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M. DAMERIS

1 Klima-Chemie-Wechselwirkungen und der stratosphéri-

sche Ozonabbau

Climate-chemistry interaction and stratospheric ozone decrease

Zusammenfassung

Klima und chemische Zusammensetzung der Erdatmosphire haben sich durch menschliches Handeln in den
letzten Jahrzehnten nachhaltig veréndert. Anderungen des Klimas und der chemischen Zusammensetzung der
Erdatmosphire sind eng miteinander verkniipft. Eine Vertiefung des Verstdndnisses der komplexen Wechsel-
wirkungen zwischen sich simultan dndernden chemischen, physikalischen und dynamischen Prozessen in der At-
mosphaére ist notwendig. Untersuchungen von wechselwirkenden Mechanismen physikalischer, dynamischer und
chemischer Prozesse konnen mit Hilfe gekoppelter Chemie-Klima-Modelle durchgefiihrt werden. Gerade in den
letzten Jahren wurde eine Reihe von Fortschritten erzielt, vor allem durch intensive Vergleiche von Modellre-

sultaten und Beobachtungen.

1 Einleitung

Unzweifelhaft ist, dass sich das Klima und die chemi-
sche Zusammensetzung der Erdatmosphire durch
menschliches Handeln in den letzten Jahrzehnten
nachhaltig verindert haben. Anderungen des Klimas
und der chemischen Zusammensetzung der Erdatmo-
sphére, insbesondere des stratosphérischen Ozons, sind
eng miteinander verkniipft (z. B. WMO 2003; EU-BE-
RICHT 2003), jedoch ist vielfach ungeklart, inwieweit
sie sich gegenseitig beeinflussen. Deutlich wird dies am
Beispiel des Riickgangs des stratosphirischen Ozonge-
halts. Derzeit ist nicht klar, in welchem Mafle der
Treibhauseffekt die in den vergangenen beiden Jahr-
zehnten beobachteten globalen Ozonverluste bereits
beeinflusst hat, beziehungsweise in der Zukunft die er-
wartete Regenerierung der stratosphédrischen Ozon-
schicht beeinflussen wird. Ozon spielt im Energiehaus-
halt der Atmosphire eine zentrale Rolle (z. B. durch
die Absorption ultravioletter Strahlung) und ist in eine
Reihe von chemischen und physikalischen Kopplungs-
prozessen eingebunden. Die stratosphérische Ozonab-
nahme beeinflusst indirekt die chemische Zusammen-
setzung der Troposphére durch geringere Absorption
insbesondere im kurzwelligen Spektrum der UV-
Strahlung.

Physikalische, chemische und dynamische Prozesse so-
wie deren Wechselwirkungen bestimmen den Zustand
der Atmosphire. Natiirliche und anthropogene Emis-
sionen, zum Beispiel der Treibhausgase Kohlendioxid:
CO,, Methan: CH,, Lachgas: N,O und Partikeln (Aero-
sole), beeinflussen auf direktem oder indirektem Wege
alle diese Prozesse. Verdnderungen der Konzentration
von strahlungsaktiven Spurengasen und Spurenstoffen
beeinflussen den Strahlungsantrieb, d. h. die Erwir-
mungs- und Abkiithlungsraten, und damit die Tempera-
turverteilung in der Atmosphére. Schwankungen oder
Trends in der Temperatur fithren zu gednderten Wind-
geschwindigkeiten und Windrichtungen und damit zu
veranderten Transporten von Spurengasen. Viele che-

mische Reaktionen sind stark temperaturabhingig
und auf diese Weise direkt mit Verdnderungen des Kli-
mas verkniipft. Durch Emissionen von Gasen und
Aerosolen wird die Chemie der Atmosphére natiirlich
auch direkt beeinflusst.

Da der anthropogene Treibhauseffekt zu einer zusétz-
lichen Erwédrmung der Troposphire (Abb. 1-1) und ei-
ner verstirkten Abkiihlung der Stratosphire (Abb.
1-2) fiihrt (z. B. SHINE et al. 2003) ist die Kldrung der
Frage nach der wechselseitigen Bedeutung einer Kli-
maédnderung und der Chemie der Atmosphére im All-
gemeinen beziehungsweise der stratosphirischen
Ozonschicht im Speziellen nicht trivial. Wihrend die
strahlungsbedingte Abkiihlung der Stratosphidre zum
Beispiel das Bildungspotential von polaren Strato-
sphiarenwolken (engl. Polar Stratospheric Clouds,
PSCs) erhoht und damit zu einer Verstirkung des dor-
tigen Ozonabbau fiihrt, kann die Erwdrmung der Tro-
posphére die Anregungs- und Ausbreitungsbedingun-
gen von planetaren Wellen verdndern. Planetare Wel-

Temperaturanomalie in K

Jahr

Abb. 1-1: Trend der global gemittelten Oberfldchentemperatur
sowie ihres fiinfjahrigen gleitenden Mittels. Darge-
stellt ist die Anomalie bezogen auf das Mittel der Jah-
re 1951 bis 1980 (Quelle: Goddard Institute for Space
Studies (GISS), NASA).
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Druck in hPa

Temperaturtrend in K/Dekade

Abb. 1-2: Jahresmittel des global gemittelten Temperaturtrends
in der Stratosphére. Dargestellt sind Ergebnisse von
Modellrechnungen fiir vorgegebene Wasserdampf-,
Ozon- und Treibhausgaskonzentrationen. Die aus Be-
obachtungen abgeleiteten Temperaturtrends stammen
von den Satelliten MSU und SSU sowie von Radio-
sonden-Messungen (LKS, LANZANTE et al. 2003).
Die horizontalen Fehlerbalken an den Beobach-
tungen geben den 2c-Fehler an (Quelle: SHINE et al.
2003).

len beeinflussen die Dynamik der Stratosphidre und
damit auch die thermodynamischen Bedingungen, die
die Chemie der Stratosphére entscheidend bestimmen.

Wie aus diesem Beispiel deutlich wird, ist die gegen-
seitige Beeinflussung von physikalischen, chemischen
und dynamischen Prozessen vielschichtig und kom-
plex. Aus diesem Grund ist es hédufig ausgesprochen
schwierig, den Anteil einzelner Prozesse an beobachte-
ten Vorgidngen und Verdnderungen (Trends) zu be-
stimmen. Die Untersuchung der Kopplungsmechanis-
men von physikalischen, chemischen und dynamischen
Prozessen in der Stratosphire ist sicherlich nicht neu.
In der letzten Zeit sind im Zusammenhang mit der
Diskussion zur Umsetzung und Einhaltung der Proto-
kolle von Montreal und Kioto (internationale Abkom-
men zur Reglementierung von Fluorchlorkohlenwas-
serstoffe (FCKW) und Treibhausgasen) Fragen iiber
die Zusammenhinge von Klimadnderung und der Ver-
dnderung der chemischen Zusammensetzung der Stra-
tosphédre wieder stidrker in das Zentrum des wissen-
schaftlichen und 6ffentlichen Interesses geriickt. Nicht
zuletzt durch die Verwendung von Rechenmodellen,
die versuchen, die Komplexitdt des Systems Atmo-
sphére in ihrer Gesamtheit darzustellen, sind in der
letzten Zeit interessante neue Erkenntnisse erzielt
worden. Am Ende dieses Kapitels werden einige Er-
gebnisse dieser Studien zusammengefasst.

2 Beobachtungen und Analysen

Der Anstieg der Treibhausgaskonzentrationen (z. B.
CO,, CH,, N,O) beeinflusst direkt die Temperatur der

Troposphére und der Stratosphére iiber sich d&ndernde
Erwéarmungs- und Abkiihlungsraten. In den letzten
Jahrzehnten werden eine zunehmende Erwidrmung der
unteren Troposphire und eine Abkiihlung der Strato-
sphire beobachtet (siehe auch Kapitel 4). Langzeitbe-
obachtungen, vor allem durch Messungen von Boden-
stationen, dokumentieren diese Temperaturdnderun-
gen eindrucksvoll. Eine statistisch signifikante und da-
mit zweifelsfrei dokumentierte Abkiihlung der Strato-
sphére konnte fiir die Sommermonate in beiden He-
misphiren nachgewiesen werden (Abb. 1-3). Die grofe
dynamische Variabilitit der nordlichen Stratosphére
im Winter und Frithling macht die Bestimmung statis-
tisch signifikanter Verdnderungen (Trends) wesentlich
schwieriger. Wie in der polaren Siidhemisphire gibt es
allerdings auch in der polaren Nordhemisphére Anzei-
chen dafiir, dass die Stratosphére nicht nur kélter wird,
sondern sich auch die Lebensdauer des polaren Stra-
tosphdrenwirbels verldngert (ZHOU et al. 2000). Der
Einfluss des antarktischen Ozonlochs verstidrkt den
Abkiihlungseffekt der siidpolaren Stratosphire in den
Frithlingsmonaten massiv (RANDEL und WU 1999).
Auch in der polaren Nordhemisphére deuten niedrige-
re Temperaturen im Spétwinter und Friihling einen
Einfluss des stratosphédrischen Ozonabbaus an.

Chemisch verursachte Ozonverluste im polaren Win-
ter und Friithling sind unter anderem stark abhéngig
von der Existenz polarer Stratosphidrenwolken (PSCs)
sowie der Lebensdauer des stratosphirischen Polar-
wirbels. Die Bildung von PSCs erfolgt nur dann, wenn
die Temperaturen unter einen kritischen Wert abfallen.
PSC-Partikel beeinflussen das Ozonbudget durch di-
rekte und indirekte Effekte auf Halogenverbindungen,
die in die Ozon zerstorenden katalytischen Zyklen ver-

Temperaturtrend in °C

Jahr

Abb. 1-3: Monatsmittel der Temperatur im Juli iiber dem Nord-
pol in etwa 24 km Hoéhe (30 hPa Luftdruck) von 1955
bis 2000. Deutlich zu erkennen ist der Abkiihlungs-
trend, der sich seit dem Beginn der 80er Jahre deutlich
verstérkt hat (Quelle: K. LABITZKE, Institut fiir Me-
teorologie, Freie Universitdt Berlin). Am linken Bild-
rand sind fir die Zeitspannen 1955-1979 (rot),
1979-2000 (schwarz) sowie 1955-2000 (blau) die fol-
genden Kennzahlen angegeben: T,,: Mitteltemperatur,
n: Anzahl der Jahre, sigma: Streuung, Trend, prob:
Wabhrscheinlichkeit.
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wickelt sind. Die direkte Wirkung geht tiber heteroge-
ne chemische Reaktionen auf oder in diesen Partikeln,
wobei schwach reaktive Chlorverbindungen (die so ge-
nannten Chlorreservoire CIONO, und HCI) in aktive
Chlorsubstanzen (Cl, Cl,, C10) umgewandelt werden,
die in die Ozon zerstorenden Zyklen eingreifen kon-
nen. Eine indirekte Wirkung ist, dass die Ozonzersto-
rung ldngere Zeit andauert, wenn die Sedimentation
groferer salpetersdaurehaltiger PSC-Teilchen zu einer
Denitrifizierung der relevanten Atmosphérenschich-
ten fithrt. Diese Denitrifizierung erhoht die Lebenszeit
der reaktiven Chlorverbindungen, weil es die Deakti-
vierung zuriick zu den stabilen Reservoiren verlangs-
amt. Die Bedeutung der Denitrifizierung fiir die Ozon-
zerstorung in der polaren Stratosphire ist eng an Tem-
peraturdnderungen gekniipft (z. B. WAIBEL et al.
1999). Eine ldngere Lebenszeit des Polarwirbels wire
eine bedeutende Verédnderung, da dies den Prozess der
Denitrifizierung verstirken konnte und somit den
Ozonabbau in der Stratosphire. Ein Anstieg der Deni-
trifizierung in einer moglicherweise zukiinftig kilteren
Stratosphiére wiirde die Erholung der Ozonschicht zu-
sétzlich verlangsamen.

Dariiber hinaus haben REX et al. (2004) bei Analysen
von Temperaturdnderungen im arktischen Polarwirbel
gefunden, dass die kéltesten arktischen Winter kélter
werden, was auch als ein Indiz fiir die Intensivierung
der polaren Winde in Winter spricht. Nach wie vor un-
klar ist, ob sich der beobachtete Abkiihlungstrend in
der Stratosphire in Zukunft fortsetzen wird, und ob
dies zu einem stabileren Polarwirbel tiber der Arktis
fiithren wird. Anderungen in der Stirke des Polarwir-
bels, d. h. Zunahme der mittleren zonalen Windge-
schwindigkeiten, wiirden die Ausbreitungsbedingun-
gen fiir planetare Wellen verdndern und damit auch
die Bedingungen fiir die Wechselwirkungen dieser
Wellen mit dem Grundstrom. Dies wiederum hétte
Einfluss auf die Dynamik des Polarwirbels. Eine Stabi-
lisierung des arktischen Wirbels wiirde zu einem ver-
mehrten Auftreten von PSCs fiihren und damit zu ei-
nem verstirkten Ozonabbau durch heterogene chemi-
sche Prozesse. Es bleibt festzuhalten, dass die Ande-
rung der Stratosphédrentemperatur, die Bildung pola-
rer Stratosphirenwolken und die Ozonzerstérung ein
System mit positiver Riickkopplung bilden.

Die beobachtete Erwdrmung der Troposphire beein-
flusst die Dynamik der Troposphédre und damit die An-
regung und die vertikale Ausbreitung von planetaren
Wellen. Dies hat Auswirkungen auf die stratosphéri-
sche Dynamik, zum Beispiel die Brewer-Dobson Zir-
kulation. Der absteigende Ast der Brewer-Dobson Zir-
kulation wird durch die Wechselwirkung der Wellen
mit dem Grundstrom modifiziert. Dies wiederum be-
einflusst den Transport von atmosphérischen Spuren-
gasen einschlielich Ozon und damit deren Verteilung
in der Stratosphire. Eine Quantifizierung des Anteils
der hierdurch verursachten Verdnderungen dynami-
scher Prozesse und Anderungen der Verteilung von

Spurengasen ist aufgrund der Nichtlinearitit des Sys-
tems ausgesprochen schwierig.

Ein gut bekanntes und dokumentiertes Beispiel fiir die
dynamische Wechselwirkung von Troposphédre und
Stratosphére ist der Effekt troposphirischer Wetter-
systeme auf das Ozon der unteren Stratosphére: Hohe
(niedrige) Werte der Ozongesamtsiule sind verbunden
mit troposphérischen Zyklonen (Antizyklonen) sowie
einer tief (hoch) liegenden Tropopause. Analysen von
Daten einer Vielzahl verschiedener Quellen zeigen ei-
ne stetige Erwdrmung der Erdoberflache wihrend der
letzten 30 Jahre, global etwa 0,1 K pro Dekade, tiber
Europa etwa 0,6 K pro Dekade (Jahresmittel; IPCC-
TAR 2001). Radiosonden-Daten fiir Zentraleuropa,
zum Beispiel vom Meteorologischen Observatorium
HohenpeiBenberg (Deutscher Wetterdienst), zeigen
eine Erwdarmung der gesamten Troposphére von 0,6 K
pro Dekade bei gleichzeitiger Abkiihlung der unteren
Stratosphére von -0,5 K pro Dekade iiber die letzten
20 Jahre. Diese Anderungen gehen in Hand mit einem
Anstieg der Tropopausenhdhe von etwa 120 m pro De-
kade (Jahresmittelwert; STEINBRECHT et al. 1998,
Abb. 1-4). Ahnliche Werte werden auch fiir andere Sta-
tionen der Nordhemisphidre gefunden (FORSTER
und TOURPALI 2001). SANTER et al. (2003) zeigten,
dass Anderungen in der Tropopausenhdhe ein hilfrei-
cher ,Fingerabdruck® fiir anthropogene Klimaédnde-
rungen sein konnen. Die in der neueren Literatur dis-
kutierten dynamischen Beitrdge einer Klimaidnderung
beschrinken sich jedoch nicht nur auf die Position der
Tropopause und Temperaturanderungen. Dargestellt
werden ferner langzeitliche Verdnderungen bevorzug-
ter Klimamuster (APPENZELLER et al. 2000), Ver-
dnderungen in der diabatischen Zirkulation (Brewer-
Dobson Zirkulation) durch gednderte vertikale Aus-
breitung planetarer Wellen (FUSCO und SALBY
1999) oder Verdnderungen der Ozontransporte auf
Isentropen aus den Tropen (REID et al. 2000). Klar ist,
dass alle diese moglichen Verdnderungen nicht unab-
hiingig voneinander sind (sieche auch STAHELIN et al.
2002).

In den vergangenen Jahren wurden ferner langzeitli-
che Verdnderungen in der Stratosphidre im Zu-
sammenhang mit troposphérischen Mustern bzw. Kli-
maindizes untersucht. Es wurden Korrelationen von
Mustern dynamischer Groflen und Parameter zwi-
schen der Troposphire und der Stratosphére identifi-
ziert. Besonders zu erwéhnen sind hier Studien zur
Nordatlantischen Oszillation (engl. North Atlantic Os-
cillation, NAO) bzw. zur Arktischen Oszillation (AO).
Der so genannte NAO-Index ist definiert als die Diffe-
renz des Bodendrucks zwischen den Azoren und Is-
land (siehe z. B. HURRELL et al. 2003). Die AO ist die
fihrende Empirische Orthogonale Funktion (EOF)
des nordhemisphérischen Bodendruckfelds im Winter,
die mit der NAO korreliert ist (z. B. THOMPSON und
WALLACE 1998). Die NAO beschreibt die vorherr-
schende Mode der winterlichen Klimavariabilitdt im
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Abb. 1-4: Interannuale Variabilitdt und Trends fiir Gesamtozon
(oben), die Tropopausenhohe (Mitte) und die Tempe-
ratur in 5 km HoOhe an der Station des Meteorologi-
schen Observatoriums Hohenpei3enberg des Deut-
schen Wetterdienst (unten). Dargestellt sind die Er-
gebnisse fiir Februar (jeweils die Monatsmittelwerte)
(Quelle: DWD/MetObs Hohenpeienberg, W.
STEINBRECHT).

Bereich des Nordatlantisch-Europdischen Raums. Po-
sitive NAO Phasen stehen in Verbindung mit iiber den
Mittelwerten liegenden Temperaturen im Winter in
Europa (starkes Azorenhoch). Wihrend negativer
NAO Phasen beobachtet man im Winter niedrigere
Temperaturen als gewohnlich (schwaches Azoren-
hoch). Das bevorzugte Auftreten von negativen NAO-
Phasen in den 60er und 70er Jahren des letzten Jahr-
hunderts und positiven NAO Phasen in den 80er und
90er Jahren gehen einher mit einem Anstieg der An-
zahl der Tage, an denen iiber Europa eine hohe Tropo-
pause beobachtet wird (APPENZELLER et al. 2000).
Aufgrund des bekannten Zusammenhangs zwischen
der Ozongesamtsiule und dem Tropopausendruck ist
klar, warum in den letzten Jahren vermehrt Tage mit
wenig Ozon in der unteren Stratosphére (zwischen
Tropopause und 20 km Hohe) gefunden wurden. Eine
Reihe von Untersuchungen deuten darauf hin, dass
iiber Zentral-Europa etwa ein Drittel des langzeit-
lichen Ozonverlustes im direkten Zusammenhang mit
langzeitlichen Anderungen der dynamischen Struktu-

ren der Atmosphdre zu sehen sind (PETERS et al.
1996; HOOD et al. 1999; APPENZELLER et al. 2000).
Bekannt ist auch, dass ein positiver NAO-Index mit ei-
nem stabilen (kalten) stratosphirischen Polarwirbel im
Winter verbunden ist, wihrend zu Zeiten eines negati-
ven NAO Index der polare Wirbel eher labil (warm) ist
(z. B.PERLWITZ und GRAF 1995; THOMPSON und
WALLACE 1998). Ein Trend im NAO-Index konnte
also die Regenerierung der stratosphérischen Ozon-
schicht iiber der Nordhemisphédre unmittelbar beein-
flussen (z. B. SCHNADT und DAMERIS 2003).

Obwohl die beobachtete Erwdrmung der Troposphire
und die Abkiihlung der Stratosphire im Einklang ste-
hen mit den erwarteten Verdnderungen aufgrund des
Anstiegs der Konzentrationen der gut durchmischten
Treibhausgase sowie des Riickgangs der stratosphiri-
schen Ozonkonzentration (z. B. RAMASWAMY et al.
2001), und obwohl einige Klimamodelle auf einen
Trend zu positiverem NAO-Index durch ansteigende
Treibhausgaskonzentrationen hindeuten, versteht man
zur Zeit die zugrunde liegenden Mechanismen nur un-
zureichend. Unklar ist zum Beispiel, ob die beobachte-
te langzeitliche Verdnderung der NAO-Variabilitét ein
Hinweis auf einen durch den Menschen verursachten
Klimawandel ist.

3 Erwartete zukiinftige Entwicklung

Die Emissionen der wichtigsten strahlungsaktiven
Treibhausgase (CO,, CH,4, N,O) steigen derzeit weiter
an. Eine Reduzierung der atmosphérischen Konzen-
trationen strahlungsaktiver Gase ist in absehbarer Zeit
nicht zu erwarten. Zukiinftige Szenarien (IPCC-SRES
2000) tiber den weiteren Anstieg der Treibhausgas-
emissionen iiberdecken einen weiten Bereich, was letz-
tendlich die Unsicherheiten in der weltwirtschaftlichen
Entwicklung dokumentiert. Obwohl die Mehrzahl der
Klimamodelle eine weitere Erwdrmung der Tropo-
sphire sowie eine Abkiihlung der Stratosphére vorher-
sagen, bleiben groBe Unsicherheiten tiber die tatsich-
lich zu erwartenden Ausmale der Klimaidnderung (sie-
he IPCC-TAR 2001). Nach wie vor ist es eine offene
Frage, in welcher Weise bzw. wie stark die Atmosphére
auf die verdnderten Bedingungen reagieren wird. Es
gibt eine Reihe von direkten und indirekten Effekten
iiber den Strahlungsantrieb und iiber chemische Pro-
zesse, die zu einer verdnderten Dynamik (Temperatur)
der Atmosphére fithren. Verdnderungen in der CO,-
Konzentration der Atmosphire wirken iiber Strah-
lungsprozesse direkt auf die Temperatur, wogegen ge-
dnderte Konzentrationen von CH, und N,O zusétzlich
noch direkten Einfluss auf die Chemie nehmen. Ein
Anstieg der natiirlichen Methanemission in einer wér-
meren Troposphére konnte zu einem Anstieg des stra-
tosphédrischen Wasserdampfgehaltes fithren und damit
zu hoheren Schwellwerten der Temperatur fiir die
Existenz von PSCs, was wiederum mehr PSCs zur Fol-
ge hitte.
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Eine weitere strahlungsbedingte Abkiihlung der Stra-
tosphédre wird in den nichsten Jahren erwartet. Die
leichte Abkiihlung der unteren Stratosphire (z. B.
durch hohere CO,-Konzentrationen) konnte unter an-
derem teilweise kompensiert werden durch den Riick-
gang der Konzentrationen von Kohlenwasserstoffen
und der Erholung der Ozonschicht. Auf der anderen
Seite konnte ein weiterer Anstieg der troposphéri-
schen Ozonkonzentration die untere Stratosphire ab-
kithlen (WMO 2003). GroBe Unsicherheiten ergeben
sich ferner aus der Unkenntnis der zukiinftigen Ent-
wicklung des Wasserdampfgehalts in der unteren Stra-
tosphire. Da die derzeit beobachteten Verdnderungen
nicht schliissig erkldrt werden konnen, ist auch eine be-
lastbare Prognose der weiteren Entwicklung kaum
moglich. Dies wire jedoch fiir eine Abschétzung der
zukiinftigen Entwicklung der Temperatur in der unte-
ren Stratosphére notwendig. Es gibt Hinweise auf ei-
nen Anstieg der Wasserdampfkonzentration in der
mittleren und oberen Stratosphire (OLTMANS et al.
2000; ROSENLOF et al.2001), wogegen in der unteren
Stratosphére und an der Hygropause kein eindeutiger
Trend zu beobachten ist (RANDEL et al. 2004). Mo-
delle sind derzeit nicht in der Lage, den beobachteten
Trend in der mittleren und oberen Stratosphére zu si-
mulieren (AUSTIN et al. 2003). Der in den vergange-
nen Jahren beobachtete Anstieg von Methan in der
Troposphére kann lediglich nur etwa die Hélfte des be-
obachten Anstiegs von Wasserdampf in der Strato-
sphire (tiber die Methanoxidation) erkldren. Der An-
teil des ,,Restes” im Trend ist nach wie vor nicht ge-
klart. Prozesse, die die Wasserdampfkonzentrationen
in der Stratosphire bestimmen, konnten sich durch
den Treibhauseffekt verdndert haben, z. B. die Brewer-
Dobson Zirkulation, die welleninduzierte Vermi-
schung von Luftmassen in der Stratosphire, die verti-
kale Erstreckung der troposphérischen Zirkulation in
die untersten Bereiche der Stratosphire, die Konvek-
tion, vor allem in den Tropen oder die Eigenschaften
von Wolken (z. B. von Zirren).

Die Rolle von Ozon im Strahlungshaushalt der Atmo-
sphire ist komplexer als die der gut durchmischten
Treibhausgase, da die Ozonverteilung rdumlich sehr
variabel ist, sowohl in der Vertikalen als auch in der
Horizontalen. Wihrend der letzten drei Dekaden hat
an den meisten Européischen Stationen die Konzen-
tration in der Troposphidre zugenommen (SPARC
1998; WMO 2003). In der Stratosphire hat Ozon global
abgenommen, im besonderem im Friihling iiber der
Antarktis (Ozonloch). Derzeit ist noch unklar, inwie-
weit erhohte troposphirische Ozonkonzentrationen
iiber den Strahlungsantrieb zu einer Verdnderung der
stratosphérischen Dynamik fithren und damit Bedeu-
tung fiir die weitere Entwicklung des Klimas haben.

Andere anthropogene Antriebsmechanismen in der
Atmosphire konnten in der Zukunft eine zunehmend
wichtigere Rolle bei der Verdnderung der chemischen
Zusammensetzung der Atmosphire und des Klimas

spielen. Ein Beispiel ist der potentielle Einfluss des
troposphérischen Aerosols auf das Klima sowie die
Verbindung von troposphérischem Sulfat mit Sulfatae-
rosolen in der unteren Stratosphire (PITARI et al.
2002). Nicht nur heterogene chemische Reaktionen
auf oder in Partikeln sind wichtig, sondern auch der
Einfluss von Aerosolen auf den Strahlungshaushalt.
Aerosole konnen dynamische Prozesse mafgeblich
beeinflussen, zum Beispiel in dem sie die Zirkulation
und Temperatur stéren, was wiederum Einfluss auf
chemische Prozesse haben kann. Ein Anstieg von Sul-
fataerosolen in der unteren Stratosphére konnte in Zu-
kunft als Folge verstdrkter globaler und regionaler
Emissionen von Schwefeldioxid beobachtet werden,
aufgrund rasch wachsender anthropogener Sulfatemis-
sionen in den Entwicklungslindern (z. B. IPCC-TAR
2001). Verdnderungen in der Aerosolbeladung der
Stratosphédre hétten unmittelbare Konsequenzen fiir
die Ozonschicht.

Die Konzentrationen der FCKW in der Troposphire
gehen seit einiger Zeit zuriick. Der Anstieg der Chlor-
beladung der Atmosphire scheint gestoppt (Abb. 1-5).
In den néchsten Jahren wird ein Riickgang der Chlor-
konzentration in der Stratosphére erwartet. Ohne eine
Anderung des Klimas wiirde dies zu einer Erholung
der Ozonschicht fithren und das antarktische Ozon-
loch sollte verschwunden sein, wenn die Chlorbela-
dung wieder auf Werte unter 1,5 ppbv zuriickgegangen
ist. Zukiinftige Verdnderungen des atmosphirischen
Bromgehaltes, besonders in der unteren Stratosphire,
konnten die erwartete Erholung der Ozonschicht da-
gegen verlangsamen.

Gesamtséauleninhalt in 105 Molekule/cm?

Jahr

Abb. 1-5: Vertikale Séduleninhalte von HCI und CIONO, ober-
halb der Station Jungfraujoch (Schweizer Alpen). Of-
fene Symbole sind Messungen an der Station Zug-
spitze. Dargestellt sind nur die Messungen der Mona-
te Juni bis November. Eine Darstellung der Werte im
Winter und Friihling wiirde aufgrund der hohen Vari-
abilitdt das Erkennen eines Trends erschweren. Die
gezeigten Cl-Werte (Cl, = HCI+CIONO,+CIOy)
beinhalten ClO-Hintergrund-Konzentrationen aus
Modellrechnungen (Quelle: MAHIEU et al. 2000; ak-
tualisiert).
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Atmosphérische Winde werden durch Temperaturén-
derungen direkt verindert. Anderungen der strato-
sphirischen Dynamik modifizieren Transportprozesse
und dies nicht nur in der Stratosphére sondern auch in
der Troposphére. Der vertikale Austausch von Luft-
massen zwischen der Stratosphire und der Troposphi-
re ist dadurch ebenfalls beeinflusst mit Konsequenzen
fiir die Verweilzeiten von Spurengasen (z. B. von
FCKW) und damit fiir die Ozonkonzentration und
-verteilung in der Stratosphére. Der Austausch tropo-
sphérischer und stratosphérischer Luftmassen ist fiir
die chemische Zusammensetzung beider Schichten
von Bedeutung. Eine Region von besonderem Interes-
se ist dabei die tropische Tropopause. In jiingster Zeit
wird viel von der TTL (engl. Tropical Tropopause Lay-
er) gesprochen, einer Schicht in den Tropen, die etwa
zwischen 150 und 70 hPa liegt. Verdnderungen gerade
in diesem Bereich der Atmosphére scheinen von be-
sonderer Bedeutung fiir die Stratosphére zu sein. Der
Eintrag von Wasserdampf und anderer kiirzerlebiger
Substanzen aus der Troposphire in die Stratosphire
geschieht besonders in diesem Bereich. Mogliche zu-
kiinftige Verdnderungen der TTL sind nicht nur fiir die
Ozonschicht von Bedeutung, sondern generell fiir die
Dynamik und Chemie der Atmosphére. Das derzeitige
Wissen iiber die Transportmechanismen durch die TTL
ist sehr unvollstdndig. Dies schrinkt die Vorhersagefa-
higkeit tiber die zukiinftige chemische Zusammenset-
zung der Stratosphire stark ein. Aus diesem Grund
sind in naher Zukunft umfangreiche Messkampagnen
in den Tropen geplant.

4 Modellierung der Klima-Chemie Wechselwirkung

Untersuchungen von wechselwirkenden Mechanismen
physikalischer, dynamischer und chemischer Prozesse
konnen mit Hilfe von Zirkulations- (Klima-) modellen
(engl. general circulation model, GCM) und gekoppel-
ten Chemie-Klima-Modellen (engl. chemistry-climate
model, CCM) durchgefiihrt werden. Mit diesen Werk-
zeugen ist es moglich, Sensitivitdtsstudien durchzufiih-
ren, die es erlauben, direkte und indirekte Auswirkun-
gen von verdnderten Bedingungen besser zu erkennen
und diese dann gezielt zu analysieren und zu quantifi-
zieren. Diese Aufgabe ist eine Herausforderung, da die
wechselwirkenden Mechanismen zwischen physikali-
schen, dynamischen und chemischen Prozessen sehr
komplex sind. Vor kurzen wurden acht verschiedene
CCMs dazu genutzt, den Einfluss der in der Vergan-
genheit beobachteten Verdnderungen der Konzentra-
tion von Treibhausgasen und von FCKW auf die Ozon-
schicht zu untersuchen (AUSTIN et al. 2003).

Die verwendeten Chemie-Klima-Modelle werden in
der Regel iiber lange Zeitrdume (Dekaden) integriert.
Sie variieren zum Teil deutlich in ihrer Komplexitit.
Unterschiedliche Diagnostiken kommen zur Anwen-
dung, um die Qualitdt der Modelle untereinander und
im Vergleich zu Beobachtungen zu bestimmen. Ver-

gleiche von Modelldaten mit Beobachtungen, im be-
sonderem mit langzeitlichen und globalen Messdaten
von Bodenstationen und Satelliten, sind die Grundlage
fiir die Erkennung von Modellfehlern. Dies ist not-
wendig fiir die Abschédtzung der Konsistenz der ver-
schiedenen Szenarienrechnungen zur Vorhersage der
chemischen Zusammensetzung der Atmosphire und
des Klimas. Da die gekoppelten Modelle sehr rechen-
zeitintensiv sind ist es nicht moglich, mit einem einzel-
nen Modell umfangreiche Sensitivitdtsstudien durch-
zufithren, um die jeweiligen Unsicherheiten abzuschét-
zen. Derzeit kann jedes einzelne Modell aus Kosten-
griinden nur fiir eine relativ kleine Anzahl von Rech-
nungen eingesetzt werden. Aus diesem Grund ist es ei-
ne Moglichkeit die Belastbarkeit von Modellresultaten
dadurch zu tiberpriifen, indem die verschiedenen Mo-
delle zu Szenarienrechnungen mit moglichst gleichen
Randbedingungen eingesetzt werden und die Ergeb-
nisse vergleichend untersucht werden.

Der Grad der dynamischen Variabilitdt wird von den
gekoppelten Klima-Chemie-Modellen meist unter-
schitzt, die modellierten Temperaturen der polaren
unteren Stratosphére sind meistens zu niedrig. Viele
der derzeit zum Einsatz kommenden CCMs haben ei-
nen signifikanten Kiltefehler (engl. cold bias) in hohen
Breiten, besonders in der Siidhemisphére wihrend der
Winter- und Frithlingsmonate. Dies hat natiirlich Kon-
sequenzen fiir die polare Chemie, vor allem fiir die Bil-
dung der polaren Stratosphirenwolken. Des Weiteren
ist der Prozess der Denitrifizierung, der in nichtlinea-
rer Weise von der Temperatur abhéngt, in den Model-
len oft nicht richtig erfasst und stellt damit eine weite-
re Unsicherheit dar. Ein anderes, derzeit noch ungelos-
tes Problem ist, dass kaum ein verwendetes Modell in
der Lage ist, den beobachteten Wasserdampftrend in
der mittleren und oberen Stratosphéire zu reproduzie-
ren. Als Ergebnis der unterschiedlich simulierten pola-
ren Temperaturen und Wasserdampfmischungsverhalt-
nisse werden von den CCMs verschiedene Mengen an
PSCs simuliert, was sich dann in deutlich unterschied-
lichen Ozonwerten niederschlédgt (Abb. 1-6).

Eine auBergewohnliche dynamische Situation wurde
im September 2002 in der antarktischen Stratosphire
beobachtet. Eine gro3e Stratosphirenerwidrmung wur-
de durch verstiarkte Aktivitidt planetarer Wellen er-
zeugt. So stieg die Temperatur Ende September binnen
weniger Tage in polaren Breiten um etwa 60 K an (30
hPa) und in mittleren Breiten (60° S, 10 hPa) wurden
Ostwinde von 20 m/s (zonales Mittel) beobachtet
(Abb. 1-7). Der winterliche Polarwirbel wurde in zwei
kleine Wirbel gespalten. Bedingt durch die hohen Tem-
peraturen wurden die fiir diese Jahreszeit iiblichen ho-
hen chemisch bedingten Ozonverluste nicht beobach-
tet (Abb. 1-8). Vergleichbare Ereignisse gibt es norma-
lerweise nur in der Nordhemisphére. Eine Stratosphi-
renerwidrmung von diesem Ausmalf} wurde in den letz-
ten 50 Jahren nicht beobachtet (ROSCOE et al. 2004).
Obwohl derzeit noch keine plausible Erkldrung fiir
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Abb. 1-6: Oktober-Mittelwerte der Ozongesamtséule iiber der
Stidhemisphédre, Angaben in DU. Oben links sind die
Daten von Satellitenbeobachtungen der Jahre 1993
bis 2000 (Mittelwert aller Oktobermittel) dargestellt.
Die iibrigen Bilder stellen entsprechende klimatolo-
gische Mittelwerte von verschiedenen Modellen dar
(Quelle: AUSTIN et al. 2003).

()

Temperatur in K

(b)

Zonalwind in m/s

(a) (b)

Gesamtozon in DU

Abb. 1-8: Darstellung der Ozongesamtséule iiber der Stidhemi-
sphére, Angaben in DU. Messungen des TOMS-In-
struments auf dem Satelliten Earth Probe am 25. Sep-
tember 2001 (a) und am 25. September 2002 (b)
(Quelle: NASA/GSFC).

diese ungewohnliche Situation in der Stidhemisphire
gegeben werden kann, zeigt es doch auf sehr beeindru-
ckende Art den starken Einfluss der Dynamik auf die
Chemie und damit auf die Ozonmenge in den Polarge-
bieten. Bisher hat kein GCM/CCM eine grofe Strato-
sphirenerwidrmung in der Stidhemisphére simuliert.
Die Tatsache, dass solch ein extremes Ereignis bisher
nicht von Modellen dieser Art simuliert wurde, deutet
darauf hin, dass es moglicherweise noch weitere Defi-
zite in den Modellen gibt, die unter Umstdnden im Zu-
sammenhang mit der Anregung und Ausbreitung von
planetaren Wellen stehen.

Trotz all der bekannten Modellfehler und den damit
verbundenen Unsicherheiten in den Modellresultaten
wurden die gekoppelten Modellsysteme dazu einge-
setzt, dass zukiinftige Verhalten der Ozonschicht zu si-
mulieren (AUSTIN et al. 2003). Die Unterschiede in
den Modellergebnissen geben ein Maf3 dafiir, wie grof3
der Grad der Unsicherheit in den Modellvorhersagen
derzeit ist (Abb. 1-9). Alle Modelle sagen eine Erho-
lung der stratosphérischen Ozonschicht voraus, jedoch
zeigen die Ergebnisse Unterschiede beziiglich des Be-
ginns und der Dauer bis zur vollstdndigen Regenerie-
rung. In der Antarktis stimmen die Modellergebnisse
dahingehend iiberein, dass die niedrigsten Ozonge-
samtsdulen (Ozonloch) in den Frithlingsmonaten der
Jahre 2001 bis 2008 erreicht werden, und dass mit ei-

Abb. 1-7: Zeitliche Entwicklung (a) der zonal gemittelten Tempera-

tur in 80° S, 30 hPa und (b) des zonal gemittelten Zonal-
windes in 60° S, 10 hPa. Dargestellt ist jeweils der klimato-
logische Mittelwert (schwarze Linien) sowie die Minimum-
und Maximumwerte fiir den Zeitraum 1979 bis 2003
(Schattierungen). Die Werte fiir das Jahr 2003 sind als blaue
Linien eingetragen. Im Teilbild (a) geben die Linien Type I
PSC bzw. Type 11 PSC die Bildungstemperaturen fiir polare
Stratosphidrenwolken vom Typ I (NAT) bzw. vom Typ II
(EIS) an, bei Mischungsverhéltnissen fiir HNO; = 6 ppbv
und H,O = 4 ppmv. (Quelle: P NEWMAN (NASA), E.
NASH (SSAI) und R. NAGATANI (NCEP CPC). NCEP
Statistical and Climatological Analyses, NASA/GSFC).
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ner deutlichen Erholung der Ozonschicht iiber der
stidlichen Hemisphire in den darauf folgenden Jahren
zu rechnen ist. Der Regenerierungsprozess ist aller-
dings durch den Treibhauseffekt verlangsamt. Eine
vollstdndige Erholung wird etwa fiir die Mitte dieses
Jahrhunderts prognostiziert. Der Beginn der Erholung
der Ozonschicht iiber der polaren Nordhemisphire ist
weitaus schwieriger vorher zu sagen. Bedingt durch die
hohe interannuale Variabilitdt der Dynamik der Stra-
tosphére ist der Zeitpunkt nicht eindeutig festzulegen.
Eine sichtbare (im statistischen Sinne signifikante) Zu-
nahme der Ozonschichtdicke wird nach diesen Mo-
dellrechnungen etwa ab dem Jahr 2010 erwartet. Die
Unsicherheiten der Prognosen fiir die Entwicklung der
Ozonschicht der Nordhemisphidre werden ferner da-
durch erhoht, weil nicht klar ist, ob der Treibhauseffekt
in den ndchsten Jahren zu einer weiteren Abkiihlung
der Stratosphire fiihren wird (reiner Strahlungseffekt)
oder ob moglicherweise durch dynamische Vorgidnge
eine Erwiarmung (engl. dynamic heating) zu erwarten
ist. Es ist nicht auszuschlieBBen, dass durch stirkere An-
regung planetarer Wellen in einer widrmeren Tropo-
sphiare die Stratosphire dynamisch stirker gestort
wird und damit eine Kompensation der strahlungsbe-
dingten Abkiihlung durch erhohte Treibhausgaskon-
zentrationen stattfinden kann (SCHNADT et al.
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Abb. 1-9: Minimum-Werte der Ozongesamtsiule iiber der (a)
Arktis (Mérz/April) und der (b) Antarktis (Septem-
ber/Oktober/November) der verschiedenen gekop-
pelten Chemie-Klima-Modelle. Zum Vergleich wur-
den die Beobachtungen der verschiedenen TOMS-In-
strumente (seit 1979) eingetragen (schwarze Punkte).
Erlduterungen zu den einzelnen Modellexperimenten
finden sich in AUSTIN et al. (2003) (Quelle: WMO
2003).

2002). In dem einen Fall wiirde, wie in der antarkti-
schen Stratosphire, eine verlangsamte Erholung der
Ozonschicht die Folge sein, wogegen sich bei einer Er-
warmung der Stratosphdre die Ozonschicht relativ
schnell (in weniger als 20 Jahren) zuriickbilden konnte.
Fiir die Nordhemisphire ist dies die alles entscheiden-
de Frage. Sie macht deutlich, dass die Kopplung von
dynamischen und chemischen Prozessen in der Atmo-
sphire von herausragender Bedeutung ist.

Die zu erwartenden Verbesserungen in unserem Ver-
stdndnis der dynamischen, physikalischen und chemi-
schen Prozesse und ihrer Wechselwirkungen werden
sicherlich zu einer weiteren Entwicklung der Modelle
fiihren. Dies setzt allerdings voraus, dass Langzeitbe-
obachtungen fortgesetzt werden, um eine belastbare
Datengrundlage zu haben, mit der die Modelle iiber-
priift werden konnen.

5 Schlussbemerkungen

Das modellhafte Nachbilden der in den vorherigen
Abschnitten beschriebenen komplexen Prozesse erfor-
dert den FEinsatz der hochsten jeweils verfiigbaren
Computerressourcen. Neben der Weiterentwicklung
des Verstdndnisses der dynamischen, chemischen und
physikalischen Prozesse in der Atmosphére muss auch
die Effizienz der Modelle vorangetrieben werden. Die
derzeit verfiigbaren Modellsysteme miissen anhand
von Beobachtungen iiberpriift werden. Dies geschieht
durch Nachsimulation von Vorgédngen in der Vergan-
genheit. Fillt die Uberpriifung der Modelle befriedi-
gend aus, konnen Vorhersagen fiir die Zukunft gewagt
werden. Dann treten allerdings zu den Defiziten im
wissenschaftlichen Verstdndnis noch Unsicherheiten in
der Voraussage der zukiinftigen sozio-6konomischen
Entwicklung hinzu. Die letzteren fithren zu der Not-
wendigkeit, verschiedene ,,Emissionsszenarien® hin-
sichtlich der zu erwartenden anthropogenen Eingriffe
in das System zu beriicksichtigen.

Bei den halogenierten Kohlenwasserstoffen ist ein
Riickgang ihrer atmosphirischen Konzentrationen
und damit ihres Beitrages zum Treibhauseffekt und zur
stratosphédrischen Ozonzerstorung zu erwarten. Dage-
gen muss fiir die gut durchmischten Treibhausgase, ins-
besondere fiir CO, aber auch fiir CH, und N,O, mit ei-
nem weiteren Anstieg gerechnet werden. Dies fiihrt zu
einer weiteren Erwidrmung der Troposphédre und des
Erdbodens und zu einer weiteren strahlungsbedingten
Abkiihlung der Stratosphédre. Eine Abkiihlung der
Stratosphére begiinstigt die chemischen Reaktionen
fiir die stratosphirische Ozonzerstorung, so dass die
antarktische Ozonschicht (Ozonloch) sich wahrschein-
lich langsamer regenerieren wird als es der bereits ein-
setzende Riickgang der troposphirischen Konzentra-
tion halogenierter Kohlenwasserstoffe erwarten lief3e.
Es kdme zu einer effektiveren Chloraktivierung und
dieser Effekt iiberwiegt nach neuesten Modellrech-
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nungen zunidchst den positiven Einfluss sinkender
Chlorkonzentrationen (AUSTIN et al. 2003). Fiir die
arktische Ozonschicht sind zurzeit keine eindeutigen
Trendaussagen moglich. Dies liegt daran, dass dort die
natiirliche Variabilitdt und Trends stark von dynami-
schen Riickkopplungsprozessen beeinflusst werden,
die besonders schwierig vorherzusagen sind.

Die Bedeutung von tropospharischem Ozon als Treib-
hausgas wird in Zukunft weiter zunehmen, wenn die
Emissionen der Vorlaufersubstanzen CO und NO, so-
wie nicht- bzw. teil-halogenierter Kohlenwasserstoffe
wie erwartet weiter ansteigen. Damit wird auch der
Riickkopplungseffekt von Ozon auf die Chemie der
Troposphire (z. B. die Methankonzentration) anstei-
gen.

Der Gesamteffekt der atmosphidrischen Aerosolzu-
nahme ist aufgrund der Komplexitit besonders schwer
vorherzusagen. Klimatisch wirkt er wohl eher der
treibhausbedingten Erwdrmung entgegen, wobei ver-
schiedene Aerosole unterschiedlich wirken konnen
(Sulfataerosole eher abkiihlend, Ruf3partikel eher er-
wiarmend). Festzuhalten ist, dass die Lebensdauer der
Aerosole in der Atmosphére deutlich geringer ist als
die der meisten Treibhausgase. Mainahmen zur Re-
duktion der Aerosolemissionen wiirden daher ihren
Einfluss im Erdsystem weit schneller reduzieren, als
zum Beispiel eine Reduktion der CO,-Emissionen.

Ein wichtiger Mechanismus des Klimaantriebs, der in
den CCMs in Zukunft mehr Beriicksichtigung finden
muss, ist die Wechselwirkung von troposphérischem
und stratosphérischem Aerosol mit der solaren und
terrestrischen Strahlung. Es ist notwendig, die ver-
schiedenen physikalischen Prozesse zu beriicksichti-
gen, die die Verteilung der verschiedenen Aerosol-
komponenten beeinflussen.

Bei der Komplexitit der in der Atmosphére wirkenden
Prozesse ist die Quantifizierung des Gesamteffektes
aller anthropogenen Einfliisse sowie der gleichzeitig
ablaufenden natiirlichen Verdnderungen eine Heraus-
forderung fiir die Wissenschaft. Uberraschungen sind
dabei nicht auszuschliefen, zum Beispiel ist die Wir-
kung der Ersatzstoffe (teil-halogenierte Fluorchlor-
kohlenwasserstoffe, HFCKW) fiir die nicht mehr pro-
duzierten FCKW noch weitgehend unerforscht, eben-
so die Wirkung vieler Aerosolkomponenten auf Che-
mie, Wolken und Klima.

Aufgrund dynamischer, chemischer und physikalischer
Storungen konnen chemische Prozesse in der Atmo-
sphire selbst modifiziert werden, wodurch sich Pro-
duktions- und Verlustraten und damit die Lebenszei-
ten von Aerosolen und Treibhausgasen verdndern. Auf
langeren Zeitskalen (Dekaden) miissen ferner Riick-
kopplungseffekte beriicksichtigt werden, bei denen
Klimadnderungen zu verdnderten Zirkulationsmus-
tern (Windsystemen) fithren. Diese Faktoren wiede-

rum konnen die Quellen und Senken, d. h. die atmo-
sphérischen Budgets von Spurengasen und Aerosolen
beeinflussen, die dann ihrerseits auch wieder auf das
Klima Einfluss nehmen.

Eine Vertiefung des Verstindnisses der komplexen
Wechselwirkungen zwischen sich simultan dndernden
chemischen, physikalischen und dynamischen Prozes-
sen in der Atmosphire ist notwendig. Gerade in den
letzten Jahren wurde eine Reihe von Fortschritten er-
zielt, vor allem durch intensive Vergleiche von Modell-
resultaten und Beobachtungen. Trotz aller Schwierig-
keiten bei der Modellierung atmosphirischer Prozesse
darf nicht vergessen werden, dass die zur Verfiigung
stehende Datenbasis zur Uberpriifung der wissen-
schaftlichen Theorien, Konzepte und Modelle immer
noch liickenhaft ist. In Zukunft miissen die zur Verfii-
gung stehenden Daten effektiv genutzt werden. Nicht
nur die Messungen der verschiedenen Instrumente an
Bord des Umweltforschungssatelliten ENVISAT (z. B.
MIPAS, SCIAMACHY, GOMOS) stehen hier zur Ver-
figung (siche Kapitel 8). Weiterhin miissen weitere
Anstrengungen unternommen werden, um neue Tech-
niken und Programme zur Untersuchung der sich ver-
dndernden Atmosphire zu entwickeln.
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