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Untersuchungen zum globalen Spurenstofftransport und Stratosphéiren-
Troposphiren-Austausch mit dem Lagrangeschen Modell ECHAM4/
ATTILA

Kurzzusammenfassung

Untersuchungen zum globalen Klima, die auch die chemische Zusammensetzung der At-
mosphére beriicksichtigen, involvieren eine grofie Anzahl zu transportierender Spuren-
stoffe. Deshalb wurde in dieser Arbeit das Lagrangesche Transportschema ATTILA ent-
wickelt, das online im Klimamodell ECHAM4 l4uft und somit effizient fiir derartige Stu-
dien eingesetzt werden kann. In dieser Arbeit werden die Probleme, die beim Einsatz
Lagrangescher Methoden auf globaler und langfristiger Skala entstehen, diskutiert und
die in ATTILA angewandten Lésungen ausfiihrlich beschrieben. Transportexperimente
mit sowohl kurzlebigen als auch langlebigen Tracern ergaben, dass ATTILA weitaus we-
niger diffusiv ist als das semi-Lagrangesche Schema, welches standardméfig in ECHAM
verwendet wird. Es konnte gezeigt werden, dass der in ECHAM erhdhte meridionale
Transport im Tropopausenbereich und der zu starke Abwiértsfluss durch die Tropopause
nicht auf eine zu starke Meridionalzirkulation in ECHAM zuriickzufiihren ist, sondern
im Wesentlichen das Ergebnis der numerischen Eigenschaften des semi-Lagrangeschen
Schemas ist. Ferner wurden in dieser Arbeit durch die Analyse von Trajektorien und die
Berechnung von Altersspektren und Massenfliissen Untersuchungen zur stratosphérischen
Dynamik durchgefiihrt.

ECHAM, Lagrangian transport, trajectories, age of air, stratosphere-troposphere-
exchange

Investigating the global transport of trace species and the stratosphere-
troposphere-exchange with the Lagrangian model ECHAM4/ATTILA
Short Abstract

Investigating the chemical composition of the atmosphere and its influence on the global
climate involves a large number of trace species. Therefore, the Lagrangian transport
scheme ATTILA has been developed in this thesis. ATTILA runs online in the gen-
eral circulation model ECHAM4 and, thus, can be used efficiently for studies involving
many tracers. The present study discusses the problems which arise when applying La-
grangian methods on long range and global scale, and describes in detail the solutions
developed for ATTILA. Transport experiments with both short-lived and long-lived tra-
cers clearly show that ATTILA is numerically much less diffusive than the operational
semi-Lagrangian scheme of ECHAM. It could be shown that the enhanced meridional
transport in the tropopause region and the overestimated downward flux through the
tropopause in ECHAM is rather due to the numerical properties of the semi-Lagrangian
scheme than due to an incorrect circulation. Furthermore, the stratospheric dynamics has
been investigated in this study by analysing trajectories and by calculating age spectra
and mass fluxes.
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Kurzfassung

Untersuchungen zum globalen Klima, die z.B. die chemische Zusammensetzung
der Atmosphire oder den Einfluss von Aerosolen beriicksichtigen, involvieren eine
grofle Anzahl zu transportierender Spurenstoffe. Deshalb wurde in dieser Arbeit ein
Lagrangesches Transportschema (ATTILA — Atmospheric Tracer Transport in a
Lagrangian Model) fiir passive Spurenstoffe entwickelt, das online im Klimamodell
ECHAM4 lduft und somit effizient fiir derartige Studien eingesetzt werden kann,
weil der Rechenzeitbedarf eines Lagrangeschen Advektionsschemas nicht von der
Anzahl der transportierten Stoffe abhéingt. Eine weitere Motivation fiir diese Arbeit
sind die numerischen Eigenschaften eines Lagrangeschen Transportschemas, wie die
Erhaltung der Masse, Vermeidung numerischer Diffusion und die Erhaltung starker
Gradienten, die speziell beim operationellen, semi-Lagrangeschen Transportschema

in ECHAM ein Problem sind.

In dieser Arbeit werden die Probleme, die beim Einsatz Lagrangescher Methoden
auf globaler und langfristiger Skala entstehen, diskutiert und die in ATTILA an-
gewandten Losungen vorgestellt. Dabei wird zum Teil auf bereits bewéhrte Kon-
zepte des Lagrangeschen Chemie-Transport-Modells STOCHEM zuriickgegriffen.
Es werden aber auch neue Verfahren, z. B. zur Verwendung der in ECHAM online
verfiigharen Daten der Konvektionsparameterisierung in einem Lagrangeschen Sche-
ma, entwickelt. Eine Untersuchung zur Effizienz von ATTILA zeigt, dass sich der
Einsatz gegeniiber dem semi-Lagrangeschen Schema schon ab einer méflig grofien
Anzahl von Spurenstoffen (mehreren 10) rechnet. Werden hingegen nur wenige
Spurenstoffe transportiert, bendtigt das Modellsystem ECHAM4/ATTILA einen

Faktor 2.5 mehr Rechenzeit als die operationelle Version.

Transportexperimente mit sowohl kurzlebigen als auch langlebigen Tracern ergaben,
dass ATTILA realistische Verteilungen produziert, die in vielen Aspekten mit den
Ergebnissen des semi-Lagrangeschen Schemas iibereinstimmen. Wesentliche Unter-
schiede zum semi-Lagrangeschen Schema ergaben sich allerdings in der Gegenwart
starker horizontaler oder vertikaler Gradienten. So konnte gezeigt werden, dass der
in ECHAM erhohte meridionale Transport in der oberen Troposphére und unteren
Stratosphére und der zu starke Abwirtsfluss durch die Tropopause in mittleren

Breiten nicht auf eine zu starke Meridionalzirkulation in ECHAM zuriickzufiihren



Kurzfassung xi

ist, sondern im Wesentlichen das Ergebnis der numerischen Eigenschaften des semi-
Lagrangeschen Schemas ist. In den obersten Modellschichten hingegen ist der Ver-
tikaltransport in ATTILA im Vergleich zu Beobachtungen zu schnell, wéhrend er

im semi-Lagrangeschen Schema zu langsam ist.

Eine Analyse der von ATTILA berechneten Trajektorien hinsichtlich der stra-
tosphérischen Dynamik und des Stratosphéren-Troposphéren-Austausches ergab,
dass aufgrund der zeitlichen Variation der grordumigen stratosphérischen Zirkula-
tion der Eintrittszeitpunkt in die Stratosphére ein wesentlicher Faktor fiir die Be-
stimmung des Transportweges eines Luftpaketes in der Stratosphére ist. So werden
z. B. hauptsiichlich diejenigen Luftmassen zur siidpolaren Stratosphire (oberhalb
von 100 hPa) transportiert, die im Siidherbst (Mérz bis Mai) die Stratosphére in
den Tropen betreten. In der polaren Stratosphire schligt sich dies in einem mul-
timodalen Altersspektrum nieder, das mehrere ausgeprigte Maxima im Abstand
von einem Jahr besitzt. Im Vergleich zu Beobachtungen ist aber in ECHAM die

subtropische Transportbarriere in der Stratosphére deutlich zu schwach.

Die Massenfliisse durch die 380 K-Isentrope présentieren sich bei dieser Analyse als
eher gleichméfBige, in eine Richtung gerichtete (aufwérts in den Tropen, abwérts in
den Extratropen) Fliisse, wihrend der Austausch durch die Tropopause den Cha-
rakter eines 2-Wege-Austausches annimmt, der auch Schwankungen auf kiirzerer
Zeitskala unterworfen ist. In hoheren Breiten findet sich durch die Tropopause ein
Aufwirtsfluss, der aber nur die unterste extratropische Stratosphére beeinflusst und
durch einen hoheren Abwirtsfluss in den Subtropen — der auf ein schmales Band

begrenzt ist — kompensiert wird.

Die zweidimensionalen Verteilungen der Massenfliisse zeigen eine starke zonale Va-
riabilitédt, bilden aber dennoch klare Strukturen aus. Vor allem in den Tropen ist
ein deutliches “Zellenmuster” zu erkennen, das aus scharf abgegrenzten Gebieten

mit abwechselnd aufwérts und abwérts gerichteter Bewegung besteht.



Abstract

Investigating the chemical composition of the atmosphere or the influence of aero-
sols on the global climate involves a large number of trace species. Therefore, a
Lagrangian transport scheme (ATTILA — Atmospheric Tracer Transport in a La-
grangian Model) for passive tracers has been developed in this thesis. ATTILA runs
online in the general circulation model ECHAM4 and, thus, can be used efficiently
for studies involving many tracers, because the computational cost of a Lagrang-
ian advection scheme does not increase with the number of transported species.
This work was further motivated by the numerical properties of Lagrangian sche-
mes: They conserve mass, avoid numerical diffusion, and are thus able to maintain
sharp gradients, which are especially a problem in the operational semi-Lagrangian

transport scheme of ECHAM.

This doctoral thesis discusses the problems which arise when applying Lagrangian
methods on long range and global scale, and presents the solutions developed for
ATTILA. These are partly based on the chemistry-transport model STOCHEM, and
have partly been developed newly, like the convection scheme in ATTILA, which
uses the full set of data calculated by the convection parameterisation of ECHAM.
A study on the efficiency of ATTILA shows that the use of ATTILA is profitable
above a moderately large number (some 10) of transported species. However, when
transporting only a small number of tracers, the model system ECHAM4/ATTILA
needs 2.5 times more CPU time than the operational version of ECHAMA4.

Transport experiments with both short-lived and long-lived tracers show that
ATTILA produces realistic tracer distributions, which agree in many aspects with
the results obtained with the semi-Lagrangian scheme. However, in the presence of
sharp horizontal or vertical gradients the two transport schemes differ substantially.
It could be shown that the enhanced meridional transport in the upper troposphere
and lower stratosphere and the overestimated downward flux through the tropo-
pause in ECHAM is rather due to the numerical properties of the semi-Lagrangian
scheme than due to an incorrect circulation. However, in the uppermost model
domain ATTILA exhibits a too fast vertical transport compared to observations,

whereas in the semi-Lagrangian scheme this transport is too slow.

An analysis of the trajectories calculated by ATTILA regarding stratospheric dy-

xii
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namics shows that the time of entry into the stratosphere is a major factor deter-
mining an air parcel’s pathway in the stratosphere because of the temporal variation
of the stratospheric circulation. E.g., mainly those air parcels are transported to
the southern polar stratosphere (above 100 hPa) which enter the stratosphere in
the tropics in fall (MAM). In the polar stratosphere this is reflected in age spectra
with several distinct maxima at intervals of one year. Compared to observations,
however, the simulated subtropical transport barrier in the stratosphere is clearly

too weak.

An analysis of the mass fluxes shows that the flux through the 380 K isentropic
surface can be seen as a rather uniform and unidirectional (upward in tropics,
downward in extratropics) flux, whereas the exchange through the tropopause can
be characterised as a two-way exchange which is also subject to variations on a
shorter time scale. At higher latitudes an upward flux through the tropopause is
found, which, however, affects the lowermost stratosphere only, and is compensated

by a higher downward flux in the subtropics which is restricted to a narrow band.

The horizontal mass flux distributions exhibit a pronounced zonal variability, but
nevertheless show distinct patterns. Especially in the tropics a clear “cellular pat-
tern” is discernible which consists of well-defined regions with alternating upward

and downward fluxes.
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1 Einleitung

Zum Verstindnis des Klimasystems der Erde spielt die Modellierung des Trans-
portes und der Umwandlungsprozesse von Spurenstoffen in der Atmosphére eine
wichtige Rolle. Obwohl die Konzentrationen dieser Spurenstoffe sehr gering sind,
dominieren sie wesentliche Eigenschaften der Atmosphére, wie deren chemische Zu-
sammensetzung oder ihr Absorptionsvermdgen solarer und terrestrischer Strahlung.
Die gesamte in der Atmosphére vorkommende Menge an Ozon (O,) zum Beispiel
ergibt unter Standardbedingungen (Druck 1013 hPa, Temperatur 0°C) eine Schicht
von lediglich ca. 3 mm Dicke (z.B. Bojkov und Fioletov, 1995), und dennoch ist
dieses Spurengas mafigeblich fiir das vertikale Temperaturprofil in der Stratosphére
verantwortlich, schiitzt durch die Absorption ultravioletter Strahlung Eiweifiver-
bindungen, die die Grundlage allen Lebens bilden, vor Zerstérung und kann bei
Auftreten an falscher Stelle (ndmlich am Boden statt in der Stratosphire) eine

ebenso gesundheitsschidigende Wirkung entfalten.

Spurenstoffe spielen auch eine wichtige Rolle bei der Untersuchung des Einflusses
des Menschen auf das globale Klima, da dieser hauptsichlich auf der Emission

klimarelevanter Spurenstoffe in die Atmosphére beruht.

Waihrend nun einige dieser Spurenstoffe, wie z. B. Kohlendioxid (CO,) oder Lachgas
(N,0), aufgrund ihrer langen Lebenszeit als homogen in der Atmosphire verteilt
angesehen werden konnen, zeigen doch die meisten relevanten Spurenstoffe eine
rdumliche wie zeitliche Variabilitit in ihrer Verteilung. Beispielsweise erniedrigt
sich das Mischungsverhiltnis von Wasserdampf (H,0O), das eines der wichtigsten
klimarelevanten Spurengase darstellt, vom Boden bis zur Tropopause um den Fak-
tor 1000 (z. B. Brasseur et al., 1998, Tabelle 2) und weist auch eine hohe horizontale
und zeitliche Variabilitdt auf, wie man leicht aus Satellitenbildern erkennen kann.
Auch anthropogene Emissionen erfolgen rdumlich inhomogen. Luftverkehrsemis-
sionen z.B. sind auf enge rdumliche Bereiche begrenzt, die die Hauptflugrouten
markieren (Sausen et al., 1999), und Emissionen am Boden sind von der Art der
Landnutzung, der Bevolkerungsdichte oder der wirtschaftlichen Aktivitidt in der
betrachteten Region abhingig. Andere Prozesse wie chemische Reaktionen, die als
Quellen oder Senken bestimmter Spurenstoffe fungieren, sind oftmals von der Tem-

peratur und der Strahlung abhingig und kénnen so inhomogene Verteilungen der
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betroffenen Spurenstoffe erzeugen.

Weitere klimarelevante Spurenstoffe stellen die Aerosole dar, die sowohl natiirlich
in der Atmosphére vorkommen als auch vom Menschen erzeugt werden. Aerosole
wirken auf das Klima direkt iiber ihre Strahlungseigenschaften, die ebenfalls rdum-
lich inhomogen verteilt sein kénnen (z.B. Schult et al., 1997), und indirekt iiber
die Anderung von Wolkenbildungsprozessen und der optischen Eigenschaften von
Wolken. Die wichtigsten Eigenschaften von Aerosolen, deren Einfluss auf die Atmo-
sphéire und die chemischen und mikrophysikalischen Prozesse, die die Bildung und
Umwandlung von Aerosolen und Aerosolvorlaufersubstanzen bestimmen, sind z. B.
in Kércher (1999) und Kércher und Solomon (1999) dargestellt. Roeckner et al.
(1999) zeigten, dass der beobachtete Anstieg der global gemittelten Lufttempera-
tur am Boden von dem gekoppelten Atmosphire-Ozean-Modell ECHAM4/OPYC3
besser reproduziert wird, wenn nicht nur diverse Treibhausgase, sondern auch der
(insgesamt kiihlende) Einfluss von Sulfataerosolen — sowohl direkt iiber den Strah-
lungsantrieb als auch indirekt iiber die Anderung der Wolkenalbedo — beriicksich-

tigt wird.

Will man nun das globale Klima oder bestimmte Aspekte davon, wie z.B. das
stratosphérische Ozonloch, untersuchen oder deren zukiinftige Entwicklung vorher-
sagen, so ist das geeignete Werkzeug hierzu ein allgemeines Zirkulationsmodell der
Atmosphire (wie z. B. ECHAM), das mit einem der Fragestellung angepassten Zu-
satzmodell gekoppelt ist, wie z.B. mit einem Chemiemodul, welches die fiir die
Ozonchemie relevanten Reaktionen berechnet, oder mit einem Aerosolmodul, wel-
ches die Bildung und Umwandlung von Aerosolen in der Atmosphére beschreibt.
Eine Aufgabe (unter vielen) bei der Kopplung eines solchen Zusatzmoduls mit ei-
nem Klimamodell ist, fiir den Transport der in diesem Modul behandelten Spuren-
stoffe durch die vom Klimamodell erzeugte Dynamik (Wind, Turbulenz etc.) zu
sorgen. Dabei sind im Wesentlichen zwei Kriterien zu erfiillen bzw. gegeneinander
abzuwégen und zu optimieren: Einerseits muss der Transport auch von inhomo-
genen Verteilungen mit starken Gradienten méglichst genau und numerisch stabil
berechnet werden, andererseits miissen meist eine grofie Anzahl von Spurenstof-
fen transportiert werden, wobei sich der Rechenzeitbedarf in praktikablen Grenzen

halten muss.

Genau dieser Problematik, nimlich der méglichst exakten und effizienten Reprdsen-



tation des Transportes von atmosphdrischen Spurenstoffen — egal, ob chemische
Spezies, Aerosole oder passive Spurenstoffe — in einem Klimamodell, widmet sich
die hier vorliegende Arbeit. Zu diesem Zweck wurde fir das Klimamodell ECHAM),
ein neues Transportschema entwickelt, das auf einem Lagrangeschen Ansatz basiert
und im Folgenden ATTILA (Atmospheric Tracer Transport in a Lagrangian Model)

genannt wird.

Traditionelle Ansétze zur Représentation des Spurenstofftransportes in einem glo-
balen Modell benutzen Eulersche Methoden. Dabei werden die Spurenstoffvertei-
lungen als Konzentrationen auf einem, das Modellgebiet iiberdeckendem, Gitter
dargestellt. Die Berechnung des Transportes erfolgt dann durch Lésung der ent-
sprechenden Differentialgleichungen in diskreten Zeitschritten, wobei die auftreten-
den partiellen Ableitungen auf verschiedene Arten wie z. B. durch finite Differenzen
approximiert werden. Die zahlreichen Eulerschen Advektionsschemata unterschei-
den sich meist in der Art und Weise dieser Approximation und sind dann jeweils
mit anderen Vor- bzw. Nachteilen behaftet (vgl. Rood, 1987). Spektrale Methoden
behandeln jeweils Spurenstoffverteilungen auf einer Kugeloberflache und stellen die-
se als Reihenentwicklung beziiglich einer Basis (z. B. Kugelflichenfunktionen) dar,
die ab einer bestimmten Grenze (Wellenzahl) abbricht. Dies hat den Vorteil, dass
horizontale Ableitungen nicht approximiert werden miissen. Die Losung erfolgt
ebenfalls in diskreten Zeitschritten, und zwar fiir die in der Reihenentwicklung auf-

tretenden Koeffizienten, die die Verteilung charakterisieren.

Wihrend diese Methoden recht gut funktionieren, wenn sie auf relativ glatte,
schwach variierende Felder angewandt werden, kann es bei stark inhomogenen Ver-
teilungen zu Problemen kommen. Viele Advektionsschemata neigen bei starken
Gradienten dazu, negative Konzentrationen zu produzieren (“numerische Dispersi-
on”) oder die Verteilungen zu stark auszuglitten (“numerische Diffusion”). Ferner
miissen die meisten Eulerschen Schemata ein Stabilitédtskriterium erfiillen, wie z. B.
das CFL-Kriterium! At < Az/u, wobei u die maximal auftretende Geschwindig-
keit und Ax bzw. At die diskreten Schrittweiten im Raum bzw. in der Zeit sind.
Bei einem reguldren Lingengrad-Breitengrad-Gitter bedeutet dies, dass aufgrund
der geringen Gitterpunktsabstinde Ax in den polaren Gebieten der Zeitschritt At

kleiner gewahlt werden muss als es fiir die in niedrigeren Breiten erzielte Auflésung

!Nach Courant, Friedrichs und Lewy.
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notig ware.

Bei spektralen Methoden entstehen numerische Fehler durch das Abbrechen der Rei-
henentwicklung ab einer bestimmten Wellenzahl und durch das Gibbssche Phéno-
men (z.B. Konigsberger, 1992, S. 325 ff.). Letzteres produziert in der Nihe von
starken Gradienten immer — also unabhéngig von der spektralen Auflésung — Re-
gionen mit “Uber-” bzw. “Unterschwingern”, d.h. es entstehen Konzentrationen,
die iiber dem Maximum bzw. unter dem Minimum in der betroffenen Region liegen.
Wiéhrend Unterschwinger oftmals in negativen Konzentrationen resultieren und so-
mit im Nachhinein korrigiert werden kénnen, ist die Detektion von Uberschwingern
schwieriger. Handelt es sich bei dem transportierten Spurenstoff z. B. um Wasser-

dampf, so koénnen die Uberschwinger zu Ubersiittigung und somit zu kiinstlichem

Niederschlag fiihren (Williamson und Rasch, 1989).

Eine weitere (Eulersche) Methode, den Spurenstofftransport in einem Windfeld zu
behandeln, ist die semi-Lagrangesche Technik. Hierbei liegen die Konzentrationen
ebenfalls auf einem Gitter vor, und es wird zu jedem Zeitschritt fiir jeden Gitter-
punkt ein sogenannter “Startpunkt” berechnet, welcher genau derjenige Punkt ist,
bei dem eine Trajektorie starten muss, um im néchsten Zeitschritt beim gew&hl-
ten Gitterpunkt anzukommen. Die Spurenstoffkonzentration an einem Gitterpunkt
zum nédchsten Zeitschritt ist dann die zum dazugehorigen Startpunkt interpolier-
te Spurenstoffkonzentration zum aktuellen Zeitschritt. Solche Transportschemata
basieren also auf der Berechnung von Riickwirtstrajektorien und sind im Allge-
meinen numerisch stabil, so dass sich bei Verwendung eines regulidren Lingengrad-
Breitengrad-Gitters keine Einschréinkung beziiglich des Zeitschrittes wegen der ge-
ringen Gitterpunktsabstiinde in den Polgebieten ergibt (siehe oben). Die Qua-
litdt eines semi-Lagrangeschen Advektionsschemas hingt wesentlich vom verwen-
deten Interpolationsverfahren ab, und durch geeignete Wahl desselben kann man
wiinschenswerte Eigenschaften, wie z. B. die Vermeidung negativer Konzentratio-
nen oder kiinstlicher Oszillationen, erreichen. Allerdings erzeugen diese Schema-
ta immer noch ernstzunehmende numerische Diffusion, und es ist auch schwierig,
ein semi-Lagrangesches Schema zu konstruieren, das die Masse eines Spurenstoffes
erhilt (Rasch und Williamson, 1990a). Ferner kann der Transport einer gréfieren
Anzahl von Spurenstoffen sehr rechenzeitintensiv werden, weil die Interpolation fiir

jeden Spurenstoff einzeln durchgefiihrt werden muss, und ein genaues und somit



teures Interpolationsverfahren benétigt wird (Rasch und Williamson, 1990a; siehe
auch Johnson et al., 2000, fiir eine Diskussion des derzeit in ECHAM4 verwendeten

semi-Lagrangeschen Schemas).

Steil et al. (1998) entwickelten z.B. ein Chemiemodul zur Untersuchung der stra-
tosphérischen Ozonchemie fiir das Klimamodell ECHAM, welches fiir die Advek-
tion von Spurenstoffen ebenfalls ein semi-Lagrangesches Schema benutzt. Um den
Rechenzeitbedarf sowohl im Chemiemodul als auch im Advektionsschema gering
zu halten, wurde dabei ein Familienkonzept angewandt, das verwandte chemische
Spezies mit kurzer Lebensdauer zu einer Familie mit einer grofleren Lebensdauer
zusammenfasst. Dadurch kann fiir das Chemiemodul ein relativ grofler Zeitschritt
gewahlt und die Anzahl der zu transportierenden Spurenstoffe bzw. Familien auf 12
reduziert werden, was eine Integration des Modells iiber klimatologische Zeitraume

moglich macht (siehe auch Hein et al., 2000).

Bei einem Lagrangeschen Transportschema hingegen sind die oben genannten Pro-
bleme weniger ausgepréigt. Bei dieser Methode liegen die Spurenstoffkonzentratio-
nen zwar auch an bestimmten Punkten vor, jedoch sind diese Punkte nicht mehr
fest im Raum verteilt, sondern bewegen sich mit dem Wind entlang berechneter
Trajektorien. Man kann sich also die Modellatmosphire in Luftpakete unterteilt
vorstellen, die mit dem Wind transportiert werden und an dessen Mittelpunkten
die fiir das Luftpaket reprisentativen Spurenstoffkonzentrationen vorliegen. Da das
Advektionsschema nicht die Konzentrationen éndert, sondern den Ort der Konzen-
trationen, also die Positionen der Luftpakete, ist es strikt massenerhaltend und
numerisch nichtdiffusiv. Auflerdem werden simtliche Spurenstoffe mit der Berech-
nung der Trajektorien gleichzeitig transportiert, so dass der Rechenzeitbedarf eines
Lagrangeschen Advektionsschemas nicht von der Anzahl der transportierten Spu-

renstoffe abhéngt.

Dies ist ein Grund, warum Lagrangesche Methoden bei Problemen mit vielen
Spurenstoffen bevorzugt eingesetzt werden. Das Lagrangesche Chemie-Transport-
Modell STOCHEM z. B. behandelt bis zu 70 verschiedene Spurengase zur Simulati-
on der troposphérischen Chemie auf globaler Skala (Johnson et al., 1999; Collins et
al., 1997). Bei der Chemiemodellierung kommt als weiterer Vorteil hinzu, dass das
chemische Gleichgewicht in den einzelnen Luftpaketen durch die Advektion weniger

gestort wird. Da alle Spurenstoffe miteinander transportiert werden, ist ein im che-
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mischen Gleichgewicht befindliches Luftpaket nach dem Advektionsschritt wieder
ndher am Gleichgewichtszustand als eine ortsfeste Gitterbox, in der die Konzentra-

tionen der Spurenstoffe einzeln neu berechnet wurden.

Das Hauptanwendungsgebiet von Trajektorienrechnungen liegt (bisher) allerdings
eher in der Untersuchung von Transportvorgéngen auf kleineren Skalen als der glo-
balen Skala, wo eine Reihe verschiedener Techniken entwickelt wurden. Die Technik
der “Konturadvektion” (englisch: contour advection) wird beispielsweise benutzt,
um feinskalige Strukturen im Transport, wie sie bei der Ablésung von Filamenten
vom Polarwirbel entstehen, zu untersuchen (Schoeberl und Newman, 1995; Waugh
und Plumb, 1994). Hierbei werden Konturlinien (wie z. B. Linien konstanter po-
tentieller Vorticity) durch eine Reihe von Partikeln représentiert, die dann mit dem
Wind advehiert werden. Dariiber hinaus sorgt ein spezieller Algorithmus fiir eine
angemessene Auflosung der Konturlinien. In der von Waugh und Plumb (1994)
benutzten Technik werden z.B. in Abhéngigkeit von der Kriimmung der Kontur-
linie an bestimmten Stellen neue Partikel eingefiigt oder bestehende geloscht. Die
Technik der “domain filling trajectories” wird ebenfalls dazu benutzt, um hochauf-
geloste Spurenstoffverteilungen zu erhalten, die hilfreich bei der Interpretation von
Satellitendaten (Sutton et al., 1994) oder bei der Untersuchung chemischer Pro-
zesse unter bestimmten atmosphérischen Bedingungen (Lutman et al., 1997) sein
kénnen. Hierbei werden Partikel in einer ausgewihlten Region gleichméBig ver-
teilt und dann Riickwértstrajektorien bis zu einem bestimmten friitheren Zeitpunkt
gerechnet. Beobachtungen eines Spurenstoffes zu diesem Zeitpunkt an den End-
punkten der Trajektorien geben dann Aufschluss iiber den Transport dieses Stoffes
im betrachteten Zeitraum und iiber dessen Verteilung in der ausgewéhlten Regi-
on. Zusétzlich kann bei chemisch aktiven Stoffen ein Chemie-Boxmodell entlang
den Trajektorien integriert werden, um Einblicke in die Bedeutung verschiedener

chemischer Prozesse zu erhalten (Lutman et al., 1997).

Ein weiteres wichtiges Anwendungsgebiet ist die Berechnung der Schadstoffaus-
breitung aus bodennahen Punktquellen. Spitestens seit der Reaktorkatastrophe
in Tschernobyl im Jahre 1986 entwickelten die meisten europiischen Lander ein
entsprechendes Ausbreitungsmodell, wovon die meisten auf einem Lagrangeschen
Ansatz beruhen und unter die Kategorie der Lagrangeschen Partikel-Dispersions-

Modelle (LPDM) fallen. Eine Vielzahl dieser Modelle wurde im Européischen



Tracer-Experiment ETEX (van Dop und Nodop, 1998) evaluiert. Ein weiterer
Uberblick iiber die Berechnung und Anwendung von Trajektorien kann in Stohl

(1998) gefunden werden.

Allen diesen Modellen, einschliellich des auf globaler Skala operierenden Chemie-
Transport-Modells STOCHEM, ist gemein, dass sie in den meisten Féllen offline
laufen, d. h. sie werden von zuvor berechneten meteorologischen Daten angetrieben,
die entweder von einem entsprechenden Modell oder von einem Assimilationsverfah-
ren stammen. Einer gewissen Rechenzeitersparnis steht bei Untersuchungen zum
globalen Klima der Nachteil gegeniiber, dass keine Riickkopplungen auf die Dy-
namik der Atmosphire, z. B. iiber die Strahlungseigenschaften der transportierten

Spurenstoffe, moglich sind.

Veroffentlichte Studien, in denen online laufende Lagrangesche Transportschemata
benutzt werden, sind dagegen weitaus seltener (siche Mote et al., 1994, fiir eine
solche Studie auf kurzfristiger Zeitskala). Erst vor kurzem ist eine Arbeit erschie-
nen, in der ein online laufendes Lagrangesches Transportschema auf globaler und
langfristiger Skala benutzt wird, um damit das Alter der Luft (vgl. Kapitel 4) zu
berechnen (Eluszkiewicz et al., 2000).

ATTILA ist ebenfalls konzipiert als ein Lagrangesches Transportschema, das on-
line in einem globalen Klimamodell lduft und somit auf klimatologischer Zeitskala
arbeitet. ATTILA ist daher besonders geeignet fir Klimadnderungsstudien, die ei-
ne grofle Anzahl von Spurenstoffen beinhalten, wie z. B. bei der Modellierung von

chemischen Prozessen oder von Aerosolen mit vielen Typ- und Gréfsenklassen.

In einem ersten Schritt wurde daher ATTILA als Transportschema fiir passive
Spurenstoffe entwickelt, wobei viele Konzepte auf dem bereits etablierten globa-

len Chemie-Transport-Modell STOCHEM basieren.

Bei der Anwendung des Lagrangeschen Konzeptes auf die globale und langfristi-
ge Skala entstehen natiirlich auch Nachteile bzw. Probleme, die behandelt werden
miissen und die hauptséchlich darauf beruhen, dass die Spurenstoffkonzentrationen
nicht auf einem ortsfesten Gitter berechnet werden. Da ist z. B. das Problem der
Kommunikation zwischen Klimamodell und Transportschema, also die Frage, wie
Informationen von den Luftpaketen auf das Gitter des Klimamodells, und umge-

kehrt, iibertragen werden. Ferner muss man sich {iberlegen, wie Parameterisierun-
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gen subskaliger Prozesse, die fiir den Spurenstofftransport wichtig sind, wie z.B.
Diffusion und Konvektion, konstruiert werden miissen, damit sie auf sich bewegen-
de Luftpakete anwendbar sind. Integriert man das Modell iiber klimatologische
Zeitrdume, so stellt sich zusétzlich das Problem der Stabilitit der Verteilung der
Luftpakete, also der Vermeidung von Regionen, in denen sich Luftpakete ansam-
meln bzw. von Regionen, die sich leeren. Schliefllich muss man auch Betrachtungen
zum Rechenzeitbedarf und zu Methoden der effizienten Programmierung anstellen,
da ein Lagrangesches Schema zwar bei einer groflen Anzahl zu transportierender
Spurenstoffe effizient arbeitet, aber bei einer geringen Anzahl erheblich mehr Re-

chenzeit benotigt als ein konventionelles Transportschema.

Die Ziele dieser Arbeit sind die Untersuchung des Spurenstofftransportes und der
Dynamik in dem globalen Modell ECHAM4 mit Hilfe eines Lagrangeschen Trans-
portschemas. Dazu werden zunéchst die oben dargestellten Probleme erortert, ver-
schiedene Losungen diskutiert und ein entsprechendes Lagrangesches Transport-
schema fiir das Klimamodell ECHAM4 entwickelt. Bei der Evaluierung dieses
Modells wird nicht nur dessen Transportverhalten untersucht, sondern man ge-
winnt auch durch Vergleich mit dem operationellen semi-Lagrangeschen Schema
in ECHAM neue Erkenntnisse iiber die Dynamik im Modell und iiber die numeri-
schen Eigenschaften des semi-Lagrangeschen Schemas, was als Interpretationshilfe
fritherer Ergebnisse mit ECHAM dienen kann. Das neu geschaffene Modellsystem
ECHAM4/ATTILA soll dann dazu benutzt werden, um Transportprozesse in der
Atmosphére zu untersuchen, wobei der Schwerpunkt dieser Arbeit auf der Dyna-
mik der Stratosphéire und dem Austausch zwischen Stratosphéire und Troposphére
liegt. Es wird auch grofler Wert darauf gelegt werden, zu zeigen, wie man die von
einem Lagrangeschen Schema gelieferten spezifischen Informationen (Trajektorien
etc.) vorteilhaft nutzen kann, um die atmosphirische Dynamik von einer anderen
— Lagrangeschen — Perspektive zu betrachten und so Einblicke zu erhalten, die

mit einem Eulerschen oder semi-Lagrangeschen Schema nicht moglich wiren.

Die Arbeit ist wie folgt aufgebaut: Im néchsten Kapitel (Kapitel 2) wird das Mo-
dellsystem ECHAM4/ATTILA beschrieben, wobei der Hauptaugenmerk auf den
Lagrangeschen Methoden und der Diskussion der damit verbundenen Probleme
liegt. Technische Details sind dabei in den Anhang verlegt (Anhang A bis D).

Das Kapitel schliefit mit einer Betrachtung zum Rechenzeitbedarf und der Effizienz



von ATTILA. Die Modellevaluierung erfolgt in Kapitel 3, worin die Transport-
eigenschaften von ATTILA anhand ausgewihlter Spurenstoffe untersucht werden.
Durch Vergleich mit dem semi-Lagrangeschen Schema werden die numerischen Ei-
genschaften dieser beiden Methoden herausgearbeitet, wobei Vergleiche mit Beob-
achtungsdaten eine jeweilige Einschitzung hinsichtlich der Realitdtsndhe ermogli-
chen. Damit ldsst sich auch beurteilen, inwieweit von Beobachtungen abweichende
Ergebnisse friitherer Studien mit ECHAM auf einer unrealistischen Modelldynamik
oder auf den numerischen Eigenschaften des semi-Lagrangeschen Schemas beruhen.
In Kapitel 4 wird das Alter der Luft untersucht, und zwar sowohl mit Hilfe des
Spurenstoffes SF als auch mit Hilfe der von ATTILA berechneten Trajektorien.
Eine kurze Beschreibung des theoretischen Konzeptes findet sich in Anhang E,
welcher auch verschiedene Fehlerabschétzungen fiir SF, enthélt. Es werden auch
Altersspektren berechnet und gezeigt, dass sich diese auch zum Studium der Dy-
namik vor allem der polaren Stratosphére eignen. In Kapitel 5 schliefilich wird
der Austausch zwischen Stratosphére und Troposphére untersucht. Dazu wird der
Austausch durch zwei verschiedene Grenzflichen, ndmlich der Tropopause und der
Flache konstanter potentieller Temperatur von 380 K betrachtet, und die Unter-
schiede zwischen diesen beiden Austauschprozessen untersucht. Dies liefert wieder-
um Informationen zur Dynamik der untersten extratropischen Stratosphéire. Wie
auch schon im vorangegangenen Kapitel werden die Trajektoriendaten benutzt, um
tiber die blofle Angabe von Massenfliissen durch die betrachteten Grenzflichen hin-
auszugehen und eine Charakterisierung der Lagrangeschen Zirkulation in der Stra-
tosphére zu versuchen. In Kapitel 6 werden die Ergebnisse dieser Arbeit noch
einmal zusammenfassend dargestellt, und es wird mit einem Ausblick auf zukiinfti-

ge Entwicklungs- und Einsatzmoglichkeiten von ATTILA geschlossen.



2 Entwicklung und Implementation eines

Lagrangeschen Transportschemas in das

Klimamodell ECHAM4: Modellbeschreibung

Im Folgenden wird das fiir diese Arbeit entwickelte Modell ECHAM4/ATTILA
vorgestellt. Ausgangspunkt dieser Entwicklung ist die vierte Generation des Mo-
dells der Allgemeinen Atmosphérischen Zirkulation (GCM) ECHAM, welches fiir
die Advektion bestimmter prognostischer Variablen und der passiven Spurenstof-
fe ein semi-Lagrangesches Schema benutzt (siehe unten). In dieses Modell wur-
de ein weiteres Advektionsschema fiir passive Spurenstoffe (mit Namen ATTILA)
implementiert, das auf einem rein Lagrangeschen Ansatz basiert. Sowohl program-
miertechnisch als auch konzeptionell unterscheidet sich diese Methode erheblich von
Eulerschen und semi-Lagrangeschen Verfahren, da die betrachteten Spurenstoffkon-
zentrationen nicht auf einem festem Gitter, sondern entlang Trajektorien berechnet
werden. Dies hat auch Auswirkungen auf die Datennachbearbeitung, worauf in

Abschnitt 2.4.8 ndher eingegangen wird.

Da zum Modellsystem ECHAM ausfiihrliche Beschreibungen existieren, werden im
nichsten Abschnitt nur die wichtigsten Eigenschaften kurz erldutert und im Ubri-
gen auf verschiedene Literaturstellen verwiesen. In den darauf folgenden Abschnit-
ten werden die Konzepte eines Lagrangeschen Verfahrens, die damit verbundenen
Probleme und die dazu gehorigen Losungsmoglichkeiten ausfiihrlich diskutiert, und

deren Umsetzung in den Programmcode ATTILA beschrieben.

2.1 Das atmosphérische Zirkulationsmodell ECHAMA4

Auf der Basis einer fritheren Version des ECMWF Wettervorhersagemodells wur-
de vom Meteorologischen Institut der Universitit Hamburg in Zusammenarbeit mit
dem Max-Planck-Institut fiir Meteorologie, Hamburg, das atmosphérische Zirkulati-
onsmodell ECHAM (ECMWEF Modell, Hamburger Version) speziell zur Anwendung
auf Fragestellungen zum globalen Klima entwickelt (Roeckner et al., 1992, 1996).

Das Modell basiert auf den primitiven Gleichungen. Die prognostischen Variablen

sind dabei die Vorticity und horizontale Divergenz des Windfeldes, die Temperatur,

10
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der Logarithmus des Bodendruckes, das Wasserdampfmischungsverhiltnis, das Mi-
schungsverhéltnis von Wolkenwasser (in fliissiger und fester Phase) und, wahlweise,

das Massenmischungsverhéltnis von bis zu 21 passiven Spurenstoffen.

ECHAM ist im Wesentlichen ein spektrales Modell, d.h. die Verteilung einer pro-
gnostischen Variable auf einer Kugelschale (konzentrisch zur Erdoberfliche) wird
als Reihe von Kugelflichenfunktionen dargestellt, die ab einer bestimmten totalen
Wellenzahl abbricht. In diesem Spektralraum werden allerdings nur die linearen
Terme der Gleichungen behandelt, zur Berechnung der nichtlinearen Terme und
der (meisten) parameterisierten Prozesse werden die prognostischen Variablen auf

ein Gauf3sches Gitter transformiert.

Es hat sich gezeigt, dass im Spektralraum bei der Berechnung der Advektion von
Wasserdampf- und Wolkenwassergehalt, deren Verteilungen scharfe horizontale Gra-
dienten aufweisen konnen, aufgrund des Gibbsschen Phénomens (siehe z. B. Konigs-
berger, 1992, S. 325 ff.) negative, und somit physikalisch sinnlose, Konzentrationen
auftreten konnen. Um dies zu vermeiden, werden in der zurzeit aktuellen Version 4
von ECHAM diese beiden prognostischen Variablen und die passiven Spurenstoffe
ausschliellich im Gitterpunktsraum behandelt. Die Advektion erfolgt dabei mit
einem semi-Lagrangeschen Transportschema (SLT), das von Williamson und Rasch
(1994) fiir das NCAR Klimamodell CCM2 (Hack et al., 1993) entwickelt wurde.
Dabei wird ein formerhaltendes Interpolationsverfahren benutzt, das die Entste-
hung kiinstlicher Extrema verhindert, und somit auch negative Konzentrationen
und die Erzeugung von kiinstlichem Niederschlag durch kiinstliche Ubersittigun-
gen des Wasserdampfes vermeidet (Rasch und Williamson, 1990a). Das Advek-
tionsschema ist allerdings nicht massenerhaltend, so dass zur Erzwingung dieser
Eigenschaft nach jedem Zeitschritt ein sogenannter “Massenfixer” angewendet wer-

den muss (Rasch und Williamson, 1990b).

ECHAM enthélt Parameterisierungen fiir Strahlung, stratiforme Bildung von Wol-
ken und Niederschlag, konvektive Bildung von Wolken und Niederschlag, horizontale
Diffusion?, Bodenfliisse und vertikale Diffusion, Schwerewellen, und diverse Ober-
flichenprozesse, wie z. B. ein 5-Schichten Bodenmodell zur Berechnung des Wirme-
und Wasserhaushaltes des Bodens oder ein Abflussschema fiir Niederschlag iiber

Land. Im Gegensatz zum operationellen Modell wird in dieser Arbeit eine leicht

2Dies ist der einzige parameterisierte Prozess, der im Spektralraum berechnet wird.
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abgeinderte Version des konvektiven Massenflussschemas benutzt, die fiir die passi-
ven Spurenstoffe die Entstehung von negativen Konzentrationen verhindert (Brin-

kop und Sausen, 1996, 1997).

Die Atmosphire ist im Modell vertikal in 19 nicht dquidistante Schichten unterteilt,
wobei ein hybrides o-p-Koordinatensystem benutzt wird (Simmons und Burridge,
1981; Roeckner et al., 1992). Die Koordinatenflichen folgen dabei in Bodennihe der
Orographie und gehen mit zunehmender Hohe allméhlich zu reinen Druckflichen
iiber. Der Modelloberrand liegt bei 10 hPa (~ 30 km), die Mitte der untersten
Schicht befindet sich ungefihr 30 m iiber dem Boden. Die planetare Grenzschicht
wird durch 4-5 Schichten aufgelst, in der Tropopausenregion betriigt die vertikale

Auflésung ca. 2 km.

Fiir die in dieser Arbeit prisentierten Studien wurde eine spektrale Horizontal-
auflésung von T30 gewihlt, was einer Auflésung von 6° (=~ 670 km am Aquator) im
Spektralraum entspricht. Das Gaufische Gitter, auf dem die nichtlinearen Terme,
die Parameterisierungen und die semi-Lagrangesche Advektion berechnet werden,
hat eine Auflésung von ungefihr 3.75° sowohl in longitudinaler als auch in meridio-

naler Richtung.

Die zeitliche Integration erfolgt nach dem Leap-Frog-Verfahren mit einem Zeit-
schritt von 30 min. FEin Zeitfilter verhindert, dass sich die Losungen der beiden

Zeitebenen voneinander entfernen (Asselin, 1972).

Eine detaillierte Beschreibung des Modells und des vom Modell berechneten Klimas
kann in Roeckner et al. (1996) gefunden werden. In DKRZ (1992) werden besonders
die technischen Aspekte der Modellstruktur angesprochen. Eine sorgfiltige Auswer-
tung der vom Modell berechneten Wolkenparameter und des Strahlungshaushaltes

wurde in Chen und Roeckner (1997, 1996) durchgefiihrt.

ECHAMA4 ist ein etabliertes Zirkulationsmodell und wurde in einer Reihe von Kli-
masensitivititsexperimenten erfolgreich eingesetzt (siehe z. B. Cubasch et al., 1992;
Graham et al., 1994; Graf et al., 1995; Ponater et al., 1994, 1996). Ebenso wurde
der semi-Lagrangesche Spurenstofftransport in mehreren Studien untersucht und
mit Beobachtungsdaten und anderen Modellen verglichen (z.B. Jacob et al., 1997;
van Velthoven et al., 1997; Danilin et al., 1998; Dentener et al., 1999; Kjellstrom et
al., 2000).
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2.2 Der Lagrangesche Ansatz

Wie schon in der Einleitung erwihnt, gibt es, egal auf welcher Skala, im Wesent-
lichen zwei Anséitze, um die Ausbreitung von Spurenstoffen in der Atmosphére zu
berechnen. Im Eulerschen Ansatz wird die Konzentration eines Spurenstoffes an
ortsfesten Punkten betrachtet. In Abhéingigkeit vom Windfeld und anderen meteo-
rologischen Parametern wird die zeitliche Entwicklung der Konzentration an diesen

Punkten in diskreten Zeitschritten berechnet.

In einem Lagrangeschen Ansatz hingegen wird zwar die Verteilung der Spurenstoffe
auch durch Konzentrationen an gewissen Punkten in der Atmosphére représentiert,
jedoch sind diese Punkte nicht mehr fest im Raum verteilt, sondern bewegen sich
mit dem Wind entlang berechneter Trajektorien mit. Die reine Advektion durch das
Windfeld wird also in ersterem Ansatz durch Verdnderung der Konzentration an den
Gitterpunkten bei konstanter Position, in letzterem Ansatz durch Veréinderung der

Position der Gitterpunkte bei konstanter Konzentration an den Punkten realisiert.

Fiir den Fall einer (instantanen oder kontinuierlichen) Punktquelle eines Spuren-
stoffes fiihrte Runca (1992) diese beiden Ansétze auf einen gemeinsamen mathema-
tischen Formalismus zuriick, und zeigte, dass zur Losung der abgeleiteten Gleichung
der Lagrangesche Ansatz sich einer statistischen Methode bedient (die Konzentra-
tion an einem Ort ist abhingig von der Wahrscheinlichkeit eines Partikels in einer
bestimmten Zeit vom Emissionsort zu diesem Ort zu gelangen), wihrend der Eu-
lersche Ansatz auf einer Massenbilanz beruht (durch Berechnung von Spurenstoff-

massenfliissen an einem bestimmten Ort).

Die sich bewegenden Gitterpunkte im Lagrangeschen Fall stellt man sich auch ge-
meinhin als Partikel oder Luftpakete vor, die bestimmte Informationen, wie z.B.
Spurenstoffkonzentrationen, tragen. Eine besonders elegante Form erhilt dabei die
Kontinuitdtsgleichung, die besagt, dass sich in einem solchem Paket die Masse eines
Spurenstoffes nur aufgrund lokaler Quellen- oder Senkenprozesse dndern kann. Sie
lautet
d
%c(r, t)=P~+1L,
wahrend fiir ein Eulersches Schema das totale Differential zerlegt werden muss, und

die Kontinuititsgleichung die Form

0

EC(F’ t)=—uVe(rt)+ P+ L
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annimmt, wobei ¢ das Massenmischungsverhéltnis eines Spurenstoffes, & den Wind,

und P bzw. L lokale Quellen- bzw. Senkenprozesse bezeichnen.

Andererseits ist bei Eulerschen Verfahren durch die Einfithrung eines festen Gitters
oftmals die Formulierung sowie die programmiertechnische Umsetzung von subska-

ligen Prozessen einfacher.

Um den Preis dieser gewissen Unhandlichkeit erhélt man beim Lagrangeschen An-
satz aber auch eine weitaus hohere Flexibilitdt. Bei der Entwicklung einer Parame-
terisierung kann man z. B. wihlen, ob sich die Auswirkung des parameterisierten
Prozesses auf die Spurenstoffverteilung in einer Verdnderung der Konzentrationen
in den Luftpaketen oder in einer Verdnderung der Positionen der Pakete manife-
stiert. Dabei kann je nach Prozess die eine oder die andere Wahl “physikalisch
naheliegend” sein. Modelle, die die (regionale) Ausbreitung von — vor allem in der
Grenzschicht emittierten — Spurenstoffen berechnen, enthalten beispielsweise oft-
mals eine Parameterisierung fiir die turbulenten, in den eingelesenen Windfeldern
nicht aufgelosten Windschwankungen. Eine solche Parameterisierung wirkt sich
naheliegenderweise auf die Position der Partikel aus. Andere Parameterisierungen
wiederum, die lokale Prozesse wie z. B. radioaktiven Zerfall, chemische Umwand-
lung oder Deposition reprisentieren, wirken sich direkt auf die Konzentrationen in

den Paketen aus.

Ferner 148t sich in einem Lagrangeschen Modell besonders der Fall einer Punktquel-
le elegant darstellen, indem in regelméfliigen Zeitabstdnden am Emissionsort neue
Punkte erzeugt, also “Partikel emittiert” werden. Die Verteilung des Spurenstoffes
ist dann direkt durch die Positionen der Partikel gegeben. Als Beispiele fiir solche
Modelle mit den oben genannten Eigenschaften, die unter die Kategorie der La-
grangeschen Partikel-Dispersions-Modelle (kurz LPDM) fallen, seien hier nur das
speziell fiir die Ausbreitung von radioaktiven Substanzen im Falle eines atomaren
Unfalls entwickelte “Nuclear Accident Model” NAME des U.K. Met. Office (Mary-
on et al., 1991) und das Pendant des Deutschen Wetterdienstes genannt (Glaab et
al., 1998; Fay et al., 1995).

Aus diesen Griinden haben Lagrangesche Methoden in der Modellierung verschie-
denster atmosphérischer Transportvorgéinge vor allem auf regionaler und kurz- bis
mittelfristiger Skala breiten Eingang gefunden. Stohl (1998) gibt einen umfassen-

den Uberblick iiber die zahlreichen Anwendungen solcher Trajektorienrechnungen
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in der Atmosphaére.

Auf globaler und vor allem auf langfristiger Skala dominieren allerdings Gitter-
punktmodelle. FEine gewisse Ausnahme bilden hier die beiden Lagrangeschen
Chemie-Transport-Modelle STOCHEM (siehe unten) und GRANTOUR (Atherton
et al., 1996; Penner et al., 1991), die zwar auf globaler Skala arbeiten, aber selten
langer als ein paar Modelljahre integriert werden (auch wegen der sehr rechenzeit-
intensiven Chemie). Diese Modelle laufen offline, d.h. sie werden von archivierten
Daten angetrieben, und es sind somit keine Riickkopplungen auf die Dynamik der

Atmosphére moglich.

Eine weitere Ausnahme ist das globale Zirkulationsmodell SKYHI des Geophysical
Fluid Dynamics Laboratory, fiir das (unter anderem) ein online laufendes Lagrange-
sches Transportschema zur Verfiigung steht (Eluszkiewicz et al., 2000). In gleicher
Weise wurde ATTILA als ein globales Lagrangesches Transportschema — vorerst
nur fiir passive Spurenstoffe — entwickelt, das auf klimatologischen Zeitskalen on-

line mit dem globalen Zirkulationsmodell ECHAM4 mitlauft.

2.3 Das Ausgangsmodell STOCHEM

ATTILA wurde als Advektionsschema fiir das Modell ECHAM vdéllig neu ent-
wickelt. Insbesondere wurde der Programmcode von ATTILA neu geschrieben und
an die Codestruktur von ECHAM angepasst. Um jedoch zeitraubende Misserfolge
wahrend der Entwicklung moglichst gering zu halten, lehnte sich die Auswahl der
numerischen Methoden und Parameterisierungen in vielen Féllen an die zum Teil
bewihrten Konzepte des Lagrangeschen Chemie-Transport-Modells (CTM) STO-
CHEM an, das am U.K. Met. Office in Bracknell entwickelt wurde (Johnson et
al., 1999; Collins et al., 1997). STOCHEM ist ein 3-dimensionales CTM der Tro-
posphére bis 100 hPa, dessen dynamischer Teil auf einem rein Lagrangeschen An-
satz beruht, und dessen Chemiemodul iiber 100 chemische und photochemische
Reaktionen mit bis zu 70 beteiligten Spurenstoffen behandelt, und das vor allem
zur Berechnung des troposphirischen Ozons und der Oxidantienbildung in der Tro-
posphire eingesetzt wird (Stevenson et al., 1998b, 1997; Collins et al., 1997; Johnson
et al., 1999). Dariiber hinaus wurde mit STOCHEM auch der passive Spurenstofi-

transport untersucht und mit anderen Modellen und Beobachtungsdaten verglichen
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(Stevenson et al., 1998a; van Velthoven et al., 1997).

In ATTILA beruhen bis auf die Parameterisierung der Konvektion alle im Folgen-
den présentierten Prozesse in mehr oder weniger stark abgewandelter Form auf den
Konzepten von STOCHEM, worauf in den einzelnen Beschreibungen der Verfahren
(im néchsten Abschnitt) jeweils gesondert eingegangen wird. Das Konvektionssche-
ma in ATTILA wurde speziell entwickelt, um die in ECHAM berechneten Daten

zur Konvektion verwenden zu kénnen (Abschnitt 2.4.5).

2.4 Das Lagrangesche Advektionsschema ATTILA

2.4.1 Allgemeines

Das Modell ECHAM4/ATTILA kann in den horizontalen Auflésungen T21 und
T30 betrieben werden. Je nach gewihlter Auflosung wird die Modellatmosphire
in 82944 (= 2'- 3% bei T21) oder 186624 (= 2% - 3%, bei T30) Luftpakete gleicher
Masse® unterteilt. Die Spurenstoffkonzentrationen sind auf den Mittelpunkten der
Luftpakete gegeben und werden als reprisentativ fiir das gesamte Paket angese-
hen. In jedem ECHAM Zeitschritt wird der vom Modell errechnete skalige Wind
benutzt, um die Mittelpunkte der Luftpakete zu advehieren (sieche Abschnitt 2.4.3).
Sie bewegen sich also entlang von Trajektorien, die durch den Modellwind gegeben
sind. Ferner werden in jedem Zeitschritt diverse Parameterisierungen ausgefiihrt,
die sich sowohl auf die Position der Pakete als auch auf die Spurenstoffkonzentra-
tionen in ihnen auswirken (siehe nachfolgende Abschnitte). Die Datenauswertung
kann direkt durch Auswertung der Trajektorien erfolgen oder unter Benutzung ei-
nes implementierten Algorithmus, der die Konzentrationen auf dem ECHAM Gitter
bereitstellt (siehe Abschnitt 2.4.8). Mehr zur Benutzung des ECHAM Gitters im
folgenden Abschnitt.

3Die Masse meen €ines Lufpaketes ergibt sich dann aus der Gesamtmasse der Atmosphire
geteilt durch die Anzahl der Luftpakete, z. B. gilt bei einer Auflssung von T30

Meen = 5.12- 1018 kg /186624 ~ 2.7 - 103 kg.
4Da, der Programmcode nach der Anzahl der Pakete parallelisiert und vektorisiert ist, ist es

giinstig, diese als Produkt kleiner Primzahlen zu wihlen, siehe auch Abschnitt 2.4.9.
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2.4.2 Zur Benutzung des ECHAM Modellgitters in ATTILA

Obwohl ein Lagrangesches Verfahren an kein bestimmtes Gitter gebunden ist, wur-
de dennoch ein Algorithmus entwickelt, der in jedem Zeitschritt die Spurenstoff-
konzentrationen in den Luftpaketen auf das ECHAM Modellgitter iibertrigt (Ab-
schnitt 2.4.8). Dies geschah aus mehreren Griinden. Erstens wird damit erreicht,
dass der Output von ATTILA dasselbe Format hat wie der Rest des Modells, was
die Datenverarbeitung erheblich erleichtert.’ Zweitens miissen die Konzentrationen
auf dem Modellgitter vorliegen, wenn Spurenstoffe transportiert werden, die auf
das Zirkulationsmodell riickwirken sollen, z. B. durch Absorption und Emission von
Strahlung. Im Hinblick auf zukiinftige Entwicklungen ist es daher sinnvoll, ATTILA
auf dem ECHAM Modellgitter auszuwerten, da dies die Konzentrationen sind, die
ECHAM bei einer Riickkopplung “sehen” wird. Ein weiterer wichtiger Grund aber
ist der Umstand, dass ein Gitter sehr hilfreich bei Parameterisierungen ist, die einen
Austausch zwischen den Paketen beschreiben. Ohne die Verwendung eines Gitters
miisste man in jedem Zeitschritt zu jedem Paket die nichsten Nachbarn bestimmen
und auch ihre verschiedenen Entfernungen zum jeweils betrachteten Paket in der
Parameterisierung mitberiicksichtigen. Ein solcher Ansatz wird in dem Chemie-
Transport-Modell CLaMS verfolgt (P. Konopka, pers. Mitteilung), erschien aber
fiir Anwendungen auf der klimatologischen Zeitskala als zu aufwéndig. Auflerdem
konnen geeignete Parameterisierungen in ECHAM direkt fiir ATTILA {ibernommen
werden, wenn die Konzentrationen auf dem Modellgitter vorliegen. Dies ist z. B. im

Falle der subskaligen Konvektion so geschehen (siehe Abschnitt 2.4.5).

Weil also die Spurenstoffkonzentrationen auf das ECHAM Gitter iibertragen wer-
den, wurde die Anzahl der Luftpakete so gewihlt, dass sich im globalen Mittel,
wie in STOCHEM auch, ungefihr 2 Pakete in einer Gitterbox befinden. Je nach
Masse an Luft, die sich in einer Gitterbox befindet, kann diese Zahl aber erheblich
schwanken.® In einem regelmifiigen Lingengrad-Breitengrad-Gitter haben natur-
gemifl dquatornahe Gitterboxen mehr Masse als solche in héheren Breiten, und

die vertikale Diskretisierung in ECHAM bringt es mit sich, dass die obersten und

5In Kapitel 3 wird allerdings gezeigt, wie man durch direkte Auswertung der Trajektorien

oftmals zu genaueren Ergebnissen gelangen kann.
6Da alle Luftpakete die gleiche Masse besitzen (Abschnitt 2.4.1), ist die Anzahl der Luftpakete

in einem Gebiet proportional zur Masse an Luft in diesem Gebiet.
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Abbildung 2.1: Zonal gemittelte Anzahl von Luftpaketen in einer ECHAM Gitterbox.
Die beschrifteten Teilstriche an der Druckkoordinate geben die ungefihren Héhen der
einzelnen ECHAM Schichten wieder. Isolinien sind fiir die Werte 0.25, 0.5, 1, 2, 3, 4, 5
und 6 dargestellt.

untersten Schichten weniger Masse als die Schichten in der mittleren und oberen
Troposphére haben. Abbildung 2.1 zeigt die zonal gemittelte Anzahl von Luft-
paketen pro Gitterbox. In mittleren Breiten befinden sich in der gesamten freien
Troposphire jeweils 2-4 Pakete in einer Gitterbox. In Aquatorniihe in Hohen um
600 hPa befinden sich bis zu durchschnittlich 6 Pakete in einer Gitterbox, wihrend
in den untersten Schichten in polaren Breiten auf 100 Gitterboxen 6 Pakete kom-
men. Vor allem die Existenz von solchen “diinn besiedelten” Gebieten gilt es zu
beriicksichtigen, wenn in ATTILA das ECHAM Gitter benutzt wird. Generell muss
man immer die Mdglichkeit in Betracht ziehen, dass sich in einer Gitterbox kein
Luftpaket befindet. Auf dieses “Problem der leeren Gitterboxen” wird in den nach-

folgenden Abschnitten, wo nétig, jeweils gesondert eingegangen.

2.4.3 Berechnung der Trajektorien

Zu Beginn eines Modelllaufes werden die Luftpakete zufillig in der Atmosphére
verteilt, und zwar so, dass die Anzahl der Pakete in einem Kontrollvolumen mit

dessen Masse korrespondiert. Dabei wird auch die Orographie beriicksichtigt, z. B.
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befinden sich in einer Luftsdule iiber dem Himalaya weniger Pakete als in einer
Luftsdule auf dem gleichen Breitengrad iiber dem Pazifik. Abbildung 2.1 zeigt die
anféngliche Verteilung der Pakete bezogen auf das ECHAM Gitter.

i. Advektion durch den skaligen Wind. In jedem Zeitschritt wird das von
ECHAM errechnete Windfeld benutzt, um die Positionen der Luftpakete” neu zu
bestimmen. Dabei wird das Runge-Kutta-Verfahren 4. Ordnung benutzt, welches
in Press et al. (1990, §15.1, S. 550 ff.) allgemein beschrieben wird, und nicht nur
in STOCHEM, sondern auch von einer Reihe anderer Autoren zur Berechnung
von Trajektorien benutzt wurde (z.B. Sparling et al., 1995; O’Neill et al., 1994;
Pierrehumbert und Yang, 1993; Sutton et al., 1994; Waugh und Plumb, 1994). In
Anhang A.1 wird dieses Verfahren in der Anwendung auf den hier vorliegenden Fall

beschrieben.

Die Trajektorien werden dabei 3-dimensional berechnet, d.h. es wird sowohl der
horizontale Wind als auch der vom Modell diagnostizierte vertikale Wind benutzt.
Es ist unmittelbar klar, dass einschrinkende Annahmen, die die Berechnung von
Trajektorien auf zwei Dimensionen reduzieren und héufig auf kiirzerfristigen Ska-
len angewandt werden, wie z. B. die Annahme konstanter potentieller Temperatur

entlang einer Trajektorie, in diesem Falle unzuléssig sind.

Bemerkung: Diese Annahmen werden meistens gemacht, wenn Trajektorien aus Be-
obachtungsdaten berechnet werden, da es keine Routinemessungen des vertikalen
Windes gibt und die Abschitzung des Vertikalwindes aus anderen Beobachtungs-
daten (z.B. mit Hilfe der w-Gleichung, siehe Holton, 1979, §6.2, S. 136 ff.) relativ
ungenau ist. Stammen die Winddaten allerdings von einem dynamisch konsisten-
ten Modell, so sind bei der heute iiblichen rdumlichen und zeitlichen Auflsung
dieser Daten auch auf der kiirzerfristigen Skala (von einigen Tagen) 3-dimensionale

Trajektorien zu bevorzugen (Stohl und Seibert, 1998; Stohl et al., 1995).

"Wenn im Folgenden von der Position eines Luftpaketes gesprochen wird, so ist damit die
Position eines Punktes ohne Ausdehnung gemeint, den man sich als Mittelpunkt des Luftpakets
vorstellt. Streng genommen ist der Begriff des Luftpaketes in diesem Kontext iiberfliissig, da
nur Trajektorien berechnet werden. Er gewinnt aber an Bedeutung im restlichen Teil des Mo-
dells, wenn die Spurenstoffkonzentrationen an diesen Punkten als reprisentativ fiir ein bestimmtes

Luftvolumen angesehen werden.
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Das Runge-Kutta-Verfahren erfordert die zeitliche und raumliche Interpolation des
Windfeldes. Da die zeitliche Auflésung von 30 min (bei T30) relativ gut ist im
Vergleich zur zeitlichen Auflésung in STOCHEM (6 h) und den meisten anderen
Modellen, die von archivierten Daten angetrieben werden (meist >3 h), erfolgt keine
Interpolation des Windfeldes zwischen den einzelnen Zeitebenen. In der Horizon-
talen erfolgt die Interpolation linear, in der Vertikalen kubisch Hermitesch (siehe
Anhang A.2). Methven (1997) fand bei der Entwicklung eines offline Trajektorien-
modells, dass vertikale lineare Interpolation wegen der oftmals starken Kriimmung
der zu interpolierenden Vertikalprofile vor allem in der Tropopausenregion zu un-
befriedigenden Ergebnissen fiihrte, und die Verwendung eines kubischen Interpola-
tionsverfahrens entscheidende Verbesserungen brachte. In Methven (1997) erzeugte
die kubische Spline-Interpolation die realistischsten Profile, wurde aber aus Ko-
stengriinden durch die kubische Polynominterpolation ersetzt. Um dennoch die
Gradienten des vertikalen Profiles zu beriicksichtigen, wurde in ATTILA (wie auch
in STOCHEM) das in Anhang A.2 beschriebene kubisch Hermitesche Verfahren

verwendet.

Befindet sich ein Luftpaket oberhalb der obersten oder unterhalb der untersten
Modellschicht, auf dem die Windfelder vorliegen, so wird der Wind der obersten
bzw. untersten Schicht benutzt. Verldsst ein Paket die Modellatmosphére durch
den Ober- bzw. Unterrand, so wird es durch (vertikale) Spiegelung an der jeweiligen
Grenzfliche wieder in das Modellgebiet eingesetzt. In diesem Sinne agieren also der

Modellober- und -unterrand als “reflektierende” Flachen.

ii. Allgemeine subskalige Turbulenz. Turbulente Schwankungen im Wind-
feld, die aufgrund der begrenzten Auflésung nicht erfasst werden, sind in den mei-
sten Modellen durch einen stochastischen Prozess parameterisiert. Dabei wird je-
weils zum berechneten skaligen Wind eine “zufillige”, turbulente Windkomponente
hinzugefiigt. In Modellen, die kurzfristige, genaue Trajektorien (vor allem in der
Grenzschicht) berechnen, wird diese Windkomponente oftmals durch einen Markov-
Prozess basierend auf der Langevin-Gleichung (Thomson, 1987) parameterisiert, wie
z.B. im Lagrangeschen Partikeldispersionsmodell FLEXPART (Stohl, 1998b) oder
in Heinz (1994). Wilson und Sawford (1996) argumentierten allerdings in ihrem

Uberblick iiber die verschiedenen Modelle, dass fiir Langstreckentransporte auch
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einfachere Ansétze — von O-ter Ordnung, entsprechend einem “random walk” Mo-
dell, in dem zur berechneten neuen Position eine zufillige Komponente addiert wird
— geniigen (siehe auch Stohl, 1998). Eine solche Parameterisierung wurde fiir das
U.K. Nuclear Accident Model NAME entwickelt (Maryon et al., 1991; Maryon und
Buckland, 1994), und auch fiir STOCHEM und ATTILA iibernommen.

Dabei wird jedes Luftpaket nach der Advektion durch den skaligen Wind um eine
bestimmte Zufallsgrofle versetzt, so dass sich fiir die Position eines Paketes insge-

samt folgende Gleichung ergibt:
ri(t 4+ At) = ri(t) + ufFN (), 1) - At + A Xy, i= 2y, (2.1)

wobei r; die Position, At der Zeitschritt, @%%* der vom Runge-Kutta-Schema ge-
lieferte Wind (sieche Anhang A.1), A; eine noch festzulegende Grofle und X; eine
gleichverteilte Zufallsvariable mit dem Wertebereich [—1; 1] ist. Mit

Ay =Ay =/2-At-K), und A, =1/2-At-K, (2.2)

reduziert sich das Problem auf die Bestimmung von K und K,, die die horizontale

und vertikale Diffusivitdt der Atmosphére représentieren.

Im Modell NAME werden K, und K, so gewéhlt, dass vorhandene Beobachtun-
gen von Punktquellen moglichst gut reproduziert werden, wobei die so gefundenen
Werte wihrend des Modelllaufes dann konstant bleiben. In STOCHEM wird fiir
K}, in der Grenzschicht ein konstanter Wert von 5300 m?s~ ! benutzt. Oberhalb der
Grenzschicht ist die Turbulenz kleiner, aber noch nicht sehr gut untersucht, so dass
wie in NAME als grobe Abschiitzung 25% des Grenzschichtwertes, also 1325 m2s~1,
dient (Maryon und Buckland, 1994). Fir K, wird in STOCHEM ein Wert von
71079 s71 verwendet. Allerdings wurde festgestellt, dass dieser Wert moglicherweise
entschieden zu hoch gewéhlt ist. Eine Verringerung von K, um zwei Gréflenord-
nungen brachte berechnete Ozonprofile vor allem in der Stratosphire weitaus besser
in Einklang mit Beobachtungen und auch die Gradienten an der Tropopause waren

realistischer (C. Johnson, pers. Mitteilung).

Ferner wurde in Experimenten mit ATTILA festgestellt, dass der horizontale Anteil
dieser Parameterisierung sehr wenig Einfluss auf die Ergebnisse hat, was auch die
Beobachtungen von Maryon und Buckland (1994) und Uliasz (1994) bestétigt. Die-

se Insensitivitit beziiglich K}, der Umstand, dass die vertikale Diffusion oberhalb
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der Grenzschicht in NAME auch Prozesse représentieren soll, die in ATTILA ander-
weitig parameterisiert sind (wie z. B. der Transport in Wolken), und die allgemeine
Unsicherheit in der Bestimmung von K, und K, aus Einzelfallstudien, gaben die
Veranlassung, in der derzeitigen Version von ATTILA die Parameter Kj; und K,
auf Null zu setzen, und somit subskalige turbulente Windschwankungen (oberhalb

der Grenzschicht) unberiicksichtigt zu lassen.

iii. Grenzschichtturbulenz. Innerhalb der planetaren Grenzschicht hingegen
konnen turbulente Mischungsvorgénge nicht vernachlissigt werden. Wie auch in
STOCHEM wird angenommen, dass innerhalb eines Zeitschrittes die Grenzschicht
vertikal vollstindig durchmischt wird, und somit die Luftpakete ihre “Identitit”
verlieren und ihre vertikale Position “vergessen”. Dieser Prozess kann dadurch
parameterisiert werden, dass in jedem Zeitschritt alle Pakete innerhalb der Grenz-
schicht vertikal per Zufall neu positioniert werden (Maryon et al., 1991). Diese
Methode hat auch zur Folge, dass innerhalb der Grenzschicht die Pakete im Durch-
schnitt einen vertikal gemittelten Horizontalwind erfahren, ein Verfahren, das auch
bei der kurzfristigen Berechnung von Trajektorien in der Grenzschicht angewandt

wird (Stohl et al., 1995).

Werden die Luftpakete oberhalb der Grenzschicht wie in (ii.) beschrieben zufillig
um A,-X, vertikal versetzt®, innerhalb der Grenzschicht aber lediglich vertikal neu
positioniert, so wiirde dies zu einer Anh&ufung von Trajektorien in der Grenzschicht
fiihren (sieche Anhang A.3). Um diesen Fluss zu kompensieren, werden die Pakete in
der Grenzschicht nicht innerhalb der Grenzschicht, also bis zur Grenzschichthche
7BL, Neu positioniert, sondern innerhalb einer etwas méchtigeren Schicht bis zu
einer Hohe von ngy, — 1y mit ;. > 0 (die Vertikalkoordinate n in ECHAM nimmt
mit zunehmender Héhe ab). In Anhang A.3 wird gezeigt, dass unter realistischen

Bedingungen 7, = A, /4 eine geeignete Wahl ist (siehe auch Maryon et al., 1991).

In diesem Zusammenhang wird von Maryon et al. (1991) und Maryon und Buck-
land (1994) auch darauf hingewiesen, dass eine korrekte Bestimmung der Grenz-
schichthdhe sehr wichtig ist, auch im Hinblick auf andere Prozesse wie Trockende-

position und Bodenemissionen (siehe 2.4.6). Darauf wird in Abschnitt 2.4.7 niher

8Man beachte, dass in der derzeitigen Version von ATTILA A, = 0 ist (siehe vorhergehender
Abschnitt).
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eingegangen.

iv. Langzeitentwicklung der Trajektorien. Bei Ausbreitungsrechnungen
auf regionaler Skala werden Trajektorien geeignet initialisiert, so dass ihre Ver-
teilung die Verteilung des simulierten Spurenstoffes widerspiegelt. Bei globalen
Anwendungen hingegen werden die Luftpakete iiber das gesamte Modellgebiet ver-
teilt. Wé&hlt man eine nichtstationdre Verteilung, d.h. eine Verteilung, bei der
die Anzahldichte der Trajektorien® mit der Zeit gegen einen anderen als den An-
fangswert konvergiert, so ist in regelméfligen Abstéinden eine Neuinitialisierung der
Trajektorien notwendig. Solche Schritte sind allerdings zu vermeiden, da sie im
Wesentlichen die gleichen numerischen Fehler erzeugen wie semi-Lagrangesche Ver-
fahren (Rood, 1987). Ein semi-Lagrangesches Verfahren kann in der Tat als ein
rein Lagrangesches Verfahren angesehen werden, in dem die Trajektorien zu jedem
Zeitschritt neu initialisiert werden, und zwar so, dass sie nach einem Zeitschritt auf

einem fest vorgegebenem Gitter enden.

Da in den von ECHAM erzeugten Feldern die Divergenz des Massenflusses V(pi)

im Mittel verschwindet!'?

der Trajektorien proportional zur Dichte p der Luft ist. Deshalb wurde in ATTILA

, ist eine Verteilung dann stationir, wenn die Anzahldichte

die in Abbildung 2.1 gezeigte, theoretisch stabile, Anfangsverteilung gewéhlt, und
nicht etwa eine — zuniéchst vielleicht naheliegende — Verteilung mit jeweils gleich
vielen Trajektorien in jeder Modellschicht. Will man jetzt die auf den Trajektorien
gegebenen Spurenstoffkonzentrationen als reprisentativ fiir eine bestimmte Menge
umgebender Luft ansehen, so miissen sie als reprisentativ fiir eine bestimmte Masse
an Luft (und nicht etwa fiir ein bestimmtes Volumen) angesehen werden, weshalb in
dieser Beschreibung von ATTILA von Anfang an von Luftpaketen gleicher Masse

die Rede war.

Aufgrund numerischer Fehler kann aber auch eine theoretisch stationire Verteilung
in der Praxis instationér sein. Von STOCHEM wurde z.B. eine Anhdufung von
Trajektorien in der oberen Troposphire um 50°S gefunden, wihrend in den ober-

sten Modellschichten nérdlich von 40°N zu wenig Trajektorien waren (C. Johnson,

9 Anzahl der Trajektorien pro Volumeneinheit.
10T einem einzelnen Zeitschritt kann die Divergenz sehr wohl ungleich Null sein, und entspricht

dann der lokalen zeitlichen Anderung der Dichte p.
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Abbildung 2.2: Zeitliche Entwicklung der Anzahldichten in den obersten 11 (a) und
untersten 8 (b) Modellschichten. Gezeigt ist die durchschnittliche Anzahl von Trajektorien
pro ECHAM Gitterbox in der jeweiligen Schicht.

pers. Mitteilung). Vor allem bei der Integration iiber klimatologische Zeitraume
muss aber darauf geachtet werden, dass sich die Verteilung der Trajektorien nicht
zu sehr von der Anfangsverteilung entfernt, da dies auch bedeuten wiirde, dass die
Massenfelder in ECHAM und in ATTILA verschieden sind. In Abbildung 2.2 ist
daher die zeitliche Entwicklung der Anzahldichte in den einzelnen Modellschichten
iiber 35 Jahre hinweg dargestellt. In den ersten fiinf Jahren fillt dabei die An-
zahldichte in den obersten 2-3 Modellschichten ab, wihrend sie in der mittleren
Troposphire leicht ansteigt. In den darauf folgenden Jahren bleibt die Verteilung
dann relativ stabil. Wie sich dies auf den Massentransport in ATTILA auswirkt,
ist in Abbildung 2.3 zu sehen. Dort ist analog zu Abbildung 2.1 die zonal gemit-
telte Anzahl von Luftpaketen in einer ECHAM Gitterbox nach 10 bzw. 30 Jahren
gezeigt. Da alle Luftpakete die gleiche Masse haben, sind die in Abbildung 2.3 ge-
zeigten Verteilungen proportional zur Verteilung der Masse in ATTILA und sollten
im Idealfall mit der Verteilung der Masse in ECHAM (die durch die Anfangsver-
teilung der Luftpakete in Abbildung 2.1 représentiert wird) {ibereinstimmen. Ein
Vergleich der Abbildungen 2.1 und 2.3 zeigt, dass die Verteilungen qualitativ {iber-
einstimmen, dass aber — wie auch schon aus Abbildung 2.2 abzulesen war — in den
obersten Modellschichten nach 10 Jahren zu wenig Masse vorhanden ist, wihrend in

der mittleren Troposphére zu viel Masse vorhanden ist. Die gréfiten Unterschiede
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Abbildung 2.3: Oben: Zonal gemittelte Anzahl von Luftpaketen in einer ECHAM Git-
terbox nach 10 bzw. 30 Jahren. Die beschrifteten Teilstriche an der Druckkoordinate
geben die ungefihren Hohen der einzelnen ECHAM Schichten wieder. Isolinien sind fiir
die Werte 0.25, 0.5, 1, 2, 3, 4, 5 und 6 dargestellt. Unten: Relativer Unterschied der
obigen Verteilungen zur Anfangsverteilung in Abbildung 2.1. Isolinien sind fiir die Werte

-50, -25, -10, -5, 5, 10, 25, 50 % dargestellt.

ergeben sich dabei in hohen Breiten oberhalb von 30 hPa, wo die Masse um bis
zu 50% abnimmt. In der Troposphire und unteren Stratosphire hingegen unter-
scheiden sich die Verteilungen meist um weniger als 10%. Ferner bleibt die nach
10 Jahren erreichte Verteilung dann fiir mehr als 20 Jahre stabil, so dass in ATTILA
keine Prozedur zur Neuinitialisierung der Trajektorien implementiert wurde, und
somit eine mdogliche Quelle numerischer, fiir nicht Lagrangesche Verfahren typischer

Fehler ausgeschlossen wurde.

Bemerkung: Die Einteilung der Atmosphére in Luftpakete gleicher Masse bringt
auch Nachteile mit sich. Wihrend in einem Eulerschen Modell die rdumliche
Auflésung explizit durch Vorgabe des Gitters festgelegt werden kann, ist dies in
ATTILA nur indirekt tiber die Anzahl der Trajektorien méglich. Insbesondere hat
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man keinen Einfluss auf die rdumliche Struktur der Auflésung; will man in einer
bestimmten Region die Auflésung erhthen, so muss man dies entsprechend fiir das
gesamte Modellgebiet tun. Dieser Nachteil kommt besonders dann zum Tragen,
wenn die Modellatmosphére einen grofien Hohenbereich umfasst. Lige der Model-
loberrand von ECHAM z. B. bei 80 km (0.01 hPa), so beféinde sich lediglich eines
von 1000 Luftpaketen in der gesamten Mesosphére zwischen 50 und 80 km (1-
0.01 hPa), wihrend sich 900 in den untersten 16 km (>100 hPa) aufhielten. Bei der
Entwicklung eines Lagrangeschen Transportschemas fiir ein Mittelatmosphérenmo-
dell wie beispielsweise MA-ECHAM4 (Manzini und McFarlane, 1998) wire daher
zu iiberlegen, ob nicht der Nachteil einer regelméBigen (und moglicherweise nur in
grofleren zeitlichen Absténden stattfindenden) Neuinitialisierung durch den Vorteil
einer homogeneren rdumlichen Auflésung aufgewogen wird, besonders dann, wenn
im Mittelpunkt der mit einem solchen Modell durchgefiihrten Studien Vorginge in

der Stratosphire oder Mesosphére stehen.

2.4.4 Austausch zwischen den Luftpaketen

Wie in den vorangegangenen Abschnitten erlautert, sind in ATTILA die Spuren-

stoffkonzentrationen!!

an Punkten gegeben, die sich mit dem Wind mitbewegen.
Man stellt sich diese Punkte als die Mittelpunkte von Luftpaketen gleicher Mas-
se vor und nimmt an, dass die dort gegebenen Konzentrationen représentativ fiir
das gesamte Paket sind. Mit der Zeit verzerren sich jedoch diese Luftpakete, so
dass nach einer gewissen Zeit die einen Punkt umgebende Luftmasse nicht mehr
mit dem urspriinglichen Luftpaket identisch ist. Um zu gewéhrleisten, dass die an
einem Punkt gegebene Konzentration charakteristisch fiir die ihn umgebende Luft
ist, muss man also beriicksichtigen, dass sich die Zusammensetzung dieser umge-

benden Luft fortlaufend dndert. Dies kann dadurch beriicksichtigt werden, indem

benachbarte Luftpakete kontrolliert miteinander vermischt werden.

In ATTILA wird dieser Austauschprozess dadurch realisiert, dass in jedem Zeit-
schritt das Massenmischungsverhéltnis ¢ eines Spurenstoffes in einem Luftpaket ei-
ner “Hintergrundkonzentration” ¢ durch Addition des Termes (¢ — ¢)-d angenihert

wird. Dabei ist d ein dimensionsloser Mischungsparameter mit Wertebereich [0; 1],

"Wenn in den folgenden Abschnitten von Konzentrationen die Rede ist, so sind damit immer

Massenmischungsverhéltnisse gemeint.
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der die Stirke des Austausches kontrolliert. Die Hintergrundkonzentration ¢ wird
als Durchschnittskonzentration der benachbarten Luftpakete berechnet. Da es nu-
merisch relativ aufwindig ist, zu jedem Paket die nichsten Nachbarn zu bestim-
men, wird in ATTILA ¢ als Durchschnitt iiber alle Pakete, die sich in der gleichen
ECHAM Gitterbox befinden, berechnet. Dies hat zudem den Vorteil, dass diese

Prozedur massenerhaltend ist, wie in Anhang B.1 gezeigt wird.

In Anlehnung an die Modelle STOCHEM und GRANTOUR wird fiir d pauschal

ein Wert von 107% in der Troposphire und ein Wert von 5-10~* in der Strato-

sphére vorgeschrieben, wobei die Unterscheidung zwischen diesen beiden Regionen

bei ungefihr 160 hPa liegt (Collins et al., 1997; Walton et al., 1988). Unter den in

Anhang B.2 getroffenen Annahmen entspricht dieser Wert von d in der mittleren
1

Troposphire einem horizontalen Diffusionskoeffizienten von 10% bis 10* m?s~!, was

sich auch mit Beobachtungen deckt (siehe z. B. Roedel, 1994, S. 271).

Dennoch bleibt die Wahl von d ein willkiirlicher Akt, vor allem auch deshalb, weil
damit der aktuelle Zustand der Atmosphire, der ja die Stirke der Vermischung
maflgeblich beeinflusst, unberiicksichtigt bleibt. An dieser Stelle erhebt sich deshalb
die Frage, inwieweit ein Modell mit einer solch einfachen Parameterisierung des
Austausches zwischen den Luftpaketen den globalen Transport von Spurenstoffen
realistisch beschreiben kann. Dazu betrachte man ein hypothetisches Experiment,
in dem sich ein Spurenstoff in nur einem Luftpaket befindet. In diesem Fall ist der
Transport dieses Spurenstoffes stark von der Vermischung der Luftpakete abhiingig.
Wiirde man z. B. keinen Austausch zwischen den Luftpaketen zulassen (d.h. d =0
setzen), so wiirde das Modell an jeweils einer bestimmten Stelle eine Konzentration
vorhersagen, die so hoch ist wie am Anfang, egal wie lange man in die Zukunft
integrieren wiirde, was offensichtlich unrealistisch ist. Wird hingegen ein Spurenstoff
nicht nur von einem Luftpaket “getragen”, sondern von einer grofien Anzahl von
Luftpaketen wie es bei den in dieser Arbeit betrachteten Spurenstoffen der Fall ist,
so wird der Transport dieses Spurenstoffes hauptséchlich von der Verteilung der
Luftpakete bestimmt, wihrend der Austausch zwischen den Luftpaketen dann eine
untergeordnete Rolle spielt. Dies gilt vor allem dann, wenn benachbarte Luftpakete
sowieso recht dhnliche Konzentrationen tragen, also bei Spurenstoffen mit einer

relativ homogenen Verteilung.

Die obigen theoretischen Ausfiithrungen werden auch durch die Praxis bestétigt: In
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den Experimenten zum Spurenstofftransport (Kapitel 3) wurde festgestellt, dass
die berechneten Verteilungen relativ unempfindlich gegeniiber Anderungen von d
sind. Vor allem bei kurzlebigen Stoffen wie Radon (**?Rn) sind die Verteilungen
sehr dhnlich, was auch in Experimenten mit STOCHEM (Stevenson et al., 1998a)
bestitigt wird. Der Einfluss von d auf das Transportverhalten von ATTILA ist
dabei am grofiten bei langlebigen Spurenstoffen mit starken Gradienten in ihrer
Verteilung. Da dies von den in Kapitel 3 vorgestellten Spurenstoffen am ehesten
fiir Radiokarbon (*C) zutrifft, wurde fiir diesen Spurenstoff eine Sensitivititsstudie

durchgefiihrt (siche Abschnitt 3.4.5).

Abschlieflend sei hier noch als Alternative zur pauschalen Festlegung von d ein An-
satz von Smagorinsky (1963) vorgestellt, der auch im Modell GRANTOUR benutzt
wird (Walton et al., 1988) und der den Diffusionskoeffizienten in Abhéngigkeit von

der Windscherung beschreibt. Danach ergibt sich fiir d

1
d=1- 1+ 2k2SAt (2:3)

wobei k£ = 0.4 eine Diffusionskonstante, S die horizontale Windscherung und At
der Zeitschritt ist. Eine Herleitung dieser Formel wird in Anhang B.2 gegeben
(sieche auch Walton et al., 1988; Smagorinsky, 1963). Hierbei ist allerdings zu be-
merken, dass dieser Ansatz auf einer Reihe sehr vereinfachender Annahmen beruht;
so wird z. B. die Konzentration in einem Luftpaket als Abweichung von einer Hin-
tergrundkonzentration in Form einer horizontalen Gauflschen Funktion angesehen
und die vertikale Scherung vernachliissigt (obwohl diese meist viel grofler ist als die

horizontale Scherung).

Obige Formulierung liefert Werte von d, die vor allem im subtropischen Strahlstrom
um ca. eine Groflenordnung iiber den fest vorgeschriebenen Werten liegen (siehe Ab-
bildung 2.4), und somit den Transport im Modell diffusiver erscheinen lassen, was
auch von Walton et al. (1988) im Modell GRANTOUR beobachtet wurde. Da es
aber auf jeden Fall vermieden werden soll, in ein Lagrangesches und numerisch
nichtdiffusives Modell kiinstlich eine zu hohe Diffusion einzufiihren, wurde fiir die
in Kapitel 3 vorgestellten Experimente, sofern nicht anderes gesagt wird, der Mi-
schungsparameter d fest vorgeschrieben, und zwar, wie oben erldutert, durch die
Werte 1072 in der Troposphiire und 5-10~% in der Stratosphiire. Der soeben vorge-
stellte Ansatz wurde aber in der oben erwéhnten Sensitivitatsstudie zum Transport

von *C (Abschnitt 3.4.5) mitberiicksichtigt.
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Abbildung 2.4: Mischungsparameter d in ECHAM berechnet aus der Windscherung,

zonal und iiber 10 Jahre gemittelt, links fiir Januar, rechts fiir Juli. Einheit: 1073.

2.4.5 Subskalige Konvektion

Eine wichtige Rolle beim Transport von Spurenstoffen spielt die subskalige Konvek-
tion, da sie einen effektiven Mechanismus darstellt, der Spurenstoffe vom Boden in
die freie Atmosphére bis zur Tropopause verfrachtet (z. B. Stevenson et al., 1998a).
Modelle wie STOCHEM, die offline laufen, miissen bei der Berechnung dieses Pro-
zesses auf die archivierten Standardvariablen zuriickgreifen, wie z. B. Wolkenbe-
deckungsgrad und konvektive Niederschlagsrate, die noch dazu in einer zeitlich sehr
groben Auflésung vorliegen. In ATTILA kann hingegen zu jedem Zeitschritt die
volle Information, die das Konvektionsschema von ECHAM (nach Tiedtke, 1989)
liefert, genutzt werden. In der derzeitigen Version von ATTILA werden die Spuren-
stoffe sogar nach exakt demselben Verfahren wie im semi-Lagrangeschen Schema in
ECHAM transportiert. Dazu werden in jedem Zeitschritt die folgenden 3 Schritte
durchgefiihrt, die auch in Abbildung 2.5 anschaulich dargestellt sind:

1. Zuerst werden die auf den Luftpaketen gegebenen Konzentrationen auf das
ECHAM Modellgitter iibertragen. Die Konzentration ¢y, eines Spurenstoffes
in einer Gitterbox wird berechnet als Masse des Spurenstoffes in dieser Box
geteilt durch die Masse mypox an Luft in dieser Box. Unter Benutzung der
in Abschnitt 2.4.4 berechneten durchschnittlichen Konzentration ¢ ergibt sich
also Cpox = N-CMeen/Mpox, wobei n die Anzahl der Luftpakete in der jeweiligen

Gitterbox und mee die Masse eines Luftpaketes ist (vgl. Anhang B.1).
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Abbildung 2.5: Schematische Illustration der subskaligen Konvektion in ATTILA, siehe
Text fiir Details.

2. Die auf dem Modellgitter gegebenen Konzentrationen cp,, dienen — genau-
so wie die Verteilung eines semi-Lagrangeschen Tracers — als Input fiir das
Konvektionsschema in ECHAM. Das Ergebnis dieser Berechnungen sind kon-
vektive Spurenstoffmassenfliisse, die in eine Anderung der Spurenstoffmasse
Amyjy fiir jede Gitterbox umgerechnet werden (4, j und k£ bezeichnen die In-
dizes fiir die Gitterboxen in zonaler, meridionaler bzw. vertikaler Richtung).
Man beachte, dass das Konvektionsschema fiir jede Luftsdule iiber einem Git-
terquadrat massenerhaltend ist (3, Am;;r, = 0), was auch die Massenerhal-

tung in ATTILA gewdihrleistet.

3. Die so berechneten Tendenzen Am;;, werden wieder auf die Lagrangeschen
Luftpakete zuriickiibertragen. Das heifit, dass im Falle fehlender Konvek-
tion (Am,j, = 0) die Konzentrationen der Luftpakete unveréndert bleiben.
Gewinnt eine Gitterbox Spurenstoffmasse dazu (Amj, > 0), so wird diese
zusitzliche Masse gleichmiflig auf die Pakete in dieser Box verteilt. Verliert
hingegen eine Gitterbox Spurenstoffmasse (Am,;; < 0), so verlieren alle Pake-
te darin auch an Spurenstoffmasse, und zwar je nach Verfiigbarkeit; préaziser
ausgedriickt, wenn mgy; und mpey = Mayy + Amyjk(< ma) die Spurenstoff-
masse in einer Gitterbox vor und nach Berechnung der Konvektion bezeich-
nen, werden die Konzentrationen der Pakete in dieser Box mit dem Faktor

Mpeu/Mars (< 1) multipliziert.
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Bei dieser gesamten Prozedur taucht allerdings ein Problem auf, ndmlich das Pro-
blem der “leeren Gitterboxen”, d.h. Gitterboxen, in denen sich keine Luftpakete
befinden. In solchen Boxen ist eigentlich eine Spurenstoftkonzentration nicht defi-
niert, und es ist auch nicht klar, wie von Null verschiedene Tendenzen Amj, # 0
behandelt werden sollen. In der derzeitigen Version von ATTILA wird eine anfingli-
che Konzentration von Null angenommen und dem Konvektionsschema iibergeben.
In Schritt (2) werden dann vor der Berechnung der Tendenzen Am;;, alle konvek-
tiven Massenfliisse von und in solche Boxen (Fy¥, , und F¢Y7, in Abbildung 2.5)
auf Null gesetzt. Dies garantiert Massenerhaltung und eine Tendenz Amy;;, = 0
in den leeren Gitterboxen, verhindert aber den konvektiven Transport durch solche
Boxen. Obwohl diese Methode den konvektiven Transport gewissermaflen kiinst-
lich reduziert, ist der erwartete Effekt klein, weil leere Gitterboxen hauptséichlich
in Gebieten vorkommen, in denen sie relativ wenig Masse besitzen, also in hohen
Breiten und in den untersten und obersten Modellschichten (vgl. Abbildung 2.1).
Dort tritt aber subskalige Konvektion sehr selten auf (vgl. Abbildung 5.2).

Bemerkung: Bei der Auswertung des Radon-Experimentes (siehe Abschnitt 3.3)
kann man sehen, dass der oben vorgestellte Ansatz sehr gut funktioniert. Den-
noch ist er aus der Sicht der Lagrangeschen Modellierung unbefriedigend, weil die
Berechnungen fiir jeden Spurenstoff einzeln und auf einem Gitter, das mit dem
Lagrangeschen Schema nichts zu tun hat, stattfinden, wihrend die Positionen der
Pakete unverdndert bleiben. Vielmehr wére ein Ansatz wiinschenswert, in dem
die Konzentrationen in den Paketen unveréndert bleiben und nur die (vertikale)

Position der Luftpakete neu berechnet wird.

Nichtsdestotrotz ist der hier vorgestellte Ansatz ein erster Schritt zur Nutzung der
vollen Information eines umfangreichen Konvektionsschemas in einem online laufen-
dem Lagrangeschen Modell, und stellt eine deutliche Verbesserung gegeniiber den
relativ einfachen Abschétzungen in offline Modellen dar. Fiir zukiinftige Weiter-
entwicklungen von ATTILA ist es aber iiberlegenswert, diesen Ansatz durch einen

“rein Lagrangeschen” zu ersetzen.

Wihrend es fiir den Spurenstofftransport egal ist, ob die Positionen der Luftpakete
verdndert werden oder in entsprechender Weise die Konzentrationen der Spurenstof-

fe in den Paketen, muss man bei der Auswertung der Trajektorien beriicksichtigen,
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dass diese durch die subskalige Konvektion nicht direkt'? beeinflusst werden. Da
der Stratosphéren-Troposphéren-Austausch in Kapitel 5 mit Hilfe der Trajektorien
untersucht wird, wird an entsprechender Stelle noch einmal ndher auf diese Proble-

matik eingegangen (siehe Abschnitt 5.2).

An dieser Stelle mag sich der Leser vielleicht fragen, warum nicht das gleiche Kon-
zept — ndmlich die Nutzung von Daten aus einer ECHAM Parameterisierung fiir
Berechnungen in ATTILA — fiir die Beschreibung des Transportes in der Grenz-
schicht (Abschnitt 2.4.3) angewandt wurde. In der Tat wurde dieser Ansatz anfing-
lich auch verfolgt, jedoch stellte sich heraus, dass dieser zu unbefriedigenden Ergeb-
nissen fiihrte. Eine nihere Betrachtung zeigte, dass die hauptséchliche Fehlerquelle
im schon erwéhnten Problem der leeren Gitterboxen lag. Der Grund hierfiir liegt in
der rdumlichen Struktur der Auflésung von ATTILA: Da alle Luftpakete die gleiche
Masse haben, wird ein Gebiet um so besser aufgelost je mehr Masse es beinhaltet.
Am Ende des Abschnittes 2.4.3 wurde bereits bemerkt, dass sich dies besonders
nachteilig in einem Mittelatmosphéirenmodell auswirken wiirde, da die Atmosphére
oberhalb von 10 hPa nur noch 1% der Gesamtmasse ausmacht. Das gleiche Problem
— wenn auch nicht so ausgeprigt — ergibt sich auch fiir Prozesse in der Grenz-
schicht (siehe auch Abbildung 2.1). Bei einer Grenzschichthéhe von 1 km befinden
sich z. B. iiber einem Gitterquadrat in mittleren Breiten lediglich 4 Luftpakete in der
Grenzschicht (vgl. Anhang A.3). In der untersten Modellschicht kommt sogar nur
auf jede zweite Gitterbox ein Luftpaket. Diese Betrachtungen legen nahe, was auch
durch die Praxis bestatigt wird, namlich dass bei Anwendung des gleichen Konzep-
tes wie oben fiir die Konvektion beschrieben das Problem der leeren Gitterboxen
eine nicht mehr vernachlédssigbare Fehlerquelle darstellt. Aus diesem Grund wur-
de fiir die Behandlung des Transportes in der Grenzschicht der in Abschnitt 2.4.3
beschriebene Ansatz von Maryon et al. (1991) benutzt, der auch in STOCHEM
zur Anwendung kommt. Dieser Ansatz ist allerdings recht einfach und beriicksich-
tigt z. B. nicht die verschiedenen Schichtungsstabilitdten in einer Grenzschicht, so
dass ATTILA in der derzeitigen Version nur beschrinkt fiir die Untersuchung von
Transportvorgéngen in der Grenzschicht geeignet ist. Bei den Experimenten zum

Spurenstofftransport (Kapitel 3) kann man allerdings sehen, dass die von ATTILA

2Fin indirekter Einfluss ergibt sich natiirlich {iber den Einfluss der Konvektion auf das

Temperatur- und Windprofil.
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berechneten Konzentrationen in der Grenzschicht durchaus realistisch sind. Darauf

wird dann in den einzelnen Experimenten jeweils néher eingegangen.

2.4.6 Quellen und Senken

Quellen konnen in ATTILA in Form von Emissionen vorgeschrieben werden. Bo-
denemissionen werden dabei gleichméflig auf alle Luftpakete verteilt, die sich {iber
einem gegebenem Gitterquadrat innerhalb der Grenzschicht befinden. Dreidimen-
sionale Emissionen werden gleichmiiflig auf alle Pakete in einer gegebenen Gitterbox
verteilt. Falls keine Luftpakete da sind, um die Emissionen aufnehmen zu kénnen,

werden diese gespeichert, und abgegeben, sobald ein Luftpaket vorbei kommt.

Da in den in Kapitel 3 vorgestellten Experimenten die einzige Senke der radioaktive
Zerfall ist, werden in ATTILA Senken in Form von Halbwertszeiten 7 /o vorgeschrie-
ben. Die Massenmischungsverhiltnisse in den Luftpaketen werden dabei in jedem
Zeitschritt mit dem Faktor exp(—In2 - At/7 ;) multipliziert, wobei At der Zeit-
schritt ist.

2.4.7 Berechnung der Grenzschichththe

Die Hohe der Grenzschicht wird bendtigt, um die Parameterisierung der Grenz-
schichtturbulenz (Abschnitt 2.4.3) und die Verteilung der Bodenemissionen (Ab-
schnitt 2.4.6) zu berechnen. Das in ATTILA benutzte Schema zur Diagnose der
Grenzschichthohe wird auch in STOCHEM verwendet und stammt von Maryon und
Best (1992), die sechs verschiedene Methoden testeten und mit Beobachtungen aus
Radiosondenaufstiegen verglichen. Dieses Schema wird in Anhang C detailliert be-
schrieben und besteht im Wesentlichen aus zwei verschiedenen Verfahren, von denen
dann jeweils dasjenige benutzt wird, das die groflere Hohe liefert. Das erste, “tro-
ckenadiabatische” Verfahren berechnet die Hohe der Grenzschicht als Schnittpunkt
des Temperaturprofils mit der Trockenadiabate ausgehend von einer bodennahen
Temperatur. Das zweite Verfahren nimmt als Hohe der Grenzschicht die Héhe, bei
der, vom Boden ausgehend, die Richardson-Zahl zum ersten Mal einen bestimm-
ten Wert iiberschreitet. Die freien Parameter in diesen Verfahren wurden dabei so
angepasst, dass die beobachteten Grenzschichth6hen moglichst gut wiedergegeben

werden.



34 2. Modellbeschreibung

horiz. Auflosung | AN | Ryax | Rs

T21 5.625° | 10° | 3.25°
T30 3.75° | 6.5° | 2.17°

Tabelle 2.1: Wahl der Glattungsparameter in ATTILA.

2.4.8 Modell-Output

Aus den in Abschnitt 2.4.2 genannten Griinden wurde in ATTILA ein Algorithmus
implementiert, der zu jedem Zeitschritt die Konzentrationen der Spurenstoffe von
den Luftpaketen auf das ECHAM Modellgitter iibertrigt. Dazu wird zunéchst
in jeder Gitterbox die durchschnittliche Konzentration iiber alle Pakete in die-
ser Box berechnet (die schon berechnete Durchschnittskonzentration ¢ aus Ab-
schnitt 2.4.4 wird benutzt). Da es vorkommen kann, dass sich in einigen Git-
terboxen keine Luftpakete befinden, und dort somit ¢ nicht definiert ist, wird diese
Verteilung noch horizontal geglittet. Ahnlich wie in STOCHEM geschieht dies
dadurch, dass fiir jede Gitterbox alle umliegenden — bis zu einer Groflkreisdi-
stanz von Rpy.x — nichtleeren Boxen betrachtet werden. Die neue Konzentration
Csmooth 1St dann der gewichtete Durchschnitt aller dieser Boxen, mit den Gewich-
ten exp(—r3/R2%), wobei r4 die Grofikreisdistanz der jeweiligen in den Durchschnitt
eingehenden Box zur betrachteten Box ist, und R, ein frei wihlbarer Parameter ist,

der die Stirke der Gliattung kontrolliert (Collins et

al., 1997). In Sensitivitdtsexperimenten stellte sich Abbildung 2.6:
heraus, dass die berechneten Felder relativ unemp- 1 . .
findlich auf die Anderung von R... und R, rea- 0.8 -
gieren. Abhédngig von der horizontalen Auflésung § 06T )
bzw. der Maschenweite A\ des Gitters wurde daher s 2:: : :
Ryax =~ 1.75-AX und R, so gewihlt, dass am Aquator 0 !

0 05 1 15
benachbarte Boxen (d.h. ry; = A)) das Gewicht 0.05 Distanz / Maschenweite

besitzen, siehe Tabelle 2.1.

Der Parameter R, ist also so gewihlt, dass die Gewichte mit der Entfernung sehr
schnell abnehmen, und eine Box im Vergleich zu ihren Nachbarn ein sehr viel hoheres
Gewicht hat (siehe Abbildung 2.6). Das heifit, dass in nichtleeren Gitterboxen die

Durchschnittskonzentration ¢ durch die Gldttung kaum verdndert wird. Leeren
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Gitterboxen wird hingegen im Wesentlichen die gleiche Konzentration wie die der
néchstliegenden nichtleeren Box zugewiesen. Der zugrunde liegende Gedanke ist,
dass leere Gitterboxen vor allem dort auftreten, wo die Masse einer Box kleiner als
die Masse eines Luftpaketes ist. In solchen Gebieten sollte aber die Konzentration
in einem Luftpaket auf mehrere Gitterboxen iibertragen werden, um die gleiche

Masse an Spurenstoff zu erhalten.

Obwohl von dem hier vorgestellten Glattungsverfahren nicht erwartet werden kann,
dass es exakt die gleiche globale Spurenstoffmasse erzeugt wie in den Luftpaketen
enthalten ist, funktioniert es erstaunlich gut. In simtlichen Experimenten, die
in Kapitel 3 vorgestellt werden, betrug die relative Abweichung um oder weniger
als 1%. Dennoch wird in einem abschlieflenden Schritt das gegldttete Feld global

noch so skaliert, dass es die korrekte globale Masse des Spurenstoffes enthélt.

2.4.9 Rechenzeitbedarf und Parallelisierbarkeit

Der Code von ATTILA umfasst 7200 Zeilen, was einer Erweiterung von ECHAM
um ungefihr 15% entspricht. Die benétigte Rechenzeit erhoht sich allerdings um
mehr als einen Faktor 2, weshalb ATTILA derzeit nicht als Erweiterung der ope-
rationellen Version von ECHAM geeignet ist (siehe Abbildung 2.7). Da aber die
Berechnung der Advektion in ATTILA unabhéngig von der Anzahl der transpor-
tierten Spurenstoffe ist, steigt die bendtigte Rechenzeit pro Spurenstoff weitaus
schwiicher an als im semi-Lagrangeschen Schema von ECHAM. Es ist daher zu er-
warten, dass bei Studien mit sehr vielen Spurenstoffen der Einsatz von ATTILA

giinstiger ist.

Programmzeilen Rechenzeit

7200

OATTILA
B ECHAM

68%

46200

Abbildung 2.7: Programmumfang und Rechenzeit.
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Abbildung 2.8: a) Rechenzeitbedarf auf einer CPU in Abhiingigkeit von der Anzahl
der transportierten Spurenstoffe [CPU-Stunde/Modellmonat]; b) In der Praxis erreichte
Beschleunigungsfaktoren in Abhéngigkeit von der Anzahl der angeforderten CPUs.

In Abbildung 2.8a ist der Rechenzeitbedarf auf einer CPU einer CRAY J916se in
Abhéngigkeit von der Anzahl der transportierten Spurenstoffe dargestellt. Daraus
geht hervor, dass ATTILA ab einer Anzahl von ca. 95 Spurenstoffen effektiver ist.
Dies ist durchaus eine realistische Anzahl von Spurenstoffen, wenn man bedenkt,
dass z.B. STOCHEM zur expliziten Formulierung der troposphérischen Chemie
ungefihr 70 Spurenstoffe verwendet (Johnson et al., 1999). Auch in der Aerosol-
modellierung werden solche Zahlen erreicht, wenn Aerosole aufgeteilt nach mehreren

Typ- und Groflenklassen simuliert werden.

Die obige Abschédtzung bezieht sich allerdings nur auf Modellldufe, die auf einer
einzelnen CPU gerechnet werden. In der Praxis wird jedoch der Programmcode
an geeigneten Stellen parallelisiert, und auf mehreren CPUs gleichzeitig gerechnet,
um die Laufzeit des Programmes erheblich zu verkiirzen. Werden fiir einen Lauf
N CPUs benutzt, so kann man eine Verkiirzung der Laufzeit um hochstens den
Faktor N erreichen. Inwieweit dieser Idealfall allerdings erreicht wird, hingt sehr
empfindlich von dem Anteil des Programmcodes ab, der parallelisiert werden kann.
Tests ergaben, dass in ECHAM/ATTILA ungefihr 99.6% des Codes'® paralleli-
siert werden konnen, wihrend es in ECHAM/SLT nur 99.1% sind. Obwohl der
Unterschied geringfiigig erscheint, hat er eine signifikante Auswirkung auf den Be-
schleunigungsfaktor, wie das Gesetz von Amdahl (siehe Anhang D) eindrucksvoll

demonstriert.

13Bezogen auf die CPU-Zeit.
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Abbildung 2.9: Anzahl der Spurenstoffe, ab der ATTILA giinstiger ist, in Abhéingigkeit
von der Anzahl der benutzten CPUs, einmal ohne Beriicksichtigung des Overheads, einmal
unter Berticksichtigung eines (konstanten) Overheads von 13% fiir ECHAM/ATTILA und
von 26% fir ECHAM/SLT, und einmal unter der Annahme, dass bei einer Auflésung von
T30 ab 24 CPUs in ECHAM keine weitere Parallelisierung mehr moglich ist (siehe Text).

In der Praxis werden aber auch die nach Amdahl maximal moglichen Beschleu-
nigungsfaktoren nicht erreicht, da in der Regel “Overheadkosten” entstehen, die
z.B. dadurch bedingt sind, dass die zu erledigenden Berechnungen im parallelen
Teil des Codes nicht exakt gleichméfig auf die verschiedenen CPUs verteilt werden
konnen. Hier ist ATTILA eindeutig im Vorteil, weil die rund 190000 zu berechnen-
den Trajektorien (bei T30 Auflésung) sehr gleichméfig auch auf eine grofie Anzahl
von CPUs verteilt werden kénnen. In ECHAM sind hingegen die Berechnungen
im Gitterpunktsraum — und somit auch das semi-Lagrangesche Transportschema
— nach Breitenkreispaaren parallelisiert, von denen es bei T30 nur 24 Stiick gibt,
und welche noch dazu verschiedenen Rechenzeitbedarf haben, weil z. B. in niedrigen

Breiten o6fter subskalige Konvektion gerechnet werden muss als in hohen Breiten.

Dies wirkt sich deutlich auf die in der Praxis erreichten Beschleunigungsfaktoren
aus, die in Abbildung 2.8b dargestellt sind. Wéhrend bei 12 CPUs noch beide
Modelle einen Overhead'* von ca. 4% haben, belduft sich dieser bei 16 CPUs schon
auf 26% in ECHAM'® bzw. auf 13% in ATTILA'C.

Beim Rechnen auf mehreren CPUs lohnt sich also der Einsatz von ATTILA auch

!4Berechnet nach dem Gesetz von Amdahl, siehe Anhang D.
15Ein wesentlicher Grund fiir diesen hohen Overhead diirfte der Umstand sein, dass die 24

Breitenkreispaare nicht gleichmiflig auf 16 CPUs verteilt werden kénnen.
16In ECHAM/ATTILA sind natiirlich auch Teile des Codes nach den Breitenkreisen paralleli-

siert, was die Erhchung des Overheads erklért.
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schon bei einer geringeren als der oben abgeschétzten Anzahl von Spurenstoffen. In
Abbildung 2.9 ist in Abhéngigkeit von der Anzahl der benutzten CPUs die Anzahl
der Spurenstoffe dargestellt, ab der sich der Einsatz von ATTILA rechnet. Bei
16 CPUs ist z. B. unter Beriicksichtigung des oben genannten Overheads ATTILA
schon ab weniger als 60 Spurenstoffen giinstiger. Beriicksichtigt man weiterhin,
dass bei einer Auflésung von T30 ab 24 CPUs keine weitere Parallelisierung in
ECHAM mehr moglich ist, so ist ATTILA bei 40 CPUs schon ab 30 Spurenstoffe
giinstiger. Dabei wurde davon ausgegangen, dass der Anteil des parallelen Codes
in ECHAM/ATTILA, der auch auf mehr als 24 CPUs verteilbar ist, 40% betrigt,

was eine untere Abschéitzung fiir diesen Wert darstellt.

ATTILA stellt also ein alternatives Transportschema fiir ECHAM dar, das — ab-
gesehen von den numerischen Vorteilen eines Lagrangeschen Schemas — um so
effektiver arbeitet, je mehr Spurenstoffe transportiert werden, und je “paralleler”

gerechnet wird.



3 Globaler Spurenstofftransport

ATTILA ist ein vollstdndig neu entwickeltes Transportschema fiir atmosphérische
Spurenstoffe im Klimamodell ECHAM, und somit ist es unerlésslich, die Transpor-
teigenschaften von ATTILA detailliert zu untersuchen und zu validieren, bevor es
in Studien zum globalen Klima eingesetzt werden kann. Dabei kann es besonders
interessant sein, anhand idealisierter Experimente das Transportverhalten des rein
Lagrangeschen Schemas ATTILA mit dem des standardméflig in ECHAM vorhan-
denen semi-Lagrangeschen Schemas zu vergleichen. Da die beiden Schemata ganz
verschiedene numerische Konzepte verfolgen, lisst sich damit gut abschitzen, ob
bestimmte Merkmale im Transportverhalten von ECHAM auf die Modellmeteo-
rologie oder auf die numerischen Eigenschaften des semi-Lagrangeschen Schemas

zuriickzufiihren sind.

Will man aber Aussagen iiber die Realitéitsnihe eines Transportschemas treffen,
so muss man in der Wirklichkeit vorkommende Spurenstoffe simulieren, und die
berechneten Verteilungen mit Beobachtungen vergleichen. Ein Spurenstoff ist daher
um so mehr fiir die Untersuchung des globalen Transports geeignet, je besser seine
rdumliche Verteilung und je genauer die relevanten Quellen und Senken bekannt
sind. Dariiber hinaus miissen zum Vergleich Beobachtungsdaten existieren, und je
grofer die rdumliche und zeitliche Abdeckung dieser Daten ist, desto genauer kann

die Validierung erfolgen.

Im Folgenden werden die ausgewéhlten Spurenstoffe vorgestellt, und erlautert, wel-
che Aspekte des globalen Transportes damit untersucht werden koénnen. In den
darauf folgenden Abschnitten werden die einzelnen Experimente erortert und die
Ergebnisse eingehend diskutiert. Zum Abschluss wird das Transportverhalten von
ATTILA auch im Vergleich zum semi-Lagrangeschen Schema zusammenfassend dar-

gestellt und hinsichtlich der Realitdtsnihe bewertet.

3.1 Durchgefiihrte Experimente und ihre Bedeutung

Zur Untersuchung der Transporteigenschaften eines Modells werden vorzugsweise
Spurenstoffe benutzt, deren Quellen und Senken einfach zu beschreiben sind, und

deren Einfluss auf die atmosphérische Dynamik (iiber die Strahlung) vernachléssig-

39
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bar klein ist. Dabei bieten sich vor allem Spurenstoffe an, die chemisch sehr stabil
und wasserunléslich sind, weil dann chemische Reaktionen mit anderen Stoffen (die
dann auch transportiert werden miissten) unberiicksichtigt bleiben kénnen und kei-

ne Auswaschprozesse parameterisiert werden miissen.

Abhéngig von der Verteilung der Quellen und Senken und von der Lebensdauer ei-
nes Spurenstoffes sind diese jeweils geeignet, verschiedene Transportprozesse in der
Atmosphére zu untersuchen. Kurzlebige Spurenstoffe konnen benutzt werden, um
schnelle Transportprozesse zu untersuchen, wie z. B. Konvektion, turbulente Durch-
mischung der Atmosphére und schneller Transport von Quellgebieten zu quellfer-
nen Regionen. Langlebige Spurenstoffe eignen sich hingegen zur Untersuchung von
Transportprozessen auf lingeren Zeitskalen, wie z. B. des Stratosphéren-Troposphé-
ren-Austausches, des interhemisphirischen Transportes oder der allgemeinen Zirku-

lation.

Da ATTILA als universell einsetzbares Transportschema konzipiert ist, werden in
diesem Kapitel sowohl kurzlebige als auch langlebige Spurenstoffe mit verschiedenen
Quellen und Senken eingesetzt, um mdoglichst viele Aspekte des globalen Spuren-

stofftransportes zu beleuchten.

In mehreren internationalen Modellvergleichsstudien (Jacob et al., 1997; van Velt-
hoven et al., 1997; Danilin et al., 1998) wurde gezeigt, dass das Modell ECHAM vor
allem in der oberen Troposphire und der unteren Stratosphire einen diffusiveren
Transport zeigt als alle anderen Modelle. Deshalb wird hier das von Jacob et al.
(1997) entworfene Experiment mit einem kurzlebigen, fiktiven Spurenstoff mit einer
Quelle in der oberen tropischen Troposphire benutzt, um einen ersten Eindruck zu
gewinnen, ob diese Diffusivitdt eher auf die Modelldynamik oder die numerischen
Eigenschaften des semi-Lagrangeschen Transportschemas zuriickzufiihren ist. Die-
ses Experiment war urspriinglich dazu gedacht, eine grobe Abschitzung des Trans-
portes von relativ kurzlebigen Spezies zu erhalten, die in der oberen tropischen
Troposphére produziert werden, wie z. B. die in tropischen Gewittern blitzinduzier-

ten Stickoxide.

Ein weiterer kurzlebiger Spurenstoff ist das radioaktive Edelgas Radon-222 (**Rn),
das schon in zahlreichen Studien benutzt wurde. Radon wird am Boden emittiert
und ist deshalb gut geeignet, um schnelle vertikale Transportprozesse vom Boden in

die freie Atmosphére zu untersuchen. Speziell konnen damit die Parameterisierun-
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gen der Konvektion und der Grenzschichtturbulenz in ATTILA iiberpriift werden.
Dariiber hinaus kann auch der Austausch von Luftmassen zwischen Kontinenten
und Ozeanen abgeschétzt werden, da die Emissionen iiber den Ozeanen sehr ge-
ring sind. Als Ergidnzung zu obigem “tropische Blitze”-Experiment wird auch noch
der meridionale Transport in der unteren Stratosphére von den Tropen in héhere

Breiten untersucht.

Als langlebiger Spurenstoff steht das radioaktive Isotop Kohlenstoff-14 (**C) zur
Verfiigung. Es wird dabei nicht der natiirlich produzierte Kohlenstoff-14 simuliert,
sondern der wihrend der Atomwaffentests in den 50er und frithen 60er Jahren in die
Stratosphire emittierte Kohlenstoff-14. Die Verteilung dieses Stoffes zeigt zu Be-
ginn ein ausgeprigtes Maximum in der nordlichen Stratosphére, so dass damit sehr
gut der Abwéartstransport von der Stratosphére in die Troposphére und das Verhal-
ten eines numerischen Transportschemas bei starken Gradienten untersucht werden
kann. Bei dieser Gelegenheit wird auch der Einfluss der verschiedenen Diffusions-
parameterisierungen in ATTILA (Abschnitt 2.4.4) auf die berechnete Verteilung
diskutiert.

Zur Untersuchung des Transportes in die Gegenrichtung, d.h. vom Boden bzw.
der Troposphére in die Stratosphire, dient das langlebige Gas Schwefelhexafluorid
(SFy), das ein rein anthropogen erzeugtes Gas ist, und erst seit kurzer Zeit an Be-
deutung bei der Untersuchung des globalen Transportes gewinnt (Maiss et al., 1996;
Land, 1999; Kjellstrém et al., 2000). Da SF in der Troposphére und Stratosphire
keine Senke besitzt und die globale Bodenkonzentration aufgrund steigender Emis-
sionen stetig zunimmt, kann damit auch das sogenannte “Alter” der Luft in der
Stratosphére diagnostiziert werden. Diesem Thema ist allerdings ein eigenes Kapi-
tel (Kapitel 4) gewidmet, da mit einem rein Lagrangeschen Schema wie ATTILA
iiber die Analyse der Trajektorien eine weitere, elegante Methode zur Verfiigung
steht, nicht nur das Alter der Luft, sondern auch ganze Altersspektren zu berech-

nen.

3.2 Der fiktive Spurenstoff “NOy aus tropischen Blitzen”

Das hier vorgestellte Experiment wurde in einer internationalen Modellvergleichs-

studie im Rahmen des World Climate Research Programme (WCRP) von Jacob
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et al. (1997) durchgefiihrt, an der auch ECHAM (in der Version ECHAM3) teil-
nahm. Dabei stellte sich heraus, dass das semi-Lagrangesche Schema in ECHAM
den meridionalen Transport vor allem auf der Winterhalbkugel im Vergleich zu
anderen Modellen stark iiberschétzte. Andere Studien kamen zu einem #hnlichen
Ergebnis (siche oben), und um einen ersten Anhaltspunkt dariiber zu erhalten,
inwieweit die numerische Diffusion des semi-Lagrangeschen Schemas dafiir verant-
wortlich gemacht werden kann und welche potenziellen Verbesserungen durch Ver-
wendung eines nichtdiffusiven Schemas maoglich sind, wurde dieses Experiment auch
mit ATTILA durchgefiihrt und mit den Ergebnissen des semi-Lagrangeschen Sche-

mas verglichen.

3.2.1 Aufbau des Simulationsexperimentes

Die Quellen und Senken sind #hnlich wie im Radon-Experiment (Abschnitt 3.3),
nur dass der Ort der Emission vom Boden in obere tropische Troposphére verlegt
wurde. Das heift, die einzige Senke wird durch einen exponentiellen Zerfall mit ei-
ner Halbwertszeit von 3.8 Tagen beschrieben und die globale Emissionsrate betrégt
72 mol/a. Die Emissionen werden gleichméflig auf drei gleich grofie Gebiete verteilt,
die sich jeweils vertikal von 400 hPa bis 200 hPa und meridional von 10°S bis 10°N
erstrecken, und im Wesentlichen iiber den Landmassen liegen: In zonaler Richtung
erstrecken sie sich von 75°W bis 45°W, von 10°0O bis 40°O und von 100°O bis 130°0.
Das Experiment wurde mit einer horizontalen Auflésung von T21 im Juli-Modus
gerechnet, d. h. alle Randbedingungen wie Meeresoberflichentemperatur oder Son-
neneinstrahlung werden ohne Jahresgang entsprechend den Bedingungen im Juli
vorgeschrieben. Nach einer Einschwingzeit von mehreren Monaten wurden weitere

20 Monate berechnet und ausgewertet.

3.2.2 Ergebnis der Simulation

Abbildung 3.1 zeigt die zonal und iiber 20 Juli-Monate gemittelte Verteilung des
Spurenstoffes wie sie von ATTILA und dem semi-Lagrangeschen Schema berechnet
wird. Wie auch schon in Jacob et al. (1997) zeigt das semi-Lagrangesche Schema
eine starke horizontale Diffusion im extratropischen Tropopausenbereich, die beson-

ders deutlich auf der Winterhalbkugel ausgeprigt ist. ATTILA hingegen produziert
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Abbildung 3.1: Zonal und iiber 20 Juli-Monate gemittelte Verteilung des “tropische
Blitze”-Tracers, jeweils berechnet mit ATTILA und dem semi-Lagrangeschen Schema in

ECHAM. Einheit: 1072! mol/mol.

eine weitaus weniger diffusive Verteilung, die auch den von den meisten in Jacob
et al. (1997) vorgestellten Modellen berechneten Verteilungen dhnlich ist. Dieses
Experiment ist also ein erster Hinweis darauf, dass in der Tat eher die numerischen
Eigenschaften des semi-Lagrangeschen Schemas als die Modellmeteorologie fiir die
Unterschiede zu anderen Modellen verantwortlich zu machen sind, und dass mit
der Verwendung von ATTILA wegen des vollig anderen numerischen Konzeptes ein

gewisses Potenzial vorhanden ist, die Griinde fiir diese Unterschiede aufzudecken.

In den folgenden Abschnitten seien deshalb nun die Experimente mit den realen
Spurenstoffen vorgestellt, die dann auch mit Beobachtungsdaten verglichen werden
konnen. Alle folgenden Experimente wurden im Gegensatz zu obigem Experiment
mit der hoheren horizontalen Auflésung T30 und mit einem klimatologischen Jah-

resgang in den Randbedingungen gerechnet.

3.3 Simulation von 222Rn

3.3.1 Quellen und Senken von 2?2Rn

Das natiirliche Isotop Radon-222 (*2Rn) ist ein Edelgas, das durch den radioaktiven
Zerfall von Radium-226 (***Ra) entsteht, welches iiberall in der Erdkruste vorkommt

(Nazaroff, 1992). Beide Stoffe sind Mitglieder der Uran-Radium-Zerfallsreihe mit
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Ausgangskern 23U (z.B. Hammer und Hammer, 1985, S. 70). ?*Rn zerfillt mit
einer Halbwertszeit von 3.8 Tagen schlieflich zum langlebigen 2'°Pb, das sich an
Aerosolpartikel heftet und ausgewaschen wird. Da ?*?Rn chemisch trige und was-
serunloslich ist (Chemical Rubber Company, 1986), ist der radioaktive Zerfall die

einzige Senke von ???Rn in der Atmosphiire.

Die Quelle von ??2Rn kann als Bodenemission beschrieben werden, da 2??Rn
hauptsichlich durch den Austausch von bodennaher Luft {iber Landmassen mit
Luft in den Bodenporen in die Atmosphére gelangt. Die Stérke des Flusses héingt
dabei von einer Reihe von Parametern ab, wie z. B. der Konzentration von ?2Ra
im Boden, dem Sitz von ??Ra innerhalb des Gesteins und den geophysikalischen
Eigenschaften des Bodens (Nazaroff, 1992). Ferner spielen auch eine Anzahl von
meteorologischen Parametern eine Rolle, wie die Bedeckung des Bodens mit Schnee
und Eis, Bodenfrost (Jacob und Prather, 1990), Tendenz des Bodendruckes (Cle-
ments und Wilkening, 1974; Schery et al., 1984; Schery und Gaeddert, 1982), Bo-
denfeuchtigkeit und Vegetation. Die Wirkung besteht zumeist in einer Anderung
der Austauschrate zwischen bodennaher Luft und Luft in den Gesteinsporen. Steigt
z.B. der Bodendruck, so dringt Luft in die Poren ein und verringert den Emissi-
onsfluss, wihrend bei sinkendem Bodendruck genau das Gegenteil passiert. Auch
Eisflichen versiegeln die Oberfliche und reduzieren somit den Emissionsfluss. Al-
lerdings sind viele Effekte, wie z. B. der der Bodenfeuchtigkeit oder der Vegetation,
noch schlecht verstanden, und werden in der Literatur kontrovers diskutiert (siehe

z.B. Jacob und Prather, 1990, und darin enthaltene Verweise).

Abschitzungen des global gemittelten Emissionsflusses bewegen sich zwischen
0.75 Atomecm 2s~! (Wilkening et al., 1975; Lambert et al., 1982) und 1.2 Ato-

257! wird global

mecm ?s ! (Turekian et al., 1977). Ein Fluss von 1.0 Atome ¢cm ™
bis auf 25% genau (Turekian et al., 1977; Balkanski et al., 1993), und regional bis
auf einen Faktor von 2 genau (Wilkening et al., 1975; Schery et al., 1989; Graustein
und Turekian, 1990; Nazaroff, 1992) angesehen. Der Emissionsfluss von Meeres-
oberflichen ist ungefihr um 2 Groflenordnungen geringer (Wilkening und Clements,
1975), und kann daher aufier bei der Bestimmung von Hintergrundkonzentrationen

in einer rein marinen Grenzschicht vernachléssigt werden.
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3.3.2 Aufbau des Simulationsexperimentes

Um einen Vergleich auch zu anderen Modellen zu erméglichen, wurden die Emissio-
nen wie in der Modellvergleichsstudie von Jacob et al. (1997) vorgeschrieben, und
sind in Tabelle 3.1 zusammenfassend dargestellt. Uber Landoberflichen auferhalb
der Polargebiete wird eine raumlich und zeitlich konstante Emission von 1.2 Ato-

me cm 2

s~ lgewihlt, um einen jihrlichen Gesamtfluss von 72 mol zu erhalten (Jacob
et al., 1997). Uber Meeresoberflichen betriigt die Emission 0.005 Atomecm 2s !,
was nach Wilkening und Clements (1975) eher eine obere Abschiitzung fiir diesen
Fluss ist. Um der Tatsache Rechnung zu tragen, dass gefrorene Oberflichen kein
222Rn emittieren, wird der Emissionsfluss polwirts von 70° auf Null gesetzt und be-
trigt zwischen 60° und 70° 0.005 Atomecm 2?s~! sowohl iiber Land als auch iiber
dem Meer. Dies ist natiirlich eine vereinfachende Annahme, da es vor allem auf der
Nordhalbkugel auch Gebiete polwirts von 60° gibt, die im Sommer nicht gefroren
sind, bzw. Gebiete dquatorwérts von 60° gibt, die im Winter gefroren sind. Dieser
Jahresgang in der Bodentemperatur wird ebenso vernachléssigt wie der Einfluss
anderer meteorologischer Parameter auf die ?? Rn-Emissionen, da das Verstiindnis

dieser Abhéngigkeiten zurzeit noch sehr unvollsténdig ist. Als Senke wird radioak-

tiver Zerfall mit einer Halbwertszeit von 3.8 Tagen vorgeschrieben.

Die Simulationen wurden fiir 11 Modelljahre gerechnet, wobei das erste Jahr als
Einschwingzeit benutzt wurde'”, und die letzten 10 Jahre ausgewertet wurden. Die
im Folgenden dargestellten Ergebnisse, die alle Monats- bzw. 3-Monatsmittel sind,
wurden also iiber 10 verschiedene Jahre gemittelt und beinhalten somit auch die

interne Variabilitat des Modells.

1"Wegen der kurzen Lebenszeit von ???Rn wird ein quasi-stationirer Zustand bereits nach we-

nigen Wochen erreicht (Li und Chang, 1996).

Tabelle 3.1: Riumliche Verteilung und Stéirke der 2??Rn-Emissionen am Boden. Einheit:

Atome cm~2s 1,

geogr. Breite | iiber Land | {iber Meer

70°-90° 0 0
60°-70° 0.005 0.005
60°S-60°N 1.2¢ 0.005

®Dieser Fluss wurde so gewéhlt, dass die Gesamtemission 72 mol/a betriigt.
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Abbildung 3.2: Oben: Zonal und iiber den Nordsommer gemittelte Verteilung von 22?Rn,
jeweils berechnet mit ATTILA und dem semi-Lagrangeschen Schema in ECHAM. Isolini-
en: 0.1, 0.5, 1, 2, 5, 7, 10, 20, 50. Einheit: 10~2! mol/mol. Unten: Relativer Unterschied
zwischen den beiden oberen Verteilungen. Isolinien: -40, -20, -10, -5, 0, 5, 10, 20, 40, 100,
1000. Einheit: %.

3.3.3 Vergleich von globalen Verteilungen (ATTILA vs. SLT)

Abbildung 3.2 zeigt die zonal und iiber den Nordsommer (JJA) gemittelte Vertei-
lung, wie sie von ATTILA bzw. dem semi-Lagrangeschen Schema berechnet wird.!®
Beide Verteilungen sind sehr &hnlich. Die héchsten Konzentrationen werden in der
Grenzschicht der mittleren nordlichen Breiten erreicht, wo auch der grofite Anteil

der ?2Rn-Quelle zu finden ist. Mit zunehmender Entfernung von dieser Region

18Tn den Abbildungen 3.2 und 3.3 sind die 222 Rn-Konzentrationen in 10~2! mol/mol angegeben.
Andere hiufig verwendete Einheiten sind mBq/SCM und pCi/SCM, wobei SCM 1 m?® Luft unter
Standardbedingungen (Temperatur 273.15 K, Druck 1013.25 hPa) bezeichnet. Die Umrechnung
erfolgt durch 1072! mol/mol = 56 mBq/SCM = 1.52 pCi/SCM.
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nimmt auch die ?2Rn-Konzentration ab, die niedrigsten Werte finden sich in der
polaren Stratosphire. Konvektiver Aufwértstransport iiber der Nordhalbkugel ist
in beiden Verteilungen ebenso sichtbar wie Transport im abwérts gerichteten Zweig

der Hadley-Zirkulation siidlich der ITCZ, der ?*?Rn-arme Luft von der oberen Tro-

posphire in tiefere Schichten verfrachtet.

In zahlreichen Studien wurde gezeigt, dass konvektiver Transport fiir ??Rn eine
wichtige Rolle spielt (z. B. Land, 1999; Stevenson et al., 1998a; Stockwell et al., 1998;
Mahowald et al., 1997; Li und Chang, 1996). Mahowald et al. (1995) zeigten in einer
1-dimensionalen Studie, dass verschiedene Konvektionsparameterisierungen auch
unter Benutzung derselben Meteorologie sehr verschiedene Vertikalprofile erzeugen
kénnen. Da im semi-Lagrangeschen Schema konvektiver Transport nach derselben
Methode erfolgt wie in ATTILA (Abschnitt 2.4.5), ist die Erwartung von &hnlichen
222Rn-Verteilungen in Gebieten, wo konvektiver Transport dominiert, nicht unbe-
griindet. Dennoch zeigen die beiden Verteilungen in der Troposphére der mittleren
nordlichen Breiten Unterschiede im Detail. Augenfillig sind z. B. die in ATTILA
geringer berechneten Konzentrationen in der Grenzschicht siidlich von 60°N und
in der unteren und mittleren Troposphéire zwischen 30°N und 40°N. Dafiir kom-
men im Wesentlichen zwei Griinde in Frage. Zum Einen ist im semi-Lagrangeschen
Schema die Grenzschichtturbulenz anders parameterisiert als in ATTILA. Im semi-
Lagrangeschen Schema werden vertikale turbulente Fliisse durch einen Gradientan-
satz beschrieben, wobei die vertikale Struktur der Atmosphére beriicksichtigt wird.
In ATTILA hingegen wird unterhalb einer berechneten Grenzschichthohe die ge-
samte Schicht vollstindig durchmischt (Abschnitt 2.4.3), was zu einer geringeren
Konzentration in der Grenzschicht fiihren kann. Zum Anderen findet in ATTILA,
wie in Abschnitt 2.4.5 erldutert, kein konvektiver Transport in Gitterboxen statt, in
denen sich keine Luftpakete befinden. Da die Gitterboxen in den unteren Modell-
schichten relativ wenig Masse besitzen, ist dort auch die Wahrscheinlichkeit grofler,
“leere” Gitterboxen anzutreffen (vgl. Abbildung 2.1). Die Auswirkungen dieses Feh-
lers auf die Bodenkonzentrationen werden im niichsten Abschnitt (3.3.4) genauer
untersucht. Die kiinstliche Reduktion des konvektiven Transportes in den “leeren”
Boxen verhindert aber nicht den Transport oberhalb solcher Boxen, so dass die
Konzentrationen in der mittleren und oberen Troposphire, an denen hochreichende

Konvektion mafigeblich beteiligt ist, davon im Wesentlichen unberiihrt bleiben.
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Abbildung 3.3: Mittlere Verteilung von ??2Rn im Juli bei 100 hPa, jeweils berechnet mit
ATTILA und dem semi-Lagrangeschen Schema in ECHAM. Isolinien: 0.001, 0.01, 0.03,
0.1, 0.3, 1, 2, 3. Einheit: 10~2! mol/mol.

Um den Effekt der hochreichenden Konvektion genauer abzuschétzen, ist in Ab-
bildung 3.3 die mittlere Verteilung im Juli bei 100 hPa dargestellt. In niedrigen
Breiten iiber der innertropischen Konvergenzzone stimmen beide Verteilungen sehr
gut iiberein. Da ?*?Rn, wie alle anderen troposphirischen Spurenstoffe auch, die
Stratosphére hauptséichlich iiber die tropische Tropopause betritt, kann man schlie-
en, dass die hochreichende Konvektion in ATTILA genauso effektiv ist wie im
semi-Lagrangeschen Schema, und der durch die “leeren” Boxen verursachte Fehler

hier sehr klein ist.

Auflerhalb der ITCZ weisen die beiden Verteilungen allerdings erhebliche Unter-
schiede auf. ATTILA produziert vor allem auf der Winterhalbkugel einen viel
stiarkeren meridionalen Gradienten, was zu wesentlich niedrigeren Konzentrationen
in den Extratropen fiihrt. Polwirts von ungefihr 40°S sind die Konzentrationen
im semi-Lagrangeschen Schema um einen Faktor 10 hoher als in ATTILA. Dieses
Ergebnis bestéitigt auch die Berechnungen im “tropische Blitze”-Experiment (Ab-
schnitt 3.2), und ist auf die numerische Diffusion im semi-Lagrangeschen Schema
zuriickzufiihren, die fiir eine Gldttung der horizontalen Gradienten und in diesem
Fall fiir eine signifikante Erh6hung der Konzentrationen in der extratropischen Stra-

tosphére sorgt.
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3.3.4 Vergleich mit Beobachtungen

i. Flichengemittelte Bodenkonzentrationen. Lambert et al. (1982) geben
einen Uberblick iiber eine Vielzahl von 222Rn-Messungen, die iiber das ganze Jahr
hinweg durchgefiihrt wurden, und anhand derer sie die Erdoberfléche in 4 verschie-
dene Gebiete mit jeweils reprisentativen Bodenkonzentrationen einteilten. Diese
Gebiete wurden wie folgt definiert: (1) Eisfreie Kontinente, (2) Atlantischer und
Indischer Ozean nérdlich von 20°S und Pazifischer Ozean nérdlich des Aquators
(“nordliche Ozeane”), (3) Atlantischer und Indischer Ozean siidlich von 20°S und
Pazifischer Ozean siidlich des Aquators (“siidliche Ozeane”, vgl. Abbildung 3.4),
und (4) Antarktis. In Tabelle 3.2 ist fiir jede Region die mittlere beobachtete Bo-
denkonzentration und (in Klammern) der von Lambert et al. (1982) angegebene
charakteristische Bereich, in dem die Messungen liegen, angegeben. Ferner sind
die von ATTILA und dem semi-Lagrangeschen Schema berechneten, iiber das Jahr
gemittelten Konzentrationen in der untersten Modellschicht (mit der Standard-
abweichung in Klammern) angegeben. Das Mittel iiber die eisfreien Kontinente
erstreckte sich dabei iiber alle Land-Gitterquadrate zwischen 60°S und 60°N, also
tiber die gleiche Region, die fiir die Landemissionen benutzt wurde (vgl. Tabel-

le 3.1). Fiir das Mittel iiber die Ozeangebiete wurden alle “Kiisten”-Gitterquadrate

und diesen benachbarte Gitterquadrate ausgeschlossen. Dies reduzierte die mitt-

Tabelle 3.2: Beobachtete und modellierte Bodenkonzentrationen von ???Rn, gemittelt
iiber das Jahr und iiber 4 verschiedene Regionen, mit Schwankungsbereich (in Klammern).

Siehe Text fiir weitere Details. Einheit: mBq/SCM.

Eisfreie Nordliche | Siidliche | Antarktis
Kontinente Ozeane Ozeane
Beobachtung 4600 180 37 18
(2600-6300) | (110-370) | (18-66) | (3.7-150)
ECHAM4/ATTILA 5800 330 100 23
(4800-6800) | (210-450) | (76-124) (8-38)
ECHAM4/SLT 8600 340 120 27
(7400-9800) | (230-450) | (100-140) | (12-42)
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lere Konzentration um den Faktor 2 und ist wahrscheinlich représentativer fiir die

grofiten Teile der Ozeangebiete.

Bis auf die eisfreien Kontinente stimmen die beiden Transportschemata sehr gut
iiberein, erzeugen aber in den Ozeangebieten im Vergleich zu den Beobachtungen
zu hohe Konzentrationen. Dies ist zum Teil auf einen zu hohen Emissionsfluss iiber
den Ozeanen zuriickzufiihren (vgl. nidchsten Abschnitt) und zum Teil auf die hoher-
en Konzentrationen in den kiistennahen Gitterquadraten. Wiirden die Kiistenre-
gionen bei der Mittelung noch weitraumiger ausgeschlossen, so sollten die mittleren
Konzentrationen noch niedriger ausfallen. Uber der Antarktis stimmen die mittle-
ren Konzentrationen gut mit den Beobachtungen iiberein, aber keines der beiden

Modelle erfasst die grole beobachtete Variabilitét.

Uber den eisfreien Kontinenten hingegen ergeben sich signifikante Unterschiede.
Beide Modelle berechnen zu hohe Werte, aber wihrend ATTILA um einen Fak-
tor 1.3 zu hoch liegt, ist es beim semi-Lagrangeschen Schema fast ein Faktor 2. Der
Grund hierfiir ist in den verschiedenen Parameterisierungen der Grenzschichtturbu-
lenz zu suchen, die in ATTILA tendenziell fiir eine stirkere Durchmischung sorgen
(siehe oben, Abschnitt 3.3.3). Es ist aber zu beachten, dass der gew#hlte Emissi-
onsfluss iiber Land eine obere Abschétzung fiir den in der Literatur angegebenen
Fluss darstellt (siehe Abschnitt 3.3.1). Reduzierte man diesen Fluss um den Fak-
tor 1/3, um zum unteren Ende der Abschétzungen zu gelangen, so wiirde ATTILA
die Beobachtungen um 15% unterschitzen, wihrend das semi-Lagrangesche Schema

immer noch um 25% zu hoch lige.

ii. Zeitreihen an verschiedenen Sta-

tionen. Abbildung 3.5 zeigt die mittle- Abbildung 3.4:
ren monatlichen Bodenkonzentrationen an S o120 -0 0 60 120 180
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Abbildung 3.5: Bodenkonzentrationen von 22Rn an verschiedenen Stationen. Bei den

oberen vier (“abgelegenen”) Stationen sind die Mediane der jeweiligen Zeitreihe gezeigt

und die 1. bzw. 3. Quartile (Fehlerbalken), bei den anderen Stationen die Mittelwerte und

die Standardabweichung. Siehe Text fiir weitere Details.
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Loa (20°N, 156°W, 3400 m i#iNN) sind weit entfernt von kontinentalen Landmassen
und werden benutzt, um den Transport iiber weite Strecken von den Kontinenten
zu diesen Stationen zu evaluieren. Die Stationen Cincinnati (39°N, 84°W) und
Socorro (34°N, 107°W) hingegen sind rein kontinentale Stationen, an denen schnel-
ler vertikaler Transport durch Turbulenz und Konvektion untersucht werden kann.
Bombay (19°N, 73°0) liegt an der Westkiiste Indiens und wird hauptséchlich vom
Monsun beeinflusst. Bermuda (33°N, 65°W, 51 m iiNN) kann als marine Station

unter kontinentalem Einfluss angesehen werden.

Fiir Bermuda und die vier abgelegenen Stationen werden die gleichen Beobachtungs-
daten wie in Dentener et al. (1999) benutzt, die auch eine detaillierte Beschreibung
der Messungen und der angewandten Aufbereitung der Daten geben. Davon werden
hier nur die wichtigsten Punkte angesprochen und im Ubrigen auf Dentener et al.

(1999) verwiesen.

“Abgelegene” Stationen. Radon-Konzentrationen an den Stationen Crozet,
Kerguelen und Amsterdam Island wurden vom Franzosischen Centre de Faibles
Radioactivités und Laboratoire de Modelisation du Climat et de I’Environnement
mit einer zeitlichen Auflésung von 1 bis 2 Stunden gemessen (Lambert et al., 1970,
1982). Gleichzeitige Messungen des sehr kurzlebigen Thoron (*?°Rn, Halbwerts-
zeit 55 s) wurden benutzt, um Episoden herauszufiltern, die von lokalen Emissio-
nen dominiert sind, so dass die entstehende Zeitreihe représentativ fiir den Lang-
streckentransport vom (siid-)afrikanischen Kontinent ist, der 2000 bis 5000 km von
diesen Inseln entfernt ist (Dentener et al., 1999). Die Zeitreihen sind charakteri-
siert durch sehr niedrige Hintergrundkonzentrationen (ca. 60 mBq/SCM auf Crozet,
20-60 mBq/SCM auf Amsterdam Island, 10-40 mBq/SCM auf Kerguelen), die von
Episoden mit hohen 222Rn-Konzentrationen, sogenannten “Radon-Stiirmen”, unter-
brochen sind (Lambert et al., 1970). Diese Episoden sind verbunden mit schnellen
Transportprozessen in der Grenzschicht und treten z. B. auf, wenn der Warmluft-
sektor einer Zyklone nach Kontakt mit dem afrikanischen Kontinent eine Station
passiert (Polian et al., 1986). “Radon-Stiirme” sind daher am stérksten im Siidwin-
ter, dauern einige Stunden bis zu einem Tag, und tragen Konzentrationen, die um

eine Groflenordnung oder mehr iiber den Hintergrundkonzentrationen liegen.

Beim Vergleich der Modellergebnisse mit den Beobachtungen fillt auf, dass beide
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Modelle an allen drei Stationen die Messwerte iiberschéitzen. Die Diskrepanz ist
am stirksten auf der subantarktischen Insel Kerguelen, wo die modellierten Werte
um ca. einen Faktor 2 zu hoch sind. Ein Grund dafiir kénnte ein zu hoch gew&hl-
ter Emissionsfluss iiber den Ozeanen sein. Dentener et al. (1999) setzten diesen
Fluss auf Null und fanden eine weitaus bessere Ubereinstimmung der Hintergrund-
konzentrationen. Allerdings berichten auch sie von (um einen Faktor 2) zu hohen
Konzentrationen von April bis September, die von einer allgemeinen Uberschiitzung
der Konzentrationen in den Radon-Stiirmen herriihren. Dieses Resultat bestéitigt
sich auch hier, denn in den hier berechneten Zeitreihen auf Kerguelen tragen die
Radon-Stiirme Konzentrationen von 200 bis 500 mBq/SCM, die im Vergleich zu
den beobachteten 100-200 mBq/SCM auch um etwa einen Faktor 2 zu hoch lie-
gen. Dentener et al. (1999) beobachteten allerdings eine hohe Korrelation der mo-
dellierten und gemessenen Zeitreihen, so dass als Griinde fiir diesen Unterschied
weniger Fehler im horizontalen Modelltransport in Frage kommen, sondern eher
ein iiberschitzter Emissionsfluss iiber Land oder Ungenauigkeiten in der vertikalen

Durchmischung die Ursache sind.

Crozet liegt ndher am afrikanischen Kontinent, und Amsterdam Island ndher an
den Tropen, und hier stimmen die modellierten Werte besser mit den Beobachtun-
gen iiberein. Die Ubereinstimmung ist am besten von April bis September, wenn
die Konzentrationen nicht so stark von den niedrigen Hintergrundwerten dominiert
werden. Der Jahresgang der mittleren Konzentrationen (dargestellt durch den Me-
dian) wird von beiden Modellen gut reproduziert, und auch die Schwankungen
innerhalb eines Monats (dargestellt durch die 1. und 3. Quartile) stimmen gut mit

den Beobachtungen iiberein.

Auf Crozet werden im Schnitt 3 Radon-Stiirme pro Winter (JJA) beobachtet, wo-
bei die Maximalkonzentration in einem Winter zwischen 730 und 2000 mBq/SCM
mit einem Median von 1300 mBq/SCM liegt (Jacob et al., 1997). Auch dies
stimmt gut mit den beiden Modellen {iberein, die im Schnitt 2-5 Radon-Stiirme
pro Winter errechnen. Die maximalen Konzentrationen liegen dabei bei ATTILA
zwischen 800 und 2000 mBq/SCM mit einem Median von 1500 mBq/SCM, beim
semi-Lagrangeschen Schema zwischen 710 und 1700 mBq/SCM mit einem Median
von 1100 mBq/SCM. Man kann also schliefen, dass beide Modelle die grofirdiumigen

Transportprozesse in dieser Gegend, die im Wesentlichen von den dort herrschenden
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synoptischen Bedingungen gesteuert werden (Polian et al., 1986), gut erfassen.

Es gibt allerdings zwischen den beiden Modellen einen systematischen Unterschied.
ATTILA berechnet ndmlich bei allen drei Stationen grundsétzlich niedrigere Bo-
denkonzentrationen als das semi-Lagrangesche Schema. Wie schon in den vorher-
gehenden Abschnitten diskutiert, kommt als Grund hierfiir die Parameterisierung
der Grenzschichtturbulenz in Betracht, die in ATTILA unterhalb einer berechneten
Hohe die gesamte Schicht vollstindig durchmischt und somit am Boden niedrigere
Konzentrationen erzeugt. Zwar scheinen die von ATTILA erzeugten Werte besser
mit den Beobachtungen iibereinzustimmen, doch ist diese Aussage vor dem Hinter-
grund eines moglicherweise iiberschitzten Emissionsflusses (sowohl iiber Land als

auch iiber den Ozeanen) vorsichtig zu geniefien.

Radon-Messungen am Mauna Loa Observatorium (MLO) auf Hawaii (20°N,
156°W, 3400 m iNN) wurden vom amerikanischen Environmental Measurements
Laboratory (EML) des Department of Energy (DOE) durchgefiihrt, sind elektro-
nisch verfiighar?® und in Hutter et al. (1995) beschrieben. Die Messungen bewegen
sich zwischen 50 und 1000 mBq/SCM und weisen eine hohe Variabilitit auf. Sie
werden sowohl von grofiriumigem Transport als auch von lokalen Emissionen beein-
flusst (Whittlestone et al., 1992, 1996). Um letztere auszuschlieen werden nur die
néchtlichen Messungen zwischen 0:00 und 7:00 Uhr benutzt, da das Observatorium
dann meistens iiber der Passatwindinversion liegt. Die synoptischen Bedingungen
sind auch sehr variabel und werden von den Passatwinden genauso beeinflusst wie
von starken Westwinden, die ??Rn von Asien heran transportieren (Whittlestone

et al., 1992; Kritz et al., 1990; Merrill et al., 1989).

Die Beobachtungen werden in Abbildung 3.5 mit den in 3400 m H&he berechneten
Werten bei Hawaii verglichen. Beide Modelle liefern nahezu identische Werte, aber
sie unterschitzen die Messungen fast wihrend des gesamten Jahres um einen Fak-
tor 1.5 bis 3. Die jahreszeitliche Variabilitdt mit einem Maximum im Friihjahr und

einem Minimum im Sommer wird allerdings von den Modellen gut getroffen.

Da auch viele andere Modelle Probleme haben, die gemessenen ???Rn-Konzentrati-
onen in der mittleren und oberen Troposphire iiber Hawaii zu reproduzieren (Den-
tener et al., 1999; Stevenson et al., 1998a; Jacob et al., 1997), wurden in der Lite-

ratur mehrere mogliche Griinde dafiir diskutiert. Die Hauptquellen fiir ?*?Rn auf

20nttp://www.eml.doe.gov/databases/radon/
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Hawaii sind lokale Emissionen von der Insel selbst und ?2?Rn, das von Asien mit-
tels starker Westwinde herantransportiert wird (Whittlestone et al., 1992; Kritz
et al., 1990). Geht man davon aus, dass die vorliegenden Messwerte weitgehend
reprisentativ fiir 22Rn aus entfernten Quellen sind, so ergeben sich als mdogliche
Griinde ein unterschiitzter Emissionsfluss von 222Rn iiber Asien, zu schwacher kon-
vektiver Transport iiber Asien, oder zu langsamer horizontaler Transport in der
oberen Troposphére iiber dem Nordpazifik. Dentener et al. (1999) zeigten, dass
durch eine Erhéhung des Emissionsflusses von ?*?Rn iiber Asien (um den Faktor 3)
zwar eine bessere Ubereinstimmung mit den Messungen am MLO erreicht wird, aber
in der oberen Troposphiire iiber Hawaii unrealistisch hohe ???Rn-Konzentrationen
entstehen. Ferner reagieren die ???Rn-Konzentrationen am MLO relativ unemp-
findlich auf eine Erh6hung der Mischungsintensitét in der Grenzschicht {iber Asien
(Dentener et al., 1999; Stockwell et al., 1998). Dies bestiitigt sich auch hier, weil
ATTILA nahezu identische Werte am MLO produziert wie das semi-Lagrangesche
Schema, aber die Grenzschicht stirker durchmischt. Auf dem WCRP “Workshop
on Global Tracer Transport Models” im August 1995 wurde vorgeschlagen, dass die
Unterschiitzung der 222Rn-Konzentrationen am MLO von einer inkorrekten Modell-
meteorologie herrithren kénnte. Das Modell des U.K. Met. Office z. B., das eine
relativ starke Konvektion iiber Asien simulierte und dessen “Jet Stream” weiter
siidlich lag als in den meisten anderen Modellen, berechnete im Sommer weitaus

realistischere **? Rn-Konzentrationen (WCRP, 1999).

Marine Stationen unter kontinentalem Einfluss. Wie am MLO, werden
22Rn-Konzentrationen bei Tudor Hill, Bermuda (33°N, 65°W, 28 m iiNN) eben-
falls vom EML gemessen und sind elektronisch verfiighar (siehe oben). Die Konzen-
trationen zeigen starke Schwankungen mit niedrigsten Werten um 100 mBq/SCM
und léngeren Episoden mit hohen Konzentrationen um 2000 mBq/SCM. Im Win-
ter, wenn die ITCZ weiter siidlich liegt, wird das Wetter auf Bermuda hauptséchlich
von den Westwinden beeinflusst, die kontinentale Luftmassen von Nordamerika her-
antransportieren. Im Sommer hingegen liegt Bermuda unter dem Einfluss des Azo-

renhochs, und die advehierten Luftmassen sind eher maritimen Ursprungs.

Die Messungen wurden an der Spitze eines 23 m hohen Turmes durchgefiihrt, wobei

sich an dieser Stelle der zum Meer hin offene Sektor von 180° bis 330° (Azimut-
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winkel) erstreckt. Um lokale Emissionen auszuschliefien, wurden alle Messungen bei
schwachem Landwind?! ausgefiltert. Auf diese Weise wurden ca. 20% der Messungen
aussortiert, die meisten von ihnen im Sommer wihrend Episoden mit stagnierendem

hohem Luftdruck und schwachen Winden (Dentener et al., 1999).

Auch hier berechnen beide Modelle nahezu identische Konzentrationen, aufler viel-
leicht im Winter, wo ATTILA leicht hohere Werte als das semi-Lagrangesche Sche-
ma liefert. Der Jahresgang mit einem Maximum im Winter und einem Minimum im
Sommer wird von den Modellen gut getroffen, ebenso wie die Variabilitét in einem
Monat. Die Ubereinstimmung der absoluten Werte ist allerdings nur im Sommer
gut, von Januar bis Mai werden die Beobachtungen um ca. 50% iiberschiitzt. Be-
merkenswert ist, dass die hier berechneten Werte, die ja ein klimatologisches Mittel
iiber 10 Modelljahre darstellen, mit den Beobachtungen ebenso gut {ibereinstimmen
wie die von Dentener et al. (1999) berechneten Werte, die zum Einen das Modell
ECHAM4 mit einer hoheren Auflssung (T42) betrieben und zum Anderen dem
Modell mittels der sogenannten “Nudging”-Methode (vgl. Jeuken et al., 1996) die
Meteorologie des Beobachtungszeitraumes aufprigten. Dies ldsst schlieflen, dass

sowohl die Meteorologie als auch die relevanten Transportprozesse in dieser Region

von ECHAM4 gut beschrieben werden.

Gesell (1983) gibt einen Uberblick iiber ?Rn-Messungen an verschiedenen Statio-
nen auf der ganzen Welt, die mindestens iiber ein Jahr hinweg durchgefiihrt wur-
den. Die dort vorgestellten Daten aus Bombay, Indien (19°N, 73°0O) wurden 2-mal
taglich, morgens und nachmittags, iiber einen Zeitraum von 10 Jahren gewonnen
(Mishra et al., 1980). Deutlich sichtbar ist der Einfluss des Monsuns in Bombay:
Mit Beginn des SW-Monsuns werden ab Mai sehr niedrige Konzentrationen gemes-
sen, da ?*?Rn-arme Luft vom Indischen Ozean advehiert wird, und im Herbst wird
dann wieder ein rascher Anstieg verzeichnet. Die hochsten Konzentrationen wer-
den im Winter erreicht, wenn durch den NO-Monsun kontinentale Luftmassen nach

Bombay gelangen.

Wiederum produzieren beide Modelle recht dhnliche Werte und iiberschétzen die
Messungen systematisch um bis zu 100%. Der Jahresgang der Konzentration, be-
sonders der rasche Anstieg im Herbst, wird aber von den Modellen sehr gut erfasst.

Dies lésst schlieflen, dass die wesentlichen Transportprozesse in dieser vom Monsun

2'Windrichtung zwischen 330° und 180°, Windgeschwindigkeit kleiner als 2.5 m/s.
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dominierten Gegend gut erfasst werden, und die Uberschiitzung der Konzentratio-

nen eher auf zu hohe Emissionsraten zuriickzufiihren sind.

Rein kontinentale Stationen. Gold et al. (1964) stellten **?Rn-Messungen in
Cincinnati, Ohio (39°N, 84°W) vor, die in den Jahren 1959 bis 1963 durchgefiihrt
wurden und als monatliches Mittel fiir jeweils einen Morgen- und einen Nachmit-
tagstermin vorliegen. Da die morgendlichen Werte vor allem im Spdtsommer we-
sentlich hoher sind als die Nachmittagswerte (vgl. Cox et al., 1970) und da nicht
erwartet wird, dass die Modelle einen solchen scharfen Gradienten in einer diinnen
Grenzschicht reproduzieren, werden hier nur die Nachmittagswerte, die um 15:00
Uhr gemessen wurden, mit den Modellwerten fiir 19:00 Uhr?? verglichen. Die Fehler-
balken in den Beobachtungsdaten in Abbildung 3.5 zeigen dabei den Wertebereich

der einzelnen Monatsmittel an.

Beide Modelle reproduzieren die gemessenen Konzentrationen recht gut, allerdings
lésst sich ein Unterschied im Jahresgang feststellen. Die modellierten Werte folgen
klar dem Jahresgang der vertikalen Mischungsintensitdt, mit minimalen Konzen-
trationen im Sommer und maximalen Konzentrationen im Winter, wihrend die
beobachtete Kurve dazu verschoben erscheint, mit minimalen Konzentrationen im
Friithjahr und maximalen Konzentrationen im Herbst. Da Cincinnati eine rein kon-
tinentale Station ist, ist dieser Jahresgang hochstwahrscheinlich durch regionale
Anderungen im Emissionsfluss zu erkliren, die im Modell nicht beriicksichtigt wer-
den. Im Winter kénnen Bodenfrost und Schneebedeckung den Emissionsfluss von
222Rn verringern (George, 1981). Im Friihling kénnten die niedrigen Konzentratio-
nen durch eine erhthte Bodenfeuchtigkeit verursacht sein, die die Poren im Boden
verstopft und so die Ausgasung von ???Rn einschriinkt. Allerdings ist der Einfluss
der Bodenfeuchtigkeit auf die Emissionsrate von ?*2Rn noch sehr schlecht verstan-
den, und in der Literatur finden sich zum Teil widerspriichliche Resultate (Jacob

und Prather, 1990).

Deshalb sei hier abschlielend eine weitere Station vorgestellt, die den oben genann-
ten Einfliissen weniger unterliegt, ndmlich Socorro, New Mexico (34°N, 107°W).

Die Messungen wurden von Wilkening (1959) iiber einen Zeitraum von 6 Jahren

22Die Modelldaten wurden fiir die Termine 0:00 und 12:00 Uhr (Weltzeit) archiviert, was in
Cincinnati der Ortszeit von 19:00 bzw. 7:00 Uhr entspricht.
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durchgefiihrt, und wiederum werden, wie auch in Jacob und Prather (1990), nur
die Werte um 15:00 Uhr zum Vergleich herangezogen. Diesmal zeigen sowohl die
Beobachtungen als auch die Modellergebnisse einen Jahresgang, der von Konvekti-
on und vertikaler Mischungsintensitéit kontrolliert wird. Allerdings zeigen sich hier
erhebliche Unterschiede bei den absoluten Werten. Wahrend ATTILA die Beob-
achtungen recht gut wiedergibt, {iberschiitzt das semi-Lagrangesche Schema diese
um bis zu 100%. Wie schon mehrfach erwihnt, liegt der Grund hierfiir in den ver-
schiedenen Parameterisierungen der Grenzschichtturbulenz in den beiden Modellen.
Hier ist aber zu bemerken, dass eine Reduktion des Emissionsflusses iiber Land um
mindestens den Faktor 1/3 (auf 0.8 Atome cm2?s~1) nétig ist, um eine Ubereinstim-
mung des semi-Lagrangeschen Schemas mit den Beobachtungen zu erreichen. Da
der reale Emissionsfluss aber nicht bekannt ist und auch iiber grolere Gebiete gemit-
telt stark vom globalen Mittel abweichen kann (so dass manche Autoren sogar von
einem Vergleich mit kontinentalen Stationen ganz absehen, siehe z. B. Mahowald
et al., 1997), ist eine Bewertung dieser Ergebnisse schwierig. Geht man davon aus,

257! liegt,

dass der reale Fluss bei einem globalen Mittel von ungefihr 1 Atome cm™
so darf man vermuten, dass die vertikale Durchmischung in ATTILA geringfiigig zu

stark ist, wihrend sie im semi-Lagrangeschen Schema signifikant zu schwach ist.

iii. Vertikalprofile. Untersucht man schnelle vertikale Transportprozesse mit
Hilfe eines kurzlebigen Spurenstoffes wie 222Rn, so ist es wiinschenswert, nicht nur
Messungen von Bodenkonzentrationen wie im letzten Abschnitt zur Verfiigung zu
haben, sondern auch Vertikalprofile iiber die gesamte Troposphiire. Von ??2Rn gibt
es allerdings kaum Messungen, die iiber die Grenzschicht hinausgehen. Liu et al.
(1984) fassten eine Anzahl von damals in der Literatur verfiigharen Messungen ver-
schiedenster Autoren zusammen und erstellten daraus saisonal gemittelte Profile,
welche fiir kontinentale Standorte reprasentativ sein sollten. Vor allem das Som-
merprofil wird gerne zum Vergleich mit Modellrechnungen herangezogen, aber man
sollte sich bewusst sein, dass dieses Profil aus lediglich 23 Einzelprofilen errechnet
wurde, die noch dazu an 7 verschiedenen Orten in Nordamerika und Osteuropa und
mit verschiedenen — z.T. schlecht dokumentierten — Messmethoden gewonnen
wurden. Beriicksichtigt man die grofle Variabilitéit zwischen den einzelnen Messun-
gen und den Umstand, dass ein Einzelprofil stark von lokalen Bedingungen und dem

momentanen thermodynamischen Zustand der betrachteten Luftsdule abhéngt, so
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erscheint es fraglich, ob dieses Profil wirklich klimatologisch repréisentativ ist.

Nichtsdestotrotz soll hier das von Liu et al. (1984) vorgestellte Sommerprofil mit
den Modellen verglichen werden (Abbildung 3.6a). Die Modellprofile wurden dabei
iiber den gesamten Sommer und iiber die 7 Messorte gemittelt, wobei jeder Ort mit

der Anzahl der dort durchgefiihrten Messungen gewichtet wurde.

Oberhalb von 9 km erzeugen die beiden Modelle fast identische Konzentrationen
und stimmen auch gut mit den Beobachtungen iiberein. Der vertikale Transport
in die obere Troposphire (hauptséchlich durch hochreichende Konvektion) ist al-
so in ATTILA genauso effektiv wie im semi-Lagrangeschen Schema und scheint
auch durch die Beobachtungen bestitigt zu sein. Die Ubereinstimmung zwischen
den beiden Modellen setzt sich auch noch in tiefere Schichten bis 6 km fort, sie
unterschéitzen aber die Messungen in diesem Hohenbereich (von 3 bis 8 km). Al-
lerdings liegen beide Modelle noch innerhalb der von Liu et al. (1984) angegebenen
Standardabweichung vom gemittelten Profil. Unterhalb von 3 km ist die Uber-
einstimmung wieder besser, aber beide Modelle iiberschéitzen die Beobachtungen.
ATTILA zeigt dabei eine stirkere Durchmischung der untersten Schichten und nied-
rigere, scheinbar realistischere Bodenkonzentrationen, aber keines der beiden Mo-

delle reproduziert den beobachteten starken Gradienten in der Grenzschicht.

Kritz et al. (1998) nutzten im Sommer 1994 regulire Fliige des Kuiper Airborne
Observatory (KAO), um eine reprisentative Sammlung von ?*Rn-Messungen in
der freien Troposphére zu erhalten, die an einem Ort und innerhalb eines kurzen
Zeitraumes fiir die Validierung von 3-D Modellen gewonnen wurden. Die Fliige fan-
den vom 3. Juni bis 16. August 1994 rund um Moffett Field, Kalifornien (37.4°N,
122.0°W) statt, und es wurden jeweils wihrend der Steigfliige insgesamt 11 Einzel-
profile mit einer vertikalen Auflésung von ca. 1 km gemessen. Im Gegensatz zu den
Daten von Liu et al. (1984) haben diese Profile den Vorteil, dass sie mit ein und
derselben, gut dokumentierten Vorrichtung gemessen wurden, und die Qualitit der

Daten sorgfiltig gepriift wurde (Kritz et al., 1998).

Moffett Field liegt nur 40 km von der Pazifikkiiste entfernt, so dass ein Vergleich
mit Modellrechnungen in der unteren Troposphére nur bedingt moglich ist, da dort
die ?22Rn-Konzentrationen einen starken horizontalen Gradienten aufweisen, und
kleine Unterschiede im horizontalen Gitter grofie Anderungen in den ?*2Rn-Werten

nach sich ziehen konnen. In hoheren Schichten ist ein Vergleich besser méoglich
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Abbildung 3.6: a) Das von Liu et al. (1984) berechnete, iiber 7 kontinentale Stand-
orte gemittelte 222Rn-Profil im Sommer mit den einzelnen Standardabweichungen (Feh-
lerbalken), und die iiber den Sommer und die gleichen Standorte gemittelten Profile von
ATTILA und dem semi-Lagrangeschen Schema in ECHAM. b) Die von Kritz et al. (1998)
gemessenen 11 Einzelprofile um Moffett Field, Kalifornien, das daraus berechnete mittlere
Profil, und die entsprechenden Profile von ATTILA und dem semi-Lagrangeschen Sche-
ma. Die mit “Min-Max” bezeichneten Symbole geben den Wertebereich der berechneten

(jeweils iiber 12 Stunden gemittelten) Einzelwerte im betrachteten Zeitraum an. Einheit:

mBq/SCM.

und repriisentativ fiir den Transport iiber weite Strecken, da dort 222Rn aus Asien

dominiert, wie durch Modellrechnungen gezeigt wurde (Stockwell et al., 1998).

In Abbildung 3.6b sind die 11 gemessenen Einzelprofile, ein daraus berechnetes
mittleres Profil und die iiber den Sommer gemittelten Profile von ATTILA und
dem semi-Lagrangeschen Schema dargestellt. Wiederum erzeugen beide Modelle
— abgesehen von der Grenzschicht — fast identische Profile. Im Gegensatz zu
dem in Abbildung 3.6a gezeigten Profil erzeugt ATTILA hier geringfiigig hohere
Konzentrationen in der oberen Troposphére als das semi-Lagrangesche Schema. Im
Vergleich zum beobachteten mittleren Profil scheinen allerdings beide Modelle zu
niedrig zu liegen. Beriicksichtigt man aber die — aus den Einzelprofilen ersichtliche
— hohe Variabilitit, die auch in den Modellen von dhnlicher Groflenordnung ist,
so kann die Ubereinstimmung der Modelle mit den Beobachtungen durchaus als

zufriedenstellend angesehen werden.
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3.3.5 Zusammenfassung und Diskussion der Ergebnisse

Da ATTILA ein vollig neu entwickeltes Advektionsschema fiir ECHAM ist, wurde
dieses Experiment mit ???Rn dazu benutzt, um das Transportverhalten des neu ge-
schaffenen Codes zu untersuchen und ausfiihrlich zu evaluieren. Sowohl ATTILA
als auch das standardméiflige semi-Lagrangesche Advektionsschema in ECHAM be-
nutzen die gleichen Eingabedaten, namlich die von ECHAM erzeugte Meteorologie,
weshalb es von sich aus schon interessant ist, diese beiden Modelle zu vergleichen,
weil man dadurch den Einfluss der numerischen Eigenschaften eines Schemas auf
die berechneten Losungen untersuchen kann. Ein zusétzlicher Vergleich mit Beob-
achtungsdaten gibt dann Aufschluss iiber die Realitéitsndhe der produzierten Ergeb-
nisse. Da ?2?Rn relativ kurzlebig ist und hauptsiichlich iiber Land emittiert wird,
lassen sich damit schnelle vertikale Transportprozesse wie Grenzschichtturbulenz
oder Konvektion untersuchen, aber auch der Transport iiber weite Strecken von

den Kontinenten zu “abgelegenen” Gebieten.

Im Allgemeinen kann gesagt werden, dass sich beide Modelle gut miteinander ver-
gleichen und sie in vielen Fillen nahezu identische Resultate erzeugen. Auch die
Konvektion, die ja in ATTILA auf dem gleichen Verfahren beruht wie im semi-
Lagrangeschen Schema, ist in beiden Modellen gleich effektiv. Dies ldsst darauf
schlieflen, dass das in Abschnitt 2.4.5 besprochene “Problem der leeren Gitterbo-
xen” in der Tat wenig Einfluss auf die Ergebnisse hat. Allenfalls in der unteren

Troposphire deuten einige Resultate auf einen sichtbaren Einfluss dieses Fehlers

hin (vgl. Abbildung 3.2 und 3.6a).

Es gibt allerdings auch zwei Punkte, in denen sich die beiden Modelle wesentlich
unterscheiden. Zum Einen ist in ATTILA die Grenzschichtturbulenz anders para-
meterisiert als im semi-Lagrangeschen Schema. Unterhalb einer berechneten Grenz-
schichthohe wird in ATTILA eine vollstdndige Durchmischung innerhalb eines Zeit-
schrittes angenommen, was in den meisten Féllen niedrigere Bodenkonzentrationen,

vor allem {iber Land, zur Folge hat.

Zum Anderen liegt ein wichtiger Unterschied in den verschiedenen numerischen
Eigenschaften der beiden Modelle. Ein rein Lagrangesches Schema ist numerisch
nichtdiffusiv (was einer der Griinde fiir die Entwicklung von ATTILA war), und

diese Eigenschaft kann deutlich in der horizontalen Verteilung von ??2Rn, z. B. bei
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100 hPa, gesehen werden (vgl. Abbildung 3.3). Vor allem in den Extratropen der
Winterhalbkugel liefert ATTILA hier Konzentrationen, die im Vergleich zum semi-
Lagrangeschen Schema um eine Groflenordnung niedriger sind. Dies kann als eine
wesentliche Verbesserung gewertet werden, da sich das semi-Lagrangesche Schema

in mehreren Modellvergleichsstudien als sehr diffusiv erwies (vgl. Abschnitt 3.1).

Beim Vergleich der Bodenkonzentrationen mit den Beobachtungen scheinen die
niedrigeren Werte von ATTILA realistischer zu sein. Allerdings kann aus einem all-
gemeinen Vergleich mit den Beobachtungen geschlossen werden, dass der gewihlte
Emissionsfluss von ?22Rn, sowohl iiber Land als auch iiber den Ozeanen, méglicher-
weise zu hoch gewéhlt wurde. Eine Reduktion des globalen Flusses auf einen niedri-
geren, vielleicht realistischeren Wert wiirde dann die Werte des semi-Lagrangeschen
Schemas ndher zu den Beobachtungen bringen und eine geringfiigige Unterschitzung
in ATTILA zur Folge haben. Allerdings iiberschétzt das semi-Lagrangesche Schema
die Bodenkonzentrationen sowohl im Mittel iiber die Kontinente (vgl. Tabelle 3.2)
als auch an einzelnen Stationen (vgl. Abbildung 3.5, Socorro) sogar noch, wenn der

2571 reduziert

globale Fluss um 1/3 auf die untere Abschétzung von 0.8 Atome cm ™
wird. Wihrend also in ATTILA die Mischung der Grenzschicht etwas zu stark zu

sein scheint, ist sie im semi-Lagrangeschen Schema signifikant zu schwach.

Ansonsten liefern beide Modelle im Vergleich zu den Beobachtungsdaten weitgehend
realistische Resultate. Viele Eigenschaften des Transportes, wie z. B. der Jahresgang
an den meisten Bodenstationen, die Haufigkeit und Stirke von “Radon-Stiirmen”
auf Crozet oder die vertikale Verteilung von ?2Rn in der Troposphiire, werden von
beiden Modellen gut wiedergegeben. Die vorhandenen Diskrepanzen, wie z. B. die
Uberschiitzung der ??Rn-Konzentrationen auf den Inseln im Indischen Ozean oder
die Unterschdtzung am Mauna Loa Observatorium auf Hawaii, konnen teilweise
mit einem moglicherweise zu hohen Emissionsfluss erkliart werden oder sind auch
bei anderen Modellen zu sehen, wie z. B. in der Modellvergleichsstudie von Jacob

et al. (1997) oder in Mahowald et al. (1997).
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3.4 Simulation von *C aus Atomwaffentests
3.4.1 Quellen und Senken von *C

Das Kohlenstoffisotop *C ist eine radioaktive Substanz, die natiirlicherweise durch
von kosmischer Strahlung induzierte Kernreaktionen produziert wird. Hochenerge-
tische Partikel (in der Gréflenordnung MeV bis GeV) reagieren dabei mit moleku-
larem Stickstoff oder Sauerstoff, und bilden unter anderem '*C, welches sich sehr
schnell zu *CO, umwandelt und dann chemisch inaktiv ist (Jackman et al., 1991;
Lal und Peters, 1962). Aufgrund der langen Lebenszeit (Halbwertszeit 5730 Jahre)
gilt 1*C als weitgehend homogen verteilt mit einer beobachteten Hintergrundkon-
zentration von 357-107'® mol/mol (Telegadas, 1971) und einer von der lokalen
Intensitit der kosmischen Strahlung abhingigen Schwankung von ca. 10% um die-
sen Wert (Jackman et al., 1991). Abschiitzungen zur globalen Produktionsrate sind
mit grofien Unsicherheiten behaftet und bewegen sich um 3-10% Atome pro Jahr

(Lingenfelter und Ramaty, 1970; Lal und Peters, 1967).

In den 50er und frithen 60er Jahren wurde jedoch durch die oberirdischen Atom-
waffentests der 1*C-Gehalt in der Atmosphire wesentlich erhoht, so dass auf der
Nordhalbkugel 1963 der Hintergrundwert in der Stratosphére um das 10fache und
am Boden um das Doppelte iibertroffen wurde (Johnston, 1989; Nydal und Lovseth,
1983). Nach dem Atomtestmoratorium von 1963 nahm der *C-Gehalt wieder kon-
tinuierlich ab, da "*CO, genau wie ?CO, im globalen Kohlenstoffkreislauf einge-
bunden ist, und von den Ozeanen und der terrestrischen Biosphéire aufgenommen

wird.

In dem im Folgenden vorgestellten Experiment wird ausschliellich das durch die
Atomwaffentests verursachte, zusdtzliche '*C simuliert. Im weiteren Kontext ist also
mit "*C bzw. CO, nur das “Atombomben-'*C” ohne das natiirlich produzierte **C

gemeint,.

14CO, kann auch niherungsweise als Tracer fiir die Emissionen einer Uberschall-
flotte von Flugzeugen in der Stratosphére dienen (Shia et al., 1993), da die Quell-
verteilungen ungefihr iibereinstimmen. Im Unterschied zu dem hier simulierten,
quasi instantan freigesetzten “C aus Atomwaffentests erfolgen jedoch die Emis-
sionen einer Flugzeugflotte kontinuierlich, was die Ubertragbarkeit der Ergebnisse

reduziert.
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Abbildung 3.7: Meridionalschnitt der Anfangsverteilung von '*CO3 aus Atomwaffentests
fitr den Oktober 1963. Isolinien: 0.3, 0.35, 0.5, 0.85, 1.5, 2.5, 5. Einheit: 10~'5 mol /mol.

3.4.2 Aufbau des Simulationsexperimentes

i. Anfangsverteilung. Basierend auf den Messungen der U.S. Atomic Energy
Commission (Telegadas, 1971; Telegadas et al., 1972) konstruierte Johnston (1989)
einen '*C-Initialisierungsdatensatz, der speziell fiir die Anwendung in atmosphiri-
schen Modellen gedacht war (z.B. Jackman et al., 1991; Shia et al., 1993, 1989).
Dieser Datensatz wurde fiir den Oktober 1963 erstellt und ist zonalsymmetrisch,
da er fiir den Einsatz in 2-dimensionalen Modellen gedacht war. Diese Annahme
ist jedoch unproblematisch, da zu diesem Zeitpunkt die letzten Testserien neun
Monate zuriicklagen und die einzelnen Eintrdge schon zonal gleichmiflig verteilt
waren (Johnston, 1989). Der Datensatz deckt die Atmosphire vom Boden bis zu
einer Hoéhe von 50 km mit einer vertikalen Auflésung von 1 km und einer meri-
dionalen Auflésung von 10° ab, und wurde von Kjellstrom et al. (2000) auf das
ECHAM Modellgitter interpoliert (Abbildung 3.7). Da die Messungen, auf denen
dieser Datensatz beruht, nicht global gleichverteilt sind, mussten an vielen Punkten
die Werte aus den Nachbarwerten interpoliert bzw. extrapoliert werden, was die
Genauigkeit reduziert (Johnston, 1989). Der Hauptteil von *C aus Atomwaffen-
tests wurde in der Stratosphire iiber der Nordhalbkugel freigesetzt (Manning et
al., 1990), und dementsprechend finden sich dort die héchsten Konzentrationen mit
iiber 510~ mol/mol. In Richtung Siidpol und zum Boden hin nehmen sie um eine
Groflenordnung ab; in der Troposphére der Stidhalbkugel herrschen mit weniger als

0.3-107'5 mol/mol die niedrigsten Konzentrationen.



3.4. Simulation von "*C aus Atomwaffentests 65

35 || Blatter 3
33.1 105
Atmosphare 25 |Zweige 27) |44
“231 675 |
1.9y
< o Boden
60 ¥ 38 375
Ozeane 1420

Abbildung 3.8: Schematische Darstellung des Kohlenstoffkreislaufes. Die Pfeile bezeich-
nen die '2C-Fliisse [Pg/a] zwischen Atmosphire, Ozean und terrestrischer Biosphére. In
den 3 Teilreservoiren ist die Speicherkapazitit (unten, fett) [Pg] und die Umwilzzeit

(oben) [a] angegeben (nach Land, 1999).

ii. Behandlung des Kohlenstoffkreislaufes. '“C ist mit einer Halbwertszeit
von 5730 Jahren sehr langlebig, weshalb der radioaktive Zerfall in dem hier betrach-
teten Zeitraum vernachlissigt werden kann. Die weitaus wichtigere Senke stellt die
Einbindung von '*CO, in den globalen Kohlenstoffkreislauf dar. Die Aufnahme
von Kohlenstoff in die Ozeane hingt dabei im Wesentlichen vom Kohlenstoffgehalt
in der Atmosphére und in der Oberflichenwasserschicht und von Transport- und
Mischungsprozessen in tiefere Schichten ab (Oeschger et al., 1975). Der Kohlenstoff-
kreislauf {iber Land ist dagegen schwieriger zu beschreiben. Als wesentliche Prozesse
sind hier die Aufnahme und Abgabe von Kohlenstoff durch Photosynthese bzw. At-
mung, Organverluste der Pflanzen wie Blattabwurf, und die Speicherung bzw. der
Abbau im Boden zu nennen. In Abbildung 3.8 sind die im Modell beriicksichtigten
2C-Fliisse schematisch dargestellt (vgl. auch Kjellstrom et al., 2000; Land, 1999).

Uber den Ozeanen wird ein konstanter Fluss von 60 Pg(C)/a angenommen.?* Die
terrestrische Biosphére wird in Anlehnung an Hesshaimer et al. (1994) und Sie-
genthaler und Oeschger (1987) in drei Teilreservoire aufgeteilt: Das kleinste Reser-
voir beinhaltet Bliitter, kleine Aste und feine Wurzeln, und kann 105 Pg Kohlen-
stoff speichern. Das mittlere Reservoir besteht aus Zweigen, Stimmen und groflen
Wurzeln, und speichert 675 Pg. In diesen beiden Reservoiren wird der gesamte

Kohlenstoffgehalt innerhalb von 3 bzw. 27 Jahren einmal umgewélzt. Das grofite

31 Pg = 10% g = 1 Gt.



66 3. Globaler Spurenstofftransport

Reservoir sind die Boden, die 1420 Pg Kohlenstoff speichern kénnen und das lang-
sam verrottende Material der ersten beiden Reservoire enthalten. Der Fluss von den
ersten beiden Reservoiren in den Boden wird dabei als gleich grof3 angenommen.
Die Umwdélzzeit fiir das Bodenreservoir betrigt 375 Jahre. Der Gesamtfluss von
der Atmosphire in die ersten beiden Reservoire betriagt wie auch iiber den Ozeanen
60 Pg(C)/a. Der aktuelle "*C-Fluss errechnet sich dann in jedem Zeitschritt aus
dem in Abbildung 3.8 angegebenen '2C-Fluss mal dem Verhiltnis von *C zu '2C

in dem entsprechenden Reservoir.?*

Die obige Beschreibung des globalen Kohlenstoffkreislaufes ist zwar nur ein stark
vereinfachtes Modell (vgl. z. B. Sellers et al., 1997), jedoch sind etwaige Ungenauig-
keiten in diesem Experiment nicht als sehr kritisch anzusehen, da der Schwerpunkt
dieser Untersuchung auf dem Transportverhalten der beiden Modelle in der oberen
Troposphire und Stratosphére liegt. In dem hier betrachteten Zeitraum iibt aber
ein Prozess am Boden wie der Kohlenstoffkreislauf relativ wenig Einfluss auf die
Konzentrationen im Tropopausenbereich aus (Jackman et al., 1991; Rind et al.,

1999).

3.4.3 Ergebnis der Simulation

Der globale *CO,-Gehalt in der Modellatmosphére nimmt bei ATTILA iiber den
Zeitraum von Oktober 1963 bis Dezember 1972 mit einer Anpassungszeit?® von
8.2 Jahren ab (Abbildung 3.9). Dieser Wert liegt zwischen dem Wert von 7 Jahren,
der von Kjellstrom et al. (2000) mit dem semi-Lagrangeschen Schema in ECHAM4
berechnet wurde, und dem Wert von 9.4 Jahren, der von Land (1999) ebenfalls
mit dem semi-Lagrangeschen Schema berechnet wurde. Land (1999) benutzte al-
lerdings die vertikal hoher aufgeloste Version ECHAM4.L39(DLR) mit 39 Schichten
zwischen der Erdoberfliche und 10 hPa (Land et al., 1999).

Der troposphérische *CO,-Gehalt nimmt zu Beginn der Simulation zu, da **CO,-

24In der Atmosphire ist dabei der '*C-Gehalt in der untersten Modellschicht ausschlaggebend,
wobei fiir 1963 eine '2C-Konzentration von 310 ppmv angenommen wird. Der anfingliche '4C-

Gehalt in den drei Reservoiren ist Null.
%Die im Folgenden erwihnten Anpassungszeiten 7 wurden mittels logarithmischer Regression

bestimmt. Die Steigung der Regressionsgeraden ist dabei —7~!, wenn der natiirliche Logarithmus

(zur Basis e) zugrunde gelegt wird.
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Abbildung 3.9: Zeitliche Entwicklung des '#CO,-Gehaltes in der gesamten Atmosphiire,
in der Troposphire, Stratosphire, und in der Nord- bzw. Siidhalbkugel. Einheit: kg.

reiche Luft aus der Stratosphére in die Troposphére transportiert wird. Aber bereits
nach einem Jahr ist die Senke am Boden stérker als der stratosphérische Eintrag,

und der troposphirische "*CO,-Gehalt nimmt ab.

Der stratosphiirische *CO,-Gehalt ist gekennzeichnet durch einen starken Abfall
im ersten Jahr der Simulation, wihrend dessen ein Grofiteil des stratosphérischen
1CO,, der sich hauptsichlich in der unteren Stratosphiire befindet, in die Tro-
posphére entweicht, und einen sich anschliefenden schwécheren Abfall. Dieses Ver-
halten zeigen auch die Beobachtungsdaten, aus denen Johnston (1989) eine Anpas-
sungszeit des stratosphiirischen *CO, von 2.3 Jahren von Januar 1963 bis Okto-
ber 1964, und eine Anpassungszeit von 5.7 Jahren von Januar 1965 bis Juli 1966
berechnete. In ATTILA betragen die entsprechenden Anpassungszeiten 1.5 Jahre
fiir den Zeitraum von Oktober 1963 bis Oktober 1964 und 4 Jahre fiir letzteren
Zeitraum (siehe auch Tabelle 3.3 fiir eine Ubersicht der beobachteten und berech-
neten Anpassungszeiten). Der starke Abfall im ersten Jahr der Simulation ist im
semi-Lagrangeschen Schema sogar etwas betonter. Kjellstrom et al. (2000) und
Land (1999) berechneten hier Anpassungszeiten von 1.3 bzw. 1.2 Jahren. Der
Unterschied zwischen ATTILA und dem semi-Lagrangeschen Schema wird noch
deutlicher, wenn man nur die ersten drei Monate des Modelllaufes betrachtet, in
denen scharfe vertikale Gradienten der *CO,-Konzentration in der unteren Strato-
sphére auftreten. Fiir den Zeitraum von Oktober bis Dezember 1963 erhilt man in
ATTILA eine Anpassungszeit von 2.5 Jahren, wihrend das semi-Lagrangesche Sche-
ma in ECHAM4.L39(DLR) eine Anpassungszeit von 1.6 Jahren produziert (Land,
1999). Der Abwirtsfluss von der Stratosphére in die Troposphire ist also in den

ersten 3 Monaten in ATTILA kleiner als im semi-Lagrangeschen Schema.
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Betrachtet man hingegen einen spéteren Zeitraum, z.B. von Januar 1965 bis Ju-
i 1966, so ergibt sich in ATTILA eine niedrigere Anpassungszeit (4 Jahre) als
im semi-Lagrangeschen Schema (5.2 Jahre, Kjellstrom et al., 2000). Dies l&sst
schlieffen, dass in ATTILA der vertikale Transport in den oberen Modellschich-
ten allgemein schneller ist als im semi-Lagrangeschen Schema, wihrend bei star-
ken Gradienten die numerische Diffusion im semi-Lagrangeschen Schema dominiert
und den vertikalen Transport dann stark “beschleunigt”. Fiir eine detailliertere
Untersuchung dieser Merkmale ist es daher sinnvoll, vertikale Profile von *CO, zu

betrachten.

3.4.4 Vergleich mit Vertikalprofilen

Im Zeitraum von 1959 bis Juli 1966 wurden bei Ballonaufstiegen bei 70°N, 31°N, 9°N
und 42°S Messungen von *CO, in verschiedenen Hohen durchgefiihrt (Johnston,
1989; Hagemann et al., 1965). Die beobachteten Profile werden in Abbildung 3.10
mit den berechneten, zonal gemittelten Profilen verglichen. Hierbei wurden fiir
ATTILA zwei verschiedene Profile berechnet: Ein Profil (in Abbildung 3.10 mit
AT-G bezeichnet) stellt die mit Hilfe der in Abschnitt 2.4.8 beschriebenen Metho-
de berechneten Konzentrationen dar, die, wie auch die Berechnungen des semi-
Lagrangeschen Schemas, auf dem ECHAM Modellgitter vorliegen. Im Falle des
Transportes von (strahlungs-)aktiven Spurenstoffen wiirde ECHAM bei einer Riick-
kopplung diese Werte sehen, weshalb auch bei allen iibrigen Experimenten ATTILA
auf diese Weise ausgewertet wurde (vgl. Abschnitt 2.4.2). Ein Lagrangesches Mo-

dell ist jedoch nicht an die Benutzung eines bestimmten Gitters gebunden. Weil die

Tabelle 3.3: Anpassungszeiten fiir den 'YCO,-Gehalt, fiir verschiedene Zeitriume und

Gebiete, und beobachtet sowie berechnet von verschiedenen Modellen. Einheit: a.

Zeitraum Region Beobachtung | ATTILA | L19/SLT | L39/SLT
10/63-12/72 | Global 8.2 7 9.4
1/63-10/64 | Stratosphire 2.3
10/63-10/64 | Stratosphire 1.5 1.3 1.2
10/63-12/63 | Stratosphire 2.5 1.6
1/65-7/66 | Stratosphire 5.7 4 5.2
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Abbildung 3.10: Beobachtete und berechnete Vertikalprofile bei 70°N, 31°N, 9°N und

42°S. Fiir ATTILA wurden, wie im Text beschrieben, zwei verschiedene Profile berechnet.

Einheit: 107!® mol/mol.
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vertikale Auflosung von ECHAM in der Stratosphére verglichen mit der Variabilitét
der beobachteten Profile relativ grob ist (das Maximum in der Anfangsverteilung
bei 31°N ist z. B. vertikal lediglich durch 5 Schichten aufgelst), wurde ein zweites
Profil direkt aus den Trajektorien berechnet (AT-T). Dabei wurden die Konzentra-
tionen samtlicher Luftpakete, die sich am entsprechenden Breitengrad befinden, auf
ein vertikales Gitter mit einer Auflésung von 10 hPa iibertragen. In den meisten
Féllen stimmen die beiden Profile ziemlich gut iiberein, aber wenn sie verschieden
sind, dann passt das zweite Profil besser zu den Beobachtungen (aufler bei 70°N,
siehe unten). Am deutlichsten kann man dies bei 31°N sehen, wo zu Beginn der
Simulation das ausgepréigte Maximum in der Stratosphire am besten durch das

zweite Profil reproduziert wird.

Allen Profilen ist gemeinsam, dass ATTILA die Stdrke der stratosphérischen
“Peaks” in den ersten drei Monaten besser reproduziert und wihrend der gesamten
Simulation steilere Gradienten erhilt als das semi-Lagrangesche Schema. Durch
das Glitten der Gradienten produziert das semi-Lagrangesche Schema hohere Kon-
zentrationen in der Troposphire und unteren Stratosphiire (aufier bei 70°N, siehe
unten) und erzeugt somit einen iiberhthten Abwiértsfluss von der Stratosphére in
die Troposphire (vgl. Kjellstrom et al., 2000). Es ist zu bemerken, dass das semi-
Lagrangesche Schema dieses Verhalten auch bei der vertikal hoher auflésenden Ver-
sion ECHAM4.L39(DLR) zeigt (Land, 1999). Die vertikale Auflosung scheint also
fiir diesen Effekt nur eine untergeordnete Rolle zu spielen, zumindest solange man
nicht zu noch héheren Auflésungen geht. Diese Erfahrung wurde auch von Rind et
al. (1999) gemacht, die ebenfalls den Transport von *C in einem Zirkulationsmo-
dell mit verschiedenen vertikalen Auflosungen untersuchten. Da ATTILA mit den
Beobachtungen im Tropopausenbereich sehr gut iibereinstimmt (bei 31°N) oder zu-
mindest eine weniger starke Abweichung zeigt (bei 9°N und 42°S), ist zu schliefien,
dass fiir den iiberschitzten Abwirtsfluss weniger eine zu starke Meridionalzirkula-
tion in ECHAM4 verantwortlich ist, sondern vielmehr die numerische Diffusion im

semi-Lagrangeschen Schema.

Bei 70°N hingegen ergibt sich ein anderes Bild. Wahrend ATTILA hier die Stérke
des stratosphérischen Maximums zu Beginn der Simulation sehr gut wiedergibt, un-
terschéitzt es die (geographische) Hohe des Maximums um mindestens 3 km. Dies

fithrt zu einer Uberschiitzung der Konzentrationen in der Troposphire und unteren
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Stratosphére, die im zweiten (AT-T) Profil sogar stirker ist, wihrend nach 15 Mo-
naten die berechneten Profile mit den Beobachtungen wieder iibereinstimmen. Fiir
dieses Phinomen kommen im Wesentlichen zwei Griinde in Frage: Erstens liegt
das Maximum in einer Region, in der die Anzahldichte der Luftpakete relativ ge-
ring ist (vgl. Abbildung 2.1). Wenn also nur wenig Luftpakete dieses Maximum
reprisentieren, reicht es aus, wenn noch weniger Luftpakete (zufillig) nach unten
transportiert werden, um die Konzentrationen unrealistisch zu erhéhen. Allerdings
produzierte ein Modelllauf mit einer 3fachen Anzahl von Luftpaketen nahezu iden-
tische Profile (ohne Abbildung), so dass eine zu geringe Anzahldichte von Paketen
in diesem Gebiet wahrscheinlich nicht der Grund ist. Zweitens liegt das Maximum
in einer Region, die bereits von der Polarwirbeldynamik beeinflusst wird. Da der
Polarwirbel in der Nordhemisphire sehr variabel ist (Waugh und Randel, 1999;
Grewe et al., 1998) und dem Modell die beobachtete Dynamik nicht aufgezwungen
wurde, kann auch eine unrealistisch starke Abwartsbewegung im betrachteten Mo-
dellwinter (die in dem ausgeglitteten Profil des semi-Lagrangeschen Schemas nicht
mehr sichtbar ist, vgl. ndchsten Abschnitt) dafiir verantwortlich sein. Weitere Si-
mulationen mit verschiedenen Anfangsbedingungen in der Modelldynamik wiirden

hier Klarheit schaffen.

Ein weiterer Unterschied zwischen ATTILA und dem semi-Lagrangeschen Schema
ergibt sich in den oberen Modellschichten. In den meisten Fillen unterschitzen
beide Modelle die Konzentrationen oberhalb von 15 km, wobei ATTILA n&her an
den Beobachtungen liegt. Im Laufe der Zeit nehmen allerdings die von ATTILA
berechneten Konzentrationen in diesem Hohenbereich schneller ab als im semi-
Lagrangeschen Schema, so dass sie im Jahr 1966 sogar niedriger sind als im semi-
Lagrangeschen Schema. Wdéhrend also der vertikale Transport in den obersten
Modellschichten im semi-Lagrangeschen Schema zu langsam ist (vgl. Kjellstrom et

al., 2000), scheint dieser in ATTILA zu schnell zu sein.

3.4.5 Einfluss der Diffusionsparameterisierung auf die Ergebnisse

Wie in Abschnitt 2.4.4 beschrieben, wird in ATTILA subskalige Diffusion durch
einen Austausch zwischen benachbarten Luftpaketen beschrieben, der durch den
Parameter d kontrolliert wird. Dabei kann d — wie auch in STOCHEM — pauschal

vorgeschrieben werden oder nach einem Ansatz von Walton et al. (1988) und Sma-



72 3. Globaler Spurenstofftransport

gorinsky (1963) aus der Windscherung berechnet werden. Dabei berichten Walton
et al. (1988), dass dieser Ansatz Werte von d liefert, die ungefihr um eine Groflen-
ordnung iiber den Werten von d liegen, die aus repréisentativen Werten fiir den hori-
zontalen Diffusionskoeffizienten hergeleitet wurden (vgl. Anhang B.2). Da sich eine
erhohte Diffusion am deutlichsten bei langlebigen Spurenstoffen mit einer inhomoge-
nen Verteilung bemerkbar macht, wurde das hier beschriebene *C-Experiment mit
verschiedenen Diffusionsparameterisierungen in ATTILA durchgefiihrt. Tabelle 3.4
gibt eine Ubersicht iiber die verschiedenen Festlegungen von d in den verschiede-
nen Experimenten. In den Experimenten AT-2 und AT-3 wurde d ungefihr auf
die Werte festgelegt, die auch die Formel von Smagorinsky (1963) liefert (vgl. Ab-
bildung 2.4) und die im Experiment AT-S benutzt werden. Im Vergleich zu AT-2
wird d in AT-4 und AT-1 um eine Gréflenordnung erhoht bzw. erniedrigt. Dabei
stellt AT-1 die Standardeinstellung in ATTILA dar. Zum Vergleich wurde auch ein
Modelllauf mit abgeschalteter Diffusion (AT-0) durchgefiihrt.

In Abbildung 3.11 sind die von den verschiedenen Modellkonfigurationen berech-
neten Vertikalprofile bei 70°N und 31°N im Vergleich zu den Beobachtungen und
dem semi-Lagrangeschen Schema (SLT) gezeigt. Erwartungsgeméf stimmen die
Profile AT-2, AT-3 und AT-S ungefiahr iiberein, zeigen aber im Vergleich zu den
Beobachtungen eine zu starke Diffusion. In AT-4 ist die Diffusion eindeutig zu hoch,
wahrend die beiden Profile AT-0 und AT-1 weitgehend iibereinstimmen und die Be-
obachtungen am besten reproduzieren. Ferner ist im Profil bei 70°N (Januar 1964)
auch gut zu sehen, wie erhdhte Diffusion die im vorhergehenden Abschnitt bespro-
chene zu starke Abwirtsbewegung bei 70°N kaschieren kann. Eine Unterschitzung
der (geographischen) Hohe des Maximums ist nur in den beiden Profilen AT-0 und

AT-1 zu erkennen, wihrend dies bei allen anderen Profilen einschliefilich dem des

Tabelle 3.4: Wahl des Diffusionsparameters d in den verschiedenen Experimenten. Im
Experiment AT-S wird d zu jedem Zeitschritt, wie in Kapitel 2.4.4 beschrieben, neu
berechnet. Einheit: 1.

AT-0 | AT-1 | AT-2 | AT-3 | AT-4 | AT-S
Troposphére | 0.0 0.001 | 0.01 |0.02 |0.1 var.
Stratosphére | 0.0 0.0005 | 0.005 | 0.01 | 0.05 | var.
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Abbildung 3.11: Vertikalprofile von *COs bei verschiedenen Diffusionskoeffizienten. Be-
schreibung der Profile in Tabelle 3.4. Einheit: 10~ mol/mol.

semi-Lagrangeschen Schemas nicht zu sehen ist.

Es ist auflerdem zu bemerken, dass die Diffusion in ATTILA eine andere Qualitét
hat als die des semi-Lagrangeschen Schemas. Im Profil vom Januar 1964 bei 31°N
ist zu sehen, dass sogar das diffusivste Profil AT-4 von ATTILA unterhalb von
15 km gut mit den Beobachtungen iibereinstimmt und im Gegensatz zum semi-
Lagrangeschen Schema keinen iiberhohten Abwiértstransport von der Stratosphére
in die Troposphire zeigt. Dies zeigt, dass man nicht einfach pauschal “zu starke
Vermischung” oder “Diffusion” fiir bestimmte Fehler verantwortlich machen kann,
sondern die spezifischen numerischen Eigenschaften eines Schemas eine wesentli-
che Rolle spielen. Im Falle des semi-Lagrangeschen Schemas ist es das kubische

Interpolationsverfahren, das nicht nur Informationen aus den direkt benachbarten
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Gitterpunkten benutzt und so eine schnellere Propagation des Signals ermoglicht

(Williamson und Rasch, 1994, 1989).

3.4.6 Zusammenfassung der Ergebnisse

Das hier vorgestellte Experiment zeichnet sich vor allem dadurch aus, dass es sich
bei “Atombomben-*C” um einen sehr langlebigen Spurenstoff handelt, der zu Be-
ginn der Simulation stark inhomogen, mit einem ausgeprigten Maximum in der
nordlichen Stratosphére, verteilt ist. Das semi-Lagrangesche Schema dampft dieses
Maximum im Vergleich zu den Beobachtungen zu stark ab, und produziert gleich-
zeitig einen zu hohen Abwéartsfluss von der Stratosphére in die Troposphére, wofiir
im Wesentlichen drei Griinde in Frage kommen: (1) Eine relativ grobe vertikale
Auflésung im betrachteten Hohenbereich, (2) eine zu starke Meridionalzirkulation
in ECHAM4 und (3) numerische Diffusion im Transportschema. Eine Erhchung der
vertikalen Auflsung brachte kaum eine Verbesserung (Land, 1999), so dass diese
eine untergeordnete Rolle zu spielen scheint, zumindest solange man nicht zu noch

hoheren Auflésungen geht (vgl. auch Rind et al., 1999).

ATTILA produziert dagegen in fast allen Aspekten realistischere Profile als das
semi-Lagrangesche Schema, so dass man hier von einer echten Verbesserung spre-
chen kann. Vor allem die Stérke des stratosphérischen Maximums wird von ATTILA
in guter Ubereinstimmung mit den Beobachtungen wiedergegeben, die vertika-
len Gradienten werden besser erhalten, und dementsprechend zeigt sich hier auch
kein iiberhohter Abwértsfluss durch die Tropopause. Da beide Transportschema-
ta dieselbe Modelldynamik sehen, ist dies im Wesentlichen darauf zuriickzufiihren,
dass ATTILA ein rein Lagrangesches — und somit numerisch nichtdiffusives —
Transportschema ist. Gleichzeitig kann man schlieflen, dass die Ursache fiir den
iiberschétzten Abwirtstransport im semi-Lagrangeschen Schema nicht in einer zu
starken Meridionalzirkulation in ECHAM4, sondern hauptséchlich in den numeri-

schen FEigenschaften des semi-Lagrangeschen Schemas liegt.

In den obersten Modellschichten zeigt ATTILA einen schnelleren vertikalen Trans-
port als das semi-Lagrangesche Schema, der zwar zu Beginn der Simulation gut
mit den Beobachtungen iibereinstimmt, aber ab ungefdhr dem Jahr 1966 stirker

von diesen abweicht als das semi-Lagrangesche Schema. Eine Beurteilung ist hier
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schwierig, da die obersten Schichten in ECHAM als “Dampfungsschicht” fungieren,
um eine kiinstliche Reflexion von Wellen am Modelloberrand zu verhindern (Ro-
eckner et al., 1996) und somit eine “unphysikalische” Komponente enthalten. Die
geringe Anzahldichte der Luftpakete in den obersten Schichten (vgl. Abbildung 2.1)
spielt auch eine Rolle, wenn auch keine dominante, da eine Simulation mit 3facher

Anzahl nur teilweise Verbesserungen brachte.

Eine Sensitivitdtsstudie zeigte, dass die in ATTILA gewihlte Parameterisierung der
Diffusion (zusammen mit der Modellversion mit abgeschalteter Diffusion) die beste
Ubereinstimmung mit den Beobachtungen erzeugte. Dabei ist bemerkenswert, dass
eine Erhohung der Diffusion in ATTILA nicht den gleichen Effekt wie im semi-
Lagrangeschen Schema, namlich eine Erhéhung des Abwirtsflusses, zur Folge hat,
was bedeutet, dass dieser Effekt in den spezifischen numerischen Eigenschaften des

semi-Lagrangeschen Schemas begriindet liegt.

Neben der expliziten Kontrolle der Diffusion bietet ein Lagrangesches Schema noch
einen weiteren Vorteil: Es ist nimlich nicht an ein bestimmtes Gitter gebunden und
gibt dem Benutzer die Mdoglichkeit, speziell an bestimmte Probleme oder Fragestel-
lungen angepasste Verfahren zur Auswertung der Daten zu benutzen. In diesem
Fall wurde die relativ grobe vertikale Auflosung des ECHAM Modellgitters in der
Stratosphire umgangen, indem die Vertikalprofile direkt aus den Konzentrationen
in den Luftpaketen berechnet wurden, was eine nochmalige Verbesserung, vor allem
zu Beginn der Simulation, brachte. Wie diese Freiheit auch fiir andere Probleme
sinnvoll genutzt werden kann, wird im néichsten Kapitel bei der Berechnung des
Alters der Luft (Kapitel 4) und in Kapitel 5 bei der Berechnung des Stratosphéren-

Troposphéren-Austausches gezeigt werden.

3.5 Simulation von SFg

3.5.1 Quellen und Senken

Schwefelhexafluorid (SFy) ist ein industriell produziertes Gas ohne natiirliche Quel-

26

len®®, und somit rein anthropogenen Ursprungs. Es zeichnet sich durch eine ho-

26In bestimmten Gesteinsarten wurden zwar Spuren von SFg gefunden, jedoch ist der dadurch
verursachte Fluss von SFg in die Atmosphire vernachlissigbar klein (Harnisch und Eisenhauer,
1998).
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he Isolierfihigkeit und durch gute Loscheigenschaften aus, weshalb der Hauptteil
(80%) des produzierten SF, von der Elektroindustrie in gasisolierten Schaltungen
verwendet wird (Ko et al., 1993; Levin und Hesshaimer, 1996). Dort sind auch die
Hauptemissionen zu suchen, weil durch Lecks oder bei Reparatur- und Wartungs-
arbeiten SF in die Atmosphére entweicht. Neuere Verfahren sehen allerdings die
Wiederverwertung von SF bei Wartungsarbeiten vor, was die Emissionen reduziert
(Ko et al., 1993). In Deutschland waren z.B. 1995 die elektrischen Anlagen wegen
ihrer hohen Dichtigkeit nur zu einem geringen Teil (5%) an den SF -Emissionen
beteiligt, die Hauptquellen waren hier Emissionen aus alten Schallschutzfenstern

und Autoreifen (Mahrenholz, 1997).

SF ist duflerst langlebig und hat in der Troposphére und Stratosphére keine be-
kannten Senken. Fiir den Abbau in der Meso- und Thermosphéire kommen mehrere
Moglichkeiten, wie Reaktionen mit O('D), OH und H, Absorption von sehr kurzwel-
liger Strahlung (A < 130 nm) oder Reaktionen mit freien Elektronen in Betracht, die
aber zum grofen Teil noch unverstanden sind. Ravishankara et al. (1993) schitzten
die Lebenszeit von SF, mit 3200 Jahren ab, Morris et al. (1995) geben eine unte-
re Abschitzung von 800 Jahren an. Aufgrund der hohen Lebensdauer nimmt der
SF¢-Gehalt in der Atmosphire stetig zu. Messungen am Boden zeigen einen na-
hezu ungebrochenen quadratischen Anstieg der Konzentrationen an, was auf einen
linearen Anstieg in den Emissionen schliefien ldsst (Maiss und Levin, 1994; Maiss

et al., 1996; Geller et al., 1997).

SF, ist eines der stirksten bekannten Treibhausgase mit einem GWP?" von ca.
22000 bei einem Zeithorizont von 100 Jahren (Ko et al., 1993). Dennoch leistet es
zurzeit keinen signifikanten Beitrag zum anthropogenen Treibhauseffekt, weil der
SF¢-Gehalt in der Atmosphére sehr gering (< 4 pptv) ist (Ko et al., 1993; Rinsland
et al., 1990).

Wegen der langen Lebensdauer, einer ausschliefilich anthropogenen Quelle am Bo-
den und einer relativ einfachen Messbarkeit (Geller et al., 1997; Rinsland et al.,
1990) ist SF ein idealer Spurenstoff, um Transportprozesse von der Troposphére

in die Stratosphire und das sogenannte “Alter” der Luft (siehe Kapitel 4) zu un-

2"Globales Erwarmungspotenzial: Index fiir das Treibhauspotenzial eines Gases bezogen auf
CO3, kombiniertes Ma$ fiir die Lebensdauer eines Gases und seine Fahigkeit die Infrarotstrahlung
der Erde zu absorbieren (IPCC, 1990, S. iii-364).
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tersuchen.

3.5.2 Aufbau des Simulationsexperimentes

Maiss et al. (1996) présentierten Messungen der Bodenkonzentrationen von SF,
an verschiedenen Stationen und leiteten mit Hilfe eines einfachen 2-Boxen-Modells
den zeitlichen Verlauf der globalen Emissionsrate und der mittleren hemisphéri-
schen Bodenkonzentrationen her. Dabei zeigte sich, dass sich die Messungen am
besten mit einem quadratischen Anstieg der Bodenkonzentrationen und dement-
sprechend einem linearen Anstieg der globalen Emissionen beschreiben lassen. Die
freien Parameter des Modells wurden dabei durch Anpassung der Losungskurven

an die Beobachtungen ermittelt. Hierbei ergab sich fiir die globale Emissionsrate
E(t) = 0.2 (t — 1966) [Gg/a],

wobei ¢ die Zeit in Jahren seit Christi Geburt?® angibt. Wie in dem Modell-
vergleichsprojekt TransCom (Denning et al., 1999) werden auch hier die SF-
Emissionen geographisch anhand des Stromverbrauchs der einzelnen Lénder (Ver-
einte Nationen, 1994) und innerhalb der Liander anhand der Bevoélkerungsdichte
(Tobler, 1995) verteilt. Dieser Datensatz wurde auf das ECHAM-Gitter iibertra-
gen (Kjellstrom et al., 2000) und ist in Abbildung 3.12 gezeigt. Ungefihr 95% der

Emissionen sind dabei auf der Nordhalbkugel zu finden.

Das Experiment wurde mit den Randbedingungen am 1. Oktober 1970 gestartet
und iiber 25 Modelljahre gerechnet. Es wurde keine Senke fiir SFy; angenommen,
und die Emissionen wurden jeden Monat neu jeweils fiir den 15. des Monats wie
oben beschrieben berechnet und wihrend des Monats konstant gehalten. Geméf
den Berechnungen von Maiss et al. (1996) wurden hemisphérische Anfangskonzen-

trationen von 0.112 bzw. 0.0654 pptv fiir die Nord- bzw. Siidhalbkugel benutzt.

3.5.3 Ergebnisse der Simulation und Diskussion

i. Stationsmessungen. Maiss et al. (1996) présentierten Langzeitmessungen
der Bodenkonzentration von SF; an den vier Stationen Neumayer (Antarktis,

71°S, 8°W, 42 m iiNN), Cape Grim (Tasmanien, 41°S, 145°0, 94 m iiNN), Izafia

28t = 1992.0 entspricht z. B. dem 1. Januar 1992, 0:00 Uhr.
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Abbildung 3.12: Geographische Verteilung der SFg-Emissionsdichte. Die aktuelle Emis-
sion ergibt sich durch Multiplikation der Emissionsdichte mit der globalen Emissionsrate.

Einheit: 10~ m=2.

(Teneriffa, Kanarische Inseln, 28°N, 16°W, 2367 m {iNN) und Alert (Kanada, 82°N,
63°W, 187 m iiNN), und gelegentliche Messungen an der Station Fraserdale (Kana-
da, 50°N, 82°W, 200 m iiNN). Diese sind in Abbildung 3.13a mit den von ATTILA
berechneten, global bzw. hemisphérisch gemittelten Bodenkonzentrationen vergli-
chen. Die berechneten Konzentrationen stimmen iiber den gesamten Zeitraum sehr
gut mit den Beobachtungen iiberein und sind fast identisch mit den von Maiss et al.
(1996) berechneten Regressionsparabeln, die ebenfalls in Abbildung 3.13a gezeigt
sind. Die gute Ubereinstimmung bleibt auch erhalten, wenn die Beobachtungen
mit den modellierten Zeitreihen an den jeweiligen Stationen verglichen werden.
Abbildung 3.13b zeigt diese fiir den Zeitraum von 1990 bis 1995 an den Stationen
Fraserdale, Izaia und Neumayer. Abgesehen von einer erhéhten Variabilitéit in den
modellierten Zeitreihen werden die Beobachtungen gut wiedergegeben. Auch sind
die in Fraserdale berechneten Konzentrationen konsistent hoher als in Izana, was

durch die Messungen bestétigt wird.

ii. Meridionale Profile iiber dem Atlantik und Pazifik. Im Rahmen des
Bromine Latitudinal Air-Sea Transect 1994 (BLAST 1994) Projektes wurden vom
NOAA Climate Monitoring and Diagnostics Laboratory zwei meridionale Profile

von SFy an Bord eines Schiffes in hoher zeitlicher Auflosung gemessen. Die bei-
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Abbildung 3.13: Modellierte und beobachtete Bodenkonzentrationen von SFg. a) Fiir
ATTILA sind drei Kurven gezeigt, die global (Mitte) und fiir die Nord- bzw. Siidhalbkugel
(oben bzw. unten) gemittelte Bodenkonzentration. Die beiden gestrichelten Kurven sind
die von Maiss et al. (1996) berechneten Parabeln fiir die mittlere Bodenkonzentration
auf der Nord- bzw. Siidhalbkugel. b) Ausschnitt aus Abbildung a) fiir den Zeitraum
1990-1995, wobei die Beobachtungen mit den an den jeweiligen Stationen modellierten

Zeitreihen verglichen sind. Einheit: pptv.

den Fahrten fanden im Februar und November 1994 statt und waren jeweils Nord-
Stid-Durchquerungen des Ostpazifiks bzw. des Atlantiks. Dabei wurden iiber 1500
Messungen mit einer zeitlichen Auflosung von ungefihr einer Stunde durchgefiihrt.
Diese sind in Geller et al. (1997) beschrieben und elektronisch verfiighar?®. In
Abbildung 3.14 sind die gemessenen Profile mit den von ATTILA und dem semi-
Lagrangeschen Schema berechneten, iiber den jeweiligen Monat gemittelten Profilen

verglichen.

Dabei fillt auf, dass das semi-Lagrangesche Schema wie auch schon im 2?*?Rn-
Experiment grundsitzlich hohere Bodenkonzentrationen berechnet als ATTILA.
Auch in diesem Fall stimmen die von ATTILA berechneten Werte besser mit den
Messungen {iiberein, so dass auf eine zu schwache vertikale Durchmischung im semi-
Lagrangeschen Schema zu schlieflen ist. Ferner ist die Variabilitdt in ATTILA deut-
lich grofler als im semi-Lagrangeschen Schema. Verglichen mit den Beobachtungen
scheint die Variabilitdt in ATTILA realistischer zu sein, doch kann diese Uber-
einstimmung auch zufélliger Natur sein, weil sich in der untersten Modellschicht

relativ wenig Luftpakete befinden (vgl. Abbildung 2.1). Bedingt durch die héheren

2ftp://ftp.cmdl.noaa.gov/noah/sf6/
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Abbildung 3.14: Beobachtete und berechnete Meridionalprofile der SFg-Bodenkonzen-
tration. Die modellierten Profile sind fiir die Lingengrade 161°W (Pazifik) und 30°W
(Atlantik) gezeigt, wobei die Fehlerbalken die Standardabweichung der einzelnen (iiber

12 Stunden gemittelten) Werte vom Monatsmittel anzeigen. Einheit: pptv.

Schwankungen ist in ATTILA auch der Sprung von niedrigen siidhemisphérischen
Konzentrationen zu hoheren Werten auf der Nordhemisphére nicht so deutlich sicht-
bar wie in den Messungen oder im Atlantikprofil des semi-Lagrangeschen Schemas.

Im Groflen und Ganzen werden jedoch die Messungen recht gut wiedergegeben.

iii. Vertikalprofile. In Abbildung 3.15 sind die von Harnisch et al. (1996) bei
Ballonaufstiegen gemessenen Vertikalprofile zusammen mit den modellierten Pro-
filen dargestellt. Die Messungen fanden dabei an den Orten Hyderabad (Indien,
17°N, 78°0), Aire sur I’Adour (Frankreich, 44°N, 1°W) und Kiruna (Schweden,

68°N, 21°0) in den Jahren 1987, 1992, 1993 und 1995 statt.

Wie im '“C-Experiment fillt auch hier auf, dass die berechneten Profile unter-
halb von ca. 15 km recht gut mit den Beobachtungen {ibereinstimmen, und ober-
halb davon die beiden Transportschemata ein entgegengesetztes Verhalten zeigen.
Wihrend in ATTILA der vertikale Transport in der Stratosphére zu schnell ist und
die Beobachtungen iiberschitzt werden, ist im semi-Lagrangeschen Schema genau
das Gegenteil der Fall. Besondere Aufmerksamkeit verdienen dabei die Profile bei
Kiruna: Jedes Transportschema produziert hier sowohl im Friihjahr 1992 als auch
im Frithjahr 1995 jeweils die gleiche vertikale Profilform, wobei das spitere Profil
lediglich bedingt durch den 3-jdhrigen Abstand zu héheren Werten hin verschoben

ist. Die Beurteilung, welche der beiden Profilformen die Beobachtungen besser re-
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Abbildung 3.15: Beobachtete und berechnete Vertikalprofile von SFg. Die modellierten
Profile sind dabei iiber den jeweiligen Monat gemittelt (das Profil fir Kiruna 1992 ist
iiber die Monate Januar bis Mérz gemittelt). Einheit: pptv.

préasentiert, ist hierbei schwierig. Die Profile im Jahr 1992 wurden im Wesentlichen
innerhalb des Polarwirbels gemessen (Harnisch et al., 1996) und werden besser durch
das semi-Lagrangesche Profil reprisentiert, wihrend das Profil im Jahr 1995 aufler-
halb des Polarwirbels gemessen wurde und besser durch das Lagrangesche Profil
reprasentiert wird. Eine Analyse der potentiellen Vorticity in ECHAM ergab, dass
sich im betrachteten Zeitraum Kiruna meistens innerhalb (oder am Rand) des Po-
larwirbels befand (ohne Abbildung; zur Analyse des Polarwirbelrands in ECHAM
siehe auch Grewe, 1997, Kap. 6), so dass in diesem Fall das semi-Lagrangesche Pro-
fil die Messungen besser wiedergibt. Allerdings scheint der Unterschied zwischen
den beiden Profilen eher von grundsitzlicher Natur zu sein, da dieser auch in nied-
rigeren Breiten und im *C-Experiment zu sehen ist. Hierzu ist noch zu bemerken,
dass der Bereich oberhalb von 15 km lediglich durch 5 Modellschichten aufgelost ist,
wobei die obersten 3 Schichten (ca. > 19 km) als Dampfungszone am Modellrand
fungieren und der Transport dort mit unphysikalischen Effekten belastet ist. Unter-
halb dieser Zone ist aber die Ubereinstimmung mit den Beobachtungen gut. Eine
weitergehende Untersuchung der stratosphérischen SF-Konzentrationen und eine
Diskussion der moglichen Griinde fiir die Abweichungen von den Beobachtungen

wird im néchsten Kapitel bei der Behandlung des Alters der Luft stattfinden.
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3.6 Zusammenfassung der Experimente

In den vorangegangenen Abschnitten wurden vier Experimente mit passiven Spu-
renstoffen vorgestellt, ndmlich ein fiktiver Spurenstoff, der in grober N#herung
Stickoxide aus tropischen Blitzen reprisentieren soll, ?*?Rn, “C aus den Atom-
waffentests der 50er und 60er Jahre und SF. Alle Experimente wurden mit dem
Zirkulationsmodell ECHAM4 gerechnet, und zwar sowohl mit dem standardméfig
in ECHAM enthaltenen, semi-Lagrangeschen Transportschema als auch mit dem im
Rahmen dieser Arbeit entwickelten, rein Lagrangeschen Transportschema ATTILA.
Ein Vergleich dieser beiden Transportschemata ist besonders aufschlussreich, weil
Unterschiede in den berechneten Spurenstoffverteilungen dann ausschliefllich auf
die verschiedenen numerischen Eigenschaften der beiden Schemata zuriickzufiihren
sind, und so Informationen iiber die Modelldynamik gewonnen werden kénnen. Um
aber den Kontakt zur Wirklichkeit nicht zu verlieren, wurden hauptséchlich reale
Spurenstoffe mit relativ gut bekannten Quellen und Senken benutzt, so dass auch
eine Bewertung der Ergebnisse und der Unterschiede zwischen den beiden Trans-

portschemata erfolgen kann.

Die vorgestellten Experimente dienen also zwei Zwecken: Erstens soll damit das
vollig neu entwickelte, aus einem recht umfangreichen Programmcode (> 7000 Zei-
len) bestehende Transportschema ATTILA validiert und hinsichtlich der Rea-
litditsndhe bewertet werden. Zweitens kann durch den Vergleich zweier so unter-
schiedlicher Transportschemata abgeschitzt werden, ob Abweichungen von den Be-
obachtungen im Transportverhalten von ECHAM durch die numerischen Eigen-
schaften des semi-Lagrangeschen Schemas verursacht sind, oder ob die Ursachen in
der Modellzirkulation selber liegen. Solche Informationen sind besonders bei der

Planung von Verbesserungen und der Weiterentwicklung von ECHAM hilfreich.

Wo liegen nun die Unterschiede zwischen dem semi-Lagrangeschen Schema und
ATTILA? Der wichtigste Unterschied ist zweifellos die numerische Diffusion. Das
semi-Lagrangesche Schema in ECHAM erwies sich auch im Vergleich zu zahlreichen
anderen Modellen als sehr diffusiv (vgl. Abschnitt 3.1), wihrend ein rein Lagrange-
sches Transportschema iiberhaupt keine numerischen Diffusion aufweist. Hier sind
also auch die grofiten Unterschiede zu erwarten. Dariiber hinaus ist in ATTILA die

Grenzschichtturbulenz anders parameterisiert als im semi-Lagrangeschen Schema,
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was sich hauptsichlich auf die bodennahen Konzentrationen auswirkt. Ferner muss
auch die Parameterisierung der subskaligen Konvektion betrachtet werden. Diese
ist zwar in beiden Schemata gleich parameterisiert, aber es ist nicht ohne weiteres
moglich, eine gitterpunktsbasierte Parameterisierung auf ein trajektorienbasiertes

Transportschema zu iibertragen (vgl. Kapitel 2.4.5).

Das ?*?Rn-Experiment zeigte, dass der vertikale Transport von der Grenzschicht in
die freie Atmosphére bei beiden Transportschemata gleich effektiv ist, und auch
ein Vergleich der Vertikalprofile mit Beobachtungen ergab, dass beide Modelle ein
realistisches Verhalten zeigen. Lediglich bei den bodennahen Konzentrationen er-
zeugten beide Modelle abweichende Resultate. Die Grenzschichtparameterisierung
in ATTILA tendiert zu einer stirkeren Durchmischung der Grenzschicht und so-
mit zu niedrigeren Bodenkonzentrationen als das semi-Lagrangesche Schema. Die
Werte von ATTILA stimmen dabei besser mit den Beobachtungen iiberein. Zwar
kann diese Aussage fiir das 2 Rn-Experiment nicht endgiiltig getroffen werden, weil
moglicherweise die globale Emissionsrate von #22Rn zu hoch gewé#hlt wurde, doch
findet man dieses Ergebnis auch im SF -Experiment, wo die Emissionen besser

bekannt sind.

Ein weiterer wichtiger Unterschied ergibt sich im meridionalen Transport in der
oberen Troposphire und unteren Stratosphére. Sowohl das “tropische Blitze”- als
auch das ??2Rn-Experiment zeigten, dass in ATTILA der Transport von den Tro-
pen zu hoheren Breiten weitaus schwécher ist als im semi-Lagrangeschen Schema.
Zwar sind hier keine Beobachtungsdaten zum Vergleich verfiighar, doch stimmen
die von ATTILA berechneten Verteilungen besser mit einer Vielzahl anderer Mo-
delle iiberein, die an Modellvergleichsstudien teilnahmen (vgl. Danilin et al., 1998;
van Velthoven et al., 1997; Jacob et al., 1997). Daraus ist zu schlielen, dass die
mittlere Meridionalzirkulation in ECHAM durchaus mit der anderer Modelle zu ver-
gleichen ist, und der scheinbar schnellere Transport durch die numerische Diffusion

des semi-Lagrangeschen Schemas hervorgerufen wird.

Ebenso verhilt es sich im *C-Experiment beziiglich des Abwértsflusses durch die
subtropische Tropopause: Das semi-Lagrangesche Schema erzeugt bei 30°N einen
im Vergleich zu den Beobachtungen zu starken Fluss von der Stratosphire in die
Troposphire. ATTILA hingegen kann die anfinglich starken vertikalen Gradien-

ten besser erhalten und zeigt vor allem unterhalb von 15 km eine gute Uberein-
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stimmung mit den Beobachtungen, so dass man nicht auf eine zu starke Meridio-
nalzirkulation in ECHAM schlieflen kann. Dabei ist es bemerkenswert, dass eine
Erhéhung des Austausches zwischen den Luftpaketen in ATTILA (die &hnlich ei-
ner erhohten Diffusion wirkt) zwar bewirkt, dass das ausgepriigte Maximum in ca.
20 km Hohe schneller ausgegldttet wird, aber keine unrealistische Erhéhung der
“(C-Konzentrationen unterhalb von 15 km verursacht. Diese Erhhung unterhalb
von 15 km und somit auch der zu starke Abwirtsfluss durch die subtropische Tro-

popause ist also eine ganz spezifische Eigenschaft des semi-Lagrangeschen Schemas.

Zusammenfassend kann gesagt werden, dass das neu entwickelte Transportschema
ATTILA zufriedenstellende Resultate liefert. In vielen Fallen produziert es dhnliche
Werte wie das semi-Lagrangesche Schema, jedoch konnten auch in einigen Aspek-
ten, wie oben erlautert, Verbesserungen erzielt werden, die im Wesentlichen darauf
griinden, dass ATTILA als rein Lagrangesches Transportschema numerisch nicht-
diffusiv ist. Demgegeniiber steht ein um den Faktor 2.5 erhohter Rechenzeitbedarf,
der den Einsatz von ATTILA nur bei einer grofleren Anzahl zu transportierender

Spurenstoffe rentabel macht (vgl. Abschnitt 2.4.9).

Ein zusétzlicher Vorteil von ATTILA liegt in einer hoheren Flexibilitéit bei der
Datenauswertung: Da zur Berechnung des Transportes eine Vielzahl von Trajek-
torien berechnet werden, liefert ATTILA mehr Informationen als ein herkommli-
ches Transportschema (was den erhdhten Rechenzeitbedarf plausibel macht). Im
U (C-Experiment wurde bereits gezeigt, wie man durch individuelle Auswertung der
Trajektorien zu besseren Ergebnissen gelangen kann. Damit sind die Méglichkeiten
aber noch nicht erschépft: In den néchsten beiden Kapiteln soll nun gezeigt wer-
den, wie man durch geeignete Analyse der von ATTILA berechneten Trajektorien
Informationen zu globalen Transportvorgéngen — wie z. B. zur Altersstruktur der
Stratosphére (Kapitel 4) oder zum Stratosphiren-Troposphiren-Austausch (Kapi-
tel 5) — gewinnen kann, die Eulerschen bzw. semi-Lagrangeschen Transportmodel-

len nicht oder nur auf sehr unanschauliche Art und Weise zugénglich sind.
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4.1 Hintergrund

Ein beliebtes Maf} zur Charakterisierung des Transportes in der Stratosphére ist das
sogenannte “Alter” der stratosphirischen Luft. Darunter versteht man die Zeit, die
vergangen ist, seit ein stratosphérisches Luftpaket zum letzten Mal mit der Tro-
posphire in Kontakt gekommen ist. Da troposphérische Luft hauptséichlich an
der tropischen Tropopause in die Stratosphére gelangt (z. B. Holton, 1990; Brewer,
1949; oder Kapitel 5), ist man versucht, das Alter eines Luftpaketes mit der Trans-
portzeit von der tropischen Tropopause bis zum Ort des Paketes zu identifizieren.
Allerdings vermischt sich ein Luftpaket in der Stratosphére sehr schnell mit anderen
Paketen, so dass es am Zielort aus vielen verschiedenen Komponenten besteht, die
alle auf verschiedenen Wegen dorthin gelangt sind und somit verschiedenes Alter
haben. Es ist daher passender, von einem Altersspektrum an einem bestimmten
Ort in der Stratosphire zu sprechen, wobei dann das mittlere Alter I' das erste Mo-
ment (der Erwartungswert) dieser Verteilung ist. Hall und Plumb (1994) legten die
mathematischen Grundlagen fiir diese Theorie und zeigten auch, wie durch Spuren-
stoffmessungen das mittlere Alter berechnet werden kann. Fiir einen Spurenstoff,
der keine Senke in der Stratosphére besitzt und dessen Konzentration an der Tro-
popause iiber einen hinreichend langen Zeitraum linear angestiegen ist, ist ndmlich
das mittlere Alter I'(7) an einem bestimmten Ort in der Stratosphire genau die
Zeit, mit der die Spurenstoffkonzentration an diesem Ort der Konzentration an der

tropischen Tropopause hinterher hinkt (vgl. Anhang E). Es gilt also
c(tyt) = crp(t — T'(7)),

wobei ¢ die Spurenstoffkonzentration und crp die Spurenstoffkonzentration an der
tropischen Tropopause bezeichnet. Da ein Spurenstoff meistens am Boden besser
dokumentiert ist als an der Tropopause, benutzt man zur Berechnung des Alters
meist den zeitlichen Verlauf der iiber eine bestimmte Region R gemittelten Kon-
zentration cg. Dazu muss man dann die Zeit 01" kennen, die ein Signal von der

Region R bis zur tropischen Tropopause benétigt, um aus der Beziehung

c(7,1) = ex(t — T(7) — 6T)

85
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Messungen der Spurenstoffkonzentration in der Stratosphire in das mittlere Alter

umzurechnen.

SF erfiillt ndherungsweise die oben genannten Bedingungen fiir einen solchen “chro-
nologischen Tracer”. Die Konzentrationen am Boden sind gut dokumentiert (Maiss
et al., 1996; vgl. Abbildung 3.13), allerdings ist der Anstieg nicht linear, sondern
leicht quadratisch. Dadurch wird das mittlere Alter unterschétzt. Volk et al. (1997)
zeigten unter bestimmten Annahmen iiber das zweite Moment des Altersspektrums,
dass der dadurch gemachte Fehler erst bei Luftmassen ab einem Alter von 3 bis
4 Jahren signifikant ist und bei einem Alter von 6 Jahren ungefihr ein halbes Jahr
betragt. In Anhang E werden einige theoretische Grundlagen zum Alter der Luft
zusammenfassend erldutert, und mittels Lagrangeschen Berechnungen eine Fehler-
abschétzung durchgefiihrt. Dabei kommt man sogar auf geringere Werte als Volk

et al. (1997).

Der Vorteil eines Lagrangeschen Transportschemas ist, dass man das Alter der Luft
nicht iiber den Umweg einer Spurenstoffsimulation berechnen muss, sondern sogar
das gesamte Altersspektrum — welches Messungen nicht zugénglich ist — dadurch
gewinnt, indem man jedes Luftpaket mit einer “Uhr” versieht, die immer dann
zuriickgestellt wird, wenn das Luftpaket in der Troposphire ist (vgl. Kida, 1983).
Im Gegensatz dazu ist die Berechnung des Altersspektrums in einem Eulerschen Mo-
dell sehr unanschaulich und nur mit Hilfe der Theorie in Anhang E zu verstehen, da
man hierzu einen Spurenstoff mit einer Randbedingung in Form einer §-Funktion
simulieren muss (vgl. Hall et al., 1999; Hall und Waugh, 1997). Eine solche Rand-
bedingung impliziert ferner starke Gradienten, die besonders bei Eulerschen und

semi-Lagrangeschen Transportschemata zu numerischen Fehlern fiihren.

In den folgenden Abschnitten wird daher das mittlere Alter sowohl indirekt (mit
Hilfe von SF) als auch direkt (mit Hilfe von Trajektorien) berechnet und mitein-
ander verglichen. Ferner werden Altersspektren priisentiert, und gezeigt, wie sich

damit neue Informationen iiber den Transport in der Stratosphére gewinnen lassen.

4.2 Das Alter der Luft aus SFg-Simulationen

Abbildung 4.1 zeigt das zonal gemittelte Alter der Stratosphére fiir die Monate
Januar, April, Juli und Oktober. Dabei wurden die von ATTILA simulierten, zo-
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nal und {iber den jeweiligen Monat gemittelten SF -Konzentrationen des Modell-
jahres 20 benutzt, und anhand der Regressionsparabel aus Anhang E.3.1 (Glei-
chung E.10) der Zeitunterschied zur global gemittelten Bodenkonzentration berech-
net. Die im Folgenden préisentierten Altersangaben beziehen sich also sédmtlich
auf die global gemittelte Bodenkonzentration und nicht auf die Konzentration an
der tropischen Tropopause. Um das stratosphérische Alter der Luft zu erhalten,
muss man von den angegebenen Werten ungefihr ein halbes Jahr abziehen, weil in
ATTILA die SF4-Konzentration bei 110 hPa in den Tropen der globalen Bodenkon-

zentration um ca. 0.4 Jahre hinterher hinkt.

Erwartungsgemaif ist die Luft in der unteren Stratosphére in den Tropen am jiing-
sten und wird zu héheren Breiten bzw. Hohen hin dlter. Gut sichtbar ist auch die
Ausbildung des Polarwirbels auf der jeweiligen Winterhalbkugel, die sich — bedingt
durch das Absinken SF -armer Luft — in einem hoheren Alter manifestiert. Speziell
auf der Siidhalbkugel bildet sich im Friihling ein sehr starker meridionaler Altersgra-
dient zwischen 40°S und 50°S aus, der auf eine effektive Transportbarriere schlieflen
lasst. Das sehr hohe Alter oberhalb von 30 hPa in polaren Breiten ist allerdings
eher ein kiinstliches Ergebnis, das hochstwahrscheinlich auf die geringe Anzahl von
Luftpaketen in dieser Region (vgl. Abbildung 2.1) und den Glittungsalgorithmus
(Abschnitt 2.4.8) zuriickzufiihren ist (vgl. ndchsten Abschnitt, Abbildung 4.2).

4.3 Das Alter der Luft aus Trajektorienrechnungen

In einem rein Lagrangeschen Transportschema bietet sich noch eine weitere Metho-
de, das Alter der Luft zu berechnen, an, die dem Problem auf kanonische Art und
Weise begegnet. Dazu versieht man jede Trajektorie mit einer Uhr, die jedesmal
zuriickgestellt wird, wenn sich das Luftpaket in einer bestimmten Region, wie z. B.
der Grenzschicht oder der Tropopause, befindet. Die Verteilung der Transportzeiten
— und somit auch das Altersspektrum — kann dann an einem Ort in der Strato-
sphiire direkt abgelesen werden, ohne zusitzliche Annahmen (wie z. B. ein linearer

Anstieg der troposphérischen Konzentration im Falle von SFy) treffen zu miissen.

In Abbildung 4.2 ist das auf diese Weise berechnete mittlere Alter der Luft fiir die
vier Jahreszeiten gezeigt, wobei die Uhren jeweils in der planetaren Grenzschicht

zuriickgestellt wurden. Damit sind die berechneten Werte in Abbildung 4.2 und 4.1
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Abbildung 4.1: Das mittlere Alter der Luft (in Jahren) fiir die Monate Januar, April,
Juli und Oktober. Der Berechnung zugrunde gelegt wurden die zonal gemittelten SFg-
Konzentrationen des Modelljahres 20 (1989) und die Regressionsparabel der globalen
Bodenkonzentration, siehe Text. Der Isolinienabstand betragt 0.25 a (bis 4 a) bzw. 1 a

(ab 5 a).

vergleichbar. Eine weitere Rechnung, bei der die Uhren jeweils an der isentropen
Fliche =380 K zuriickgestellt wurden®’, ergab nahezu exakt dieselben Verteilun-
gen, nur mit um 3 Monate geringeren Werten (ohne Abbildung). Dies bedeutet,
dass die Verteilung der Transportzeiten von der planetaren Grenzschicht zur tropi-
schen Tropopause keine sehr grofle Variabilitit aufweist und ein scharfes Maximum

bei ungefiihr 0.25 a besitzt®' (siehe Abbildung 4.3).

30Diese Fliiche fillt in den Tropen mit der Tropopause zusammen, und liegt in den Extratropen

iiber der Tropopause, siche Kapitel 5.
31Die berechneten Werte fiir das mittlere Alter sind eigentlich die Erwartungswerte einer Faltung

des Altersspektrums mit der Verteilung der Transportzeiten von der Grenzschicht zur tropischen
Tropopause, die sich nur dann um eine Konstante vom mittleren Alter unterscheiden, wenn letztere

Verteilung eine §-Funktion ist.
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Abbildung 4.2: Mittleres Alter der Luft fiir die vier Jahreszeiten, berechnet aus der
Transportzeit von der planetaren Grenzschicht zum jeweiligen Ort, siehe Text fiir Details.

Einheit: a.

Da hier nicht — wie sonst in der Literatur iiblich — Riickwértstrajektorien, sondern
Vorwirtstrajektorien gerechnet wurden, war eine gewisse Vorlaufzeit nétig, bis alle
Uhren initialisiert waren. In diesem Falle wurden aus einem Lauf von ATTILA
iiber 25 Jahre die letzten 10 Jahre ausgewertet, wobei die Daten auf ein Gitter mit
einer vertikalen Auflésung von 10 hPa und einer meridionalen Auflésung von 2°

iibertragen wurden.

Die berechneten Verteilungen in Abbildung 4.2 und 4.1 sind sich weitgehend &hn-
lich, wobei der augenfilligste Unterschied in polaren Breiten oberhalb von 30 hPa
zu finden ist. Die aus den SFj-Konzentrationen berechneten, sehr hohen Wer-
te auf der jeweiligen Winterhalbkugel werden von den Trajektorienberechnungen
nicht wiedergegeben, was die These erhéirtet, dass dies ein kiinstliches Ergebnis ist
(siehe oben). Desweiteren fillt auf, dass die Trajektorienmethode geringfiigig nied-

rigere Werte liefert. Dies ldsst sich dadurch erkldren, dass beide Altersverteilungen
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Abbildung 4.3: Verteilung der Zeit seit Verlassen der planetaren Grenzschicht (“Alters-
spektrum bzgl. Erdoberfliiche”) am Aquator bei 100 hPa (tropische Tropopause) fiir den
Sommer bzw. Winter. Die waagrechten und senkrechten Linien geben jeweils den Mit-
telwert + eine Standardabweichung an. Es wurden Trajektorien aus 10 Modelljahren

ausgewertet, und die Transportzeiten in 1 Monat grofie Klassen eingeteilt.

beziiglich der Erdoberfliche berechnet wurden, und die Laufzeit 6T (vgl. Anhang E)
vom Boden zur tropischen Tropopause fiir die beiden Methoden unterschiedlich ist:
Der Unterschied im mittleren Alter ist ndmlich bereits an der tropischen Tropo-
pause sichtbar. Der Grund fiir den Unterschied in 01" liegt darin, dass bei der
Trajektorienmethode 0I' direkt die mittlere Transportzeit von der Grenzschicht zur
tropischen Tropopause darstellt (Abbildung 4.3), wihrend bei der SF;-Methode 6"
aus den SFs-Konzentrationen abgeleitet wird. Die SF-Konzentrationen am Boden
héngen aber empfindlich von der gewihlten Grenzschichtparameterisierung ab (vgl.

Kapitel 3.3).

Die Trajektorienmethode liefert also das Alter, das den Modelltransport am rea-
listischsten beschreibt, da man die Transportzeiten ohne zusétzliche Annahmen

direkt ablesen kann.

4.4 Vergleich mit Beobachtungen und Diskussion

Da das mittlere Alter der Luft nicht direkt gemessen werden kann, muss es aus
Messungen von geeigneten Spurenstoffen berechnet werden. Hierzu eignen sich
besonders CO,, (Bischof et al., 1985; Schmidt und Khedim, 1991) und SF,. Da-
bei werden entweder Vertikalprofile bei Ballonaufstiegen gemessen (Harnisch et al.,
1996, 1998; Patra et al., 1997; Strunk et al., 2000) oder auf In-situ-Messungen
vom Flugzeug aus zuriickgegriffen (Elkins et al., 1996; Boering et al., 1996). Ein

allgemeiner Vergleich der Messungen mit den Modellergebnissen zeigt, dass das be-
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obachtete Alter generell vom Modell unterschéitzt wird. In 20 km Hohe ist dabei
die Ubereinstimmung noch recht gut: Tabelle 4.1 zeigt die von Park et al. (1999)
zusammenfassend dargestellten Beobachtungen, die aus einem Meridionalprofil in
19-20 km Hohe und mehreren Vertikalprofilen bestehen. Das Modell gibt zwar den
beobachteten, schéirferen meridionalen Gradienten im Friihjahr auf der Siidhalbku-
gel (SON) wieder, allerdings befindet sich dieser im Modell zwischen 40°S und 50°S
(Abbildung 4.2, SON), wihrend er sich in den Beobachtungen zwischen 15°S und
30°S befindet. In ECHAMA4 ist also die beobachtete subtropische Transportbarriere

zu schwach ausgeprigt.

In grofleren Hohen ist die Unterschéitzung des Alters deutlicher. Vor allem im
Polarwirbel werden sehr niedrige SF,-Konzentrationen und somit ein sehr hohes
Alter beobachtet, was vom Modell nicht reproduziert wird. Die niedrige Lage
der obersten Modellschicht bei ungefihr 30 km in ECHAM scheint dabei eher ei-
ne untergeordnete Rolle zu spielen, da auch die Mittelatmosphéren-Version von
ECHAM (MA-ECHAM), dessen Oberrand bei ca. 80 km liegt, maximal ein Al-
ter von 4.5 a produziert (Manzini und Feichter, 1999). Allerdings weisen neuere
Studien darauf hin, dass das zu junge Alter in MA-ECHAM durch die Benutzung
des semi-Lagrangeschen Transportschemas bedingt sein kénnte. Eluszkiewicz et al.
(2000) berechneten das Alter der Luft mit dem Mittelatmosphirenmodell SKY-
HI unter Verwendung von verschiedenen Transportschemata, darunter das semi-
Lagrangesche Schema von Williamson und Rasch (1994), das auch in ECHAM4

benutzt wird, und zwei Versionen eines rein Lagrangeschen Transportschemas. Da-

Tabelle 4.1: a) Meridionalprofil des Alters der Luft in 19-20 km Hohe, gemessen im
Oktober-November 1994. b) Zusammenfassung verschiedener gemessener Vertikalprofile
des Alters. Quelle: Park et al. (1999).

a)
Breite 60°S | 30°S | 20°S | 10°S 0° 10°N 20°N | 30°N | 50°N
Alter [a] | 3.5-5| 3.5 | 2-3 | 0.5-1.5 | 0.5 [ 0.5-1.25 | 1.5-2.5 | 2-3 | 3-3.75

b)
Hohe | Tropen | mittlere Breiten | hohe Breiten | Polarwirbel
20 km || 0.5-1.5 2.5-3.5 4.0-4.5 5.5-6.5

24 km || 2.25-3.25 4.5-5.0 4.5-5.0 6.5-8.5
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bei stellte sich heraus, dass das berechnete Alter der Luft empfindlich von der Wahl
des Transportschemas abhingt und dass mit grofler Wahrscheinlichkeit die nume-
rische Diffusion eines Transportschemas fiir die Berechnung eines zu jungen Alters
verantwortlich gemacht werden kann. Insbesondere erzeugte das semi-Lagrangesche
Schema die weitaus jiingsten und im Vergleich zu Beobachtungen unrealistischsten
Altersverteilungen, wahrend mit weniger diffusiven Transportschemata durchaus
realistische Ergebnisse erzielt werden konnten. In diesem Licht betrachtet scheint
es durchaus moglich zu sein, dass die Verwendung von ATTILA (oder eines anderen,

weniger diffusiven Transportschemas) in MA-ECHAM ein hoheres Alter produziert.

Ein weiterer moglicher Grund fiir das hohe beobachtete Alter ist eine Senke von
SFg in der Mesosphére. Die niedrigen SF -Konzentrationen vor allem in der ab-
sinkenden Luft im Polarwirbel wéiren dann nicht durch ein hohes Alter, sondern
durch den Abbau von SF¢ in der Mesosphére zu erkldren. Hall und Waugh (1998)
berechneten mit zwei Mittelatmosphérenmodellen den Transport von SF¢ unter
Beriicksichtigung mehrerer realistischer Senken oberhalb von 60 km und zeigten,
dass dadurch das Alter signifikant iiberschétzt wird. In Abhéngigkeit von der Hohe
betriagt der Fehler bei 68°S bis zu 18% in 20 km Hohe bzw. bis zu 65% in 30 km
Hohe.

Diese These wird auch durch Beobachtungen gestiitzt. Harnisch et al. (1998) be-
rechneten das Alter der Luft aus CO,- und SFs-Messungen, und stellten fest, dass
das mittels SFy berechnete Alter um bis zu 3 Jahre grofier ist als das CO,-Alter.
Strunk et al. (2000) stellten hingegen eine weitgehende Konsistenz zwischen SF-
und CO,-Alter fest. Lediglich ein Messpunkt (Juni 1997, 44°N, 20 hPa) zeigte ein
deutlich héheres SF¢-Alter, wobei durch gleichzeitige H,-Messungen nachgewiesen
werden konnte, dass es sich hierbei um mesosphérische Luft handelte, d. h. um Luft,

in der SF; abgebaut werden konnte.

Ein Vergleich mit anderen Modellen ist nicht minder schwierig. Zwischen den ein-
zelnen Modellen gibt es erhebliche Unterschiede sowohl in der Struktur des Alters
als auch in den absoluten Werten, wie im NASA-Report “Models and Measurements
Intercomparison II” (Park et al., 1999; Hall et al., 1999) deutlich wird. Den Model-
len ist lediglich gemeinsam, dass sie sémtlich — verglichen mit SF;-Messungen —
das Alter der Luft unterschéitzen. Dies ist ein weiterer Hinweis auf eine signifikante

Senke von SFy in der Mesosphire.
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Die Unsicherheiten beziiglich SF; und die grofie Variabilitdt zwischen den Model-
len machen eine Beurteilung schwierig, so dass hier nur abschliefend zu bemer-
ken bleibt, dass ECHAM/ATTILA zumindest zu den Modellen gehért, die unter
Beriicksichtigung aller (CO., und SF) Messungen und mdglicher Fehler ein relativ

realistisches Alter der Luft liefern.

4.5 Altersspektren

Die Berechnung des Alters der Luft mittels Trajektorien liefert nicht nur das mittlere
Alter der Luft, sondern auch — wie schon in Abschnitt 4.3 erwéhnt — das gesamte
Altersspektrum an einem Ort, welches einfach aus der Verteilung der Transportzei-
ten abgelesen werden kann. In Abbildung 4.4 sei deshalb exemplarisch das zonal
gemittelte Altersspektrum bei 50 hPa fiir die vier Jahreszeiten dargestellt. Dabei
wurden wiederum die Transportzeiten seit Verlassen der planetaren Grenzschicht

aus 10 Modelljahren ausgewertet.

Unabhéngig vom Breitengrad ist den Altersspektren gemeinsam, dass sie asymme-
trisch sind, wobei der Modalwert®? kleiner als das mittlere Alter ist. In den Tropen
ist dabei das Altersspektrum sehr schmal mit einem ausgeprigten Maximum bei
0.5-0.75 Jahren (Modalwert), wéhrend das mittlere Alter ca. 1 Jahr betriigt. Zu
hoheren Breiten hin wird das Spektrum breiter. Diese Ergebnisse stimmen quali-
tativ sowohl mit Eulerschen Berechnungen (siehe z.B. Hall et al., 1999; Hall und
Waugh, 1997; Hall und Plumb, 1994) als auch mit friiheren Lagrangeschen Berech-
nungen des Altersspektrums (Kida, 1983) iiberein.

Ferner ist auch — wie schon in Abbildung 4.2 — die Ausbildung eines starken meri-
dionalen Gradienten im mittleren Alter auf der Winterhalbkugel sehr gut sichtbar,
die mit einer Erhchung des Alters im Polarwirbel einhergeht. Die Luft in polaren
Breiten auf der Winterhalbkugel ist dabei ungefdhr um 1 Jahr &lter als die ent-
sprechende Luft am Sommerpol. Bei genauerer Betrachtung der Altersstruktur im
Polarwirbel erkennt man, dass das Altersspektrum dort nicht wie in den Tropen
durch ein einzelnes Maximum (mit anschlieBendem “Schwanz”) charakterisiert ist,

sondern durch mehrere ausgeprigte Maxima im Abstand von einem Jahr. Dieses

32Das ist der Wert im Spektrum mit der groBten Haufigkeit (vgl. Bosch, 1996, S.19).
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Abbildung 4.4: Zonal gemittelte Altersspektren bei 50 hPa fiir die vier Jahreszeiten.
Dabei wurden die Transportzeiten seit Verlassen der Grenzschicht von 10 Modelljahren
ausgewertet. Die y-Achse bezeichnet das Alter (bzw. die Zeit seit Verlassen der Grenz-
schicht) und die Farbskala gibt den Anteil der Trajektorien am jeweiligen Breitenkreis an,
die das entsprechende Alter besitzen. Die schwarze Linie bezeichnet den Erwartungswert

der jeweiligen Spektren und entspricht dem mittleren Alter bei 50 hPa aus Abbildung 4.2.
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Phé&nomen soll nun im Folgenden genauer untersucht werden, wobei der deutliche-

ren Auspriagung wegen lediglich die Siidhalbkugel betrachtet wird.

4.6 Altersstruktur und Dynamik der polaren Stratosphire

In Abbildung 4.5 sind die von 70°S bis 90°S gemittelten Altersspektren fiir den
Hohenbereich von 300 hPa bis 10 hPa dargestellt. Diese Abbildung enthiillt einige
Eigenschaften der Polarwirbeldynamik: Zun#chst ist festzustellen, dass das multi-
modale Altersspektrum (mit mehreren Maxima im Abstand von 1 Jahr) iiber einen
groflen Hohenbereich Bestand hat. Ferner dhneln sich die Spektren fiir April, Juli
und Oktober recht gut, wobei sie lediglich um den entsprechenden Zeitraum ver-
schoben sind (die Maxima befinden sich im April bei 2.25 a, 3.25 a, usw., wihrend
sie sich im Oktober bei 2.75 a, 3.75 a, usw., befinden). Die lisst darauf schlieflen,
dass die betrachtete Region (polwérts von 70°S) iiber den grofiten Teil des Jahres
relativ isoliert ist. Der grofite Austausch findet dabei im Januar bei der Umstellung
von der Winter- zur Sommerzirkulation statt (vgl. Abbildung 4.8), wobei unterhalb
von 40 hPa hauptséichlich 1 Jahr alte Luftmassen in die Polregion gelangen, wihrend
es oberhalb von 40 hPa hauptsichlich 2 Jahre alte Luftmassen sind (vergleiche die
Abbildungen 4.5, Oktober und Januar). Danach dndern sich die Altersspektren fiir

den Rest des Jahres nur noch geringfiigig.

Um den zeitlichen Verlauf des Alters besser zu verdeutlichen, sind in Abbildung 4.6
die Altersspektren fiir 25 hPa und 50 hPa (70°S-90°S) gegen die Zeit geplottet.
Auch hier ergibt sich ein deutliches Bild: Die Altersspektren &ndern sich im Laufe
des Jahres kaum, so dass die Maxima des Spektrums im Diagramm als parallele
Linien im Abstand von einem Jahr erscheinen, die wihrend eines Jahres gerade um
ein Jahr steigen. Dies bedeutet, dass die betrachtete Region fiir den grofiten Teil
des Jahres isoliert ist und kein Austausch stattfindet. Auch ist der Zeitraum des
Jahres, in dem Austausch stattfindet, deutlich aus Abbildung 4.6 ersichtlich. Es ist
nur fiir eine kurze Zeit, ndmlich im Dezember und Januar, dass “junge” Luftmassen
in polare Breiten gelangen. Diese sind bei 50 hPa ca. 1 Jahr und bei 25 hPa ca.
2 Jahre alt. Gleichzeitig verlassen &ltere Luftmassen die betrachtete Region, was
an der Abschwichung der Maxima bei den héheren Werten (3 Jahre und é&lter) zu

erkennen ist. Erstaunlicherweise kehren aber im April (bei 50 hPa) Luftmassen mit
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Abbildung 4.5: Von 70°S bis 90°S gemitteltes Altersspektrum im Hohenbereich von 300
bis 10 hPa, fiir die Monate Januar, April, Juli, Oktober. Anders als in Abbildung 4.4
ist das Altersspektrum hier entlang der x-Achse aufgetragen und ist nicht normiert. Die

Farbskala gibt die Anzahl der in einem Jahr mit dem entsprechenden Alter gefundenen

Trajektorien an.
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Abbildung 4.6: Zeitliche Entwicklung innerhalb eines Jahres des von 70°S bis 90°S
gemittelten Altersspektrums in 25 hPa und 50 hPa Hohe. Wie in Abbildung 4.5 sind
die Altersspektren nicht normiert und geben die absolute Haufigkeit (Anzahl der in der

entsprechenden Region gefundenen Trajektorien) an.

dem gleichen Alter zuriick, wobei noch nicht klar ist, ob es sich hierbei um dieselben
Luftmassen handelt, die 3 Monate vorher die betrachtete Region verlassen haben.
Es ergeben sich also im Wesentlichen drei Fragen, die im Folgenden (fiir 50 hPa)

mittels Trajektorienanalyse gekldrt werden sollen:

1. Woher kommen die jungen, ca. 1 Jahr alten Luftmassen im Dezember?

2. Wohin gehen die &lteren Luftmassen, die im gleichen Zeitraum die betrachtete

Region verlassen?

3. Woher kommen die ca. 3.25 und 4.25 Jahre alten Luftmassen im April, und
handelt es sich um dieselben, die im Dezember die betrachtete Region verlas-

sen haben?

Zur Klarung der ersten Frage sind in Abbildung 4.7a Riickwartstrajektorien ab Ja-
nuar all derer Luftpakete dargestellt, die sich im Laufe des Januar in 70°S-90°S



98

4. Das Alter der stratosphérischen Luft

Pot. Temperatur [K]

b)

Pot. Temperatur [K]

Riickwartstrajektorien von 50 hPa, Jan, 1 a

850
800
750
700
650
600
550
500
450
400

Vorwadrtstrajektorien

850
800
750
700
650
600
550
500
450
400

1. Jan

1. Dez

1 1 1 - 1 1 1

1 1 1 - 1 1

1

1

1 1 1 1 1

-80-70 -60 -50 -40 -30-20-10 O

geogr. Breite

30. Nov

geogr. Breite

von

30. Dez

-80 -70 -60 -50 -40 -30 -20 -10 0 -80 -70 -60 -50 -40 -30 -20 -

geogr. Breite

50 hPa, Nov, 2 a 10 mo

30. Feb

0 -80-70-60 -50 -40 -30 -20 -10

geogr. Breite

1

1 1 1 - 1 1 1

1 3@%@ $W+++

1 1 1 - 1 1

1

+ +
A_#‘t
ES

1

1

+ o+ +
e

A
*w

+

mﬁ; A

il
4 *H
#}a{; f“ ++
+

1 1 1 1 1

1

=+ + +
+ %
¥ +*

)
+
p‘ +

s+
++*++#+-5+ T oer

4

[+
i
ey
+ 1++ o

geogr. Breite

geogr. Breite

geogr. Breite

Riickwirtstrajektorien von 50 hPa, Apr, 3 a 3 mo

-80 -70 -60 -50 -40 -30 -20 -10 0 -80-70-60 -50-40-30-20-10 0 -80-70 -60 -50 -40 -30 -20 -10

0 -80-70-60 -50 -40 -30 -20 -10
geogr. Breite

1. Apr 1. Mar 1. Feb 1. Jan
850 T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T
800 + + —+ *
+ 4
750 - + + +
— 4 ++ + M
< 700 T 4o+ -+
5 ot + +i++ +¢+ At
= ¥ T +
g 650 T # FoE THRE T4+ +
o Py b LTI T o+ + *‘5; + *++++
2 600 - T L 44 gﬁ#ﬁ*ft + T+, +++ *
£ [+ a4 *#; + R +
= 550 TR T AR * A
2 + + R S R ++f # +++
5 500 + + + . + H
450 |- + + + B
400 |- + + + B
1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1

-80 -70 -60 -50 -40 -30 -20-10 0 -80-70-60 -50 -40 -30 -20-10 0 -80-70-60 -50 -40 -30 -20 -10 0 -80-70 -60 -50 -40 -30 -20 -10 O
geogr. Breite geogr. Breite geogr. Breite geogr. Breite

Abbildung 4.7: Trajektorien vom und zum Polarwirbel. Zur besseren Unterscheidung
von diabatischen und isentropen Transportvorgingen wurde die potentielle Temperatur
als vertikale Koordinate gewahlt. Geplottet sind jeweils die Positionen von Luftpaketen
(aus 10 Modelljahren) zu verschiedenen Zeitpunkten, die zu einem bestimmten Zeitpunkt
die in der jeweiligen Uberschrift angegebenen Bedingungen erfiillen. Dabei ist z. B. Ab-
bildung c¢) so zu interpretieren, dass die Positionen von den Luftpaketen gezeigt sind,
die sich im Laufe des April zu mindestens einem Zeitpunkt bei 70°S-90°S und 50 hPa
(£ 5 hPa) befanden und dabei ein Alter (Zeit seit Verlassen der Grenzschicht) von 3 Jah-
ren und 3 Monaten (+ 2 Monate) hatten. Dabei sind die Positionen fiir den 1. April,
1. Mérz, 1. Februar und 1. Januar gezeigt. Einer Hohe von 50 hPa entspricht ungefihr
eine potentielle Temperatur von 500 bis 550 K.
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und 50 hPa (+ 5 hPa) befinden und deren Alter®® zu diesem Zeitpunkt 1 Jahr
(£ 2 Monate) betrégt. Daraus ist klar ersichtlich, dass diese Luftmassen aus nied-
rigen Breiten stammen, die dort zunéchst diabatisch aufsteigen und anschlieffend
quasi-horizontal (isentrop) zu hoheren Breiten transportiert werden. Entsprechen-
des gilt auch fiir 25 hPa, wo die jiingsten (hier 2 Jahre alten) Luftmassen auf dem
gleichen Weg in polare Breiten gelangen (ohne Abbildung). Zur gleichen Zeit ver-
lassen bei 50 hPa die dlteren Luftmassen die betrachtete Region. Abbildung 4.7b
zeigt, dass diese Luftmassen weniger zu niedrigen Breiten hin transportiert werden,
sondern im Wesentlichen in hohen und mittleren Breiten bleiben und durch diaba-
tisches Absinken im Spatsommer und Herbst aus der betrachteten Region entfernt
werden (was Frage 2 beantwortet). Die Luftmassen gleichen Alters, die kurz dar-
auf (im Mé&rz/April) wieder in Erscheinung treten, gelangen ebenfalls hauptséchlich
durch diabatisches Absinken in mittleren und hohen Breiten in die betrachtete Re-
gion (Abbildung 4.7¢), und sind somit von den 3 Monate vorher in dieser Region

gewesenen Luftmassen verschieden (Frage 3).

4.7 Fazit

In den letzten beiden Abschnitten wurde gezeigt, wie man durch die Berechnung
von — Messungen nicht zuginglichen — Altersspektren Informationen zur Dyna-
mik der Stratosphéire gewinnt, die weit iiber das hinausgehen, was sich durch die
Betrachtung des mittleren Alters allein gewinnen lasst. Beziiglich der Dynamik
der polaren, siidhemisphérischen Stratosphére ergibt sich dabei folgendes Bild (die
Ausfiihrungen beziehen sich wie in den vorhergehenden Abschnitten auf die Strato-
sphére polwirts von 70°S): Diese Region ist wihrend des Grofiteils des Jahres rela-
tiv stark von den niedrigeren Breiten isoliert. Austausch findet dabei hauptsichlich
nach dem Zusammenbruch des winterlichen Polarwirbels im Dezember und Januar
statt. Diese Eigenschaft ist allgemein bekannt und lésst sich auch noch aus dem
Zonalwind ablesen: Mittlere und hohe Breiten sind hier von starken Westwinden in
einem relativ schmalen Band geprigt, die im Siidwinter am stérksten (Polarwirbel)
und im Sommer am schwéchsten sind, wobei sich in den obersten Modellschich-
ten im Januar sogar eine antizyklonale Stromung durchsetzt (Abbildung 4.8). Zu

diesem Zeitpunkt findet dann auch der stirkste Austausch statt.

33Mit Alter ist hier immer die Zeit seit Verlassen der Grenzschicht gemeint.
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Abbildung 4.8: Zonal und iiber 10 Modelljahre gemittelter Zonalwind fiir die Monate
Juli, Oktober, Januar und April. Positive Werte bedeuten Westwind. Einheit: m/s.

Was sich jedoch aus den rein dynamischen Groéflen nicht mehr ablesen lésst, ist
die Zusammensetzung der Luftmassen im Polarwirbel. Die préasentierten Alters-
spektren zeigen hingegen deutlich, dass der Polarwirbel im Modell nur aus Luft-
massen besteht, die zu einem ganz bestimmten Zeitpunkt von der Troposphére in
die Stratosphire gelangt sind. Im Oktober betriagt z.B. bei 50 hPa die Zeit, die
die Luftmassen seit Verlassen der Grenzschicht bendtigten, 1.75, 2.75, usw. Jahre
(Abbildung 4.6), was nach Abbildung 4.3 bedeutet, dass sie sich seit ca. 1.5, 2.5,
usw. Jahren in der Stratosphére befinden und diese somit im April betreten haben
miissen. Das heifit also, dass im Polarwirbel bei 50 hPa hauptséichlich Luftmassen

vorkommen, die im Siidherbst (MAM) in die Stratosphire gelangt sind, wenn auch

dieser Eintritt in die Stratosphére verschieden viele Jahre zuriickliegt.

Da nun die jiingsten Luftmassen im Polarwirbel gréfitenteils aus niedrigen Breiten

kommen (Abbildung 4.7) und dort das mittlere Alter mit der Hohe steigt (Abbil-
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dung 4.2), wiirde man vermuten, dass in hoheren Schichten als 50 hPa im Wesent-
lichen dieselben Verhéltnisse herrschen wie gerade fiir 50 hPa beschrieben, mit dem
Unterschied, dass die Luftmassen etwas &lter sind bzw. ihr Eintrittstermin in die
Stratosphire etwas friither liegt. Man wiirde also im Polarwirbel fiir alle Hohen ein
Altersspektrum vermuten, dass mehrere Maxima im Abstand von 1 Jahr besitzt,
wobei sich diese Maxima mit zunehmender Hohe kontinuierlich zu héherem Alter

hin verschieben.

Ein Blick auf die vertikale Altersstruktur im Polarwirbel (Abbildung 4.5) zeigt
allerdings, dass diese Vermutung vor allem in grofleren Hohen nicht richtig ist. Zwar
findet man wie erwartet in allen Hohen ein multimodales Spektrum mit Maxima
im Abstand von 1 Jahr, jedoch sind diese Maxima héhenkonstant und verschieben
sich nicht mit zunehmender Hohe zu héherem Alter (aufier vielleicht im untersten
Bereich des Polarwirbels, wo eine leichte Verschiebung der Maxima zu erkennen ist).
Das heifit, dass der gesamte Polarwirbel (zumindest ab ca. 75 hPa) zum grofiten
Teil aus Luftmassen besteht, die im Siidherbst (MAM) die Stratosphére betreten
haben. Ein mit der Hohe zunehmendes mittleres Alter entsteht dann dadurch, dass
in groferen Hohen die Luftmassen, deren Eintritt in die Stratosphére schon mehrere
Jahre zuriickliegt, einen grofleren Anteil haben als welche, deren Eintritt noch nicht

so lange zuriickliegt.

Dynamisch lésst sich dieses Phinomen durch den Jahresgang der Brewer-Dobson-
Zirkulation verstehen. Diese ist ja charakterisiert durch eine Aufwéirtsbewegung
iiber der Sommerhemisphére, meridionalem Transport in Richtung Winterpol und
durch Absinken in hohen Breiten der Winterhemisphére (vgl. Dunkerton, 1978).
Diese Zirkulation, die den grofirdumigen Transport in der gesamten Stratosphére
beeinflusst, stellt sich also zweimal im Jahr um, und somit ist zumindest quali-
tativ zu verstehen, dass Luftmassen, die zu verschiedenen Jahreszeiten die Stra-
tosphére betreten, ganz verschiedene Transportwege beschreiten, und deshalb die
Wahrscheinlichkeit fiir ein Luftpaket, zum Polarwirbel transportiert zu werden, zu

einer ganz bestimmten Jahreszeit ein ausgepréigtes Maximum besitzt.

Dieses Phénomen ist zwar auch schon fiir sich gesehen sehr interessant, es hat aber
auch direkte Auswirkungen z. B. auf den Spurenstofftransport. Der Vorteil eines be-
kannten Altersspektrums liegt auch darin, dass sich damit die Verteilung eines jeden

Spurenstoffes in der Stratosphére berechnen lisst (Gleichung E.5, Seite 150), sofern
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dieser in der Stratosphire keine Senke besitzt und dessen Konzentration an der
tropischen Tropopause hinldnglich bekannt ist. Handelt es sich nun um einen Spu-
renstoff, dessen Konzentration an der tropischen Tropopause einen Jahresgang auf-
weist (wie z. B. CO,) oder sonstwie nicht monoton verlduft, so ist zu beachten, dass
im Polarwirbel die jeweiligen Konzentrationen im Siidherbst an der tropischen Tro-
popause verstirkt reprisentiert sind. Hierbei ist allerdings zu beriicksichtigen, dass
in den berechneten Trajektorien keine subskaligen turbulenten Windschwankungen
enthalten sind (Abschnitt 2.4.3). Daher ist es durchaus mdoglich, dass der beschrie-
bene Effekt in der Realitéit nicht beobachtet werden kann, da solche Schwankungen
tendenziell eine “Verwischung” der Altersspektren verursachen. Ungeachtet dessen
sind aber die obigen Berechnungen dennoch fiir ein Verstindnis der grofiriumigen

Zirkulation und der skaligen Modelldynamik wertvoll.



5 Stratosphiren-Troposphiren-Austausch

5.1 Einleitung

Fiir viele Fragestellungen zur Physik und Chemie der Atmosphére ist eine genaue
Kenntnis des Massenaustausches zwischen Troposphéire und Stratosphire und der
diesen Austausch verursachenden Prozesse notwendig. So finden z.B. die fiir die
Ozonschicht relevanten chemischen Prozesse in der Stratosphire statt, wéihrend
anthropogene Spurengase wie FCKWs, die diese Prozesse mafigeblich beeinflussen,
am Boden emittiert werden. Auch der Abwirtstransport von der Stratosphére in
die Troposphére ist wichtig, z. B. bei der Simulation von radioaktiven Spurenstoffen
aus stratosphérischen Atomwaffentests (z.B. Rind et al., 1999; Land, 1999; oder
Kapitel 3.4) oder von Aerosolen, die bei starken Vulkanausbriichen, wie dem des
Pinatubo im Sommer 1991, in die Stratosphére injiziert worden sind (Timmreck et

al., 1999; McCormick und Veiga, 1992; Read et al., 1993; Trepte et al., 1993).

Troposphére und Stratosphére sind eng miteinander verkniipft, so dass man sich
vielleicht nach dem Grund einer derartigen Unterscheidung fragen mag. Es gibt
allerdings eine Reihe von FEigenschaften der Atmosphére, die sich in der Tropo-
pausenregion mehr oder weniger abrupt dndern, wie z. B. der Temperaturgradient
und damit die Schichtungsstabilitit (die Namensgeber der beiden Bereiche ist), die
potentielle Vorticity oder das Mischungsverhiltnis von Ozon und anderen Spuren-
gasen. Auf der Anderung dieser Eigenschaften basieren denn auch die meisten Defi-
nitionen der Tropopause, die z. B. in Hoinka (1997) beschrieben sind (und worin sich
auch ein lehrreicher und unterhaltsamer Riickblick zur Geschichte der Entdeckung
der Stratosphire befindet). In den nachfolgenden Abschnitten der hier vorliegenden
Arbeit wird die thermische Definition der Tropopause benutzt, da sie im Gegensatz
zur dynamischen, auf der potentiellen Vorticity beruhenden Definition auch in nied-
rigen Breiten angewandt werden kann. Nach dieser Definition liegt die Tropopause
in einer Hohe, in der erstmalig, vom Boden ausgehend, der Temperaturgradient
tiber -2 K/km steigt und zusétzlich der mittlere Temperaturgradient in einer un-
mittelbar dariiberliegenden Schicht von bis zu 2 km Dicke nicht unter diesen Wert

fllt (WMO, 1992).

Es gibt jedoch noch eine andere Aufteilung der Atmosphire, die fiir manche Proble-

103



104 5. Stratosphéren-Troposphiren-Austausch

60S 308 0 30N 60N
| | ‘ | | ‘ | ‘ | | ‘ | | ‘ |
10 T 10
/aoo
/70()’/—\/
/—////—/600
50 7f5°°/—\/7 50
70 +70
380 K 400
100 /?\ - 100
150 360 - 150
200 | 350 200
250 ——4 250

300 N 340 - 300

400 | Tropopause I- 400

500 —\ 330 300 500

600 | 320 29000 " |-600
\\ 290

300 310 270~ . =800

270 <80
T T ‘ T T ‘ T ‘ T T ‘ T T ‘ T T

603 308 0 30N 60N

Abbildung 5.1: Zonal und iiber fiinf Modellwinter (DJF) gemittelte potentielle Tempe-
ratur [K] und Lage der thermischen Tropopause im Modell.

me, die urspriinglich mit dem Stratosphéren-Tropospharen-Austausch verbunden
wurden, geeigneter ist. Hoskins (1991) teilte die Atmosphére (zuriickgehend auf
Shaw, 1930) in eine “Ober-", “Mittel-” und “Unterwelt” (englisch: over-, middle-,
underworld) ein und betrachtete den Austausch zwischen Ober- und Mittelwelt als
den relevanten Austauschprozess fiir alle Vorgénge in der Stratosphére oberhalb

von ungefdhr 100 hPa.

Dazu betrachte man Abbildung 5.1, in der die zonal und iiber fiinf Modellwinter
(DJF) gemittelte potentielle Temperatur und die thermische Tropopause dargestellt
ist. In den Tropen fillt dabei die Tropopause ziemlich genau mit der isentropen
Flache § = 380 K zusammen, wihrend in den Extratropen diese Fliche deut-
lich iiber der Tropopause liegt. Die Oberwelt ist nun der Bereich oberhalb von
0 = 380 K, und die Mittelwelt ist der Bereich darunter, in dem noch isentroper
Austausch mit der Troposphére moglich ist, also der Bereich mit einer potentiel-
len Temperatur von ca. 310 K bis 380 K. Der stratosphérische Teil der Mittelwelt
wird dabei (extratropische) unterste Stratosphire genannt (englisch: (extratropi-
cal) lowermost stratosphere). Die physikalische Bedeutung dieser Unterscheidung
ist unmittelbar klar: Wahrend Austausch der Troposphére mit der untersten Stra-
tosphére entlang von Isentropen, also adiabatisch, moglich ist, sind beim Austausch
mit der Oberwelt diabatische Prozesse notwendig, da sich die Luft quer zu den Isen-

tropen bewegen muss. Welchen Austausch man nun als relevant ansieht, hingt vom
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betrachteten Problem ab. Fiir die Chemie der Stratosphire oberhalb von 380 K,
also z. B. fiir die Ozonchemie, ist der Austausch zwischen Ober- und Mittelwelt der
relevante. Abgase aus Flugzeugen hingegen werden hauptséchlich in die unterste
Stratosphére emittiert, so dass hier auch die genaue Kenntnis des extratropischen
Stratosphéren-Troposphéren- Austausches notwendig ist (z. B. Schoeberl und Mor-

ris, 2000).

Eng verkniipft mit dem Austausch zwischen den verschiedenen Schichten der At-
mosphére ist die mittlere Meridionalzirkulation der Stratosphire, die durch die
Brewer-Dobson-Zirkulation beschrieben wird (Brewer, 1949; Dobson et al., 1946;
Dobson, 1956). Diese besteht aus einem aufsteigenden Ast in den Tropen, polwérts
gerichtetem Transport in der Stratosphidre und Absinken in hohen Breiten. Die
Absinkbewegung ist dabei vor allem auf der Winterhalbkugel zu finden, wihrend
die Aufwéirtsbewegung auch in die Sommerhalbkugel hineinreicht, so dass man in
hoheren Schichten einen meridionalen Transport vom Sommer- zum Winterpol an-

trifft (vgl. z. B. Dunkerton, 1978; Grewe, 1997; WMO, 1986).

Diese Zirkulation wird stark von sich in der Stratosphére ausbreitenden Wellen be-
einflusst. Haynes und McIntyre (1987) und Haynes et al. (1991) formulierten das
sogenannte “Downward-Control-Prinzip”, das besagt, dass im stationdren Grenzfall
eine auf den mittleren Zonalimpuls wirkende Kraft F'(z) nur unterhalb der Hohe 2
einen Antrieb fiir die Meridionalzirkulation darstellt. Der Begriff “Downward-
Control” ist dabei allerdings etwas missverstéindlich, da die von Haynes et al. (1991)
gemachten Aussagen von der Wahl einer Integrationsrandbedingung abhéingen (sie-
he Diskussion in Haynes et al. (1991); Egger (1996); Haynes et al. (1996)) und
auBerdem bei der Herleitung dieses Prinzips die Kraft F'(z) als gegeben betrachtet
wird. In der Realitéit wird diese aber durch sich brechende Rossby- und Schwere-
wellen hervorgerufen, die sich von der Troposphére nach oben ausbreiten, so dass
man schon deswegen nicht wirklich von einem “Downward-Control” sprechen kann.
Dennoch ist diese Theorie sehr niitzlich, weil man damit aus geeigneten Beobach-
tungsdaten, mit denen die Kraft F'(z) abgeschitzt wird, die Meridionalzirkulation
berechnen kann (z. B. Holton, 1990; Rosenlof und Holton, 1993) und weil man damit
auch den Jahresgang der Temperatur an der tropischen Tropopause erkldren kann,
was z. B. durch den Jahresgang der Meeresoberflichentemperatur nicht moglich ist

(Yulaeva et al., 1994; Rosenlof, 1995). Ferner macht dieses Prinzip deutlich, dass
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fiir die grofiraumige Meridionalzirkulation und somit fiir den groffirdumigen Aus-
tausch zwischen Ober- und Mittelwelt nicht unmittelbar die Heizung in den Tropen,
Konvektion oder andere lokale Prozesse an der Tropopause die relevanten Mecha-
nismen sind, sondern vielmehr nichtlokale Effekte, die in den héheren Schichten in
den Extratropen fiir Impulstransport sorgen (Holton et al., 1995). Man kann also
annehmen, dass der Austausch zwischen Ober- und Mittelwelt auch von einem glo-
balen Zirkulationsmodell gut wiedergegeben wird, sofern nur die Ausbreitung von
Wellen und der Impulstransport durch brechende Wellen in der Stratosphére (und
auch Mesosphére, vgl. Garcia und Boville, 1994) richtig erfasst ist.

Im langfristigen Mittel muss der extratropische Abwirtstransport durch die 380 K-
Isentrope und durch die Tropopause gleich sein, so dass man durch die Untersuchung
des Austausches durch die 380 K-Fldche auch Informationen zum Stratosphéren-
Troposphiren-Austausch gewinnt. Allerdings gilt diese Gleichheit nicht auf kurzfri-
stiger Zeitskala, da die Masse der extratropischen untersten Stratosphére saisonalen
Schwankungen unterliegt (Appenzeller et al., 1996) und der Austausch durch die
extratropische Tropopause sehr wohl von synoptisch-skaligen Ereignissen wie Tro-
popausenfaltungen und abgeschlossenen Hohentiefs abhéngt. Auflerdem kann die
Abhingigkeit der Massenfliisse von der geographischen Breite eine andere sein. So
fanden z.B. Hoerling et al. (1993) einen Aufwértsfluss durch die Tropopause in
hohen Breiten, der durch einen stirkeren Abwértsfluss in mittleren Breiten kom-
pensiert wird, was an der 380 K-Fliche nicht beobachtet wird (Gettelman und
Sobel, 2000; siehe auch Abschnitt 5.3).

Deshalb sind auch die meisten der bisherigen Arbeiten zum Stratosphéiren-Tropo-
sphéren-Austausch phinomenologischer Natur und beschrinken sich auf Fallstudi-
en. Vaughan (1988) gibt einen umfassenden Uberblick iiber den Stratosphéren-Tro-
posphéiren-Austausch in Verbindung mit Tropopausenfaltungen und abgeschlosse-
nen Hohentiefs. Cox et al. (1995) konnten zwar eine Tropopausenfaltung mit einem
globalen Zirkulationsmodell simulieren, doch gelang dies nur mit einer sehr hohen
und damit rechenzeitintensiven Auflésung von T106 (ca. 1.1°x1.1°). In Ebel et al.
(1993) ist eine Zusammenfassung der synoptisch- und kleinskaligen Prozesse zu fin-
den, die zu einem Austausch fithren. Uberblicke zu den zahlreichen Studien dieser
Art, die nicht Gegenstand der hier vorliegenden Arbeit sind, sind z.B. in Grewe

und Dameris (1996) und Land (1999) enthalten. Holton et al. (1995) geben einen
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umfangreichen Uberblick sowohl iiber die klein- als auch grofskaligen Aspekte des
Stratosphéren-Troposphéren-Austausches, einschliellich einer eingehenden Diskus-

sion des Downward-Control-Prinzips.

Untersuchungen zum Stratosphiren-Troposphéiren-Austausch auf globaler Skala
sind dagegen weitaus weniger zahlreich. Mote et al. (1994) untersuchten den Strato-
sphéren-Troposphéren-Austausch in einem globalen Modell und fanden dabei trotz
der geringen horizontalen Auflésung von T30 bis T42 eine relativ gute Représentati-
on der saisonalen Variabilitdt der Massenfliisse durch die 100 hPa-Fléche, allerdings
mit einer Uberschitzung der absoluten Werte. Die Untersuchungen von Hoerling
et al. (1993), Grewe und Dameris (1996), Siegmund et al. (1996) und Gettelman
und Sobel (2000) hingegen benutzten keine Modelldaten, sondern auf Beobachtun-
gen basierende Analysedaten, um den Stratosphéaren-Troposphéren-Austausch auf
globaler Skala abzuschétzen. Unter diesen Studien ist allerdings Grewe und Dame-
ris (1996) die einzige, die die Daten fiir einen klimatologisch relevanten Zeitraum
(von 10 Jahren, jeweils DJF) auswerteten. Gettelman und Sobel (2000) benutzten
die Daten des Goddard Earth Observation System (GEOS) fiir einen Zeitraum von
3 Jahren (Mai 1995 bis Mai 1998), Hoerling et al. (1993) und Siegmund et al. (1996)
werteten ECMWF-Daten fiir jeweils einen Monat (Januar 1979 bzw. Januar 1994)
aus, wobei Siegmund et al. (1996) eine sehr hohe Auflgsung von 0.5°x0.5° wihlten.
Auf diese Studien wird zu einem spéteren Zeitpunkt noch einmal zuriickgegriffen
werden, wenn die Ergebnisse von ATTILA diskutiert und mit anderen Arbeiten

verglichen werden (Abschnitt 5.4).

Die hier vorliegende Arbeit zum Stratosphéaren-Troposphéren-Austausch soll nun
eine Liicke dahingehend schlieflen, dass anstatt zeitlich grob aufgeléster und unvoll-
sténdiger Analysedaten zeitlich hoch aufgeloste Modelldaten (von ECHAMA4) iiber
einen klimatologisch relevanten Zeitraum von 10 Jahren ausgewertet werden. Dabei
erfolgt die Diagnose des Stratosphéren-Troposphéren-Austausches online wiahrend
des Modelllaufes, so dass eine sehr hohe zeitliche Auflésung von 30 min erreicht
wird. Ferner wird diese Diagnose mit Hilfe von ATTILA, also basierend auf Tra-
jektorienberechnungen, erfolgen. Eine solche Studie existiert nach dem Wissen des

Autors bislang nicht.

Dabei hat die Lagrangesche Diagnose des Stratosphéiren-Troposphéren-Austausches

entscheidende Vorteile, wie im Folgenden kurz ausgefiihrt werden soll. Viele Be-
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rechnungen zum Stratosphéren-Troposphiren-Austausch — so auch die oben vorge-
stellten globalen Studien und zahlreiche andere — verwenden die Formulierung nach
Wei (1987), mit der Massenfliisse durch eine (fast) beliebige Fliche berechnet wer-
den konnen. Diese Formel kann aus grundlegenden kinematischen Betrachtungen
abgeleitet werden: Der Fluss durch die Tropopause ergibt sich aus der Bewegung der
Luft relativ zur Tropopause, wobei deren Neigung gegen die Horizontale beriicksich-
tigt wird (vgl. Anhang in Wirth und Egger, 1999). Die praktische Anwendung dieser
Formel ist allerdings mit Schwierigkeiten verbunden, da sich der berechnete Fluss
oft als ein kleines Residuum aus groflen, sich gegenseitig ausloschenden Termen
ergibt, und dieser somit empfindlich von den Eingabedaten abhingt. Gettelman
und Sobel (2000) stellten bei ihren Berechnungen einen signifikanten Fehlbetrag
in der Massenbilanz der Stratosphére fest und fiihrten dies auf die Inkonsistenz
der assimilierten Daten und der Empfindlichkeit der Wei-Formel zuriick. Wirth
und Egger (1999) berechneten in einer Fallstudie den Stratosphéren-Troposphéren-
Austausch iiber Mitteleuropa wihrend einer dreitdgigen Episode, wobei die Daten
von einem numerischen Wettervorhersagemodell kamen und somit dynamisch kon-
sistent waren. Dennoch stellten sie fest, dass die mit der Wei-Formel berechneten
Fliisse sehr stark von der gewidhlten Vertikalkoordinate abhéngen. Die Verwendung
des Druckes oder der potentiellen Temperatur als vertikale Koordinate erzeugte
unrealistische, stark verrauschte Felder, wihrend die Verwendung der potentiellen
Vorticity als vertikale Koordinate ein ganz anderes Muster erzeugte. Der Nachteil
der letztgenannten (“Wei-PV”) Methode ist, dass zur Berechnung des Massenflusses
die zeitliche Anderung der potentiellen Vorticity und somit diabatische Heizraten
und nichtkonservative Krifte (wie Reibung) bekannt sein miissen, die in Standard-
Datensétzen nicht zur Verfiigung stehen. Wirth und Egger (1999) analysierten den
Stratosphéren-Troposphéren-Austausch in dieser Episode auch mit Hilfe von Tra-
jektorien und berechneten damit dhnliche Fliisse wie mit der Wei-PV Methode. Die
Diagnose des Stratosphéren-Troposphiren-Austausches mit Hilfe von Trajektorien
umgeht also die Unzuldnglichkeiten der Formulierung nach Wei und begniigt sich

dabei dennoch mit meteorologischen Standardvariablen.

Ein weiterer Vorteil der Lagrangeschen Diagnose ergibt sich aus folgendem Um-
stand: Wie auch Holton et al. (1995) betonten, kann der Stratosphéren-Troposphé-

ren-Austausch nicht als ein Austausch zwischen zwei gut durchmischten Bereichen
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der Atmosphire betrachtet werden, weil die Stratosphire sehr stabil geschichtet
ist und die vertikalen Transportzeiten dementsprechend lang sind. Deswegen kann
dieser Austausch auch nicht nur durch die Angabe eines Massenflusses durch eine
bestimmte Fliche charakterisiert werden, sondern es ist auch wichtig zu wissen, wie
weit troposphirische Luftmassen in die Stratosphére eindringen und wie schnell sie
sich mit der Umgebungsluft vermischen. Grewe und Dameris (1996) versuchten
diese Fragen zu beantworten, indem sie Massenfliisse durch hohere, “parallel” zur
Tropopause liegende Flichen berechneten.? Lamarque und Hess (1994) hingegen
untersuchten den Austausch wihrend einer Tropopausen-Faltung mit einem meso-
skaligen Modell und kamen durch die Analyse von Trajektorien zu dem Schluss,
dass diese Episode nur die unterste Schicht der Stratosphére beeinflusste. Dieser
Ansatz, mit Hilfe von Trajektorien mehr iiber den Stratosphéren-Troposphéren-
Austausch zu erfahren als nur Massenfliisse durch bestimmte Flichen wird in der
hier vorliegenden Arbeit weiter verfolgt und auf die globale und langfristige Skala

erweitert.

Da der Stratosphéren-Troposphéren- Austausch saisonalen Schwankungen unterliegt
und im Nordwinter (DJF) aufgrund hoherer Wellenaktivitét am stirksten ist (z. B.
Rosenlof, 1995), beschrinken sich die im Folgenden prisentierten Berechnungen
(wie die meisten anderen Studien auch) auf diese Jahreszeit, wobei die Daten in der
Regel aus 10 verschiedenen Modelljahren ausgewertet wurden. Die Diagnose der
Grenzflichen (thermische Tropopause und 380 K-Isentrope) und der Massenfliisse
durch dieselbigen erfolgte dabei online wihrend des Modelllaufes, und somit mit
einer zeitlichen Auflésung von 30 min. Die gewéhlte horizontale Auflésung betrug

wie iiblich T30.

Dieses Kapitel ist wie folgt aufgebaut: Im néchsten Abschnitt (5.2) wird kurz auf
die Parameterisierung der subskaligen Konvektion in ECHAM4 eingegangen, da
diese bei der Trajektorienberechnung in ATTILA nicht beriicksichtigt wird (vgl.
Kapitel 2.4.5). In Abschnitt 5.3 werden die — auf Basis der von ATTILA er-
zeugten Trajektorien — berechneten Massenfliisse sowohl durch die Tropopause als
auch durch die 380 K-Isentrope vorgestellt und anschlielend (Abschnitt 5.4) mit

anderen Arbeiten verglichen und diskutiert. In Abschnitt 5.5 werden die zusétz-

34 BEs wurden extratropische Massenfliisse durch Flichen konstanter potentieller Vorticity (3, 5,
10 und 15 PVU) berechnet.
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lichen Trajektorien-Informationen ausgenutzt, um die stratosphérische Zirkulati-
on vom Lagrangeschen Standpunkt aus zu charakterisieren, die Unterschiede zwi-
schen Stratosphéren-Troposphéiren-Austausch und Oberwelt-Mittelwelt-Austausch
zu verdeutlichen, und somit auch Einblicke in die Dynamik der extratropischen un-
tersten Stratosphére zu gewinnen. Abschlieffend werden in Abschnitt 5.6 horizon-
tale Verteilungen der Massenfliisse durch die Tropopause und die 380 K-Isentrope
prisentiert, und in Abschnitt 5.7 werden die Ergebnisse noch einmal kurz zusam-

mengefasst dargestellt.

5.2 Einfluss der subskaligen Konvektion

Wie in Kapitel 2.4.5 beschrieben, verwendet ATTILA zwar die Informationen aus
dem Konvektionsschema in ECHAM, jedoch werden damit nicht neue Positionen
der Luftpakete berechnet, sondern werden diese Informationen — hauptséchlich aus
technischen Griinden — dazu benutzt, um die Spurenstoffmassen in den einzelnen
Paketen vertikal umzuverteilen. Fiir den Spurenstofftransport in ATTILA ist also
die subskalige Konvektion auf die gleiche Weise beriicksichtigt wie in ECHAM. Dass
dieser Ansatz recht gut funktioniert, wurde in Kapitel 3.3 mittels Radon als Tracer
gezeigt. Wertet man jedoch nur die Positionen der Luftpakete, also die von ATTILA
berechneten Trajektorien, aus, so muss man beriicksichtigen, dass in diesen keiner-
lei Bewegungen enthalten sind, die direkt auf subskalige Konvektion zuriickgehen.
Speziell bei der Diagnose des Stratosphiren-Troposphéiren-Austausches stellt sich
die Frage, ob es im Modell prinzipiell méglich ist, dass Luftpakete wihrend eines
konvektiven Ereignisses die Tropopause durchqueren, bzw. welcher Fehler durch die

Nichtberiicksichtigung dieser Moglichkeit verbunden ist.

Abbildung 5.2a zeigt die relative Haufigkeit des Auftretens hochreichender Kon-
vektion® in ECHAM, gemittelt iiber fiinf Modellwinter (DJF). In den Extratropen
tritt dabei hochreichende Konvektion iiber weite Bereiche nur in weniger als 3% aller
Zeitschritte auf. Aber auch in den Tropen bleibt die relative Haufigkeit grofiten-
teils unter 10%, wobei der westliche Teil des Indischen Ozeans mit 15% die aktivste

Region darstellt. Ausschlaggebend ist aber nicht nur die H&iufigkeit konvektiver

35Die Parameterisierung der Konvektion in ECHAM unterscheidet drei Arten von Konvektion

99 [ 2 [13

(“deep”, “shallow”, “midlevel convection”), siche dazu Tiedtke (1989).
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Abbildung 5.2: Zum Einfluss der subskaligen Konvektion. a) Relative Héufigkeit [%]
des Auftretens hochreichender Konvektion iiber einem Gitterquadrat, gemittelt iiber fiinf
Modellwinter (DJF). Isolinien sind fiir die Werte 1, 3, 10 und 15% gezeichnet. b) Maximale
konvektive Hohe [hPa], die im gleichen Zeitraum jemals erreicht wurde. Isolinien sind
fiir die Werte 120 und 220 gezeichnet. Gitterpunkte ohne konvektives Ereignis wurden

ausgeschlossen, was zum Teil unterbrochene Isolinien erzeugt.

Ereignisse, sondern auch ihre Stirke bzw. ihre Féhigkeit die Tropopause zu durch-
stolen. Abbildung 5.2b zeigt daher fiir jeden Gitterpunkt die maximale konvektive
Hoéhe, die innerhalb der betrachteten fiinf Winter erreicht wurde. Daraus geht
hervor, dass die meisten konvektiven Ereignisse deutlich unterhalb der Tropopau-
se enden. Konvektion oberhalb von 120 hPa tritt iiberhaupt nur im siidostlichen
Teil Afrikas und im Westpazifik auf, wobei die iiber die Einzelereignisse gemittelte
konvektive Hohe deutlich niedriger ist und sich zwischen 200 und 300 hPa bewegt
(ohne Abbildung). Eine genauere Analyse zeigt, dass wihrend des gesamten be-
trachteten Zeitraumes Konvektion oberhalb von 110 hPa nur an 2 Gitterquadraten
vorkommt (mit einer maximalen Hohe von 86 hPa), und dass sie an allen bis auf
160 (bzw. 500) Gitterquadraten (von insgesamt ca. 1300 zwischen 20°N und 30°S)
stindig unterhalb von 160 (bzw. 210) hPa bleibt. Dieses Ergebnis stimmt iibrigens
auch mit anderen Modellen iiberein. Mote et al. (1994) untersuchten den Stra-
tosphéren-Troposphéiren-Austausch im Zirkulationsmodell CCM2 des NCAR und
stellten fest, dass der Massentransport durch das Konvektionsschema oberhalb der

mittleren Troposphére stark abnimmt und ebenfalls kaum die Tropopause erreicht.

Da bei der Diagnose des Stratosphéren-Troposphéren-Austausches die Trajektorien
lediglich dahingehend untersucht werden, ob und wie oft sie die Tropopause durch-

queren, kann man davon ausgehen, dass der direkte Effekt der subskaligen Konvek-
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tion sehr wenig Einfluss auf das Ergebnis hat. Indirekt wirkt sich die Konvektion
natiirlich aus, weil dadurch die Vertikalstruktur der Atmosphére verdndert wird,

aber dies wird ja in den Trajektorien iiber eine verdnderte Dynamik beriicksichtigt.

5.3 Berechnung von Massenfliissen

Abbildung 5.3 zeigt die von ATTILA berechneten Massenfliisse durch die Tropo-
pause und die 380 K-Isentrope im Nordwinter. Die Fliisse durch die Tropopause
sind dabei mit den von Grewe und Dameris (1996) aus ECMWF-Daten berechneten
Fliissen und den von Land (1999) berechneten Fliissen im vertikal héher auflosen-
den Modell ECHAM4.L39(DLR) verglichen (Abbildung 5.3a). Dabei fillt auf, dass
zwar sowohl die Beobachtungen® als auch die Berechnungen mit ATTILA einen
Aufwértsfluss in hohen Breiten zeigen, der z. B. auch von Hoerling et al. (1993) ge-
sehen wurde, dass jedoch die Werte in ATTILA deutlich hoher liegen. Auch ist der
subtropische Abwiértsfluss in ATTILA grofler als in den Beobachtungen. Auf der
Siidhalbkugel ist dieser etwa von der gleichen Grofle wie in ECHAM4.L39(DLR),
auf der Nordhalbkugel sogar noch gréfier. Dieses Bild dndert sich allerdings grund-
legend, wenn man nur diejenigen Trajektorien beriicksichtigt, die sich vor bzw. nach
ihrer Durchquerung der Tropopause mindestens 12 Stunden in der Stratosphére be-
funden haben. Dieses Vorgehen ldsst sich damit begriinden, dass sich Luftpakete,
die sich nur kurze Zeit in der Stratosphire befinden, nicht mit der Umgebungsluft
mischen und somit nicht wirklich zum Stratosphéren-Troposphéiren-Austausch bei-

tragen. Der Wert von 12 Stunden ist etwas willkiirlich gew#hlt3”

, entspricht aber im
Schnitt der von anderen Autoren benutzten zeitlichen Auflésung bei Analysedaten
(z.B. Hoerling et al., 1993). Theoretisch diirften sich bei dieser Vorgehensweise nur
die einzelnen Auf- und Abwartsfliisse reduzieren, wobei deren Differenz, also der
Netto-Massenfluss durch die Tropopause gleich bleibt. Dies ist hier allerdings nicht
der Fall: Die lokalen Maxima — also der Aufwértsfluss in hohen Breiten und der

Abwiértsfluss in den Subtropen — reduzieren sich deutlich, was eine weitaus bessere

36Damit sind die aus ECMWF-Analysen berechneten Fliisse gemeint, jedoch sind diese ebenfalls
mit einer nicht unerheblichen Unsicherheit behaftet (vgl. Wirth und Egger, 1999; Gettelman und

Sobel, 2000).
3TWird dieser Wert auf 24 Stunden erhoht, so ist der nachfolgend beschriebene Effekt der

Reduzierung der Maxima geringfiigig stérker.
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Abbildung 5.3: Zonal integrierte Massenfliisse im Nordwinter (DJF) durch die thermi-
sche Tropopause und die 380 K-Isentrope. a) Gezeigt sind die von Grewe und Dameris
(1996) aus ECMWF-Daten und mit Hilfe der Wei-Formel berechneten Fliisse (“OBS
(GD96)”), die von Land (1999) ebenfalls mit der Wei-Formel berechneten Fliisse im ver-
tikal hoher auflésenden Modell ECHAM4.L39(DLR), und die mit Hilfe der Trajektorien
in ECHAM4/ATTILA berechneten Fliisse. Die mit ATTILA berechneten Fliisse sind
iiber 10 Modellwinter gemittelt, wobei die mit “ATTILA-12h” bezeichnete Kurve nur
diejenigen Trajektorien beriicksichtigt, die sich vor bzw. nach ihrer Durchquerung der
Tropopause mindestens 12 Stunden in der Stratosphére befunden haben. Positive Werte
bedeuten einen Netto-Aufwirtsfluss. b) Die von ATTILA berechneten Fliisse durch die
380 K-Isentrope, Bedeutung der beiden Kurven wie in a). c¢) Separate Berechnung der
Auf- und Abwairtsfliissse in ATTILA, wobei hier die Absolutbetrige der jeweiligen Fliisse
dargestellt sind. Die Differenz ergibt jeweils den in a) dargestellten Nettofluss, der in
c¢) noch einmal dargestellt ist. d) Analog zu c), Flisse durch 380 K. Man beachte die
verschiedenen Skalen der Abbildungen ¢) und d). Einheit: 10% kg/s/m.
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Ubereinstimmung mit den Beobachtungen zur Folge hat. Das heifit also, dass diese
Maxima hauptséichlich von Trajektorien verursacht werden, die die Stratosphére
in hohen Breiten betreten und kurze Zeit spiter dquatorwirts wieder verlassen.
Dabei hat man sich dies nicht so vorzustellen, dass z. B. auf der Siidhalbkugel der
starke Aufwirtsfluss bei 50°S und der starke Abwértsfluss bei 30°S durch Trajek-
torien verursacht werden, die bei 50°S die Stratosphére betreten und 12 Stunden
spater bei 30°S wieder verlassen, da dies unrealistisch hohe Geschwindigkeiten er-
fordern wiirde. Vielmehr reicht auch schon eine allgemein dquatorwérts gerichtete
Bewegung, um den gleichen Effekt zu erzielen, wie Abbildung 5.4 zeigt: Wenn die
Trajektorien, die die Stratosphére zwischen 50°S und 30°S betreten und 12 Stunden
spater wieder verlassen, diese vorwiegend dquatorwérts wieder verlassen, so dndert
die Nichtberiicksichtigung solcher Trajektorien den Nettomassenfluss innerhalb des
Bereichs zwischen 50°S und 30°S nicht, wiahrend sie bei 50°S den Aufwértsfluss und
bei 30°S den Abwiértsfluss reduziert.

Als Vergleich zum Stratosphéren-Troposphéren-Austausch ist in Abbildung 5.3b der
von ATTILA berechnete Austausch durch die 380 K-Fliche dargestellt. Die Un-
terschiede sind eklatant. Auffilligstes Merkmal ist dabei, dass es durch die 380 K-
Fliche keinen Netto-Aufwirtsfluss in hohen Breiten gibt. Eine Aufwértsbewegung
gibt es nur in den Tropen (mit einer Verschiebung zur Sommerhalbkugel), wihrend
in den gesamten Extratropen ein Abwiartsfluss zu finden ist. Dieser ist ungefahr dort
am stirksten, wo auch der Abwiartsfluss durch die Tropopause am stérksten ist, wo-
bei allerdings die absoluten Werte um ca. eine Gréenordnung niedriger sind (besser
sichtbar in Abbildung 5.3d). Es liegt also die Vermutung nahe, dass der Austausch
zwischen Ober- und Mittelwelt in der Tat durch die grofiskalige Brewer-Dobson-

Zirkulation reprisentiert wird, die im Wesentlichen von der Wellenaktivitét in den

Abbildung 5.4: Die gestrichelte Trajektorie ist wegen der zu grofen Entfernung unreali-
stisch, wihrend die Nichtberiicksichtigung der durchgezogenen Trajektorien ebenfalls den

beobachteten Effekt zur Folge hat.

Tropopause

Aquator
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Extratropen abhéingt, wihrend beim Stratosphéren-Troposphéren-Austausch auch
subskalige Prozesse eine Rolle spielen. Ferner ldsst sich schlieflen, dass die in ho-
hen Breiten in die Stratosphire gelangte Luft nicht die Oberwelt erreicht, sondern
statt dessen in der untersten Stratosphire dquatorwirts transportiert wird und an-
schliefend die Stratosphére wieder verldsst (vgl. dazu auch Juckes, 2000). Diese

Aussagen werden im tibernichsten Abschnitt (5.5) prézisiert werden.

Ein weiterer Unterschied zum Stratosphéren-Troposphéiren-Austausch ist, dass der
Fluss durch 380 K nahezu unveréndert bleibt, wenn alle Trajektorien ignoriert wer-
den, die sich kiirzer als 12 Stunden in der Oberwelt befinden. Dies ist ein Hinweis
darauf, dass dieser Fluss weitaus gleichméfliger und vornehmlich in eine Richtung
erfolgt als es durch die Tropopause der Fall ist. In Abbildung 5.3¢ und 5.3d sind
deshalb die Auf- und Abwértsfliisse durch die Tropopause und die 380 K-Flache
jeweils separat dargestellt. Diese Fliisse werden im Folgenden der Einfachheit hal-
ber als “Bruttomassenfliisse” bezeichnet. Thre Differenzen ergeben wieder die schon
diskutierten (Netto-)Massenfliisse durch die betrachtete Fliche, die in diesen Ab-
bildungen ebenfalls noch einmal dargestellt sind. Daraus lisst sich erkennen, ob der
betrachtete Austausch eher als ein Austausch in beiden Richtungen zu verstehen
ist, oder ob dieser Austausch hauptséichlich ein Fluss in eine bestimmte Richtung

ist.

Aus Abbildung 5.3c geht deutlich hervor, dass die Bruttofliisse durch die Tropo-
pause signifikant — in den Tropen und Subtropen um den Faktor 10 — grofler sind
als der resultierende Nettofluss. Dies heifit zum Einen, dass der Austausch durch
die Tropopause im Wesentlichen in beiden Richtungen erfolgt, bedeutet aber auch,
dass der abgeschéitzte Stratosphéren-Troposphéren-Austausch mit einer groffen Un-
sicherheit behaftet ist, da er sich als ein kleines Residuum aus zwei groflen Termen
ergibt. Betrachtet man nur diejenigen Trajektorien, die sich nach Durchquerung
der Tropopause ldnger als 12 Stunden in der Stratosphére befinden, so reduzieren
sich die Bruttofliisse stark, in den Tropen um den Faktor 2 und in den Subtro-
pen sogar um den Faktor 4. Daraus geht hervor, dass vor allem der Austausch
in den Subtropen (durch den “Tropopausenbruch”) von Prozessen auf kurzfristi-
ger Zeitskala dominiert wird. Eine alternative Interpretation ist, dass bei diesem
Austausch “numerisches Rauschen” eine grofie Rolle spielt. Gettelman und Sobel

(2000) bemerkten bei ihren Berechnungen ebenfalls, dass die Bruttofliisse stark ab-
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nehmen, wenn “kleine Ereignisse”, d. h. Fliisse unterhalb eines Schwellenwertes, die

als Rauschen interpretiert werden, ignoriert werden.

Betrachtet man hingegen den Fluss durch die 380 K-Isentrope (Abbildung 5.3d), so
ergibt sich ein vollstindig anderes Bild. Die Bruttofliisse sind von dhnlicher Gréfien-
ordnung wie der resultierende Nettofluss, und wiahrend die Nichtberiicksichtigung
der Trajektorien, die sich nur kurz in der Oberwelt befinden, zwar eine Reduzierung
der Bruttofliisse zur Folge hat, bleibt deren Differenz nahezu unveréindert. Dieser
Austausch erweist sich also als wesentlich stabiler gegeniiber Prozessen auf kurzer
Zeitskala (oder Rauschen) und ist auch mehr von einem Transport in eine Richtung
geprigt. Dennoch ist auch hier, z. B. in den Tropen, der Abwirtsfluss — auch nach
Abzug der kurzfristigen Prozesse — grofler als der resultierende Netto- Aufwérts-
fluss, so dass eine genauere Betrachtung und detailliertere Analyse der Trajektorien
lohnend erscheint. Dies soll im iibernéichsten Abschnitt (5.5) geschehen, nachdem

die Ergebnisse von ATTILA mit anderen Studien verglichen worden sind.

5.4 Vergleich der Ergebnisse mit anderen Studien

Wie schon in der Einleitung (5.1) erwihnt, gibt es von mehreren Autoren Berech-
nungen von Massenfliissen durch verschiedene Grenzflichen, die auf Beobachtungs-
daten basieren. Um die Realitdtsnidhe der von ATTILA produzierten Ergebnisse
abzuschétzen, seien nun einige dieser Berechnungen mit den entsprechenden Fliissen
in ATTILA verglichen. Dabei sollte man allerdings stets beriicksichtigen, dass auch
auf Beobachtungsdaten basierende Berechnungen zum Teil grolen Unsicherheiten
unterliegen, weil zum Einen die verwendeten Daten aufgrund des Assimilationsver-
fahrens mit einer gewissen Ungenauigkeit behaftet sind und zum Anderen bestimm-
te Berechnungsmethoden wie z. B. die Formulierung nach Wei (1987) empfindlich
auf diese Ungenauigkeiten reagieren (Wirth und Egger, 1999; Gettelman und Sobel,
2000).

Rosenlof und Holton (1993) und Holton (1990) berechneten unter Benutzung des
“Downward-Control”-Prinzips den extratropischen (abwirts gerichteten) Massen-
fluss durch die 100 hPa-Flache. Die Grenze zwischen Tropen und Extratropen
wurde dabei jeweils so gewéhlt, dass der berechnete Fluss maximal ist, und fallt

mit der geographischen Breite zusammen, wo die residuale Vertikalgeschwindigkeit
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Abbildung 5.5: Massenfliissse durch die Tropopause, berechnet aus ECMWF Daten
(Hoerling et al., 1993) und mit ATTILA. Die Werte unter den Pfeilen geben die iiber die
entsprechende Region integrierten Massenfliisse durch die thermische Tropopause (bzw.

durch die dynamische Tropopause, Werte in Klammern) an. Einheit: 10*® kg/Monat.

ihr Vorzeichen dndert. Rosenlof und Holton (1993) kamen dabei fiir den Nordwin-
ter je nach verwendeter Methode auf Werte zwischen 80 und 125 - 10® kg/s auf der
Nordhalbkugel und zwischen 30 und 35 - 10® kg/s auf der Siidhalbkugel. Die Gren-
ze zu den Tropen lag dabei auf der Nordhalbkugel bei ungefihr 15°N und auf der
Siidhalbkugel zwischen 15°S und 38°S. Der mit ATTILA berechnete Fluss durch die
100 hPa-Fliche wechselt sein Vorzeichen bei 18°N und 32°S (ohne Abbildung) und
betriigt fiir die Region polwiirts dieser Breiten 100 - 10® kg/s auf der Nordhalbkugel
und 43 - 10% kg/s auf der Siidhalbkugel. Diese Werte stimmen gut mit denen von
Rosenlof und Holton (1993) iiberein.

Hoerling et al. (1993) berechneten den Fluss durch die Tropopause unter Benutzung
von ECMWEF Analysedaten und der Formel von Wei (1987), allerdings nur fiir einen
Monat (Januar 1979). Dabei wurde sowohl die thermische Tropopause benutzt als
auch eine dynamische Tropopause, die polwérts von 28° durch eine Fliche kon-
stanter potentieller Vorticity (3.5 PVU) reprisentiert wird und dquatorwérts davon
kontinuierlich in die thermische Tropopause (ab 13°) iibergeht. Teilt man die Tro-
popause in Regionen mit aufwérts bzw. abwirts gerichteten Fliissen ein, so erhélt
man die in Abbildung 5.5 dargestellten Fliisse, die mit den entsprechenden Fliissen
in ATTILA verglichen sind. Dabei fillt auf, dass die Unterteilung der Tropopause

in die verschiedenen Regionen auf der Siidhemisphére in ATTILA und in Hoerling
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et al. (1993) die gleiche ist, wihrend auf der Nordhemisphére die Region des subtro-
pischen Abwirtsflusses in ATTILA um ca. 10° dquatorwirts verschoben ist. Dieses
Merkmal ist auch in Abbildung 5.3a zu sehen. Man beachte aulerdem, dass bei
Hoerling et al. (1993) die Massenbilanz der Stratosphére nicht ausgeglichen ist, was
hauptséchlich auf die Ungenauigkeiten in der Wei-Formulierung zuriickzufiihren ist.
Unter Beriicksichtigung dieses Umstandes und der Tatsache, dass sich die Werte von
Hoerling et al. (1993) nur auf einen Monat beziehen, ist die Ubereinstimmung mit
den Werten von ATTILA relativ gut. Die stirksten Abweichungen findet man bei
den subpolaren Aufwértsfliissen durch die (thermische) Tropopause, die bei Hoer-
ling et al. (1993) fast doppelt so gro8 sind wie bei ATTILA. Die entsprechenden
Fliisse durch die dynamische Tropopause bei Hoerling et al. (1993) hingegen sind
von ungefihr der gleichen Grofle wie die Fliisse von ATTILA.

Eine weitere Studie dieser Art ist die von Siegmund et al. (1996), die zwar ebenfalls
den extratropischen Fluss durch die Tropopause nur fiir einen Monat (Januar 1994)
bestimmten, aber ECMWF Daten mit einer sehr hohen horizontalen Auflésung von
0.5°x0.5° und einer zeitlichen Auflésung von 3 Stunden benutzten. Dabei ergab sich
fiir die Region nordlich von 28°N ein Abwiirtsfluss von 35 - 10" kg/Monat, was er-
staunlich gut mit den Berechnungen von Hoerling et al. (1993) (39 - 10'® kg/Monat
nordlich von 25°N, siehe Abbildung 5.5) iibereinstimmt. Auch der von ATTILA
berechnete Fluss von 40 - 10" kg/Monat (nérdlich von 15°N) passt gut zu die-
sen Werten. Siegmund et al. (1996) berechneten auch die Auf- und Abwirtsfliisse
getrennt voneinander. Danach ergibt sich der oben genannte Nettofluss als Diffe-
renz eines Aufwiirtsflusses von 1350 - 10 kg/Monat und eines Abwiirtsflusses von
1385 - 10'® kg/Monat, die demnach um ca. einen Faktor 40 grofer sind als der Net-
tofluss. In ATTILA ergeben sich mit 3775 bzw. 3815-10'® kg/Monat fast dreimal so
hohe Bruttofliisse, wobei aber zu beachten ist, dass in diesem Fall die Trajektorien
mit einem Zeitschritt von 30 min ausgewertet wurden. Betrachtet man wiederum
nur die Trajektorien, die sich ldnger als 12 Stunden in der Stratosphére aufhalten,
so reduzieren sich die Bruttofliisse auf 862 bzw. 893 - 10'5 kg/Monat und liegen
somit etwas unter den von Siegmund et al. (1996) berechneten Fliissen, denen eine

zeitliche Auflésung von 3 Stunden zugrunde liegt.

Die obigen Betrachtungen zeigen also, dass ATTILA bei der Diagnose von Mas-

senfliissen durch verschiedene Fliachen durchaus realistische Werte erzeugt, die im
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Rahmen der vorhandenen Unsicherheiten mit den Ergebnissen anderer Studien ver-
gleichbar sind. Diese Studien beschrénken sich allerdings auf die Berechnung solcher
Fliisse. Im néchsten Abschnitt werden hingegen die von ATTILA gelieferten Infor-
mationen iiber die einzelnen Trajektorien genutzt, um den Austausch durch eine
bestimmte Fliache genauer zu charakterisieren, insbesondere dahingehend, inwieweit
die Fliisse durch diese Fldche wirklich zu einem Austausch beitragen oder lediglich

die unmittelbare Nachbarschaft der Grenzflache beeinflussen.

5.5 Charakterisierung der Lagrangeschen Zirkulation in der

Stratosphire
5.5.1 Trajektorienanalyse in der Oberwelt

Um also weitere Informationen zum Austausch zwischen Ober- und Mittelwelt zu
gewinnen, werden jetzt nicht nur die Trajektorien gezihlt, die die 380 K-Fliche
iiberqueren, sondern es wird auch deren Schicksal in der Oberwelt weiter verfolgt.
Zu diesem Zweck wird die 380 K-Fliche in drei Bereiche unterteilt, ndmlich in
einen tropischen Giirtel mit einem Netto-Aufwirtsfluss und in zwei extratropische
Giirtel mit einem Abwértsfluss. Die Grenzen werden dabei jeweils dort gewéhlt, wo
der Massenfluss sein Vorzeichen wechselt. Nach Abbildung 5.3d erstreckt sich also
der tropische Bereich mit Aufwértsfluss ungefdhr von 34°S bis 24°N. Anschlieflend
werden sémtliche Trajektorien (aus fiinf Modelljahren), die im Winter (DJF) die
Oberwelt verlassen, in neun verschiedene Klassen eingeteilt, und zwar je nachdem,
in welchem der drei Bereiche sie die Oberwelt betreten und in welchem sie diese
wieder verlassen. Die Anzahl der Trajektorien in jeder Klasse ist dann ein Maf fiir
die Stirke des Transportes von einem Bereich zu einem anderen. Dariiber hinaus
wird fiir jede Trajektorie die wihrend ihrer Reise durch die Oberwelt maximal
erreichte Hohe und die Dauer dieser Reise diagnostiziert und iiber die jeweilige
Klasse gemittelt. Diese Vielzahl an Informationen ist in Abbildung 5.6 iibersichtlich
dargestellt und wird nun Schritt fiir Schritt besprochen.

Beginnen wir mit den Trajektorien, die die Oberwelt im gleichen Bereich betreten
und wieder verlassen. Zahlenmiflig handelt es sich hierbei um die gréfiten auftre-

tenden Fliisse, jedoch bestehen diese zu einem groflen Teil aus “Rauschen”, d.h.

‘

aus Trajektorien, die sich eher “zufillig” in die Oberwelt verirren und diese nach
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Abbildung 5.6: Trajektorienanalyse in der Oberwelt: Jeder Pfeil reprisentiert eine Klasse
von Trajektorien, je nachdem, wo sie die Oberwelt betreten und wo sie diese wieder
verlassen. Die Zahlen an den Pfeilen geben dabei verschiedene Informationen wieder:
Umrahmte Zahlen stellen den Massenfluss [10'° kg/a] dar (dies ist proportional zur Anzahl
der Trajektorien in der jeweiligen Klasse: 100 Trajektorien pro Jahr entsprechen ca.
2.7-10'° kg/a). Fett gedruckte Zahlen geben die mittlere maximal erreichte Hohe [hPal,
kursiv gedruckte Zahlen die mittlere “Reisedauer” ([a], [m] oder [d]) wieder (mit jeweils
+ 1 Standardabweichung). Die Zahlen in Klammern sind die entsprechenden Ergebnisse,
wenn alle Trajektorien ignoriert werden, die kiirzer als 12 Stunden in der Oberwelt sind
(fehlt diese Angabe, so hat sie sich nicht wesentlich verindert). Ausgewertet wurden alle

Trajektorien aus fiinf Modelljahren, die im Winter (DJF) die Oberwelt verlassen haben.
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kurzer Zeit wieder verlassen. In den Tropen sind 45% aller Trajektorien kiirzer als
12 Stunden in der Oberwelt, in den Extratropen sind es sogar 60%. Aber auch
diejenigen Luftpakete, die linger als 12 Stunden in der Oberwelt sind, tragen nicht
wesentlich zum Austausch bei: Zwar befinden sich diese im Mittel relativ lange in
der Oberwelt (2 bis 6 Wochen mit einer hohen Standardabweichung von 2 bis 5 Mo-
naten), jedoch kommen sie kaum iiber die unterste Schicht der Oberwelt hinaus.
Die maximal erreichte Hohe liegt in den Tropen bei durchschnittlich 94 hPa und in
den Extratropen bei 125 bis 130 hPa, wobei die Standardabweichung mit 14 bzw.
22 hPa erstaunlich gering ist. Geht man von einer Normalverteilung aus, so bleiben
also zwei Drittel aller Trajektorien in den Tropen unterhalb von 80 hPa und in den
Extratropen unterhalb von 100 hPa.?® In dieser untersten Schicht der Oberwelt
kann also vertikaler 2-Wege-Austausch stattfinden, oberhalb davon ist dieser kaum

mehr relevant.

Von den iibrigen Trajektorien gibt es einige wenige, die die Oberwelt in den Extra-
tropen betreten und auf der anderen Halbkugel ebenfalls in den Extratropen wieder
verlassen. Diese sind im Schnitt 1.5 Jahre unterwegs und erreichen maximale Héhen

im Bereich von 70 bis 20 hPa, sind aber zahlenm#fig unbedeutend.

Hauptaugenmerk soll nun auf den Fliissen zwischen den Tropen und Extratropen
liegen. Da gibt es zum Einen die Fliisse in die “richtige” Richtung, die aus den
Trajektorien bestehen, die gem&fl der Brewer-Dobson-Zirkulation die Oberwelt in
den Tropen betreten und in den Extratropen wieder verlassen. Man beachte, dass
der extratropische Abwirtsfluss auf der Winterhalbkugel ungefihr doppelt so grof3
ist wie auf der Sommerhalbkugel, was mit den Resultaten von Rosenlof und Hol-
ton (1993) und Holton (1990) iibereinstimmt. Zum Anderen gibt es aber auch
(zahlenméiBig kleinere) Fliisse in die umgekehrte, “falsche” Richtung, die z.B. in
Abbildung 5.3d fiir den tropischen Abwirtsfluss und den extratropischen Aufwérts-
fluss verantwortlich sind. Ein Blick auf Abbildung 5.6 offenbart allerdings sofort

die grundsétzlich verschiedene Natur dieser beiden Fliisse.

Die Luftpakete, die sich im Sinn der Brewer-Dobson-Zirkulation bewegen, befinden

sich im Mittel 8 (£ 15) Monate in der Oberwelt und erreichen weite Teile der Ober-

38Dies folgt aus der sogenannten k-Sigma-Regel (vgl. Bosch, 1996, §6.7.3.2, S. 256): Die Wahr-
scheinlichkeit, dass eine normalverteilte Zufallsvariable weniger als (2mal) die Standardabweichung

vom Erwartungswert abweicht, betrégt ca. 68% (95%).
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welt: Die maximal erreichte Hohe liegt auf der Nordhalbkugel zwischen 100 und
40 hPa, auf der Siidhalbkugel zwischen 110 und 50 hPa. Diese Zirkulation sorgt
also in der Tat fiir einen effektiven Eintrag troposphérischer Luft in weite Teile der
Oberwelt. Die Fliisse in entgegengesetzter Richtung sind hingegen anderer Natur.
Luftpakete, die die Oberwelt in den Extratropen betreten, verlassen diese im Schnitt
bereits nach 1 bis 2 Wochen wieder und wirken sich lediglich auf eine Schicht um

ca. 100 & 20 hPa aus.

In diesem Licht betrachtet, kann man tatséchlich sagen, dass die Brewer-Dobson-
Zirkulation den hauptverantwortlichen Mechanismus fiir den Austausch zwischen
Ober- und Mittelwelt darstellt. In den Extratropen gibt es zwar Austauschprozesse
von der Mittel- in die Oberwelt, jedoch sind diese nur fiir die unterste Schicht der
Oberwelt relevant und spielen sich auf einer kiirzeren Zeitskala (Tage bis Wochen)

ab.

5.5.2 Trajektorienanalyse in der Stratosphiire

Eine Frage, die sich natiirlicherweise stellt, ist, wie Abbildung 5.6 aussehen wiirde,
wenn man anstatt der 380 K-Isentrope die Tropopause als Grenzflache wahlte. In
diesem Fall ergibt sich ein etwas komplexeres Bild, weil die Tropopause wegen der
in hohen Breiten auftretenden Aufwirtsfliisse in mehr als drei Bereiche unterteilt
werden muss. Wihlt man die Grenzen der einzelnen Bereiche wie oben nach den
Nullstellen des Nettoflusses und wertet die Trajektorien analog aus, so ergibt sich
Abbildung 5.7. Man beachte, dass die so gewidhlten Grenzen nicht mit denen in Ab-
bildung 5.6 iibereinstimmen, was einen Vergleich erschwert. Dennoch seien hier kurz
einige Eigenschaften des Stratosphéren-Troposphéren-Austausches und die Unter-

schiede zum 380 K-Austausch besprochen.

Betrachten wir zunéchst die Trajektorien, die die Stratosphére in demselben Bereich
betreten und wieder verlassen. Wie auch schon beim 380 K-Austausch ist dieser
direkte vertikale Austausch auf die unterste Schicht der Stratosphéire beschrinkt, in
den Subtropen auf eine Schicht um 150 hPa, in hoheren Breiten auf eine Schicht um
210 hPa. In den Extratropen verweilen dabei lediglich ca. 20% der Luftpakete linger
als 12 Stunden in Stratosphére. Die Stéirke des Flusses ist bis zu einen Faktor 25

groBer als der entsprechende Fluss durch die 380 K-Isentrope.?® Beriicksichtigt man

39In den Extratropen der Nordhemisphire betrégt der Faktor z. B. (3900/28°)/(360/66°) ~ 25
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Abbildung 5.7: Wie Abbildung 5.6, mit der Tropopause anstatt der 380 K-Isentrope als
Grenzfliche. Die Fliisse entgegen der Richtung des Netto-Flusses sind grau eingezeichnet.

Siehe Text fiir Details.

die verschiedenen Dichten an der Tropopause und der 380 K-Isentrope (maximal ein
Faktor 2.5), so sind die mit diesen Fliissen verbundenen Geschwindigkeiten durch
die Tropopause immer noch ca. eine Gréflenordnung grofler als durch die 380 K-
Fldache. Durch die Tropopause findet also ein reger, vertikaler 2-Wege-Austausch

statt, der aber in den Extratropen auf die unterste Stratosphére beschrinkt bleibt.

Betrachtet man die Fliisse von einer Region in eine benachbarte’, so kann man
diese wieder einteilen in Fliisse in die “richtige” Richtung (z. B. von den Tropen zu
den Subtropen) und Fliisse in die entgegengesetzte, “falsche” Richtung, die in Ab-
bildung 5.7 grau eingezeichnet sind. Wéhrend beim 380 K-Austausch diese beiden

Fliisse von ganz verschiedener Natur sind, ist dies beim Stratosphéren-Troposphi-

(fiir Trajektorien, die linger als 12 Stunden in der Stratosphére sind).
40Fliisse von einer Region in eine nicht benachbarte Region sind zahlenmiBig unbedeutend und

deshalb aus Griinden der Ubersichtlichkeit in Abbildung 5.7 nicht eingezeichnet.
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ren-Austausch nicht so sehr der Fall: Die maximal erreichten Hohen sind jeweils fiir
beide Fliisse nahezu identisch und auch ihre Stérke ist sich weitaus dhnlicher als
beim 380 K-Austausch. Der Austausch durch die Tropopause zwischen den Tropen
und Subtropen bzw. den Subtropen und hohen Breiten ist also im Wesentlichen —
ganz im Gegensatz zum 380 K-Austausch — als ein Austausch in beiden Richtungen

zu sehen.

Aus Abbildung 5.7 ldsst sich auch ablesen, wie die starken Abwértsfliissse in den
Subtropen zusammengesetzt sind. Diese bestehen ndmlich nur zu einem Drittel
aus tropischer Luft und zu zwei Drittel aus Luft aus hohen Breiten. Wahrend die
tropische Luft in der Groflenordnung von Wochen in der Stratosphire unterwegs
war, verweilt die Luft aus hohen Breiten nur in der Groflenordnung von Tagen
in der Stratosphére. Fiir die extratropische unterste Stratosphére spielt also eine
Zirkulation auf kurzer Zeitskala, die aus troposphérischer Luft aus hohen Breiten

und dquatorwérts gerichtetem Transport besteht, eine wichtige Rolle.

5.6 Horizontale Verteilung der Massenfliisse

Im Mittelpunkt der bisherigen Betrachtungen standen bis jetzt zonal integrierte
Fliisse, und es wurde suggeriert, dass sich die dynamischen Verhéltnisse auf einem
Breitenkreis nicht wesentlich &ndern. Zum Abschluss dieses Kapitels soll nun un-
tersucht werden, inwieweit diese Annahme zutrifft und welche Unterschiede sich
diesbeziiglich zwischen dem Fluss durch die Tropopause und dem Fluss durch die

380 K-Isentrope ergeben.

Dazu sind in Abbildung 5.8 die horizontalen Verteilungen dieser Fliisse, jeweils
gemittelt {iber 10 Nordwinter, dargestellt. Ebenfalls dargestellt ist — wie auch
schon bei den zonal integrierten Fliissen — die Aufspaltung dieser Fliisse in einen

Aufwirts- und einen Abwartsfluss.

Man erkennt sofort die Eigenschaften, die auch schon in Abschnitt 5.3 besprochen
wurden: In mittleren und hohen Breiten gibt es einen Netto-Aufwértsfluss durch
die Tropopause, wihrend durch die 380 K-Fléche in den gesamten Extratropen ein
Abwiértsfluss dominiert. Diese Fliisse sind jeweils auf der Nordhalbkugel stiarker
als auf der Siidhalbkugel. Ferner sind die Bruttofliisse durch die Tropopause um

ca. eine Groflenordnung grofler als der resultierende Nettofluss, wiahrend die Brut-
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Abbildung 5.8: Horizontale Verteilung der Massenfliisse durch die 380 K-Isentrope (links)

und die thermische Tropopause (rechts), gemittelt iiber 10 Nordwinter (DJF). Der Net-

tofluss (unten; positive Werte bedeuten Netto- Aufwirtsfluss) ergibt sich als Differenz der

Aufwirts- und Abwiértsflissse (oben bzw. Mitte; jeweils positiv mit gleicher Farbskala

dargestellt). Man beachte die verschiedenen Skalen der einzelnen Abbildungen. Einheit:

1073 kg/s/m?.
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tofliisse durch die 380 K-Fliche ungefdhr von der gleichen Gréflenordnung wie der
Nettofluss sind. Im letzten Abschnitt wurde daher ndher untersucht, wie man den
Austausch durch die Tropopause als 2-Wege-Austausch, den Austausch durch die
380 K-Flache hingegen als 1-Wege-Austausch sehen kann. Eine genauere Betrach-
tung von Abbildung 5.8 liefert dafiir neue Hinweise: Die horizontalen Verteilungen
der Bruttofliisse durch die Tropopause dhneln sich sehr stark, so dass man die Ver-
teilung des resultierenden Nettoflusses nicht mit blofem Auge erkennen kann. Im
Gegensatz dazu sind die Verteilungen der Bruttofliisse durch die 380 K-Fléche vor
allem in den Tropen “komplementir” zueinander, d.h. Regionen mit einem Netto-
Aufwértsfluss korrespondieren mit einem starken (Brutto-)Aufwirtsfluss und einem
schwachen Abwirtsfluss, und umgekehrt. Dies ist besonders gut entlang des Aqua-
tors zu sehen, wo sich Gebiete mit einem Netto-Aufwértsfluss bzw. Abwértsfluss
abwechseln und die entsprechenden Muster auch bei den Bruttofliissen zu sehen

sind.

Damit st688t man auch schon auf ein weiteres deutliches Merkmal, ndmlich der lon-
gitudinalen Variabilitdt der Nettofliisse. Wie in Abbildung 5.8 zu sehen ist, sind
sowohl der Fluss durch die Tropopause als auch der Fluss durch die 380 K-Fliche
keineswegs zonal symmetrisch, was auch schon von anderen Autoren beobachtet
wurde (Hoerling et al., 1993; Siegmund et al., 1996; Gettelman und Sobel, 2000).
Zunichst ist festzustellen, dass die Abweichungen von der zonalen Symmetrie auf
der Nordhalbkugel stérker sind als auf der Stidhalbkugel, was auf einen Einfluss
der ungleichméfliigen Land-Meer-Verteilung schlieflen lisst. Auf der Nordhalbkugel
sind die Regionen mit starkem subtropischen Abwirtsfluss (durch die Tropopau-
se) gekoppelt mit unmittelbar polwirts anschlieBendem Aufwértstransport, was ein
dipol-dhnliches Muster ergibt und erkldrt, warum ein Grofteil der in den Subtro-
pen in die Troposphére flielenden Luft aus hohen Breiten stammt (vgl. letzter
Abschnitt 5.5). Dieses Muster ist allerdings nur iiber Asien und dem Pazifik gut

ausgepragt, iiber Amerika, Europa und dem Atlantik ist es stark gestort.

In den Tropen ist die longitudinale Variabilitit sogar noch grofler. Hier wechseln
sich Regionen mit aufwérts gerichteter Bewegung mit Regionen mit abwirts ge-
richteter Bewegung ab. Gut sichtbar ist die Walker-Zirkulation mit aufsteigender
Luft im Westpazifik und absteigender Luft im Ostpazifik. Aber auch in anderen

Teilen der Tropen sind solche Strukturen erkennbar. Die einzelnen Regionen mit
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gleicher Vertikalbewegung sind dabei in Form von Béndern angeordnet, die auf
der Nordhalbkugel in nordost-siidwestlicher Richtung () und auf der Siidhalb-
kugel und nordwest-siidostlicher Richtung () orientiert sind. Dieses Muster ist
besonders gut zwischen dem Ostpazifik und Afrika zu sehen, wo sich eine deutliche
“Zellenstruktur” ausbildet. Damit kann auch die These von Newell und Gould-
Stewart (1981), nach der troposphérische Luft die Stratosphiire hauptséchlich in
einer Region um Nordaustralien, Indonesien und dem tropischen Westpazifik be-
tritt, nur teilweise bestétigt werden. Zwar befindet sich nach den Berechnungen
mit ATTILA das grofite zusammenhingende Gebiet mit Transport in die Strato-
sphére auch in dieser — von Newell und Gould-Stewart “stratospheric fountain”
genannten — Region, jedoch gibt es noch weitere Gebiete mit signifikantem Eintrag
in die Stratosphére, die sich {iber dem noérdlichen Teil Siidamerikas und dem Golf

von Guinea*' befinden.

Es bleibt zu kldren, inwieweit die von ATTILA (auf der Grundlage der ECHAM-
Modelldynamik) berechneten Muster — insbesondere die zelluldren Strukturen in
den Tropen — realistisch sind und welche Ursachen sie haben. Dies wird in der
hier vorliegenden Arbeit nicht mehr n&her untersucht, so dass nur abschlieflend
zu bemerken bleibt, dass die hier berechneten Massenfliisse zwar kein zonal sym-
metrisches, aber dennoch ein deutliches Muster mit klar erkennbaren Strukturen

ausbilden.

5.7 Zusammenfassung der Ergebnisse

In diesem Kapitel wurde mit Hilfe des Zirkulationsmodells ECHAM4 und des La-
grangeschen Transportschemas ATTILA der Austausch zwischen Stratosphire und
Troposphére auf globaler und klimatologischer Skala untersucht. Dazu wurden die
Massenfliisse durch zwei Grenzflichen, ndmlich der thermischen Tropopause und
der 380 K-Isentrope, untersucht. Diese beiden Fléchen sind in den Tropen weit-
gehend identisch, unterscheiden sich aber in den Extratropen um die sogenannte
unterste Stratosphire, die in diesem Kontext eine besondere Rolle einnimmt. Die

Diagnose dieser beiden Flichen und der entsprechenden Massenfliisse erfolgte da-

“Damit ist die diquatoriale Region des Atlantiks gemeint, die sich siidlich der Elfenbeinkiiste
befindet.
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bei online wihrend des Modelllaufes, und somit mit einer zeitlichen Auflésung von

30 Minuten.

Da der Massenaustausch mit Hilfe der von ATTILA berechneten Trajektorien dia-
gnostiziert wird, muss man sich nicht auf die blofle Angabe von Massenfliissen durch
die betrachteten Flichen beschrinken, sondern man kann auch das Schicksal der
Trajektorien in der Stratosphire weiter verfolgen und so die grofiskalige Zirkulation
als Ganzes untersuchen. In diesem Fall wurden die von den einzelnen Trajektorien
maximal erreichten Hohen und die jeweilige Dauer des Aufenthaltes in der Stra-
tosphére untersucht. Ferner wurden, um die Bedeutung von Prozessen auf kurzer
Zeitskala abzuschétzen, sdmtliche Berechnungen auch unter Nichtberiicksichtigung
all jener Trajektorien durchgefiihrt, die sich kiirzer als 12 Stunden in der Strato-

sphéire befanden.

Die Ergebnisse lassen sich wie folgt zusammenfassen: Ein Vergleich mit anderen
Studien auf globaler Skala zeigte zunéchst, dass ATTILA dhnliche Werte erzeugt
und somit trotz der relativ geringen horizontalen Auflésung von T30 die wesentli-
chen grofiskaligen Eigenschaften der mittleren meridionalen Zirkulation wiedergibt.
Es ergibt sich jedoch ein grundlegender Unterschied zwischen dem Stratosphéren-
Troposphéren-Austausch und dem Austausch durch die 380 K-Isentrope. Letzterer
repriasentiert am ehesten die Brewer-Dobson-Zirkulation und besteht aus einem
aufwirts gerichteten Fluss in den Tropen und einem abwirts gerichteten Fluss in
den Extratropen. Luftpakete betreten die Oberwelt also hauptséichlich in den Tro-
pen, erreichen dann wéhrend ihres Aufenthaltes dort alle Schichten der Modell-
atmosphére und verlassen diese wieder im Schnitt nach 8 bis 9 Monaten in den
Extratropen. Es gibt zwar auch einen kleineren Fluss von den Extratropen in die
Tropen, jedoch beeinflusst dieser nur die unterste Schicht der Oberwelt (> 100 hPa)
und l&uft auf einer kiirzeren Zeitskala ab (1-2 Wochen, siehe Abbildung 5.6).

Uberhaupt scheint der Austausch durch die 380 K-Isentrope im Wesentlichen ein
Austausch in jeweils nur eine Richtung zu sein. Ein Vergleich der horizontalen Ver-
teilungen der Brutto-Aufwérts- und Abwiértsfliisse mit der Verteilung des resultie-
renden Nettoflusses zeigt, dass in Regionen mit gleichgerichteter Vertikalbewegung
der Bruttofluss in die gleiche Richtung wie der Nettofluss signifikant hoher ist als
der Fluss in die entgegengesetzte Richtung. Dies gilt allerdings nur lokal, denn es

gibt vor allem in den Tropen auch ausgeprigte Regionen mit einem Nettofluss in
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die “falsche”, abwirts gerichtete Richtung. Im zonalen Mittel sieht man also sowohl
einen signifikanten Aufwérts- als auch Abwiértsfluss, was einen Austausch in beide
Richtungen suggeriert. Dieser kommt allerdings (in den Tropen und Subtropen)
dadurch zustande, dass es sowohl Regionen mit einem Netto-Aufwirtsfluss als auch
Regionen mit einem Netto-Abwértsfluss gibt, wobei in den einzelnen Regionen der

Austausch im Wesentlichen in eine Richtung erfolgt.

Die Aufteilung der Tropen in Regionen mit aufwérts und abwiirts gerichteter Bewe-
gung erzeugt dabei ein klares Muster mit “zellulérer” Struktur: Es gibt im Wesent-
lichen drei Zentren mit Aufwértstransport, die iiber dem nordlichen Teil Stidame-
rikas, dem dquatorialen Atlantik und Afrika und iiber dem tropischen Westpazifik
und Indonesien liegen, und die deutlich durch Regionen mit abwirts gerichtetem
Transport getrennt sind. Dieses Muster ist sowohl beim Stratosphéren-Troposphé-

ren-Austausch als auch beim Austausch durch die 380 K-Isentrope klar erkennbar.

In den Extratropen hingegen unterscheidet sich der Austausch durch die Tropopause
deutlich vom Austausch durch die 380 K-Fliache: Der Stratosphéren-Troposphéren-
Austausch ist gekennzeichnet durch ein schmales Band in den Subtropen mit star-
kem Abwirtsfluss, der durch einen Aufwértsfluss in hoheren Breiten kompensiert
wird. Diese Zirkulation spielt sich ausschliefflich in der untersten Stratosphére ab
und bewirkt keinen Austausch mit der Oberwelt. Ebenfalls auf die extratropische
unterste Stratosphére beschréinkt ist ein reger direkter 2-Wege-Austausch durch die
Tropopause, der von Luftpaketen dominiert wird, die sich nur kurz (< 12 h) in der
Stratosphére befinden. Auch der Austausch durch den subtropischen Tropopausen-
bruch kann als Austausch in beiden Richtungen gesehen werden, wobei allerdings

der Transport in die Troposphire {iberwiegt (vgl. Abbildung 5.7).

Hierzu ist allerdings zu bemerken, dass diese Beurteilung hauptséichlich auf der
Tatsache basiert, dass sich der resultierende Nettofluss als kleine Differenz zwischen
zwei groflen Termen — den beiden Bruttofliissen — ergibt. Diese Fliisse redu-
zieren sich stark, wenn man nur die Trajektorien betrachtet, die sich linger als
12 Stunden in der Stratosphére aufhalten. Dies konnte zum Einen bedeuten, dass
der Stratosphéren-Troposphéren-Austausch von Prozessen auf kurzer Zeitskala do-
miniert wird, kann aber auch heiflen, dass ein Grofiteil der Bruttofliisse lediglich
ein numerisches Artefakt ist. W#hrend nédmlich die Lage der 380 K-Fliche nur

vom absoluten Wert der potentiellen Temperatur abhéngt, basiert die Definition
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der Tropopause auf dem vertikalen Temperaturgradienten und ist somit stéirkeren
Schwankungen ausgesetzt. Geht man in einer groben Uberschlagsrechnung davon
aus, dass z. B. bei 30°N, wo mit 400 - 10* kg/s/m die grofiten Bruttofliisse auftreten
(Abbildung 5.3c), die Tropopause in einer Gitterbox pro Zeitschritt einen Sprung
von der Groflenordnung der vertikalen Auflosung (= 50 hPa) macht und innerhalb
der néchsten 12 Stunden wieder in ihre urspriingliche Lage zuriickkehrt, so ver-
ursacht dieses “Rauschen” der Tropopausenhéhe bei einer horizontalen Auflésung

von T30 mit 96 Gitterboxen pro Breitenkreis einen zusitzlichen zonal integrierten

Fluss von
Ap -27racos¢>: 50 hPa ‘ -2W'6370km'C0S300z100-103kg/s/m,
g- At 96 9.81m/s? - 30 min 96

was bereits 25% des Gesamtflusses ausmachen wiirde. Bei der Interpretation der
getroffenen Aussagen zum Stratosphiren-Troposphéren-Austausch ist also eine ge-
wisse Vorsicht angebracht, auch wenn sich — wie man z.B. Abbildung 5.7 ent-
nehmen kann — die Qualitét dieser Aussagen nicht wesentlich édndert, wenn man
nur diejenigen Trajektorien beriicksichtigt, die sich ldnger als 12 Stunden in der

Stratosphére befinden.

Generell kann man sagen, dass der Austausch durch die 380 K-Isentrope weniger

mit Unsicherheiten belastet zu sein scheint als der Austausch durch die Tropopause.



6 Zusammenfassung und Ausblick

In der vorliegenden Arbeit wurde ein rein Lagrangesches Transportschema fiir pas-
sive Spurenstoffe (namens ATTILA) entwickelt, welches online im Klimamodell
ECHAM4 lduft und somit fiir Studien zum globalen Klima eingesetzt werden kann.
Die Motivation fiir diese Arbeit war zweifach: Zum Einen besitzt das in ECHAM4
operationelle semi-Lagrangesche Transportschema numerische Nachteile, wie z. B.
numerische Diffusion oder die Nichterhaltung der Masse eines Spurenstoffes, die die
Anwendung eines “Massenfixers” notwendig macht. Ein Lagrangesches Transport-
schema hingegen ist numerisch nichtdiffusiv und massenerhaltend. Zum Anderen
wird es mit fortschreitender Entwicklung der Klimamodelle, die auch eine vermehr-
te Kopplung mit anderen Modellen — wie z. B. zur Simulation atmosphérischer
Chemie oder von Aerosolen — beinhaltet, immer wichtiger, eine effiziente Metho-
de zum Transport auch einer groflen Anzahl von Spurenstoffen zur Verfiigung zu
haben. Hier ist ein Lagrangesches Schema eindeutig im Vorteil, weil der Rechenzeit-
bedarf fiir die Advektion mit der Anzahl der transportierten Spurenstoffe schwécher

ansteigt als in einem Eulerschen Schema.

Neben der Entwicklung und Validierung eines Lagrangeschen Transportschemas ver-
folgte diese Arbeit noch zwei weitere Ziele: Erstens sollten durch den Vergleich des
Lagrangeschen und semi-Lagrangeschen Schemas neue Erkenntnisse iiber die allge-
meine Zirkulation in ECHAM4 gewonnen werden. Insbesondere sollte herausgefun-
den werden, welche von den Beobachtungen abweichenden Transporteigenschaften
auf den numerischen Eigenschaften des semi-Lagrangeschen Schemas und welche
auf einer etwaigen unrealistischen Modelldynamik beruhen. Zweitens sollte durch
direkte Auswertung der von ATTILA gelieferten Informationen die atmosphérische
Dynamik von einem Lagrangeschen Standpunkt aus untersucht werden, wobei der
Schwerpunkt dieser Arbeit auf der Untersuchung des Stratosphéren-Troposphéren-

Austausches und der damit verbundenen Dynamik der Stratosphére lag.

Im Folgenden werden die zur Klirung dieser Fragen angewandten Vorgehensweisen

und die dazugehorigen Ergebnisse zusammenfassend dargestellt.

Zunichst wurden Transportexperimente mit ausgewéhlten Spurenstoffen durch-
gefiihrt, sowohl um ATTILA zu evaluieren als auch um die Dynamik in ECHAM

zu untersuchen. Die verwendeten Spurenstoffe und die damit untersuchten Aspek-

131
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te des Transportes waren Radon-222 (**?Rn; schneller vertikaler Transport, Kon-
vektion, Grenzschichtturbulenz, meridionaler Transport in der Tropopausenregion,
Transport zu entlegenen Gebieten), das aus Atomwaffentests stammende radioak-
tive Kohlenstoffisotop 14 (**C; Transport von der Stratosphére in die Troposphére,
Verhalten eines Transportschemas bei starken vertikalen Gradienten) und Schwe-
felhexafluorid (SFy; Bodenkonzentrationen, Transport von der Troposphire in die

Stratosphére, Alter der Luft).

Dabei ist allgemein festzustellen, dass beide Transportschemata in vielen Aspekten
dhnliche Resultate liefern und auch mit Beobachtungen zufriedenstellend {iberein-
stimmen. Insbesondere konnte gezeigt werden, dass das bereits etablierte Konvekti-
onsschema in ECHAM4 auch fiir ein Lagrangesches Transportschema wie ATTILA

verwendet werden kann und dort ahnlich effektiv arbeitet.

Es gibt aber auch wichtige Unterschiede zwischen den beiden Transportschemata.
In ATTILA ist z. B. die Grenzschichtturbulenz anders parameterisiert als im semi-
Lagrangeschen Schema, was zu einer stirkeren Durchmischung der Grenzschicht
und zu niedrigeren Bodenkonzentrationen fiihrt. Im Vergleich zu Beobachtungen
scheint dabei ATTILA die realistischeren Werte zu liefern, wéihrend das semi-
Lagrangesche Schema die Bodenkonzentrationen systematisch iiberschétzt. Da-
bei ist aber zu bedenken, dass die Parameterisierung der Grenzschichtturbulenz
in ATTILA recht einfach ist und z. B. die vertikale Struktur der Grenzschicht mit
lediglich einem Parameter, ndmlich der Grenzschichthéhe, reprisentiert, so dass
man nicht ausschlieBen kann, dass die bessere Ubereinstimmung in ATTILA eher

zufilliger Natur ist.

Die wichtigsten Unterschiede ergeben sich allerdings aufgrund bestimmter numeri-
scher Eigenschaften der beiden Transportschemata, wie der Féahigkeit starke Gra-
dienten zu erhalten und numerische Diffusion zu vermeiden (siehe auch Johnson et
al., 2000, fiir eine Analyse des Transports von dquivalenter potentieller Temperatur
im semi-Lagrangeschen Schema und eine ausfiihrliche Betrachtung zu den Ursachen
der Transportfehler). Es konnte z. B. mittels 2Rn als Tracer gezeigt werden, dass
der in ECHAM im Vergleich zu zahlreichen anderen Modellen erhhte Meridional-
transport in der oberen Troposphére und unteren Stratosphéire im Wesentlichen
auf die Eigenschaften des semi-Lagrangeschen Transportschemas zuriickzufiihren

ist. Zwar stehen hier zur Validierung kaum Beobachtungen zur Verfiigung, jedoch
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stimmen die Ergebnisse von ATTILA besser mit denen anderer Modelle iiberein als
die Ergebnisse des semi-Lagrangeschen Schemas (Jacob et al., 1997), was ein Hin-
weis darauf ist, dass die allgemeine Zirkulation in ECHAM der Zirkulation anderer
Modelle dhnlicher ist als es z.B. die Transportexperimente in Jacob et al. (1997)
vermuten lassen. Ein weiteres Experiment mit einem kurzlebigen, in der oberen

tropischen Troposphire emittierten fiktiven Spurenstoff erhérteten diese These.

Auch konnte der Verdacht entkréiftet werden, dass eine zu starke Meridionalzirkula-
tion in ECHAM einen erhohten Austausch durch die Tropopause, vor allem in den
Subtropen, bedingt. Die Experimente mit *C, dessen Anfangsverteilung ein aus-
geprigtes Maximum in der unteren nérdlichen Stratosphére besitzt, zeigen, dass
der subtropische Abwirtstransport von *C in die Troposphire auch in ECHAM
realistisch modelliert werden kann, wenn ein nichtdiffusives Advektionsschema wie
ATTILA benutzt wird. Hierbei sind zwei Dinge bemerkenswert. Erstens kann
die numerische Diffusion im semi-Lagrangeschen Schema nicht einfach durch ei-
ne Erhohung der vertikalen Auflésung behoben werden. Land (1999) untersuchte
den Transport von *C mit einer im Tropopausenbereich verdoppelten vertikalen
Auflésung und fand keine wesentliche Verbesserung. Diese Erfahrung wurde auch
mit anderen Modellen gemacht (Rind et al., 1999). Zweitens bewirkt eine Erh6hung
des Diffusionsparameters in ATTILA zwar ebenfalls eine schnellere Dampfung des
stratosphérischen Maximums, aber keine Erh6hung des Abwartstransportes durch
die Tropopause. Dies zeigt deutlich, dass man bei der Einordnung numerischer
Eigenschaften in Kategorien wie “numerische Diffusion” etc. vorsichtig sein muss
und beriicksichtigen muss, dass jedes Advektionsschema seine eigenen, charakteri-

stischen Eigenschaften besitzt.

Ein weiterer Unterschied ergibt sich in der Geschwindigkeit des Vertikaltransportes
in den obersten Modellschichten, oberhalb von ca. 15 km. Im semi-Lagrangeschen
Schema ist dieser Transport im Vergleich zu Beobachtungen zu langsam, was auch
von Kjellstrom et al. (2000) bestétigt wird. In ATTILA ist dieser Transport schnel-
ler, allerdings im Vergleich zu Beobachtungen zu schnell, so dass man in dieser

Hinsicht keinem der beiden Modelle den Vorzug geben kann.

Insgesamt gesehen erfiillen sich mit ATTILA die Erwartungen, die man an ein La-
grangesches Transportschema stellt, ndmlich die Fiahigkeit starke Gradienten zu

erhalten und somit auch inhomogene Verteilungen realistisch zu transportieren.
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Gleichzeitig konnte gezeigt werden, dass die oben besprochenen Abweichungen von
den Beobachtungen auf das semi-Lagrangesche Schema und nicht auf eine unrea-
listische Modelldynamik zuriickzufiihren sind, so dass man hier von einer echten

Verbesserung des Modelltransportes sprechen kann.

Um nun die Altersstruktur der Stratosphére zu untersuchen, wurden nicht nur die
SF¢-Konzentrationen ausgewertet, sondern auch direkt die von ATTILA berech-
neten Trajektorien. Beide Methoden liefern dabei ein #hnliches mittleres Alter,
das unterhalb von ca. 20 km auch mit Beobachtungen, die auf SF - oder CO,-
Messungen beruhen, einigermaflen iibereinstimmt. Auf der Siidhemisphére entsteht
z.B. im Friihling (SON) aufgrund des Absinkens “alter” Luftmassen im Polarwirbel
ein ausgepriagter meridionaler Gradient im mittleren Alter. Der Altersunterschied
zwischen Tropen und Siidpol betrigt dabei in 20 km Hohe ca. 2.75-3.0 Jahre, was
ungefdhr zu den beobachteten 3.5 Jahren passt. Der auf eine enge Region begrenz-
te Gradient befindet sich allerdings in den Beobachtungen in den Subtropen (ca.
15°S-30°S), wihrend er sich im Modell in mittleren Breiten (ca. 40°S-50°S) befin-
det. Im Modell ist also die beobachtete subtropische Transportbarriere zu schwach,
und da ATTILA die Stirke des Gradienten reproduziert und die Trajektorien in
der Stratosphéire nur vom skaligen Wind abhéngen, liegt die Vermutung nahe, dass

diese Eigenschaft in der Modelldynamik begriindet liegt.

Oberhalb von 20 km wird das beobachtete Alter unterschétzt, d. h. es werden hoéhe-
re SIF¢-Konzentrationen modelliert als beobachtet. Dieses Phinomen ist bei so gut
wie allen Modellen zu finden (vgl. Park et al., 1999), einschliefilich Modellen der
mittleren Atmosphére wie MA-ECHAM (Manzini und Feichter, 1999), so dass als
Griinde hierfiir auflerhalb der Modellwelt liegende Ursachen, wie z. B. eine Senke fiir
SF, in der Mesosphére (vgl. Hall und Waugh, 1998) in Betracht kommen kénnten.
Eluszkiewicz et al. (2000) zeigten allerdings, dass mit einem Mittelatmosphérenmo-
dell in Verbindung mit einem geeigneten (numerisch nicht oder wenig diffusiven)
Transportschema durchaus die beobachteten Altersverteilungen reproduziert wer-

den konnen.

Die berechneten Trajektorien liefern allerdings nicht nur das mittlere Alter der Luft,
sondern auch das gesamte Altersspektrum an einem Ort, welches Messungen nicht

und Eulerschen bzw. semi-Lagrangeschen Modellen nur schwer*? zugiinglich ist. Die

42Die Berechnung des Altersspektrums mit einem Eulerschen oder semi-Lagrangeschen Modell
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berechneten Spektren sind (rechts-)schief mit einem unterhalb des mittleren Alters
liegenden Maximum, welches in den Tropen sehr ausgepréigt ist und zu héheren
Breiten hin niedriger und breiter wird. In polaren Breiten hingegen &ndert sich
die Struktur: Dort haben die Spektren mehrere Maxima im Abstand von einem
Jahr, wobei dieses Muster auf der Siidhalbkugel wegen der geringeren Variabilitét
der stratosphirischen Dynamik deutlicher ausgeprégt ist als auf der Nordhalbku-
gel. Auf der Siidhalbkugel ergibt sich dabei folgendes Bild: Die polaren Luftmassen
sind iiber den grofiten Teil des Jahres relativ isoliert, wobei der grofite Austausch
wihrend der — in ECHAM4 verspéitet einsetzenden (vgl. Hein et al., 2000) —
Umstellung zur Sommerzirkulation im November und Dezember stattfindet. Eine
genauere Analyse der Altersspektren zeigte, dass die im Abstand von einem Jahr
auftretenden Maxima nicht mit zunehmender Hohe zu héherem Alter hin verscho-
ben sind, sondern dass diese hohenkonstant sind, und dass sich die im November
und Dezember zum Siidpol transportierten Luftmassen im Mittel seit 7-8 Monaten
und n Jahren, mit n = 0,1, 2, ..., in der Stratosphére befinden. Die Transportzei-
ten von der tropischen Tropopause zum Polarwirbel sind also in jeder Hohe auf die
gleiche Weise “gequantelt”, was impliziert, dass nicht nur die Austauschphase ein
enges zeitliches Fenster besitzt, sondern dass auch — bedingt durch den Jahresgang
der mittleren stratosphérischen Zirkulation — der Zeitpunkt des Eintretens in die
Stratosphére eine wesentliche Rolle spielt. In diesem Fall gelangen hauptsichlich
die Luftmassen in (siid-)polare Breiten, die 7-8 Monate (und n Jahre) vorher, also

im Herbst (MAM), die Stratosphére betreten haben.

Zur Untersuchung des Stratosphéren-Troposphéren-Austausches wurden ebenfalls
die von ATTILA berechneten Trajektorien vielfiltig ausgewertet, wobei im Mit-
telpunkt der Fluss durch zwei Grenzflichen, der thermischen Tropopause und der
380 K-Isentrope, stand. Letzterer zeigt dabei im zonalen Mittel eine klare Struktur
mit einer Aufwértsbewegung in den Tropen und einer Abwartsbewegung in den
Extratropen. Durch die Tropopause ist dagegen der Abwértsfluss auf ein schmales
Band in den Subtropen begrenzt, an das sich polwérts ein Band mit aufwirts ge-
richteter Bewegung anschlief$t. Dieser Aufwartsfluss in mittleren bis hohen Breiten

erreicht aber nicht die Oberwelt, d.h. den Bereich mit # > 380 K, sondern beein-

erfordert die Simulation eines Spurenstoffes mit einer Randbedingung in Form einer J-Funktion;
dies impliziert sehr starke Gradienten, mit denen die meisten nicht-Lagrangeschen Advektions-

schemata Schwierigkeiten haben.
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flusst nur die extratropische unterste Stratosphédre und wird durch einen héheren
Abwirtsfluss in den Subtropen kompensiert. Durch eine weitergehende Analyse
der Trajektorien wurde gezeigt, dass der Austausch durch die 380 K-Isentrope im
Wesentlichen als ein Austausch in jeweils eine Richtung angesehen werden kann,
und gut durch die Brewer-Dobson-Zirkulation beschrieben wird. Luftmassen, die
die Oberwelt in den Tropen betreten und in den Extratropen wieder verlassen, ver-
weilen dabei im Mittel 9 £ 15 Monate in der Oberwelt. Im Gegensatz dazu stellt
sich der Austausch durch die Tropopause als ein Austausch in beide Richtungen

dar.

Die Fliisse durch beide Grenzflichen zeigen eine gewisse zonale Variabilitit, die
besonders in den Tropen und auf der Nordhalbkugel ausgeprigt ist. In den Tro-
pen herrscht dabei keine gleichférmige Aufwértsbewegung vor, sondern es entstehen
deutlich erkennbare “Zellen” mit abwechselnd aufwérts und abwérts gerichteter Be-
wegung. In diesem Sinne findet also auch in den Tropen, wo die beiden Grenzflichen
zusammenfallen, ein Austausch in beide Richtungen statt. Generell kann man sa-
gen, dass diese Fliisse zwar nicht zonal symmetrisch sind, aber dennoch ein klar

strukturiertes Zirkulationsmuster ausbilden.

In dieser Arbeit wurden also die Entwicklung, Evaluierung und verschiedene An-
wendungsmoglichkeiten des Lagrangeschen Transportschemas ATTILA beschrie-
ben. Wie kann nun der zukiinftige Einsatz von ATTILA aussehen? Zunéchst
besteht natiirlich weiterhin — wie oben beschrieben — die Moglichkeit, die von
ATTILA berechneten Trajektorien direkt auszuwerten, und so bestimmte Aspekte
der Modelldynamik und des globalen Transportes in ECHAM zu untersuchen.

Ferner kénnen Studien zur globalen Klimadnderung, bei denen die Chemie der At-
mosphire im Vordergrund steht, wie z. B. bei der Untersuchung der zukiinftigen
Entwicklung des Ozonloches, nur mit gekoppelten Klima-Chemie-Modellen durch-
gefithrt werden. Ein Beispiel hierfiir ist das Modell ECHAM4.1.39(DLR)/CHEM,
mit dem die stratosphirische Ozonverteilung bereits recht gut modelliert werden
kann (Hein et al., 2000). Eine Weiterentwicklung des Modells, speziell des Che-
miemoduls, fiihrt auch zwangsldufig zu einer Erh6hung der transportierten Spuren-
stoffe, die moglicherweise mit ATTILA effizienter behandelt werden kénnen. Aber
auch spezifische numerische Eigenschaften, wie z. B. die Erhaltung starker Gradien-

ten, konnen zu einer Entscheidung fiir ATTILA als verwendetes Transportschema
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fithren. So produziert das Modell ECHAM4.L39(DLR)/CHEM im Vergleich zu
HALOE-Messungen (Harries et al., 1996) zu hohe Wasserdampfkonzentrationen in
der untersten extratropischen Stratosphire, und somit einen zu schwachen meri-
dionalen Gradienten (Hein et al., 2000). Da der gleiche Effekt auch beim ?*?Rn-
Experiment gefunden wurde (siehe oben), konnte die Verwendung von ATTILA

zum Transport von Wasserdampf unter Umsténden eine Verbesserung bringen.

Weitere Forschungsaktivitdten gehen auch in Richtung einer Behandlung von Ae-
rosolen in Klimamodellen. Fiir das Modell ECHAM wird derzeit an einer Kopp-
lung mit dem Aerosolmodul MADE (Ackermann et al., 1998) gearbeitet (Kohler,
pers. Mitteilung). Die Behandlung von Aerosolen involviert ebenfalls den Transport
zahlreicher Spurenstoffe, der je nach Komplexitit des Aerosolmoduls verschieden
aufwiindig sein kann. So fiihrt z. B. die Behandlung sekundérer organischer Aero-
sole in MADE zu einer Erhohung der transportierten Stoffe von 18 auf 34 (Schell,
2000), so dass auch hier der Einsatz von ATTILA lohnend erscheint.

Generell ist der Einsatz von ATTILA immer dann zu iiberlegen, wenn entweder
eine Vielzahl von Stoffen transportiert werden muss, oder wenn besonderer Wert
auf eine genaue Behandlung inhomogener Verteilungen gelegt wird. Beide Faktoren
werden aber mit fortschreitender Entwicklung und zunehmender Komplexitit der

verwendeten Modellsysteme immer wichtiger.



A Details zur Berechnung der

Trajektorien

A.1 Das Runge-Kutta-Verfahren 4. Ordnung

Zur Berechnung der Position (¢ + At) eines Luftpaketes zum nichsten Zeitschritt

wird in ATTILA das Runge-Kutta-Schema 4. Ordnung benutzt, welches in Press
et al. (1990, §15.1) allgemein beschrieben wird. Auf das hier vorliegende Problem

iibertragen bedeutet dies die Berechnung folgender Winde, wobei 77 = 7(t) die
aktuelle Position eines Luftpaketes und (7, t) das von ECHAM erzeugte Windfeld
bezeichnet, und in ATTILA 6t = 0 (siehe unten) gesetzt ist:

’Ij:3 = 1 _‘3,15 + (St/?), mit Fg =
’Ij:4 = F4,t + ot ), mit _’4 =
1
QIRK4 = 6 . (171 + 2 (UQ + Ug) + ?7:4)

Die neue Position errechnet sich dann durch

(

Uy = U(fa,t+6t/2), mit 7=
(
(

Pt + At) = 7(t) + a*** - At

Abbildung A.1 veranschaulicht die obigen Rechnungen fiir den 1-dimensionalen Fall.

@u/' I’(H‘At)
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U
g
_~~"RK4
rl u
| | e
t t+At/2 t+At t

Abbildung A.1: Das Runge-Kutta-Schema 4.
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Ordnung, siehe Text.
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Dieses Schema ist von 4. Ordnung, d.h. bei Vorliegen des Windfeldes u als konti-
nuierliches Feld, und mit §¢t = At gilt fiir die wahre Position 7 (t + At)

Fr(t + At) = 7(t) + "5 At + O(A).

Liegt % nur auf einem diskreten Gitter vor, so gilt diese Beziehung nicht mehr,
weil bei der Berechnung von 1y, ..., u,; das Windfeld 4 interpoliert werden muss.
In ATTILA wird dabei zwischen den Zeitebenen wegen des ohnehin kleinen Zeit-
schrittes nicht interpoliert (d.h. 6 = 0), und horizontal linear bzw. vertikal kubisch

Hermitesch (siehe Anhang A.2) interpoliert.

A.2 Die kubisch Hermitesche Interpolation

In ATTILA wird fiir die vertikale Interpolation des Windes ein kubisch Hermite-
sches Verfahren verwendet. Eine Einfiihrung in die theoretischen Grundlagen der
Hermite-Interpolation kann z. B. in Mennicken und Wagenfiihrer (1977b, §7.2) ge-
funden werden. Die Problemstellung hier lautet folgendermafien: Zu zwei Werten

x1 < x5 und einer Funktion f(x) ist ein Polynom P(X) 3. Grades gesucht, mit
P(z;) = f(z;) und P'(z;) = f'(x;), i=1,2.

Man kann zeigen, dass es genau ein solches Polynom gibt, und iiberzeugt sich durch
eine einfache Rechnung, dass das folgende Polynom die gewiinschten Eigenschaften

hat:

4
. X —
P(X) = Y aa*™, mita= 1 nd

i=1 To — I
ay = f(fﬁl)
as = fl(l"l) : ($2 - 551)
Ao = —fl(l'z)'(I2—1E1)+3'f(1'2)—2'03—3'04
a; = f(LEQ) — Q9 — Az — Q4.

In ATTILA ist nun z die vertikale Koordinate n und f das Vertikalprofil einer
Windkomponente u. Im Gegensatz zu obigem Problem ist allerdings u nur auf

bestimmten Modellschichten 7; bekannt, so dass der Gradient von u abgeschétzt
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werden muss, was mit Hilfe zentrierter finiter Differenzen geschieht. Damit ergibt
sich fiir die vertikale Position 7y eines Luftpaketes und ein gegebenes Windprofil

u(n;) folgender Algorithmus:

1. Es werden die 4 benachbarten Modellschichten 7, ..., n4 von 1y bestimmt, so
dass gilt
m <12 <1 <13 < s
Befindet sich das Paket in der obersten oder untersten Schicht, so wird 7, = 7

bzw. ny = n3 gesetzt.

2. Die Gradienten A; bei n; (i = 2,3) werden abgeschétzt durch

Ug — U2
=M M=
mit u; = u(n;), ¢ =1,...,4 (siche Abbildung A.2).

3. Die Koeffizienten des Polynoms P werden berechnet:

as = U2
as = Ay - (13— 1)
ay = —Az-(n3—1m2) +3uz—2-a3 — 3-ay

a; = U3 — Q2 — a3z — Q4

\

Abbildung A.2: Kubisch Hermitesche Interpolation, siche Text.
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4. Das Polynom P(n) = Y1, a;a*™, mit a = (n — 1n)/(n3 — 12) wird nach dem
numerisch effektiven Horner-Schema (siehe z. B. Mennicken und Wagenfiihrer,
1977a, §1.4) an der Position 7 ausgewertet, so dass sich fiir den interpolierten
Wind

Uinterpol (110) = P (7o)

ergibt.

Das so gewihlte Polynom P beriicksichtigt also auch die Gradienten an den Stel-

len 7, und 73, was vor allem bei stark gekriimmten Profilen von Vorteil ist (siehe

Abschnitt 2.4.3).

A.3 Uber die Anhiufung von Trajektorien in der Grenz-
schicht

Wie in Abschnitt 2.4.3 erwéhnt, fithren die beiden Parameterisierungen der subskali-
gen turbulenten Windschwankungen oberhalb der Grenzschicht und der turbulenten
Mischung innerhalb der Grenzschicht zu einer Anh&ufung von Trajektorien in der

Grenzschicht. Abbildung A.3 veranschaulicht die Situation:

Grenzschicht

Boden
e

Abbildung A.3: Zur Anhiufung von Trajektorien in der Grenzschicht, siehe Text fiir
Details.

Innerhalb der Grenzschicht werden die Partikel zufillig versetzt, oberhalb werden
sie um den Betrag A-X versetzt, wobei X eine gleichverteilte Zufallsvariable mit
Wertebereich [—1;1] ist. Man beachte, dass in Abbildung A.3 A stark iiberhtht

dargestellt ist, in Wirklichkeit ist A einige Groflenordnungen kleiner als ngy.
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Es sei in dem betrachteten Hohenbereich (vom Boden bis ngy, — 2A) eine konstante
Anzahldichte n von Partikeln (pro Volumeneinheit) angenommen. Diese Annahme
ist gerechtfertigt, da n proportional zur Dichte p ist, und die Grenzschicht maximal

eine Méchtigkeit von ungefidhr 1000 m hat.

Zur Berechnung des Abwiirtsflusses®® F| betrachte man die Wahrscheinlichkeit
P(n'), mit der sich ein Partikel mit der Position np;, — 7' < 7pp im néchsten
Zeitschritt in der Grenzschicht befindet (die Hohe der Grenzschicht wird dabei als

konstant angenommen):

(A=7)/(24) ,falls ' < A

Pn) =
0 ,sonst

Fiir F ergibt sich somit

1

A
Fiz/ nP(n')dn' = 4-n-A.
0

Zur Abschétzung der Gréfle von F| betrachte man ein Gitterquadrat am Aquator bei
T30 Auflosung und gehe von einer Grenzschicht aus, die sich von 1000 bis 900 hPa
erstreckt. Das Gitter hat eine Maschenweite von 3.75°, und somit befinden sich

iiber einem solchen Gitterquadrat — bei einer Gesamtzahl von 186624 Trajektorien

3.75 1000 — 900
360  1000—0

Partikel in der Grenzschicht. Da in Bodennéhe n proportional zum Druck ist, gilt

N = = - (sin(3.75°) — sin(0°)) - 186624 ~ 6.36

[N

fiir die Dicke An der Grenzschicht in 7-Koordinaten
An = MBoden — "BL ~ 1—-0.9=0.1.

Bezeichnet ayoy die Fliche des Gitterquadrats, so belduft sich die Anzahldichte n

in der Grenzschicht auf

= N ~ 63.6 1
T OAN-Gbex  Gbex

Mit At = 30 min und einer unteren Abschitzung von K, mit 10~ s~

nach Gleichung 2.2 (Seite 21) fiir den Abwirtsfluss

1
‘ny/2-At- K, ~ 31073 —.

Apox

n

L ergibt sich

Fy =

A~ =

43Gemeint ist die Anzahl der Partikel pro Fliiche und Zeitschritt, die in die Grenzschicht gelan-

gen.
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Wihrend eines Monats erhoht sich also die Anzahl der Trajektorien in der Grenz-
schicht iiber einem dquatornahen Gitterquadrat um

30d

AN = F| - appx * —— ~
L box T 5

43,

was einer Erhéhung um fast 70% entspricht.

Dieser Fluss soll dadurch kompensiert werden, dass die Partikel in der Grenzschicht
innerhalb eines Bereiches zwischen Boden und 7g;, — 75 neu positioniert werden.
Pro Einheitsfliche befinden sich n-An Partikel in der Grenzschicht, von denen sich
ein Anteil von 7, /(An + n,) im néchsten Zeitschritt auflerhalb der Grenzschicht
wiederfindet. Fiir den Aufwértsfluss F} ergibt sich somit

An-ny
n-i

F, = .
! An+ny

Durch Gleichsetzen der beiden Fliisse erhilt man
A
=A ——.
1 AAn— A
Da A maximal von der Gréfienordnung 1072, An aber von der Grofenordnung 1

ist, kann man wegen A < 4An fiir n, den Wert
A

=7

benutzen.



B Details zum Austausch zwischen Luftpaketen

B.1 Massenerhaltung

Wie in Abschnitt 2.4.4 erldutert, wird zu jedem Zeitschritt das Massenmischungs-
verhiltnis ¢ eines Spurenstoffes in einem Luftpaket einer Hintergrundkonzentrati-
on ¢ durch Addition von (¢ — ¢)-d n#hergebracht, wobei ¢ als Durchschnitt der

Konzentrationen aller Pakete in einer Gitterbox berechnet wird.

Diese Prozedur erhilt die Masse eines Spurenstoffes: Angenommen, zum Zeit-
punkt ¢ befinden sich n Luftpakete mit den Konzentrationen®* ¢,..., ¢, in einer

Gitterbox. Die Gesamtmasse des Spurenstoffes in dieser Box ist dann

n

m(t) = meen - »_ ci(t),
i=1
wobei mye die Luftmasse eines Paketes bezeichnet. Die Hintergrundkonzentration
berechnet sich zu .
c= L > alt),

no3

und die Konzentrationen zum néchsten Zeitpunkt belaufen sich auf
ci(t+At) = cit) + (¢ — (1)) - d.
Die Gesamtmasse des Spurenstoffes in der Gitterbox ist nun

m(t+ At) = meen - Y ¢;(t + At) = m(t) + <nc -> ci(t)> ~d - meen = m(t).
i=1 =1

Man beachte, dass es fiir die Erhaltung der Masse wichtig ist, dass fiir alle Luft-

pakete in einer Gitterbox die gleiche Hintergrundkonzentration ¢ verwendet wird.

Wiirde man zu jedem Luftpaket die wahren Nachbarn suchen und ¢ jeweils als

Durchschnitt {iber diese berechnen, so wire die Massenerhaltung nicht mehr not-

wendig gewihrleistet.

B.2 Zusammenhang zwischen Mischungsparameter und

Diffusionskoeffizient

Bei der Herleitung des Mischungsparameters d geht man davon aus, dass der oben

beschriebene Mischungsprozess ein diffusiver Vorgang ist, der durch die Ficksche

44Mit Konzentrationen sind hier immer Massenmischungsverhiltnisse gemeint.

144
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Diffusionsgleichung beschrieben wird. Dabei wird die Konzentration ¢ in einem
Luftpaket als horizontale Gaufische Stérung iiber der Hintergrundkonzentration ¢
betrachtet, die eine gewisse Breite o besitzt (sieche Walton et al., 1988). Die Lisung
der Fickschen Gleichung ergibt nach dem Zeitschritt At wieder eine Gaufische Funk-
tion (siehe z. B. Etling, 1996, §21). Fiir die Breite o gilt dann

o =05 +2-Kj,-At,

wobei K, der horizontale Diffusionskoeffizient ist. Die Amplitude ¢ — ¢ der Gauf3-
schen Funktion hat sich dabei um den Faktor o2 /02 abgeschwiicht, so dass fiir die

neue Spurenstoffkonzentration gilt:
c(t+At)=¢+(c—¢)-—=c+(¢—c)-d,

mit
2
oy 1 ,  d
- J bzw. K, = . . .
02 + 2K, At o PTOA 7Y T4

Nach Smagorinsky (1963) kann der Diffusionskoeffizient ausgedriickt werden als

d=1

Kh = (k'0'0)2 . S,

wobei k = 0.4 eine Diffusionskonstante und .S die horizontale Windscherung ist. Da-
mit ergibt sich die in Abschnitt 2.4.4 angegebene Formel 2.3 (Seite 28). Der Vorteil
dieser Formulierung ist, dass sie unabhingig von der horizontalen Ausdehnung o
der Gaufischen Funktion ist. Will man jedoch einen Zusammenhang zwischen d
und K} konstruieren, so muss man oy abschéitzen. Nimmt man beispielsweise fiir
20 ungefihr die horizontale Ausdehnung eines Luftpaketes an, so ergibt sich in
der mittleren Troposphére ein Wert fiir oy in der Gréflenordnung 150 km, wenn
man von einer Luftpaketmasse®® von 2.7-10'% kg, einer Dichte von 0.7 kg/m? und
einem Verhéltnis von horizontaler zu vertikaler Ausdehnung von 20000 km : 30 km
ausgeht. Einem Wert von d = 1073 entspricht dann bei einem Zeitschritt von
At = 30 min ein Diffusionskoeffizient von Kj = 6300 m2s~!. Dies ist allerdings
nur als eine sehr grobe Abschitzung zu betrachten, da K}, sehr empfindlich von der

nicht exakt definierten horizontalen Ausdehnung 20, eines Luftpaketes abhangt.

45Entsprechend einer globalen Gesamtmasse von 5.12 - 10'® kg verteilt auf 186624 Luftpakete
(siehe 2.4.1)



C Details zur Berechnung der Grenzschichthéhe

Die Hohe der Grenzschicht wird in ATTILA nach der von Maryon und Best (1992)
empfohlenen Methode berechnet. Da im Modell die verschiedenen Profile nur ver-
tikal diskret vorliegen, wird hier statt einer kontinuierlichen Grenzschichthéhe die
unterste Schicht kgp, bestimmt, die sich in der freien Atmosphére befindet. Die

Grenzschicht besteht dann also aus den Schichten kgp, + 1,...,19.

Zuerst wird kg, nach zwei verschiedenen Verfahren berechnet:

1. Die “trockenadiabatische” Methode.

In Abhéngigkeit von der Schichtung der Atmosphére in der untersten Modell-

schicht wird eine bodennahe Temperatur Ts;,¢ berechnet:

1.2 K s falls gBoden 2 019
0.5 K , sonst

TStart = T19 +

Dabei bezeichnet Ti9 (619) die (potentielle) Temperatur in der untersten

Schicht und fpygen die potentielle Temperatur am Boden.

Die Grenzschichthéhe wird als Schnittpunkt des Temperaturprofils mit der
Trockenadiabaten ausgehend von g,y berechnet. Die unterste Schicht kgy, aq
in der freien Atmosphére ist dann also die Schicht £, in der, vom Boden
ausgehend, zum ersten Mal

g

Ty > Tstare — =« 2

Cp

gilt, wobei —g/c, der trockenadiabatische Temperaturgradient, und T}, (z)

die Temperatur (Hohe) der Schicht £ ist.

2. Die Richardson-Zahl-Methode.

Die Grenzschichththe wird hier als die Héhe berechnet, in der die Richardson-
Zahl Ri einen bestimmten Wert iiberschreitet. Die unterste Schicht kg g; ist

hier also die Schicht, in der, vom Boden ausgehend, zum ersten Mal
Ri, > 1.3

gilt. Dabei wird die in ECHAM standardmiflig berechnete, sogenannte
“feuchte” Richardson-Zahl Ri,, benutzt, die den Einfluss von Feuchte und
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Kondensation bzw. Verdampfung auf die Stabilitdt der Schichtung beriick-
sichtigt (siehe Brinkop und Roeckner, 1995).

Fiir den endgiiltigen Wert kgp, wird das Verfahren benutzt, das die grofiere Grenz-
schicht liefert, d.h. kgr, = min(kpr aq, kL ri)- Als Hohe der Grenzschicht zp;, kann
man dann die Hohe des “Halb-Levels” kg1, + 0.5 ansehen. Um Extremsituationen
zu vermeiden und um numerische “Ausrutscher” abzufangen, wird kg;, schliellich

noch so abgeiindert, dass g1, zwischen ungefihr*® 200 m und 1300 m liegt.

Die Parameter bei der Berechnung von Tg;,+ und der kritische Wert fiir die
Richardson-Zahl wurden dabei von Maryon und Best (1992) mittels eines Opti-
mierungsverfahrens so gewihlt, dass die berechneten Grenzschichth6hen Beobach-

tungen aus Radiosondenaufstiegen moglichst gut wiedergaben.

46Die untersten beiden Modellschichten werden immer der Grenzschicht zugerechnet.



D Paralleles Rechnen und das Gesetz von

Amdahl

Beim parallelen Rechnen werden Teile eines Programmes, die unabhéngig vonein-
ander berechnet werden konnen, auf mehrere CPUs verteilt und gleichzeitig be-
arbeitet. In ECHAM werden z.B. die Berechnungen im Gitterpunktsraum nach
Breitenkreispaaren parallelisiert, d. h. eine CPU berechnet jeweils alle Gitterpunk-
te, die auf demselben Breitenkreis liegen. In ATTILA wird zusétzlich noch nach
den Luftpaketen parallelisiert, was numerisch sehr effektiv ist, weil sich die Pakete

wegen ihrer grofien Anzahl sehr gleichmiflig auf die CPUs verteilen lassen.

Wihrend dabei die benotigte CPU-Zeit t¢ gleichbleibt bzw. sich wegen entstehen-
der Overheadkosten sogar etwas erhoht, reduziert sich die Wartezeit ¢y, fiir den
Benutzer (“Wallclock-Time”) erheblich. Der Beschleunigungsfaktor S = to/tw
(“Speedup”) kann dabei unter Benutzung von N CPUs hochstens N betragen, al-
lerdings nur, wenn keine Overheadkosten entstehen und das Programm zu 100%
parallelisierbar ist. Dies ist in der Praxis nicht der Fall, und das Gesetz von Am-
dahl gibt an, welcher Beschleunigungsfaktor Sy,,x maximal erwartet werden kann,
wenn der Programmcode nur zu einem Anteil f, parallelisiert werden kann (vgl.

Cray, 1993, S. 137). Dann betréigt die Laufzeit ¢y, ndmlich mindestens

tw > (1_fp)'tc+%'t05
so dass
B 1
max 1_fp+fﬁp

gilt. Unter realistischen Bedingungen ergibt sich jedoch

1

Srea: )
1S+ k140

wobei O die durch die Parallelisierung verursachten Overheadkosten bezeichnet,
und N die durchschnittliche Anzahl der vom System zur Verfiigung gestellten und
vom Programm nutzbaren CPUs darstellt (vgl. Cray, 1993, S. 176).

Die Bedeutung von Amdahls Gesetz liegt darin, dass es anschaulich klar macht, wie

essenziell wichtig es ist, ein Programm mdéglichst vollstindig zu parallelisieren. Ein

zu 96% paralleler Code ist z. B. auf 16 CPUs lediglich 10-mal schneller als auf 1 CPU,
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Abbildung D.1: Das Gesetz von Amdahl, siehe Text fiir Details. a) Maximaler Beschleu-
nigungsfaktor Syax bei 16 CPUs in Abhéngigkeit vom Anteil f, des parallelisierbaren
Codes. b) Maximaler Beschleunigungsfaktor Sp,,x in Abhingigkeit von der Anzahl N der

benutzten CPUs fiir verschiedene Werte von f,.

d. h., verglichen mit einem vollstéindig parallelisierbaren Code miissen hier 6, also
60% mehr CPUs eingesetzt werden, um die gleiche Geschwindigkeit zu erreichen
(sieche Abbildung D.1a). Rechnet man auf Hochleistungs-Parallelrechnern, die zum
Teil aus 100 und mehr CPUs bestehen, so gewinnt die Parallelisierbarkeit eines
Codes an entscheidender Bedeutung. Sogar ein zu 99% paralleler Code erreicht
auf 100 CPUs nur einen Beschleunigungsfaktor von 50, und bei einem zu 95%
parallelen Code ist der Einsatz von mehr als 20 CPUs kaum gerechtfertigt (siehe
Abbildung D.1b).

Im Hinblick auf zukiinftige Entwicklungen wird es daher immer wichtiger, moglichst
vollstindig parallelisierbare Programmcodes zur Verfiigung zu haben. Der Code von

ATTILA stellt dazu einen Schritt in diese Richtung dar.



E Theoretische Grundlagen zum Alter der Luft

Im Folgenden werden die wichtigsten theoretischen Grundlagen zur Behandlung des
Alters der stratosphérischen Luft dargelegt. Es wird gezeigt, wie das Altersspek-
trum als eine Greensche Funktion interpretiert werden kann, und wie Spurenstoff-
messungen zur Berechnung des mittleren Alters herangezogen werden konnen. Fiir
eine ausfiihrlichere Darstellung sei dabei auf Hall und Plumb (1994) verwiesen. Fer-
ner wird fiir den Spurenstoff SF eine Fehlerabschitzung fiir das berechnete Alter

der Luft unter Beriicksichtigung verschiedener Fehlerquellen durchgefiihrt.

E.1 Theorie

Es sei ¢ das Massenmischungsverhéltnis eines Spurenstoffes und £ der (lineare)
Differentialoperator, der den Transport dieses Spurenstoffes in der Stratosphire

beschreibt. Der zeitliche Verlauf von ¢ wird dann durch die Differentialgleichung

oc

beschrieben (im einfachen Fall der 1-dimensionalen Advektion ist z. B. £ = ud/0z).
Ferner sei G die Greensche Funktion zur obigen Gleichung E.1 unter der Randbe-
dingung, dass die Konzentration cg in einer bestimmten Region R fest vorgeschrie-

ben ist. Das heifit, ist die Randbedingung eine §-Funktion
CR(t) =Cy (S(t - to), (E2)

SO 1st

C(F, t) =Cp - GR(F, t— t(]) (E3)
eine Losung der obigen Differentialgleichung E.1 unter dieser Randbedingung.

Ist nun cr beliebig vorgegeben mit ¢ (¢) = 0 fiir alle ¢ < 0, so gilt
t
cr(t) = / cr(t)8(t — t') dt! (E.4)
0
und wegen der Linearitdt von £ ist dann
t
c(7 1) = / cr(t — 1')Gr(F, 1) dt’ (E.5)
0
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E.2. Berechnung des mittleren Alters mittels Tracer 151

eine Losung der Differentialgleichung E.1 unter der vorgegebenen Randbedingung.
Fiir einen Spurenstoff ohne Senke ist physikalisch anschaulich klar, dass unter der
Randbedingung cz(¢t) = 1 fiir alle ¢ > 0 die Losung an allen Orten mit der Zeit
gegen 1 konvergieren muss, weshalb in diesem Falle gilt:

lim (7 ) = [ Gr(7,¢)dt =1 fiir alle 7 (E.6)

t—o0
0

In unserem Fall ist R die tropische?” Tropopause. Stellt man sich vor, dass ein
Luftpaket in der Stratosphére aus vielen “irreduziblen” Komponenten besteht, die
seit Eintritt in die Stratosphére (durch die tropische Tropopause) verschieden lange
Zeiten unterwegs waren, so lisst sich die Greensche Funktion G in Anbetracht der
Gleichung E.5 so interpretieren: Gg(7,t')dt" ist der Massenanteil der irreduziblen
Komponenten im Luftpaket (bei ), die eine Zeit ¢ € [t'; # + dt'] seit Eintritt in die
Stratosphére unterwegs waren und deshalb die Konzentration cg(t — ') tragen. In
diesem Sinne ist G also mit dem Altersspektrum zu identifizieren, und das erste
Moment bzw. den Erwartungswert dieser Verteilung

() = /Oot’GR(F, ) dt (E.7)

erkennt man leicht als das mittlere Alter eines Luftpaketes bei 7.
E.2 Berechnung des mittleren Alters mittels Tracer

Fiir einen Spurenstoff, der keine Senke in der Stratosphére besitzt und dessen Kon-
zentration an der tropischen Tropopause linear mit der Zeit ansteigt (cr(t) = 5t,

fiir alle t > 0), gilt nach Gleichung E.5:

/ﬁ (t — t"Gr(r,t") dt’ (E.8)
0

47Streng genommen miisste man fiir R die gesamte Tropopause nehmen, damit Gleichung E.6
iiberall in der Stratosphire giiltig ist. Da aber Luft die Stratosphire hauptséchlich iiber die
tropische Tropopause betritt, kann man sich in guter Niherung auf diese Region beschrinken.
Berechnet man das Alter der Luft mittels eines Tracers (niichster Abschnitt) und besitzt dieser
an der gesamten Tropopause ungefihr das gleiche Massenmischungsverhiltnis, so ist diese Ein-

schrinkung kaum relevant.



152 E. Theoretische Grundlagen zum Alter der Luft

Fiir ¢ — oo konvergiert dieser Ausdruck nach Gleichung E.6 und E.7 gegen
tle c(ryt) = pt — BT(F) = cr(t — T'(¥)). (E.9)

Das mittlere Alter T" ist also genau die Zeit, mit der die Konzentration an einem
bestimmten Ort der Konzentration an der tropischen Tropopause hinterher hinkt

(falls der lineare Anstieg schon hinreichend lange andauerte).

E.3 Fehlerabschitzung fiir SFg

Der Spurenstoff SF erfiillt ndherungsweise die Anforderungen, um aus den stra-
tosphérischen Konzentrationen das mittlere Alter herzuleiten. Dabei gibt es im

Wesentlichen drei Fehlerquellen:

1. SF, besitzt eine (noch weitgehend unverstandene) Senke in der Mesosphére.
Der Einfluss dieser Senke auf die Berechnung des mittleren Alters wurde von
Hall und Waugh (1998) untersucht, wonach eine Uberschiitzung des Alters in
hohen Breiten um bis zu 65% moglich ist. Dieser Fehler soll hier nicht weiter
untersucht werden, da hierzu ein Modell der mittleren Atmosphére und eine

genauere Kenntnis der Art und Stérke der Senke notig wére.

2. Der Anstieg von SF¢ in der Troposphére ist nicht linear, sondern leicht qua-
dratisch. Der Einfluss dieses Effekts wurde bereits von Volk et al. (1997) un-

tersucht, und wird hier durch explizite, Lagrangesche Berechnungen erginzt.

3. Die Beziehung ¢(7,t) = cg(t — I'(¥)) gilt nur dann n&herungsweise gut, wenn
der lineare Anstieg an der Tropopause schon hinreichend lange andauerte. Da
aber Modellrechnungen zum Spurenstofftransport meist nur fiir einige Jahre
durchgefiihrt werden, ist auch von dieser Ndherung ein Fehler zu erwarten.
Bislang wurde dieser Fehler nicht untersucht; die von ATTILA gelieferten
Altersspektren eignen sich hingegen sehr gut fiir eine Abschétzung diesen

Fehlers.
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Abbildung E.1: Das zweite Moment A?(#) des Altersspektrums wie in Gleichung E.12
definiert. Die Altersspektren wurden dabei iiber 10 Winter mittels Trajektorien berechnet.
Um kiinstliches Rauschen an der Tropopause zu unterdriicken, wurden die “Uhren” in
den Luftpaketen jeweils in der Grenzschicht am Boden und nicht an der Tropopause
zuriickgestellt. Dadurch ist lediglich das gesamte Spektrum um JI' verschoben, &ndert

aber nichts an AZ. Einheit: aZ.

E.3.1 Fehler durch quadratischen Anstieg

Die global gemittelte Bodenkonzentration von SF zeigt einen quadratischen An-
stieg:

co(t) = aft — 1996)% + B(t — 1996) + v  [pptv], (E.10)
mit

a = 0.003804, 3 =0.2326, v = 3.5448.

Einsetzen in Gleichung E.5 und Grenziibergang ¢ — oo liefern

(7, t) = co(t — T'(7) — 0T) + aA*(7), wobei (E.11)
A2(7) = /(t’ ()2 G(F ) d (E.12)

das zweite Moment des Altersspektrums ist, und 0I" die Zeit bezeichnet, mit der
die Konzentration an der tropischen Tropopause der global gemittelten Bodenkon-

zentration hinterher hinkt.
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Abbildung E.2: Fehler I'gea — Tops (Gleichung E.13 und E.14), der bei der Berechnung
des mittleren Alters anhand von SFg-Messungen durch den quadratischen Anstieg von
SFg verursacht wird, in Abhingigkeit vom Zeitpunkt der Messung. Es sind mehrere
Kurven fiir verschiedene Werte von T'ops (“Obs”) und A? (“D2”) gezeigt. Die Werte von
A? sind jeweils (obere) Abschitzungen von ATTILA bzw. Volk et al. (1997), siehe Text.
Einheit: a.

Volk et al. (1997) nahmen aus Modellrechnungen einen konstanten Proportiona-
litidtsfaktor 2A = A?/(T'+ 6T) an, und berechneten einen Fehler von ca. 0.5 Jahren

bei 6 Jahre alten Luftmassen.*®

In Abbildung E.1 ist A? gezeigt, wie es von ATTILA mittels Trajektorien berechnet
wird. In den Tropen ist A% ungefihr proportional zum mittleren Alter I', was
jedoch in den Extratropen nicht mehr der Fall ist (vgl. Abbildung 4.2, Seite 89).
Die absoluten Werte von A? sind dabei mit maximal 5 a? um einiges kleiner als die
von Volk et al. (1997), die A mit ca. 1.25 Jahren abschétzten und somit fiir z. B.

6 Jahre alte Luftmassen auf einen Wert von A% = 17 a2 kommen.*

Fiir die Fehlerabschétzung betrachte man nun folgende Situation: Wird zu einem
Zeitpunkt ¢ an einem bestimmten Ort das Alter I'gps gemessen, so bedeutet dies

die Messung der Konzentration
Cc = Co(t — FObs — 5F) (E13)
Das wahre mittlere Alter I'rea muss aber aus Gleichung E.11 bestimmt werden:

TReat =t — 5 (c—aA?) =0T > Tops=t—cy'(c)—dr (E.14)

48Das wahre Alter wird dabei unterschiitzt.
4Fiir 6T wurde dabei ein Wert von 0.8 a benutzt (Volk et al., 1997).
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Abbildung E.3: Fehler I' — T' (Gleichung E.16) fiir 25 hPa und fiir verschiedene Breiten.
Das Altersspektrum wurde dabei iiber 10 Winter mit ATTILA anhand von Trajektorien

berechnet, siehe Text. Einheit: a.

In Abbildung E.2 ist der Fehler I'gea; — 'ops in Abhéingigkeit vom Zeitpunkt ¢
der Messung fiir verschiedene Werte von s und A? dargestellt. Dabei fillt auf,
dass der Fehler um so kleiner ist, je spiter die Messung stattfindet. Dies ist aber
unmittelbar einzusehen, wenn man bedenkt, dass ein Parabelabschnitt von x bis x+
Az bei fester Breite Az um so mehr einer Geraden dhnelt, je grofler x ist. Bedingt
durch die von ATTILA geringer berechneten Werte von A? ist der abgeschiitzte
Fehler kleiner als der von Volk et al. (1997) und betrdgt weniger als 2 Monate fiir

hinreichend spite Messungen.

E.3.2 Fehler durch mangelnde Konvergenz

Berechnet man zum Zeitpunkt ¢ die Zeit T als die Zeit, mit der die Konzentration an
einem bestimmten Ort der Konzentration an der tropischen Tropopause hinterher
hinkt, so gilt fiir einen linear ansteigenden Spurenstoff nach Gleichung E.8 streng

genommen
t t

I (1 - / G(t)) dt’) + / YG(t') dt'. (E.15)
0 0

Fiir t — oo gilt dann T' — T'. Fiir endliches ¢ wird das wahre Alter ebenfalls
unterschéitzt, und zwar um

r-I'= /t’G(t’) dt' —t - /G(t’) dt' > 0. (E.16)
t

t
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Der Fehler ist dabei um so grofler, je grofier der Beitrag von Zeiten > ¢ zum Alters-
spektrum ist, also je breiter das Spektrum ist. Unter Benutzung der in Kapitel 4
berechneten Altersspektren ist in Abbildung E.3 die Gréfie I' — I fiir 25 hPa und
verschiedene Breiten in Abhingigkeit von ¢ gezeigt. Wie erwartet, ist der Fehler in
hohen Breiten am grofiten. Er féllt aber mit ¢ sehr schnell ab, so dass das wahre

mittlere Alter ab ¢ > 5a um nicht mehr als ein halbes Jahr unterschatzt wird.



Symbole

A; Skala der turbulenten Windschwankungen (i = x,y, )
E globale Emissionsrate

G Greensche Funktion (hier: Altersspektrum)

K, horizontaler Diffusionskoeffizient

vertikaler Diffusionskoeflizient

K,

L lokale Senkenprozesse

N Anzahl der benutzten CPUs
@)

Durch Parallelisierung verursachter Overhead in der CPU-Zeit
O(h)  Landau-Symbol
P lokale Quellenprozesse
P(X) Polynom
P(O)  Wahrscheinlichkeit fiir das Ereignis O
R« maximale Groffkreisdistanz
R, Glattungsparameter
Ri Richardson-Zahl
Rin, “feuchte” Richardson-Zahl

S horizontale Windscherung

Smax ~ maximaler Beschleunigungsfaktor beim parallelen Rechnen

Steal realistischer Beschleunigungsfaktor beim parallelen Rechnen

T Temperatur

X; gleichverteilte Zufallsvariable (i = x,y, n)

a Erdradius (a = 6370 km)

Obox Flache eines ECHAM-Gitterquadrates

c Massenmischungsverhiltnis eines Spurenstoffes in einem Luftpaket
¢ durchschnittliches Massenmischungsverhéltnis in einer Gitterbox
Chox Massenmischungsverhiltnis eines Spurenstoffes in einer Gitterbox
Cp spezifische Warmekapazitét fiir trockene Luft bei konst. Druck

(¢, = 1005 J/(kgK))
Csmooth  gegldttete Massenmischungsverhiltnisse
d Mischungsparameter

fp Anteil des parallelisierbaren Codes (bzgl. der CPU-Zeit)
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158 Symbole
g Schwerebeschleunigung der Erde (g = 9.81 m/s?)

k Diffusionskonstante nach Smagorinsky (1963)

kg1 unterste Modellschicht in der freien Atmosphére

m Masse eines Spurenstoffes in einer Gitterbox

Mpox  Masse einer Gitterbox

men  Masse eines Lagrangeschen Luftpaketes (konstant)

n Anzahl der Luftpakete in einer Gitterbox

D Druck

Ds Bodendruck

7 Ortsvektor

T4 Grofikreisdistanz

t Zeit

te benotigte CPU-Zeit eines Programmes

ty Laufzeit (“Wallclock-Time”) eines Programmes

U0 Windfeld

a*%1 yom Runge-Kutta-Schema berechneter Wind

z Hohe iiber dem Boden

ZBL Hohe der Grenzschicht

r mittleres Alter eines stratosphérischen Luftpaketes

A? Breite (zweites zentrales Moment) des Altersspektrums
Amyjy, Anderung der Masse eines Spurenstoffes in einer Gitterbox
At Zeitschritt

AN Maschenweite des Modellgitters

d(z)  o-Funktion

or Zeit, die ein Signal vom Boden bis zur tropischen Tropopause benotigt
n hybride Vertikalkoordinate in ECHAM

1IBL Hohe der Grenzschicht

N+ zusdtzliche Hohe zur Grenzschichthhe

0 potentielle Temperatur

A Wellenlénge

p Dichte

o vertikale Koordinate, definiert als o = p/p;

o) Standardabweichung einer Gauflschen Normalverteilung
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T Anpassungszeit

T1/2 Halbwertszeit

10) geographische Breite

\Y dreidimensionaler Nabla-Operator
L linearer Differentialoperator

d/dt  totales Zeitdifferential
d/ot  partielle Zeitableitung
f'(x)  erste Ableitung der Funktion f(x)

exp Exponentialfunktion (Basis e)

In natiirlicher Logarithmus (Basis e)
min Minimum

O, (Index fiir) zonale Komponente

0, (Index fiir) meridionale Komponente

0, (Index fiir) vertikale Komponente



Abkiirzungen

ATTILA Atmospheric Tracer Transport in a Lagrangian Model
Lagrangesches Transportschema fiir passive Spurenstoffe in ECHAM
BLAST Bromine Latitudinal Air-Sea Transect Project

Bq Becquerel, Anzahl der radioaktiven Zerfille pro Sekunde
12¢ Kohlenstoff

e Radioaktives Kohlenstoffisotop-14

CCM NCAR Community Climate Model

Ci Curie, Einheit fiir den radioaktiven Zerfall

(1 Ci = Aktivitit von 1 g reinen ?*Ra ~ 3.7-10'° Bq)
CLaMS Chemical Lagrangian Model of the Stratosphere

CMDL Climate Monitoring and Diagnostics Laboratory
CO, Kohlendioxid

CPU Central Processing Unit

CTM Chemie-Transport-Modell

DJF Mittel iiber die Monate Dezember, Januar, Februar
DKRZ Deutsches Klimarechenzentrum

DOE Department of Energy (U.S.A.)

ECHAM Modell des ECMWEF, Hamburger Version
ECMWF  European Centre for Medium-Range Weather Forecasts

EML Environmental Measurements Laboratory
ETEX European Tracer Experiment

FCKW Fluor-Chlor-Kohlenwasserstoff

GCM General Circulation Model

GEOS Goddard Earth Observation System
GFDL Geophysical Fluid Dynamics Laboratory
GWP Global Warming Potential

H, Wasserstoff

H,O Wasser

HALOE Halogen Occultation Experiment

IPCC Intergovernmental Panel on Climate Change
ITCZ Intertropical Convergence Zone

JJA Mittel iiber die Monate Juni, Juli, August
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KAO
LPDM
MADE
MAM
MLO
NASA
NCAR
NOAA
N,0
NO,
O3

210 Pb
PVU
226 Ra
220 Rn
222 Rn

SCM

SF,
SKYHI
SLT

SON
STOCHEM

TransCom
23817
UGAMP
UKMO
WCRP
WMO

Kuiper Airborne Observatory

Lagrangian Particle Dispersion Model

Modal Aerosol Dynamics Model for Europe

Mittel iiber die Monate Marz, April, Mai

Mauna Loa Observatory

National Aeronautics and Space Administration

National Center for Atmospheric Research

National Oceanic and Atmospheric Administration

Lachgas

(NO + NO,) Stickoxide

Ozon

Blei-210

Potential Vorticity Unit, 1 PVU = 107% Km?/kg/s
Radium-226

Thoron

Radon-222

Standard Cubic Metre, 1 m? Luft unter Standardbedingungen
(Temperatur 273.15 K, Druck 1013.25 hPa; 1 SCM =~ 1.3 kg)
Schwefelhexafluorid

Globales Zirkulationsmodell des GFDL

Semi-Lagrangesches Transportschema

Mittel iiber die Monate September, Oktober, November

Am UKMO Bracknell entwickeltes Lagrangesches Chemie-
Transport-Modell, das in friitheren Versionen auf einem
stochastischen Ansatz beruhte

Atmospheric Tracer Transport Model Intercomparison Project

Uran-238

U.K. Universities’ Global Atmospheric Modelling Programme
United Kingdom Meteorological Office
World Climate Research Programme

World Meteorological Organization
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