentoxid (N2O5) [Men-
gistu Tsidu et al., 2004], Stickstoffmonoxid, Stickstoffdioxid [Funke et al., 2005], Chlornitrat [Hépfner
et al., 2004], Chloroxid [Glatthor et al., 2004], Peroxisalpetersiure (HOsNOs) [Stiller et al, 2007/,
Peroxyacetylnitrat (PAN) [Glatthor et al., 2007] und einigen anderen bestimmt. Auch Bestandteile
der PSCs konnen durch MIPAS erkannt werden [Hopfner et al., 2006a]. MIPAS deckt so ein breites
Spektrum der wichtigsten atmosphérischen Substanzen der mittleren Atmosphére ab. Es ist daher
priadestiniert fiir die Validierung der ECHAMS5/MESSy1-Sechsjahressimulation.

3.3.2 Die Temperatur

Die Temperatur in ECHAM5/MESSy1 wird beeinflusst durch das Nudging der ECMWF-Analysen
bis 13 hPa (ca. 30.2 km). Diese haben von der Bodenoberfléche bis in die mittlere Stratosphére das
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Abbildung 3.1: Zeitserien der zonal gemittelten Temperatur (in K) in der mittleren Atmosphére
am Nordpol (87.9°N) (oben) und am Siidpol (87.9°S) (unten) fiir die Jahre 2000 bis 2005 in
ECHAMS5/MESSyl. Die vertikale Achse ist als logarithmische Druckachse gewihlt. Sie erstreckt
sich von ca. 100 hPa (10*° Pa) bis 0.04 hPa (10°¢ Pa) und iiberdeckt so die mittlere Atmosphiire.
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aufgeprigte Muster der Temperaturen des ECMWF-Modells. Uber 13 hPa werden die Temperaturen
von ECHAMS5/MESSy1 frei simuliert. Da die Temperaturen relevant fiir die chemischen Reaktionen
in der mittleren Atmosphére sind, werden sie hier als erstes betrachtet.

In Abbildung 3.1 sind die Temperaturen fiir die mittlere Atmosphére fiir 87.9°S (Siidpol) und
87.9°N (Nordpol) fiir den gesamten simulierten Zeitraum von 2000 bis 2005 dargestellt. In den
beiden Zeitserien ist das generelle Muster des jahreszeitlichen Temperaturgangs gut wiedergegeben.
So finden sich an den Polen im jeweiligen hemisphérischen Sommer [Winter| in der Mesosphére die
kiltesten [wirmsten| und in der Stratosphére die wiarmsten [kéltesten] Temperaturen. Die tiefsten
Temperaturen mit unter 170 K sind im Bereich der Mesopause im jeweiligen hemisphérischen Winter
zu beobachten, die hichsten Temperaturen mit iiber 270 K im Bereich der Stratopause.

Am Stidpol werden in der unteren und mittleren Stratosphére niedrige Temperaturen unter 190 K
wéahrend der Monate Juni bis August simuliert. Dabei sind die siidhemisphérischen Winter der
Jahre 2000, 2003 und 2005, in denen iiber lingere Zeitperioden auch Temperaturen unter 180 K
vorkommen, die kéltesten. In der unteren Stratosphére im Jahr 2001 halten die kalten Temperaturen
mit Werten von unter 190 K bis Mitte Oktober und mit Werten von unter 200 K bis fast Ende
November am lédngsten an. Im Jahr 2002 hingegen sind kalte Temperaturen unter 200 K nur bis
Mitte September zu finden, da in diesem Jahr Ende September das schon besprochene antarktische
,major warming* stattfand (siehe Abschnitt 2.4).

Am Nordpol sind die Temperaturen wiahrend des nordhemisphérischen Winters aufgrund des in-
stabileren arktischen Wirbels nicht so tief wie am Siidpol. Temperaturen unter 190 K sind hier nur
in den Wintern 1999,/2000, 2000/2001, 2002/2003 und 2004,/2005 simuliert. Dabei sind tiefe Tem-
peraturen unter 200 K iiber einen ldngeren Zeitintervall nur in den Wintern 1999/2000, 2002,/2003
und 2004,/2005 zu finden.

Um die simulierten Temperaturen von ECHAM5/MESSy1 zu validieren, werden diese mit Tempe-
raturen von MIPAS auf ENVISAT verglichen. In Abbildung 3.2 sind dazu die simulierten, gemittelten
Januar- und Juli-Modelltemperaturen des Jahrs 2003 dargestellt und deren Differenz zu gemessenen
Temperaturen von MIPAS auf ENVISAT.

Fiir die gemittelte Monatstemperatur des Modells wurden ausgewertete Messtage von MIPAS
verwendet, an denen die vorhandenen Profile so verteilt waren, dass sich eine moglichst grosse
Breitenabhingigkeit ergab. Fiir das Januar-Mittel 2003 [Juli-Mittel 2003] wurden dabei die Tage
1. Januar, 8. Januar, 11. Januar, 13. Januar, 19. Januar und 26. Januar [1. Juli, 6. Juli, 11. Juli,
17. Juli, 21. Juli, 25. Juli und 27. Juli] ausgewéhlt. An diesen Tagen war ein Vergleich zwischen
ECHAMS5/MESSy1 und MIPAS mit einer gesamten Breitenabdeckung der Erde moglich. Fiir jeden
der ausgewéhlten Tagen wurden zwischen ca. 600 und 1000 MIPAS-Profile ausgewertet.

Fiir alle ECHAM5/MESSy1- und MIPAS-Daten fand dabei eine logarithmische Interpolation auf
ein vorgegebenes Gitter mit 64 Schichten zwischen 0.01 hPa (ca. 80.7 km) und 100 hPa (ca. 17.0 km)
statt. Danach wurde fiir die jeweilige MIPAS-Geolokation eine lineare Interpolation zwischen den
vier néichsten ECHAMS5/MESSy1-Profilen durchgefiihrt, wobei das zeitlich nichste Profil ausgewéhlt
wurde. Diese Vorgehensweise wurde nicht nur fiir die Temperatur, sondern auch fiir die in den
néchsten Unterkapiteln beschriebenen chemischen Substanzen NoO, Methan und Ozon durchgefiihrt.
Es wurden dabei fiir die gebildeten Januar- und Julimittel die gleichen Tage wie bei der Temperatur
verwendet.

Beim Vergleich der Monatsmitteltemperaturen von ECHAM5/MESSyl mit Messungen von
MIPAS auf ENVISAT (Abbildung 3.2 (rechts)) findet man in vielen Regionen in der mittleren Atmo-
sphére recht gute Temperaturiibereinstimmungen, wenn man dabei den absoluten mittleren Fehler
von 1-2 K bei den MIPAS-Messungen, welcher in den oberen Regionen der Mesosphére allerdings
zunimmt [Wang et al., 2005], beachtet.
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Abbildung 3.2: Gemittelte Januar- (oben) und Juli- (unten) Temperatur (in K) des Jahres 2003 in
der mittleren Atmosphére, simuliert mit ECHAMS5/MESSy1 (links) und als Differenz zu Messdaten
von MIPAS auf ENVISAT (rechts). Die vertikale Achse ist als logarithmische Druckachse dargestellt.
Sie erstreckt sich von ca. 100 hPa (10*° Pa) bis 0.04 hPa (10%¢ Pa) und iiberdeckt so die mittlere
Atmosphére.

Es sind aber auch deutliche Unterschiede zwischen den simulierten und gemessenen Temperaturen
zu erkennen. So ist in der unteren und mittleren Stratosphére in den Tropen ein ,,cold-bias“ von bis
zu 5 K zu erkennen, welcher sowohl im Januarmittel, als auch im Julimittel vorhanden ist. Der von
vielen GCMs simulierte ,,cold-bias“ in der unteren und mittleren Stratosphére im siidhemisphérischen
Winter [Eyring et al., 2006] hingegen ist in ECHAMS5/MESSy1 nicht zu erkennen. Dies ist darauf
zuriickzufiihren, dass in diesen Hohen noch mit ECMWF-Analysen genudgt wird.

In der oberen Stratosphére und unteren/mittleren Mesosphére im Juli 2003 ist ein sehr ausge-
pragter ,warm-bias“ vorhanden, welcher bis zu 16 K hohere Temperaturen im Modell gegeniiber den
Satellitenmessungen aufweist. Ein solche Uberschétzung der Temperaturen findet man, wenn auch
mit maximal nur ungefdhr 6 K, im gleichen Hohenbereich im Januar 2003 in den polaren nérdlichen
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Breiten. In der jeweiligen Sommerhemisphére ist in den polaren Breiten das entgegengesetzte Muster
von der mittleren bis zur oberen Stratosphére in Form eines leichten ,,cold bias“ ersichtlich.

In der unteren und mittleren Stratosphére sind in den mittleren und hohen Breiten im Januar-
und Juli-Temperaturmittel sehr gute Ubereinstimmungen innerhalb der Messfehler zwischen den
Daten von ECHAM5/ MESSy1 und MIPAS auf ENVISAT zu erkennen.

Das Muster der zu hohen Temperaturen in der oberen Stratosphére bis zur mittleren Mesosphére
im jeweiligen hemisphérischen Winter und der zu niedrigen Temperaturen im jeweiligen hemisphéri-
schen Sommer lédsst auf eine zu starke adiabatische Erwarmung bzw. Abkiihlung in Form eines zu
starken Absinkens bzw. Aufsteigens der Luftmassen schliessen. Verbunden mit dem Muster der zu
kalten tropischen unteren und mittleren Atmosphére kénnte die Ursache fiir diese Effekte eine zu
starke ,,Brewer-Dobson-Zirkulation“ sein (siche Abschnitt 3.3.4). Diese zu intensive Zirkulation in
der mittleren Atmosphére wird auch nicht durch das Nudging verbessert, da sie in den ECMWEF-
Analysen ebenfalls zu stark ausgeprigt ist [Monge-Sanz et al., 2007].

3.3.3 Der zonale Wind und die QBO

Durch den positiven Temperaturgradient vom Winterpol zum Sommerpol entsteht in der mittleren
Atmosphiire ein horizontales Druckgefille, aus welchem resultierend isobarenparallele zonale Win-
de entstehen. In der mittleren Atmosphére dominieren dabei im jeweiligen hemisphérischen Winter
Westwinde und im hemisphérischen Sommer Ostwinde. Der stérkste horizontale Temperaturgradi-
ent ist am Rand der Polarnacht und in der unteren Mesosphére zu finden. Aus ihm resultiert der
intensivste zonale Wind, der sogenannte ,,Polar Night Jet® mit westlicher Stromung. Aufgrund der
im Winter stiarker ausgebildeten Temperaturgradienten in den siidlichen polaren Breiten ist auf der
Siidhemisphiére ein stérkerer ,,Polar Night Jet* vorhanden [Holton, 1975; Morris et al., 2000].

Um den zonalen Wind von ECHAM5/MESSy1 zu betrachten, wurden dessen Mittelwerte fiir die
Monate Januar und Juli (Abbildung 3.3) tiber die Zeitraum der Modellsimulation von 2000 bis 2005
gebildet und meridional abhéngig dargestellt.
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Abbildung 3.3: Zonal gemittelte Zeitserien des mittleren zonalen Windes (in ) fiir die mittlere At-
mosphiére simuliert mit ECHAM5/MESSy1: Januarmittel der Jahre 2000 bis 2005 (links), Julimittel
der Jahre 2000 bis 2005 (rechts). Positive Werte entsprechen dabei Westwinden, negative Ostwinden.
Die vertikale Achse ist als logarithmische Druckachse dargestellt.
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Die Hauptstrukturen des zonalen Windes sind in ECHAM5/MESSy1 gut zu erkennen. So bildet
sich eine starke Ostwindphase jeweils in der Sommerhemisphére und eine starke Westwindphase
in der Winterhemisphére aus. Die Westwindphase ist im Juli als antarktischer ,Polar Night Jet®
auf der Siidhemisphére, mit Windgeschwindigkeiten von {iber 70 ™ im Maximum bei 60°S in der
oberen Stratosphére, stirker ausgeprigt als im Januar als arktischer ,Polar Night Jet“ auf der
Nordhemisphére. Die im Vergleich zwischen Januar und Juli stirkere Ostwindphase ist ebenfalls auf
der Siidhemisphére mit iiber 70 ** zu finden, wobei ihr Maximum nicht in der oberen Stratosphére
sondern in der Mesosphire und néher am Aquator bei 30°S liegt.

Zusétzlich zu dem grossrdumig ausgebildeten zonalen Wind wird in den Tropen in der Strato-
sphére eine quasi zweijahrige Schwingung, die sogenannte ,,Quasi Biennial Oscillation®* (QBO) be-
obachtet. Das Maximum der QBO liegt dabei in der mittleren tropischen Stratosphére in ca. 20 hPa
(ca. 27.5 km). Sie fithrt in den Tropen zu Perioden vorherrschender West- und Ostwinde [Labitzke,
1999].

Die Anregung der QBO geschicht durch Brechung von tropischen Schwerewellen in der oberen
Stratosphére. Die entstandenen Ost- und Westwindphasen dehnen sich dabei von oben nach unten
mit einer durchschnittlichen Geschwindigkeit von ca. 1 km/Monat aus. Die gemessenen Ostwind-
phasen haben dabei maximale Windgeschwindigkeiten von ca. 30 “* und sind lédnger anhaltend als
die Westwindphasen, bei denen nur maximale Windgeschwindigkeiten von ca. 15 * gemessen wer-
den. Die gemessene mittlere Phase der QBO liegt bei 28 Monaten, wobei Perioden zwischen 2 und
3 Jahren beobachtet wurden [Baldwin et al., 2001].
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Abbildung 3.4: Zonal gemittelte Zeitserien fiir die ,, Quasi Biennial Oscillation* (QBO) am Aquator
simuliert mit ECHAMS5/MESSy1. Positive Werte entsprechen dabei Westwinden, negative Ostwin-
den. Die vertikale Achse ist als logarithmische Druckachse dargestellt. Sie erstreckt sich von 100 hPa
bis 1 hPa (Stratosphére).

Die QBO kann mit ECHAM5/MESSy1 in der 90-Schichten Version frei simuliert werden [Giorget-
ta et al., 2002]. In der 39-Schichten Version ist dies nicht moglich, so dass in der durchgefiihrten Sechs-
jahressimulation die QBO durch Nudging von Messdaten im Hohenbereich von 3 hPa (ca. 41 km) bis
90 hPa (ca. 17 km) von drei Messtationen (Canton Island, Gan/Malediven und Singapur) angeregt
wurde [Giorgetta und Bengtsson, 1999; Marquardt und Naujokat, 1997; Naujokat, 1986).
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In Abbildung 3.4 ist die simulierte QBO fiir den Simulationszeitraum von 2000 bis 2005 dargestellt.
In der mittleren und unteren Stratosphire sind deutlich drei Perioden mit 6stlicher Windstrémung
und zweiundeinhalb Perioden mit westlicher Windstromung zu erkennen. Die Ostwindphasen sind
dabei zeitlich langer vorhanden als die Westwindphasen und mit maximalen Windgeschwindigkei-

ten von iiber 30 % gegeniiber maximal iiber 20 = stirker ausgeprégt. Die QBO kann somit mit

ECHAMb5/MESSy1 realitdtsnah simuliert werden.

3.3.4 Die Brewer-Dobson-Zirkulation

Der vertikale und meridionale Transport der Luftpakete wird in der mittleren Atmosphére durch die
sogenannte , Brewer-Dobson-Zirkulation® bestimmt. Diese teilt sich in der unteren Stratosphére in
einen Ast in den Tropen mit einer vertikal aufsteigenden Bewegung, einen Ast mit einem meridionalen
Transport in Richtung der Pole und einen Ast mit absinkender Luft in den mittleren und polaren
Regionen auf. In den mittleren Breiten wird dabei die absinkende Luft wieder zum Teil zuriick
in die Tropen transportiert, in den polaren Breiten hingegen sinkt sie im Polarwirbel bis in die
Troposphére ab. In der oberen Stratosphére und in der Mesosphére beinhaltet die ,, Brewer-Dobson-
Zirkulation“ einen aufwiértsgerichteten Ast am Sommerpol, einen meridionalen Transport von Som-
mer- zu Winterpol und einen absteigenden Ast am Winterpol [Brasseur und Solomon, 1984].
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Abbildung 3.5: Stromlinien der Brewer-Dobson-Zirkulation (schwarze Pfeillinien) nach einem Modell
von Garcia und Solomon. Diinne (gestrichelte) Linien entsprechen den Nettoerwérmungsraten [aus
Brasseur und Solomon, 1984]

In Abbildung 3.5 ist die ,,Brewer-Dobson-Zirkulation“ dargestellt. Zusétzlich sind hier die Netto-
erwarmungsraten eingezeichnet. Man erkennt in Bereichen mit negativen Erwédrmungsraten absin-
kende Vertikalbewegungen und im Bereich mit positiven Erwarmungsraten aufsteigende Vertikalbe-
wegungen. Die ,, Brewer-Dobson-Zirkulation“ wird dabei zum einen durch die vertikale Ausbreitung
der Rossby-Wellen und deren Brechung in der unteren Stratosphére und zum anderen durch Bre-
chung von Schwerewellen in der Mesosphére angetrieben [Brasseur und Solomon, 1984].

Die Merkmale der simulierten , Brewer-Dobson-Zirkulation® in ECHAM5/MESSyl werden im
folgenden mit NoO beschrieben. So ist es moglich, einen Vergleich mit den N,O-Messungen von
MIPAS auf ENVISAT durchzufiihren.
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Bei der Angleichung der ECHAMS5/MESSy1- an die MIPAS-Daten wurde dabei das gleiche Ver-
fahren und die gleichen Tage wie beim oben beschriebenen Vergleich der Temperaturen zwischen
Modell und Satellitenmessung verwendet. In Abbildung 3.6 sind dabei zum einen die Breiten-Hohen-
schnitte von NoO gemittelt fiir die Monate Januar 2003 und Juli 2003 und zum anderen deren
Differenz zu MIPAS auf ENVISAT dargestellt.
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Abbildung 3.6: Zonal gemittelte Januar- (oben) und Julimittel (unten) des Jahres 2003 von N,O (in
ppbv) in der mittleren Atmosphére, simuliert mit ECHAM5/MESSy1 (links) und als Differenz zu
Messdaten von MIPAS auf ENVISAT (rechts). Die vertikale Achse ist als logarithmische Druckachse
dargestellt.

Fiir die meisten Regionen ist die Ubereinstimmung zwischen MIPAS auf ENVISAT und Modell
innerhalb der Unsicherheitsbandbreite von 7% fiir den totalen systematischen Fehler der Messungen
[Glatthor et al., 2005].

In den hohen Breiten der unteren Stratosphére modelliert ECHAM5/MESSy1 jedoch deutlich zu
hohe N,O-Werte, wobei diese Uberschiitzung in der jeweiligen Winterhemisphire besonders hoch ist.
So sind im NyO-Januarmittel die simulierten Volumenmischungsverhéltnisse gegeniiber MIPAS im
Bereich des arktischen Wirbels in der unteren Stratosphére um mehr als 70 ppbv zu hoch. Noch etwas
hohere Differenzen mit bis zu iiber 80 ppbv treten im NoO-Julimittel in der unteren Stratosphére
im Bereich des antarktischen Wirbels auf. Aber auch in der Sommerhemisphére, wenn auch etwas
geringer wie in der Winterhemisphére, sind im zeitlichen Mittel zu hohe NoO-Werte simuliert.
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So ist in der unteren Stratosphére das NoO im Januarmittel in den mittleren und hohen Breiten
in der Siidhemisphire iiber 40 ppbv, im Julimittel in der Nordhemisphére um mehr als 50 ppbv
zu hoch simuliert. ECHAMS5/MESSy1 scheint den Abwértstransport im winterlichen Polarwirbel zu
unterschétzen, was zu den zu hohen NoO-Werten in den Winterhemisphéren fiithrt. Die zu hohen
NyO-Werte des Winters sind auch der Grund der ebenfalls zu hohen NoO-Werte im Sommer.

In der oberen tropischen Stratosphére befinden sich im Modell im Januar- und Julimittel grossere
NO-Volumenmischungsverhéltnisse als mit MIPAS auf ENVISAT gemessen. Diese deuten auf einen
iberschétzten vertikalen Aufstieg in den Tropen hin.

Die im Januar- als auch im Julimittel in der unteren Stratosphére im Bereich der Tropen niedrigere
Ny,O-Mischungsverhéltnisse von ECHAM5/MESSy1 gegeniiber den Messungen zeigen auf, dass in
diesen Bereichen in ECHAMS5/MESSy1 etwas zu wenig NoO simuliert wird, wobei die Abweichungen
allerdings innerhalb der Fehlertoleranz der MIPAS-Messungen liegen.

In den jeweiligen Winterhemisphéren sind in den subtropischen und mittleren Breiten in der
mittleren Stratosphére zu niedrige NoO-Mischungsverhéltnisse ersichtlich. Diese deuten auf ein zu
starkes Absinken innerhalb des Modells in diesem Gebiet hin, welches im siidhemisphérischen Winter
starker ausgepragt ist.

Mit Beriicksichtigung der Ergebnisse aus dem Vergleich der Temperatur zwischen ECHAMS5/
MESSyl und MIPAS auf ENVISAT (Abschnitt 3.3.2) ist davon auszugehen, dass im Modell die
,Brewer-Dobson-Zirkulation“ in einigen Bereichen iiberschétzt ist. So ist in den Tropen ein iiber-
schitzter vertikaler Aufstieg und von der polaren oberen Stratosphére bis zur mittleren Mesosphére
in der Winterhemisphére ein zu starkes Absinken sowie in der Sommerhemisphére ein zu starkes
Aufsteigen ersichtlich (siehe auch Abbildung 3.2).

Das zu starke Absinken in der Winterhemisphére wird allerdings nicht in den Polarwirbel beobach-
tet, in denen die vertikale Absinkbewegung zu schwach ist, sondern ausserhalb des Wirbels Richtung
Aquator im Bereich der mittleren Breiten und den Subtropen in der mittleren Stratosphére.

3.3.5 Der Tape Recorder

In den Tropen findet man eine jahreszeitliche Schwankung des Wasserdampfgehalts in der unteren
Stratosphére. In Hohe der Tropopause in ca. 100 hPa (ca. 17 km) ist diese Schwankung korreliert
mit dem Jahreszyklus der Temperatur, welcher durch unterschiedliche adiabatische Abkiihlungen in
Folge verschieden starker Vertikalbewegungen verursacht ist [Lelieveld et al., 2007].

Im nordhemisphérischen Winter findet in den Tropen ein schnelleres Aufsteigen der Luft als
im nordhemisphérischen Sommer statt, so dass in diesem Zeitraum durch stérkeres adiabatisches
Abkiihlen niedrigere Temperaturen entstehen. Diese niedrigeren Temperaturen korrelieren mit nied-
rigen Wasserdampfgehalten, da der Wasserdampf bei Temperaturen unter dem Eiskondensations-
punkt durch Gefrieren in Eiskristalle umgewandelt wird und die Eiskristalle durch ihr Gewicht sedi-
mentieren und so aus der untersten Stratosphére entfernt werden (Dehydratation). Im Sommer der
Nordhemisphére findet man in der tropischen untersten Stratosphére hohere Wasserdampfgehalte,
da in diesem Zeitraum die Temperaturen nicht unter den Eiskondensationspunkt fallen.

Die unterschiedlichen Mischungsverhéltnisse des Wasserdampfs an der Tropopause kann man als
Eingangssignale auffassen, welche sich durch die aufwirtsgerichteten Vertikalbewegungen langsam
in die Hohe ausbreiten. Mit einer bestimmten Zeitverzogerung findet man so in grosseren Hohen
ebenfalls den Jahreszyklus der Quellregion. Da sich die Signale wie auf einem aufzeichnenden, lau-
fenden Magnetband darstellen, heisst dieses Phéanomen ,, Tape Recorder”. Dieser Effekt unterliegt
dabei auch der QBO mit ihren zyklischen auf- und abwértsgerichteten Vertikalbewegungen [Mote
et. al, 1996].
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Der Wasserdampfgehalt wird in der Stratosphére zusétzlich durch die Methanoxidation beeinflusst
(Reaktion 3.1):

Netto: CHy+OH+5 0y 2% 20542 H,O +CO + HO, (3.1)

Um den Einfluss dieser chemischen Interaktion graphisch zu iiberdecken, wird bei der Darstellung
des ,, Tape Recorders® oft das Mischungsverhéltnis der Summe von zweimal Methan und einmal Was-
serdampf angegeben, da dieses ndherungsweise chemisch konstant ist. Eine genauere Beschreibung
des ,,Tape Recorders® findet sich bei Mote et al. [1996].
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Abbildung 3.7: Zonal gemittelte Zeitserien am Aquator in der mittleren Atmosphire fiir die Jahre
2000 bis 2005 simuliert mit ECHAMS5/MESSy1: C'H, (in ppbv) (oben links), H>O (in ppbv) (oben
rechts) und der ,, Tape Recorder” (HyO +2C Hy) (in ppbv) (unten) (nur Stratosphére). Die vertikale
Achse ist als logarithmische Druckachse gewahlt.

In Abbildung 3.7 sind die simulierten Zeitserien von ECHAMS5/MESSy1 fiir Methan und Was-
serdampf am Aquator fiir die mittleren Atmosphire sowie der ,Tape Recorder® am Aquator fiir
die Stratosphére dargestellt. Beim Wasserdampf sind die erwéhnten héheren Mischungsverhéltnisse
in der unteren Stratosphére wihrend des nordhemisphérischen Sommers und die niedrigeren Mi-
schungsverhéltnisse im nordhemisphérischen Winter, verursacht durch Dehydratation, zu erkennen.
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In der Addition mit zwei Anteilen Methan kénnen die niedrigeren Mischungsverhéltnisse im ,, Tape
Recorder* (Abbildung 3.7 (unten)) mit Volumenmischungsverhéltnissen von unter 6500 ppbv bis in
die mittlere und obere Stratosphére verfolgt werden.

Durch den ,, Tape Recorder kénnen die Vertikalgeschwindigkeiten in den Tropen bestimmt wer-
den. Nach Berechnung liegen sie in ECHAMS5/MESSy1l im Bereich von 40-48 Tﬂag (je nach Jahr
unterschiedlich) und sind im Vergleich zu Literaturwerten von Cordero et al. [2000] (10 bis 20 77-)
zu hoch. Dies bestétigt das zu schnelle vertikale Aufsteigen in der tropischen Stratosphére, welches
bei den Vergleichen der simulierten Temperatur (Abbildung 3.2) und der simulierten Verteilung von

N>O (Abbildung 3.6) mit Daten von MIPAS auf ENVISAT ersichtlich wurde.

3.3.6 Das Methan

Im Folgenden wird das mit ECHAMS5/MESSy1 modellierte Methan (Abbildung 3.8) mit Daten von
MIPAS auf ENVISAT verglichen. Dabei wurde das gleiche Verfahren und die gleichen Tage wie beim
Vergleich der Temperaturen (Abbildung 3.2) und von N>O (Abbildung 3.6) verwendet.
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Abbildung 3.8: Januar- (oben) und Julimittel (unten) von C'Hy (in ppbv) fir das Jahr 2003 in der
mittleren Atmosphére, simuliert mit ECHAM5/MESSy1 (links) und als Differenz zu Messdaten von
MIPAS auf ENVISAT (rechts). Die vertikale Achse ist als logarithmische Druckachse gewéhlt.
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Beim Vergleich der Januar- und Julimittel 2003 von Methan zwischen Modell und MIPAS auf
ENVISAT (Abbildung 3.8) sind ahnliche Strukturen wie beim Vergleich von N,O (Abbildung 3.6)
zu erkennen. So sind auch beim Methan sowohl im Januarmittel als auch im Julimittel zu hohe
C H,-Mischungsverhéltnisse in den polaren Breiten in der unteren Stratosphére, insbesondere auf
der Winterhemisphére, zu finden, verursacht durch einen zu schwachen Abwéartstransport innerhalb
der Polarwirbel.

In den Tropen sind in der oberen tropischen Stratosphére zu hohe C'Hy-Werte simuliert, welche
durch ein zu starkes Aufsteigen der Luft verursacht sein diirfte. Wie bei NoO sind auch bei C'Hy
im Vergleich zu den MIPAS-Messungen zu niedrige Mischungsverhéltnisse in der unteren tropischen
Stratosphére simuliert.

Die zu niedrigen simulierten C'Hy;-Werte im Bereich der Subtropen/mittleren Breiten und in der
mittleren bis oberen Stratosphére, insbesondere im Juli 2003, bestétigen das zu starke Absinken
in diesem Gebiet wihrend der Winterperiode (siehe Abschnitt 3.3.4). In der Mesosphére sind im
rdumlichen Mittel zu hohe C'H,-Volumenmischungsverhéltnisse zu finden. Es ist dabei ein Gradient
in der Differenz zwischen ECHAM5/MESSy1 und MIPAS von Sommer- zu Winterpol zu erkennen.

Die Ergebnisse des Vergleichs der C'Hy-Daten von ECHAM5/MESSy1 und MIPAS auf ENVISAT
unterstiitzen die Annahme der zu stark ausgepréigten , Brewer-Dobson-Zirkulation® im Modell.
Das zu starke stratosphérische Absinken der Luft in der Winterhemisphére findet dabei aber nicht
polnah sondern eher im Bereich der mittleren Breiten und Subtropen statt. Im Polarwirbel ist ent-
gegengesetzt ein zu schwaches Absinken der Luft im Modell zu beobachten.

3.3.7 Das Ozon

Der Vergleich des simulierten Os-Januar- bzw. Osz-Julimittel von 2003 mit Messdaten von MIPAS
auf ENVISAT in Abbildung 3.9 zeigt in der mittleren Atmosphére einige Abweichungen.

In der mittleren Stratosphére, in welcher die maximalen Ozonmischungsverhéltnisse auftreten,
iiberschéitzt ECHAM5/MESSyl das Ozon um bis zu 800 ppbv. So werden in den Tropen im
Os-Januarmittel maximale Werte von iiber 11 ppmv und im Os-Julimittel von {iber 10 ppmv si-
muliert, wohingegen mit MIPAS im Januarmittel nur Oz-Werte iiber 10 ppmv und im Julimittel von
knapp unter 10 ppmv gemessen werden.

Zuséatzlich ist im Bereich der unteren Stratosphére in den mittleren und hohen Breiten beider
Hemisphéren ebenfalls eine Uberschitzung von Ozon in ECHAM5/MESSy1 zu finden. Diese sind
in den jeweiligen hemisphérischen Wintern, mit Os-Differenzen von iiber 800 ppbv in den hohen
arktischen Breiten im Januar 2003 und von iiber 600 ppbv in den hohen antarktischen Breiten im
Juli 2003, besonders stark ausgeprégt (siche auch Abschnitt 3.4).

In der unteren tropischen Stratosphére ist eine Unterschiatzung von Ozon mit iiber 1200 ppbv
im Januar 2003 und iiber 1400 ppbv im Juli 2003 ersichtlich. Diese Unterschiatzung ist auch in
der oberen tropischen Stratosphire, wenn auch weniger stark ausgeprégt, gegeben. Zusétzlich ist in
der oberen Stratosphére und unteren Mesosphére in den siidlichen polaren Breiten eine deutliche
Unterschitzung von Ozon von iiber 800 ppbv zu finden. Im Héhenbereich um 30 hPa (10%® hPa) in
den polaren Breiten sind zu hohe Ozonwerte, sowohl im Januar 2003 als auch im Juli 2003, simuliert,
wobei die Uberschitzung im Bereich von 400 bis 800 ppbv liegt.

Das gesamte Muster der Osz-Differenzen liasst wieder auf eine zu starke ,, Brewer-Dobson-Zirkulat-
ion“ schliessen. So sind die zu niedrigen Ozonmischungsverhéltnisse in der unteren tropischen Stra-
tosphére ein Indiz fiir ein zu starkes tropisches vertikales Aufsteigen.
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Abbildung 3.9: Januar- (oben) und Julimittel (unten) von Oj (in ppbv) fir das Jahr 2003 in der
mittleren Atmosphére, simuliert mit ECHAM5/MESSy1 (links) und als Differenz zu Messdaten von
MIPAS auf ENVISAT (rechts). Die vertikale Achse ist als logarithmische Druckachse gewéhlt.

Die zu hohen Ozonwerte in der tropischen mittleren Stratosphire in ECHAM5/MESSy1 kénnen
unterschiedlich erklért werden. So wére eine zu hohe Produktion von Ozon verursacht durch zu hohe
Photolyseraten innerhalb des Chapman-Zyklus in MECCA mdglich oder es wére denkbar, dass die
NO,-Werte in der tropischen mittleren Stratosphére, aufgrund des zu schnellen tropischen vertikalen
Transports, zu niedrig sind und so ein zu geringer Ozonabbau durch NO, in diesem Bereich simuliert
wird.

Zur weiteren Validierung von Ozon wurde daher eine Korrelation zwischen ECHAMS5/MESSy1
und MIPAS auf ENVISAT durchgefiihrt (Abbildungen 3.10). Es wurde dabei alle Ozonwerte der ver-
wertbaren Hohen der Profile von MIPAS verwendet, welche im Zeitbereich von September 2002 bis
Dezember 2003 ausgewertet wurden und diese mit entsprechenden ECHAM5/MESSy1-Gitterpunkten
korreliert.
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Bei der Korrelation wurden verschiedene Hohenbereiche verwendet. So wurden alle Ozon-
Volumenmischungsverhéltnisse von ECHAM5/MESSyl und MIPAS zwischen 10 km und 30 km
(Abbildung 3.10 (links oben)) und zwischen 30 km und 50 km (Abbildung 3.10 (oben rechts)) kor-
reliert. Die Breitenabhéngigkeit wurde farbkodiert. Zusétzlich wurde eine resultierende Korrelation
der gesamten mittleren Atmosphére angefertigt (Abbildung 3.10 (unten)).
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Abbildung 3.10: Korrelation des O3 (in ppmv) zwischen ECHAM5/MESSy1 und MIPAS: Auswer-
tung der Hohen 10 km bis 30 km (oben links), 30 km bis 50 km (oben rechts) und 10 km bis 50 km
(unten)

Es ist deutlich zu erkennen, dass die Ubereinstimmung im Hohenintervall 30 km bis 50 km besser
ist als im Hohenintervall 10 km bis 30 km. So ist die mittlere relative Abweichung im Hohenintervall
30 km bis 50 km nur 8.1%, im Hohenintervall 10 km bis 30 km jedoch 28.8%. Im gesamten Hohen-
bereich von 10 km bis 50 km liegt die mittlere relative Abweichung bei 17.8%. Auch die stirkeren
Uberschiitzungen in den héheren Breiten sind, insbesondere im Hohenbereich 10 km bis 30 km, gut
zu erkennen.

Die Uberschiitzung der Ozonwerte in den hohen Breiten und unteren Stratosphire wird so bestitigt.
In der oberen Stratosphére stimmen die mit ECHAMS5/MESSy1 simulierten Oz-Volumenmischungs-
verhéltnisse mit den gemessenen Ozondaten von MIPAS auf ENVISAT besser iiberein.
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3.4 Ozonsiulen der ECHAMS5/MESSyl-Modellsimulation im Vergleich
mit Messungen von TOMS

Nach Validierung des simulierten Ozons mit Messdaten des Satelliteninstrument MIPAS auf
ENVISAT, soll dieses nun mit Hilfe der gemessenen Ozonsiulen des Satellitenexperiments TOMS
abschliessend evaluiert werden. Es wurden von daher die Ozonséulen der ECHAM5/MESSy1-Modell-
daten erstellt und in Abbildung 3.11 mit den von TOMS gemessenen Ozonséulen verglichen.
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Abbildung 3.11: Zeitserie der zonal gemittelten Ozonsaule (in DU) von 2000 bis 2005 simuliert mit
ECHAMS5/MESSy1 (oben) und gemessen mit TOMS (unten)

Im Vergleich mit TOMS sind die Werte der Ozonséulen in den antarktischen Breiten durchgehend
zu hoch. So sind bei TOMS in den Jahren 2000 und 2001 wéhrend des siidpolaren Friihlings minimale
Séulen von unter 120 DU im antarktischen Ozonloch zu finden, wohingegen in ECHAM5/MESSy1
in diesem Zeitraum nur Werte von 180 DU (2000) und 160 DU (2001) simuliert worden sind.
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Im Jahr 2001 sind aufgrund der lang anhaltenden Existenz von PSCs im siidpolaren Winter
(nicht gezeigt), welche zu einer starken Denitrifizierung gefithrt haben, niedrige Ozonséulen unter
260 DU bis Ende November simuliert. Mit TOMS wurden bis Ende November ebenfalls lang an-
haltend Ozonsédulen unter 180 DU gemessen. Im Jahr 2003 wird der drittstarkste Ozonabbau der
Simulationsperiode berechnet, hier werden niedrigste simulierte Ozonséiulen Ende September/Anfang
Oktober mit etwas unter 180 DU erreicht (TOMS unter 120 DU).

Die zeitliche und rdumliche Ausdehnung des Ozonlochs und die Ozonabnahme im antarktischen
Friihling ist dabei in ECHAMS5/MESSy1 sehr gut simuliert. Es ist aber eine generelle Uberschitzung
der Ozonséulen in siidpolaren Breiten von 40 DU bis 80 DU gegeniiber TOMS vorhanden. Dies ist
auch in den antarktischen Sommer- und Herbstmonaten zu erkennen.

In den nordlichen polaren Breiten finden sich in ECHAMS5/MESSyl ebenfalls iiberschétzte
Ozonséulen. So treten maximale Ozonséulen im Modell im Februar/Mirz der jeweiligen Jahre auf.
Hier werden z.B. im Marz 2001 Werte von iiber 520 DU erreicht, im Mé&rz 2002 sogar Werte von
iiber 540 DU. Bei TOMS dagegen werden in diesen Perioden nur Ozonsdulen von iiber 480 DU und
iiber 440 DU gemessen.

Durch die relativ kalten Temperaturen (Abbildung 3.2) in den arktischen Wintern 1999/2000
(ab 1.1.2000 simuliert), 2002/2003 und 2004/2005 wurden PSCs iiber ldngere Zeitrdume beobachtet
[Fahey et al., 2001]. An deren Oberfléichen fanden heterogenen Reaktionen statt, bei denen lédnger-
lebige Chlor- und Bromsubstanzen in kiirzerlebige umgewandelt wurden. Durch Photolyse in den
darauf folgenden arktischen polaren Friihlingen wurde C1O, und BrO, freigesetzt, was zu einem
verstirkten Ozonabbau fiihrte.

Dieser Effekt ist in den ECHAM5/MESSy1-Ergebnissen gut nachvollzogen. So sind Ende Mérz bis
Anfang April 2000 relativ niedrige maximale Ozonséulen von ungefahr 480 DU ersichtlich, wohinge-
gen in den Friihlingen 2001 bis 2002 mit vorangegangenen warmeren Wintern Ende Mérz bis Anfang
April héhere Oz-Séulengehalte simuliert sind (>520 DU (2001), >540 DU (2002)). Im Friihjahr 2003
bzw. 2005 wird ebenfalls nur ein Maximum der Ozonséulen von ungefihr 480 DU erreicht, wohinge-
gen 2004 iiber 520 DU simuliert werden.

Bei den Daten von TOMS koénnen aus der Zeitperiode von 2000 bis 2003 dhnliche Schlussfolgerun-
gen gezogen werden. So sind Ende Mérz bis Anfang April 2000 maximale Ozonséulen von ca. 420 DU
gemessen, wohingegen 2001 und 2002 deutlich hohere Werte vorhanden sind (>480 DU (2001) und
>440 DU (2002)). Ende Mérz bis Anfang April 2003 findet man bei den Ozonséulen ein kurzfristiges
und lokales Minimum mit weniger als 360 DU. In den Friihjahren 2004 und 2005 hingegen stimmen
die TOMS-Beobachtungen mit der Korrelation, dass kalte Winter zu hohem Ozonabbau fiihren,
nicht iiberein. So sind 2004 relativ niedrige und 2005 relativ hohe Ozonséulen gemessen.

In den Tropen sind die Abweichungen zwischen den simulierten und gemessenen Ozonsédulen am
geringsten. Hier sind in ECHAMS5/MESSy1 mit TOMS iibereinstimmende Ozonsdulen mit Werten
um die 240 bis 260 DU simuliert.

Insgesamt sind Ozonséulen in den hohen polaren Breiten im Bereich von 40 bis 60 DU gegeniiber
TOMS zu hoch. Dies ist auf einen zu schwachen Ozonabbau im polaren Friithjahr zuriickzufiihren.
Insbesondere im antarktischen Friithling wird in ECHAM5/MESSy1 zu wenig Ozon abgebaut, so dass
die zu diesem Zeitpunkt niedrigen Ozonsédulen von TOMS nicht erreicht werden. Verursacht durch
die beschriebenen zu schwachen Abwéartstransporte im polaren Wirbel wiahrend des polaren Winters
und Friihling sind in der unteren Stratosphére zu geringe Cl,-Mischungsverhéltnisse vorhanden,
welche zu geringe Ozonabbauraten zur Folge haben.
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3.5 Ergebnisse der ECHAMYS5/MESSyl-Modellsimulation im Vergleich
mit CARIBIC-Messungen

Nach Validierung der Modellergebnisse der mittleren Atmosphére simuliert mit ECHAM5/MESSy1
mit Hilfe von Satellitendaten (Abschnitt 3.3 und 3.4) ist eine abschliessende Evaluierung des UTLS-
Bereichs sowie der Tropopausenregion sinnvoll. Diese soll in diesem Unterkapitel mit Daten von
Flugzeugmessungen durchgefiihrt werden.

Der Vergleich der Modelldaten finden dabei mit Messungen des Flugzeugexperiment . Civil
Aircraft for the Regular Investigation of the Atmosphere Based on an Instrument Container
(CARIBIC) [Brenninkmeijer et al., 1999, 2005, 2007; Zahn et al., 2002] statt.

3.5.1 Flugzeugmessungen mit CARIBIC

CARIBIC ist ein européisches Projekt zur Untersuchung der chemischen und physikalischen Prozesse
in der oberen Troposphére und unteren Stratosphére (UTLS). Mit Hilfe von unterschiedlichen wissen-
schaftlichen Instrumenten, welche in einem Frachtcontainer installiert sind, werden dabei Messungen
von atmosphérischen Substanzen wéhrend interkontinentale Passagier-Linienfliige durchgefiihrt.

In der ersten Phase von CARIBIC wurde von November 1997 bis April 2002 ein Container mit
den Messinstrumenten in einer Boeing 767-300 ER der LTU International Airways installiert. Es
wurden insgesamt 75 Fliige zwischen den Orten Miinchen bzw. Diisseldorf und Male (Malediven) bzw.
Colombo (Sri Lanka) durchgefiihrt. Mit Hilfe der Messinstrumente konnten fiir diese Fliige C Hy, CO,
COs, N5O, O3, SFg, unterschiedliche Aerosole, ca. 40 verschiedenen halogenierte Kohlenwasserstoffe,
ca. 15 andere Kohlenwasserstoffe, sowie die Isotopenverhéltnisse (**C/12C'* C/*2C und 80 /'°0)
von CO und CO, ausgewertet werden [Brenninkmeijer et al., 1999; Zahn et al., 2002]. Es fanden
in-situ Messungen und spétere Labormessungen von Luftproben (z.B. der Kohlenwasserstoffe) statt.

In einer zweiten Phase von CARIBIC ist seit Dezember 2004 ein grosserer Frachtcontainer mit
erweiterten und verbesserten Messinstrumenten in einem Airbus A340-600 der Deutschen Lufthansa
AG installiert. Der Airbus bedient dabei die Flugrouten von Frankfurt nach Manila (Philippinen)
iiber Kanton/Guangzhou (China) und von Frankfurt nach Santiago de Chile (Chile) iiber Sao Paulo
(Brasilien). Es werden Messungen von Os, Gesamt-H0, H,0 in Gasphase, NO, NO,, NO,, CO,
CO,, Oy, BrO, Quecksilber (Hg), salpetrige Sdure (HONQO) und von Aerosol-Anzahldichten im
Nanometerbereich (> 4 nm, > 12 nm, > 18 nm und > 150 nm) durchgefiihrt. Dariiber hinaus kénnen
mit einem Massenspektromer Protonen gemessen werden und es werden mit Hilfe von Luftproben
halogenierte und andere Kohlenwasserstoffe sowie Isotopenverhéltnisse von C'O und C'O; im Labor
bestimmt [Brenninkmeijer, 2005; 2007].

Insgesamt sind 20 Institute bzw. Organisationen an CARIBIC beteiligt. In Deutschland sind dies
das Max-Planck-Institut fiir Chemie (MPI) in Mainz, das Institut fiir Troposphérenforschung (IFT)
in Leipzig, das IMK am Forschungszentrum Karlsruhe und das Deutsche Zentrum fiir Luft- und

Raumfahrt (DLR).
3.5.2 Das Ozon und Kohlenmonoxid wihrend des Lufthansa-Flugs 121
Fiir einen exemplarischen Vergleich von ECHAM5/MESSy1 und Flugzeugmessung wurde Ozon und

Kohlenmonoxid fiir zwei CARIBIC-Lufthansa-Fliige ausgewertet. Die Modelldaten wurden dabei
rdumlich auf die einzelnen Positionen der Flugroute interpoliert.
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Abbildung 3.12: Vergleich von Oz (in ppbv) (rot) und CO (in ppbv) (blau) simuliert mit
ECHAMS5/MESSy1 (gepunktete Linie) und gemessen mit CARIBIC (durchgezogene Linie) auf dem
Lufthansaflug 121. Darstellung: Volumenmischungsverhéltnisse von O3 und C'O (oben), Position des
Flugzeuges beziiglich Breitengrad (Mitte) und Hohe in km (unten).

Der Lufthansa-Flug Nr. 121 von Sao Paulo (Brasilien, 23.5°S; 46.6°W) nach Frankfurt am Main
(50.1°N; 8.7°0) fand am 28.07./29.07.2005 statt, war ein Transatlantikflug und iiberquerte den
Aquator (Abbildung 3.12).

Nach Start des Flugzeuges lagen die gemessenen Volumenmischungsverhiltnisse von Ozon zu-
nichst bei ca. 50 ppbv und stiegen dann langsam (Zeitpunkt 700 bis 900) auf ca. 70 ppbv an.
Das gemessene Kohlenmonoxid lag im entsprechenden Zeitraum mit 80 bis 90 ppbv etwas iiber
den Werten des Ozons. Die Os- und CO-Mischungsverhéltnisse blieben darauf stabil bis zur Uber-
querung des Aquators. Verursacht durch die hohere Tropopausenhshe in den Tropen sanken die
O3-Volumenmischungsverhéltnisse ab und die C'O-Werte stiegen an.

Im weiteren Flugverlauf in Richtung noérdlichere Breiten bei einer Flughohe von ca. 11 km pendeln
sich die O3- und CO-Mischungsverhéltnisse solange bei ca. 100 ppbv ein, bis sich nach einem weiteren
Anstieg der Flughohe auf 11.5 km (Zeitpunkt 6000) und der Uberschreitung von ca. 30°N immer
mehr stratosphérische Luft bemerkbar macht. Dies fiihrt im Trend zu einer sukzessiven Erhéhung
der Ozonwerte und einem Absinken der CO-Werte. Das Maximum von Ozon mit ca. 450 ppbv
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wird dabei zum Zeitpunkt der Messung-Nr. 8700 erreicht, bei dem kurzfristig stratosphérische Luft
vom Flugzeug durchflogen wurde. Zu diesem Zeitpunkt wurde fiir Kohlenmonoxid ein Minimum von
ca. 20 ppbv gemessen.

Die Modelldaten entsprechen in etwa wiahrend der gesamte Flugdauer den Messdaten. Das simu-
lierte Ozon ist dabei bis zum Anstieg der Flughdhe auf 11.5 km dem gemessenen Ozon sehr dhnlich.
Nach diesem Anstieg weichen die modellierten Werte allerdings zeitweise von den Beobachtungen
ab, wobei vor allem kurzfristige Ereignisse wie das Durchfliegen stratosphérischer Luft vom Modell
nicht erfasst werden. Dies ist vor allem auf die niedrigere zeitliche und rdumliche Auflésung der
gewihlten Modellkonfiguration (T42L39) zuriickzufiithren, durch welche regional und zeitlich kurz-
fristige Schwankungen gemittelt werden. Bei Kohlenmonoxid ist, vor allem in der ersten Hélfte des
Fluges, eine Uberschitzung im Modell gegeniiber den Flugzeugdaten zu beobachten. In der zweiten
Hilfte des Fluges ist aber, bis auf das Ereignis des Durchfliegens der stratosphérischen Luft, eine
sehr gute Ubereinstimmung zu finden.
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Abbildung 3.13: Korrelation von Oz (in ppbv) mit CO (in ppbv), jeweils gemessen mit CARIBIC
(links) und simuliert mit ECHAM5/MESSy1 (rechts) fiir den Lufthansa-Flug 121

In Abbildung 3.13 sind Korrelationen zwischen Ozon und Kohlenmonoxid fiir alle Datenpunkte
der CARIBIC-Messungen und mit Werten in ECHAM5/MESSy1-Simulation dargestellt. Die Os-
und C'O-Werte zeigen dabei eine Antikorrelation. Je hoher der Flug ansteigt, desto hoher ist das
Ozon und desto niedriger das Kohlenmonoxid.

Aufgrund der zeitlich hoher aufgelosten Messung liegen mehr Datenpunkte von CARIBIC als von
ECHAMS5/MESSy1 vor. Es ist dabei in den CARIBIC-Daten eine grossere Streuung zu erkennen. Im
Modell liegen die C'O-Mischungsverhiltnisse bei 50 ppbv bis 130 ppbv und die O3-Mischungsverhélt-
nisse im Bereich von 40 ppbv bis 170 ppbv. In diesem C'O-Bereich findet man bei den Messungen
dghnliche Ergebnisse, allerdings etwas stéarker gestreut. Das Durchfliegen der stratosphérischen Luft
mit CO-Werten unter 50 ppbv und Os-Werten von iiber 170 ppbv ist im Modell nicht erfasst.
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3.5.3 Das Ozon und Kohlenmonoxid wihrend des Lufthansa-Flugs 133

Der Lufthansa-Flug Nr. 121 von Guangzhou (China, 23.1°N; 113.3°0) nach Frankfurt am Main
(50.1°N; 8.7°0) fand am 15.11./16.11.2005 statt und iiberflog Asien und Osteuropa (Abbildung 3.14).
Dieser Flug befand sich wahrend der gesamten Flugdauer in der Nordhemisphére und iiberflog nicht
den Aquator oder die Tropen.
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Abbildung 3.14: Vergleich von Oz (in ppbv) (rot) und CO (in ppbv) (blau) simuliert mit
ECHAMS5/MESSy1 (gepunktete Linie) und gemessen mit CARIBIC (durchgezogene Linie) auf dem
Lufthansaflug 133. Darstellung: Volumenmischungsverhéltnisse von O3 und C'O (oben), Position des
Flugzeuges beziiglich Breitengrad (Mitte) und Héhe in km (unten).

Die gemessenen Os-Mischungsverhéltnisse lagen bei diesem Flug bis zum Zeitpunkt 8000 bei einer
Flughthe von 9 km bis 10 km in den Breiten 23.1°N bis 40.0°N im Bereich zwischen 40 ppbv und
60 ppbv, die C'O-Mischungsverhéltnisse zwischen 70 ppbv und 100 ppbv. In diesem Zeitraum sind
die O3-Werte korreliert und die CO-Werte antikorreliert zur Flughohe. Im weiteren Flugverlauf in
Richtung nordlicherer Breiten und eines weiteren Anstieg des Flugzeuges auf 11.5 km, wurde wieder
stratosphérische Luft durchflogen. Diese war charakterisiert durch Os-Werte zwischen 100 ppbv und
230 ppbv und CO-Werte zwischen 30 ppbv und 70 ppbv.
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Die modellierten O3-Mischungsverhiltnisse folgen relativ gut den gemessenen Daten. Tendenziell
liegt allerdings eine leichte Uberschitzung im Modell vor und kurzfristige Schwankungen in den
Messungen werden (wie auch bei Flug 121) nicht erfasst, sondern gemittelt. Die modellierten C'O-
Mischungsverhéltnisse folgen zumeist dem Kurvenverlauf der Messungen. Allerdings werden hier die
kurzfristigen Schwankungen der Messungen ebenfalls nicht simuliert und wéahrend des ersten Drittels
des Fluges ist eine deutliche Unterschéitzung von C'O von bis zu 40 ppbv zu beobachten.
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Abbildung 3.15: Korrelation von O3 (in ppbv) mit CO (in ppbv), jeweils gemessen mit CARIBIC
(links) und simuliert mit ECHAMS5/MESSy1 (rechts) fiir den Lufthansa-Flug 133

In den Korrelationen von Ozon und Kohlenmonoxid fiir den Lufthansa-Flug Nr.133 (Abbil-
dung 3.15) ist wieder eine stirkere Streuung in der Korrelation der Flugzeugmessdaten ersichtlich.
Insbesondere das Kohlenmonoxid schwankt bei CARIBIC mit Werten von 30 ppbv bis 150 ppbv
deutlich stérker als bei ECHAMS5/MESSy1 (60 ppbv bis 110 ppbv). Es ist aber im Modell als auch
bei den Messdaten die erwartete Antikorrelation zwischen Ozon und Kohlenmonoxid zu beobachten
und die Modelldaten liegen im mittleren Bereich der Messdaten.

Zusammengefasst ist mit Beriicksichtigung der im Vergleich zu den Messungen schlechten zeitli-
chen (900s) und raumlichen (T42L39) Auflosung in ECHAM5/MESSy1 eine recht gute Ubereinstim-
mung zwischen Modell- und Messdaten des Flugzeugexperiments CARIBIC erkennbar, auch wenn
kurzfristige oder lokale Ereignisse im Modell nicht erfasst werden.

3.6 Zusammenfassung der Ergebnisse des Kapitels

Die Validierung von ECHAMS5/MESSy1 in der horizontalen Auflésung T42 mit 39 vertikalen Schich-
ten und der gewihlten Modellkonfiguration liefert gute Ergebnisse.

Meteorologische Strukturen sind dabei beziiglich der Jahresginge der Temperaturen (Abbil-
dung 3.1) und den zonalen Winden (Abbildung 3.3) in ECHAM5/MESSy1 gut wiedergegeben.
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Ebenfalls ist die QBO (Abbildung 3.4) und der ,,Tape Recorder® (Abbildung 3.7) im Modell

realitdtsnah simuliert.

Im Vergleich der Temperaturen (Abbildung 3.2), des NoO (Abbildung 3.6), Methan (Abbil-
dung 3.8) und Ozon (Abbildung 3.9) von ECHAM5/MESSy1 mit Daten gemessen mit MIPAS auf
ENVISAT ist unter Beriicksichtigung der Fehlertoleranzen eine recht gute Ubereinstimmung vor-
handen. In einigen Regionen gibt es aber gegeniiber MIPAS systematisch Abweichungen in den
Verteilungen. So sind in den hohen und teilweise auch schon in den mittleren Breiten die simulierten
Volumenmischungsverhéltnisse von N,O, Methan und Ozon in der unteren Stratosphire gegeniiber
den Daten von MIPAS zu hoch. Dieser Effekt ist besonders stark in der Winterhemisphére ausgepragt
und ist verursacht durch einen zu schwachen Abwirtstransport innerhalb der Polarwirbel.

In den Tropen ist in ECHAMS5/MESSy1 ein zu stark ausgepriagter Aufwértstransports ersichtlich.
So befinden sich in Daten von N,O, Methan und Ozon im Gebiet der tropischen oberen Strato-
sphére positive Differenzen gegeniiber MIPAS auf ENVISAT, welche auf diesen zu hohen vertikalen
Transport hindeuten. Bestétigt wird dies durch abgeleitete vertikale Geschwindigkeiten aus dem
simulierten ,, Tape Recorder” welche im Vergleich zu Literaturdaten zu gross sind.

Weitere Vergleiche fithren zu einem zu starken Absinkens [Aufsteigens] in den jeweiligen hohen
Breiten der Winterhemisphére [Sommerhemisphére| in der oberen Stratosphire und Mesosphire
(Abbildung 3.1). In ECHAMS5/MESSy1 sind so also auch mehrere Bereiche der ., Brewer-Dobson-
Zirkulation“ zu stark ausgeprigt, wobei dies nicht fiir die polar nahen Gebiete gilt, in welchen in
den Polarwirbeln eine zu schwache Absinkbewegung zu beobachten ist.

Dieses zu schwache Absinken innerhalb der Polarwirbel und die daraus folgenden zu niedrigen
Mischungsverhéltnisse von Cl, fithren zu einem zu geringen Ozonabbau im polaren Friihjahr. Im
Vergleich der simulierten Ozonséulen von ECHAM5/MESSyl mit Messdaten von TOMS (Abbil-
dung 3.11) resultieren so zu hohe Sdulenwerten in den hohen Breiten (im Mittel ca. 40 bis 60 DU
zu hoch). Die Entstehung des antarktischen Ozonlochs ist zwar in Ausdehnung und zeitlichem Ver-
lauf in ECHAMS5/MESSy1 realitdtsnah simuliert, es werden aber nicht die von TOMS gemessenen
Ozonminima erreicht.

Eine recht gute Ubereinstimmung ist auch im Vergleich der Modell- mit Messdaten des Flugzeug-
experiments CARIBIC erkennbar, auch wenn hier kurzfristige oder lokale Ereignisse im Modell nicht
erfasst werden und die simulierten und gemessenen Daten teilweise etwas voneinander abweichen.

Zusammengefasst ist ECHAM5/MESSy1 ein neues ,,Chemistry Climate Model* (CCM), welches
mit seinen Vorteilen wie z.B. der Uberdeckung der gesamten unteren und mittleren Atmosphéire
sowie der grossen Variabilitét in seiner Modellkonfiguration, fiir viele verschiedene wissenschaftliche
Zwecke einsetzbar ist und trotz einiger noch vorhandener Schwéchen gute Ergebnisse im Vergleich
zu Messdaten von Satelliten- und Flugzeugexperimente liefert.

Das Modell ECHAMS5/MESSy1 wurde von daher in der genannten Modellkonfiguration fiir die
wissenschaftlichen Studien des Einbaus einer neuen PSC-Parameterisierung (Kapitel 4) verwendet.
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4 Eine neue PSC-Parameterisierung in ECHAMS5/MESSy1

4.1 Kurzfassung

Verursacht durch den Klimawandel [IPCC, 2007] werden sich in einem zukiinftigen Klima die strato-
sphérischen Temperaturen verdndern. Diese Temperaturdnderungen werden eine andere Verteilung
und Variabilitdt der polaren stratosphérischen Wolken (PSC) verursachen. Als Tréger der hetero-
genen Reaktionen welche im stratosphérischen Friihling zu Ozonabbau fiithren, verbinden die PSCs
so die Klimaveranderung mit der stratosphérischen Chemie. Um diese Chemie-Klima Wechselwir-
kungen in einem Chemie-Klima-Modell (CCM) untersuchen zu kénnen, ist eine moglichst genaue
Beschreibung der PSCs nétig.

Es wurde von daher im Modul PSC des CCMs ECHAM5/MESSy1 ein neuer Algorithmus nach
van den Broek et al. [2004], basierend auf Carslaw et al. [2002] eingebaut, welcher das Wachstum und
die Sedimentation von ,Nitric Acid Trihydrat“ (NAT)-Partikeln im polaren Wirbel beriicksichtigt.
Das Wachstum der NAT-Partikel wird dabei mit Hilfe eines Wachstumsfaktors beschrieben, welcher
abhéngig von Temperatur, Partialdruck, Volumenmischungsverhéltnis von Salpetersédure (HNOj)
und Radius der jeweiligen Partikel ist.

Es wurden acht verschiedene Klassen mit Grossenverteilungen der Radien der NAT-Teilchen fest-
gelegt, wobei fiir jede Klasse ein mittlerer Radius (von 0.1 pm bis 18 um) definiert wurde. Die
Berechnung des Wachstums der Radien der Teilchen iiber ein Zeitintervall erfolgte mit Hilfe des
Wachstumsfaktors. Bei der Sedimentation, welche zur Denitrifizierung der Stratosphére fiihrt, wur-
de jede Grossenklasse separat beriicksichtigt. In der neuen PSC-Parameterisierung wurden zusétzlich
NAT- und Eisteilchen, entgegen der bisherigen PSC-Parameterisierung, in welcher nur feste Teilchen
beriicksichtigt wurden, separat behandelt.

Mit Hilfe dieses neuen PSC-Schemas wurde eine Mehrjahressimulation mit ECHAM5/MESSy1
von November 2002 bis Ende 2007 durchgefiihrt. Die simulierten Resultate wurden beziiglich der
Zusammensetzung der PSCs (Typ 1a, Typ-1b und Typ 2) und deren raumlicher und zeitlicher Ver-
teilung im Modell analysiert und mit einer Standard-ECHAMS5/MESSy1-Simulation mit bisherigem
thermodynamischen PSC-Schema verglichen.

Im Gegensatz zu den Ergebnissen der Standard-Simulation wurden in den betrachteten nord-
hemisphérischen Wintern und Friihlingen 2002/2003 und 2006/2007 tiber lingere Zeitraume NAT-
Teilchen simuliert. Aufgrund dessen konnte in den nordlichen Breiten im Frithjahr ein bisher nicht
vorhandener Ozonabbau festgestellt werden. In den betrachteten siidpolaren Wintern und Friihlin-
gen konnten mit der neuen PSC-Parameterisierung grossere Ozonabbauraten simuliert werden. Dies
wurde durch eine zusétzliche Anpassung der Anzahldichten von Eisteilchen erzielt. Aufgrund der
niedrigeren Ozonséulen im antarktischen Frithling, ist die Ubereinstimmung der Simulationsergeb-
nisse mit Messungen der beiden Satelliteninstrumente TOMS und OMI besser.

Ein weiterer Vergleich der Modelldaten fand mit PSC-Messungen des Satelliteninstruments MIPAS
auf ENVISAT [Hopfner et al., 2006a] statt. Hier sind recht gute Ubereinstimmungen beziiglich des
zeitlichen Verlaufs des PSC-Vorkommens, sowie dessen Gesamtflache festzustellen. Das zeitliche Vor-
kommen sowie die Fliche der simulierten und gemessenen STS-Teilchen stimmt ebenfalls sehr gut
iiberein. Eine Uberschiitzung hingegen ist noch bei den NAT-Teilchen ersichtlich. Diese werden zu

frith, zu lang und im Mittel mit noch zu grossen Flidchen simuliert. Dies ist ebenfalls bei den Eisteil-
chen der Fall.
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Diese Charakteristika der PSC-Bildung und Existenz im Modell im Vergleich zu MIPAS auf
ENVISAT wird beziiglich der STS- und NAT-Teilchen durch einen Vergleich mit H NOs-Daten von
MLS auf Aura bestitigt. Hier werden ebenfalls die guten Ubereinstimmungen im Auftreten der STS-
Teilchen, sowie das zu frithe Auftreten der NAT-Teilchen erkannt. Dariiber hinaus wird die simulierte
Denitrifizierung mit diesem Vergleich bestétigt.

Zusammengefasst ist es gelungen, im ECHAMS5/MESSy1-Modul PSC eine neue Parameterisie-
rung einzubauen, welche das Wachstum und das Schrumpfen einzelner NAT-Partikel sowie deren
Sedimentation beriicksichtigt und gegeniiber der bisherigen PSC-Parameterisierung einige Vorteile
beinhaltet. Mit dieser neuen PSC-Parameterisierung sind nun verbesserte Prognosen der zukiinftigen
Entwicklung der Ozonschicht moglich.

4.2 Einfiihrung

Polare Stratosphiarenwolken (PSCs) spielen eine wesentliche Rolle im polaren Ozonabbau. Zum einen
findet an ihrer Oberfliche eine Aktivierung von langerlebigen Chlor- und Bromsubstanzen wéhrend
des polaren Winters statt, zum anderen werden iiber Sedimentation von NAT-Teilchen, Stickstoffver-
bindungen aus der Stratosphire entfernt (Denitrifizierung). Diese Denitrifizierung fiihrt im polaren
Friihling zu einer verzogerten Deaktivierung des aktives Chlors. Trotz der beschriebenen Relevanz
der PSCs, ist die Umsetzung in Form einer realitdtsnahen PSC-Parameterisierung in Chemie-Klima-
Modellen bis heute oft unzureichend.

In einem sich zukiinftigen veréinderten Klima werden sich die stratosphérischen Temperaturen
gegeniiber heute verdndern. Diese Temperaturdnderungen werden auch eine andere Verteilung und
Variabilitat der PSCs verursachen. Aufgrund der oben genannten Verbindung der stratophérischen
Chemie mit dem Auftreten der PSCs verursachen diese in einem CCM wie ECHAM5/MESSy eine
Chemie-Wechsel-Wirkung. Um in ECHAMS5/MESSy1 diese Chemie-Wechsel-Wirkungen mit hoher
Signifikanz untersuchen zu konnen sollte von daher eine moglichst realistische Beschreibung der PSCs
im Modell vorhanden sein.

4.2.1 Bedeutung und Charakterisierung von PSCs

Bei polaren Stratosphérenwolken werden drei Unterarten unterschieden: Typ-la, bei dem die Wol-
ke primér aus festen NAT-Partikeln (HNO3;(H20)3) besteht, Typ-1b, in dem fliissige unterkiihlte
terndre Losungstropfchen (,,supercooled ternary solutions“ (STS)) vorkommen, Typ-2, in der iiber-
wiegend Eisteilchen vorhanden sind.

PSC-Typ 1b und PSC-Typ 2 sind zum grossten Teil die Tréager der heterogenen Chemie der
Chloraktivierung. Typ-1la ist hauptséchlich fiir die Denitrifizierung verantwortlich, wobei auch an
dessen Oberflache heterogene Reaktionen stattfinden, welche aber aufgrund der im Vergleich zu STS
und Eisteilchen geringeren Anzahldichte von NAT nur untergeordnete Bedeutung haben! [Turco et
al., 1992; Peter, 1999].

Die heterogenen Reaktionen (Reaktionen 1.49 bis 1.59) finden an den Oberflichen der PSC-
Teilchen wahrend des polaren Winters statt. Im darauf folgenden polaren Friihling werden durch
photolytische Reaktionen (Gleichung 1.60 bis 1.65) ozonzerstérende Radikale (z.B. NOy, OH, Cl)
gebildet, welche darauffolgend zum Ozonabbau fithren. Durch die Aufnahme von HNQO; in die
feste Phase und die darauf folgende Sedimentation der NAT-Teilchen, wird NO, (Denitrifizierung)

1Gilt streng genommen nur fiir die heterogenen Reaktionen, bei denen die Reaktionswahrscheinlichkeiten fiir die
drei PSC-Typen nicht sehr stark voneinander abweichen.
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aus Schichten der unteren und mittleren Stratosphédre wéhrend des polaren Winters entfernt. Da
im polaren Friihling sonst die Quelle zur Bildung von NO, fehlt, wird die Ozonzerstérung durch
Bildung von Reservoirgasen (Gleichungen 1.44 bis 1.47) oder durch eine direkte Bildung von Ozon
(Gleichung 1.18 und 1.19) nicht verlangsamt [Carslaw, 1997; Daerden, 2007].

4.2.2 Die Entstehung von STS (PSC-Typ 1b)

Der Entstehungsmechanismus der STS-Teilchen (PSC-Typ 1b) ist nach heutigem Stand der
Wissenschaft weitgehend akzeptiert. Er ist u.a. in Beyer et al. [1994], Carslaw et al. [1994, 1997],
Luo et al. [1995] und Peter [1999] beschrieben. STS-Teilchen (PSC-Typ 1b) entstehen bei Abkiihlung
durch Aufnahme von H NOj; aus Schwefelsdureaerosolen (HySOy - HyO), welche in der sogenannten
Junge-Schicht [Junge et al., 1961] als Hintergrund immer vorhanden sind.

10: T T [ 77T 7T [T T [ T [T T T T3
s
[ ]
o)
E
=t
(]
E —
3 E
[=] a
> [ :
- Tice Tnat
0_01 L l{ | I T I I SN T AN T T T N T I
190 200 210
T[K]

Abbildung 4.1: Flugzeugmessung des Partikelvolumen [Dye et al., 1992] fiir den 24. Januar 1989 im
Vergleich mit Modellkalkulationen fiir das Wachstum verschiedener stratosphérischer Partikel aus
Carslaw [1994]: fliissige H2S0,/Hy0O-Aerosole (gepunktete Linie), NAT-Partikel (gestrichelte Linie)
[Hanson und Mauersberger, 1988], H NO3/H250,/ H,O-Aerosole (STS) (durchgezogene Linien). Be-
rechnetes Volumen fiir 55 hPa, H,O = 5 ppmv, HNO3 = 10 ppbv (diinne Linien korrospondieren
mit 5 und 15 ppbv HNOj3). Abbildung aus Dye et al. [1992].

Ein Hinweis auf das Vorhandensein von STS-Teilchen erhielt man durch Volumenmessungen der
stratosphérischen Partikel durch Dye et al. [1992], dargestellt in Abbildung 4.1, welche mit Modell-
berechnungen verglichen wurden. Es ist zu erkennen, dass das gemessene Volumen weder durch die
Entstehung von NAT-Teilchen bei Abkiihlung unter die NAT-Kondensationstemperatur (T 47) nach
Hanson und Mauersberger [1988] noch mit alleiniger Aufnahme von H>O durch die Schwefelséure-
Aerosole erkliarbar ist. Berechnungen von Carslaw et al. [1994], in welchen die Schwefelsdureaerosole
bei Abkiihlung durch ein erhohtes Loslichkeitsverhalten H N Oz aufnehmen, stimmen dahingegen mit
den Beobachtungen iiberein. Ahnliche Berechnungen fiihrten auch Drdla et al. [1994] und Tabazadeh
et al. [1994a] durch.
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Abbildung 4.2: Massenanteile (in %) von HNOs und H,SO, in fliissigen stratosphérischen Aero-
solen in Abhéngigkeit der Temperatur. Die vorhergesagte Zusammensetzungen von Tabazadeh et
al. [1994b], Carslaw et al. [1995a], Luo et al. [1995] und Beyer et al. [1994] gelten fiir vorgegebene
Mischungsverhéltnisse von H,O = 5 ppmv, Hy,SO, = 0.5 ppbv, HNO3; = 10 ppbv und fiir einem
Druck von 50 hPa. Abbildung aus Carslaw et al. [1997].

Der genaue Entstehungsmechanismus von STS ist in Abbildung 4.2 dargestellt. Es werden da-
bei verschiedene Labormessungen von Tabazadeh et al. [1994b], Carslaw et al. [1995a], Luo et al.
[1995] und Beyer et al. [1994] miteinander verglichen. Die Stoffanteile des stratosphérischen Aerosols
verandern sich mit abnehmender Temperatur. So nimmt der H,SO,-Massenanteil mit abkiihlenden
Temperaturen von ca. 60% bei 200 K zunéchst relativ langsam auf ca. 45% bei 194 K und dann sehr
schnell auf ca. 8% bei 191 K ab (Prozentzahlen gelten fiir Carslaw et al. [1995a]).

HNQOgs ist iiber 200 K nur vernachléssigbar in Schwefelsdureaerosolen 16slich. Unter einer Tempe-
ratur von 200 K &ndert sich dies aber sehr schnell. So wichst der Stoffanteil von H NOs im Aerosol
bei Abkiihlung unterhalb von 200 K zunéchst langsam bis 194 K an, wo er bei ca. 5% liegt. Zwi-
schen 194 K und 190 K vollzieht sich das Wachstum aber dann sehr schnell, so dass der maximale
Stoffanteil von etwas iiber 40% bei ca. 190.5 K erreicht wird. Danach fillt der Anteil wieder etwas
ab und liegt bei 188 K bei ca. 37%. Der restliche Massenanteil (ausser HNO3 und H5S0,) besteht
hauptséchlich aus H,O.

Nach Carslaw et al. [1994, 1997] kann das stratosphérische Aerosol im fliissigen Zustand bis zum
Eiskondensationspunkts existieren. Bei tieferen Temperaturen ist die fliissige Phase nicht mehr stabil,
sondern wandelt sich vollstdndig in eine feste Phase um. Sobald H NOj3 im Aerosol gelost ist, spricht
man von ,supercooled ternary solutions® (STS), davor von ,supercooled binary solutions“ oder von
,supercooled sulfuric acid“ (SSA).

Mit Aufnahme des H NOj in das fliissige Schwefelsdureaerosol ist eine schnelle kontinuierliche Vo-
lumenzunahme der STS-Teilchen verbunden (Abbildung 4.3 (unten)). So steigt das Gesamtvolumen

von ca. 0.3 “% hei 193 K auf ca. 2.5 2™ bei 190 K an. Bei 186 K (2 K unterhalb des Eiskon-
densationspunktes) hat das Gesamtvolumen sogar 60 ‘C‘ng erreicht. Die Existenz der STS unterhalb

dieser Temperatur ist unwahrscheinlich, da es spétestens hier zum Gefrieren der Teilchen kommt.
Die Angaben im schraffierten Bereich der Abbildung sind von daher hypothetisch.
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Mit der im Labor gewonnenen Volumendnderung der STS-Teilchen in Abhéngigkeit von der Tem-
peratur kann die mit Hilfe der Flugzeugbeobachtungen gemessene Volumenzunahme der strato-
sphéarischen Aerosole aus Abbildung 4.1 erkléart werden.

Neben der Loslichkeit von HNQO; steigt auch die Loslichkeit von anderen Spurengasen in der
terndren Losung. So nehmen die Massenanteile von HC!l, HBr und HOC! (Abbildung 4.3 (oben))
im stratosphérischen Aerosol mit sinkender Temperatur zu. Gleichzeitig sinkt der Anteil dieser Sub-
stanzen in der Gasphase. Die Massenanteile liegen dabei weit unter den Anteilen von HNO3. So
erreicht HCl maximal einen Anteil von ca. 1-2% bei 186 K, H Br maximal ca. 0.5% bei 192 K und
HOCI maximal ca. 5-107°% bei 186 K (ausserhalb des hypothetischen Bereichs).
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Abbildung 4.3: Massenanteile (in %) von HNO3z und H5SO, (Mitte und oben), HCl, HBr und
HOCI (oben) sowie Volumendnderung (in £73) (unten) von fliissigen stratosphérischen Aeroso-
len in Abhéngigkeit der Temperatur. Berechnet fiir die vorgegebenen Mischungsverhéltnisse von
H,O =5 ppmv, H,SO, = 0.5 ppbv, HNO3; = 10 ppbv, HCl = 1 ppbv, HBr = 0.01 ppbv,
HOC! = 0.01 ppbv fiir einem Druck von 50 hPa. Die gestrichelte Linie kennzeichnet den Eisfrost-
punkt bei 188 K. Der schraffierte Bereich kennzeichnet den hypothetischen Teil. Abbildung aus

Carslaw et al. [1997]
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4.2.3 Die Entstehung von NAT (PSC-Typ 1a)

Die Entstehung von NAT ist bis heute im Detail noch nicht endgiiltig geklart. NAT ist dabei als festes
Teilchen der Bestandteil des PSC-Typs la. Es steht mit Salpetersédure (HNOj3) in der Gasphase und
Wasserdampf im Gleichgewicht:

HNOg(HQO)g(S) - HN03<9) +3 HQO(g) (41)

Die Bildung von NAT erfolgt zunéchst mit Hilfe des fliissigen Schwefelsdure-Aerosols, welches in der
fliissigen Phase nach Abkiihlung unterhalb von Temperaturen von 200 K H NO3 aufnimmt, wie im
vorigen Unterkapitel 4.2.2 dargestellt [Carslaw, 1997; Peter, 1999; Turco et al., 1992]. Nach weiterer
Abkiihlung kann es zur Bildung von NAT kommen. Zu welchem Zeitpunkt die Nukleation einsetzt,
ist aber unklar.

Nach Hansen und Mauersberger [1988] kann NAT unter stratosphérischen Bedingungen bis zu
der sogenannten NAT-Kondensationstemperatur (Tyar) existieren. Diese ist druckabhéngig und
abhéngig von den Partialdriicken von Salpetersdure und Wasserdampf. Ein typischer Wert der NAT-
Kondensationstemperatur ist dabei 193 K, welche z.B. bei 54 hPa fiir Volumenmischungsverhaltnisse
von ca. 5.0 ppbv HNOj3 und ca. 3.0 ppmv H50 gilt (Anhang F zeigt die Abhéngigkeit der NAT-
Kondensationstemperatur von H NO3; und H,O auf 54 hPa). Beobachtungen [Schlager et al., 1990;
Dye et al., 1992] deuten allerdings darauf hin, dass NAT-Teilchen erst bei einer Unterkiihlung von
2-3 K entstehen.

Laborstudien [Middlebrook et al., 1996; Biermann et al., 1998] und flugzeuggetragene Lidar-
Messungen [Carslaw et al., 1998; Wirth et al., 1999] beweisen die heterogene Bildung von NAT auf
Eispartikeln. In diesem Fall bildet sich dieses durch Anlagerung von HNQOs auf den Eispartikeln,
z.B. wenn sedimentierende Eispartikel durch H NOs-haltige Luft fallen [Wofsy et al., 1990].

Spatere Untersuchungen haben gezeigt, dass neben der Bildung von NAT iiber die Eisphase,
zumindest ein zweiter Bildungsmechanismus vorhanden ist. Diese Bildung fiihrt iiber die homogene
Nukleation von Salpeterséure-Dihydrat (Nitric Acid Dihydrat (NAD) (HNOs-(H0),) aus STS und
einer darauf folgenden Umwandlung des metastabilen NAD in NAT [Carslaw et al., 2002; Daerden
et al., 2007].

Die NAD-Kondensationstemperatur liegt dabei unterhalb der NAT-Kondensationstemperatur
und konnte so die gemessene Unterkiithlung von 2-3 K von Schlager et al. [1990] und Dye et al.
[1992] erkldren. Dieser Bildungsmechanismus fand Unterstiitzung durch Laboruntersuchungen von
Tabazadeh et al. [2002]. Diese haben nachgewiesen, dass die Nukleation von NAD auch an der Ober-
fliche von Trépfchen beginnen kann (davor wurde angenommen, dass der Gefrierprozess immer im
Inneren der Tropfchen beginnt) und somit die Bildungsraten von NAD deutlich héher sind.

Abbildung 4.4 zeigt dabei die Unterschiede der Nukleationsraten bei angenommener Volumen-
nukleation bzw. Oberflachennukleation. Die stiindlichen Nukleationsraten von NAD steigen dabei
mit abnehmender Temperatur unter 194 K deutlich schneller an, wenn eine Oberflichennukleati-
on angenommen wird. So werden mit dieser Annahme maximale Raten von ca. 2.5 - 1073 ’%ﬁd;s
bei 191 K erreicht, wohingegen bei angenommener Volumennukleation nur maximale Raten von
2-1075 ’%@cl}fs bei 192 K entstehen. Die Gesamtanzahl der gebildeten NAT-Teilchen unterscheidet

sich somit deutlich, wenn neben der Volumennukleation auch eine Oberflichennukleation stattfindet.
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Abbildung 4.4: Stiindliche Nukleationsraten in ’%’?65 von NAD in Abhéngigkeit von der Temperatur
bei Annahme einer Volumennukleation und einer Oberflachennukleation. Abbildung aus Tabazadeh
et al. [2002]

Eine weitere Hypothese zur Bildung von NAT iiber die Anlagerung von H NQOj3 an gefrorenem
Schwefelséure-Tetrahydrat (Sulphuric Acid Tetrahydrate (SAT) HySO, - (H20),) welche Zhang et
al. [1996] angenommen haben, ist spéter als unrealistisch betrachtet worden [Peter, 1999].

Es bleiben somit die beiden oben erwédhnten Bildungsmechanismen von NAT, die der heterogenen
Bildung iiber die Eisphase sowie die Bildung durch Umwandlung von NAD, wobei NAD durch homo-
gene Nukleation aus STS entstanden ist. Nach Entstehung wachsen die NAT-Teilchen durch weitere
Aufnahme von H,O und H N O3, solange die Temperaturen unter der NAT-Kondensationstemperatur
liegen.

4.2.4 Die Bildung von Eisteilchen (PSC-Typ 2)

Eisteilchen werden in der Stratosphére erst bei sehr niedrigeren Temperaturen gebildet, typischer-
weise unterhalb der Eiskondensationstemperatur (77¢g) von ca. 188 K.

Es gibt dabei verschiedene Theorien zur Entstehung der Eisteilchen:

1. Anlagerung von Wasserdampf an bestehenden kleineren NAT-Teilchen

2. Homogene Nukleation von Eis aus unterkiihlten Schwefelsidureaerosolen (SSA) [Bertram et al.,
1996], oder aus ternérer Losung (STS) [Carslaw et al., 1998; Koop et al., 2000; Tabazadeh
et al., 1997]

3. Heterogene Nukleation von Eis aus fliissigen stratosphérischen Aerosol (SSA, STS) mit unlosli-
chen Bestandteilen von Mineraloxiden oder Russ [DeMott et al, 1997; Jensen und Toon, 1997]

4. Heterogene Nukleation von Eis an Teilchen aus Schwefelsdure-Tetrahydrat (SAT) [Fortin et
al., 2003]
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Der erste Bildungsmechanismus fiir die Entstehung von Eispartikeln, die heterogene Bildung durch
Anlagerung von Wasserdampf an bestehenden kleineren NAT-Teilchen, ist denkbar, es liegen aller-
dings keine Studien vor, welche ihn belegen konnten. Barone et al. [1997] untersuchten aber einen
dhnlichen Bildungsmechanismus. In ihrer Studie erfolgt die Bildung von Eis auf NAT mit einer fliissi-
gen HNQOs-Schicht. Uber die fliissige HNOs-Schicht konnte sich H,O anlagern und im folgenden
kristallisieren. Zur Nukleation war dabei eine Unterkiihlung von ca. 2 K unterhalb des Eiskonden-
sationspunkes notig.

Sollte sich in der Atmosphére HyO direkt oder {iber eine fliissige H NO3-Schicht auf NAT anla-
gern und sollten daraus Eispartikel entstehen, so wire dieser Bildungsmechanismus zumindest im
antarktischen Winter als untergeordnet anzusehen, da in diesem die Anzahldichte der Eisteilchen
die der NAT-Teilchen um einige Grossenordnungen iibertrifft [Newman et al., 2003].

Der zweite Bildungsmechanismus, die homogene Nukleation von Eis aus SSA- oder aus STS-
Teilchen wird in der Literatur sehr hdufig genannt und als realistisch angesehen. Er setzt allerdings
eine Unterkiihlung von einigen Kelvin unterhalb der Eiskondensationstemperatur voraus. So nehmen
Tabazadeh et al. [1997] bei der Bildung von Eis aus STS eine notwendige Unterkiihlung von 2 bis
3 K, Carslaw et al. [1998] von ca. 4 K und Daerden et al. [2007] (abgeleitet aus Koop et al., [2000])
von 3 bis 4 K gegeniiber Trcg an. Sollten diese Temperaturen in der Stratosphére vorhanden sein,
ist dieser Bildungsmechanismus als relevant anzusehen.

Fiir den dritten Bildungsmechanismus der heterogenen Nukleation von Eis aus fliissigen Aerosolen
mit Hilfe bestimmter Nukleationskerne (Russ oder Mineraloxide) wéren nach theoretischen Arbeiten
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Abbildung 4.5: Auftreten von PSCs im Modell bei zwei unterschiedlichen Bildungsmechanismen in
Abhéngigkeit zur Temperatur. Der erste Bildungsmechanismus zeigt die homogene Nukleation von
Eis aus SSA und STS (oben), der zweite Bildungsmechanismus erlaubt zusétzlich die heterogene
Nukleation von Eis an SAT (Konzentration: 1072 —L;) (unten). Die Abzisse ist als relative Tempe-
ratur zum Eisfrostpunkt dargestellt. Als Ordinate ist die Extinktion (in km~1) gew#hlt. PSC-Typ 2
sind als schwarze Punkte, PSC-Typ 1 als graue Punkte erkennbar. Der angenommener H,O-Gehalt
ist konstant 5 ppmv. Abbildung aus Fortin et al. [2003]
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von DeMott et al. [1997] und Jensen und Toon [1997] weniger niedrige Bildungstemperaturen notig.
Jedoch sind diese Arbeiten nur fiir die obere Troposphére durchgefithrt worden und es gibt nur
sehr wenige Labordaten, um diese Theorien zu stiitzen [Fortin et al., 2003]. Fiir stratosphérische
Bedingungen ist bis heute dieser Bildungsmechanismus nicht belegt.

Der vierte Bildungsmechanismus von Eisteilchen, ndmlich die Depositon von Wasserdampf auf
festen SAT-Teilchen, vorgestellt von Fortin et al. [2003], konnte von Bedeutung sein. Er findet bei
Temperaturen nahe des Eiskondensationspunktes statt. So waren in den durchgefiihrten Laborun-
tersuchungen von Fortin et al. [2003] fiir die Bildung von Eis nur Unterkiihlungen von 0.1 K bis
1.3 K unterhalb von Tj¢p notig. Fortin et al. [2003] sehen von daher diesen Eisbildungsprozess als
sehr relevant bis eventuell dominant fiir die Bildung des PSC-Typs 2 an.

In Abbildung 4.5 ist erkennbar, dass Fortin et al. [2003] in ihrem Modell mit der Annahme,
dass Eispartikel sich auch an SAT bilden, den PSC-Typ 2 an deutlich mehr Modellgitterpunkten
simulieren kénnen als ohne diese Annahme. Bei dieser Annahme muss die Temperatur weniger stark
sinken, um Eispartikel zu bilden und der PSC-Typ 2 entsteht in einigen Luftpaketen schon ab Tjcg.
Die bendétigten Temperaturen, um Eis zu bilden, sind so gegeniiber dem Bildungsmechanismus der
homogenen Nukleation aus SSA und STS weniger tief. Die Eisteilchen bilden sich daher primér
heterogen.

Zusammengefasst ist nach heutigem Stand der Wissenschaft unter stratosphérischen Bedingungen
die Bildung von Eispartikeln iiber eine homogene Nukleation aus SSA und STS sowie iiber eine
heterogene Nukleation mit SAT als Nukleationskeim am wahrscheinlichsten. Bei der heterogenen
Nukleation ist dabei eine weniger tiefe Bildungstemperatur als bei der homogenen Nukleation nétig.

4.3 Das ECHAMS5/MESSy1-Modul PSC

In Kapitel 3 wurde erkannt, dass die bisherige PSC-Parameterisierung im PSC-Modul von
ECHAMb5/MESSy1 insbesondere in den noérdlichen hohen Breiten einige Defizite aufweist. Um diese
Defizite zu beseitigen, wurde in diesem PSC-Modul eine neue Parameterisierung der NAT-Teilchen
nach van den Broek, Williams und Bregman [2004] eingebaut, welche ein Anwachsen und Schrumpfen
dieser NAT-Teilchen beriicksichtigt.

Dies geschah in der Absicht eine genauere Beschreibung der PSCs durchzufithren. So werden mit
der neuen PSC-Parameterisierung die NAT-Teilchen in verschiedene Grossen mit unterschiedlichem
Sedimentationsverhalten aufgeteilt und diese separat transportiert. Es werden dabei auch sehr grosse
NAT-Partikel mit Durchmessern von iiber 15 pm beriicksichtigt, welche z.B. Fahey et al. [2001] in
ihren Messungen nachweisen konnten. Mit Beschreibung des Wachstums der NAT-Teilchen kénnen

diese iiber eine bestimmte Zeit noch existieren, wenn die Temperaturen iiber T 47 steigen. Insgesamt
wird so die Mikrophysik der NAT-Teilchen besser beriicksichtigt.

4.3.1 Die PSC-Parameterisierung im bisherigen PSC-Modul

Das ECHAMS5/MESSy1-Modul PSC wurde 2002 von S. Meilinger am MPI fiir Chemie in Mainz
entwickelt. Es basiert auf der heterogenen Chemie des ,,Mainz Stratospheric Box Models®“, welches
in Carslaw [1994] beschrieben ist. Das PSC-Modul wurde von Joachim Buchholz innerhalb seiner
Promotion von 2003 bis 2005 ebenfalls am MPI fiir Chemie erweitert und tiberarbeitet [Buchholz,
2005].

Das Modul beinhaltet dabei Parameterisierungen fiir die Bildung von STS-, NAT- und Eisteilchen
und verschiedene wéhlbare Sedimentationschemata. Uber eine Namelist kénnen einzelne Optionen
fiir das Modul gewihlt werden (sieche Anhang E).
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Der Algorithmus fiir die Entstehung des fliissigen, stratosphérischen Aerosols

Die Parameterisierung der STS-Teilchen (PSC-Typ 1b) basiert auf Carslaw et al. [1995b].
Mit Hilfe dieser werden die Anteile von H>S0O,, HNO3, H50, sowie HCI, HOCI, HBr, HOBr
im stratosphérischen Aerosol (SSA und STS) berechnet. Fiir die Berechnung der Geschwindigkeits-
konstanten (k) der heterogenen Reaktionen auf der fliissigen Phase des stratosphérischen Aerosols
wird die dafiir benotigte Gesamtoberflache (Arrg) der Aerosolteilchen und deren mittlerer Radi-
us (rprg) bestimmt. Die Giiltigkeit des Algorithmus von Carslaw et al. [1995b] besteht dabei in
folgendem Temperaturbereich:

max(Tiep —3K,185K) < T <240 K (4.2)

Bei simulierten Temperaturen in ECHAMS5/MESSy1 unterhalb von 185 K, welche insbesondere im
antarktischen Winter in der Stratosphére auftreten kénnen, wird die Temperatur fiir die Bildung von
STS bei 185 K festgehalten. Da bei dieser Temperatur der Eiskondensationspunkt (7;¢x) von 188 K
schon um 3 K unterschritten ist, ist die Existenz von fliissigen Teilchen hypothetisch, da hier spétes-
tens der Gefrierprozess von Eis eingetreten ist (bei einer angenommen notwendigen Unterkiithlung
zur Eisbildung von 1.5 K, siehe unten).

Im PSC-Modul werden zunéchst mit Hilfe der Parameterisierungen aus Carslaw et al. [1995b] die
molaren Anteile (in ”;—Zl) von HyS04 (bH2504(binary)) und HNOs (bH N Os(binary)) in ,supercooled
binary solutions“ (H2SOy, - HoO (SSA) und HNOj; - H,O) berechnet. Die jeweiligen Anteile sind
abhingig von Druck, Temperatur und Mischungsverhéltnis von H,0. Uber 215 K wird der fliissige
Anteil von HNQOj5 in der bindren Losung auf Null gesetzt.

Darauffolgend werden die fliissigen molaren Anteile (in ”,;‘—;l) von HyS04 (bH25O04(ernary)) und
HNO3 (bHNO3(ternary)) in der ,supercooled ternary solution® (STS) berechnet. Auch hier wird

bH N O3(iernary) liber 215 K auf Null gesetzt.

Aus den genannten Berechnungen koénnen der Massenanteil von HsSO4 (wH3S0,) und HNO;
(wHNOs) im fliissigen stratosphérischen Aerosol berechnet werden (in z—g) [Carslaw et al., 1995b].

Mit Hilfe der Henry-Konstanten (kg (in k;”fyfol), vor allem abhéngig von der Zusammensetzung des
fliissigen Aerosols, siehe Carslaw et al. [1997]), werden die Loslichkeiten der Spurengase HCl, H Br
[Parameterisierungen aus Luo et al., 1995], HOC! [Huthwelker et al., 1995] und HOBr [Hanson und
Rawishankara, 1995] berechnet. Mit Hilfe dieser Loslichkeiten kénnen die Massenanteile von HCl
(wHCI), HBr (wHBr), HOCl (wHOC!), HOBr (wHOBr) in Z—g im stratosphérischen Aerosol
kalkuliert werden. Der Massenanteil von HyO (wH>0) ergibt sich aus der Differenz von 1.0 und der

genannten Massenanteile.

Im néchsten Schritt werden die Mischungsverhéltnisse der Fliissigphasen der besprochenen Sub-
stanzen berechnet (HQSO4(L[Q), HNOg(L[Q), HQO(L[Q), HC[(L[Q), HBT’(L[Q), HOCZ(L[Q), HOB?"(L[Q)
in z—z bzw. ppbv). Es wird dabei davon ausgegangen, dass in der Stratosphére die gesamte Schwe-
felsdure in der fliissigen Phase (H5S Oy, Q)) vorliegt. Die anderen fliissigen Anteile ergeben sich durch

das Verhéltnis zu HQSO4(UQ>. So wird z.B. HyO(r1q) wie folgt berechnet:

wH50 - HySOy4(11q) - Mu,0
wH>SOy - My,s0,
Mp,0 und Mpy,so, sind dabei die Molmassen von H,O und H5S50,. Um die Oberflache der strato-

sphérischen, fliissigen Aerosole (Arrg) zu berechnen, wird zunéchst die gesamte Masse der fliissigen
Phase (myota) fiir ein Luftvolumen (in —%3) berechnet.

HQO(L[Q) = (43)
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Danach folgt die Berechnung der Massendichte der Fliissigphase (densrq in ZZ3). Mit

Miotal
densrq

Viio = (4.4)

erhélt man das Gesamtvolumen der fliissigen Partikel (Vy;¢) in einem Luftvolumen (in izz) und mit

Hilfe der Relation zwischen Oberflache und Volumen

Aprg = 8.406 Vig! (4.5)

cm?
cm3

aus Grainger et al. [1995] kann Ay ;¢ in einem Luftvolumen (in %) berechnet werden.

Den mittleren Radius der fliissigen Aerosole (rrrg in cm) erhilt man durch eine Relation zwi-
schen dem effektiven Radius (r.sf) und dem Volumen der Aerosolteilchen (Vi) [Grainger et al.,
1995], sowie dem Verhéltnis von r1;¢ und r.fy mit Annahme einer logarithmischen Normalverteilung
(sigmay,q=Weite der Verteilung):

rLIO = Tefs 6—0.5(ln sigMmaeg)? 4.6

mit repr = 0.357 Viiy® (4.7)

Aprg und rppg sind notwendige Grossen fiir die Berechnung der Geschwindigkeitskonstanten (k)
der heterogenen Reaktionen (Gleichung 1.49 bis 1.59) auf PSC-Oberflichen des Typs 1b (siehe
Gleichung 4.12).

Der (thermodynamische) Algorithmus fiir die Entstehung von NAT

Die Parameterisierung der NAT-Partikel (PSC-Typ 1a) erfolgt im bisherigen PSC-Modul mit
Hilfe einer Gleichgewichtsannahme, welche die Bildung nur abhéngig von Temperatur und Mi-
schungsverhéltnis von H NO3; macht. Es wird dabei mit Hilfe des Partialdrucks von HNOj; (egno, in
hPa) und des temperaturabhéngigen Sattigungsdampfdrucks von H NOj iiber NAT (ng\%s in hPa)
das Mischungsverhéltnis von HNOj3, welches in NAT gebunden ist (HNOg(yar) in mol) "herechnet:

mol

HNOsvar) = (€HNOy o1y — EaNO,) /P (4.8)

Dabei wird in einem Vorschritt aus der Gesamtmenge an H NO3 (Summe aus Gasphase, Fliissigpha-

se und Festphase) der Gesamtdampfdruck <€HNO3(total) in hPa) berechnet. Die Berechnung Fyyo,

(in hPa) erfolgt nach Hanson und Mauersberger [1988]. Durch Dividieren mit dem Umgebungsdruck
mol

(p in hPa) wird das Mischungsverhéltnis von HNOgznar) (in 22) berechnet.

mol

Im bisherigen PSC-Modul wird die Bildung der PSC-Teilchen {iber die Variable phase kontrolliert.
phase gibt dabei an, ob an einem Gitterpunkt die Bedingungen fiir die Bildung und Existenz von
STS, NAT und Eis vorhanden sind. Dabei gilt:

e phase=1 — Bildungsbedingungen fiir STS erfiillt
e phase=2 — Bildungsbedingungen fiir STS und NAT erfiillt

e phase=3 — Bildungsbedingungen fiir STS, NAT und FEis erfiillt
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Es wird dabei fiir die NAT-Bildung die heterogene Nukleation mit Hilfe von Eisteilchen [Carslaw et
al., 1998] angenommen. Sobald die Bedingungen fiir Eisnukleation erfiillt sind, wird phase=3 gesetzt
und es ist auch eine NAT-Bildung moglich. Nach Schmelzen der Eisteilchen und weiter positiver
Bedingung fiir die Existenz von NAT (T < Tnar bzw. EHNOsorary 2 E]}}’j(%g) wird phase=2
gesetzt und NAT kann weiter gebildet werden, auch wenn keine Eispartikel mehr vorhanden sind.
Es wird dabei davon ausgegangen, dass als Nukleationskeime nicht mehr Eispartikel, sondern schon

bestehende NAT-Partikel verwendet werden.

Mit Hilfe des Parameter NatFormThreshold aus der PSC-Namelist (siche Anhang E) kann man
die Bildungstemperatur von NAT heruntersetzen, was entsprechend der genannten Bildungsmecha-
nismen in Abschnitt 4.2.3 sinnvoll sein kann. Dieser Parameter ist aber nur von Bedeutung, wenn
auch der Parameter LHomNucN AT fiir die homogene Nukleation als wahr gesetzt ist. In diesem
Fall wird davon ausgegangen, dass NAT-Nukleation nicht nur iiber die Eisteilchen stattfindet, son-

dern auch durch eine Bildung von NAT durch Umwandlung aus NAD, welches sich homogen aus
STS gebildet hat [Tabazadeh et al., 2002].

Der (thermodynamische) Algorithmus fiir die Entstehung von Eispartikeln

Die Parameterisierung der Eispartikel (PSC-Typ 2) erfolgt ebenfalls iiber eine Gleichgewichtsan-
nahme, welche neben dem Wasserdampfdruck nur von der Temperatur abhéngt.

Es wird dabei der Wasseranteil in Eis (H2O(;cp) in mol) als Differenz aus H,O-Partialdruck (eg,o

mol

in hPa) und H,O-Sittigungsdampfdruck (Ef§ in hPa) iiber Eispartikel berechnet:

HyOer) = (emotota) — E1r0)/P (4.9)

Hier wird ebenfalls in einem Vorschritt die Grésse eq,o(total) (in hPa) berechnet, welche neben der
Gasphase auch die Fliissigphase und Eisphase von H,0O umfasst. Durch Dividieren mit dem Umge-
mol

bungsdruck (p in hPa) wird das Mischungsverhaltnis von HyO(jcp) (in %) ermittelt.

mol
Wie in Abschnitt 4.2.4 dargestellt, wird bei den Bildungsmechanismen der Eisteilchen davon aus-
gegangen, dass eine Bildungstemperatur (in K) unterhalb der Eiskondensationstemperatur notwen-
dig ist. Diese kann durch den Parameter SupSatlce aus der Namelist (siche Anhang E) eingestellt
werden. Je hoher SupSatice desto niedriger ist die Temperatur, welche fiir Eisbildung nétig ist.

Die Berechnung der Anzahldichte und des mittleren Radius der festen Teilchen

Mit Hilfe von HNO3 yar) und HyOcp) wird die Gesamtmasse der festen Teilchen (Msoriq) SOWie
das Gesamtvolumen (Vjy;q) dieser Masse berechnet.

Darauffolgend wird die Anzahldichte aller festen Teilchen (N4 in #) berechnet:

3.0 Violid
4.0 73

min

Nyotia = (4.10)
Hier fliesst in die Berechnung ein minimaler Radius (r,,;,) ein, welcher aus der Namelist iibernommen
wird (sieche Anhang E). Je hoher dieser gewahlt wird, desto niedriger ist im ersten Schritt Nyoiq-

In einem zweiten Schritt wird die berechnete Anzahldichte aller festen Teilchen zusatzlich mit
einer maximalen Anzahldichte (N,,,.) ebenfalls aus der Namelist (sieche Anhang E) verglichen. Ist
Nyorig grosser als Nz, so wird Ngiq auf den Wert von N, gesetzt.
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Mit Hilfe Npq wird der mittlere Radius der festen Teilchen r,y;4 (in m) ermittelt:

| 3 Viotid
solid — ¥ 4.11
Fsolid 4m Nsolid ( )

Die Grossen Nygig und 74,4 dienen zur Berechnung der Reaktionsraten der heterogenen Reaktionen
auf Eisteilchen und NAT-Teilchen (siche Gleichung 4.16).

Die Berechnung der Geschwindigkeitskonstanten der heterogenen Reaktionen auf den
Oberflaichen von STS-, NAT- und Eisteilchen

Bei der Berechnung der Geschwindigkeitskonstanten (k) fiir die heterogenen Reaktionen wird
unterschieden zwischen Reaktionen die auf fliissigen STS oder SSA und Reaktionen die auf NAT-
oder Eisteilchen stattfinden.

Die Berechnung der Geschwindigkeitskonstanten der heterogenen Reaktionen auf
den Oberflaichen der STS-Teilchen

Die Geschwindigkeitskonstante? (k in @) fiir die Reaktionen auf fliissigen stratosphérischen

Aerosolen (STS und SSA) wird in einem ersten Schritt mit Hilfe einer Geschwindigkeitskonstanten
erster Ordnung® (' in 1) berechnet [Hanson et al., 1996]:
I _ Y Cbar - ALIQ

w 10

(4.12)
7 ist dabei die Reaktionswahrscheinlichkeit, Az ;g die Oberfliache der fliissigen Aerosolteilchen (siehe
Gleichung 4.5) und ¢, eine Hilfsvariable (siehe Gleichung 4.13).

Die Reaktionswahrscheinlichkeit ist dabei abhéingig vom Radius der fliissigen Aerosole, von der
Temperatur und von der Konzentration der an der Reaktion beteiligten Substanzen in der Gasphase.
Fiir die einzelnen Reaktionen wird sie berechnet nach Carslaw et al. [1995b], Luo et al. [1995], Hanson
und Ravishankara [1994] und Hanson et al. [1996].

Cbar (in —5—) ist von einer Konstanten (c) und der Temperatur () wie folgt abhéingig:

C
Coar = —=
b \/T

Je nach Reaktion schwankt die Konstante ¢ in Gleichung 4.13 von 1221.4 (Reaktion 1.54) bis 1616
(Reaktion 1.59).

Bei den heterogenen Reaktionen (Gleichung 1.49 bis 1.59) handelt es sich um bimolekulare Re-
aktionen, wobei ein Edukt in der Gasphase und ein Edukt in der fliisssigen Phase vorhanden ist. Um
aus ' (in 1) die benotigte Geschwindigkeitskonstante  (in ey fiir diese bimolekularen Reaktionen
zu erhalten, muss ! durch die Gasphasenkonzentration der an der Reaktion beteiligten Substanz in
der Fliissigphase, geteilt werden.

(4.13)

2zweiter Ordnung, gilt fiir bimolekulare Reaktionen
3gilt fiir monomolekulare Reaktionen



70 4 EINE NEUE PSC-PARAMETERISIERUNG

Fiir Gleichung 1.49 gilt dann z.B. :

het

N>Os,, + H:Oy —= 2HNOs (4.14)
1

Ry
K149 = 100 (4.15)

Diese Berechnung ist méglich, da die Konzentration von H,O viel hoher ist als die von N0 und so
durch die Reaktion nicht beeinflusst wird. Die Konzentration von N,Os5 ist demnach der limitierende
Faktor.

Die Berechnung der Geschwindigkeitskonstanten der heterogenen Reaktionen auf
den Oberflichen der NAT- und Eisteilchen

Die Berechnung von x (in %) fiir die Reaktionen auf NAT- oder Eisteilchen erfolgt ebenfalls
zuniichst iiber k! (in 1) mit Hilfe der Gleichung 4.16:

s

. 104 [/ T 2 )
KUI(T) _ 4.564 - 10* v 3 Tsolid Naotid
14+3.3-104 Y Tsolid %

(4.16)

mit M= Molekulargewicht der Substanz A (an der heterogenen Reaktion beteiligtes Edukt in der

Gasphase) (in %), T=Temperatur (in K), p=Druck (in hPa), rsuq=Radius der festen Teilchen

auf denen die Reaktion stattfindet (in ¢m), Ngoq=Anzahldichte der festen Teilchen (in cm%) und
y=Reaktionswahrscheinlichkeit auf den festen Teilchen (siche Tabelle 4.1 nach Sander [2006]).

Gleichung 4.16 ist in Miiller [1994] genauer beschrieben. Sie basiert auf der Gleichung von Turco
et al. [1989]:

HI()_VWTQUH% [A] N

143y 7/(4dy) (4.17)

wobei vy, (in %) die mittlere thermische Geschwindigkeit von Gasmolekiilen der Substanz A und [,
(in m) deren mittlere freie Weglinge in Luft darstellt.

Um « fiir die entsprechenden heterogenen Reaktion zu erhalten, muss ! entsprechend Gleichung
4.15 durch die Gasphasenkonzentration der an der Reaktion beteiligten Substanz in der Festphase
geteilt werden.

Die im PSC-Modul verwendeten Reaktionswahrscheinlichkeiten () der Reaktionen auf NAT und
Eis sind in Tabelle 4.1 dargestellt. Die meisten Reaktionswahrscheinlichkeiten stammen dabei aus
Sander et al. [2003; 2006], wobei fehlende aus dem Orginalcode des PSC-Moduls basierend auf dem
»Mainz Stratospheric Box Model“ [Carslaw, 1994] iibernommen wurden. Die Temperaturbereiche
geben an, fiir welche Temperaturen die Reaktionswahrscheinlichkeiten im Labor gemessen wurden.

Aus Tabelle 4.1 ist ersichtlich, dass sich die Reaktionswahrscheinlichkeiten auf NAT-Teilchen
und Eisteilchen deutlich unterscheiden kénnen. So ist z.B. die Reaktionswahrscheinlichkeit fiir die
Reaktion 1.49 auf Eis 2% und auf NAT hingegen nur 0.04%. Es sollten von daher fiir jede hetero-
gene Reaktion, welche auf Eisteilchen oder NAT-Teilchen ablauft, die jeweiligen Anzahldichten und
mittlere Radien der Eis- oder NAT-Teilchen verwendet werden.
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Reaktion auf Eis auf NAT
NyOs,,, + Hy0y,) (1.49) 0.02 (188-195 K) 4-1077 (200 K)
N205( , + HC’Z y (1.50) 0.03 (190-220 K) 0.003 (200 K)
C’lONOg< ot H50, (1.51) 0.3 (180-200 K) 0.004 (200-202 K)
CIONOs,, + HCly, (1.52) 0.3 (180-200 K) 0.2 (185-210 K)
ClONOz( , + HBr(s) (1.53) 0.3 (200 K) 0.3 (200 K)
BTONOQ + Hy0(s) (1.54) 0.3 (190-200 K) 0.001
BTONOQ( , + HCly (1.55) 0.3 0.3
HOC! ) + HCl) (1.56) 0.2 (195-200 K) 0.1 (195-200 K)
HOC!I 4 + HBT y (1.57) 0.3 (189 K) 0.3
HOBT(Q) + HC’l(S (1.58) 0.3 (180-228 K) 0.1
HOBr,) + HBr(, (1.59) 0.1 (228 K) 0.1

Tabelle 4.1: Verwendete Reaktionswahrscheinlichkeiten () in ECHAMS5/MESSy1. Nicht kursiv: Aus
Laborexperimenten bestimmtes v und giiltiger Temperaturbereich (in K) [Sander et al., 2003; 2006].

Kursiv: Abgeschétzte Werte entsprechend dem Orginalcode des ,,Mainz Stratospheric Box Model“
[Carslaw, 1994].

In dem bisherigen PSC-Modul werden jedoch bei der Berechnung von k fiir die heterogenen
Reaktionen auf Eis und auf NAT die Anzahldichten und mittleren Radien nicht nach Eis- und
NAT-Teilchen unterschieden, sondern der oben erwihnte berechnete mittlere Radius (rs.4) und die
Anzahldichte (Ngyq) aller festen Teilchen jeweils fiir die Berechnungen von x auf Eis und x auf NAT
verwendet.

4.3.2 Die PSC-Parameterisierung im iiberarbeiteten PSC-Modul

Wachstum und Schrumpfen der NAT-Teilchen mit Hilfe eines Wachstumsfaktors

Im Gegensatz zu dem bisherigen thermodynamischen Ansatz der instantanen Bildung der NAT-
Teilchen beschreibt Carlsaw et al. [2002] eine Parameterisierung, welche das Wachstum und das
Schrumpfen der Teilchen beriicksichtigt. Das zeitliche Wachstum dieser NAT-Teilchen wird dabei mit
Hilfe eines Wachstumsfaktors (G in mTQ) beschrieben und ist zusétzlich abhéngig vom Partikelradius
(r in m):

dr G
mit
Dinvo. My a
G = —;VZ‘;&R NTT (erno, — ERaL) (4.19)
gas

In Gleichung 4.19 ist die Abhangigkeit des Wachstumsfaktors (G) von der Temperatur (7" in K),
der Differenz zwischen H N Osz-Dampfdruck (egno, in hPa) und H NOs- Sattlgungsdampfdruck iiber
NAT (Ej{6, in hPa) sowie zusitzlich von einem H N Os-Diffusionskoeffizient (Dj; e, in mT) der
Gasphase dargestellt.
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Die Molarmasse von NAT (Myr=0.1172%)  die universelle Gaskonstante (Ryqs=8.314—7—)
und die kristalline Massendichte von NAT (py AT:1626:T%) sind Konstanten.

D% no, beriicksichtigt auch Nichtkontinuumseffekte, welche beim Massentransfer der H N O3-Mol-
ekiile mit Molekiilgrossen &hnlich der mittleren freie Weglange (Igno, in m) entstehen kénnen [Cars-
law et al., 2002] und ist wie folgt gegeben:

DHNO3
1 + 4 DHNO3/ ('UHNOg 7“)

In Glelchung 4.20 wird der eigentliche Diffusionskoeffizient von HNO3 in der Gasphase (Dgno,

in ?), welcher temperatur- und druckabhéngig ist, und die mittlere molekulare Geschwindigkeit
von HNO3 (vgno, in ), welche wiederum von der Temperatur abhéngt, beriicksichtigt.

Aus Gleichung 4.18 folgt nach Integration Gleichung 4.21:

(4.20)

* —_
DHNO3 =

r?=r5+2Gt (4.21)

Mit 7o (in m) als Anfangsradius und ¢ (in s) als Modellzeitschritt wurde diese Gleichung in das
ECHAMS5/MESSy1-Modul PSC eingebaut. Ist G positiv, so findet ein Anwachsen der NAT-Teilchen
durch Kondensation von HNQOj statt, ist er negativ, so schrumpfen die Partikel durch Verdampfen.

Wachstum der NAT-Teilchen mit Hilfe von Grossenklassen

Van den Broek et al. [2004] verwenden fiir das Wachstum und die Sedimentation der NAT-
Teilchen einen Algorithmus, der auf einer Einteilung der NAT-Teilchen in verschiedene Gréssenklas-
sen aufbaut. Da einzelne Teilchen in einem Eulerischen Modell wie ECHAMS5/MESSy1 im Gegensatz
zu , Lagrangsche Modellen“ nicht verfolgt werden konnen, ist die Einteilung der NAT-Teilchen in
Grossenklassen eine Moglichkeit, um deren Wachstum und Schrumpfen zu simulieren.

e. 7 bins, diff. size distrib.

Concentration [ff ecm™ um™']
o
|
[
I

0 10 20 30
diometer [um]

Abbildung 4.6: Einteilung der NAT-Teilchen in 7 Grossenklassen wie in van den Broek et al. [2004]
verwendet. Angaben in Durchmessern.
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Fiir den Einbau dieses Algorithmus in das PSC-Modul von ECHAM5/MESSy1 wurde eine Eintei-
lung der NAT-Teilchen in 8 Grossenklassen gewihlt. Die Verteilungen der Grossenklassen basieren
auf einer Einteilung in 7 Grossenklassen, wie sie van den Broek et al. [2004] (Abbildung 4.6) vorge-
schlagen haben. Fiir jede Grossenklasse wird dabei ein minimaler, maximaler und mittlerer Radius
(rnaT,, in pm) sowie eine maximale Anzahldichte (in —13) festgelegt.

Die Einteilung der Grossenklassen von van den Broek et al. geht auf Flugzeugmessungen der
Anzahldichte und Radien von NAT-Teilchen zuriick, welche im arktischen Winter 1999/2000 von
Fahey et al. [2001] durchgefiihrt wurden. Die Gesamtanzahldichte aller NAT-Teilchen geben Fahey
et al. dabei mit 2.3 -107* Cm% an, wobei im Grossenbereich mit Durchmessern von 3.5 pm und 12
bis 17 pum die grossten Anzahldichten pro pum gemessen wurden.

Van den Broek et al. iibernechmen bei der Einteilung der Grossenklassen, dargestellt in Abbild-
ung 4.6, die Gesamtanzahldichte 2.3 - 1074 ﬁ von Fahey et al. und teilen diese in sieben Grossen-
klassen auf, so dass fiir jede Grossenlasse eine Anzahldichte von 3.28 - 107° % entsteht.

Die unterschiedliche Verteilung der NAT-Teilchen wird durch die unterschiedlichen Differenzen
zwischen den jeweiligen maximalen und minimalen Radien der Grossenklassen gewéhrleistet. Die
grossten Anzahldichten je pum sind bei dieser Einteilung in den kleineren Grossenbereichen unter
4 pm Durchmesser zu finden, sowie zwischen 12 und 24 um.

Die im ECHAMS5/MESSy1-Modul PSC verwendeten ersten 6 Grossenklassen sind mit denen von
van den Broek et al. identisch. Die 7. und 8. Grossenklasse sind allerdings Teilmengen der in van
den Broek et al. verwendeten 7. Grossenklasse (gezeigt in Tabelle 4.2, wobei hier nicht Durchmesser
sondern Radien dargestellt sind).

Die Teilung der letzten Grossenklasse nach van den Broek et al. wird beno6tigt, um einen gleichméssi-
geren Anstieg der mittleren Sedimentationsgeschwindigkeit (vseq) der NAT-Teilchen in Abhéngigkeit
der Grossenklassen zu erhalten. Der in Abbildung 4.10 (links) dargestellte Sprung von vy zwischen
der 6. und 7. Grossenklasse bei Einteilung in 7 Grossenklassen ist bei der Einteilung in 8 Gréssen-
klassen (Abbildung 4.10 (rechts)) daher nicht mehr vorhanden.

Grossenklassen 1 2 3 4 5 6 7 8
Minimaler Radius (um) 00| 02| 10| 20| 6.0 | 9.0 |12.0] 16.0
Maximaler Radius (um) 02 | 1.0 | 20 | 6.0 | 9.0 | 12.0 | 16.0 | 20.0
Mittlerer Radius (um) 0.1 | 06 | 1.5 | 40 | 7.5 | 10.5 | 14.0 | 18.0

Max. Anzahldichte (10™°cm™3) | 3.28 | 3.28 | 3.28 | 3.28 | 3.28 | 3.28 | 1.64 | 1.64

Tabelle 4.2: Einteilung der NAT-Teilchen in 8 Grossenklassen wie im PSC-Modul von
ECHAMS5/MESSy1 verwendet.

Die im neuen PSC-Modul verwendeten mittleren Radien der NAT-Teilchen (Tabelle 4.2) betragen
in den 8 Grossenklassen 0.1 um, 0.6 um, 1.5 um, 4.0 pm, 7.5 pm, 10.5 pm, 14.0 pm und 18.0 pm.
Die maximalen Anzahldichten, entsprechend den obigen Beschreibungen, sind in den ersten sechs
Grossenklassen mit 3.28 - 107° CL und in den beiden letzten mit 1.64 - 10~° CL festgelegt.

m3 m3
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Implementierter NAT-Algorithmus im iiberarbeiteten PSC-Modul

Die Implementierung der neuen PSC-Parameterisierung erfolgt entsprechend der Graphik in Ab-
bildung 4.7.

PSC-Area?
(>45°N or <565°5, o
180hPa to 15hPa)

MNo
NAT-formation

=
o
-
5
Advection transport o NAT-conditions?
of NAT size bins | NﬁfT in flr:t NO | (Temp., pressure
and HNO, Sz i HNO,-mixing ratio)
YES YES
Mean Radius (r_MNAT) Calculation of ;
: Setting number
and mean number growth/evaporation R :
: : : density in first size
density (N_NAT) for each size bin bin to 1.5*105/em?
for heterog. reactions {growth factor) -
Adaption of
Computation NAT number dens.
of sedimentation | in each size bin
and HNO, (gas phase)

Abbildung 4.7: Programmablaufplan des iiberarbeiteten ECHAMS5/MESSy1-Modul PSC

Zuerst wird dabei abgefragt, ob der Modellgitterpunkt innerhalb eines definierten PSC-Gebietes
(> 45°N oder < 55°S und zwischen 180 hPa und 15 hPa)* liegt.

Danach findet in einem ersten Schritt bei Erreichen von NAT-Bedingungen (abhéngig von Tem-
peratur, Druck und H N O3z-Mischungsverhéltnis) eine Initialisierung in der ersten Grossenklasse mit
einer NAT-Anzahldichte von 1.5 % 10_567%3 statt. Darauffolgend wird fiir jede Grossenklasse, welche
NAT-Partikel beinhaltet, mit Hilfe des Wachstumsfaktor der Gleichung 4.19 eine Zunahme oder
Abnahme der NAT-Anzahldichte berechnet.

Ubertritt die Anzahldichte die Grenze der Grossenklasse (maximale Anzahldichte) wird die ent-
sprechende iiberschiissige Masse in die néchste Grossenklasse iiberfithrt und unter Beriicksichtigung
des dortigen mittleren Radius zur vorhandenen Anzahldichte addiert.

4Die Grenzen entsprechen dem Standard im PSC-Modul, siche Buchholz [2005]
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Die Gesamtanzahldichte von NAT (Nyar) wird als Summe iiber die NAT-Anzahldichten der
einzelnen Grossenklassen (Nyag,,) berechnet:

8
Nyar = E Ny ar,,,

(4.22)
bin=1
Der mittlere Radius iiber alle Klassen ergibt sich nach Gleichung 4.23:
8
rvar = 4| (D Nnan, * han,,)/Nyar (4.23)
bin=1

wobei hier der mittlere Radius jeder Grossenklasse ryag,,, beriicksichtigt wird.

Die Berechnung der Geschwindigkeitskonstanten (r) erfolgt wieder iiber (k') entsprechend Glei-
chung 4.16, wobei im neuen PSC-Modul zwischen Ny a7 [ryar| und Nicg [ricg] unterschieden wird.
Nicg und ricg wird dabei entsprechend den Gleichungen 4.9 bis 4.11 kalkuliert.

Fiir k! der heterogenen Reaktionen auf NAT gilt dann:

" 4.56 - 10* v @/MLA 3 a7 Nnar
- 4.24
(r) 1433 10" 7 ryar L (4.24)

mit M4= Molekulargewicht der Substanz A (Edukt in der Gasphase) in - T'=Temperatur in K,

p=Druck in hPa, rysr=Radius der NAT-Teilchen in em, Nyar=Anzahldichte der NAT-Teilchen in
cr}zS und y=Reaktionswahrscheinlichkeit entsprechend Tabelle 4.1.

Fiir k! der heterogenen Reaktionen auf Eis gilt:

. 4.56 - 10" v \ /& r3ep Nics
_ 425
(r) 1+33-10° v riop 2 (4.25)

mit r;cg=Radius der Eisteilchen in em und N;op=Anzahldichte der Eisteilchen in —.

Die Berechnung der STS-Teilchen sowie deren Geschwindigkeitskonstanten wurde im neuen PSC-
Modul nicht verandert, sondern findet entsprechend der Beschreibung in Abschnitt 4.3.1 statt.
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Mit ECHAMS5/MESSy1 berechnete PSC-Oberflichen

Die Geschwindigkeitskonstanten x fiir die heterogenen Reaktionen auf PSCs, berechnet aus x!

(Gleichung 4.15) sind, wie beschrieben, vor allem von den entsprechenden PSC-Oberflachen abhéngig.
In Abbildung 4.8 sind die Oberflichendichten der fliissigen Aerosole, der NAT- und Eisteilchen ex-
emplarisch anhand des antarktischen Winters 2003 in der Stratosphére dargestellt.
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Abbildung 4.8: Oberflichen der verschiedenen PSC-Typen pro Volumeneinheit (in £7%) im antarkti-
schen Winter 2003 am Siidpol (87.9°S) in der Stratosphire (1 hPa (10*° Pa) bis 250 hPa (10** Pa)):
Oberflache der fliissigen Aerosole (oben links), NAT-Teilchen (oben rechts) und Eisteilchen (unten).
Simulation mit neuer PSC-Parameterisierung. Bitte die unterschiedlichen Farbskalen beachten.

Die Oberflachendichte ist dabei abhingig von den Radien und der Anzahldichte der entspre-
chenden Teilchen. Die modellierten mittleren Radien der fliissigen Aerosol-Teilchen liegen dabei im
Grossenbereich von 0.1 bis 0.3 pm und die der NAT- und Eisteilchen bei 1 bis 15 um. Die moglichen

Anzahldichten dieser Teilchen variieren stark. So kénnen vom fliissigen Aerosol iiber 5000000 ’%@des

im Modell vorkommen, wohingegen die Eisteilchen maximal 25000 T%ifles und die NAT-Teilchen

nur bis zu 230 ’%@d“ erreichen.
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Abbildung 4.9: Geschwindigkeitskonstanten (x, hier als khet bezeichnet, in @) der Reaktion
N2Os + HyO (Gleichung 1.49) berechnet fiir die Oberflichen der fliissigen Aerosole (oben links),
NAT-Teilchen (oben rechts) und Eisteilchen (unten). Zeitserie des antarktischen Winter 2003 am
Siidpol (87.9°S) in der Stratosphére (1 hPa (10%? Pa) bis 250 hPa (10** Pa). Simulation mit neuer
PSC-Parameterisierung. Bitte die unterschiedlichen Farbskalen beachten.

Dementsprechend sind die grossten Oberflichen beim PSC-Typ 2 (Eis) zu erkennen (Abbil-
dung 4.8). Im antarktischen Winter 2003 werden bei diesem Oberflichendichten von bis zu 81077 i’m”—i

erreicht. Die Oberflichendichte von PSC-Typ 1b (STS) ist mit bis zu 1 - 1077 EZLL_? noch in einem
dhnlichen Grossenbereich, wohingegen die Oberflachendichte von PSC-Typ la (NAT) mit maximal
1-107° gz—i deutlich kleiner ist.

Die modellierten Geschwindigkeitskonstanten fiir die heterogene Reaktion NyOs+ H>O (Gleichung
1.49) sind entsprechend der Oberflichen der PSC-Teilchen ebenfalls unterschiedlich (Abbildung 4.9).
Es ist zu erkennen, dass die grossten Werte von x mit 1-107%7 @, entsprechend den grossten Ober-
flaichen, bei den Eisteilchen auftreten. Die Geschwindigkeitskonstanten der Reaktion an fliissigem
Aerosol sind mit bis zu 5-107*® @ etwas niedriger, wohingegen x an NAT mit maximal 410722 <2
um einige Zehnerpotenzen kleiner ist.
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Dies entspricht der Tatsache, dass die heterogenen Reaktionen bei Vorhandensein sowohl des
PSC-Typs la als auch 1b primér an STS bzw. fliissigen stratosphérischem Aerosol stattfindet [Peter
et al., 1999]. Bilden sich PSCs des Typs 2, so finden hier die grossten Reaktionsraten der heterogenen
Reaktionen statt®. Je nach Hohenbereich ist die Verteilung der PSCs aber unterschiedlich, so dass
je nach Hohe und auch Zeitpunkt ein anderer PSC-Typ der wichtigste Trager der Umsetzung der
heterogenen Reaktionen sein kann.

4.3.3 Die Sedimentation der PSC-Teilchen im PSC-Modul

Im neuen PSC-Modul wird die Sedimentation der festen Teilchen nicht wie im alten Modul fiir
nur eine feste Phase berechnet, sondern es wird nach NAT- und Eisteilchen unterschieden. Durch
die Ermittlung der Sedimentation, iiber die Kalkulation der Sedimentationsgeschwindigkeit und die
Verdnderung von HNQOj5 sowie auch H>O in den jeweiligen Gitterboxen, kann die Denitrifizierung
und Dehydratation der unteren Stratosphére berechnet werden.

Die Sedimentationsgeschwindigkeit

Die Berechnung der Sedimentationsgeschwindigkeit der festen Teilchen (Used(soud) in %) wird im
alten PSC-Modul nach einer Parameterisierung von Waibel [1997] durchgefiihrt. vseq(sonia) ist dabei
abhéngig von der Temperatur, dem Druck und dem mittleren Radius der festen Teilchen (7.4, siche
Gleichung 4.11).

Im neuen PSC-Modul wird die Sedimentationsgeschwindigkeit fiir die Eisteilchen (vsed( rcgy) und
die NAT-Teilchen (vseqvary) separat berechnet. Die Berechnung von wvsqcp erfolgt dabei mit
Hilfe von r;cp entsprechend den Kalkulationen von vgeqsoiiqy im alten Modul (Parameterisierung
von Waibel [1997]).

Die Berechnung von ws.gnar) wurde dagegen neu ins PSC-Modul eingebaut und basiert auf
Carslaw et al. [2002]. Bei der Sedimentationsgeschwindigkeit der NAT-Teilchen wird unterschieden
nach der Grosse der Teilchen, d.h. die Sedimentationsgeschwindigkeit wird fiir jede Grossenklasse
berechnet (Vseq(nar),;,)- Vsed(NAT),,;,, ist somit abhéngig vom Radius des jeweiligen NAT-Partikel in
der entsprechenden Grossenklasse (ryar,,) sowie von einem sogenannten Sedimentationsfaktor (S
in =) und wird wie folgt berechnet:

ms

Used(NAT) i = STN AT, (4.26)

Die Berechnung des Sedimentationsfaktors erfolgt nach Gleichung 4.27:

_ 29pNarCe

S
94

(4.27)

mit g=Erdbeschleunigung (9.81%), pyar=kristalline Massendichte von NAT (1626 kg,

m3
C.= ,,Cunningham slip flow correction factor” (dimensionslos) und 7,=Viskostitéit der Luft (in -Z).

>Vorausgesetzt die Reaktionswahrscheinlichkeiten fiir die drei PSC-Typen weichen bei der jeweiligen heterogenen
Reaktion nicht zu stark voneinander ab.
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Der ,,Cunningham slip flow correction factor wird dabei noch einmal separat berechnet:

—lAerATbin )

Lunos 1.257+0.4e< "HNOg

C.=1+ (4.28)

T"NATy;:,

mit {yyo,=mittlere freie Wegldnge der H N Os-Partikel (in m).

Die berechneten Sedimentationsgeschwindigkeiten der NAT-Teilchen, eingeteilt in 7 Grossenklas-
sen wie in van den Broek et al. [2004] und in 8 Grossenklassen wie im neuen PSC-Modul, sind
in Abbildung 4.10 dargestellt. Hier wird noch einmal deutlich, warum die 7. Grossenklasse in zwei
Unterklassen geteilt wurde.

Sedimentationsgeschwindigkeit 7 bins Sedimentationsgeschwindigkeit 8 bins
0,140 0140
0120 I8P 0120 —18hPa
o1 241Ps 010 / e UhPa
/’ - 3hPa / 32hPa
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/‘/// ——T0hPa / —+70hPg
0,040 /4/// S0P 000 / ~-901Pa
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0 000 il T T T T 0 000 T T T T

Grossenklassen Gréssenklassen

Abbildung 4.10: Mittlere Sedimentationsgeschwindigkeit (vseq in %) der NAT-Partikel bei Einteilung
in 7 Grossenklassen (links) und 8 Grossenklassen (rechts)

Der Sedimentationsweg

Die Sedimentation selbst wird iiber einen Sedimentationsweg (SedStep in Pa) berechnet, der
angibt, wie gross die vertikale Distanz des fallenden Partikels in einem Zeitschritt ist. Da die vertikale
Koordinate der Druck ist, ist SedStep in Pascal angegeben:

gMAIvasedAt

SedStep =
edStep RyusT

(4.29)

mit g=Erdbeschleunigung (9.81”72), MAIR:O.02897%, p=Druck (in Pa), R,,s=universelle Gaskon-
stante (8.31%2=) und T=Temperatur (in K).
SedStep wird im alten PSC-Modul fiir die festen Teilchen (SedStepsyq) und im neuen Modul

fiir die Eisteilchen (SedStep;cg) sowie fiir die NAT-Teilchen der entsprechenden Grossenklassen
(SedStepn ar,,, ) berechnet.
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Die Denitrifizierung und Dehydratation

Mit Hilfe des Sedimentationswegs wird die Denitrifizierung von H NOs in der Stratosphére berech-
net. Im alten PSC-Modul wird dabei SedStep,,iq verwendet, im neuen Modul wird die Berechnung
fiir jede Grossenklasse durchgefiihrt (SedStepyar,,, ). Es wird dabei fiir jede Gitterbox die Verdnde-
rung von HNO3z (HNOs(change),;, in moly kalkuliert:

bin mol

HNO i,4,k— -SedStep AT (i,5,k— HNO i3,k -SedStep AT (i,5,k
HNOschangers, 1) = eghl) NATGgkl) 80k NATGGR) (4 30)

Poottomi jk-1) — Ptopg,j k1) Poottom i ; k) — Ptopii; k)

Poottom ;i) und Ptopgi ;) sind dabei der Druck am unteren und oberen Rand der entsprechenden
Gitterbox (des Langenkreis i, Breitenkreis j und in der Héhenschicht k) und HNOs; ;) das HNO3-
Volumenmischungsverhéltnis in dieser Gitterbox. Im neuen PSC-Modul ist dabei zu beachten, dass

8
HNOS(change) = Z HNO?)(change)bm (431)

bin=1

ist. Das neue H NOs-Volumenmischungsverhéltnis berechnet sich dann wie folgt:

HNOS(new) = HNOS(old) + HNOS(change) (432)

Fiir die Verédnderung des H,O-Volumenmischungsverhéltnis (H2Ochange)) Werden fiir jede Gitterbox
die gleichen Berechnungen durchgefiihrt, wobei im neuen PSC-Modul SedStep;crp und im alten
PSC-Modul SedStep,,iq verwendet wird. Die Dehydratation kann so ebenfalls berechnet werden.

4.4 Beschreibung der Modellsimulationen

Mit ECHAM5/MESSy1 (Version 1.4) wurden zwei Simulationen, eine mit alter und eine mit neuer
PSC-Parameterisierung fiir den Zeitraum von November 2002 bis Ende 2007 durchgefiihrt.

Fiir die Simulationen wurden dabei die horizontale Auflosung T42 (2.8°) und eine vertikale
Auflésung von 39-Modellschichten gewéhlt. Das Modell wurde wiahrend der durchgefiithrten Simula-
tionen mit Analysen des ECMWF genudgt. Das Nudging wurde dabei bis zu einer Héhe von 13 hPa
(ca. 30.2 km) durchgefiihrt.

Bei beiden Modellsimulationen wurden die Module CLOUD, CONVECT, CVTRANS, DRYDEP,
H,O, HETCHEM, JVAL, LNOX, MECCA, OFFLEM, ONLEM, PSC, PTRAC, QBO, RAD4ALL,
SCAV, SEDI, TNUDGE und TROPOP verwendet.

Mit Hilfe des Moduls MECCA [Sander et al., 2005] wurde fiir die Modellsimulationen die soge-
nannte ,EVAL“ -Chemie verwendet. Sie umfasst fiir die Troposphéire die Ozon-relevante Chemie
inklusive der Nicht-Methan-Kohlenwasserstoffe (NMHCs) bis zu Isopren, sowie die bekannte stra-
tosphérische Chemie inklusive der hauptsichlichen Chlor- [Steil et al., 1998] und Bromreaktionen
[Meilinger, 2000].

Bei der Modellsimulation mit der bisherigen thermodynamischen NAT-Parametrisierung wurden
die Standardeinstellungen verwendet. Diese beinhalten nicht die homogene Nukleation von NAD
und deren Umwandlung zu NAT [Tabazadeh et al., 2002] sondern nur die Bildung von NAT iiber
Eisteilchen [Carslaw et al., 1998].
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Bei der Bildung von Eispartikeln wurde im Modell eine Unterkiihlung von 1.5 K (siche Namelist in
Anhang E) beziiglich der Eiskondensationstemperatur (Tjcg) festgelegt, um so die nétige Ubersiitti-
gung zur Bildung von Eispartikeln zu beriicksichtigen. Die 1.5 K sind dabei ein Kompromiss zwischen
der Annahme der homogenen Nukleation von Eis aus fliissigem stratosphérischen Aerosol (SSA,STS)
[Tabazadeh et al., 1997; Carslaw et al., 1998; Koop et al., 2000], welche hohere, und der heterogenen
Nukleation von Eis an SAT-Teilchen, welche niedrigere Unterkiihlungen benétigt [Fortin et al., 2003].

Der minimale Radius (7,:,), mit dessen Hilfe die Anzahldichte der festen Teilchen berechnet
wird, ist in der Simulation mit alter NAT-Parameterisierung auf 0.1 pm festgelegt, die maximale
Anzahldichte N,,q, fiir die festen Teilchen liegt bei 10000 %

Die Modellsimulation mit der neuen NAT-Parameterisierung versucht der homogenen Nukleati-
on von NAD und dessen Umwandlung zu NAT zu entsprechen, in dem zur Bildung von NAT eine
notwendige Unterkiihlung von 3 K angenommen wird. Diese Unterkiihlung entspricht zum einen der
NAD-Kondensationstemperatur [Carslaw et al., 2002] und ist zum anderen durch arktische Messun-
gen [Schlager et al., 1990; Dye et al., 1992] begriindet, in welchen die NAT-Bildung erst bei ca. 3 K
unter der NAT-Kondensationstemperatur beobachtet wurde.

Fiir die Bildung von Eis wurde im neuen PSC-Modul die gleiche Unterkiihlung von 1.5 K wie im
alten PSC-Modul gewéhlt. Ebenfalls ist r,,,;, gleich gesetzt. Es wird allerdings eine andere maximale
Anzahldichte (Npq,) mit 25000 # festgelegt, welche hier den oberen Wert fiir die Anzahldichte von
Nicp darstellt. Die Notwendigkeit dieses hoheren Betrages ist darin begriindet, dass in der neuen
Simulation nicht mehr N, und 744 fiir die Berechnung der heterogenen Reaktionsraten auf NAT
verwendet werden, sondern Nya7 und ryar, wobei Ny mit simulierten Werten im Bereich von

102 % (siche unten) deutlich geringer ist als Nyu;q mit Werten im Bereich 10* %

Die in dieser Simulation (im Vergleich zur Simulation mit der thermodynamischen NAT-Para-
meterisierung) entstehenden geringeren heterogenen Reaktionsraten auf NAT wéhrend des antarkti-
schen Winters werden so durch hohere heterogene Reaktionsraten auf Eis ausgeglichen. Die Anzahl-
dichte von 25000 # liegt. dabei im Bereich der beobachteten Anzahldichten, welche je nach Autor
im Bereich von 10— bis 5- 10° - liegen (Hofmann et al., 1989; Dye et al., 1992; Voigt et al., 2000;

m3

Fahey et al., 2001; Newman et al., 2003; Brooks et al., 2004).

4.5 FErgebnisse der Simulation mit neuer PSC-Parameterisierung

Mit Hilfe der neuen PSC-Parameterisierung werden die NAT-Partikel, wie in Abschnitt 4.1 be-
schrieben, in verschiedene Grossenklassen eingeteilt. Um das Wachstum iiber die 8 Gréssenklassen
darzustellen, wird hier die Entwicklung der NAT-Verteilung im Mai 2004 wéhrend des Anfangs des
siidhemisphérischen Winters gezeigt.

Zunéachst werden die Temperaturverteilungen im Mai 2004 (Abbildung 4.11) betrachtet. In allen
Abbildungen ist die Temperatur von 194.2 K und 191.2 K gekennzeichnet. 194.2 K charakteri-
siert dabei die NAT-Kondensationstemperatur. Diese ist giiltig fiir die angegebene Druckhohe von
54 hPa und fiir ein HyO-Mischungsverhéltniss von 4.2 ppmv und ein H NOs-Mischungsverhéltnis
von 5.2 ppbv. Mit hoheren [tieferen] Mischungsverhéltnissen von H,O und/oder H NOs steigt [sinkt]
die NAT-Kondensationstemperatur iiber [unter] 194.2 K (siche Anhang F).

Unterschreitet die lokale Temperatur die NAT-Kondensationstemperatur, so wird der Wachs-
tumsfaktor fiir die NAT-Teilchen (G in Gleichung 4.19) positiv. Sind allerdings an dem lokalen
Gitterpunkt noch keine NAT-Teilchen vorhanden, so muss zuerst die Initialisierungstemperatur von
191.2 K unterschritten werden, welche die in dieser Simulation festgelegte notwendige Unterkiihlung
von 3 K beriicksichtigt.



82 4 EINE NEUE PSC-PARAMETERISIERUNG

Wird an einem Gitterpunkt die Initialisierungstemperatur unterschritten, so findet an diesem ein
relativ schnelles Wachstum der NAT-Teilchen statt, da nach Auftreten der ersten NAT-Teilchen die
notwendige Unterkiihlung nicht mehr notig ist. Diese NAT-Teilchen werden in den darauffolgenden
Zeitschritten in angrenzende Gitterboxen transportiert, so dass in diesen die Unterkiihlung ebenfalls
nicht mehr notwendig ist und dort, soweit die lokale Temperatur unter der NAT-Kondensations-
temperatur liegt, ebenfalls ein NAT-Wachstum stattfindet.

In Abbildung 4.11 (oben links) ist in den zonalen Mitteln der Temperatur zu erkennen, dass die
Temperatur in Richtung Siidpol kontinuierlich von Anfang Mai an absinkt. Es ist ersichtlich, dass
die Temperatur auf 87.9°S am 16. Mai 2004 die Initialisierungstemperatur von 191.2 K erreicht.
Auf 85.1°S wird diese einen Tag spéter erreicht. Betrachtet man die zonal abhéngigen Zeitserien
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Abbildung 4.11: Zeitserie der Temperatur (in K) auf 54 hPa (ca. 20.5 km) fiir den Mai 2004 in den
siidhemisphérischen hohen Breiten. Links oben: zonal gemittelte Temperaturen fiir die Breitenkreise:
87.9°S (schwarz), 85.1°S (hellblau), 82.3°S (blau), 79.5°S (griin) und 76.7°S (violett). Die anderen drei
Abbildungen zeigen die Temperaturen zonal abhéngig von bestimmten Lingengraden. Dabei werden
die Breitenkreise 87.9°S (rechts oben), 85.1°S (links unten) und 82.3°S (rechts unten) betrachtet. Es
sind die Léngenkreise 0°O (hellblau), 90°O (blau), 180°0O (griin) und 90°W bzw. 270°O (violett),
sowie das zonale Mittel (schwarz) dargestellt. Bei allen Abbildungen sind die Temperaturen 194.2 K
(rote Gerade) und 191.2 K (rosa Gerade) gekennzeichnet.
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der Temperaturen (Abbildung 4.11 (oben rechts bis unten rechts)), so ist zu erkennen, dass die
Temperaturen auf einem Breitenkreis nicht homogen sind. Die zonale Abhéngigkeit der Temperatur
nimmt dabei mit abnehmender Breite zu. Auf 87.9°S und 270°O und 85.1°S und 270°O wird dabei
am frithesten, ndmlich am 15. Mai 2004 (12 Uhr), die Initialisierungstemperatur erreicht. Die ersten
NAT-Teilchen werden so in dieser Region gebildet. Durch Transport in umliegende Gitterboxen wird
ein Wachstum der NAT-Teilchen initiiert.

Um das Wachstum der NAT-Teilchen im Modell nachzuvollziehen, ist, wie erwéhnt, neben der
Betrachtung der lokalen Temperatur auch die Betrachtung der H,O- und H N O3-Mischungsverhélt-
nisse notig, da die NAT-Kondensationstemperatur von diesen abhéngt. In Abbildung 4.12 sind daher
diese drei Grossen und in Abbildung 4.13, um das Wachstum der NAT-Teilchen iiber die verschiede-
nen Grossenklassen zu verdeutlichen, das in NAT gebundene H NOj fiir verschiedene Grossenklassen
fiir den Zeitraum vom 15.5.2004 bis zum 18.5.2004 dargestellt. Es wurden dabei die Grossenklassen 1
(0 pm bis 0.2 pm), 4 (2.0 pwm bis 6.0 pm) und 5 (6.0 pwm bis 9.0 um) zur Verdeutlichung ausgewihlt.

Am 15.Mai 2004 00:00 Uhr ist die Temperatur nirgends innerhalb der siidlichen, hohen Breiten
unter die Initialisierungstemperatur von 191.2 K gefallen. Die Region, in welcher Mischungsverhélt-
nisse von HyO iiber 4.2 ppmv und von HNQjs iiber 5.2 ppbv vorkommen, umfasst noch fast, mit
Ausnahmen in der Region um 70°S, 270°0O, den ganzen Bereich siidlich von 70°S und dariiber hin-
aus. Am 16. Mai 2004 00:00 Uhr ist die Temperatur in einer Region von 90°S bis ca. 82°S um den
Liangengrad von 315°0 unter 191.2 K gesunken.

Das Unterschreiten der Initialisierungstemperatur und somit die erste Bildung von NAT-Teilchen
in der Grossenlasse 1 fand so im Laufe des 15. Mai 2004 statt. Aufgrund des Transports und der
Diffusion dieser NAT-Teilchen in den nach der Initialisierung folgenden Zeitschritten ist in der Dar-
stellung von HN O3y ary in Grossenklasse 1 schon die gesamte Region, in der die Temperatur unter
die gegebene NAT-Kondensationstemperatur von 194.2 K gefallen ist, mit NAT-Teilchen bedeckt.
Es sind sogar schon erste NAT-Teilchen iiber 2 pum gewachsen, so dass diese in Grossenklasse 4
ersichtlich sind. Nach Initialisierung findet so im Modell ein recht starkes Wachstum statt. Vor al-
lem horizontal findet, aufgrund des sehr schnellen Ausbreitens durch Diffusion und Transport, eine
erste Bildung auch in Regionen statt, in welchen die Initialisierungstemperatur von 191.2 K nicht
unterschritten ist.

In den zwei folgenden Tagen findet in den Gebieten, in denen die Temperatur unter der NAT-
Kondensationstemperatur liegt, ein Wachstum der NAT-Teilchen statt, so dass auch in der 5. Grossen-
klasse ab dem 17. Mai NAT-Anzahldichten ersichtlich sind. In der 4. Grossenklasse breitet sich das
Gebiet mit PSCs (Typ la) vom 16. Mai bis 18. Mai nach Norden, Nordosten, Osten und Siidosten
aus. Vom Pol aus Richtung Westen und Stidwesten findet keine Ausbreitung statt. Dies ist verur-
sacht durch ein Vordringen von westlichen Luftmassen mit niedrigeren Mischungsverhéltnissen von
H50- und HNOj3 Richtung Pol. Niedrigere Werte von H,O und H NOj fithren zu einem geringeren
Wachstumsfaktor, so dass sich das Wachstum der NAT-Teilchen nur noch langsam fortsetzt oder
gar nicht mehr stattfindet.

Am 17. Mai 2004 und 18. Mai 2004 sind so in Gebieten unterhalb 194.2 K iiberall NAT-Teilchen
mit sehr kleinen Radien vorhanden (Grossenklasse 1), das Wachstum zu grosseren Teilchen mit
Radien tiber 2 pum (Grossenklasse 4 und 5) hat aber nur dort stattgefunden, wo zusétzlich zu der
tiefen Temperatur auch hohere Mischungsverhéltnisse von H>O und H N3 vorhanden sind.

Durch die Darstellung des Wachstums der NAT-Teilchen von der Grossenklasse 1 iiber die Grossen-
klasse 4 bis hin zur Grossenklasse 5 ist ersichtlich, dass die neue PSC-Parameterisierung erfolg-
reich implementiert wurde. Die Grossenklasse 2 (nicht gezeigt) verhilt sich dabei fast identisch mit
Grossenklasse 1, Grossenklasse 3 (nicht gezeigt) hat eine dhnliche Verteilung wie Grossenklasse 4.
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Abbildung 4.12: Entwicklung der Temperatur (in K) (links), H>O in ppmv (Mitte) und HNOj3 in
ppbv (rechts) auf 54 hPa (ca. 20.5 km) fiir die siidpolaren Breiten siidlich von 50° und die Zeitperiode
15.05.04 bis 18.05.04 jeweils 0 UT (von oben nach unten). Bei der Temperatur sind 194.2 K (rote
Linie) und 191.2 K (griine Linie), bei H,O 4.2 ppmv (blaue Linie) und bei HNO;3 5.2 ppbv (blaue
Linie) gekennzeichnet. Gitterabsténde: Breitenkreise 20°, Léngenkreise 45°
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Abbildung 4.13: Wachstum der NAT-Teilchen {iber verschiedene Grossenklassen dargestellt als
HNOs in NAT mit den Grossenklassen 1 (0.0 bis 0.2 pm) (links), 4 (2.0 bis 6.0 wm) (Mitte) und
5 (6.0 bis 9.0um) (rechts) auf 54 hPa (ca. 20.5 km) fiir die siidpolaren Breiten und die Zeitperi-
ode 15.05.04 bis 18.05.04 jeweils 0 UT (von oben nach unten). Gitterabstdnde: Breitenkreise 20°,
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Abbildung 4.14: Zonal gemittelte Zeitserien der NAT-Teilchen, dargestellt als HNO; in NAT (in
ppbv) in den Grossenklassen 1 bis 8 am Siidpol fiir die Stratosphére (von 1 hPa (ca. 48.5 km) bis
250 hPa (ca. 9.8 km)) von April bis November 2004
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Um die zeitliche Entwicklung der verschieden NAT-Grossenklassen zu verdeutlichen, sind in Ab-
bildung 4.14 die Grossenklassen 1 bis 8 dargestellt. Es sind dabei 8 Zeitserien des HN O3 ,,, am
Stidpol (87.9°S) fiir den Hohenbereich der Stratosphére gezeigt. Es werden so NAT-Radien blS 20 wm
beriicksichtigt, wobei Radien iiber 16 pm am Siidpol in diesem Zeitraum nicht simuliert werden. Da
in der Abbildung Volumenmischungsverhéltnisse von HNOj ., verwendet werden, die Berechnung
der NAT-Teilchen aber in Anzahldichten stattfindet (maximal 230 %), welche die Grundlage fiir die
Berechnung von H NOj3 in NAT sind, sind die dargestellten Werte hohen- bzw. dichteabhéingig. Bei
gleichbleibender Anzahldichte der NAT-Teilchen erhoht sich das Mischungsverhéltnis von HNOj,
welches in NAT gebunden ist, mit abnehmender Dichte.

Die Bildung von NAT beginnt, wie erwiahnt, wihrend des 15. Mai 2004. Mit Beginn des 16. Mai
sind NAT-Teilchen in den Grossenklassen 1 bis 3 auf 87.9°S vorhanden, d.h. die grossten Teilchen
sind zu diesem Zeitpunkt maximal 2 um gross. In den folgenden Tagen wachsen die NAT-Teilchen,
so dass auch in den Grossenklassen 4 bis 7 NAT-Partikel vorhanden sind. Die ersten Teilchen mit
Radien iiber 12 pm treten dabei am 19. Mai 2004 in den Hohen von 40 hPa bis 90 hPa auf. Diese sehr
grossen Teilchen (,NAT-Rocks“) sind allerdings nicht sehr lange vorhanden. Sie entstehen nur unter
optimalsten Bedingungen fiir NAT, d.h. sehr tiefen Temperaturen und hohen Mischungsverhéltnissen
von HNQOj3. Dem entsprechend sind sie in der Stratosphére auch nicht sehr lange vorhanden. Sie
werden sehr schnell sedimentiert oder schrumpfen wieder.

So sedimentieren zuerst die grossten NAT-Partikel mit Radien {iber 9 pum und darauffolgend
Partikel mit Grossen iiber 6 pm. Anfang September befinden sich z.B. nur noch wenige Partikel
der Grossenklasse 5 in der Stratosphére, wohingegen die kleineren Partikel der Grossenklassen 1
bis 4 in den Druckhchen von 20 hPa bis 150 hPa noch zahlreich vorhanden sind. NAT-Partikel der
Grossenklassen 6 und 7 sind zu diesem Zeitpunkt nicht mehr existent.

LONGITUDE : 1.4W(—1.4) to 1.4%(358.6) (averaged) LONGITUDE : 1.4%(—1.4) to 1.4%W(358.6) {averaged)
LATITUDE : 67.95 DATA SET: tracer_gp_2004.me LATITUDE : 67.95 DATA SET: pse.me
IMK_MESSy IMK_MESSy

aPR v s uL aue
CONTOLR: HNO3_NAT [ppbv] 20 04 CONTOLIR: nurmber sene. NAT porticis [1/m-3) 2004
HNO3_NAT [ppbv] number dens. NAT particle [1/m—3]

z (LOGAPRESSU RE, PA)

Abbildung 4.15: Zonal gemittelte Zeitserien des HNO3 in NAT (in ppbv) (links) und der NAT-
Anzahldichte (in 1) (rechts) fiir die Stratosphére (von 1 hPa (ca. 48.5 km) bis 250 hPa (ca. 9.8 km))
von April bis Nove_mber 2004

In Abbildung 4.15 (links) ist das gesamte HNOj3 aller Grossenklassen, welches in NAT gebunden
ist, dargestellt, in Abbildung 4.15 (rechts) die Anzahldichte von NAT. Es ist zu erkennen, dass im
Laufe des siidhemisphérischen Winters die Anzahldichte von NAT und damit gekoppelt das Mi-
schungsverhéltnis von HNOQOs, ,,. abnimmt. Dies ist verursacht durch die Entfernung der grésseren
NAT-Partikel aus der Stratosphére durch Sedimentation und der damit verbundenen Denitrifizie-
rung, welche zu niedrigeren H N O3-Mischungsverhéltnissen fiihrt, welche kein neues Wachstum von
mittleren zu grosseren NAT-Partikeln zulassen.
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Abbildung 4.16: Zeitserie der NAT-Radien (in wm) (oben links), der Sedimentationsgeschwindig-
keit (in ) (oben rechts), der HNOs-Anderung nach einem Zeitschritt (in ppbv) (unten links)
und des H NOs-Mischungsverhéltnisses (unten rechts) am Sitidpol fiir die Stratosphére (von 1 hPa
(ca. 48.5 km) bis 250 hPa (ca. 9.8 km)) von April bis November 2004

In Folge dessen ist in Abbildung 4.16 (oben links) erkennbar, dass der mittleren Radius der NAT-
Partikel von Mitte Mai bis Anfang Oktober in der PSC-Region kontinuierlich abnimmt. Dies fiihrt
zu ebenfalls abnehmenden Sedimentationsgeschwindigkeiten, dargestellt in Abbildung 4.16 (oben
rechts). Der mittlere Radius erreicht sein Maximum iiber dem Siidpol kurz nach der Entstehung
von NAT Mitte Mai 2004. Zu diesem Zeitpunkt ist noch soviel H NO3 vorhanden, dass noch grosse
Partikel entstehen kénnen. Der zonal gemittelte mittlere Radius nimmt zwischen 10 hPa (1032 Pa)
und 60 hPa (10*® Pa) von ca. 2 um auf ca. 5 um zu. Im Hohenbereich von 80 hPa (10%Y Pa) bis
100 hPa (10*° Pa) erreicht er sein Maximum von iiber 10 pm.

Die Ursache des zunehmenden Radius liegt dabei wieder in der Sedimentation. In tieferen Hohen-
schichten befinden sich grossere NAT-Partikel, welche aus hoheren Schichten sedimentiert sind. Das
Maximum von iiber 10 pum ist allerdings nur dadurch zu erkldren, dass an diesen Gitterpunkten
ausschliesslich grossere NAT-Partikel vorhanden sind, welche durch Sedimentation eingebracht sind
und aufgrund der Umgebungsvariablen keine kleinere NAT-Partikel entstehen konnen.

Im Laufe des weiteren zeitlichen Verlaufes von Juni bis Oktober 2004 sinkt der zonal gemittelte
mittlere Radius aufgrund der immer kleineren NAT-Partikeln, was sich auch in einer immer kleiner
werdenden Sedimentationsgeschwindigkeit ausdriickt.
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Durch die Sedimentation der grosseren NAT-Partikel dndert sich die Verteilung von H NOj3 in der
Stratosphire. Die Anderung von HNOs innerhalb einer Gitterbox und eines Zeitschritts ist dabei in
Abbildung 4.16 (unten links), sowie das Volumenmischungsverhéltnisses von H NO3 in Abbildung
4.16 (unten rechts) dargestellt. In den Hohenschichten von 10 hPa bis 60 hPa ab Mitte Mai und
10 hPa bis 100 hPa ab Anfang Juni findet durch Sedimentation der NAT-Partikel eine Abnahme
von HNOQs statt. In den Regionen, in denen die eingetragenen sedimentierten Partikel verdampfen,
ab Mitte Mai bis Ende Mai von 80 hPa bis 100 hPa, ab Anfang Juni unter 100 hPa, wird HNOj3
eingetragen.

Dies wird auch verdeutlicht durch die H N O3-Volumenmischungsverhéltnisse. So sind die Regionen
mit Eintrag der NAT-Teilchen aus hoheren Schichten deutlich mit lokalen Maxima zu erkennen. In
den Regionen, in denen H NOj entfernt wird, sinken die Mischungsverhéltnisse unter 1 ppbv, was
im polaren Friithling zu einer Verzogerung der Ozonerholung fiihrt (siehe Abschnitt 1.3).

Die Ausfithrungen in diesem Unterkapitel haben verdeutlicht, dass die Implementierung der neu-
en PSC-Parameterisierung im PSC-Modul von ECHAM5/MESSy1 erfolgreich durchgefiihrt wurde.
Sowohl das Wachstum und das Schrumpfen bzw. Verdampfen der NAT-Teilchen sowie deren Ein-
ordnung in die verschiedenen Grossenklassen ist erfolgreich nachzuvollziehen. Die charakteristische
Bildung der PSC-Wolken des Typs 1a sowie auch die Sedimentation der NAT-Teilchen und die damit
verbundenen Denitrifizierung der Stratosphére ist im Modell ersichtlich.

4.6 Ein Vergleich der Simulationen mit neuer und bisheriger
PSC-Parameterisierung

In diesem Unterkapitel findet ein Vergleich zwischen einer Simulation mit bisheriger thermodyna-
mischer PSC-Parameterisierung (,alte Simulation®), wie in Abschnitt 4.3.1 beschrieben, und einer
Simulation mit neuer PSC-Parameterisierung (,neue Simulation®), basierend auf Wachstum und
Verdunstung der NAT-Teilchen, beschrieben in Abschnitt 4.3.2, statt. Die Modellkonfiguration der
beiden Simulationen, welche den Zeitraum von November 2002 bis Ende 2007 umfassen, sind in
Abschnitt 4.4 beschrieben.

Zur Verdeutlichung der Unterschiede zwischen den beiden PSC-Parameterisierungen werden je-
weils zwei Zeitrdume der polaren Winter und Friihlinge der Nordhemisphére und der Siidhemisphére
diskutiert. Fiir die nordlichen polaren Breiten sind dabei die beiden Zeitrdume November 2002 bis
April 2003 und November 2006 bis April 2007 gew#hlt (Abschnitt 4.6.2), fiir die siidlichen pola-
ren Breiten die beiden Zeitraume April bis November 2003 und April bis November 2006 (Ab-
schnitt 4.6.3).

4.6.1 Anzahl- und Oberflichendichte der PSC-Teilchen

Neben der unterschiedlichen PSC-Parameterisierung ist der Hauptunterschied zwischen den beiden
durchgefiithrten Simulationen die vorgegebene maximale Anzahldichte (N4, siehe PSC-Namelist,
Anhang E) fiir feste Teilchen in der alten Parameterisierung bzw. Eisteilchen in der neuen Parame-
terisierung (siehe Abschnitt 4.4)5. In der alten Simulation betrigt N,,q, fiir feste Teilchen 10000 #,
in der neuen Simulation betragt N,,.., fiir Eisteilchen 25000 # Dies hat Folgen fiir die mittleren
Radien und Oberflachendichten der Teilchen.

CFeste Teilchen in der alten Simulation (siehe Gleichung 4.8 bis 4.10) und Eisteilchen in der neuen Simulation
(siehe Gleichung 4.9 bis 4.10) werden dabei nach dem gleichen thermodynamischen Prinzip gebildet.
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Abbildung 4.17: Zonal gemittelte Zeitserien der Anzahldichten (in —3) (oben), mittleren Radien
(in pwm) (Mitte) und Oberflichendichte (in g%) (unten) der Eisteilchen (neue Simulation) (links)
und festen Teilchen (alte Simulation) (rechts) am Siidpol (87.9°S) fiir die Stratosphédre (250 hPa
(10*4 Pa) bis 1 hPa (10?° Pa)) und den Zeitraum April bis November 2004

In Abbildung 4.17 (oben) werden die Unterschiede verdeutlicht. So ist hier zu erkennen, dass fir
den antarktischen Winter und Friihling 2004 am Stidpol (87.9°S) die Anzahldichten der Eisteilchen
(Nicg) in der neuen Simulation zwischen Juni und September iiber mehrere Hohenschichten und
ldngere Zeitperioden 25000 # betragen. In der alten Simulation finden sich hingegen Anzahldichten
der festen Teilchen (Ngoq) von 10000 n% Entsprechend dieser Anzahldichten variieren die Radien
und Oberflichen der Teilchen. Es gilt bei gleicher Masse, je hoher die Anzahldichten desto kleiner
die Radien und desto grosser die Oberflédchen.
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Abbildung 4.18: Zonal gemittelte Zeitserien der Anzahldichten (in —) (oben links), mittleren Ra-
dien (in pm) (oben rechts) und Oberflichendichte (in €2 ) (unten) der NAT-Teilchen in der neuen

cm3

Simulation am Siidpol (87.9°S) fiir die Stratosphiire (250 hPa (10** Pa) bis 1 hPa (10*° Pa)) und
den Zeitraum April bis November 2004

So sind im zeitlichen und vertikalen Mittel die mittleren Radien der Eisteilchen (r;cg) in der
neuen Simulation kleiner als die mittleren Radien der festen Teilchen (74,4) in der alten Simulation
(Abbildung 4.17 (Mitte)). Gut zu erkennen ist dies z.B. Mitte bis Ende Juni und Mitte bis Ende
Juli in den Hohenschichten von 100 hPa (10*° Pa) bis 25 hPa (1034 Pa). So ist z.B. r;cg Mitte bis
Ende Juni in diesen Hohen mit 6 bis 9 pum deutlich kleiner als im Vergleich r,,;4 mit 8 bis 11 pm.
In den Hohenschichten unterhalb 25 hPa (10%* Pa) ist ein Vergleich aufgrund unterschiedlicher
Sedimentation schwierig.

Die Oberflachendichten von Eis (A;cg) sind entsprechend der kleineren Radien und der hoheren
Anzahldichten in der neuen Simulation im zeitlichen und vertikalen Mittel grosser als die Ober-
flichendichten der festen Teilchen (Agpiq) in der alten Simulation (Abbildung 4.17 (unten)).

In Abbildung 4.18 sind die Anzahldichten (Nyar), die mittleren Radien (ryar) und die Ober-
flachendichten (Aya7) der NAT-Teilchen in der neuen Simulation fiir den antarktischen Winter 2004
am Stidpol (87.9°S) dargestellt. Im Vergleich zu Njog und Nyiq (Abbildung 4.17) ist Ny ar mit Wer-
ten von maximal 230 - relativ klein. Dementsprechend ist auch Ay 4 mit Werten im Bereich von

3

10-10 ;’Z—i bis 107° izi deutlich kleiner als A;cp und Agyiq, deren Werte im Bereich von 1077 <2
: 6

bis 10~

cm

cm2 :
o liegen.
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In der neuen Simulation ist von daher fiir die Berechnung der Geschwindigkeitskonstanten « der
heterogenen Reaktionen, sobald Eispartikel mit N,,,, simuliert sind, Ay a7 gegeniiber A;cg in erster
Néherung zu vernachléssigen. Die relevanten PSC-Oberflachendichten fiir x sind dann A;cg und die
Oberfldchendichte der fliissigen Aerosole (Arrg) (hier nicht gezeigt).

In der alten Simulation ist dies anders. Hier wird fiir die Berechnung der Geschwindigkeitskon-
stanten der heterogenen Reaktionen auf NAT und ICE A,y verwendet. Die berechneten Geschwin-
digkeitskonstanten auf den NAT-Teilchen werden somit in der alten Simulation bei der Berechnung
deutlich grosser als in der neuen, die auf den Eisteilchen dahingegen kleiner. Die relevanten PSC-
Oberflachendichten fiir eine heterogene Reaktion in der alten Simulation sind Ayiq und Aprg.

Bei einer groben Betrachtung der relevanten PSC-Oberflachendichten, im Bezug auf die Berech-
nung der Geschwindigkeitskonstanten der heterogenen Reaktionen, miissen so in der neuen Simula-
tion A;cp und Anar addiert und in der alten Simulation A,,;g mit zwei multipliziert werden. Da
Apnar im antarktischen Winter und Friihling gegeniiber A;cg in der neuen Simulation vernachléssig-
bar ist, kann in diesem Zeitraum A;cr auch alleine betrachtet werden. Dies wird in Abschnitt 4.6.3
bei der Betrachtung der siidhemisphérischen PSC-Bildung und dem resultierenden Ozonabbau von
Bedeutung sein.

4.6.2 PSCs und Ozonabbau im nordpolaren Winter und Friihling

Betrachtung des nordpolaren Winter 2002/2003

Mit Hilfe der dargestellten Zeitserien in den Abbildungen 4.19 bis 4.21 werden zunéchst die
Bildung und Existenz der PSCs und deren Folgen auf die Atmosphérenchemie in Bezug auf den

Ozonabbau wihrend des nordhemisphérischen Winters und Friihlings von November 2002 bis April
2003 diskutiert.

In Abbildung 4.19 sind die simulierten Oberflachendichten der verschiedenen PSC-Teilchen dar-
gestellt. Es werden dabei in der Simulation mit der neuen PSC-Parameterisierung das fliissige Stra-
tosphérenaerosol, die NAT- und die Eisteilchen beriicksichtigt, in der Simulation mit der bisherigen
PSC-Parameterisierung das fliissige Stratosphérenaerosol und die festen Teilchen.

Es ist zu erkennen, dass im Zeitraum von November 2002 bis April 2003 am Nordpol (87.9°N)
sowohl in der alten als auch in der neuen Simulation in der Hohenschicht von 50 hPa (10*7 Pa)
bis 200 hPa (10*? Pa) durchgehend fliissige Stratosphirenaerosole vorkommen. Die Gréssenordnung
der fliissigen Oberflichendichten liegt dabei zwischen 5 - 10~ imﬂ; bis 2 - 1078 ZZ—§ In den Schichten
itber 50 hPa sind nur wéhrend des Dezembers Oberflichendichten von fliissigen Teilchen erkennbar.
Dabei handelt es sich um STS-Teilchen, die sich bei niedrigeren Temperaturen bilden und zu einer

starken Volumen- und Oberflachenzunahme des fliissigen Aerosols fithren.

Es werden dabei relativ hohe Oberflichendichten von bis zu 4 - 1078 ?m”—i in der neuen Simulation

und maximal 1-1077 2’;2—? in der alten Simulation im Héhenbereich von 15 hPa (1032 Pa) bis 50 hPa

erreicht. Zwischen 50 hPa und 200 hPa erkennt man Ende Dezember ebenfalls in beiden Simulationen
eine Oberflichenzunahme auf Werte {iber 2 - 1078 ;mn—z Es ist davon auszugehen, dass es auch hier

zu einer Bildung von STS gekommen ist.

Feste Teilchen werden in der alten Simulation, bis auf eine kurze Episode Ende Dezember in
der Hohenschicht von 150 hPa (10*? Pa), nicht simuliert. In der neuen Simulation werden dement-
sprechend Eisteilchen ebenfalls nur einmal sehr kurz Ende Dezember in der gleichen Héhenschicht
gebildet.
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Abbildung 4.19: Zonal gemittelte Zeitserien der Oberflachendichte (in iz—z) der unterschiedlichen
PSC-Typen am Nordpol (87.9°N) fiir die Stratosphire (250 hPa (10** Pa) bis 1 hPa (10*° Pa))
und den Zeitraum des arktischen nordhemisphérischen Winters und Friihlings 2002/2003. Links:
neue Simulation mit Oberflachendichte der fliissigen Stratosphérenaerosole (oben), des PSC-Typs
1b (NAT) (Mitte) und des PSC-Typs 2 (Eis) (unten). Rechts: alte Simulation mit Oberflichendichte
der fliissigen Stratosphérenaerosole (oben) und der festen Teilchen (Mitte)
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NAT-Teilchen hingegen werden in der neuen Simulation im Héhenbereich von 20 hPa (10%® Pa)
bis 60 hPa (10%® Pa) ab Anfang Dezember gebildet. Diese treten Ende Dezember verstirkt auf und
kommen hier auch in Héhenbereichen von 60 hPa bis 200 hPa (2104'3 Pa) vor. Die Oberflichendichten
der NAT-Teilchen erreichen hier mit Werten iiber 8 - 10710 &> ihr Maximum.

Das simulierte Vorkommen von NAT-Teilchen im Dezember 2002 entspricht dabei den Beobach-
tungen von MIPAS auf ENVISAT, welches in diesem Zeitraum ebenfalls NAT-Teilchen detektiert
hat [Hopfner et al., 2006a, 2006b]. Ein Vergleich mit MIPAS auf ENVISAT wird im nichsten Un-
terkapitel 4.7 gezeigt.
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Abbildung 4.20: Zonal gemittelte Zeitserien der Differenzen (neue - alte Simulation) von HNOs(y ar
(oben links), HNO3(L1¢) (oben rechts), HNO3 (unten links) und ClO, (unten rechts) (alle in ppbv)
am Nordpol (87.9°N) fiir die Stratosphére (250 hPa (10** Pa) bis 1 hPa (10*° Pa)) und den Zeitraum
des arktischen nordhemisphérischen Winters und Friihlings 2002/2003

In Abbildung 4.20 (oben) ist die Differenz des gebundenen HNO3 in NAT (HNOj(yar)) und die
Differenz des H N Oj in stratosphérischen Aerosol (HNOj3(11q)) © zwischen neuer und alter Simulation

"Aufgrund des Bildungsmechanismus der STS-Teilchen (siehe Abschnitt 4.2.2) handelt es sich bei HNOs11¢)
hauptsichlich um HNOs , das in STS gebunden ist.
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dargestellt. Da in der alten Simulation der PSC-Typ la (NAT) nicht gebildet wird (Abbildung 4.19)
ist die Differenz von HNOsnxar) in den Regionen und Zeitrdumen positiv, in denen NAT in der
neuen Simulation vorhanden ist. Die Differenz von HNO3nary erreicht dabei maximal 0.45 ppbv.

Bei HNOs3(11g) sind nur sehr kleine Differenzen zwischen der neuen und alten Simulation zu
erkennen. Ein etwas grosserer Peak ist Ende Dezember mit Werten von kleiner -6 ppbv um die von
Hohenschicht 40 hPa (10%¢ Pa) ersichtlich. In diesem Bereich wird in der alten Simulation mehr
STS gebildet. Dies ist begriindet durch die NAT-Bildung in der neuen Simulation, welche H NOj3 in
NAT bindet und dieses H NOj3 so nicht zur Bildung von STS zur Verfiigung steht.

Abbildung 4.20 (unten) zeigt die Differenzen von HNOs; und ClO, zwischen neuer und alter
Simulation. In der Verteilung der Differenz von H N Os ist die Denitrifizierung in der neuen Simulation
zu erkennen. So wird ab Dezember in den Héhenbereichen 20 hPa (10%3 Pa) bis 60 hPa (103® Pa),
in denen in der neuen Simulation NAT zu finden ist, H NO3 aus der Gasphase entfernt und zum
Teil durch Sedimentation nach unten transportiert. Die Sedimentation wird dabei auch durch das
Verdunsten der nach unten transportierten Teilchen verdeutlicht. So befindet sich unterhalb dem
Bereich mit negativen ein Bereich mit positiven H N Os-Differenzen (Renitrifizierung).

Die Chloraktivierung, die das Resultat der heterogenen Reaktionen an den Oberflachen der PSC-
Teilchen ist, tritt aufgrund der NAT-Bildung in der neuen Simulation verstiarkt auf. So finden sich
im Dezember in den Hohenbereichen von 20 hPa (1033 Pa) bis 60 hPa (10*® Pa) bis zu 1.5 ppbv
mehr ClO, in der neuen gegeniiber der alten Simulation.

In den beiden Abbildungen der Differenzen von HNO3 und ClO, ist, insbesondere in der obe-
ren Atmosphére oberhalb 10 hPa, ein Art Hintergrundrauschen zu erkennen. Dies wird durch eine
geringfiigig andere Dynamik in den beiden Simulationen verursacht.

Die Dynamik varriert dabei in Bereichen stérker, in denen nicht genudgt wird. In diesen Be-
reichen werden geringfiigige Anderungen in der Dynamik, verursacht z.B. durch unterschiedliche
Erwarmungsraten durch die Absorption von Strahlung durch verschiedene Ozonkonzentrationen,
nicht durch vorgegebene ECMWF-Analysen ausgeglichen.

LONGITUCE : 1.4W(—1.4) to 1.4W(358.6)
Z (level) : 1.5 to 38.5

b

n‘” | *

LATITUDE

Ny DEG N FEB
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ozone column [DU] NEW-0OLD

Abbildung 4.21: Differenz der zonal gemittelten Ozonséule in DU (neue - alte Simulation) des nord-
hemisphérischen Winters und Friihlings 2002/2003 nordlich von 45°N
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Die stéarkere Denitrifizierung und Chloraktivierung in der neuen Simulation fiihrt zu einem stérke-
ren Ozonabbau in der Stratosphére. Im Vergleich der Ozonséulen zwischen neuer und alter Simu-
lation in Abbildung 4.21 ist in den hohen nérdlichen Breiten mit Beginn des arktischen Friihlings
Ende Februar/Anfang Mérz ein verstérkter Ozonabbau ersichtlich. In der neuen Simulation finden
sich in diesem Zeitraum Ozonséulen welche bis zu 25 DU niedriger sind als in der alten Simulation.

Danach kommt es allerdings zu einer Umkehr der Ozonséulen. So existieren ab Mitte Mérz nérdlich
von 80°N in der neuen Simulation hohere Ozonwerte. Diese sind auf eine etwas andere Dynamik in
der neuen Simulationen zuriickzufiihren. So ist ab Mitte Mérz in der neuen Simulation ein ,,sudden
warming“simuliert, der in der alten Simulation nicht vorhanden ist und der in der neuen Simulation
zu einem instabileren Polarwirbel und damit zu hoheren Ozonkonzentrationen im Bereich des Siidpols
fiihrt.

Betrachtung des nordpolaren Winter 2006/2007

Der arktische Winter 2006/2007 ist im Modell im Mittel etwas kélter simuliert als der arktische
Winter 2002/2003. Es treten von daher in diesem Winter haufiger PSCs auf.

In Abbildung 4.22 sind die Oberflichendichten der verschiedenen PSC-Arten am Nordpol (87.9°N)
fiir den Zeitraum von November 2006 bis April 2007 dargestellt.

Feste Teilchen werden in der alten Simulation nur in 150 hPa (10*2) simuliert, mit einer Ausnahme
Mitte Januar in 30 hPa (10*°) mit geringer Oberflichendichte. Auf 150 hPa tritt der PSC-Typ 2
immer wieder kurzzeitig im Januar und Februar 2007 auf. Die Bildung des PSC-Typs 2 (Eis) in der
neuen Simulation entspricht auf 150 hPa diesem zeitlichen und raumlichen Muster. Das Vorkommen
in 30 hPa ist jedoch nicht simuliert.

Insbesondere Mitte Januar, aber auch schon Anfang Dezember und noch bis Ende Februar, sind
sowohl in der neuen als auch in alten Simulation STS-Teilchen durch eine Zunahme der Oberflichen-
dichte erkennbar. Mitte Januar werden dabei in beiden Simulationen im Hoéhenbereich von 20 hPa
(1033) bis 200 hPa (10*3) die grossten Werte von Ay ;¢ erreicht. Zu diesem Zeitpunkt treten in der

Hohe um 40 hPa die maximalen Oberflichendichten mit iiber 8 - 108 i% in der neuen Simulation

und iiber 1107 izj in der alten Simulation auf. Die hoheren Oberflichendichten der STS-Teilchen

in der alten Simulation sind dabei auf die, im Gegensatz zu der neuen Simulation, nicht existenten
NAT-Teilchen im Bildungsgebiet der STS-Teilchen zuriickzufiihren.

Diese NAT-Teilchen finden sich am Nordpol in der neuen Simulation relativ grossflichig ab Ende
November 2006. Sie bilden sich dabei zun#chst im Héhenbereich von 20 hPa (1033) bis 50 hPa (1037)
und breiten sich bis Mitte Dezember nach unten bis 80 hPa (103?) aus, bevor sie wieder verschwin-
den. Ein weiteres Auftreten ist mit grosseren Oberflichendichten Mitte Januar im Hohenbereich
von 20 hPa (10%3) bis 200 hPa (10*7) simuliert. Hier sind NAT-Oberfliichendichten bis maximal
iiber 1-107° ZZ—; vorhanden. Spéter im Januar und bis Mitte Februar sind noch weitere zeitlich
getrennte NAT-Aufkommen ersichtlich. Es sind so bis Mitte Februar PSC-Wolken des Typs la mit
Unterbrechungen in der Stratosphére simuliert.

Die Simulation von NAT-Teilchen im arktischen Winter 2006/2007 wird bestétigt durch die Mes-
sungen von MIPAS auf ENVISAT (siehe Unterkapitel 4.7). Der alleinige Ansatz der heterogenen
Nukleation an Eisteilchen, wie er in der alten PSC-Parameterisierung implementiert ist, scheint
somit nicht ausreichend zu sein, um die arktischen PSCs richtig zu simulieren.
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PSC-Typen am Nordpol (87.9°N) fiir die Stratosphire (250 hPa (10** Pa) bis 1 hPa (10*° Pa))
und den Zeitraum des arktischen nordhemisphérischen Winters und Friihlings 2006/2007. Links:
neue Simulation mit Oberflachendichte der fliissigen Stratosphérenaerosole (oben), des PSC-Typs
1b (NAT) (Mitte) und des PSC-Typs 2 (Eis) (unten). Rechts: alte Simulation mit Oberflichendichte
der fliissigen Stratosphérenaerosole (oben) und der festen Teilchen (Mitte)
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Abbildung 4.23: Zonal gemittelte Zeitserien der Differenzen (neue - alte Simulation) von HNOs(yar)
(oben links), HNOj3(L1¢g) (oben rechts), HNO3 (unten links) und C1O, (unten rechts) (alle in ppbv)
am Nordpol (87.9°N) fiir die Stratosphiire (250 hPa (104 Pa) bis 1 hPa (10*° Pa)) und den Zeitraum
des arktischen nordhemisphérischen Winters und Friihlings 2006,/2007

Die Struktur der positiven Differenz von HNOs(yar) zwischen neuer und alter Simulation (Ab-
bildung 4.23) entspricht der Struktur der simulierten NAT-Teilchen. Hier werden noch einmal die
unterschiedlichen Anzahldichten von NAT in den beiden Simulationen ersichtlich. Solange die PSC-
Typ la nur in der neuen Simulation vorkommen, wie z.B. Ende November bis Mitte Dezember im
Hohenbereich von 20 hPa (10%3) bis 80 hPa (10%?), ist die Differenz positiv. Sobald aber in der
alten Simulation feste Teilchen simuliert sind, mit Ny,q (alte Simulation) grosser als Nyar (neue
Simulation), wird die Differenz negativ, d.h. es ist in der alten Simulation mehr HNOj; in NAT
gebunden.

Dies wird z.B. deutlich an dem kleinen und kurzzeitigen Aufkommen der festen Teilchen Mitte

Januar in 30 hPa (105 Pa). Trotz den fiir feste Teilchen geringen Oberfléichendichten von maximal
2

ca. 51077 €2 (Abbildung 4.22), iiberschreiten diese deutlich die Oberflichendichten der NAT-

m3
Teilchen in der neuen Simulation und die Differenz von HNOs(yar) wird negativ.

Bei der Differenz von HNOs(1q) zwischen neuer und alter Simulation (Abbildung 4.23) sind
negative Werte Anfang Dezember in einer Hshe um 25 hPa (10%%) und Mitte Januar in einer Hohe
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um 50 hPa (10*7) erkennbar. Hier wird das vermehrte Vorkommen von STS zu diesen Zeitpunkten
und Hohenbereichen in der alten Simulation deutlich. So sind in der alten Simulation Mitte Januar
bis zu 7 ppbv mehr HNQOj3 in den STS-Teilchen gebunden.

Aufgrund der haufigeren und grosserflachigen Simulation von NAT im arktischen Winter 06/07 ge-
geniiber dem arktischen Winter 02/03 ist hier auch eine stérkere Denitrifizierung in der Stratosphére
zu beobachten. Diese schléagt sich in den Differenzen von H NOj3 gegeniiber der alten Simulation nie-
der, in welcher aufgrund des nur sehr vereinzelten NAT-Vorkommens quasi keine Denitrifizierung in
der Stratosphére stattfand.

So wird HNO3 ab Dezember mit Aufkommen des PSC-Typs la im Hohenbereich von 20 hPa
(10%3) bis 50 hPa (10*>7) in NAT gebunden. Durch weiteres Vorkommen dieses PSC-Typs und be-
ginnender Denitrifizierung bleibt die negative Differenz in diesem Héhenbereich mit leicht sinkender
Tendenz und ab Mitte Februar abschwéchend bis Mitte April vorhanden. Die Denitrifizierung ist
auch durch das zeitliche Band der positive Differenz unterhalb der negativen Differenz von H NOj3
erkennbar. In diesem Bereich verdampfen die sedimentierten NAT-Teilchen wieder (Renitrifizierung).

Bei der Differenz in der Chloraktivierung zeigt sich ein unterschiedliches Bild. Wie beschrieben
wird in der neuen Simulation im zeitlichen und rdumlichen Mittel mehr NAT simuliert. Zu den
Zeitpunkten, an denen NAT vorkommt, gibt es aber oft eine vermehrte STS-Bildung in der alten
Simulation. Dabei wird H NO3 welches nicht in NAT gebunden ist, zu einer verstarkten STS-Bildung
verwendet. So scheint die Chloraktivierung in der neuen Simulation zwar gerade im Hohenbereich
um 20 hPa (10*3) ab Mitte Dezember etwas stiirker zu sein, es finden sich aber auch viele Bereiche
mit schwécherer Chloraktivierung.

LONGITUDE ¢ 1.4W(—14) to 1.4W(358.5)
Z (level) : 1.5 to 38.5

Ny 0EC N FEB R
OOMTGUR: azene colurnn [DU] NEW-OLD 2007
ozone column [DU] NEW-0LD

Abbildung 4.24: Differenz der zonal gemittelten Ozonséule in DU (neue - alte Simulation) des nord-
hemisphérischen Winters und Friihlings 2006,/2007 nordlich von 45°N

In der Differenz der Ozonsiule (Abbildung 4.24) zwischen der neuen und alten Simulation ist bis
Ende Februar eine hohe Variation zu erkennen. Ab Mérz mit Beginn des arktischen Friihlings sind
in der neuen Simulation nordlich von 60°N aber niedrigere Ozonsédulen zu erkennen. Dies ist auf die
beschriebene starkere Denitrifizierung zuriickzufiihren, die zu einer verzogerten Ozonerholung fiihrt.
Es sind dabei in der neuen Simulation insbesondere in den hohen polaren Breiten nordlich von 75°N
um bis zu 8 bis 10 DU kleinere Ozonséulen simuliert.
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4.6.3 PSCs und Ozonabbau im siidpolaren Winter und Friihling

Im folgenden wird die PSC-Bildung und -Existenz im siidpolaren Winter und Friihling vergleichend
in der alten und neuen Simulation betrachtet. Dafiir werden die beiden Simulationszeitrdume von
April bis November 2003 und von April bis November 2006 verwendet.

Betrachtung des siidpolaren Winter 2003

Mit Hilfe der dargestellten Zeitserien in den Abbildungen 4.25 bis 4.27 soll zunéchst der stidhe-
misphérische Winter und Friihling von April bis November 2003 diskutiert werden.

Wie leicht zu erkennen ist, kommt es im Vergleich zu den arktischen, in den antarktischen Breiten
zu grosserflachigeren zeitlich linger anhaltenden PSC-Wolken, sowohl vom Typ 1 als auch vom
Typ 2. Dieses gegeniiber den arktischen Breiten héufigere Auftreten der PSCs wird sowohl mit
dem alten als auch mit dem neuen Modelllauf simuliert und ist verursacht durch deutlich tiefere
Temperaturen wéihrend des antarktischen Winters. Aufgrund des stabileren antarktischen Wirbels
kommt es wihrend der Wintermonate nur dusserst selten zu ,sudden warmings®, welche in arktischen
Regionen hingegen sehr haufig auftreten. Die Luftmassen konnen so ,ungestort® abkiihlen und es
sind in den siidhemisphérischen Wintern in der unteren Stratosphéire Temperaturen unterhalb des
Eiskondensationspunkts iiber langere Zeitrdume vorhanden.

In der alten Simulation (Abbildung 4.25 (Mitte rechts)) sind feste Teilchen in der Zeitserie am
Siidpol (87.9°S) ab Ende Mai 2003 im Hohenintervall von 20 hPa (1033 Pa) bis 60 hPa (103¢ Pa)
simuliert, welche in den darauffolgenden Tagen in die darunterliegenden Hohenschichten bis 200 hPa
(10*® Pa) sedimentieren. Diese festen Teilchen sind dabei mit zeitlichen Unterbrechungen je nach
Hohenschicht bis Anfang Oktober erkennbar. Die Oberflachendichten steigen insbesondere in den
tieferen Hohenschichten bis auf 3 bis 4 1077 ZZ—? an.

In der neuen Simulation sind Eisteilchen (Abbildung 4.25 (unten)) ebenfalls Ende Mai in 20 hPa
bis 60 hPa ersichtlich. Diese breiten sich in den darauffolgenden Tagen, dhnlich wie die festen Teilchen
in der alten Simulation, vertikal nach unten bis 200 hPa aus. Nach oben gibt es ebenfalls eine
Ausdehnung in die Hohenschicht von 15 hPa (10%? Pa) hinein. In dieser Hohenschicht sind in der
alten Simulation keine festen Teilchen ersichtlich, was durch im Vergleich zur neuen Simulation etwas
hohere Temperaturen verursacht ist. Wahrend des antarktischen Winters und Friihlings werden am
Siidpol (87.9°S) in der neuen Simulation gréssere maximale Oberfléichendichten ( > 1-107° EZi) als
in der alten Simulation erreicht.

Es ist ersichtlich, dass die Anzahldichten von Eis und NAT in der neuen Simulation getrennt
behandelt werden. So wird ab Ende August im Hohenintervall von 15 hPa bis 50 hPa kein Eis mehr
simuliert, wohingegen in der alten Simulation, aufgrund der Mitberiicksichtigung von NAT in diesem
Hohenbereich noch bis Ende September/Anfang Oktober feste Teilchen vorhanden sind.

NAT-Teilchen sind in der neuen Simulation im siidhemisphérischen Winter 2003 (Abbildung 4.25
(Mitte links)) ab Anfang Mai vorhanden und somit deutlich frither als feste Teilchen in der alten
Simulation, welche dort erst Ende Mai auftauchen. Die NAT-Teilchen bilden sich in der neuen
Simulation in den Hohenschichten von 15 hPa (1032 Pa) bis 100 hPa (10*° Pa) und dehnen sich im
folgenden zeitlichen Verlauf vertikal durch Sedimentation nach unten aus, so dass sie ab Ende Mai in
den Hohenschichten zwischen 15 hPa und 200 hPa (10*3 Pa) zu finden sind. Es sind dabei Anfang
Juni maximale Oberflichendichten von iiber 1-107° g’nl—i simuliert. Die Oberflichendichten nehmen
in den darauffolgenden Wochen ab, da durch die Sedimentation der grosseren NAT-Teilchen H N O3
aus der Gasphase entfernt wird und dieses nicht mehr zur NAT-Bildung zur Verfiigung steht. Die
PSC-Wolken des Typs la existieren am Siidpol in 150 hPa (10*? Pa) bis Ende Oktober.
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Abbildung 4.25: Zonal gemittelte Zeitserien der Oberflachendichte (in iz—z) der unterschiedlichen
PSC-Typen am Siidpol (87.9°S) fiir die Stratosphiire (250 hPa (10** Pa) bis 1 hPa (10*° Pa)) und
den Zeitraum des antarktischen siidhemisphérischen Winters und Friihlings 2003. Links: neue Simu-
lation mit Oberflichendichte der fliissigen Stratosphérenaerosole (oben), des PSC-Typs 1b (NAT)
(Mitte) und des PSC-Typs 2 (Eis) (unten). Rechts: alte Simulation mit Oberflichendichte der fliissi-
gen Stratosphérenaerosole (oben) und der festen Teilchen (Mitte)
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Das stratosphérische fliissige Aerosol (Abbildung 4.25 (oben)) ist in beiden Modellldufen im ge-
samten Zeitraum im Hohenbereich von 50 hPa (10*7 Pa) bis 200 hPa (10® Pa) durchgehend si-
muliert. Ab Anfang Mai bilden sich zusétzlich, vom Schwefelsdureaerosol ausgehend, STS-Teilchen,
welche sich vom Hoéhenbereich 15 hPa (10*? Pa) bis 50 hPa (10> Pa) in dem sie zuerst auftre-
ten und in dem sie ab Ende Mai als erstes auch wieder verschwunden sind, nach unten in tiefere
Hohenschichten ausbreiten.

Die STS-Teilchen verursachen eine Volumen- und Oberflichenzunahme, so dass die Oberflichen-

dichten deutlich ansteigen. In der alten Simulation werden dabei bis zu 4 - 1077 2%7 in der neuen

Simulation bis 1-10~7 E’TZ—i erreicht. Die niedrigeren Oberflachendichten des PSC-Typ 1b in der neuen
Simulation sind dabei durch die dort stattfindende frithere NAT-Bildung verursacht. Die Bildung
von NAT bindet HNOj3, das im folgenden nicht mehr fiir die Bildung von STS zur Verfiigung steht.

Die frithere NAT-Bildung in der neuen Simulation wird auch in Abbildung 4.26 (oben links) in
der Zeitserie der Differenz des HNOg(y ar) zwischen neuer und alter Simulation am Stidpol (87.9°S)
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Abbildung 4.26: Zonal gemittelte Zeitserien der Differenzen (neue - alte Simulation) von HNOs(y ar
(oben links), HNOj3(11g) (oben rechts), HNO3 (unten links) und C1O, (unten rechts) (alle in ppbv)
am Siidpol (87.9°S) fiir die Stratosphire (250 hPa (10** Pa) bis 1 hPa (10*° Pa)) und den Zeitraum
des antarktischen stidhemisphérischen Winters und Friihlings 2003
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ersichtlich. So sind im Mai in der alten Simulation keine NAT-Teilchen simuliert, was zur Folge hat,
dass in den Bereichen, in denen in der neuen Simulation PSCs des Typs la vorkommen, positive
Differenzen des gebunden H NOs in NAT von bis zu iiber 1.0 ppbv ersichtlich sind. Mit Auftreten der
festen Teilchen in der alten Simulation kehrt sich dieses Bild um, da die Anzahldichten der festen
Teilchen in dieser Simulation deutlich hoher sind als die Anzahldichten der NAT-Teilchen in der
neuen Simulation. Die Anzahldichte der festen Teilchen wird dabei in der alten Simulation fiir die

Berechnung des HNOjya7) verwendet und es entstehen negative Differenzen von bis zu 8.5 ppbv,
da in dieser mehr H NO3 in NAT gebunden ist.

Die unterschiedlich starke Bildung von STS in den beiden Simulationen ist in der Verteilung von
HNOs(110) wiedergegeben (Abbildung 4.26 (oben rechts)). So ist wéhrend der STS-Bildung fast
durchgehend in der alten Simulation mehr H NO3 im fliissigen stratosphérischen Aerosol gebunden,
was zu negativen Differenzen fiithrt. Verursacht ist dies durch die oben schon erwihnte gleichzeitige
Simulation von NAT-Teilchen in der neuen Simulation, welche zu geringerem Volumenzuwachs der
STS-Teilchen fiihrt. In der Hohe von 15 hPa (1032 Pa) ist Ende Mai/Anfang Juni eine Ausnahme
in Form positiver Differenzen im HNO311q) zu erkennen. Hier werden in der neuen Simulation,
verursacht durch etwas tiefere Temperaturen, STS-Teilchen gebildet, welche in der alten Simulation
nicht auftreten.

In der Differenz des H N O3 zwischen neuer und alter Simulation (Abbildung 4.26 (unten links))
sind im Mai und Juni noch einmal die Gebiete zu erkennen, in denen in der neuen Simulation NAT-
Teilchen und in der alten Simulation keine festen Teilchen vorhanden sind. In diesen Bereichen sind,
verursacht durch die Aufnahme von H NO3 in NAT aus der Gasphase und die beginnende Sedimen-
tation der NAT-Teilchen, negative H N Os-Differenzen bis zu iiber 10 ppbv ersichtlich. Die negativen
H NOs-Differenzen verschwinden mit Entstehung der festen Teilchen in der alten Simulation.

Aufgrund der niedrigen Oberflichendichten der NAT-Teilchen ist deren frithere Entstehung fiir die
Denitrifizierung, nicht aber fiir die Chloraktivierung von Bedeutung. In der Zeitserie der Differenzen
von ClO, zwischen den beiden Simulationen (Abbildung 4.26 (unten rechts)) dominieren von daher
die Gebiete in denen in der neuen Simulation Eisteilchen und in der alten Simulation keine feste
Teilchen simuliert sind. Dies ist primér im Bereich der Hohenschicht von 15 hPa (1032 Pa) der Fall.
Hier werden von Ende Mai bis Mitte September positive Cl1O,-Differenzen bis zu iiber 3.0 ppbv
simuliert.
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Abbildung 4.27: Differenz der zonal gemittelten Ozonséule in DU (neue - alte Simulation) des siidhe-
misphérischen Winters und Friihlings 2003 siidlich von 45°S
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Der Vergleich der antarktischen Ozonsdulen zwischen neuer und alter Simulation (Abbildung
4.27) zeigt, dass in der Simulation mit der neuen PSC-Parameterisierung ab August 2003 siidlich
von 45.0°S die Ozonsdulen niedriger sind. Maximal erreichen die Differenzen dabei Mitte Oktober
um 80.0°S 20 bis 25 DU. Aufgrund der in der alten Simulation im Vergleich zu TOMS zu hohen
Ozonséaulen (siche Kapitel 3) fithrt dieser Effekt in den siidhemisphérischen Polargebieten im Friihling
zu einer Verbesserung.

Der hohere Ozonabbau ist hauptséchlich verursacht durch die erhchte maximalen Anzahldichte
Npae von 25000 %, welche in der neuen Simulation fiir N;cp gilt. In der alten Simulation lag
dieser Wert bei 10000 % fiir die Anzahldichte der festen Teilchen. Obwohl in der neuen Simulation
Ny ar maximal nur 230 # betragt und obwohl die Erhéhung von N;cg auch eine Erniedrigung von
rrog nach sich zieht (siehe Gleichung 4.10 und 4.11), kommt es, verursacht durch die heterogenen
Reaktionen an den Oberflichen der Eis- und NAT-Teilchen, bei langer anhaltender Existenz von

Eisteilchen zu etwas hoheren Ozonabbauraten in der neuen Simulation.

Betrachtung des siidpolaren Winters 2006

Zu einer weiteren Betrachtung der Unterschiede zwischen neuer und alter Simulation in den
siidpolaren hohen Breiten wird im Folgenden noch der antarktische Winter und Friihling des Jahres

2006 diskutiert (Abbildung 4.28 bis 4.30).

Bei der Simulation der unterschiedlichen PSC-Typen in den beiden Simulationen sind dabei &hn-
liche Muster wie im antarktischen Winter und Friihling 2003 zu erkennen.

So sind die festen Teilchen in der alten Simulation am Sitidpol (87.9°S) (Abbildung 4.28 (Mitte
rechts)) im Zeitraum von Anfang Juni bis Ende September teilweise zeitlich iiber Wochen anhal-
tend, wiederholt in den Héhenschichten von 20 hPa (10%3 Pa) bis 200 hPa (10*3 Pa) simuliert. Im
Vergleich zum antarktischen Friithling 2003 (Abbildung 4.25) sind dabei vor allem die héheren Ober-
flichendichten von Mitte August bis Mitte September in 20 hPa bis 60 hPa (10*® Pa) von Anfang
bis Mitte September in 60 hPa bis 200 hPa, Anfang November in 100 hPa (10*° Pa) und Ende
November in 150 hPa (10*? Pa) bis 200 hPa auffillig. In diesen Bereichen sind im antarktischen
Winter und Friihling 2006 im Vergleich zu 2003 niedrigere Temperaturen simuliert worden.

Diese Gebiete mit niedrigeren Temperaturen sind auch in der neuen Simulation bei der Ober-
flichendichte der Eisteilchen im antarktischen Winter und Friihling 2006 am Stidpol (87.9°S) (Abbil-
dung 4.28 (unten)) ersichtlich. Hier kommt es zu hoheren Oberflichendichten als im entsprechenden
Zeitraum des Jahres 2003. Im Vergleich zwischen alter und neuer Simulation ist erneut wie 2003
die hohere Ausdehnung der Eisteilchen im Vergleich zu den festen Teilchen auffillig. So erreicht der
PSC-Typ 2 in der neuen Simulation die Héhenschicht von 15 hPa (10?2 Pa), wohingegen in der alten
Simulation in dieser Modellschicht keine festen Teilchen vorhanden sind. Verursacht ist dies durch
etwas tiefere Temperaturen in dieser Hohenschicht in der neuen Simulation.

NAT-Teilchen sind im siidhemisphérischen Winter 2006 in der neuen Simulation am Siidpol wieder
frither zu finden als feste Teilchen in der alten Simulation (Abbildung 4.28 (Mitte links)). Sie sind in
der neuen Simulation von Anfang Mai bis Anfang November vorhanden. Der PSC-Typ 1la entsteht
dabei in der ersten Hélfte des Mai in den Hohenschichten von 20 hPa (1033 Pa) bis 60 hPa (10*® Pa).
Im folgenden zeitlichen Verlauf dehnen sich diese PSC-Wolken nach oben und unten vertikal aus, so
dass sie Ende Mai in den Hohenschichten von 15 hPa (1032 Pa) bis 200 hPa (10*3 Pa) existieren.
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Abbildung 4.28: Zonal gemittelte Zeitserien der Oberflachendichte (in iz—i) der unterschiedlichen
PSC-Typen am Siidpol (87.9°S) fiir die Stratosphiire (250 hPa (10** Pa) bis 1 hPa (10*° Pa)) und
den Zeitraum des antarktischen siidhemisphérischen Winters und Friihlings 2006. Links: neue Simu-
lation mit Oberflichendichte der fliissigen Stratosphérenaerosole (oben), des PSC-Typs 1b (NAT)
(Mitte) und des PSC-Typs 2 (Eis) (unten). Rechts: alte Simulation mit Oberflichendichte der fliissi-
gen Stratosphérenaerosole (oben) und der festen Teilchen (Mitte)
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Von 60 hPa (10%# Pa) bis 200 hPa sind dabei Ende Mai bis Anfang Juni relativ hohe Ober-
flichendichten der NAT-Teilchen von iiber 2 -107° ?mn—z simuliert. Die zeitlich und vertikal gemittelte
Oberflachendichte ist dabei etwas hoher als im antarktischen Friihling und Winter 2003, was ebenfalls
durch die tieferen Temperaturen verursacht ist. Die NAT-Teilchen werden in der neuen Simulation
am Siidpol im Vergleich zu 2003 auch ldnger simuliert, was an den NAT-Vorkommen Ende Oktober
bis Anfang November zwischen 80 hPa (10*° Pa) und 200 hPa erkennbar ist.

Die Verteilungen des fliissigen Aerosols am Siidpol (87.9°S) (Abbildung 4.28 (oben)) im ant-
arktischen Friihling und Winter 2006 beinhaltet im Vergleich zum entsprechenden Zeitraum 2003
beziiglich der bisher beschriebenen Unterschiede zwischen den beiden Simulationen sehr dhnliche
Merkmale. So ist wieder eine verstarkte STS-Bildung Ende Mai bis Ende Juni 2006 in der alten
Simulation zu erkennen, da in diesem Zeitraum in der neuen Simulation schon NAT-Teilchen gebil-
det sind. Dariiber hinaus verursachen die in der neuen Simulation im Vergleich zur alten Simulation

ity
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Abbildung 4.29: Zonal gemittelte Zeitserien der Differenzen (neue - alte Simulation) von HNOs(y ar
(oben links), HNO3(L1¢) (oben rechts), HNO3 (unten links) und ClO, (unten rechts) (alle in ppbv)
am Siidpol (87.9°S) fiir die Stratosphire (250 hPa (10** Pa) bis 1 hPa (10*° Pa)) und den Zeitraum
des antarktischen siidhemisphérischen Winters und Friihlings 2006
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etwas tieferen Temperaturen in 15 hPa (10*? Pa) eine STS-Bildung in dieser Hohe zwischen Mitte
Juni bis Ende September, unterbrochen zwischen Ende Juli und Mitte August, welche in der alten
Simulation nicht erkennbar ist.

Entsprechend der Verteilung der PSCs am Stidpol (87.9°S) verhélt sich die HNOs-Verteilung
in der Gasphase, in den NAT-Teilchen und in den fliissigem Stratosphérenaerosolen. So ist mehr
HNOs(nary in der neuen Simulation (Abbildung 4.29 (oben links)) vorhanden, solange dort NAT-
Teilchen existieren und in der alten Simulation noch keine festen Teilchen vorhanden sind. Wéahrend
dieses Zeitraums kommt es zu positiven H N O3y ar)-Differenzen von iiber 1 ppbv. Nach Bildung der
festen Teilchen in der alten Simulation verdndert sich das Vorzeichen.

Bei HNOs11g) (Abbildung 4.29 (oben rechts)) sind negative Differenzen zwischen neuer und
alter Simulation aufgrund der héheren Oberflachendichten der STS-Teilchen in der alten Simulation,
zwischen Mitte bis Ende Mai im Héhenbereich von 20 hPa (10%2 Pa) bis 100 hPa (10*° Pa) und
withrend des Junis im Hoéhenbereich von 50 hPa (10%7 Pa) bis 150 hPa (10*? Pa), ersichtlich.
Hier ist in der alten Simulation bis zu 10 ppbv mehr HNO3 gy vorhanden. Es gibt aber auch
positive Differenzen von HNOs11¢) (bis zu 10 ppbv Differenz) in Bereichen, in denen in der neuen
Simulation aufgrund der etwas kiihleren Temperatur STS-Teilchen simuliert werden, wiahrend in der
alten Simulation kein oder weniger STS vorhanden ist. Vor allem in 15 hPa sind solche Gebiete
erkennbar.

Die H NOjs-Differenzen am Stidpol (Abbildung 4.29 (unten links)) sind in den Regionen, in denen
NAT-Teilchen in der neuen Simulation gebildet werden, negativ, falls gleichzeitig noch keine festen
Teilchen in der alten Simulation vorhanden sind. In der dargestellten Zeitserie sind dabei auch
negative Differenzen in der Héhe von 15 hPa erkennbar. Sobald in der alten Simulation feste Teilchen
gebildet werden, wechselt wieder das Vorzeichen der H NOjs-Differenzen zwischen neuer und alter
Simulation.

Bei ClO, (Abbildung 4.29 (unten rechts)) ist in der Zeitserie des antarktischen Winters und
Frithlings 2006 eine dhnliche Charakteristik wie 2003 zu erkennen. So wird die Differenz mit Werten
von bis zu iiber 3.0 ppbv im Hohenbereich um 15 hPa dominiert, in dem in der neuen Simulation
im Gegensatz zur alten Simulation noch NAT-Teilchen gebildet werden.
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Z (level) : 1.5 to 38.5
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arr o au
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Abbildung 4.30: Differenz der zonal gemittelten Ozonséule in DU (neue - alte Simulation) des siidhe-
misphérischen Winters und Friihlings 2006 siidlich von 45°S
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Die Ozonséulen der hohen Breiten sind siidlich von ca. 50°S im antarktischen Friihling 2006 in
der neuen Simulation wie 2003 niedriger als in der alten Simulation. Es sind dabei in der Differenz
Maxima von iiber 10 DU im September und Oktober siidlich von ca. 70°S zu erkennen. Der Effekt des
stiarkeren Ozonabbaus ist dabei hauptséchlich auf die grossere maximale Anzahldichte der Eisteilchen
in der neuen Simulation gegeniiber den festen Teilchen in der alten Simulation zuriickzufiihren.

4.6.4 Vergleich der Ozonsiulen des siidhemisphéirischen Winters 2003 und 2006 der
neuen und alten Simulation mit Satellitendaten von TOMS und OMI

Um die unterschiedlichen Ozonsédulen der beiden Simulation im antarktischen Winter und Friihling
der Jahre 2003 und 2006 mit Satellitendaten von TOMS zu vergleichen, sind in Abbildung 4.31 die
absoluten Os-Saulenwerte der alten und neuen Simulation sowie die Messungen der Satelliteninstru-
mente TOMS (2003) bzw. OMI (2006) dargestellt.

Der Ozonabbau ist dabei im antarktischen Friihling 2006 im Vergleich zu 2003 aufgrund des simu-
lierten kélteren Winters, der damit zusammenhéngenden ausgeprégteren Bildung von PSCs und der
somit stirkeren Chloraktivierung und Denitrifizierung, starker ausgeprigt. So sind Ozonsédulenwerte
von unter 200 DU im antarktischen Friihling 2003 sowohl in der alten als auch in der neuen Simu-
lation nur von Mitte September bis Ende Oktober simuliert, wohingegen im antarktischen Friihling
2006 diese von Mitte September bis Ende November ersichtlich sind. Es ist so vor allem die zeitlich
lingere Dauer des Ozonlochs aufféllig.

Ebenfalls stiarker sind die Ozonabbauraten. So sind die kleinsten Ozonsédulen im antarktischen
Frithling 2003 in der alten Simulation unterhalb 190 DU und in der neuen Simulation unterhalb
180 DU (jeweils Mitte und Ende September siidlich von ca. 85°S). Im antarktischen Friihling 2006
hingegen werden kleinere Ozonséulen simuliert. So finden sich in der alten Simulation Ozonséulen
von unter 150 DU, in der neuen Simulation sogar unter 140 DU (jeweils Mitte Oktober siidlich von
ca. 85°S).

Im Vergleich zu TOMS und OMI sind die simulierten Ozonsaulen sowohl in der alten, als auch
in der neuen Simulation immer noch zu gross. So erreichen die Ozonsaulen bei TOMS im antark-
tischen Friithling 2003 Werte von unter 120 DU (Ende September bis Anfang Oktober siidlich von
ca. 75°S) und bei OMI im antarktischen Friihling 2006 ebenfalls 120 DU (Anfang Oktober siidlich
von ca. 75°S).

Werte von unter 200 DU findet man 2003 bis Ende September, wobei solche niedrigen Werte
noch deutlich nordlicher (bis ca. 65°S ), als im ECHAMb5/MESSy1-Modell (bis ca. 75°S) simuliert,
gemessen wurden. Im antarktischen Friihling 2006 wurden Ozonsdulen von unter 200 DU bis Ende
November gemessen. Auch hier kommen solche niedrige Werte deutlich nérdlicher (bis ca. 65°S) als

im ECHAM5/MESSy1-Modell (bis ca. 75°S) vor.

Beim Vergleich von Simulation und Messung sind damit die etwas kleineren Ozonséulen der neuen
Simulation néher an den Messungen von TOMS und OMI.

Zusammengefasst liefert die Simulation mit der neuen PSC-Parameterisierung inklusive der Tren-
nung der Bildung der Eis- und NAT-Teilchen und der neuen Festlegung der maximalen Anzahldichte
(Nprax) die realistischeren Ergebnisse im Vergleich zu TOMS und OMI.
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Abbildung 4.31: Zeitserien der simulierten Ozonséulen (in DU) fiir den Zeitraum der antarktischen
stidhemisphérischen Winter und Friithlinge 2003 und 2006 im Vergleich mit TOMS/OMI. Alle Ab-
bildungen fiir das Breitenintervall siidlich von 45°S bis siidlich von 90°S: Oben: Ozonsédulen der
alten PSC-Parameterisierung fiir 2003 (links) und 2006 (rechts); Mitte: Ozonséulen der neuen PSC-
Parameterisierung fiir 2003 (links) und 2006 (rechts); unten: Ozonséulem gemessen mit TOMS fir
2003 (links) und mit OMI fiir 2006 (rechts)
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4.7 Vergleich der Simulation mit neuer PSC-Parameterisierung mit
Messungen von MIPAS auf ENVISAT

Nach Einfithrung und Implementierung der neuen PSC-Parameterisierung in ECHAM5/MESSy1
und der Darstellung ihrer Funktionalitat (Abschnitt 4.5) sowie dem Vergleich mit einer Simulation
mit bisheriger thermodynamischer Parameterisierung (Abschnitt 4.6) findet in diesem Abschnitt ein
Vergleich der Simulation mit neuer PSC-Parameterisierung mit von MIPAS auf ENVISAT [Fischer,
1992, Fischer et al., 2008; von Clarmann et al., 2003] gemessenen ST'S-; NAT- und Eisteilchen statt.

Eine genaue Beschreibung des Auswerteverfahrens der MIPAS-Spektren befindet sich dabei in
Hoépfner et al. [2006a].

4.7.1 Vergleich der antarktischen PSCs im Mai und Juni 2003

Es wird zunéchst das antarktische Auftreten der PSCs in der durchgefiihrten neuen PSC-Simulation
(Abschnitt 4.4) mit Messungen von MIPAS auf ENVISAT fiir den Zeitraum vom 23. Mai 2003 bis
15. Juni 2003 [Hopfner et al., 2006b] verglichen (Abbildung 4.32 bis 4.35).

Mit MIPAS auf ENVISAT werden keine Mischungsverhéltnisse der PSC-Teilchen detektiert, son-
dern es findet eine Fallunterscheidung zwischen STS-, NAT- und Eisteilchen fiir jede Messung an
einer Geolokation statt. In Abbildung 4.32 (oben links) sind die von MIPAS gemessenen PSC-
Teilchen sowie die Isolinien der Kondensationstemperaturen in der mittleren Héhe von ca. 21.0 km
fiir die antarktischen Breiten am 23. Mai 2003 dargestellt. Die fiir die Abbildung ausgewerteten
MIPAS-Spektren stammen dabei aus einen Hohenbereich von ca. 19.5 km bis 22.5 km, was ei-
ner mittleren Hohe von 21.0 km entspricht. Die Isolinien der Kondensationstemperaturen sind aus

ECMWEF-Analysen abgeleitet [Hopfner et al., 2006b].

Zum Vergleich sind in Abbildung 4.32 die mit ECHAM5/MESSy1 simulierten Temperaturen und
die Isolinien der Kondensationstemperaturen (oben Mitte), das HNOj (oben rechts), die Anzahl-
dichten von NAT (unten links) und Eis (unten Mitte) sowie das Volumenmischungsverhéltnis von
HNOs(110) (unten rechts) fiir die entsprechenden Breiten in 54 hPa aufgetragen. 54 hPa entspricht
dabei einer Hohe von ca. 20.5 km und ist damit vertikal die néchste Modellschicht der durchgefiihrten
Modellsimulation in Bezug auf die mittlere detektierte Hohe von 21 km bei MIPAS auf ENVISAT.

Die Temperaturen der ECHAMS5/MESSy1-Simulation dhneln am 23. Mai den aus ECMWF-
Analysen abgeleiteten Temperaturen. So sind sich die Isolinien der NAT-Kondensationstemperatur
sehr dhnlich. Die Flache in welcher die Luftmassen eine Temperatur unterhalb der STS-Konden-
sationstemperatur (Tsrg) besitzen, ist bei den Temperaturen welche aus den ECMWF-Analysen
abgeleitet sind etwas grosser als bei der Simulation von ECHAM5/MESSy1. Die Eiskondensation-
stemperatur ist in der ECHAMb5/MESSy1-Simulation an diesem Tag in dieser Hohe noch nicht, in
der MIPAS-Darstellung in einem kleinen Gebiet, unterschritten.

Entsprechend den Isolinien der Kondensationstemperaturen befinden sich in ECHAM5/MESSy1
die unterschiedlichen PSC-Flidchen mit NAT-Teilchen innerhalb der T 4p-Isolinie und die der STS-
Teilchen innerhalb der Tsrg-Isolinie. Bei der Bildung der NAT-Teilchen muss allerdings die notwen-
dige Unterkiihlung von 3 K, welche im Modell angenommen wird, beachtet werden. Nach initialer

NAT-Bildung an einem Gitterpunkt gilt aber im folgenden T 47 als Bildungstemperatur in diesem
Bereich (siche Abschnitt 4.5).
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Abbildung 4.32: Verteilung der PSC-Kenngrossen in den siidlichen polaren Breiten in einer Hohe
von 21 km bzw. 54 hPa fiir den 23.Mai 2003. Messung mit MIPAS auf ENVISAT fiir die mittlere
Héhe 21 km (oben links): Rot/orange Quadrate sind NAT-Partikel mit Radien < 3 pm, blaue
Dreiecke sind Eispartikel und griine bis blaue Kreise sind mit hoher Wahrscheinlichkeit STS-Partikel
oder aber NAT-Partikel mit Radien > 3 pm. Rote Linien entsprechen der Temperaturisolinie der
NAT-Kondensationstemperatur (194.2 K), griine Linien der STS-Bildungstemperatur (190.2 K) und
blaue Linien der Eiskondensationstemperatur (188 K). ECHAM5/MESSy1-Simulation auf 54 hPa:
Temperatur (in K) (Temperaturlinien entsprechend der Linien der MIPAS-Abbildung, Eiskonden-
sationstemperatur allerdings als weisse Linie) (oben Mitte), HNOs (in ppbv) (oben rechts), An-
zahldichte von NAT-Partikeln (in —5) (unten links), Anzahldichte von Eispartikeln (in —5) (unten
Mitte) und HNOj3 in STS-Partikel (in ppbv) (unten rechts). MIPAS auf ENVISAT-Abbildung aus
Hopfner et al. [2006b]

Am 23. Mai sind im Modell in einem grosseren Gebiet PSCs des Typ la (NAT) und in einem
kleineren Gebiet bei ca. 70°S, 20°E der PSC-Typ 1b (STS) vorhanden. Der PSC-Typ 2 (Eis) ist noch
nicht simuliert. Entsprechend dem vorhandenen grossflichigen Auftreten von NAT-Teilchen ist bei
HNOQOs5 in der Gasphase eine Abnahme im simulierten PSC-Gebiet erkennbar.

Bei den Messungen von MIPAS auf ENVISAT sind noch keine NAT-Teilchen sondern zunéchst
im Bereich der Tspg-Isolinie nur der PSC-Typ 1b erkennbar, obwohl Ty a1 grosser als Tsrg ist.
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Abbildung 4.33: Verteilung der PSC-Kenngrossen in den siidlichen polaren Breiten in einer Hohe
von 21 km bzw. 54 hPa fiir den 5. Juni 2003 gemessen mit MIPAS auf ENVISAT und simuliert mit
ECHAMS5/MESSy1. Beschreibung siehe Abbildung 4.32

Am 5. Juni 2003 (Abbildung 4.33) haben sich die PSCs des Typ la im Modell weiter in Richtung
Siiden, Westen und Osten ausgedehnt. Die Uberdeckung umfasst dabei fast die gesamte Antarktis
und geht teilweise dariiber hinaus. Trotz dieses grossen Gebietes, in welchem die NAT-Teilchen
simuliert werden, detektiert MIPAS auf ENVISAT nach wie vor keine NAT-Teilchen, obwohl die
Temperaturen grossflichig unterhalb Ty 47 liegen. Die simulierte Fliche des PSC-Typs 1b, welcher
am 5. Juni im Modell ebenfalls in einem grosseren Gebiet iiber der nérdlichen, nordéstlichen und
ostlichen Antarktis als am 23. Mai vorkommt, deckt sich aber recht gut mit den MIPAS-Messungen.

In der Nahe des Siidpols werden am 5. Juni im Modell zum ersten Mal Eisteilchen simuliert. Zu
diesem Zeitpunkt ist in einem kleineren Gebiet die Temperatur unter T;cg gefallen. Der PSC-Typ 2
ist allerdings bei den Messungen zu diesem Zeitpunkt noch nicht detektiert.

Am 12. Juni 2003, eine Woche spéter als zum ersten Mal simuliert, werden von MIPAS auf
ENVISAT Eisteilchen detektiert. Sie treten dabei aber nur in einem kleineren Gebiet iiber dem
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Abbildung 4.34: Verteilung der PSC-Kenngrossen in den siidlichen polaren Breiten in einer Hohe
von 21 km bzw. 54 hPa fiir den 12.Juni 2003 gemessen mit MIPAS auf ENVISAT und simuliert mit
ECHAMS5/MESSy1. Beschreibung siehe Abbildung 4.32

nordwestlichen Schelf der Antarktis auf, wohingegen der simulierte PSC-Typ 2 ein im Vergleich
grosseres Gebiet Ostlich des Stidpols tiberdeckt. Zu diesem Zeitpunkt wird von MIPAS auf ENVISAT
ein Giirtel von NAT-Teilchen am #usseren Rand der Antarktis von Nordost nach West gemessen.

Die Bildung der detektierten NAT-Teilchen ist dabei nach Hopfner et al. [2006b] eine Folge von
aufsteigende Luftmassen, welche durch Gravitationswellen riickseitig eines Gebirgszuges verursacht
sind. Im Modell ist die horizontale NAT-Ausbreitung im Vergleich zu hoch. Das Gebiet der simu-
lierten und gemessenen STS-Teilchen stimmt dagegen wieder recht gut iiberein.

Durch die im Modell stattfindende Aufnahme von H NOs in den NAT-Teilchen und die Sedimenta-
tion von grosseren Partikeln in tiefere Modellschichten hat das HNOs; am simulierten
12. Juni 2003 schon deutlich abgenommen. So ist die Denitrifizierung in einem grosseren Gebiet
iiber den nordlichen und 6stlichen Bereichen der Antarktis gut zu erkennen. Hier sind nur noch
H NO3-Volumenmischungsverhéltnisse von 3 ppbv und kleiner erkennbar.
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Abbildung 4.35: Verteilung der PSC-Kenngrossen in den siidlichen polaren Breiten in einer Hohe
von 21 km bzw. 54 hPa fiir den 15.Juni 2003 gemessen mit MIPAS auf ENVISAT und simuliert mit
ECHAMS5/MESSy1. Beschreibung siehe Abbildung 4.32

Am 15. Juni 2003 (Abbildung 4.35) hat sich das detektierte Gebiet des PSC-Typs la zyklonal
Richtung Siiden ausgebreitet. Die gemessene Gesamtiiberdeckung der NAT-Teilchen hat dabei zuge-
nommen. Ausser am westlichen Rand sind NAT-Teilchen in einem dusseren Giirtel in einem Gebiet,
in denen die Temperaturen unterhalb von Ty a1 liegen, vorhanden. Dieser dussere Giirtel entspricht
auch der Begrenzung des simulierten NAT-Gebietes. Die Uberschneidung der simulierten und detek-
tierten PSC-Typ la Flache ist also besser geworden, wenn auch die NAT-Teilchen nach wie vor im
Modell grossflichiger als gemessen vorkommen.

Die Uberschneidung der simulierten und detektierten Fliche des PSC-Typs 2 ist am 15. Juni
ebenfalls besser als zuvor. So kommen Eisteilchen bei den MIPAS-Messungen zu diesem Zeitpunkt
in einem grosseren Gebiet als vorher westlich des Siidpols vor, wobei diese im Modell in etwa siidlich
von 80°S simuliert sind. Der Vergleich zwischen simuliertem und detektiertem PSC-Typ 1b-Gebiet
ist hingegen schlechter geworden. So finden sich in dem simulierten Gebiet der STS-Teilchen jetzt
grossere Fliachen, in denen Eisteilchen detektiert werden.

Zusammengefasst zeigt der Vergleich zwischen den ECHAMS5 /MESSy1-Simulations- und MIPAS-
Messdaten im Zeitraum vom 23. Mai bis 15. Juni einige Ubereinstimmungen beziiglich der Bildung
und Existenz der unterschiedlichen PSC-Typen. So haben die simulierten und gemessenen horizonta-
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len Flichen des PSC-Typs 1b auf 54 hPa bzw. 20.5 km recht grosse Uberschneidungen. Unterschiede
gibt es jedoch vor allem, wenn MIPAS Eis- oder NAT-Teilchen detektiert, da durch die Fallun-
terscheidung so keine STS-Teilchen mehr angezeigt werden, diese aber im Modell noch vorhanden
sind. Die Bildung und Existenz der STS-Teilchen ist aber nach diesem ersten Vergleich im Modell
realitdtsnah implementiert.

Etwas anders verhélt es sich mit den PSC-Typen la und 2. Deren simulierte Flachen scheinen
beide iiberschétzt zu sein. So finden sich im Modell deutlich frither und grossflichiger NAT-Teilchen
als mit MIPAS auf ENVISAT gemessen werden. Ahnlich verhélt sich dies mit Eisteilchen, obwohl hier
die Unterschiede nicht so deutlich sind. Im zeitlichen Verlauf néhern sich die Flachen der Eisteilchen
zwischen Simulation und Messung einander an.

4.7.2 Vergleich der Fliachenanteile der PSC-Typen

Zur Verdeutlichung der Unterschiede zwischen den Daten von ECHAM5/MESSy1 und MIPAS auf
ENVISAT befinden sich in den Abbildungen 4.36 bis 4.39 Vergleiche der prozentualen Fléacheniiber-
deckung polwérts von 55° der einzelnen PSC-Bestandteile. Die Fliacheniiberdeckung ist dabei fiir die
Druckfléche von 54 hPa von ECHAM5/MESSy1 und eine mittlere Hohe von 20.5 km bei den Messun-
gen von MIPAS/ENVISAT dargestellt, wobei diese mittlere Hohe ausgewertete Satellitenspektren
des Hohenbereichs von 19.0 km bis 22.0 km umfasst. Die ausgewahlten Zeitrdume entsprechen dabei
denen des Abschnitts 4.6, d.h. es sind die nordhemisphérischen Winter und Friihlinge von November
2002 bis April 2003 und November 2006 bis April 2007 fiir die nordpolaren Breiten (Abbildung 4.36
und 4.37) und die siidhemisphérischen Winter und Friihlinge von Mai bis Oktober 2003 bzw. 2006
fiir die siidpolaren Breiten (Abbildung 4.38 und 4.39) dargestellt.

Der wesentliche Unterschied zwischen ECHAM5/MESSy1 in Bezug auf die Charakterisierung
der PSC-Teilchen an den jeweiligen Geolokationen, die Fallunterscheidung der PSC-Teilchen bei der
Messung von MIPAS auf ENVISAT und die Moglichkeit des parallelen Vorkommens aller PSC-Typen
im Modell wird in den Abbildungen beriicksichtigt. So werden die prozentualen Fliachenanteile von
NAT, STS und Eis bei den Messdaten additiv dargestellt, bei den Modelldaten dagegen absolut.
Die am oberen und unteren Rand dargestellten Dreiecke geben bei der MIPAS-Zeitserie an, dass an
diesem Tag eine Messung vorlag.

Betrachtung der nordpolaren Winter und Friithlinge 2002/2003 und 2006 /2007

Im nordhemisphérischen Winter 2002/2003 (Abbildung 4.36) treten die PSC in der Hohe von
54 hPa zum ersten Mal im Modell Ende November und bei den Messungen Anfang Dezember
auf. Diese PSC-Fliachen existieren zunéchst bei beiden Zeitserien bis Mitte Januar. ECHAMS5/-
MESSy1 simuliert jedoch noch Mitte Februar und Anfang Mérz einige Tage in Folge PSCs, was
durch die Messung nicht bestétigt wird. Die Unterschiede zwischen Messung und Simulation liegen
vor allem in den Flachengrossen sowie in der Art der PSC-Teilchen.

So werden in ECHAM5/MESSy1 grosse Flachen mit NAT-Partikeln simuliert, welche friiher
als die STS-Partikel ab 20. November 2002 existieren und deren Fldchenanteile zwischen 4. De-
zember 2002 und 12. Januar 2003 zwischen 20% und 35% einnehmen. Der PSC-Typ 1b ist in
ECHAMS5/MESSy1 zum ersten Mal am 4. Dezember 2002 ersichtlich. Er tritt kontinuierlich zwischen
dem 19. Dezember 2002 und dem 12. Januar 2003 auf, allerdings mit relativ kleinen Flachenanteilen
von maximal 10%.
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Abbildung 4.36: Vergleich der PSC-Bestandteile in den nérdlichen polaren Breiten im Zeitraum
von November 2002 bis April 2003 gemessen mit MIPAS auf ENVISAT (oben) und simuliert
mit ECHAM5/MESSy1 (unten) mit neuer PSC-Parameterisierung. Prozentuales Aufkommen der
Eispartikel (blau), NAT-Partikel (rot) und STS-Partikel (griin) im Bereich nérdlich von 55° N in
20.5 km (MIPAS) und 54 hPa (ECHAM5/MESSy1) Hohe. Die Werte sind bei MIPAS additiv, bei
ECHAMS5/MESSy1 absolut dargestellt.

Mit MIPAS auf ENVISAT werden hauptsédchlich STS-Teilchen detektiert, deren Flachen deutlich
kleiner als die NAT-Flidchen aber grosser als die STS-Flichen von ECHAMS5/MESSy1 sind.

So finden sich im Dezember 2002 maximale STS-Fliachenanteile von 15%. Der PSC-Typ 1a tritt bei
den Messungen zum ersten Mal am 7. Dezember 2002 auf und verschwindet wieder Ende Dezember.
Am 12. Januar 2003 wird noch einmal ein PSC-Typ la detektiert. Die horizontale Uberdeckung
dieser stratosphérischen Wolken ist nur sehr klein. So liegt der Flichenanteil bei nur maximal 5%.
Eisteilchen sind in der Periode von November 2002 bis April 2003 weder simuliert noch detektiert.

Im nordhemisphérischen Winter und Friithling 2006/2007 (Abbildung 4.37) ist eine kontinuierliche
horizontale Uberdeckung der simulierten PSCs nérdlich von 55°N in 54 hPa vom 25. November 2006
bis 12. Mérz 2007 (mit einer kurzen Unterbrechung am 5. Méarz 2007) gegeben. Es sind dabei wie-
der zunéichst PSC des Typs la simuliert, welche im genannten Zeitraum im Vergleich zu den anderen
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MIPAS observations
Nov - Apr 2006/2007 Altitude: 20.5+-1.5k
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Abbildung 4.37: Vergleich der PSC-Bestandteile in den nérdlichen polaren Breiten im Zeitraum
von November 2006 bis April 2007 gemessen mit MIPAS auf ENVISAT (oben) und simuliert
mit ECHAM5/MESSy1 (unten) mit neuer PSC-Parameterisierung. Prozentuales Aufkommen der
Eispartikel (blau), NAT-Partikel (rot) und STS-Partikel (griin) im Bereich nérdlich von 55°N in
20.5 km (MIPAS) und 54 hPa (ECHAM5/MESSy1) Hohe. Die Werte sind bei MIPAS additiv, bei
ECHAMS5/MESSy1 absolut dargestellt.

PSC-Typen auch immer die grossten Flachenanteile (maximal bis zu 35%) einnehmen. STS-Teilchen
sind vom 15. Dezember mit zeitlichen Unterbrechungen bis Anfang Mérz simuliert. Dieser PSC-Typ
nimmt dabei maximale Flichenanteile von 15% ein. In einem kurzen zeitlichen Intervall von 6 Tagen
Ende Januar und noch einmal zeitlich kiirzer Mitte Februar ist im Modell der PSC-Typ-2 simuliert,
allerdings nur mit Fldchenanteilen von bis zu 2%.

Die Messungen von MIPAS auf ENVISAT zeigen wihrend dieser Zeitperiode nur vereinzelte PSC-
Vorkommen. Es ist aber zu beachten, dass nicht kontinuierlich gemessen wurde. So liegen z.B. in
der Periode vom 12. bis 25. Dezember 2006, in welcher die Existenz von PSCs recht wahrscheinlich
ist, keine Messungen vor. Die ersten PSCs werden deutlich spéter detektiert als im Modell simu-
liert, ndmlich am 11. Dezember 2006. Im Januar und Februar sind PSCs nur an einzelnen Tagen
mit sehr kleinen Fliachenanteilen von 2-3% mit Ausnahme dreier Tage Ende Januar, an denen die
Fliachenanteile auf bis zu 15% ansteigen, ersichtlich.
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Der Anteil des PSC-Typs 1b ist bei den Messungen wieder dominant. So wird dieser schon am
11. Dezember deutlich frither als das erste Auftreten des PSC-Typs la am 26. Dezember 2006
detektiert. Beim PSC-Typ 1la ist allerdings die Messliicke wieder zu beachten. Die Flachenanteile
des PSC-Typs la sind mit maximal 4% deutlich kleiner als im Modell und auch immer kleiner als die
Fliachenanteile des PSC-Typs 1b mit maximal 12%. Der PSC-Typ 2 findet sich bei den Messungen
nur am 26. Dezember mit einem sehr kleinen Flichenanteil von 1%.

Zusammengefasst ist festzustellen, dass ECHAM5/MESSy1 die von MIPAS auf ENVISAT gemes-
senen PSCs im nordpolaren Winter und Frithling 2002/2003 bzw. 2006/2007 ebenfalls simuliert. Im
Vergleich ist dabei das zeitliche Vorkommen und die Flachengrosse des PSC-Typs 1b bei der Mes-
sung und im Modell recht dhnlich. Es werden jedoch tendenziell zu grosse Flachen der PSC-Typen
la simuliert, die im Vergleich zu den Daten von MIPAS auf ENVISAT auch zu frith und zu lang
existieren.

Betrachtung der siidpolaren Winter und Friihlinge 2003 und 2006

Zur abschliessenden Betrachtung der simulierten PSC-Fliachen im ECHAMS5/MESSy1-Modell fin-
det mit Hilfe der beiden Abbildungen 4.38 und 4.39 ein Vergleich mit den Daten von MIPAS auf
ENVISAT fiir die beiden Perioden des siidhemisphérischen Winters und Friihlings in den Jahren
2003 bzw. 2006 statt.

Es werden hierbei zusétzlich Zeitserien der Flachenanteile der unterschiedlichen PSC-Typen siidlich
von 55°S dargestellt, die mit einem Box-Modell mit thermodynamischer PSC-Parameterisierung und
ECMWF-Temperaturen simuliert wurden. Im Box-Modell wurden dabei zunéchst die drei Konden-
sationstemperaturen Tjcg, Ty ar und Tsrs bestimmt. Es wurden fiir T;¢ g die Parameterisierung von
Marti und Mauersberger [1993] und fiir Ty 47 die Parameterisierung von Hanson und Mauersberger
[1988] verwendet. Tsrg wurde fiir die Temperatur bestimmt, bei der die Bildung von STS positiv
wurde (nach Carslaw et al. [1995b], Luo et al. [1995], siche auch Abschnitt 4.3.1).

Die Berechnung der genannten Kondensationstemperaturen erfolgte fiir jeden Gitterpunkt ei-
nes vorgegebenen Gitters, wobei die von MIPAS auf ENVISAT gemessenen HoO und HNO;-
Volumenmischungsverhéltnisse des 17. Mai 2003 verwendet wurden. Die Mischungsverhéltnisse sind
so fiir jeden berechneten Tag konstant.

Mit Hilfe der ECMWF-Temperaturen wurde im folgenden fiir jeden Gitterpunkt bestimmt, ob
die Temperaturen unterhalb von T;cp, Tnar oder Tsrs lagen. War die Temperatur kleiner als die
Kondensationstemperatur, wurde die Existenz des entsprechenden PSC-Typs fiir diesen Gitterpunkt
angenommen. Entsprechend der beschriebenen Parameterisierung ist im Box-Modell eine gleichzeiti-
ge Existenz mehrerer PSC-Typen méoglich. Dies wurde entsprechend der Behandlung der PSC-Daten
von ECHAMS5/MESSy1 in Form einer absoluten Darstellung der Fléchenanteile beriicksichtigt.

Im siidhemisphérischen Winter 2003 (Abbildung 4.38) finden sich in der ECHAM5/MESSy1-
Simulation und bei den Messungen von MIPAS auf ENVISAT grossere Flichen mit PSC-Uberde-
ckung als in den beiden untersuchten nordhemisphérischen Wintern. Auch das ECMWF-Boxmodell
zeigt entsprechende Fléchenanteile der PSC-Typen.

Beim Vergleich der Gesamtflichen der PSCs zwischen den Messungen von MIPAS auf
ENVISAT und den Daten von ECHAM5/MESSy1 ist eine gute Ubereinstimmung erkennbar. So
sind PSCs bei den Messungen vom 20. Mai bis Mitte Oktober detektiert und vom 8. Mai bis Mitte
Oktober simuliert. Es ergibt sich so mit Ausnahmen der frithen PSC-Flachen von 8. bis 19. Mai
bei ECHAM5/MESSy1 eine ungefihre zeitliche Ubereinstimmung zwischen Modell und Messung in
denen PSCs vorkommen.
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MIPAS observations
May - Oct 2003 Altitude: 20.5+-1.5 km
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Abbildung 4.38: Vergleich der PSC-Bestandteile in den siidlichen polaren Breiten im Zeitraum
von Mai bis Oktober 2003 gemessen mit MIPAS auf ENVISAT (oben), thermodynamisch simu-
liert mit ECMWF-Temperaturen (Mitte) und simuliert mit ECHAM5/MESSy1 (unten) mit neu-
er PSC-Parameterisierung. Prozentuales Aufkommen der Eispartikel (blau), NAT-Partikel (rot)
und STS-Partikel (griin) im Bereich stidlich von 55°S in 20.5 km (MIPAS), 50 hPa (ECMWF)
und 54 hPa (ECHAM5/MESSyl) Hohe. Die Werte bei MIPAS sind additiv, bei ECMWF und
ECHAMS5/MESSy1 absolut dargestellt.
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Die gemessenen Fliachenanteile der PSCs liegen von Mitte Juni bis Anfang August bei 35% bis
55%, die simulierten in diesem Zeitraum bei 47% bis 67%. Die simulierten Fldchenanteile sind so
von Mitte Juni bis Anfang August im Modell im zeitlichen Mittel um ca. 12% grosser. Ab Mitte
August nimmt dieser Unterschied aber deutlich zu, da ab hier die Flachenanteile in der Messung
stark abnehmen, im Modell aber noch relativ lange recht hohe Fldchenanteile simuliert sind.

Beim Vergleich der einzelnen PSC-Typen sind unterschiedliche Ubereinstimmungen zwischen Mo-
dell und Messung erkennbar. So sind die STS-Teilchen im Modell &hnlich simuliert, wie sie mit MIPAS
gemessen wurden. Sie treten dabei ungefdhr im gleichen Zeitraum vom 20. Juni bis Mitte Oktober
auf und iiberdecken zu vielen Zeitpunkten dhnlich grosse Fléchen siidlich von 55°S in 54 hPa bzw.
20.5 km. Maximale Flachenanteile finden sich sowohl im Modell als auch in den Messungen Mitte bis
Ende Juni. Hier werden Maxima von 35% in der Messung und 30% im Modell erreicht. Aufgrund der
Denitrifizierung und dem somit geringeren Angebot an H NOj, welches somit fiir die STS-Bildung
vorhanden ist, gehen die STS-Flachenanteile sowohl im Modell als auch in der Messung von Juli bis
Mitte Oktober langsam zuriick.

Beim Vergleich des PSC-Typs la ist die Ubereinstimmung zwischen ECHAMS5/MESSyl und
MIPAS auf ENVISAT nicht so gut. So ist eine deutliche Uberschitzung der NAT-Flichenanteile
ersichtlich. Der PSC-Typ la wird dabei im Modell deutlich frither und auch langer simuliert. Er
bildet sich im Modell vor den STS-Teilchen schon am 8. Mai 2003, wohingegen er durch MIPAS
auf ENVISAT nach Auftreten der STS-Teilchen erst am 8. Juni 2003 detektiert wird. Die Flédchen-
anteile des PSC-Typs la erreichen im Modell bis zu 67%, wohingegen mit MIPAS nur bis zu 30%
Uberdeckung gemessen wird.

Es ist zu beachten, dass bei der Festlegung eines STS-Teilchens aus den MIPAS-Strahlungs-
spektren, es sich unter bestimmten Bedingungen auch um ein NAT-Teilchen mit einem Radius grosser
als 3um handeln kann [Hopfner, 2006b]. Trotz dieser kleineren Unsicherheit in der Bestimmung von
STS und NAT aus MIPAS-Messungen ist eine Uberschitzung der NAT-Teilchen im Modell aber
signifikant. Dies wird besonders im Zeitraum von Mitte August bis Ende Oktober deutlich, in dem
die simulierten Fléchenanteile des PSC-Typs 1la ein Vielfaches der gemessenen darstellen.

Von Anfang Juni bis Ende September 2003 werden mit ECHAMS5/MESSy1 auch PSCs des Typs 2
(Eisteilchen) simuliert. Die Flichenanteile dieses PSC-Typs liegen dabei bei bis zu ca. 20%. Mit
MIPAS auf ENVISAT werden ebenfalls Eisteilchen detektiert, sie sind aber weniger haufig und die
maximale Fliacheniiberdeckung liegt bei 7%. Es ist also auch bei der Bildung und Existenz der
Eisteilchen im Modell eine Uberschitzung vorhanden.

Bei Betrachtung der Zeitserie der prozentualen Flichenanteile der jeweiligen PSC-Typen, deren
Berechnung im Boxmodell mit ECMWF-Temperaturen durchgefiihrt wurde, ergibt sich ein &hnli-
ches Bild wie bei der ECHAM5/MESSy1-Simulation. Es werden zwar NAT-Teilchen einige Tage
spater als bei ECHAMS5/MESSy gebildet, sie sind aber ungefihr gleich lang im Boxmodell wie bei
ECHAMS5/MESSy1 vorhanden und die Flachenanteile sind dhnlich gross, d.h. deutlich grosser als in
der Messung.

Der Vergleich der STS-Teilchen mit den Daten von MIPAS auf ENVISAT ist bei den im Boxmodell
simulierten PSCs des Typ 1b deutlich schlechter als bei ECHAM5/MESSyl. Es ist die zeitliche
Uberdeckung mit den Messungen zwar recht gut, aber es findet ab Anfang Juli kein Riickgang der
horizontalen STS-Fliachen auf 50 hPa statt, sondern sogar noch eine Zunahme bis Ende August.
Dies ist verursacht durch die festgehaltenen Konzentrationen von HNQO3; und H,O. Es findet im
Boxmodell so keine Denitrifizierung statt und das HNOjs in der Gasphase kann weiterhin fiir die
STS-Bildung verwendet werden. Ahnlich ist dies bei der Simulation der Eisteilchen. Auch hier ist
die H,O-Konzentration konstant und es findet keine Dehydratation statt, was zu noch grosserer
Uberschitzung des PSC-Typs 2 gegeniiber der Messung von MIPAS auf ENVISAT fiihrt.
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MIPAS observations
May - Oct 2006 Altitude: 20.5+-1.5 km
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Abbildung 4.39: Vergleich der PSC-Bestandteile in den siidlichen polaren Breiten im Zeitraum
von Mai bis Oktober 2006 gemessen mit MIPAS auf ENVISAT (oben), thermodynamisch simu-
liert mit ECMWF-Temperaturen (Mitte) und simuliert mit ECHAM5/MESSy1 (unten) mit neu-
er PSC-Parameterisierung. Prozentuales Aufkommen der Eispartikel (blau), NAT-Partikel (rot)
und STS-Partikel (griin) im Bereich stidlich von 55°S in 20.5 km (MIPAS), 50 hPa (ECMWF)
und 54 hPa (ECHAM5/MESSy1l) Hohe. Die Werte bei MIPAS sind additiv, bei ECMWEF und
ECHAMS5/MESSy1 absolut dargestellt.
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Bei dem Vergleich der PSC-Simulationsdaten von ECHAM5/MESSy1l mit den Messungen von
MIPAS auf ENVISAT des stidhemipshérischen Winters und Friihlings 2006 (Abbildung 4.39) ergeben
sich dhnliche Charakteristika wie beim Vergleich des entsprechenden Zeitraums des Jahres 2003. So
sind im Vergleich zu den Messungen von MIPAS auf ENVISAT wieder die simulierten PSCs des
Typs 1la und Typs 2 beziiglich ihrer Flachenanteile iiberschétzt.

Es finden sich dabei in ECHAMS5/MESSyl maximale Flichenanteile des PSC-Typs la von bis
zu 75%, wohingegen in den Messdaten nur Anteile von bis zu 40% vorkommen. Die NAT-Teilchen
werden auch wieder deutlich friither simuliert. So sind im Modell schon Mitte Mai erste NAT-Fliachen
ersichtlich, wohingegen diese mit MIPAS auf ENVISAT erst Mitte Juni detektiert werden. Die PSCs
des Typ la sind auch deutlich langer im Modell simuliert, als sie gemessen werden. So sind bei
der Messung nur bis Ende September NAT-Teilchen ersichtlich, wobei im September nur noch sehr
kleine Fliachenanteile mit maximal 2% vorkommen, wohingegen diese im Modell bis Ende Oktober
mit Flichenanteilen im September von noch > 40% simuliert sind.

Bei der Simulation des PSC-Typs 2 in ECHAM5/MESSy1 existieren die Eisteilchen von Anfang
Juni bis Mitte Oktober und haben maximale Flichenanteile von bis zu 30%, wohingegen diese mit
MIPAS auf ENVISAT nur von Ende Juni bis Anfang August, zeitlich unterbrochen, gemessen werden
und deutlich kleinere Flachenanteile mit maximal 10% aufweisen.

Bei den MIPAS-Messungen ist wieder auffillig, dass die ersten STS-Teilchen vor den ersten NAT-
Teilchen detektiert werden. Im Vergleich zu den STS-Teilchen in ECHAM5/MESSy1, welche am
21. Mai zum ersten Mal simuliert werden, tritt der PSC-Typ 1b in der Messung nur wenige Tage
spater am 27. Mai zum ersten Mal auf. Die STS-Flidchenanteile in ECHAM5/MESSy und in den
MIPAS-Messungen sind bis 5. Oktober ungefihr gleich, wobei sie im Modell mit Maxima bis zu 35%
gegeniiber Maxima bis zu 30% in der Messung etwas grosser sind.

Vom 6. Oktober bis 22. Oktober wurde mit MIPAS nicht gemessen. Nach diesem Zeitraum sind
nur noch 3 bis 4 STS-Aufkommen mit maximalen Flichenanteilen von 2% Ende September und
Anfang Oktober ersichtlich. Die simulierten STS-Teilchen hingegen kommen bis Ende Oktober vor
und haben im Oktober sogar noch eine maximalen Flachenanteil von 20%. In diesem Zeitraum liegt
demnach in ECHAM5/MESSy eine deutliche Uberschitzung des STS-Aufkommen vor.

Die simulierten PSC-Flidchen des Box-Modells zeigen die gleichen Charakteristika wie im ant-
arktischen Sommer 2003. Im Vergleich zu ECHAM5/MESSy1 sind die Flichenanteile der NAT-
Teilchen in etwa gleich simuliert. Bei den STS-Teilchen findet spétestens ab Juli wieder eine starke
Uberschiitzung statt, was wie schon erwihnt, hauptsichlich an der fehlenden Denitrifizierung liegt.
Bei den Eisteilchen ist aufgrund der nicht simulierten Dehydratation ebenfalls eine gegeniiber den
Messungen von MIPAS auf ENVISAT noch stiirkere Uberschitzung vorhanden.

Zusammengefasst sind die mit ECHAM5/MESSy1 simulierten und mit MIPAS auf ENVISAT
gemessenen PSCs beziiglich des gesamten Fldchenanteils und des zeitlichen Auftretens teilweise ver-
gleichbar. Bei Unterscheidung nach den einzelnen PSC-Typen sind aber unterschiedliche Ergebnisse
vorhanden. So stimmen die simulierten STS-Fléchen sehr gut mit den Messungen iiberein, wohin-
gegen bei den Flichen der Eisteilchen eine sehr deutliche Uberschétzung im Modell vorhanden ist.
Diese PSCs des Typs 2 werden im Modell zu friith, zu lang und zu grossflichig simuliert. Ebenso ist
eine Uberschitzung der NAT-Teilchen ersichtlich.

Mit der neuen NAT-Parameterisierung werden die NAT-Teilchen im Modell frither simuliert als
zuvor. Diese frithere Simulation scheint aber nach dem Vergleich mit Messungen von MIPAS auf
ENVISAT nicht richtig zu sein. Entgegen der Annahme, dass die NAT-Teilchen sich vor den STS-
Teilchen bilden, zeigen die Messungen das Gegenteil. Dies ist zunéchst verwunderlich da T a7 > Tsrs
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ist. Beriicksichtigt man aber den in Abschnitt 4.2 beschriebenen Bildungsmechanismus, der Bildung
von NAT aus NAD, welches sich aus STS gebildet hat, so scheint es folgerichtig, dass sich die STS-
vor den NAT-Teilchen bilden.

Die Simulation der PSC-Typen mit Hilfe eines Box-Modells mit thermodynamischen Paramete-
risierungen zeigt bei den NAT-Flichen die gleiche Uberschétzung wie in der ECHAMS5 /MESSy1-
Simulation. Gleichzeitig werden aber auch die STS- und Eisflaichen deutlich iiberschétzt, was vor
allem durch die nicht simulierte Denitrifizierung und Dehydratation verursacht ist. Zum Vergleich
mit den Messungen von MIPAS auf ENVISAT ist das Boxmodell von daher nur bedingt verwendbar.
Es zeigt aber, dass mit der thermodynamischen Parameterisierung die gleiche zeitliche Aufeinander-
folge mit Typ la, Typ 1b und Typ 2 simuliert wird, wie mit der neuen PSC-Parameterisierung.
Ebenfalls zeigt es zu jedem Zeitpunkt, dass die NAT-Flachen grosser sind als die Flachen der beiden
anderen PSC-Teilchen, was bei der ECHAM5/MESSy1-Simulation ebenfalls der Fall ist.

Die Behandlung der NAT-Bildung in Form einer Initialisierungstemperatur von 3 K unter Ty ar
scheint nicht ausreichend zu sein, um eine realititsnahe Ubereinstimmung mit den gemessenen NAT-
Verteilungen von MIPAS auf ENVISAT zu erzielen. Genauso scheint die angenommene notwendige
Unterkiihlung von 1.5 K beziiglich von T7¢g nicht zu geniigen. Bei der Unterkiihlung beziiglich der
Eisteilchen ist eventuell ein grosserer Wert anzunehmen, bei der NAT-Bildung konnte eine generell
tieferes Ty ar zu einem besseren Vergleich mit den Daten von MIPAS auf ENVISAT fiihren oder
es sollte eventuell die NAT-Bildung an die STS-Bildung gekoppelt werden. Mit diesen Anderungen
wire es sinnvoll, weitere Sensitivitatsstudien mit ECHAMS5/MESSy1 durchzufiihren.

4.8 Vergleich der Simulation mit neuer PSC-Parameterisierung mit
Messungen von MLS auf Aura

Nach Validierung der simulierten PSCs von ECHAM5/MESSy1 mit den PSC-Daten des Satellitenin-
strument MIPAS auf ENVISAT (Abschnitt 4.7) wurde festgestellt, dass beziiglich des PSC-Typs 1 im
Vergleich zu den MIPAS Messdaten das simulierte NAT-Vorkommen {iberschétzt ist, die simulierten
STS-Flichen hingegen gute Ubereinstimmungen besitzen. Da das Volumenmischungsverhéltnis von
HNO;3 durch die Bildung von STS- und NAT-Teilchen sowie durch die Sedimentation von grosseren
NAT-Teilchen (Denitrifizierung) beeinflusst wird, kann die Betrachtung von HNOj; weitere Riick-
schliisse auf die Bildung und Existenz von STS und NAT liefern.

Da die H NOsz-Messungen von MIPAS auf ENVISAT durch die Existenz von PSCs negativ be-
eintriachtigt werden [Wang et al., 2007] und dariiber hinaus eine Validierung mit einem weiteren
unabhéngigen Satelliteninstrument sinnvoll ist, werden in diesem Abschnitt die H NOs-Daten des

Satelliteninstruments , Microwave Limb Sounder® (MLS) zu einem Vergleich mit den Daten von
MIPAS und ECHAMS5/MESSy1 herangezogen.
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4.8.1 Das Satelliteninstrument MLS auf Aura

Aura, der letzte Satellit der ,Earth Observing System“ (EOS) Reihe [Schoeberl et al., 2004], umrun-
det seit 15. Juli 2004 in einer sonnensynchronen, polarnahen Umlaufbahn in einer Héhe von 705 km
die Erde. MLS auf Aura [Santee et al., 2005] ist dabei eines der dort installierten vier Satelliten-
instrumente und iiberdeckt die Erde von 82°S bis 82°N. Es ist dabei eine Weiterentwicklung des
MLS-Instruments auf dem Satellit ,,Upper Atmosphere Research Satellite“ (UARS) [Waters et al.,
1999].

MLS misst neben den atmosphérischen Spurengasen BrO [Kovalenko et al., 2007], ClO [Santee
et al., 2008], CO [Livesey et al., 2008], H,O [Lambert et al., 2007], HCI [Froidevaux et al., 2008b],
HNO; [Santee et al., 2007], NoO [Lambert et al., 2007], O3 [Froidevaux et al., 2008a; Liversey et al.,
2008], OH, HO, [Pickett et al., 2008; Read et al., 2007] und SO,, auch die relative Feuchte [Read
et al., 2007], die Temperatur und das Wolkeneis [Wu et al., 2008].

Die Messungen von H NO3 mit MLS auf Aura sind unabhéngig von der Existenz von PSCs und
konnen so fiir die Validierung des simulierten H NO3 von ECHAM5/MESSy1 verwendet werden.

4.8.2 Vergleich der HNOs;-Daten

Fiir den Vergleich der H NOs-Daten von ECHAMS5/MESSy1 mit MLS auf Aura werden in diesem
Unterkapitel simulierte und gemessene Daten des siidhemisphérischen Winters 2006 herangezogen.
Es werden dabei die vier Tage 16. Mai, 24. Mai, 29. Mai und 24. Juli exemplarisch fiir den zeitlichen
Verlauf des HNO3 dargestellt.

PSCs detektiert von MIPAS auf ENVISAT

Zunichst wird in Abbildung 4.40 die Verteilung der STS-, NAT- und Eisteilchen gemessen von
MIPAS auf ENVISAT fiir die genannten vier Tage fiir die mittlere Hohe von 20.5 km dargestellt.
Diese Hohe umfasst dabei alle Messungen von 19.0 km bis 22.0 km.

Am 16. Mai 2006 werden mit MIPAS noch keine PSCs detektiert. Die ersten PSC-Teilchen in Form
von STS werden am 24. Mai 2006 in einem kleineren Bereich 6stlich des Siidpols bei ca. 80°S, 90°E
gemessen. Vom 25. Mai bis 28. Mai 2006 sind von MIPAS auf ENVISAT keine Daten vorhanden.

Am 29. Mai ist jedoch ersichtlich, dass sich der PSC-Typ 1b ausgebreitet hat, so dass er zu
diesem Zeitpunkt in etwa die Fliche siidlich von 80°S, teilweise auch etwas dariiber hinaus und mit
Ausnahme des Bereich 180°E bis 270°E, in welchem er 80°S nicht erreicht, einnimmt. Bis zum 29.
Mai finden sich bei den Messungen noch kein PSC-Typ la. Dieser wird erst zum ersten Mal am 13.
Juni detektiert (nicht gezeigt).

Am 24. Juni 2006 werden bei den Messungen von MIPAS auf ENVISAT alle Arten von PSC-
Teilchen detektiert. Im inneren Bereich der PSCs um den Siidpol herum und nérdlich bis westlich
iiber 80°S erstreckend befindet sich der PSC-Typ 2. Um diesen inneren Bereich herum haben sich
STS-Teilchen angeordnet und am &dusseren Rand, mit Ausnahme des Orbits welcher auf 120°E und
150°E verlauft, befinden sich die NAT-Teilchen. Die horizontale Erstreckung reicht dabei bis maximal
60°S.



4.8 Vergleich der neuen PSC-Parameterisierung mit MLS auf Aura 125

24.5.06 MIPAS/ENVISAT 20.5km

Abbildung 4.40: Verteilung der PSC-Bestandteile in den siidlichen polaren Breiten in einer Hohe
von 20.5 km fiir die Tage 16. Mai (oben links), 24. Mai (oben rechts), 29. Mai (unten links) und 24.
Juli 2006 (unten rechts) gemessen mit MIPAS/ENVISAT. Rot/orange Quadrate sind NAT-Partikel
mit Radien < 3 wm, blaue Dreiecke sind Eispartikel und griine bis blaue Kreise sind mit hoher
Wahrscheinlichkeit STS-Partikel oder aber NAT-Partikel mit Radien > 3 um.

NAT, STS und HNOj; im antarktischen Winter 2006 simuliert durch ECHAMS5/MESSy
im Vergleich mit H NO3;-Messdaten von MLS auf Aura

In den Abbildungen 4.41 bis 4.44 sind die Volumenmischungsverhéltnisse des H NO3 gebunden
in den STS-Teilchen (HNOs(110)) und in NAT-Teilchen (HNO3z(nar)) sowie in der Gasphase in
21.6 km fiir die oben genannten Tage dargestellt. Die H NO3-Werte von ECHAMS5/MESSy1 werden
in einer zusétzlichen Abbildung mit den H NOs-Daten der Orbits von MLS auf Aura verglichen. Die
HNO3-Werte von ECHAM5/MESSy1 wurden dabei vertikal auf die Hohe des Messgitters von MLS
interpoliert.
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Abbildung 4.41: Verteilung des HNOs(11g) (oben links), HNOgznar) (oben rechts) und HNOs
(unten links) in ppbv am 16. Mai 2006 in 21.6 km, simuliert mit ECHAM5/MESSy1 und Vergleich
des HNOs5 mit Messdaten von MLS auf Aura (unten rechts)

Am 16. Mai 2006 (Abbildung 4.41) haben sich in der Hohe von 21.6 km in ECHAMS5/MESSy1
noch keine STS-Teilchen gebildet, d.h. es ist noch kein HNOj31g) vorhanden. Es existieren aber
schon NAT-Teilchen welche im Bereich 6stlich und nordéstlich vom Siidpol zwischen 75°S und 85°S
erkennbar sind.

Diese NAT-Teilchen haben sich in ECHAMS5/MESSy1 am 14. Mai gebildet und verursachen durch
die Aufnahme von H NOj in die feste Phase eine Abnahme von H N Oj3 bis zu ca. 2 ppbv (entsprechend
HNO3n ary). In den MLS-Messungen ist diese Abnahme von HNO;3 am 14. Mai nicht ersichtlich,
was darauf schliessen ldsst, dass an diesem Tag in der Realitét noch keine NAT- oder STS-Teilchen
vorhanden waren. Dies deckt sich mit den Aussagen der Messungen von MIPAS auf ENVISAT.

Am 24. Mai 2006 werden in ECHAMS5/MESSy zum ersten Mal STS-Teilchen in 21.6 km simuliert
(Abbildung 4.42). Dies stimmt mit dem ersten Auftreten von STS-Teilchen in den MIPAS/ENVISAT-
Messungen iiberein (Abbildung 4.40). Das simulierte bzw. mit MIPAS detektierte Gebiet des
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Abbildung 4.42: Verteilung des HNOsr1q) (oben links), HNO3znar) (oben rechts) und HNOs
(unten links) in ppbv am 24. Mai 2006 in 21.6 km, simuliert mit ECHAMS5/MESSy1 und Vergleich
des HNO3 mit Messdaten von MLS auf Aura (unten rechts)

PSC-Typs 1b zeigt an diesem Tag grosse Ubereinstimmungen.

Es finden sich aber in den Daten von MIPAS/ENVISAT nach wie vor keine NAT-Teilchen. De-
ren horizontale Erstreckung hat sich hingegen in ECHAM5/MESSy1, insbesondere in zyklonale
Richtung, erweitert. Im H N Os-Volumenmischungsverhéltnis der ECHAM5/MESSy1-Simulation ist
entsprechend des Gebietes, im dem PSCs des Typs la existieren, eine starke Abnahme zu erkennen.
So sind an diesem Tag in dieser Hohe minimale H N O3-Werte von unter 4 ppbv simuliert. Das H NO3
hat daher schon bis zu 6 ppbv abgenommen. Da das in NAT gebundene H NO3; maximal nur etwas
iiber 2 ppbv liegt, muss demnach zu diesem Zeitpunkt im Modell schon eine Denitrifizierung durch
Sedimentation grosserer NAT-Partikel stattgefunden haben.

Diese H NOs-Abnahme ist bei den MLS-Messungen noch nicht erkennbar. Die STS-Bildung welche
in MIPAS auf ENVISAT zu erkennen ist, hat entsprechend den MLS-Messungen von HNQO;3 zu
diesem Zeitpunkt noch nicht stattgefunden.
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Abbildung 4.43: Verteilung des HNOs11q) (oben links), HNO3znar) (oben rechts) und HNOs
(unten links) in ppbv am 29. Mai 2006 in 21.6 km, simuliert mit ECHAM5/MESSy1 und Vergleich
des HNO3 mit Messdaten von MLS auf Aura (unten rechts)

Am 29. Mai 2006 (Abbildung 4.43) haben sich weitere STS-Teilchen im Modell gebildet. Die
Flache des PSC-Typs 1b hat sich, erkennbar im HNOs1rg) mit Werten von bis zu grésser 4 ppbv,
iiber den Siidpol hinaus ausgebildet und entspricht in etwa der STS-Fliche, welche mit MIPAS
auf ENVISAT an diesem Tag detektiert wird (Abbildung 4.40). Das Gebiet der NAT-Teilchen hat
sich ebenfalls noch etwas ausgebreitet, wobei bei den MIPAS-Messungen nach wie vor kein NAT
vorhanden ist.

Die Abnahme im HNQOs hat sich, u.a. durch die Aufnahme von HNQOs; aus der Gasphase in
die fliissige Phase, fortgesetzt. So finden sich am 29. Mai am Siidpol minimale H NO3-Volumen-
mischungsverhéltnisse von unter 2 ppbv im Modell. Beim H NOs3 der MLS-Messung ist diese starke
Abnahme nach wie vor nicht ersichtlich. Es ist aber eine Reduzierung im Bereich von 80°S zu
erkennen. Hier sinken die HNOj3;-Werte auf 6 bis 9 ppbv ab. Dies ist wahrscheinlich durch die
gemessenen STS-Teilchen verursacht. Die MLS-Daten bestétigen so die durchgefiihrte Detektierung
der STS-Teilchen von MIPAS auf ENVISAT, wobei mit den MLS-Daten nicht auszuschliessen ist,
dass sich in der Realitét auch schon NAT-Teilchen gebildet haben kénnten.
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Abbildung 4.44: Verteilung des HNO31g) (oben links), HNOsnar) (oben rechts) und HNOs
(unten links) in ppbv am 24. Juli 2006 in 21.6 km, simuliert mit ECHAMS5/MESSy1 und Vergleich
des HNO3 mit Messdaten von MLS auf Aura (unten rechts)

Am 24. Juli (Abbildung 4.44) sind in ECHAMS5/MESSy1 sowie auch bei den MIPAS-Messungen
(Abbildung 4.40) in der Hohe von 21.6 km alle Arten von PSC-Typen vorhanden. Das HNO311¢)
ist im Modell in 21.6 km dabei in den Gebieten noch stark ausgeprégt, in denen neben Temperaturen
unter Tsrg, auch geniigend grosse H N Oz-Werte vorhanden sind. Am 24. Juli ist dies zwischen 60°S
und 70°S siidostlich und zwischen 65°S und 85°S westlich des Siidpols der Fall.

Das HNOsyar) ist mit Werten um 1 ppbv in einem grésseren Gebiet noch vorhanden. Die-
ses Gebiet liegt innerhalb von 55°S, wobei die Rénder je nach Himmelsrichtung 85°S (westlicher
Rand) bis 55°S (siidlicher Rand) erreichen. Das Gebiet des simulierten NAT-Vorkommen stimmt
dabei in etwa mit dem Gebiet, in welchem mit MIPAS PSCs detektiert werden, iiberein. Die kleinen
H N O3y ar)-Werte sind ein Indiz dafiir, dass nur noch kleine NAT-Teilchen auf 21.6 km vorhanden
sind. Die grosseren NAT-Teilchen sind zu diesem Zeitpunkt alle schon aus dieser Fliche heraus sedi-
mentiert und die H NOs-Volumenmischungsverhéltnisse zu klein, um noch Wachstum zu grésseren
NAT-Teilchen zu generieren.
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Dies bestétigen auch die H NOs-Werte in der Gasphase. Hier sind in einem Gebiet, welches siidlich,
Ostlich und noérdlich bei ca. 65°S sowie westlich bei 90°S begrenzt ist, nur noch H NO3;-Werte unter
1 ppbv simuliert. Dies ist die Folge der Denitrifizierung. Diese Denitrifizierung wird durch die H NOs-
Daten von MLS bestétigt. Es sind in dem Gebiet mit den niedrigen simulierten HNO3z-Werten
vergleichbare H N Os-Volumenmischungsverhéltnisse von MLS detektiert.

Zusammengefasst bestéitigen die H NOs-Messungen die Ergebnisse des Vergleiches der PSC-
Simulationsdaten von ECHAMS5/MESSy1 mit den Messdaten von MIPAS auf ENVISAT. So wird die
zu frithe Bildung von NAT im Modell sowie auch die grosse Ubereinstimmung zwischen modellierten
und gemessenen STS-Teilchen bestétigt. Der Vergleich zwischen Simulation und den Messdaten von
MLS zeigt aber auch, dass die Denitrifizierung im Modell entsprechend der simulierten PSC-Bildung
richtig berechnet worden ist und zu einem spéteren Zeitpunkt, an dem sich sowohl im Modell als
auch bei der Messung alle PSC-Teilchen gebildet haben, die H NOs-Daten der Simulation mit der
Messung vergleichbar sind.

4.9 Zusammenfassung der Ergebnisse des Kapitels

Es ist gelungen, im ECHAMS5/MESSy1-Modul PSC eine neue Parameterisierung einzubauen, welche
das Wachstum und das Schrumpfen einzelner NAT-Partikel sowie deren Sedimentation beriicksich-
tigt.

Im Vergleich zwischen bisheriger und neuer PSC-Parameterisierung im Modell ist festzustellen,
dass die neue Parameterisierung in nérdlichen polaren Breiten deutliche Verbesserungen in Verteilung
und Anzahl der PSC-Partikel sowie auch beziiglich der simulierten Ozonchemie aufweist. In siidlichen
polaren Breiten sind ebenfalls durch die geinderten maximalen Anzahldichte fiir Eisteilchen hoherer
Ozonabbauraten simuliert, welche aufgrund der bisherigen zu hohen Ozonsédulen in dieser Region zu
einer Verbesserung beitragen.

Im Vergleich mit MIPAS auf ENVISAT sind Ubereinstimmungen zwischen Modell und Simulation
zu finden. Es sind aber auch noch qualitative Unterschiede ersichtlich. Recht gute Ubereinstimmun-
gen beziiglich des zeitlichen Verlauf des PSC-Vorkommens sowie dessen Gesamtfliche sind festzu-
stellen. Ebenfalls vergleichbar wird die STS-Fliche simuliert und gemessen. Eine Uberschétzung
hingegen ist beim PSC-Typ 1la ersichtlich. Hier werden die NAT-Teilchen zu friih, zu lang und im
Mittel mit zu grossen Flidchen simuliert. Dies ist ebenfalls beim PSC-Typ 2 der Fall.

Diese Charakteristika beziiglich der STS- und NAT-Simulation wird im Vergleich mit den HNOs-
Daten von MLS auf Aura bestétigt. Auch hier werden die guten Ubereinstimmungen im Auftreten
der STS-Teilchen, sowie das zu frithe Auftreten der NAT-Teilchen offensichtlich.

Um die Simulation der PSC-Teilchen zu verbessern, sind einige Moglichkeiten schon am Ende
des Kapitels 4.7.2 diskutiert worden. Die Bildung von NAT-Teilchen an das Vorkommen von STS
zu koppeln bzw. eine generelle Unterkiihlung beziiglich der NAT-Kondensationstemperatur durch-
zufithren, wiirde zu einem geringeren Auftreten des PSC-Typs 1a fithren, was eventuell zu besseren
Ubereinstimmungen mit den PSC-Messungen von MIPAS auf ENVISAT fithren konnte. Es miisste
aber gleichzeitig eine zeitlich und rdumlich richtige Denitrifizierung im Modell gewéhrleistet werden.
Diesbeziigliche Sensitivitatsstudien mit ECHAMS5/MESSy1 wiren sinnvoll.

Schwieriger ist es, die Validierung des simulierten PSC-Typs 2 durch Erh6hung der notwendigen
Unterkiihlung beziiglich der Eiskondensationstemperatur zu verbessern. Da die Eisteilchen in den
stidhemisphérischen hohen Breiten wichtige Trager fiir das Stattfinden der heterogenen Reaktionen
sind, sind deren Anzahldichten und horizontale Fliachen sehr relevant fiir die Chloraktivierung und
den daraus folgenden Ozonabbau.
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Die stidhemisphérischen Winter 2003 und 2006 haben gezeigt, dass bei den Messungen von MIPAS
im Mittel verhéltnisméssig sehr kleine Flachen von Eisteilchen vorkommen. Sollte man es schaffen,
mit ECHAM5/MESSy1 ebenfalls nur solch kleine Flichen des PSC-Typs 2 zu simulieren, so wire
die Simulation des Ozonabbaus im antarktischen Friihling deutlich geringer als bisher. Im Vergleich
zwischen neuer und alter Simulation (Abschnitt 4.6) hat es sich aber gerade gezeigt, dass durch einen
stiarkeren simulierten Ozonabbau eine Annédherung an die Ozonsaulen von TOMS und OMI statt-
findet. Ein geringerer Ozonabbau im Modell wiirde in dieser Hinsicht zu schlechteren Ergebnissen
fiithren.

Die realitdtsndheren Ozonsdulen in der neuen Simulation im antarktischen Winter und Friihling
sowie die bessere Beriicksichtigung der PSCs in den arktischen Breiten zeigen beziiglich der Mo-
dellergebnisse Verbesserungen. Insbesondere fiir durchzufiihrender Langzeitsimulationen sind diese
realitdtsndheren Ergebnisse von Bedeutung.

Zusammengefasst ist es gelungen mit dem Einbau der neuen PSC-Parameterisierung eine detail-
iertere Beschreibung der PSCs zu realisieren. Die simulierten Resultate zeigen im Vergleich mit
Messdaten von MIPAS auf ENVISAT, MLS auf Aura, TOMS und OMI relativ gute Ubereinstim-
mungen. Durch moégliche weitere Verbesserungen koénnten, insbesondere beziiglich der Bildung und
Existenz der NAT-Teilchen, mit der neuen PSC-Parameterisierung noch realitdtsndhere Simulatio-
nen erreicht werden.

Das Ziel der Doktorarbeit, eine genauere Beschreibung der PSCs des Typs la in ECHAMS5/-
MESSy1 zu implementieren und so deren Mikrophysik besser zu beriicksichtigen, ist erreicht wor-
den. So findet mit dem neuem PSC-Algorithmus ein Wachstum und Verdunsten der NAT-Teilchen
statt und die unterschiedlichen Eigenschaften der nach Grossen eingeteilten NAT-Partikel werden
berticksichtigt.

Uber die Kopplung von der stratosphirischen Chemie und dem Klima iiber die temperatu-
rabhéngige Bildung der PSCs konnen so mit der neuen PSC-Parameterisierung verbesserte Pro-
gnosen der zukiinftigen Entwicklung der Ozonschicht durchgefiihrt werden.
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5 Schlussfolgerungen und Ausblick

Das Ziel der Dissertation war, in ECHAMS5/MESSy1 eine verbesserte Parameterisierung der Polaren
Stratosphérischen Wolken (PSC) zu implementieren und deren Auswirkung auf die polare Ozonche-
mie zu untersuchen. Um dies zu erreichen, musste zunéchst eine Validierung des Modells in der
gewihlten Modellkonfiguration durchgefiihrt werden.

Um eine realitdtsnahe Temperatur und Dynamik in ECHAM5/MESSy1 zu erhalten und so Ver-
gleiche mit Messdaten durchfithren zu kénnen, wurde das Modell mit meteorologischen Analysen
genudgt. Um die beste Variante des Nudgings fiir ECHAMS5/MESSy1 zu erhalten und so eine ge-
nudgte Modellversion herauszufiltern, mit welcher dann im folgenden eine Mehrjahressimulation zur
Evaluierung des Modells ECHAM5/MESSyl mit Messdaten erstellt werden konnte, wurden ver-
schiedene Sensitivitatsstudien durchgefiihrt (Kapitel 2).

Es wurde dabei mit Hilfe der Newtonschen Relaxationstechnik in ECHAM5/MESSyl bis zu
verschiedenen Hohen (13 hPa/ca. 30.2 km, 110 hPa/ca. 15.3 km und 220 hPa/ca. 10.6 km) mit
ECMWF-Analysen genudgt und die Ergebnisse der daraus resultierenden Modellsimulationen mit
einer ungenudgten Simulation sowie mit TOMS-Messdaten verglichen. Es wurden so drei genudgte
Modelllaufe und ein ungenudgter Modelllauf fiir den Zeitraum von September 2002 bis Dezember
2003 durchgefiihrt.

Der antarktische Vortex-Split Ende September 2002 wird mit allen drei genudgten Simulationen
nachgestellt. Die ungenudgte Simulation gibt dieses meteorologische Ereignis nicht wieder.

Da sich aufgrund des unterschiedlichen Nudgings die simulierte Dynamik und Temperaturver-
teilung unterscheiden, variiert die simulierte stratosphérische Atmosphérenchemie in den vier Mo-
delllaufen. Im Vergleich zu den Ozonmessungen mit TOMS ist der simulierte Ozonabbau des ant-
arktischen Friihlings 2003 in der Simulation mit der Variante des Nudgings bis 13 hPa (ca. 30.2 km)
in grosster Ubereinstimmung mit den Satellitenmessungen. Ebenfalls sind in dieser Simulation die
Ozonséulen in den nérdlichen polaren Breiten am Besten wiedergegeben.

Im Ergebnis stellte sich so eine Nudging-Variante am Sinnvollsten heraus, in welcher bis zu einer
Hohe von 13 hPa (ca. 30.2 km) genudgt wird. Mit dieser wurde im folgenden eine Modellvalidierung
durchgefiihrt (Kapitel 3).

Fiir diese Modellvalidierung wurde mit ECHAM5/MESSy1 eine genudgte Simulation iiber sechs
Jahre von 1. Januar 2000 bis 31. Dezember 2005 mit der horizontalen Auflosung T42 (ca. 2.8°) in
der 39-Schichtenversion durchgefiihrt.

Die Ergebnisse der Sechs-Jahres-Simulation wurden mit Messdaten der Satelliteninstrumente
MIPAS auf ENVISAT [Fischer, 1992; Fischer et al., 2008; von Clarmann et al., 2003a] und TOMS
auf Earth Probe [McPeters et al., 1993, 1998] validiert.

Die Vergleiche von Temperatur, Lachgas, Methan, Ozon und des , Tape Recorders® zwischen
ECHAMS5/MESSy1 und MIPAS zeigen in der mittleren Atmosphire relativ gute Ubereinstimmun-
gen. Es ist allerdings eine zu stark ausgepréagte , Brewer-Dobson-Zirkulation® im Modell vorhan-
den, welche in manchen Regionen durch adiabatische Erwirmung [Abkiihlung] zur Uberschitzung
[Unterschitzung] der Temperaturen fiithrt und durch zu hohe Transportgeschwindigkeiten die Volu-
menmischungsverhéltnisse der atmosphérischen Spurengase regional zu hoch bzw. zu tief simuliert.
Die zu starken ,,Brewer-Dobson-Zirkulation* ist aber in ECHAM5/MESSy nicht in allen Regionen
richtig ausgebildet. So werden die Abwirtstransporte in den polaren Wintern innerhalb der Polar-
wirbel deutlich unterschéitzt. In den mittleren Breiten der Winterhemisphére sind dagegen zu starke
vertikale Abwértsbewegungen vorhanden.
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Bei den Vergleichen der Ozonsédulen von ECHAMS5/MESSyl mit TOMS sind gute rédumliche
Ubereinstimmungen zu finden. In den hohen Breiten sind jedoch in ECHAMS5/MESSy1 zu hohe
Ozonséulen (ca. 40 bis 60 DU zu hoch) simuliert. Insbesondere im antarktischen Friithling wird in
ECHAMS5/MESSy1 zu wenig Ozon abgebaut, so dass die zu diesem Zeitpunkt niedrigen Ozonsaulen
von TOMS nicht erreicht werden. Verursacht durch die zu schwachen Abwiértstransporte im polaren
Wirbel wihrend des polaren Winters und Friihling sind in der unteren Stratosphére zu geringe
Cl,-Mischungsverhiltnisse vorhanden, welche zu geringe Ozonabbauraten zur Folge haben.

Eine weitere Validierung fand fiir den Bereich der oberen Troposphére und Tropopausenregion
mit den Flugzeugmessungen von Ozon und Kohlenmonoxid des CARIBIC-Projekts [Brenninkmeijer
et al., 1999, 2007; Zahn et al., 2002] statt. Die Vergleiche zwischen Modelldaten und Messungen
brachten hier sehr gute Ubereinstimmungen.

Nach erfolgreicher Validierung des Modells ECHAM5/MESSy1 in der gewdhlten Modellkonfigura-
tion konnte im folgenden eine neue PSC-Parameterisierung in dessen Modul PSC eingebaut werden
(Kapitel 4).

Dieser neue PSC-Algorithmus nach van den Broek et al. [2004], basierend auf Carslaw et al.
[2002] beriicksichtig das Wachstum und die Sedimentation von NAT-Partikeln im polaren Wirbel.
Das Wachstum der NAT-Partikel wird dabei mit Hilfe eines Wachstumsfaktors beschrieben, welcher
abhéngig von Temperatur, Partialdruck, Volumenmischungsverhéltnis von Salpetersédure (HNOj)
und Radius der jeweiligen Partikel ist.

Es wurden acht verschiedene Klassen mit Grossenverteilungen der Radien der NAT-Teilchen fest-
gelegt, wobei fiir jede Klasse ein mittlerer Radius (von 0.1 pm bis 18 um) definiert wurde. Die
Berechnung des Wachstums der Radien der Teilchen iiber ein Zeitintervall erfolgte mit Hilfe des
Wachstumsfaktors. Bei der Sedimentation, welche zur Denitrifizierung der Stratosphére fiihrt, wur-
de jede Grossenklasse separat beriicksichtigt. In der neuen PSC-Parameterisierung wurden zusétzlich
NAT- und Eisteilchen, entgegen der bisherigen PSC-Parameterisierung, in welcher nur feste Teilchen
beriicksichtigt wurden, separat behandelt.

Mit Hilfe dieses neuen PSC-Schemas wurde eine Mehrjahressimulation mit ECHAM5/MESSy1
von November 2002 bis Ende 2007 durchgefiihrt. Die simulierten Resultate wurden beziiglich der
Zusammensetzung der PSCs (Typ 1a, Typ 1b und Typ 2) und deren raumlicher und zeitlicher Ver-
teilung im Modell analysiert und mit einer Standard-ECHAMS5/MESSy1-Simulation mit bisherigem
thermodynamischen PSC-Schema verglichen.

Im Gegensatz zu den Ergebnissen der Standard-Simulation wurden in den betrachteten nord-
hemisphérischen Wintern und Friihlingen 2002/2003 und 2006/2007 tiber lingere Zeitraume NAT-
Teilchen simuliert. Aufgrund dessen konnte in den nordlichen Breiten im Frithjahr ein bisher nicht
vorhandener Ozonabbau festgestellt werden. In den betrachteten siidpolaren Wintern und Friihlin-
gen konnten mit der neuen PSC-Parameterisierung grossere Ozonabbauraten simuliert werden. Dies
wurde durch eine zusétzliche Anpassung der Anzahldichten von Eisteilchen erzielt. Aufgrund der
niedrigeren Ozonséulen im antarktischen Friihling ist die Ubercinstimmung der Simulationsergeb-
nisse mit Messungen der beiden Satelliteninstrumente TOMS und OMI besser.

Ein weiterer Vergleich der Modelldaten fand mit PSC-Messungen des Satelliteninstruments MIPAS
auf ENVISAT [Hopfner et al., 2006a] statt. Hier sind recht gute Ubereinstimmungen beziiglich des
zeitlichen Verlaufs des PSC-Vorkommens, sowie dessen Gesamtflache festzustellen. Das zeitliche Vor-
kommen sowie die Fliche der simulierten und gemessenen STS-Teilchen stimmt ebenfalls sehr gut
iiberein. Eine Uberschéitzung hingegen ist noch bei den NAT-Teilchen ersichtlich. Diese werden zu

frith, zu lang und im Mittel mit noch zu grossen Flidchen simuliert. Dies ist ebenfalls bei den Eisteil-
chen der Fall.
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Diese Charakteristika der PSC-Bildung und Existenz im Modell im Vergleich zu MIPAS auf
ENVISAT wird beziiglich der STS- und NAT-Teilchen durch einen Vergleich mit H NOs-Daten von
MLS auf Aura bestitigt. Hier werden ebenfalls die guten Ubereinstimmungen im Auftreten der STS-
Teilchen, sowie das zu frithe Auftreten der NAT-Teilchen erkannt. Dariiber hinaus wird die simulierte
Denitrifizierung mit diesem Vergleich bestétigt.

Zusammengefasst ist es gelungen mit dem Einbau der neuen PSC-Parameterisierung eine detail-
liertere Beschreibung der PSCs im Modell zu erhalten. Die simulierten Resultate zeigen im Vergleich
mit Messdaten von MIPAS auf ENVISAT, MLS auf Aura, TOMS und OMI relativ gute Uberein-
stimmungen.

Das Ziel der Doktorarbeit eine genauere Beschreibung der PSCs des Typs la in ECHAMS5/-
MESSy1 zu implementieren und so deren Mikrophysik besser zu beriicksichtigen, ist erreicht wor-
den. So findet mit dem neuem PSC-Algorithmus ein Wachstum und Schrumpfen der NAT-Teilchen
statt und die unterschiedlichen Eigenschaften der nach Grossen eingeteilten NAT-Partikel werden
beriicksichtigt.

Uber die Kopplung von stratosphérischer Chemie und Klima iiber die temperaturabhéngige Bil-
dung der PSCs, konnen so mit dieser neuen PSC-Parameterisierung verbesserte Prognosen der
zukiinftigen Entwicklung der Ozonschicht durchgefiihrt werden.
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A Abkiirzungen und Symbole

ECHAMS5/MESSy1-Module

CLOUD Cloud — Wolken-Modul
CONVECT  Convection — Konvektions-Modul
CVTRANS Convective Tracer Transport — Modul fiir den konvektiven Transport
DRYDEP Dry Deposition — Modul zur Berechnung der trockenen Depostition
H20 Water vapour — Wasserdampf-Modul
HETCHEM  Heterogeneous chemistry — Modul zur Berechnung der heterogenen chemischen
Reaktionsraten
JVAL J-values (Photolyseraten) — Modul zur Berechnung der Photolyseraten
LNOX Lightning Nitrogen Oxide Emission — Modul zur NO,-Berechnung aus Blitzen
MECCA Module Efficiently Calculating the Chemistry of the Atmosphere — Chemie-Modul
OFFLEM Offline Emissions — Modul zum Einlesen von Randbedingungen
ONLEM Online Emissions — Modul mit Parametrisierungen von Randbedingungen
PSC Polar Stratospheric Clouds — PSC-Modul
PTRAC Passive Tracers — Modul zur Implementierung von passiven Tracern
QBO Quasi Biennial Oscillation — QBO-Modul
RAD4ALL Radiation for All — Strahlungs-Modul
SCAV Scavening — Modul zur Berechnung der feuchten Depostion
SEDI Sedimentation — Modul zur Berechnung der Sedimentation von Aerosolen
TNUDGE Tracer Nudg(e)ing — Modul zum Nudgen von chemischen Substanzen
TROPOP Tropopause — Modul zur Analyse der Tropopause
Abkiirzungen
AOGCM Atmosphere-Ocean General Circulation Model
CARIBIC Civil Aircraft for the Regular Investigation of the Atmosphere Based
on an Instrument Container
CCM Chemistry Climate Model
DLR Deutsches Zentrum fiir Luft- und Raumfahrt
ECHAM EC fir ECMWF operational forecast model; HAM fiir Hamburg
ECMWF European Centre for Medium-Range Weather Forecasts
ENVISAT Enviromental Satellite
EOS Earth Observing System
ESA European Space Agency
ESM Earth System Model
FFSL Flux-Form Semi-Lagrangian (Advektions Schema)
FZK Forschungszentrum Karlsruhe
GCM General Circulation Model
GOMOS Global Ozone Monitoring by Occultation of Stars
IMK Institut fiir Meteorologie und Klimaforschung, FZK
INTERA Interpolation of ECMWF Reanalysis data
IFT Institut fiir Troposphérenforschung in Leipzig
IPCC Intergovernmental Panel on Climate Change
JPL Jet Propulsion Laboratory des California Institute of Technology
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MESSy Modular Earth Submodel System

MIPAS Michelson Interferometer for Passive Atmospheric Sounding

MLS Microwave Limb Sounder

MPI Max Planck Institut

NMKWs Nicht-Methan-Kohlenwasserstoffe

NUDG10 Simulation mit Nudging bis in eine Héhe von ca. 13 hPa
NUDG100 Simulation mit Nudging bis in eine Héhe von ca. 110 hPa
NUDG200 Simulation mit Nudging bis in eine Héhe von ca. 220 hPa

OMI Ozone Monitoring Instrument

PSC Polar Stratospheric Clouds, polare Stratosphéarenwolken

QBO Quasi Biennial Oscillation

SAGE Stratospheric Aerosol and Gas Experiments

SCIAMACHY Scanning Imaging Absorption Spectrometer for Atmospheric Chartography
TOMS Total Ozone Mapping Spectrometer

UARS Upper Atmosphere Research Satellite

UNG Ungenudgte Simulation

UTLS Upper Troposphere Lower Stratosphere

WMO World Meteorological Organisation

Symbole

A B Hybridkoeffizienten zur Berechnung von py

Arrg Gesamtoberfliche der fliissigen Phase in einem Luftvolumne in igj
bH3SO4pinaryy Molarer Anteil von H»SO, in bindrer Losung in ’Z—;l

bH N Os(pinaryy Molarer Anteil von HNQOj3 in bindrer Losung in “]z—;l
bH3S Oy ternary) Molarer Anteil von H; SO, in terndrer Lésung in “,;L—‘g’l

bH N O3(ternaryy Molarer Anteil von HNOj3 in terndrer Losung in TZ—‘;I

Cp spezifische Warmekapazitét trockener Luft = 1004.67 Kikg

C. Cunningham slip flow correction factor, dimentionslos

g Schwerebeschleunigung in 73

Dy nos> Duno, Diffusionskoeffizienten von H NOs in Luft in mTz

densrg Massendichte der fliilssigen Phase in . 7% 5

€H,0(total) Gleichgewichtdampfdrucks von HyO o) in hPa

E{gg ) temperaturabhéngigen Sattigungsdampfdruck von H,O iiber Eis in hPa
EHNOs oran) Gleichgewichtdampfdrucks von HNOsotqr) in hPa

ng\%g temperaturabhingigen Séattigungsdampfdruck von H NOjs iiber NAT in hPa
f Coriolisparameter in s+

G Wachstumsfaktor in mTZ

Gy Nudging Parameter bzw. Relaxationskoeffizient in s~!

1 laufende Nummer des Langenkreises

J laufende Nummer des Breitenkreises

k laufende Nummer der Fliachen der Gitterboxen

ky Henry Konstante in k;”giol

lq freie mittlere Weglidnge der Substanz A in m

luno, freie mittlere Weglénge von H NQO3 in m

L laufende Nummer der Modellflichen
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Miotal gesamte Masse der fliissigen Phase fiir ein Luftvolumen in mis
My Molmasse der Substanz A in %

Marg Molmasse der trockenen Luft (= 0.02897 %)

Muy,o Molmasse von H,O (= 0.018 %)

My, so, Molmasse von H,SO, (= 0.098 L)

My ar Molmasse von NAT (= 0.117 %)

Niaa maximale Anzahldichte fiir die Bildung von festen Teilchen oder Eisteilchen in #
Nyoiid Anzahldichte aller fester Teilchen (Eis- und NAT-Teilchen) in #
NicE Anzahldichte der Eisteilchen in #

Nyar Anzahldichte der NAT-Teilchen in %

Nnar,,, Anzahldichte der NAT-Teilchen in einer Gréssenklasse in —

P Druck in hPa

Do Normaldruck (= 1013.25 hPa) in hPa

Dot lokaler Oberflachendruck in hPa

Poottom Druck am unteren Rand einer Gitterbox in hPa

Ptop Druck am oberen Rand einer Gitterbox in hPa

Dk lokaler Druck auf den Gitterboxflachen k in hPa

DL lokaler Druck auf der Modellfliche L in hPa

pV Potentielle Vorticity in %’f

q spezifische Feuchte in Z—z

r Partikelradius allgemein in m

Tmin minimaler Radius fiir die Bildung von festen Teilchen oder Eisteilchen in m
TICE mittlerer Radius der Eisteilchen in um

TLIQ mittlerer Radius der fliissigen Aerosole in pum

T'NAT mittlerer Radius der NAT-Teilchen in um

TNAT;, mittlerer Radius der NAT-Teilchen in einer Grossenklasse in pim
Tsolid mittlerer Radius aller fester Teilchen (Eis- und NAT-Teilchen) in pm
Ryas universelle Gaskonstante (= 8.314 —/—)

Ry spezifische Gaskonstante trockener Luft = 287.053 Kikg

T Temperatur in K

TicE Eiskondensationstemperatur in K

TnaT NAT-Kondensationstemperatur in K

Tors STS-Kondensationstemperatur in K

t Zeit in s

S Sedimentationsfaktor in %

SedStep Sedimentatiosweg in Pa

SedStepsoiq  Sedimentatiosweg der festen Teilchen in Pa
SedSteprog Sedimentatiosweg der Eisteilchen in Pa
SedStepnar,,, Sedimentatiosweg der NAT-Teilchen einer Gréssenklasse in Pa

U Vektorielle Luftgeschwindigkeit in =
Used Sedimentationsgeschwindigkeit in =
Used(NAT) Sedimentationsgeschwindigkeit der NAT-Teilchen in o
Vsed(NAT)pin Sedimentationsgeschwindigkeit der NAT-Teilchen in einer Grossenklasse in o
VHNO, mittlere molekulare Geschwindigkeit von HNQO3 in &
S
Vsh mittlere thermische Geschwindigkeit in o
Viig Gesamtvolumen der fliissigen Phase in einem Luftvolumen in zgi
Vieolid Gesamtvolumen der festen Teilchen in einem Luftvolumen in igj
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wH0 Massenanteil von H,O im fliissigen stratsophérischen Aerosol in Z_?
wH,S0, Massenanteil von HySO, im fliissigen stratsophérischen Aerosol in Z—g
wHNO;3 Massenanteil von H NOs im fliissigen stratsophérischen Aerosol in Z—g
wHCI Massenanteil von HC' im fliissigen stratsophérischen Aerosol in Z—g
wHOC! Massenanteil von HOC' im fliissigen stratsophérischen Aerosol in Z—?
wH Br Massenanteil von H Br im fliissigen stratsophérischen Aerosol in %
wHOBr Massenanteil von HO Br im fliissigen stratsophérischen Aerosol in i—g
z vertikale Hohe in m

v Reaktionswahrscheinlichkeit fiir heterogene Reaktionen, dimentionslos
n absolute Vorticity in % (=rer + 292)

Ma Viskositit der Luft in 2

K Geschwindigkeitskonstante fiir bimolekulare Reaktionen in @

r! Geschwindigkeitskonstante fiir monomolekulare Reaktionen in %

p Luftdichte in %

PN AT kristalline Massendichte von NAT (:1626%)

w Vertikalgeschwindigket in =

W, Vertikalkomponente der relativen Vorticity in %

Grel relative Vorticity in 1 (= V X 7))

) potentielle Temperatur in K

Q Winkelgeschwindigkeit der Erde in %

Gebriauchliche Masseinheiten

DU

ppbv
ppmv
PVU

Dobson Unit, vertikal integrierter Gesamtsaulengehalt von Ozon iiber
einem Ort, reduziert auf Normalbedingugen (7=273.15 K; py=1013 hPa)
1 mm Ozonschichtdicke entsprechen 100 DU

parts per billion (Volumenmischungsverhéltnis (107))

parts per million (Volumenmischungsverhéltnis (1079))

Potential Vorticity Units in 1076 1]<€m2
gs

Chemische Spezies

Bromsubstanzen

Br Brom-Radikal

Bry molekulares Brom

BrCl Bromchlorid

BrONO, Bromnitrat (Reservoir der Brom-Familie)
BroO Bromoxid-Radikal

BrOx Summe an aktivem Brom (BrO, = Br + BrO + HOBr + BrCl + 2 x Bry)
CHsBr Methylbromid

CF,ClBr Halon-1211

CF;Br Halon-1301

HBr Bromséuregas (Reservoir der Brom-Familie)

HBT’(L[Q)

fliilssige Phase von H Br
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HOBr hypobromige Saure

HOBr(11g) fliissige Phase von HOBr

Chlorsubstanzen

cCly Tetrachlormethan (FCKW-10)

CFCl Trichlorfluormethan (FCKW-11)

CFyCly Dichlordifluormethan (FCKW-12)

CF,ClBr Halon-1211

CH3Cl Methylchlorid (natiirliches Quellgas der Chlor-Familie)

CH;CCls Methylchloroform

Cl Chlor-Radikal

Cl,y molekulares Chlor

Cly09 Chlormonoxid-Dimer

Clo Chlormonoxid-Radikal

CIONO Chlornitrit

CIONOy Chlornitrat (Reservoir der Chlor-Familie)

ClO, Summe an aktivem Chlor (ClO, = Cl+ ClO + HOCl + OCIO + 2 % Cly05 + 2 % Cly)

Cl, Summe an reaktivem (verfiigharen) Chlor
(Cl, =ClO, + CIONOy + HCI)

HCI Salzsduregas (Reservoir der Chlor-Familie)

HCl 1) fliissige Phase von HC'l

HOCI hypochlorige Séure

HOClp1g) fliissige Phase von HOC'

oClo Chlordioxid

Kohlenstoff enthaltene Substanzen

C2Hy

C2Hg

CsHg

CsHs

CiHyo

CH,
CHsCHO
CHsCOCH;
CHsCOOH
CH;OH
cO

CO,

DMS
HCHO
HCOOH
MEK

Ethen

Ethan

Propen

Propan

Butan

Methan

Acetaldehyd (Ethanal)
Aceton (Propanon)
Essigsdure (Ethansiure)
Methanol
Kohlenmonoxid
Kohlendioxid
Dimethylsulfid
Formaldehyd (Methanal)
Ameisensdure (Methanséiure)
Methyl-Ethyl-Ketone
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Sauerstoffsubstanzen

0 atomarer Sauerstoff, zwei Formen mit unterschiedlicher elektronischer Anregung:
O('D) und O(3P)

O molekularer Sauerstoff

O3 Ozon

Schwefelfamilie

SO, Schwefeldioxid

H,S50, Schwefelsaure

HySOur10) fliilssige Phase von H5S50,, gebunden in SSA und SST

SFg Schwefelhexafluorid

Stickstoffsubstanzen

HNO;4
HNO;4
HNO;3
HNO3 total)
HNO3L1g)
HNOsnar)
HONO
HOyNO,
N

Ny

NQO

NQO5

NH;

NO

N02

NO;3

NO,

NO,

PAN

change)

= = = =

change)p;

Salpetersiure (Reservoir der Stickstoffamilie)
Verdnderung des H NOj in einer Gitterbox

. Verdnderung des HNOj; in einer Gitterbox fiir jede Grossenklasse

Gesamtdampfdruck von H NO3 aus Gas-, Fliissig- und Festphase

fliissige Phase von H NOj3, begunden in STS-Partikeln

feste Phase von HNOj3, gebunden in NAT-Partikeln

salpetrige Séure

Peroxisalpetersiure

Stickstoff-Radikal

molekularer Stickstoff

Lachgas, Distickstoffmonoxid (Quellgas der Stickstoff-Familie)
Distickstoffpentoxid (Reservoir der Stickstoffamilie)

Ammoniak

Stickstoffmonoxid

Stickstoffdioxid

Stickstofftrioxid

Summe an aktivem Stickstoff (NO, = N + NO + NOy + NO3 + 2 x NyOs)
Summe an reaktivem (verfiigharem) Stickstoff (NO, = NO, + HNO5 + CIONO,)
Peroxyacetylnitrat

Wasserstoffsubstanzen

H
H50
HQO(change)
H>O(1cE)
Hy0(110)
H2O(total)
H202

HO,

Wasserstoff-Radikal

Wasserdampf (Hauptquellgas der Wasserstoff-Familie)
Verénderung von H»O in einer Gitterbox

Eisphase von H,0O

fliissige Phase von H,0O

Gesamtdampfdruck von H,O aus Gas-, Fliissig und Festphase
Wasserstoffperoxid

Wasserstoffperoxy-Radikal
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HO, Radikale der Wasserstoffamilie (HO, = H + OH + HO,)
OH Hydroxyl-Radikal

Stratosphirische Aerosole

ICE Eispartikel (PSC Typ 2)

NAD Nitric Acid Dihydrat — Salpetersidure-Dihydrat (PSC Typ 1a)
NAT Nitric Acid Trihydrat — Salpetersdure-Trihydrat (PSC Typ 1a)
SAT Sulphuric Acid Tetrahydrate — Schwefelsédure-Tetrahydrat

SSA supercooled sulfuric acid — unterkiihlte Schwefelsdure

STS supercooled ternary solutions — ternére Losungen (PSC Typ 1b)

Andere Substanzen

Hg Quecksilber
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D Hybridkoeffizienten und Druck bei 39 Modellschichten

k-1 bzw. L | A(k) B(k) | prin hPa | py in hPa | z [m]

0 0.00 0 0.0000

1 1.99 0 0.0199 0.0099 80721
2 5.10 0 0.0510 0.0354 71827
3 10.51 0 0.1051 0.0780 66300
4 18.75 0 0.1876 0.1463 61899
5 30.39 0 0.3039 0.2457 58271
6 47.13 0 0.4713 0.3876 | 55081
7 71.57 0 0.7157 0.5935 | 52099
8 106.54 0 1.0654 0.8905 49258
9 155.63 0 1.5563 1.3109 46552
10 223.27 0 2.2327 1.8945 43974
11 315.90 0 3.1590 2.6959 41504
12 442 .45 0 4.4246 3.7918 39117
13 613.66 0 6.1366 5.2806 36798
14 843.05 0 8.4305 7.2836 34547
15 1147.51 0 11.4751 9.9528 32361
16 1547.97 0 15.4797 13.4774 | 30239
17 2070.05 0 20.7005 18.0901 | 28179
18 2744.88 0 27.4488 24.0747 | 26178
19 3609.92 0 36.0992 31.7740 | 24236
20 4709.83 0 47.0983 41.5987 | 22350
21 6097.46 0 60.9746 54.0364 | 20519
22 7834.77 0 78.3477 | 69.6611 | 18741
23 9959.49 | 0.00034 | 99.9383 89.1430 | 17015
24 12317.67 | 0.00336 | 126.5784 | 113.2584 | 15339
25 14597.68 | 0.01307 | 159.2200 | 142.8992 | 13711
26 16441.67 | 0.03408 | 198.9454 | 179.0827 | 12131
27 17538.87 | 0.07065 | 246.9746 | 222.9600 | 10597
28 17708.88 | 0.12592 | 304.6739 | 275.8243 | 9108
29 16970.06 | 0.20120 | 373.5618 | 339.1179 | 7662
30 15587.90 | 0.29552 | 455.3142 | 414.4380 | 6258
31 13621.46 | 0.40541 | 546.9955 | 501.1549 | 4928
32 11101.56 | 0.52493 | 642.9042 | 594.9498 | 3727
33 8127.16 | 0.64611 | 735.9405 | 689.4223 | 2695
34 5125.14 | 0.75970 | 821.0158 | 778.4782 | 1845
35 2549.97 | 0.85644 | 893.2851 | 857.1505 | 1171
36 783.20 | 0.92875 | 948.8847 | 921.0849 668

37 0.00 0.97299 | 985.8773 | 967.3810 324

38 0.00 ] 0.99228 | 1005.4292 | 995.6532 | 123

39 0.00 1.00000 | 1013.2500 | 1009.3396 27

Tabelle D.1: Hybridkoeffizienten A, B und Druckverteilung auf Flédchen k=1 bis 40 der Gitterboxen
(pk in hPa) und auf Modellflichen L=1 bis 39 (p;, in hPa), sowie entsprechende Druckhohe (z in m)

fiir den Oberflachendruck pp,;=1013.25 hPa. Berechnung der Druckhohe mit: z = —7000[n ( )

pPL
Pbot
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E PSC Submodel Namelist

Die folgende Liste gibt die ,,PSC Submodel Namelist* (psc.nml) fiir das ECHAM5/MESSy1-Modul
PSC wieder. Die Einstellungen entsprechen der durchgefithrten ECHAMS5/MESSy1-Simulation mit
neuer NAT-Parametrisierung, wie sie in Kapitel 4 beschrieben ist.

psc.nml:

&CTRL

KinPar =T
LAdvectlceNat = F
LHomNucNAT = F

NatFormThreshold = —3.0
minkhet = 0.0

mazrKhet = 1.0e713
SupSatlce = 1.5

Tmin = 1.0e™7

Nz = 25000

SedScheme = 1

& CPL
LCalecChem =T
TempShift =0

I Schaltet neue NAT-Parametrisierung ein/aus (True/False)

I Einfluss der Advektion auf die Bildung von Eis/NAT? (T/F)

I Homogene NAT-Nukleation? (T/F)

' mit KinPar = T nicht relevant

I Unterkiihlung in K fiir Kondensation von NAT-Partikeln

I Minimale Reaktionsrate fiir heterogene Reaktionen in @

I Maximale Reaktionsrate fiir heterogene Reaktionen in #

I Unterkiihlung in K fiir Kondensation von Eispartikeln

I mit KinPar = F: minimaler Radius der festen Teilchen (r4,4) in m
I mit KinPar = T: minimaler der Eispartikel (r;.) in m

I (wird in Gleichung 4.10 (Abschnitt 4.3.1) verwendet)

' mit KinPar = F: Maximale Anzahldichte der festen Teilchen in #
' mit KinPar = T: Maximale Anzahldichte der Eispartikel in #

I (siche Abschnitt 4.3.1)

I Auswahl des Sedimentation Schemas:

I' 1 = Einfaches Aufwindschema

I 2 = Advektionsschema nach Walcek [2000]

I' 3 = Trapezoid-Schema

I'else = keine Sedimentation

I Sollen Reaktionsraten in PSC-Modul kalkuliert werden? (T/F)
I Interne Temperaturverschiebung im PSC-Modul in K
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F NAT-Kondensationstemperatur auf 54 hPa in Abhéingig-
keit der Mischungsverhiltnisse von HNO3; und H,O

1
HGd PIEL TP
Bso 18 2007 115000

DATA SET: NAT Kendensotionstermperoturdxt

g 40 192.5
o 1oz
: 191.5
&
I 121
> 30 190.5
150
182.5
139
2.0 186.5
138
187.5
187
' 1365
1.0 2.0 8.0 70 5.0 1.0
CONTOLIR: eandaneation tamparaurs of MAT [H] ¥ {HNO3 [PPBV])

condensation temperature of NAT [K] 54hPa

Abbildung F.1: NAT-Kondensationstemperatur auf 54 hPa in Abhéngigkeit der Mischungsverhélt-
nisse von H»O (in ppmv) und HNOs3 (in ppbv)
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