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Kurzfassung

Ziel dieser Arbeit ist es, einen Beitrag zur Untersuchung des Einflusses der solaren Varia-
bilitit auf die Atmosphire zu leisten. Ubergeordnete Fragestellung ist der Einfluss solarer
Variabilitit auf Ozon, da Ozon aufgrund der Absorption von Strahlung von gro3er Bedeu-
tung fiir das thermische Gleichgewicht und damit auch fiir die Dynamik der Atmosphére
1st.

In bisherigen Studien (Zusammenfassung z.B. in|Sinnhuber et al.| (2012))) wurde gezeigt,
dass Teilchenniederschlag und kurzwellige Sonnenstrahlung (A < 105nm) die Bildung
von Stickstoffoxiden (NO, = NO, NO,) und Wasserstoffoxiden (HO, = OH,HO,) in der
Mesosphire und unteren Thermosphére (dort v. A. NO,) verursachen. Diese Stoffe kon-
nen Ozon katalytisch abbauen. Insbesondere kann NO; in polaren Breiten bis in die Stra-
tosphére heruntertransportiert werden, wo sich die gro3ten Ozonvorkommen befinden.
In dieser Arbeit wird die Produktion von NO, durch Teilchenniederschlag und Photoio-
nisation quantifiziert und eine Verbesserung gegeniiber bisherigen einfachen Parametri-
sierungen der Produktion entwickelt (Kapitel [3). Diese Neuentwicklung wird in ein be-
stehendes dreidimensionales Chemietransportmodell integriert und ausfiihrlich getestet
sowie zu Untersuchungen der Einzelbeitrige verschiedener Quellen zur NO,-Produktion
genutzt (Kapitel ). Ein Vergleich der Ergebnisse des so weiterentwickelten Chemietrans-
portmodells mit Messergebnissen zeigt generell gute Ubereinstimmung von NO, und CO,
mit begrenzten NO,-Defiziten in der unteren Thermosphére und CO-Uberschuss im Som-
mer (Kapitel [5). Auf dieser Grundlage wird Ozonabbau durch NO, und HO, in weiter-
filhrenden Modellstudien quantitativ untersucht (Kapitel [6)). Dabei werden Beitriige von
Teilcheneinfluss und kurzwelliger Sonnenstrahlung sowohl gemeinsam als auch getrennt
betrachtet. Mit groBen solaren Protonenereignissen wird lokaler, temporidrer Ozonabbau
von iiber 80% in der Mesosphire und ein anhaltender Ozonabbau von bis zu 5% in der
stidlichen polaren Stratosphire assoziiert. Mit absinkendem NO, in der Siidhemispha-
re sind mesosphirische Ozonverluste von bis zu 30% und stratosphirische Ozonverluste
von bis zu 20% verkniipft, wovon noch etwa 1% Reduktion in der mittleren Stratosphére
dauerhaft bestehen bleibt. Die Variation auf langen Zeitskalen zeigt eine Modulation der
Ozonvorkommen mit dem solaren Zyklus, wobei 2% bis 4% Veridnderung durch die UV-
Variation isoliert werden konnen.

Die im Rahmen dieser Arbeit erzielten Ergebnisse konnten zu mehreren Veroffentlichun-
gen beitragen. Studien zur Bildung von NO, sind in Nieder et al.| (2014) ausfiihrlich
beschrieben. Untersuchungen der Ionenchemie sind bereits in Sinnhuber et al.| (2012)
eingeflossen. Dariiberhinaus konnten Ergebnisse des dreidimensionalen Chemietransport-
modells bereits fiir Vergleiche in Fytterer et al. (2015) herangezogen werden und einige
Ergebnisse des eindimensionalen Chemiemodells in [Friederich et al.| (2013)) verwendet
werden.
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1 Sonne und Erde

Die Sonne ist als Zentralgestirn unseres Sonnensystems der Energielieferant fiir nahe-
zu alle Prozesse, die sich auf der Erde ereignen. Photosynthese und Pflanzenwachstum,
welches die Grundlage fiir menschliches Leben bildet, wird genauso von der Sonne ange-
trieben wie atmosphérische Prozesse und viele Vorgiinge in den Ozeanen. Erwidrmung von
Luft in verschiedenen Hohenbereichen, Erwidrmung des Bodens, Verdunstung und daraus
resultierende Stromungen und Kreisldufe werden durch den Energieeintrag der Sonnen-
strahlung ermoglicht.

Die von der Sonnenstrahlung angetriebenen atmosphérischen Prozesse unterliegen Ver-
dnderungen durch natiirliche Schwankungen der einfallenden Sonnenstrahlung. Diese
sind auf sehr unterschiedlichen Zeitskalen zu beobachten und reichen von téglichen Tag-
Nacht-Wechseln iiber jahreszeitliche Verdnderungen und mehrjahrige Zyklen der Sonnen-
aktivitit bis zu den Milankovich-Zyklen, die die aufgrund periodischer Verdnderungen der
Erdbahn und der Erdrotationsachse auf Zeitskalen von mehreren tausen Jahren verinder-
liche Sonneneinstrahlung beschreiben. Neben der solaren Strahlungsleistung, die die Er-
de erreicht, sind auch die Zusammensetzung des Sonnenspektrums und der Sonnenwind
von Bedeutung fiir die Atmosphére. Im Ultraviolettbereich sind die Verdnderungen der
Sonnenstrahlung mit dem solaren Zyklus bedeutend groBer als die der Gesamtstrahlungs-
leistung (Gray et al.,|2010), und mit dem Sonnenwind dndert sich der Fluss energetischer
Teilchen, die die Atmosphire erreichen. Diese beiden Einfliisse werden in dieser Arbeit
genauer untersucht.

1.1 Die Sonne

Die Sonne ist der uns am néchsten gelegene Stern und nicht nur fiir das menschliche
Leben unverzichtbar, sondern aulerdem fiir Astronomen und Astrophysiker von groem
wissenschaftlichen Interesse. Um die in dieser Arbeit vorgestellten Einfliisse der solaren
Variabilitit auf die Erdatmosphédre moglichst umfassend kausal zu verstehen, sollen in
diesem Kapitel zunédchst wichtige Merkmale der Sonne erldutert werden. Ausgehend vom
Aufbau der Sonne (Abschnitt [[.1.T)) konnen die Kernfusion im Inneren (Abschnitt[I.1.2)
und die Abgabe der dadurch freiwerdenden Energie durch Strahlung, Masseneruptionen
(Abschnitt[T.1.3) und Sonnenwind (Abschnitt[I.T.4)) in Zusammenhinge eingeordnet wer-
den.

Die Sonne besteht zu etwa drei Vierteln aus Wasserstoff und einem Viertel aus Heli-
um. Durch deren Stoffmasse wird Gravitation in Richtung des Zentrums hervorgeru-
fen. Erreicht eine solche Materieansammlung eine kritische Masse von mindestens etwa
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Abbildung 1.1: Schematisch dargestellter Aufbau der Sonne. Die Farbgebung der Berei-
che ist an die dort vorherrschenden Temperaturen angelehnt und die Aus-
dehnung der Bereiche ist qualitativ dargestellt. Die Konvektionszone um-
fasst auch die Photosphére. Beschreibung im Text.

0,07 Sonnenmassen, so wird durch den Gravitationsdruck und die durch die Kontrakti-
on freiwerdende potentielle Energie Wasserstofffusion aktiviert. Hierdurch unterscheiden
sich die Sonne und andere Sterne von weniger massereichen Gasplaneten. Der durch die
Temperaturzunahme entstehende Gasdruck bildet dann ein Gleichgewicht mit dem Gra-
vitationsdruck und stabilisiert den Stern fiir die Dauer der Wasserstofffusion. Die Sonne
befindet sich gerade in diesem Abschnitt ihrer Entwicklung. Die Dauer der Wasserstoff-
fusion betrdgt fiir Sterne mit einer Sonnenmasse etwa 10 Milliarden Jahre (von denen
sich die Sonne bereits 4,6 Milliarden Jahre in diesem Zustand befindet). Massedrmere
Hauptreihensterne haben eine lingere Lebensdauer, massereichere eine kiirzere Lebens-
dauer.

1.1.1 Aufbau der Sonne

Bei der Entstehung eines Sterns, so auch bei der Sonne, wird die Masse durch ihre eigene
Gravitation zu einem Zentrum hin verdichtet, wo es zur Fusion von Wasserstoff kommt.
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Es wird ein Gleichgewicht erreicht zwischen der nach innen gerichteten Gravitationskraft
und dem nach auflen gerichteten Gasdruck der heiBen Materie. Der Strahlungsdruck tragt
zu einem geringen Teil zu den nach auB8en wirkenden Kriften bei. Die thermonuklear ak-
tive Region wird als Kern bezeichnet. Ihre Grofle ergibt sich aus der Gesamtmasse des
Sterns so, dass ein Gleichgewicht zwischen Kontraktion und Expansion erreicht wird.
Durch die aus der Fusion frei werdende Energie werden im Kern der Sonne Temperatu-
ren von mehreren Millionen Kelvin erreicht.

Eine schematische Abbildung des Aufbaus der Sonne ist in Abbildung [[.1] gezeigt.

Im Gleichgewichtszustand ist die Temperatur des Kerns stabil. Die frei werdende Ener-
gie wird als Strahlung abgegeben und durch stindige Absorption und Reemission auch
in weiter auBlen liegende Schichten der Sonne transportiert. Aufgrund der Dichte haben
die Strahlungsquanten eine geringe freie Weglinge in der Gréenordnung von einigen
Atomdurchmessern; die Zeit, die der Energietransport vom Kern bis zur Oberfliache be-
notigt, betrdgt deshalb mehrere Millionen Jahre (Stix, 2002)). Der Bereich der Sonne, in
dem keine Kernfusion mit nenneswerter Leistung mehr abliduft, und in dem Energie aus-
schlieBlich durch Strahlung transportiert wird, wird als Strahlungszone bezeichnet.

Mit abnehmender Dichte wird in weiter aullen liegenden Bereichen Konvektion moglich.
Der Transport von Energie durch Konvektion ist erheblich schneller als jener durch Strah-
lung und die Konvektionszone gleicht Temperaturschwankungen an ihrem dufleren Rand,
beispielsweise durch wechselnde Magnetfelder, innerhalb von wenigen Tagen aus. Die
Konvektionszone transportiert Energie also nahezu instantan, zumindest verglichen mit
den zeitlichen MaBstiben des Strahlungstransports (Foukal, 2013)).

Noch zur Konvektionszone gehort die Photosphére mit einer Dicke von einigen hundert
Kilometern. Sie ist die innerste Schicht der Sonne, von der aus Licht entweichen kann,
wodurch sie zur beobachteten Oberfliche der Sonne wird. Dariiber liegt die Chromo-
sphére, die nur zu einem kleinen Teil noch zur Konvektionszone gehort; in ihr liegt das
Temperaturminimum der Sonne mit etwa 4100K. Die sich daran anschliefende Korona
zeichnet sich durch weiter abnehmende Dichte aus, sie reicht ein bis zwei Sonnenradi-
en (definiert iiber die Photosphire als sichtbare Oberfliche) weit in den Raum und kann
wihrend einer Sonnenfinsternis beobachtet werden.

1.1.2 Kernfusion in der Sonne

Die von der Sonne abgegebene Strahlungsleistung P kann in guter Niherung aus ihrer
Oberfliche A und der Oberflaichentemperatur 7' mit Hilfe des Stefan-Boltzmann-Gesetzes

P=c-A-T* (1.1)

bestimmt werden, wobei 6 = 5,670- 1078 m§¥<4 die Stefan-Boltzmann-Konstante bezeich-

net. Nimmt man an, dass die Sonne einem perfekten schwarzen Strahler entspricht und
das Gesetz damit gilt, erhédlt man mit einer Oberfliche von etwa 6,09 - 10'8 m? und einer
mittleren Oberflichentemperatur von etwa 5778 K (Williams, 2013) eine Strahlungsleis-
tung von etwa

]
P=3.85-10%". (1.2)
S
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Tabelle 1.1: Proton-Proton-Kette der Wasserstofffusion in der Sonne

20 H + H — H + et ¥ Ve )

2(H + H — %He + vy )
SHe + °*He — He + 2H
4H — He + 2e + 2Vve + 2y

Um eine Abstrahlung dieser Gro3enordnung iiber eine Zeit von mehreren Milliarden Jah-
ren, etwa von der Entstehung des Sonnensystems bis heute, aufrecht zu erhalten, miissen
in der Sonne grofle Mengen an Energie zur Verfiigung stehen und kontinuierlich in Wirme
umgewandelt werden. Versuche, diese freiwerdende Energie allein durch den Gravitati-
onskollaps der Sonne zu beschreiben, scheitern. Es gilt heute vielmehr als unstrittig, dass
diese Energie durch Fusionsprozesse des in der Sonne hauptsichlich (ca. 72% der Masse)
enthaltenen Wasserstoffs zur Verfiigung gestellt wird (Foukal, 2013; Kallenrode, 2010).
Den grofiten Anteil an der freiwerdenden Energie hat die sogenannte Proton-Proton-Reak-
tionskette, die in Tabelle zusammengefasst ist. Die Startreaktion, die gleichzeitig auch
den langsamsten Teil der Reaktionskette darstellt, ist die Kollision zweier Protonen mit
gleichzeitigem Beta-plus-Zerfall; durch Protoneneinfang reagiert das Deuterium weiter
zu JHe. Abgeschlossen wird die Reaktionskette durch Verschmelzen zweier *He-Kerne
zu “*He und zwei Protonen. Effektiv werden in dieser Reaktionskette also vier Protonen zu
4He verschmolzen, wobei auBerdem zwei Positronen, zwei Elektronneutrinos und zusiitz-
liche Gammaquanten entstehen. Insgesamt werden fiir jeden Formelumsatz 26,2 MeV an
Wirmeenergie frei, da die Masse des “He-Kerns geringer ist als die vierfache Masse des
Protons.

Es ist moglich, dass die Proton-Proton-Reaktionskette nicht mit der Reaktion zweier 3He-
Kerne endet, sondern *He mit He zu Beryllium weiterreagiert, welches entweder durch
Elektroneneinfang mit Lithium ("Li) als Zwischenprodukt zu zwei “He weiterreagiert,
oder durch Protoneneinfang mit Bor (®B) als Zwischenprodukt ebenfalls zu zwei “He.
Diese moglichen Schlussreaktionen sind zwar fiir die Energiebilanz nur wenig wichtig,
es entstehen beim Zerfall von Bor jedoch Neutrinos mit kinetischer Energie bis zu iiber
10MeV, die schon durch frithe Neutrinoexperimente wie Homestake nachgewiesen wer-
den konnten (Foukal, 2013; Davis et al., [1968)).

Die Proton-Proton-Reaktionskette liefert nahezu die gesamte der Fusionsleistung der Son-
ne. Zu einem geringen Teil wird Wasserstoff in einem katalytischen Zyklus mit '>C als
Katalysator zu Helium umgesetzt (Bethe, 1939). Durch mehrmaligen Protoneneinfang
und zwei Beta-Plus-Zerfille geht aus dem Reaktionskreislauf ein Heliumkern hervor. Die
Einzelreaktionen sind in Tabelle [1.2|aufgefiihrt.

1.1.3 Protuberanzen, Massenauswiirfe

Die durch die Fusionsprozesse bereitgestellte Energie wird iiber Strahlungstransport und
Konvektion vom thermonuklear aktiven Kern in die dufleren Schichten der Sonne trans-
portiert (sieche Abschnitt[I.1.T). In der Korona konnen Strukturen, die durch das Magnet-
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Tabelle 1.2: Kohlenstoff-Stickstoff-Zyklus der Wasserstofffusion in der Sonne

2c+ H - BN + v
BN - BC + et o+ v
B + H — BN + v
UYN + H — Bo + vy
150 - BN + et + v
BN + H — BC + “%He + v
4H —» He + 2¢ + 2 Ve + 27

feld der Sonne geformt werden, beobachtet werden. Hierzu zédhlen insbesondere Protu-
beranzen, die als in der Chromosphére verankerte Plasmabogen erscheinen, sofern bei
der Beobachtung die wesentlich hellere Photosphire ausgeblendet werden kann (z.B. mit
einem Koronografen). Die Plasmabogen werden durch Magnetfelder in ihrer Form gehal-
ten, die die Plasmabdgen einschlieBen oder stiitzen (sieche Abbildung|1.2).

Es ist moglich, dass die im die Protuberanzen umgebenden Magnetfeld gespeicherte Ener-
gie durch Rekonnexion von gegensitzlich verlaufenden Feldlinien plotzlich freigegeben
wird (Abbildung [[.2] rechts). Welche Mechanismen diesen Vorgang ausldsen, wird noch
diskutiert, jedoch scheinen externe Ursachen, die nicht direkt in der Protuberanz bzw. dem
damit assoziierten Magnetfeld liegen, wahrscheinlich (Foukal, |2013). Bei einer solchen
Energiefreisetzung konnen Flares entstehen, bei denen das Plasma im Protuberanzbogen
aufgeheizt wird und mefbare Mengen an kurzwelliger elektromagnetischer Strahlung ab-
gibt (Extrem UV und Rontgenstrahlen). Es ist dabei zusitzlich moglich, dass ein Teil
des magnetischen Flussschlauchs mit dem darin enthaltenen Plasma abgetrennt wird und
durch die freiwerdende Energie in den Weltraum geschossen wird. In diesem Fall wird
das Ereignis als Koronaler Massenauswurf bezeichnet.

Fir die Form des Magnetfeldes, welches die Form von Protuberanzen gegeniiber der
Schwerkraft erhilt, werden zwei Modelle diskutiert (Foukal, 2013)). Im K-S-Modell (Kip-
penhahn und Schliiter, [1957) wird davon ausgegangen, dass alle Magnetfeldlinien als
einfache Bogen iiber die Photosphire herausragen; das Plasma der Protuberanz bildet
einen hierzu orthogonalen Bogen und biegt die Magnetfeldlinien durch die Gravitati-
onskraft in Richtung der Sonne, es stellt sich ein Gleichgewicht ein. Im R-K-Modell
(Raadu und Kuperus, [1973; Kuperus und Raadu, 1974) wird ein magnetischer Fluss-
schlauch mit oberhalb der Chromosphire in sich geschlossenen magnetischen Feldlini-
en angenommen. Hierbei befindet sich direkt unter der Protuberanz ein Kreuzungspunkt,
an dem Magnetfeldlinien entgegengesetzter Richtung rdumlich beieinanderliegen. Dieser
Kreuzungspunkt kann schon durch geringe Storungen Ausgangspunkt von Rekonnexio-
nen werden, die zur Freisetzung der im Magnetfeld gespeicherten Energie und damit zu
Flares oder Koronalen Massenauswiirfen fithren konnen. Die Freisetzung von Energie
ist im R-K-Modell mit dem bereits bestehenden Rekonnexionspunkt erkléarbar; im K-S-
Modell muss sich ein solcher Ort erst durch duBlere Einfliisse bilden, bevor eine Flare
entstehen kann. Die Konfigurationen sind in Abbildung[I.2]schematisch dargestellt.
Aufgrund der sich nur langsam entwickelnden Modelle der Entstehung von Flares werden
diese Phidnomene iiber die beobachtbare emittierte Strahlung charakterisiert. Die in Flares
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Abbildung 1.2: Mogliche Konfigurationen von Magnetfeldlinien und Plasma vor dem
Auslosen von Flares. Links K-S-Modell, rechts R-K-Modell. Die Magnet-
feldlinien sind mit Richtungspfeilen versehen, um den Kreuzungspunkt
in der R-K-Konfiguration deutlich zu machen. Die eingefirbten Bereiche
enthalten das durch die Magnetfeldlinien geformte Plasma. Abbildung
nach [Kallenrode| (2010).

erreichten Temperaturen haben besonders leicht zu beobachtende Emission im extremen
UV sowie im Rontgen- und Gammabereich zur Folge. Im Wellenlidngenbereich sicht-
baren Lichts erreichen Flares typischerweise nur Strahlungsleistungen von weniger als
einem Prozent der dauerhaften photosphérischen Abstrahlung, was ihre Beobachtung in
diesem Wellenldngenbereich erschwert. Typischerweise konnen Flares fiir einige Minu-
ten im harten Rontgen- und im Gammabereich beobachtet werden; bei grofleren Ereignis-
sen schlieft sich daran eine lingere Abklingphase an, in der weiterhin erhohte Emission
im Wellenlidngenbereich zwischen normalem UV und harten Rontgenstrahlen beobachtet
werden kann (Kallenrode, [2010).

Koronale Massenauswiirfe sind besonders interessant, weil die in ihnen beschleunigten
Teilchen unter Umstéinden die Erdatmosphire erreichen konnen. Dies wird in Abschnitt

genauer diskutiert.

1.1.4 Sonnenwind

Auch ohne grofle Koronale Massenauswiirfe beschleunigt die Sonne besténdig Teilchen,
die die Heliosphire bilden und das interstellare Medium in diesem Bereich verdriangen.
Die Existenz dieses Sonnenwindes wurde zuerst anhand der Form von Kometenschweifen
vermutet. Da diese nicht radial von der Sonne weg gerichtet sind, kommt der Strahlungs-
druck der elektromagnetischen Strahlung allein nicht in Betracht, den Kometenschweif zu
erzeugen. Geladene Teilchen wie Protonen oder Elektronen kdnnen auch in grofer Ent-
fernung von der Sonne durch Magnetfelder abgelenkt werden. Kommt also der Kometen-
schweif durch deren Einfluss zustande, kann seine gebogene Form mit dem Magnetfeld
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Abbildung 1.3: Verlauf des Auftretens von Sonnenflecken als Funktion der Zeit. Oben:
Darstellung als Funktion des Breitengrades auf der Sonne und der Grof3e

der einzelnen Sonnenflecken. Unten: Darstellung als Gesamtflache der
Sonnenflecken. Bild erstellt durch die NASA.

der Sonne verglichen und dadurch erklért werden.

Das von der Sonne bestindig emittierte Plasma enthilt das solare Magnetfeld. Wihrend
sich das Plasma radial von der Sonnenoberfliche wegbewegt, dreht sich gleichzeitig die
Sonne darunter weg (siche Abschnitt[I.1.5)) und mit ihr die Verankerungspunkte der Ma-
gnetfeldlinien. Das in der auswirts transportierten Materie eingefrorene Magnetfeld ent-
wickelt dadurch eine Spiralstruktur. An dieser Spiralstruktur werden geladene Teilchen
entlanggefiihrt und dementsprechend auch Komentenschweife mit charakteristisch gebo-
gener Form erzeugt (Kallenrode, [2010).

Der sténdige Fluss von geladenen Teilchen von der Sonne in die Heliosphire wird als
Sonnenwind bezeichnet. Uber 90% der Zeit breitet er sich mit Geschwindigkeiten zwi-
schen 350kms ™! und 750kms ! aus. Hierbei werden zwei Komponenten des Sonnenwin-
des unterschieden, wobei der langsame Sonnenwind etwa 400kms ™! schnell ist und der
schnelle Sonnenwind etwa 750kms~!. Sonnenwind hoher Geschwindigkeit kann dabei
zu Orten geringer Dichte in der Korona zuriickverfolgt werden, den sogenannten korona-
len Lochern. Dort sind quasi-offene Magnetfeldlinien vorhanden, so dass Elektronen die
Korona besonders schnell verlassen konnen (Feldman et al.l,[2005).
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1.1.5 Sonnenzyklus

Seit einigen Jahrhunderten (Arlt und Usoskin, 2011) werden gegeniiber der restlichen
Photosphire dunkel erscheinende Flecken auf der Sonnenoberfliche beobachtet. Diese
Sonnenflecken zeichnen sich durch eine gegeniiber der iibrigen Photosphére verringer-
te Oberflichentemperatur aus, die durch fehlende Konvektion am Ort des Sonnenflecks
herbeigefiihrt wird. Blockiert wird die Konvektion dabei durch besonders starke vertikale
Magnetfelder in der Grofenordnung von bis zu 0,4 Tesla. Die geringere Oberfldchen-
temperatur bedeutet auch eine geringere Strahlungsleistung der Sonnenoberfliche am Ort
des Sonnenflecks. Es wird auferdem beobachtet, dass unmittelbar beim Auftreten der
Sonnenflecken die Gesamtluminositit der Sonnenoberfliche zunichst abnimmt. Die da-
durch zuriickgehaltene Energie wird innerhalb weniger Tage iiber die gesamte konvektive
Zone verteilt, die in dieser Beziehung als Puffer fungiert. Die Strahlungsleistung der Son-
ne wird durch auftretende Sonnenflecken zwar vermindert, jedoch treten normalerweise
gleichzeitig helle Flecken (Faculae) auf, deren vermehrte Strahlungsemission den Effekt
der Sonnenflecken iiberkompensiert. Das wiederholte Auftreten der Sonnenflecken wurde
von Samuel Heinrich Schwabe in einen periodischen Zusammenhang von etwa 11 Jahren
Dauer eingeordnet (Schwabe, 1844), der als Sonnenfleckenzyklus oder Schwabe-Zyklus
bezeichnet wird. Zu Beginn jedes Zyklus’ treten Sonnenflecken zuerst in Breiten von et-
wa 25 Grad (Nord wie Siid) auf. Die Hauptvorkommen verlagern sich iiber den Zyklus
in Richtung des Aquators. Diese Beobachtung ist in Abbildung (oben) anhand von
Daten aus den letzten 140 Jahren dargestellt.

Mit einer hohen Anzahl von Sonnenflecken wird eine hohe Aktivitit der Sonne verbun-
den. Die magnetischen Flussschliduche, die zum Auftreten der Sonnenflecken fiihren, sind
auferdem Ausdruck der hoheren Sonnenaktivitidt. Flares und koronale Massenauswiirfe
sind mit der magnetischen Aktivitit der Sonne verkniipft, so dass deren Haufigkeit mit
dem Sonnenfleckenzyklus korreliert.

Der 11-jdhrige Zyklus wird héchstwahrscheinlich von weiteren Aktivitdtsschwankungen
mit unterschiedlichen Perioden iiberlagert. Aufgrund der zeitlich begrenzten Datenlage
sind diese bisher nicht mit Sicherheit identifizierbar. Jedoch liefern deutliche Abweichun-
gen vom momentan beobachteten Zyklus, wie beispielsweise das Maunder-Minimum von
1645 bis 1715 einen Hinweis auf die Uberlagerung verschiedener Zyklen (Eddy, [1976).
Auf kleineren Zeitskalen wird eine Rotation der Sonne beobachtet. Die Winkelgeschwin-
digkeit ist abhéngig vom Breitengrad - im Mittel wird eine Rotationsdauer von 27 Tagen
beobachtet, am Aquator betrigt sie dabei lokal etwa 25 Tage und in Breiten jenseits von
60 Grad mehr als 30 Tage.

1.2 Erde und erdnaher Weltraum

Um den Einfluss der Sonne auf die Erdatmosphire zu untersuchen, geniigt es nicht, aus-
schlieBlich die Atmosphire zu betrachten. Insbesondere fiir die Propagation solarer Teil-
chen ist auch die Geosphire inklusive des erdnahen Weltraums wichtig. Solare Teilchen
folgen zunichst in der Heliosphire den Magnetfeldlinien des interplanetaren Magnetfel-
des, welches dem solaren Magnetfeld entspricht. Bei Emission im richtigen Winkel kon-
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Abbildung 1.4: Durch den Sonnenwind geformte Magnetosphire der Erde (Feldlinien,
durchgezogen) und Schockfront (gestrichelt) im Ubergangsbereich zur
Heliosphdre. An den Scheitelpunkten des Erdmagnetfeldes konnen ge-
ladene Teilchen bis in die polare Atmosphire vordringen (rote Pfeile).
Strahlungsgiirtelpopulationen, die die Erde nahezu ringférmig umgeben,
sind farbig dargestellt: Blau eingefirbt ist die Hauptpopulation von Pro-
tonen mit einer Energie von mehr als 30MeV, griin die Hauptpopulation
von Elektronen mit einer Bewegungsenergie von mehr als 1,6 MeV. Ab-
bildung auf Grundlage von (Kallenrode, 2010, und dortigen Referenzen).

nen solche Teilchen die Geosphire erreichen. Dort sind lokale Effekte zu beriicksichtigen,
die den Einfluss solarer Teilchen auf die Erdatmosphére bestimmen.

1.2.1 Magnetosphare der Erde

Energetische Teilchen solaren Ursprungs erreichen auch dann nicht immer die Erdatmo-
sphire, wenn sie in einem geeigneten Winkel ausgestoBBen werden und den solaren Ma-
gnetfeldlinien zur Erde folgen. Grund hierfiir ist das von der Erde ausgehende Erdma-
gnetfeld, welches zur Ablenkung geladener Teilchen durch Lorentzkrifte fiihrt. Vor allem
niederenergetische Teilchen werden beim Auftreffen auf die Magnetosphére in niedri-
gen Breiten reflektiert. Der Bereich um die Erde, in dem die Bahnen geladener Teilchen
ausschlieBlich durch Magnetfelder bestimmt werden, wird als Magnetosphire der Erde
bezeichnet.
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Das Magnetfeld der Erde wird durch den sogenannten Geodynamo erzeugt und aufrecht-
erhalten. Aufgrund der Rotation elektrisch leitfihigen Materials im duBeren Erdkern kann
eine Storung magnetischer Art als Keim fungieren. Durch die Rotation und Konvektion
im duBleren Erdkern ist eine Verstirkung moglich, die im beobachteten Erdmagnetfeld
resultiert. Die iiber geologische Zeitalter hinweg auftretenden Umkehrungen des Magnet-
felds sind bislang nicht erklarbar (Kallenrode, |2010)).

Die Magnetosphire der Erde erreicht ihre charakteristische asymmetrische Form durch
ein Druckgleichgewicht zwischen Erdmagnetfeld und Sonnenwind. Auf der der Sonne
zugewandten Seite der Erde hat die Geosphire daher nur eine Ausdehnung von etwa 10
Erdradien, auf der abgewandten Seite ist sie um ein Vielfaches groBer. Das Aufeinander-
treffen des Erdmagnetfeldes und des Sonnenwindes hat die Entstehung einer Schockfront
zur Folge, an der der Sonnenwind von seiner Uberschallgeschwindigkeit auf Geschwin-
digkeit unterhalb seiner Schallgeschwindigkeit abgebremst wird.

Am Ubergang zwischen geschlossenen Magnetfeldlinien der Tagseite und den quasi-
geoffneten Magnetfeldlinien der Nachtseite des Erdmagnetfelds konnen energetische Teil-
chen auch mit geringer Bewegungsenergie in die Magnetosphire eindringen und bis zur
Erdatmosphire gelangen. Dieser Effekt betrifft aufgrund der Feldkonfiguration nur einen
begrenzten Breitenbereich, der etwa an den geografischen Polarkreisen liegt. Die Aurora,
ein Himmelsleuchten, ist ein durch diese Teilchen hervorgerufener Effekt (Kallenrode,
2010). Energetische Teilchen, die durch Flares und Koronale Massenauswiirfe der Sonne
beschleunigt werden, treffen bevorzugt ebenfalls in diesen durch die Magnetfeldkonfigu-
ration festgelegten Bereichen auf die Erdatmosphire. Nur bei sehr hoher Teilchenenergie,
wie beispielweise in der kosmischen Strahlung (Schiissler ef al., [2010), wird das Erdma-
gnetfeld durchdrungen. Teilchenniederschlag dieser Energie zeigt keine charakteristische
Verteilung aufgrund des Erdmagnetfeldes.

Eine weitere interessante Beobachtung sind die Strahlungsgiirtel der Erde. Protonen und
Elektronen, die vom Erdmagnetfeld abgelenkt werden, konnen in geschlossenen Bahnen
in der Magnetosphére driften. Die groten Konzentrationen der Teilchen befinden sich
abhéngig von deren Bewegungsenergie im Abstand von etwa einem Erdradius (Protonen)
bzw. im Abstand von drei bis vier Erdradien (Elektronen). Andert sich der Sonnenwind,
so verformt sich das Erdmagnetfeld und die Bahnen der Teilchen in den Strahlungsgiir-
teln verdndern sich entsprechend. Es kann dabei vorkommen, dass die neuen Bahnen,
abhéngig von den Teilchenenergien, die Erdatmosphire erreichen und dadurch Teilchen-
niederschlag auftritt. Bei bedeutenden Anderungen des Sonnenwindes konnen sich groBe
Teile der Strahlungsgiirtelpopulationen innerhalb weniger Stunden in die Erdatmosphére
entleeren. Ein solches Ereignis wird als geomagnetischer Sturm bezeichnet.

Eine schematische Darstellung der Magnetosphére mit Magnetfeldlinien und polaren Teil-
chenbahnen, Schockfront sowie den Hauptpopulationen der Strahlungsgiirtel ist in Abbil-

dung[I.4] gezeigt.

1.2.2 Erdatmosphare

Die gasformige Hiille der Erde wird als Erdatmosphire bezeichnet. Sie ldsst sich anhand
ihrer Eigenschaften charakterisieren und in verschiedene Schichten einteilen. Als wesent-
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Abbildung 1.5: Schematisch dargestellte Unterteilung der Erdatmosphire mit generali-
siertem Temperaturprofil und angedeuteter Ozonschicht.

liche Eigenschaften konnen Dichte, Temperatur, Zusammensetzung, Strémung und Grad
der Ionisation verstanden werden.

Anhand des Temperaturprofils der Erdatmosphire (Abbildung [I.5)) ist die gebrduchliche
Einteilung in Troposphire, Stratosphire, Mesosphire und Thermosphire entstanden. Da-
bei zeichnet sich die Troposphire durch einen negativen Temperaturgradienten aus, d.h.
die Temperatur sinkt mit zunehmender Hohe. In der Troposphire spielen sich alle Wette-
rereignisse ab. Je nach Breitengrad liegt der obere Rand, die Tropopause, bei etwa 10km
Hohe (Polarregionen) oder etwa 18km Hohe (Tropen). Der Austausch von Stoffen iiber
die Tropopause hinweg ist wegen der Umkehrung des Temperaturgradienten gehemmt.
Modelle der dariiberliegenden Atmosphire wie das 3dCTM (sieche Abschnitt 2.3) kon-
nen deswegen vereinfachend die Tropopause als unteren Modellrand annehmen und dort
Randbedingungen verwenden.

Die Region oberhalb der Tropopause bis zur erneuten Umkehrung des Temperaturgra-
dienten bei etwa 50km Hohe wird als Stratosphire bezeichnet. Die Temperaturzunahme
gegeniiber der Tropopause wird durch Absorption von Sonnenstrahlung durch Ozon und
durch Sauerstoff hervorgerufen. Die Ozon- und Sauerstoffkonzentrationen befinden sich
dabei in einem dynamischen Gleichgewicht. Absorption von Sonnenstrahlung hat in der
Regel die Bildung von atomarem Sauerstoff zur Folge, der durch

0,4+0+M—03+M (1.3)
Ozon bilden kann. Abbau von Ozon kommt durch die Reaktion
03+0— 0240, (1.4)

zustande. AuBBerdem konnen die photolytische Spaltung von Ozon in O, 4+ O und Reakti-
on[I.3]einen Kreislauf bilden, in dem Ozon umgesetzt wird, ohne dass sich die effektive

11



1 Sonne und Erde

I
-60 -30 0 30 60
latitude [deg N]

w
o
]

altitude [km]

=
N
]

Abbildung 1.6: Schematisch dargestellte Meridionalzirkulation in der Erdatmosphére zur
Zeit der Sommersonnenwende auf der Nordhemisphére. Dargestellt sind
die troposphirischen Zirkulationen (H: Hadley-Zelle, F: Ferrel-Zelle, P:
Polarzelle) sowie die Brewer-Dobson-Zirkulation in der Stratosphire und
die mesosphérische Zirkulation zwischen Sommer- und Winterpol, die fiir
die Abkiihlung der Sommer-Mesopause verantwortlich ist.

Menge dndert. Die zur Photolyse absorbierte Strahlung trigt dann zum Aufheizen der
Stratosphére bei.

Die Stratosphire wird nach oben durch die Stratopause begrenzt, woran sich die Meso-
sphire anschlieft. Diese zeichnet sich durch abermals abnehmende Temperaturen aus, da
die Absorption von Strahlung an Ozon mit der Hohe abnimmt, da die Ozonkonzentration
mit der Hohe zuriickgeht. Die obere Begrenzung der Mesosphire ist die Mesopause bei
etwa 90km bis 100km Hoéhe.

In der Thermosphire oberhalb von etwa 100km steigen die Temperaturen mit zunehmen-
der Hohe wiederum an. Die Absorption von kurzwelliger Sonnenstrahlung (4 < 105nm)
ist dafiir hauptsdchlich ausschlaggebend. Ab der Thermosphire sind auBerdem die re-
lativen Stoffmengen der Bestandteile der Atmosphére nicht mehr im Allgemeinen kon-
stant, sondern @ndern sich mafgeblich mit der Hohe. Ein wichtiges Beispiel ist das Mi-
schungsverhiltnis von atomarem Sauerstoff, der durch die zunehmende Spaltung von O,
bei gleichzeitiger Abnahme der Rekombination aufgrund der geringen Dichte der Luft in
der Thermosphire ein groBeres Mischungsverhiltnis erreicht als molekularer Sauerstoff.
Ein chemisch interessantes Produkt verschiedener Reaktionen in der Mesosphire und
unteren Thermosphire ist Kohlenstoffmonoxid. Es entsteht als Endprodukt der Methan-
oxidierung und durch Photolyse von Kohlenstoffdioxid (Brasseur und Solomon, [1986).
Einzige Verlustreaktion von CO ist die Reaktion mit OH, woraus eine chemische Lebens-
dauer von vielen Jahren in der Thermosphire entsteht (Brasseur und Solomon,|1986). CO
eignet sich somit besonders zur Untersuchung von Transportprozessen.

Als ein weiteres Kriterium zur Unterteilung der Atmosphire kann die Ionendichte heran-
gezogen werden. Hohenbereiche, in denen einige Bestandteile der Atmosphire (teilwei-
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se) ionisiert auftreten, gehoren zur Ionosphire. Innerhalb der Ionosphére wird zwischen
der D- E- und F-Region unterschieden, die nach dem Zustandekommen der Ionisierung
unterschieden werden. Insgesamt entsteht die lonosphére durch Absorption von Sonnen-
strahlung, so dass dabei Atome oder Molekiile ionisiert werden. In der D-Region, die
zwischen etwa 60km und etwa 90km liegt, absorbiert insbesondere NO Lyman-alpha-
Strahlung (121,5nm), so dass die Reaktion

NO+hv — NO" +e~ (1.5)

ablduft. Die E-Region zwischen etwa 90km und etwa 150km zeichnet sich analog durch
Ionisation von molekularem Sauerstoff aus. In der weiter dariiberliegenden F-Region sind
die dort vorhandenen Heliumatome und Wasserstoffatome ionisiert, aulerdem treten Sau-
erstoffionen O™ auf.

Abgesehen von der Tonosphire, die die komplette von Sonnenlicht erreichte Atmosphi-
re in den jeweiligen Hohenbereichen umfasst, findet Ionisation auch durch energetische
Teilchen des Sonnenwindes und durch solare Protonen statt. Diese Teilchen erreichen auf-
grund des Erdmagnetfeldes die Atmosphére insbesondere in polaren Breiten. Der direkte
Einfluss besteht aus Ionisation, Dissoziation oder dissoziativer Ionisation der Bestandtei-
le:

No+e” — Ny +2e” (1.6)
No+e  —2N+e™ (1.7)
Ny +e  — N +N+2e” (1.8)

Diese Reaktionen konnen fiir O, entsprechend stattfinden, und Ionisation von atoma-
rem Sauerstoff in der Thermosphére ist ebenfalls moglich. An diese Ionisationsvorgédnge
schlieen sich verschiedene Folgereaktionen an, in denen Umverteilung der Ladung statt-
findet und die durch Rekombinationen positiver mit negativen Ladungstrigern auch die
Zusammensetzung der neutralen Atmosphire dndern konnen. Diese Sachverhalte werden
in Kapitel [3| ausfiihrlich diskutiert.

Durch die groere Strahlungsleistung einfallender Sonnenstrahlung in dquatorialen Brei-
ten gegeniiber polaren Breiten ergibt sich in der Erdatmosphire eine Ungleichverteilung
der Temperaturen. Diese Ungleichverteilung stellt einen Antrieb zu ausgleichender Dy-
namik dar, die durch meridionalen Massentransport ein dynamisches Gleichgewicht zwi-
schen (vor allem) Einstrahlung und Abtransport von Wirme in dquatorialen Breiten sowie
Hertransport von Wirme und Abstrahlung in polaren Breiten herstellt. Die sich ergeben-
den Stromungen sind fiir die Atmosphirenwissenschaft von grofler Bedeutung. Sie sind
schematisch in Abbildung (1.6|dargestellt.

Der hauptsichliche Transport findet in der Troposphire statt (Holton und Hakim, [2013).
Dort bilden sich je Hemisphire drei Wirbelzellen aus. Am Aquator aufsteigende Luft
wird polwirts transportiert und sinkt in der Ndhe des 30. Breitengrades wieder ab, die-
se Zirkulation wird als Hadley-Zelle bezeichnet. Entgegenldufig zwischen dem 30. und
60. Breitengrad befindet sich die Ferrel-Zelle, die ebenfalls durch absinkende Luft am 30.
Breitengrad charakterisiert ist, so dass die Zirkulation beider Zellen ineinander iibergehen
kann. Mit gleicher Orientierung wie die Hadley-Zelle befindet sich in polaren Breiten die
Polarzelle, die sich mit geeigneter Orientierung ebenfalls an die Ferrel-Zelle anschlief3t.
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Starke zonale Hohenwinde (Strahlstrome) entstehen an den Beriihrungspunkten verschie-
dener Meridionalzellen durch die Ablenkung der Luftmassen aufgrund der Corioliskraft.
In dquatorialen Breiten steigt Luft {iber die Tropopause hinweg auf und wird auch hier
polwirts transportiert (Andrews et al., [1987). Anhand von Modellstudien ldsst sich ein
einfaches Ein-Zellen-System als hinreichende Beschreibung identifizieren (Holton, |1983;
Nastrom ef al., 1982)), in dem die Luft von der tropischen Tropopause in die Stratosphére
ibergeht, dort polwirts transportiert wird und in auBBertropischen Breiten wieder absinkt.
Angetrieben wird diese Brewer-Dobson-Zirlukation durch Strahlung und planetare Wel-
len, die in der Stratosphire brechen und dort Energie freisetzen. Dieses Zirkulationsmus-
ter ist eine Erkldrung, weshalb in der tropischen Stratosphire geringere Ozonkonzentra-
tionen vorzufinden sind als in der polaren Stratosphire.

Insbesondere zur Zeit der Sonnenwende lédsst sich eine iiber die Stratosphire hinaus rei-
chende Zirkluation in der mittleren Atmosphére beobachten, in der Luftmassen am Som-
merpol nicht nach unten weitertransportiert werden, sondern am Sommerpol weiter auf-
steigen. Dabei kiihlen sie sich adiabatisch ab, wodurch die Sommer-Mesopause zur kil-
testen Region der Erdatmosphire wird und insbesondere auch kilter als die Winter-Me-
sopause ist. Vom Sommerpol werden die entsprechenden Luftmassen in der Mesosphire
hiniiber zum Winterpol transportiert, wo dann ein groBskaliges Absinken der Luft statt-
findet. Dort bildet sich der sogenannte Polarwirbel mit starken zonalen Stromungen, die
den meridionalen Austausch von Luftmassen iiber die Wirbelgrenze hinweg hemmen. Die
mesosphérische Zirkulation findet im Sommer (Aufsteigen) bzw. Winter (Absinken) der
jeweiligen Hemisphire statt, ist im Frithling bzw. Herbst nicht vorhanden und wechselt
entsprechend des jeweiligen Sommerpols ihre Richtung. Der mesosphérische Anteil die-
ser Zirkulation wird wesentlich durch die Dissipation von Schwerewellen angetrieben.
Durch brechende planetare Wellen, besonders in der Nordhemisphére, kann der zona-
le Transport im Polarwirbel zum Erliegen kommen. Durch die brechenden planetaren
Wellen wird auBBerdem die Stratosphire erwidrmt (Sudden stratospheric warming, SSW)
(Matsuno, 1971)). Aufgrund des verschwundenen oder umgekehrten zonalen Transports
wird die Ausbreitung der planetaren Wellen gehemmt, und diese erreichen keine grofe-
ren Hohen mehr. Der Polarwirbel formt sich ab diesem Moment in der oberen Mesosphire
neu, was gleichzeitig auch die Neubildung der Stratopause in dieser Hohe bedeutet. We-
gen der erhohten Stratopause spricht man vom é&levated stratopause event". Da der neu
gebildete Polarwirbel nicht durch planetare Wellen gestort wird, deren Ausbreitung ge-
hemmt ist, ist der neugebildete Polarwirbel in seiner Auspriagung verstérkt.

1.3 Wechselwirkung von Teilchen und Strahlung
mit Materie

Energetische Teilchen und energiereiche Sonnenstrahlung konnen mit den Bestandtei-
len der Atmosphire auf verschiedenen Arten wechselwirken. Im Folgenden sollen die
wesentlichen physikalischen Prozesse aufgefiihrt und beschrieben werden, die bei den
Wechselwirkungsprozessen ablaufen.

Teilchen, die die Erdatmosphire erreichen, sind in der Regel geladen (Elektronen, Pro-
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Abbildung 1.7: Schematische Darstellung eines Luftschauers, wie er beim Auftref-
fen hochenergetischer Teilchen, insbesondere Protonen der kosmischen
Strahlung, auf die Erdatmosphire entsteht. Blau dargestellt ist die elektro-
magnetische Komponente mit Elektronen, Positronen und Gammaquan-
ten, rot die hadronische Komponente mit Protonen, Neutronen und div.
Mesonen wie Pionen, sowie in griin die myonische Komponente. Neutri-
nos sind nicht dargestellt.

tonen, Ionen) oder Neutrinos. Fiir die geladenen Teilchen kommen verschiedene Wech-
selwirkungsmechanismen in Frage: elastische Streuung, vor allem an den Elektronen der
Atome und Molekiile der Atmosphire, inelastische Streuung an Elektronenhiillen sowie
tiefinelastische Streuung an Atomkernen. Neutrinos konnen iiber die schwache Wechsel-
wirkung einen inversen Betazerfall verursachen.

Bei der elastischen Streuung von geladenen Teilchen an den Elektronenhiillen von Ato-
men und Molekiilen gehen beide StoBpartner unverindert aus dem Prozess hervor. Es wird
hierbei iiber die elektromagnetische Wechselwirkung Energie und Impuls iibertragen. Die
dadurch bedingte Beschleunigung der geladenen Teilchen fiihrt zur Emission von Photo-
nen, die in diesem Zusammenhang als Bremsstrahlung bezeichnet werden. Durch wieder-
holte elastische Stoe und dabei abgegebene Bremsstrahlung wird die kinetische Energie
des einfallenden Teilchens nach und nach verringert. Aufgrund der Proportionalitiit der
Bremsstrahlung mit dem Quotienten Ladung des Teilchens pro Ruhemasse des Teilchens
in der vierten Potenz ist dieser Prozess insbesondere fiir Elektronen wichtig (Povh et al.,
2009; IDemtroder, [2005)).

Bei der inelastischen Streuung geladener Teilchen an Hiillenelektronen von Atomen oder
Molekiilen wird Energie auf eines oder mehrere Hiillenelektronen iibertragen. Diese kon-
nen dadurch in ein anderes Energieniveau wechseln, wodurch ein angeregtes Atom oder
Molekiil entsteht, oder die Bindung an den Atomkern vollstiandig verlieren, wodurch das
Atom (oder Molekiil) ionisiert wird. Der mittlere Energieverlust duch Ionisation je zu-
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riickgeleger Wegstrecke kann mit der Bethe-Bloch-Formel angegeben werden:

dE  4mn? [ & \° 2me?

MeV 4mey

Hierbei bezeichnet n die Elektronendichte des Absorbermaterials, z die Ladungszahl des
einfallenden Teilchens, I das mittlere Anregungspotential des absorbierenden Materi-
als und v die Geschwindigkeit des einfallenden Teilchens. § = 7 ist der relativistische
Geschwindigkeitskoeffizient des einfallenden Teilchens (Povh et al., 2009; |Demtroder,
2005). Aufgrund der Verdnderung des absorbierenden Materials durch die Ionisation ist
diese Art der Wechselwirkung fiir die in dieser Arbeit gezeigten Studien von besonderer
Bedeutung.

Inelastische Streuung ist auBerdem an Atomkernen moglich. Hierbei konnen weitere Ha-
dronische Produkte entstehen, z.B. aus dem Kern herausgeschlagene Neutronen und Pro-
tonen, sowie bei tiefinelastischer Streuung (die die Quarkstruktur der Nukleonen erreicht)
auch Mesonen wie beispielsweise Pionen und Kaonen.

Neutrinos konnen ausschlieBlich iiber die schwache Wechselwirkung mit Materie intera-
gieren. In diesem Fall kann ein inverser Betazerfall stattfinden

N+ve —pt+e, (1.10)

wobei der Nachweis von Neutrinos durch die Beobachtung des Elektrons gelingt. Auf-
grund des geringen Wirkungsquerschnitts von Neutrinos sind diese Prozesse in der At-
mosphéirenwissenschaft nicht von Bedeutung.

Strahlungsquanten wechselwirken iiber die elektromagnetische Wechselwirkung insbe-
sondere mit Elektronen der Materie. Hierbei kann analog der Teilchenwechselwirkung
zwischen elastischer und inelastischer Streuung unterschieden werden. Bei elastischer
Streuung ist die Wellenlénge des gestreuten Photons gleich derer des einfallenden Photons
und der Zustand des Atoms, an dessen Elektron der Streuvorgang stattfand, dndert sich
nicht. Bei inelastischer Streuung kann das Elektron in ein anderes Energieniveau iiberge-
hen (Anregung des Atoms) oder den Atomverbund verlassen (Ionisation). Die Wellenlidn-
ge des Photons dndert sich dabei aufgrund der Energieerhaltung. Diese Art der Streuung
wird auch als Compton-Effekt bezeichnet (Povh et al., 2009). Der Photoelektrische Ef-
fekt, bei dem das einfallende Photon komplett absorbiert wird und ein Photoelektron aus
dem Atomverbund emittiert wird, ist ein Spezialfall der inelastischen Streuung.

Bei geniigend hoher Energie des Photons ist auBerdem die Bildung eines Elektron-Positron-
Paares moglich. Die Photonenenergie muss hierzu mindestens der Ruhemasse von Elek-
tron plus Positron entsprechen, wobei die Wahrscheinlichkeit fiir Paarbildung mit weiter
ansteigender Photonenenergie zunimmt und oberhalb von etwa 10MeV der dominante
Wechselwirkungsprozess ist (Povh et al., [2009). Bei geringeren Energien findet zumeist
Photoeffekt (dominant bis etwa 100keV) und Compton-Streuung statt (dominant zwi-
schen etwa 100keV und 10 MeV Photonenenergie) (Povh et al., 2009)).

Bei geniigend hoher Energie des einfallenden Primirteilchens finden alle Arten der Wech-
selwirkung in einer Kaskade statt. Die bei der ersten Wechselwirkung entstehenden Se-
kundirteilchen konnen ihrerseits wieder wechselwirken (je nach ihrer Beschaffenheit)
oder zerfallen. In diesem Luftschauer wird nahezu die gesamte kinetische Energie des

16



1.3 Wechselwirkung von Teilchen und Strahlung mit Materie

Primiérteilchens nach und nach in Ionisation, Anregung und elektromagnetische Strah-
lung umgesetzt. Ein Schema eines solchen Luftschauers ist in Abbildung|1.7| gezeigt.
Der Einfluss der Teilchenwechselwirkung in der Atmosphire auf die chemischen Prozes-
se wird ausfiihrlich in Kapitel [3| diskutiert.
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2 Modellbeschreibung

In diesem Kapitel werden die fiir diese Arbeit verwendeten Modelle vorgestellt. Diese
sind ein nulldimensionales Ionenchemiemodell (sieche Abschnitt [2.1), ein eindimensio-
nales Chemiemodell (Abschnitt [2.2)), und ein dreidimensionales Chemietransportmodell
(Abschnitt [2.3]). Die Modellhierarchie (0d, 1d, 3d) spiegelt dabei auch das Vorgehen die-
ser Arbeit wieder, vom Verstidndnis mikroskopischer Prozesse auf mogliche Auswirkun-
gen fiir die gesamte Atmosphire zu schlieen.

Alle Modelle verwenden zur Zeitintegration ein halbimplizites Verfahren, welches in Ab-
schnitt [2.4] hergeleitet wird. AuBerdem verwenden alle drei Modelle fiir Reaktionen von
neutralen Stoffen dieselben Reaktionskonstanten. Die Reaktionskonstanten sind hierfiir
aus dem JPL-Katalog entnommen (Jet Propulsion Laboratory, California Institute of Tech-
nology) und derzeit auf dem Stand der Veroffentlichung von 2006 (Sander et al., 2006).
Eine Liste der Reaktionen, die in den Modellen fiir neutrale Chemie implementiert sind,
ist in |Chipperfield (1999) zu finden, die Chemiemodule der Modelle beruhen beide auf
der dort beschriebenen SLIMCAT-Chemie.

Im Folgenden sollen die drei Modelle vorgestellt und ihre Verwendung erldutert werden.
Gemeinsame Komponenten wie das Integrationsverfahren und die Antriebsdaten fiir die
Tonisation (Abschnitt[2.5]) werden anschlieBend beschrieben.

Im Rahmen dieser Arbeit wurden insbesondere ein Modul zur Berechnung der NO,-Pro-
duktion durch Teilchen und Photoionisation sowie die Moglichkeit der extern vorgegebe-
nen Sonnenspektren entwickelt. Die NO,-Produktion und ihre technische Implementie-
rung wird in Kapitel 3| ausfiihrlich erldutert, die variable Photolyse in Abschnitt

2.1 lonenchemiemodell

Das urspriinglich in Bremen entwickelte University of Bremen ion chemistry model (UBIC)
ist ein nulldimensionales Chemiemodell, welches neben den neutralen Bestandteilen der
Atmosphire und neutralen Spurengasen auch geladene Komponenten (positive sowie ne-
gative Ionen und Eletronen) beriicksichtigen und ihre zeitliche Entwicklung simulieren
kann (Winkler, 2007). Die Funktionsweise sieht vor, dass fiir ein isoliertes (nulldimen-
sionales) Atmosphirensegment die neutrale Zusammensetzung, Druck, Temperatur sowie
eine lonisationsrate vorgegeben werden. UBIC berechnet den zeitlichen Verlauf der Stoff-
konzentrationen der geladenen Bestandteile unter der Annahme gleichbleibender Ionisati-
on und konstanter neutraler Bestandteile. Sobald ein dynamisches Gleichgewicht erreicht
ist, gibt UBIC als Ergebnis der Berechnung Bildungs- oder Verlustraten von neutralen
Spurenstoffen aus, die durch die ionischen Reaktionen zustandekommen. Dazu wird ein
einzelner weiterer Zeitschritt ohne konstant gehaltene neutrale Spezies berechnet und die
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2 Modellbeschreibung
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Abbildung 2.1: Konzentration von NO ™ -Ionen in einer Simulation mit UBIC als Funktion
der Zeit. Der Verlauf zeigt den Simulationsstart mit neutraler Atmosphére
sowie das Erreichen der Gleichgewichtskonzentration nach einigen Mi-
nuten simulierter Zeit.

entsprechenden Anderungen pro Zeiteinheit werden ausgegeben. Da UBIC ausschlieB-
lich intensive Grofen verwendet (Stoffkonzentrationen, Temperatur) und keine extensi-
ven (wie beispielsweise Stoffmengen), ist das Modell als nulldimensional anzusehen.
Die Annahme der zeitlich konstanten Ionisationsrate ist realistisch, wenn davon ausgegan-
gen wird, dass die besonders schnell ablaufenden ionischen Reaktionen innerhalb kurzer
Zeit zu einem Gleichgewichtszustand fithren. Im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrte
technische Tests belegen, dass dies fiir repridsentativ ausgewihlte Situationen zutrifft. So-
mit wird fiir alle folgenden Studien davon ausgegangen, dass dieses Vorgehen korrekt ist.
Die Annahme konstanter neutraler Spurenstoffe bei verinderlicher Menge an geladenen
Spezies stellt prinzipiell eine Verletzung der Massenerhaltung dar. Dieses Vorgehen ist je-
doch notig, wenn UBIC als zusitzliches Modul fiir Modelle der neutralen Chemie arbeiten
soll. Gleichzeitige Anderung von neutralen und geladenen Spezies ist nur in heterogenen
Modellen wie beispielsweise WACCM (Whole Atmosphere Community Climate Model)
moglich (Marsh ef al., | 2007a). Im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrte Tests zeigen, dass
der Fehler dieser Vorgehensweise als gering einzustufen ist.

In der Standardkonfiguration, welche fiir die in dieser Arbeit gezeigten Studien verwen-
det wird, ist der Integrationszeitschritt auf eine Millisekunde festgelegt. Das simulierte
Atmosphirensegment wird als im Gleichgewicht angesehen, wenn alle Spezies, die mit
einer Konzentration von 107> C]? oder mehr vorliegen, nur noch relative Anderungen von

10~* pro Sekunde oder weniger erfahren. Wird dieser Zustand nicht erreicht, so wird
nach 14400 Sekunden die Simulation abgebrochen und ausgewertet. Besonders im Fall
von geringfiigig, aber schnell oszillierenden Konzentrationen einiger Spezies (aufgrund
des numerischen Verfahrens) ist dieses Abbruchkriterium sinnvoll, wie technische Tests
zu Beginn dieser Arbeit gezeigt haben.
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2.2 Eindimensionales Chemiemodell

Eine vollstindige Auflistung aller Reaktionen der positiven Ionenchemie in UBIC befin-
det sich im Anhang von Sinnhuber et al. (2012). Dort sind auch die Referenzen angege-
ben, aus denen die jeweiligen Reaktionskonstanten entnommen sind. Bei Simulationen
mit UBIC werden positive lonenchemie und negative lonenchemie getrennt berechnet.
So wird in der positiven Ionenchemie der Ladungsausgleich durch Elektronen und un-
spezifische negative Ionen X~ vorgenommen, in der negativen lonenchemie wird durch
unspezifische X ausgeglichen. Der wesentliche Vorteil dieser Trennung ist eine groBe
Rechenzeitersparnis, da die Dimensionen der zu invertierenden Jakobimatrix klein ge-
halten werden (sieche Abschnitt [2.4)). Fiir Hohen oberhalb von etwa 80km ist negative
Ionenchemie ohne Bedeutung, da hier negative Ladung nur in Form von Elektronen vor-
kommt (siehe Abbildung [2.2)). Fiir darunterliegende Hohen hat die negative Ionenchemie
Auswirkungen auf die Verteilung der neutralen Produkte, aber nicht auf deren Gesamtpro-
duktion, weshalb zugunsten der einfachen Durchfiihrbarkeit der Studien in dieser Arbeit
auf Berechnungen der negativen Ionenchemie verzichtet wird.

UBIC ist so konzipiert, dass jeweils nur eine einzige Simulation eines Atmosphérenseg-
ments ablduft und dass die Bildungs- und Verlustraten als einziges Ergebnis ausgege-
ben werden. Somit eignet sich das Ionenchemiemodell besonders gut als Modul, welches
durch ein tibergeordnetes Modell wiederkehrend aufgerufen und initialisiert wird. Fiir die-
se Arbeit wurde UBIC an ein eindimensionales Chemiemodell gekoppelt, durch welches
es in verschiedenen Hohen einmal in jeder Modellstunde wihrend des Simulationszeit-
raumes initialisiert und ausgefiihrt wurde. Das eindimensionale Chemiemodell wird im
folgenden Abschnitt beschrieben.

Wihrend der Arbeiten mit dem Ionenchemiemodell wurden verschiedenen Modifika-
tionen entwickelt und getestet, welche ein schnelleres Erreichen des Gleichgewichtszu-
stands und damit Rechenzeitersparnis ermoglichen. Diese Modifikationen wurden nach
ersten erfolgreichen Tests jedoch zugunsten der Entwicklung der Datenbanklosung fiir
3d-Modelle (siehe Abschnitt aufgegeben, da dieses Konzept noch weitaus bedeu-
tendere Rechenzeitvorteile ermoglicht. Als weitere technische Arbeit wurde die Kombi-
nation von UBIC mit dem eindimensionalen Chemiemodell (s.u.) fiir parallele Berech-
nungen mit OpenMP erweitert. Hierdurch konnten viele der in Kapitel [3| beschriebenen
Studien und Test bedeutend schneller durchgefiihrt werden.

2.2 Eindimensionales Chemiemodell

Das in dieser Arbeit verwendete eindimensionale Chemiemodell beruht auf den TOM-
CAT und SLIMCAT Chemieroutinen (Chipperfield et al.,|1993; |Chipperfield, 1999) und
ermOglicht die Simulation des zeitlichen Verlaufs von Stoffkonzentrationen einer atmo-
sphérischen Sdule unter Beriicksichtigung von chemischen und photochemischen Reak-
tionen. In diesem Modell wird kein Transport beriicksichtigt, weder durch Stromung noch
durch Diffusion. Die Absorption von Sonnenstrahlung bis zur jeweiligen Hohe wird je-
doch unter Beriicksichtigung der Stoffkonzentrationen in den dariiberliegenden Hohen
berechnet, wodurch sich letztendlich ein eindimensionaler Charakter des Modells ergibt.
Anzahl und Lage der Hohenlevel konnen in der Initialisierung des Modells frei festgelegt
werden, wobei die Chemieroutine fiir die Stratosphire und dariiber getestet ist.
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2 Modellbeschreibung
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Abbildung 2.2: Beispielhafte Ladungsverteilung wihrend eines solaren Protonenereignis-
ses als Hohenprofil. In rot ist die Dichte negativer lonendargestellt, in blau
die von Elektronen. Als Summe ergibt sich die positive Gesamtladung, die
in Ionenform vorliegt.

Das eindimensionale Chemiemodell wird in dieser Arbeit hauptsédchlich verwendet, weil
es als libergeordnetes Modell fiir das Ionenchemiemodell UBIC fungieren kann. In die-
ser Konfiguration lassen sich mit vertretbarem Rechenzeitbedarf verschiedene Arten von
Tests durchfiihren, von denen einige in Kapitel 3| gezeigt werden. Weiterhin kann statt
des Ionenchemiemodells an derselben Stelle die Datenbanklosung (Abschnitt [3.1.2)) auf-
gerufen werden, so dass sich das 1d-Modell fiir viele Testldufe wihrend der Entwicklung
der Datenbanklosung anbot. Weiterfithrende Studien wurden mit dem dreidimensionalen
Chemietransportmodell durchgefiihrt.

2.3 Dreidimensionales Chemietransportmodell

Das dreidimensionale Chemietransportmodell (3dCTM) ist ein Atmosphédrenmodell, wel-
ches chemische Reaktionen und Stofftransport in der Atmosphére von der Tropopause
aufwirts bis zur unteren Thermosphire simulieren kann. Die wesentlichen Bestandteile
sind eine Chemieroutine und eine Transportroutine, die im Folgenden nédher beschrieben
werden. Zusitzlich stehen Module z.B. zur Beriicksichtigung von Teilchenniederschlag
und Photoionisation zur Verfiigung, die im Rahmen dieser Arbeit entwickelt bzw. wei-
terentwickelt wurden, und bereits bestehende Module bspw. zur Simulation von polaren
Stratosphidrenwolken. Weitere Beschreibungen des Modells finden sich u.A. in Winkler
(2007); Wissing et al.|(2010); |Sinnhuber et al.| (2012); Wieters| (2013)).

Der generelle Ablauf einer Modellstudie mit dem 3dCTM ist in Abbildung[2.3|dargestellt.
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2.3 Dreidimensionales Chemietransportmodell

[ Kommandozeilen-Skript ]

Festlegung Zeitraum der Modellstudie
Dateinamen und Pfad

Zeitschritt, Dynamikteiler, Ausgabeintervall
Monatlicher Modellstart

| Modelllauf | @

Setup: Drucklevel, Gitter

Einlesen: Datenbanken flir NOx-Produktion
Einlesen: F10.7-Verlauf

Initialisierung: Spurenstoffe (aus Restartfile)
Start eines Modellzyklus (alle 6h, variabel)

| ZyKits | 6Stunden >

Einlesen der Antriebsdaten (LIMA)
Einlesen der lonisationsraten (AIMOS, 2h)

Setzen des aktuellen F10.7-Werts
Iteration mit dem Basiszeitschritt (6min, variabel)

| Iteration | 6 Minuten

Dynamikteiler (3,variabel)
Advektion
Massenerhaltungskorrektur
Chemiemodell
Photolyse
Photoionisation und Teilchenniederschlag
Integration Uber Basiszeitschritt

Ausgabe, sofern Intervall erreicht ist
Schreiben des Restartfiles

Abbildung 2.3: Ablaufdiagramm einer Modellstudie mit dem 3dCTM. Genaue Beschrei-
bung im Text.

Der gesamte Simulationszeitraum wird im Modell auf verschiedenen technischen Ebe-
nen in immer kleinere Teilzeitriume unterteilt, in denen die jeweils auf diesen Zeitskalen
zu beriicksichtigenden Prozesse simuliert werden. Die erste Unterteilung des gesamten
Simulationszeitraums (iiblicherweise mehrere Jahre) in Monatsabschnitte ist dabei rein
technisch motiviert. Das monatliche Erstellen von Startdateien fiir Modellneustarts sichert
den Gesamtfortschritt gegen Systemabstiirze ohne Datenverlust ab, und das routinema-
Bige Benutzen der Startdateien schlieBt unbemerkte Fehler in diesem Sicherungssystem
nahezu aus. Weiterhin ist die begrenzte Dauer einer Monatssimulation von Vorteil, um die
Steuerung der Rechenleistungsverteilung zwischen mehreren Benutzern auf Grofrechner-
systemen zu ermoglichen.

Fiir jeden Simulationsmonat wird das Modellprogramm gestartet. Dort wird zuerst das
Modellgitter initialisiert und die letzte Startdatei (Restartfile, geschrieben von der Mo-
dellsimulation des vorherigen Monats oder manuell als Initialisierungsdatei erstellt) mit
dem Zustand der Atmosphire eingelesen. AuBBerdem werden Daten eingelesen, die fiir
den ganzen Monat vorgehalten werden, wie z.B. die Produktion von NO, in Abhéngig-
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2 Modellbeschreibung

keit vom veridnderlichen Zustand der Atmosphire (siehe Kapitel |3)) oder geringe Daten-
mengen wie der zeitliche Verlauf des solaren Radioflussindex’ (F10.7), aus denen im
entsprechenden Programmteil die zutreffenden Eintrige ausgewidhlt werden, da hier der
Speicherbedarf des kompletten Datensatzes gering ist und das mehrmalige Offnen der ihn
enthaltenden Dateien zeitaufwindig wire.

Ausgehend von der Basisinitialisierung wird die Monatssimulation weiter in sechsstiin-
dige Zyklen unterteilt. Die Zyklusldnge ist dabei an die Verfiigbarkeit der Antriebsdaten
fiir den Stofftransport angepasst. Die vom Leibniz-Institute Middle Atmosphere model
(LIMA) vorgegebenen Stromungsgeschwindigkeiten stellen aufgrund ihrer raumlichen
Auflosung einen grofen Datensatz dar (siehe Abschnitt [2.3.7), der zur Speicherbedarfs-
optimierung immer aktuell eingelesen wird. Die zeitliche Auflosung des Datensatzes von
sechs Stunden wird im 3dCTM daher iibernommen.

Innerhalb eines so festgelegten Zyklus’ lduft das Modell ohne weitere Eingaben von au-
Ben. Die chemische Entwicklung wird durch Integration mit dem Basiszeitschritt (in den
hier vorgestellten Studien immer sechs Minuten) simuliert, der Transport auf einer noch-
mals weiter unterteilten Skala von jeweils 2 Minuten (Dynamikteiler = 3), um Probleme
mit der Massenerhaltung zu verhindern (siche Abschnitt[2.3.5).

In jedem Basiszeitschritt wird iiberpriift, ob die seit dem letzten Schreiben der Ausga-
bedaten (bzw. seit Modellstart) simulierte Modellzeit das Ausgabeintervall erreicht hat.
Das Schreiben von Ausgabedaten ist somit sinnvollerweise hochstens in jedem Zeitschritt
moglich und kann entsprechend des Bedarfs auch seltener (bspw. einmal tédglich) erfol-
gen. Aufgrund der Abfragestruktur wird das angegebene Intervall ggf. auf ein Vielfaches
des Basiszeitschritts aufgerundet, so sind z.B. viertelstiindliche Ausgaben bei einem Ba-
siszeitschritt von 6 Minuten nicht moglich und es wird ohne weitere Riickfragen jeweils
nach 18 Minuten eine Ausgabe erstellt.

2.3.1 Modellgitter

In der gegenwiirtigen Konfiguration wird die Erdatmosphire in Gitterzellen von 3,75 Grad
Liange, 2,5 Grad Breite und insgesamt iiber 47 Drucklevel von 31700 Pa (Tropopause) bis
0,000496 Pa (untere Thermosphére) aufgeldst. Somit finden die Berechnungen in insge-
samt 324864 verschieden grolen Modellboxen statt. Die Drucklevel der fiir diese Arbeit
verwendeten Konfiguration sind in Tabelle [2.1] dargestellt. Eine Hohenbereichserweite-
rung fiir die Mesosphire und untere Thermosphire wurde von |Wieters|(2013) entwickelt.

2.3.2 Chemie

Fiir das 3dCTM und das eindimensionale Chemiemodell steht dieselbe Chemieroutine
zur Verfiigung. Dort wird die zeitliche Entwicklung der Zusammensetzung der Atmos-
phére berechnet. Dieser Modellteil ist formal unabhéngig vom Transport, es wird also
fiir jede Modellbox separat der Stoffumsatz aller im Modell enthaltenen Substanzen be-
rechnet. Dabei wird zwischen zwei verschiedenen Hohenbereichen unterschieden, wobei
in der Stratosphire einige Substanzen zu Familien zusammengefasst sind und dariiber
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2.3 Dreidimensionales Chemietransportmodell

Tabelle 2.1: Drucklevel des 3dCTM, alle Werte in Pa
0.000585 0.0491 1.543 212 9260
0.000957 0.0682 2.53 347 10910
0.001565 0.0948 4.13 568 12850

0.00256 0.1316 6.76 930 15140
0.00419 0.1827 11.06 1521 17850
0.00686 0.254 18.10 2490 21000
0.01122 0.352 29.6 3460 24800
0.01836 0.489 48.5 4800

0.0255 0.679 79.3 6670

0.0354 0943 129.7 7850

alle Stoffe individuell integriert werden. Die Familien werden gemeinsam integriert, so
dass beispielsweise Ozon, O(*°P) und O('D) zur Familie O, zusammengefasst werden.
O, wird zeitlich integriert und die einzelnen Familienmitglieder werden in ein photoche-
misches Gleichgewicht gesetzt, wodurch der Rechenzeitbedarf herabgesetzt wird. Ab der
Stratopause werden alle Substanzen individuell berechnet, da dariiber die Annahme pho-
tochemischen Gleichgewichts innerhalb der Familien nicht mehr gilt.

Die Wahl des Zeitschrittes fiir die Integration muss dabei einerseits fein genug sein, um
Massenerhaltung bei der numerischen Integration zu gewihrleisten, und andererseits so
grof wie unter dieser Bedingung moglich, um Rechenzeit zu sparen. Die gewéhlten sechs
Minuten sind ein dementsprechender Kompromiss. Die numerische Integration erfolgt
je nach erwartetem Umsatz der Stoffe iiber ein einfaches Eulerverfahren (fiir langlebige
Substanzen, deren Menge sich nur langsam dndert) oder iiber das SIS-Verfahren (Ab-
schnitt fiir kurzlebige Substanzen). In den Tabellen 2.2] und [2.3] sind alle im Modell
simulierten Substanzen aufgefiihrt und die jeweils verwendete Integrationsmethode ist
angegeben. Fiir Substanzen, die in der Stratosphére in Familien zusammengefasst sind,
ist diese Eigenschaft vermerkt. In Klammern genannte Integrationsmethoden finden nur
im Modellbereich ohne chemische Familien Anwendung.

2.3.3 Produktion von NO,

Die Produktion von NO, wird innerhalb der Chemieroutine durch ein eigenstindiges Mo-
dul auf Grundlage der aus einer externen Datenquelle bereitgestellten Ionisationsraten
(sieche Abschnitt [2.5) und der in jedem Zeitschritt neu berechneten kurzwelligen Son-
neneinstrahlung ermittelt. Das Modul zur Produktion von NO, wurde im Rahmen dieser
Arbeit neu entwickelt. Zuvor konnte NO,-Produktion durch Teilcheneinfluss mit kon-
stanter Produktion je Ionenpaar auf Grundlage externer Daten eingebunden werden. Die
Entwicklung des neuen Moduls ausgehend vom Ionenchemiemodell UBIC wird in Kapi-
tel 3l ausfiihrlich erléutert.

Die Berechnung der NO,-Produktion benétigt als Eingangswerte Zustandsvariablen der
Atmosphire (Druck, Temperatur, sowie die Volumenmischungsverhiltisse von NO, N,
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2 Modellbeschreibung

Tabelle 2.2: Stoffe im 3dCTM

Stoff Familie Advektion Integration
N, unveridnderlich
N,Os5 ja SIS
HNO3 ja SIS
CINO3 ja SIS
HCI ja SIS
HNO4 ja SIS
HOCI ja SIS
H,0, ja Euler SIS
CHy ja Euler
N>O ja Euler
H;0 ja Euler
H,S0Oq4 ja vorgegeben
F11 ja Euler
F12 ja Euler
CH3Br ja Euler
O3 O, ja (SIS)
NO3 ja SIS
Cl, ja Euler SIS
Bry ja Euler SIS
CH,O ja Euler SIS
MHP ja Euler
CO ja Euler
F22 ja Euler
F113 ja Euler
CCly ja Euler
CH;Cl ja Euler
MTCFM ja Euler
F12B1 ja Euler
F13B1 ja Euler
HF ja Euler

Uberblick iiber die Konfiguration der Chemieroutine im 3dCTM. Die Integrationsmetho-
den sind das einfache Eulerverfahren (Euler), Semi-implicit symmetric Integration (SIS,
siche Abschnitt 2.4) oder die Behandlung von Stoffen im photochemischen Gleichge-
wicht (GG). H,SO4 wird aus externen Daten vorgegeben. Integrationsmethoden in Klam-
mern beziehen sich ausschlieBlich auf den Hohenbereich, in dem keine Zusammenfas-
sung von Stoffen zu Familien vorgenommen wird. Bei mehreren angegebenen Integrati-
onsmethoden sind folgende Fille moglich: a) Beriicksichtigung verschiedener moglicher
Reaktionen des Stoffes in verschiedenen Integrationsverfahren, z.B. abhéngig davon, mit
welchem anderen Stoff die Reaktion stattfindet; b) Berechnung mittels unterschiedlicher
Verfahren im Familien- und Nichtfamilienchemieteil, wobei dies durch die entsprechende
Klammersetzung gekennzeichnet ist.
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Tabelle 2.3: Stoffe im 3dCTM, Fortsetzung
Stoff ~ Familie Advektion Integration

COF, ja Euler
COFCl1 ja Euler
CO, ja Euler
0o(°P) O, ja (SIS)
NO, NO, ja (SIS)
NO NO, ja (Euler:DB)(SIS)
H, ja (SIS)
H HO, ja GG (SIS)
OH HO, ja GG (SIS)
HO, HO, ja GG (SIS)
0, ja (SIS)
CH3 ja GG
CH30, ja GG
CH;0 GG
HOBr SIS
HBr SIS
HO, Euler SIS
o, Euler SIS
OCIO SIS
o('D) O, (SIS)
N NO, (Euler:DB)(SIS)
BrCl SIS
BrNO; SIS
Cl Cl, GG
CIO Cl, GG
ClLO, Cl, GG
Br Br, GG
BrO Br, GG
HCO GG
NO, Euler SIS

H,0 und O) und die Bildungsraten verschiedener Ionentypen. Diese werden in einer Vor-
berechnung getrennt fiir Teilchenniederschlag und fiir Photoionisation ermittelt und beide
unabhiingigen Produktionsraten addiert. Die Verteilung zwischen NI, N+, 05, O" und
NO™ sowie die absolute Ionenproduktionsrate sind wichtige Parameter fiir die sich daraus
ergebende NO,-Produktionsrate. Weitere Erlduterungen sind in Kapitel |3 zu finden.
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Abbildung 2.4: Veranschaulichung des im 3dCTM verwendeten Sonnenspektrums. Oben:
Spektralverlauf von 120 nm bis 200 nm Wellenlidnge; schwarz festes Spek-
trum, griin variables Spektrum zur Zeit des solaren Maximumes, rot varia-
bles Spektrum zur Zeit des solaren Minimums. Unten: Relative Differenz
zwischen variablem Spektrum zum solaren Maximum und zum solaren
Minimum, dhnlich Gray et al. (2010).

2.3.4 Photochemie mit variablem Sonnenspektrum

Im Rahmen dieser Arbeit wurde die Photochemieroutine weiterentwickelt, so dass externe
Daten zur Variation der Sonnenstrahlung mit einbezogen werden konnen. In der Standard-
konfiguration wird ein dauerhaft festes Spektrum verwendet, welches Bedingungen im
solaren Minimum entspricht. Bei Nutzung des neuen Moduls werden spektral aufgelos-
te Strahlungsdaten (CCM, 2014)) verwendet, die tagesaktuell vorliegen. Die Anpassung
des solaren Spektrums an die geometrischen Gegebenheiten und die Beriicksichtigung
von Absorption beim Durchgang in geringere Hohen werden vom Modell vorgenommen.
Die Umrechnung zwischen den gebrauchlichen Einheiten % und ﬁ erfolgt iiber die
Photonenenergie E = hv mit Planckschem Wirkungsquantum /4 und der Frequenz v des
Lichtquants. In Abbildung [2.4] sind Vergleiche des festen Sonnenspektrums mit dem va-
riablen Spektrum gezeigt, fiir verschiedene Zeitpunkte im solaren Maximum und solaren
Minimum fiir das variable Spektrum. Der zeitliche Verlauf der Wasserstoff-Lyman-alpha-
Strahlung ist in Abbildung[2.5|dargestellt und zeigt sowohl den 27-Tages-Zyklus als auch
einen Teil des 11-Jahres-Zykus der Sonne.

Im gezeigten Wellenlidngenbereich ist das differentielle Spektrum gekennzeichnet durch
ein lokales Maximum bei 121,5 nm aufgrund der Emission von Wasserstoff-Lyman-alpha-
Strahlung. Hin zu groBeren Wellenlingen nimmt die Photonenflussdichte zu, was auf-
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2.3 Dreidimensionales Chemietransportmodell
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Abbildung 2.5: Zeitlicher Verlauf des Photonenflusses aus solarer Wasserstoff-Lyman-
alpha-Strahlung mit der Zeit. Schwarz: Tégliche Daten, Rot: Gleitender
Durchschnitt (90 Tage). Datengrundlage von CCM | (2014).

grund der Ahnlichkeit des solaren Spektrums zu einem Schwarzkdrperspektrum zu er-
warten ist. Die Unterschiede zwischen den verschiedenen variablen Spektren sind in Ab-
bildung [2.4] (unten) dargestellt. Der Verlauf der maximalen Variation mit der Wellenldnge
stimmt mit dem in Gray et al.|(2010) gezeigten iiberein. Die Unterschiede zwischen dem
festen Spektrum und den variablen Spektren sind aufgrund des deutlich unterschliedli-
chen Verlaufs nur schwer darstellbar. Es zeigt sich jedoch bereits aus dem Vergleich der
Photonenflussdichte, dass hier verschiedene Datengrundlagen vorliegen. Fiir zukiinftige
Modellldufe ist das CCMI-Spektrum aufgrund der neueren Datengrundlage vorzuziehen.

2.3.5 Transport

Die Bewegung von Stoffen wird im 3dCTM durch Vorgabe der Advektion durch exter-
ne Daten ermoglicht (siehe auch Abschnitt [2.3.7). Dabei kommen zur Berechnung der
Massenfliisse auch Momente erster und zweiter Ordnung der Stoffmengen zum Tragen
(Prather, [1986). Dies bedeutet, dass fiir jede Modellbox nicht nur die Stoffmassen gespei-
chert werden (0. Ordnung), sondern zusitzlich in alle drei Raumrichtungen auch Gradi-
enten der Stoffmengen (1. Ordnung, drei Terme fiir die drei Raumrichtungen) und die
Anderung des Gradienten (2. Ordnung, sechs Terme: fiir die drei Raumrichtungen selbst
sowie drei Mischterme mit zwei Raumrichtungen). Durch dieses Verfahren wird eine dy-
namische Verfeinerung der Modellauflosung erreicht, die in Bezug auf den benotigten
Speicherplatz einer entsprechenden Verfeinerung der allgemeinen Modellauflésung iiber-
legen ist. Zur Simulation der Massenfliisse wird der Basiszeitschritt weiter unterteilt, so
dass Transport in vertikaler Richtung mit einem Drittel des Basiszeitschritts, also 2 Minu-
ten, simuliert wird, und Transport in horizontaler Richtung mit einem Sechstel des Zeit-
schritts. Die besonders feine Zeitauflosung des Transports soll sicherstellen, dass auch
bei starken Stromungen pro Advektionsschritt immer bedeutend weniger Masse transpor-
tiert wird, als in den beteiligten Modellboxen vorhanden ist. Wird diese Einschriankung
nicht eingehalten, kommt es zur Verletzung der Massenerhaltung. Die Einschriankung
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2 Modellbeschreibung

der pro Zeitschritt maximal transportierbaren Masse wird als Courant-Friedrichs-Lewy-
Bedingung (CFL-Bedingung) bezeichnet (Courant ef al., 1928). In dieser Bedingung liegt
ein weiterer Grund fiir die Nutzung der Methode der hoheren Momente anstelle verfei-
nerter Auflosung, da die feinere Auflosung zur Einhaltung der CFL-Bedingung zusétzlich
mit kleinerem Transportzeitschritt betrieben werden muss.

In der aktuellen Version des 3dCTM ist keine Diffusion beriicksichtigt, weder turbulente
Diffusion noch molekulare Diffusion. Falls subskalige turbulente Diffusion in die An-
triebsdaten einfliet, wird sie aus jenen ins Modell iibernommen, eine selbststindige Be-
rechnung im 3dCTM erfolgt jedoch nicht.

2.3.6 Initialisierung

Jeder Modelllauf des 3dCTM benoétigt neben den Antriebsdaten auch Startwerte fiir die
chemische Zusammensetzung der Atmosphire. Um moglichst realitdtsnahe Simulations-
ergebnisse zu erhalten, ist es notig, dass die Gesamtmengen der Bestandteile und Spu-
rengase der Atmosphire in etwa der Realitit entsprechen. AuBlerdem ist eine wirklich-
keitsnahe Verteilung von Vorteil. Um diese Kriterien zu erfiillen, wird die Initialisierung
dementsprechend in mehreren Schritten erzeugt. Dabei werden zuerst grob angepasste
Startwerte fiir verschiedene Stoffe ausgesucht, fiir Ozon beispielsweise aus Messungen
oder assimilierten Daten, und ein vorbereitender Modelllauf mit dem 3dCTM wird aus-
gehend von diesen Werten gestartet. Uber die simulierte Zeit wird die Atmosphire durch-
mischt und erreicht damit ein dynamisches Gleichgewicht. Dieser Zustand enthilt zwar
Stoffmengen, die normalerweise nicht denen zum eigentlich gewiinschten Startzeitpunkt
entsprechen, er enthilt aber Informationen iiber die zu erwartende Durchmischung der
Stoffe. Die Gesamtstoffmengen werden nun so skaliert, dass sie den Gesamtstoffmen-
gen zum gewiinschten Startzeitpunkt entsprechen. Mit dieser Methode werden sowohl
Dynamik als auch Chemie der Atmosphire bestmoglich fiir den gewiinschten Initialisie-
rungszeitpunkt abgebildet.

2.3.7 LIMA Antriebsdaten

LIMA (Leibniz-Institute middle atmosphere model) ist ein globales Zirkulationsmodell
(General Circulation model, GCM) zur Simulation der thermischen Struktur der mittleren
Atmosphire (Berger, 2008)). LIMA zeichnet sich durch ein nahezu triangulares Gitter aus,
welches die sonst tiblichen Singularitdten an den Polen vermeidet, und erreicht durch eine
horizontale Auflésung von etwa 110km, dass Schwerewellen nicht parametrisiert werden
miissen (Berger, 2008)). Der abgedeckte Hohenbereich reicht von der Erdoberfléache bis in
etwa 150km Hohe, mit einer Hohenauflosung von etwa 1,1km.

Aus Simulationen mit LIMA konnen Wind- und Temperaturfelder fiir den kompletten
Simulationsbereich des 3dCTM entnommen werden. Datensétze fiir den Zeitraum von
Anfang 1990 bis Mai 2010 liegen als Antriebsdaten vor. Alle Transportphdnomene au3er
Diffusion sowie alle Temperaturwerte im 3dCTM stammen aus diesen Antriebsdaten.
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2.4 Numerische Integration
2.4 Numerische Integration

Das semi implicit symmetric (SIS) scheme (Ramaroson, |1989) ist ein numerisches Ver-
fahren zur ndherungsweisen Losung gekoppelter Differentialgleichungen. Es ist beziiglich
Stabilitdt, Genauigkeit und Rechenaufwand zwischen dem einfachen expliziten Eulerver-
fahren und dem klassischen Runge-Kutta-Verfahren einzuordnen (Engeln-Miillges et al.,
2011).

Im SIS-Verfahren wird die Anderung & o einer Stoffkonzentration x mit der Zeit 7 zum
Teil explizit aus der momentanen Anderungsrate zum Zeitpunkt ¢ und zum Teil implizit
aus der Anderungsrate zum néchsten Zeitpunkt ¢ + Az berechnet. Bezeichnet ¥(¢) die zeit-
abhiingigen Stoffkonzentrationen und f(%(r)) die zeitlichen Anderungen der Stoffkon-
zentrationen, so konnen die Konzentrationsianderungen AX niherungsweise beschrieben
werden durch

A — -
A= X1+ A1) —X(1) ~ 5 [P+ an) + FE0)| @.1)
Verwendet man zusitzlich die Ndherung
FEe+a0) = f(R(1) + 4/ (;Ct(t)) -At, (2.2)
so kann der Ausdruck [2.1| geschrieben werden als
Y P L dfF) dE@), |
Ax ~ > [2 f(X(t+Ar)) ™ o At] ; (2.3)

hierbei ist % genau die Jacobimatrix der Funktion f, die den Stoffkonzentratio-
nen deren zeitliche Verdnderungen zuordnet. Zum SIS-Integrationsverfahren gelangt man
schlieflich, indem man in Gleichung zundchst den letzten Term vernachlédssigt, da
dieser proportional zum (sehr kleinen) Zeitschritt At ist, und anschlieBend die Funktionen
f(Z(t 4 Ar)) durch deren Jakobimatrix ausdriickt. Dies ist moglich durch die Ersetzung

f@ =h"1Jz (2.4)

fiir homogene Funktionen vom Grad h. Fiir die Reaktionskinetik mit bimolekularen Reak-
tionen ist f homogen vom Grad 2 (Photolyse Grad 1, hthere Ordnungen nicht im Modell
vorhanden), es ergibt sich also

A
i+ Ar) — (1) ~ ?tb"c’(t 4 Ar) 2.5)
und somit
Y
¥t +At) ~ {1 — ?J} *(t). (2.6)

Jede Zeitschrittintegration beinhaltet somit die Invertierung der Matrix 1 — %J , die die
Dimension n x n hat, mit der Anzahl n der im SIS-Verfahren integrierten Spurenstoffe.
Das Invertieren der Matrix stellt den bei diesem Verfahren notigen Rechenaufwand dar.
Der Rechenzeitbedarf steigt mit » in der dritten Potenz.
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Abbildung 2.6: Durch Teilchenniederschlag erzeugte Ionisation wihrend des solaren Pro-
tonenereignisses im Oktober und November 2003. Die dargestellten Ioni-
sationsraten sind mit dem AIMOS-Modell berechnet. In dieser Abbildung
sind Daten fiir 71 Grad nordlicher Breite und 0 Grad ostlicher Linge ge-
zeigt, wie sie fiir die entsprechenden Modellldufe mit dem eindimensio-
nalen Chemiemodell verwendet werden (siche Kapitel E[)

2.5 AIMOS lonisationsraten

Das atmospheric ionization module Osnabriick (AIMOS) ist ein dreidimensionales nu-
merisches Modell, welches die in der Atmosphire auftretende Ionisation durch hoch-
energetische, geladene Teilchen orts- und hohenaufgelost berechnen kann (Wissing und
Kallenrodel, 2009).

Die Simulation von auf die Erdatmosphire auftreffenden Teilchen wird mit einem auf
GEANT4 basierenden Monte-Carlo-Code durchgefiihrt (Agostinelli ez al., [2003). In die-
sem Schritt werden monoenergetische Teilchenstrahlen generiert und deren Wechselwir-
kung mit der Atmosphire untersucht. Die Bildung von Kaskaden (bei geniigend hoher
Energie) sowie die Weiterpropagation von Sekundérteilchen ist mit beriicksichtigt. Er-
gebnis der Simulation sind von Ort, Hohe und Energie der Teilchen abhiingige Ionisati-
onsraten fiir die im Modell enthaltenen Atmosphirensegmente.

Diese prinzipielle Untersuchung wird anschlieBend mit Daten aus Satellitenmessungen
verkniipft. Hierzu werden Teilchenfliisse und -spektren, die von Instrumenten an Bord
der Poes- und Goes-Satelliten aufgenommen werden, mit den Ergebnissen der allgemei-
nen lonisationssimulation gefaltet. Die Teilchenflussmessungen liegen zunichst nur fiir
die Orbits der Satelliten vor, fiir eine umfassende Abdeckung der Atmosphire werden sie
auf eine komplette Kugeloberfliche auf Hohe der Satellitenbahnen interpoliert. Hieraus
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2.5 AIMOS Ionisationsraten

entsteht ein zeit-, orts- und hohenabhéngiger Datensatz von Ionisationsraten der gesamten
Atmosphire. In Abbildung ist beispielhaft gezeigt, welche Ionisationsraten AIMOS
fiir das solare Protonenereignis im Oktober 2003 bei 71 Grad nordlicher Breite bereit-
stellt.

Die von AIMOS bereitgestellten Daten geben die Zahl der Ionisationen pro Zeit- und Vo-
lumeneinheit an. Der Datensatz umfasst die Jahre 2000 bis 2012 und stellt alle zwei Stun-
den aktuelle Werte fiir die gesamte Atmosphire zur Verfiigung. Fiir Zeitriume, in denen
keine AIMOS-Daten zur Verfiigung stehen, kann Ionisation durch Protonen auf Grund-
lage tdglicher Daten nach (Vitt und Jackman, 1996; Jackman et al., 1980) beriicksichtigt
werden, zusitzlich zur Photoionisation. Diese Daten verfiigen iiber keine Ortsauflésung
und werden auf die gesamten Polkappen (> 65° Nord und Siid) angewendet.
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3 Produktion von NO, durch
Teilchen- und Strahlungseinfluss

3.1 Produktion von NO, und lonenchemie

Durch den Einfluss von kurzwelliger Sonnenstrahlung und durch Teilchenniederschlag
konnen die Hauptbestandteile der Atmosphire, N, O, und O, ionisiert werden; au3erdem
sind Dissoziation und dissoziative Ionisation fiir die molekularen Bestandteile moglich,
wobei auch angeregte Zustinde der neutralen Produkte entstehen konnen. Die direkten
Produkte des Einflusses von Teilchen und kurzwelliger Strahlung sind demnach N(*S),
N(*D), O, NJ, NT, OF und O, wobei deren relative Haufigkeit vom Mischungsver-
hiltnis der Edukte und der Energie des eintreffenden Teilchens bzw. Strahlungsquants
abhingt.

Bei der Berechnung der Haufigkeitsverteilung wird bei Teilcheneinfluss davon ausgegan-
gen, dass eine hinreichend hohe Teilchenenergie vorhanden ist, um Ionisation, Dissozia-
tion und dissoziative lonisation zu ermoglichen. Entsprechend der Wirkungsquerschnitte
fiir die jeweiligen Vorginge und der relativen Targethiufigkeit kann angegeben werden,
mit welchem Anteil die jeweiligen Ionen in den Ionisationsprozessen gebildet werden.
Eine Zusammenfassung mehrerer Betrachtungen ist in Tabelle gezeigt. Verschiedene
Werte ergeben sich zunichst durch verschiedene Messungen der Wirkungsquerschnitte.
Es wurden die relativen Ionenproduktionsraten nach Kieffer und Dunn| (1966) fiir alle
folgenden Studien ausgewihlt. Diese beriicksichtigen die Wirkungsquerschnitte fiir Ioni-
sation und dissoziative Ionisation von N, und O», dhnlich wie in [Rusch et al.|(1981)), und
schlieBen die Ionisation von O mit ein, jedoch ohne die Normierungsfehler aus Jones und
Rees|(1973)), die in Sinnhuber et al.| (2012) iibernommen wurden.

Bei Wechselwirkung von Photonen mit den Bestandteilen der Atmosphire spielt die Wel-
lenldnge der einfallenden Quanten eine entscheidende Rolle; je nach Photonenenergie
werden bestimmte Wechselwirkungen erst erméoglicht. In Tabelle [3.2]sind einige typische
Wechselwirkungsvorgdnge mit den dazugehorigen Energien und Wellenldngen aufgelis-
tet. Die wellenldngenabhingigen Wirkungsquerschnitte fiir Ionisation und Dissoziation
durch kurzwellige (< 105nm) Sonnenstrahlung werden beispielsweise in Solomon und
Qian| (2005)) diskutiert, in Abschnitt[3.2) wird niher auf die Auswirkungen eingegangen.
Eine Abhingigkeit der Wechselwirkungsprozesse von der Teilchenenergie ist analog zur
Strahlung gegeben (Porter er al.l [1976). Diese wird in aktuellen Modellen und auch in
dieser Arbeit jedoch nicht beriicksichtigt, da die Teilchenenergie (auch von Sekundirteil-
chen) in praktisch allen Fillen hinreichend hoch ist, um alle Prozesse zu ermdéglichen,
woraus eine feste Verteilung der betreffenden Wahrscheinlichkeiten folgt. Auerdem 16st
die Berechnung der lonisationsraten die geringen Bewegungsenergien von einigen zehn
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3 Produktion von NO, durch Teilchen- und Strahlungseinfluss

Tabelle 3.1: Relative Produktionsraten fiir direkte lonenproduktion
Ion Rusch J&R Sinnh K&D
Ny 0.67-[N2J/Or  0.61-[N;]/Or  0.46-[N>]/Os  0.68-[N,]/Ok
N* 021:[N2J/Or  0.15-[No]/Qir ~ 0.14-[N2]/Os  0.22-[Na]/Qk
Of 0.67:[05]/Qr  0.67:[02]/Qr  0.67-[05]/Qs  0.67-[02]/0x
O 0.33-[02]/Or  0.33-[02]/Ok  0.33-[02]/0s  0.33:-]0]/Qx
+0.37- [0]/Qjr  +0.37- [0]/Qs +0.56- [O]/Qk
Produzierte Gesamtladung
Or = 0.88:[Ny]+1.00-[O;]

e e e

Or = 0.76-[Na]+1.00-[05] +0.37-[O]
Os = 0.60-[Ny]+1.00-[05]+0.37-[O]
Ok = 0.90-[Ny]+1.00-[0s]+0.56-[O]

Referenzen: Rusch =Rusch ef al.|(1981), J&R =Jones und Rees| (1973)), Sinnh =|Sinnhu-
ber et al.|(2012)), K&D =|Kieffer und Dunn| (1966). Tabelle aus Nieder ef al.| (2014).

Tabelle 3.2: Photoreaktionen und ungefihre Wellenlingenschwellwerte, nach [Solomon
und Qian| (2005)

Oz+hv—>O;—|—e_ 12eV  100nm
O, +hv —+0"4+0+e~ 19eV  65mm
Ny +hv — N +e” 17eV 75nm

Ny, +hv -+ Nt +N+e” 39eV  32nm

Elektronenvolt, bei denen unterschiedliche Wahrscheinlichkeiten der verschiedenen Pro-
zesse eine Rolle spielen, nicht auf.

Durch den Einfluss von Teilchen und Strahlung kann die Zusammensetzung der Atmos-
phére dauerhaft verindert werden. Dies betrifft insbesondere die Bildung von NO, (N +
NO + NO,); einerseits kann atomarer Stickstoff direkt durch Dissoziationsprozesse ge-
bildet werden, andererseits fithren Folgereaktionen, an denen die primédren Produkte des
Teilchen- und Strahlungseinflusses beteiligt sind, zur Bildung von N und NO. NO, ent-
steht aus NO bei Reaktion mit Ozon und wird durch Photolyse wieder zersetzt. Beispiele
fiir die Bildung von NO sind die Einzelreaktion

N(D)4+0; - NO+0 (3.1)

oder eine Reaktionskette wie
Ny +0, = NO"+0 (3.2)
NO"+e~ = N(*D)+0 (3.3)

und anschlieBender Reaktion 3.11
Reaktionen, an denen mindestens ein geladenes oder angeregtes Edukt beteiligt ist, lau-
fen in der Regel bedeutend schneller ab als solche, in denen ausschlielich neutrale Stoffe
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3.1 Produktion von NO, und Ionenchemie

Tabelle 3.3: Vergleich von NO,-Produktionsratenkoeffizienten

Quelle Direkt Effektiv. NO pro NO,
Porter, 1 MeV 1.044 0.48
Porter, asympt. 1.1

Rusch 0.8-1.21 1.2-1.61 0.8
Rusch, Korrektur 0.84 -1.53 1.24-1.93

Jackman 1.25 0.55
Sinnhuber, UBIC 0.985 0.5
UBIC, diese Arbeit 1.1 s. Abschnitt 0.48

Direkte und effektive NO,-Produktion pro Ionenpaar aus verschiedenen Quellen (Porter
= Porter et al.| (1976); Rusch = Rusch ef al.| (1981); Jackman = Jackman ef al.| (1980);
Sinnhuber = Sinnhuber et al.| (2012)) sowie Aufteilung von NO pro NO, in der direkten
Produktion. Ratenkoeffizienten in 1 pro Ionenpaar, NO pro NO, dimensionslos. Aus den
in Rusch et al.| (1981) angegebenen Werten fiir die Wirkungsquerschnitte oy und op zur
Berechnung der direkten Produktion P;(N) werden die hier gezeigten Werte gewonnen.
Hohenabhingigkeit wird in keiner bisherigen Veroffentlichung angegeben. Tabelle nach
Nieder et al.|(2014).

reagieren. So ist beispielsweise Reaktion [3.1] auch mit atomarem Stickstoff im Grundzu-
stand moglich, lauft jedoch bedeutend langsamer ab als mit N(°D) (Rees, 1989; Sander
et al.l[2011)).

Der Beitrag der ionischen Reaktionspfade wird in|Nieder ef al. (2014) erstmals detailliert
untersucht und in Abschnitt[3.1.1] diskutiert. Hierbei wird unterschieden zwischen der di-
rekten Produktion von NO, (durch Dissoziation und die unmittelbar ablaufende Reaktion
3.1), der indirekten Produktion durch eine oder mehrere Folgereaktionen, und der effek-
tiven Produktion, die sich als Summe der beiden erstgenannten berechnet.

Ergebnisse bisheriger Studien zu den NO,-Produktionsratenkoeffizienten sind in Tabelle
[3.3] aufgelistet. Die Produktionsratenkoeffizienten geben an, welche Menge an NOx im
Mittel je gebildetem Primérionenpaar entsteht.

Die Unterscheidung zwischen der Produktion von N und NO ist wichtig, da atomarer
Stickstoff sowohl zur Bildung als auch zum Abbau von NO beitragen kann. Fiir die Bil-
dung ist die Reaktion

N(*S)4+0; = NO+0 (3.4)
verantwortlich, fiir den Abbau von NO die Reaktion
N(*S) +NO — N, +O. (3.5)

Ausschlaggebend dafiir, welche Reaktion bevorzugt ablduft, ist neben den Stoffkonzen-
trationen auch die Temperatur (Dobbin et al., 2006). Bei hohen Temperaturen, wie sie
in der Thermosphire herrschen, macht Reaktion [3.4] einen zunehmenden Anteil aus. Bei
niedrigeren Temperaturen in darunterliegenden Hohen verursacht vermehrte Bildung von
N(*S) also einen Abbau von NO,.
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3 Produktion von NO, durch Teilchen- und Strahlungseinfluss

1.25 vs UBIC NO per NO, N(D) + O --> N(*S) + O
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Abbildung 3.1: Ergebnisse der Vorstudien mit dem Ionenchemiemodell UBIC. Links: Ho-
henprofil der effektiven NOx-Produktionsrate, normiert auf die Ionisati-
onsrate. Zum Vergleich ist die konstante Produktion von 1,25 pro Ionen-
paar mit eingezeichnet. Mitte: Verhéltnis zwischen produziertem NO und
produziertem NOx als Hohenprofil. Das Verhiltnis ist fiir neutrale Folge-
reaktionen wichtig. Rechts: Hohenprofil der Reaktion die fiir die Ab-
nahme des NO-Anteils mit der Hohe verantwortlich ist. Abbildung nach
Nieder et al.| (2014).

In Abbildung [3.1] (links) sind NO,-Produktionsraten gezeigt, die sich in einem Referenz-
lauf des eindimensionalen Chemiemodells mit expliziter lonenchemie ergeben. Hierbei
wird in UBIC immer eine direkte Produktionsrate von 1,1 NO, pro Ionenpaar verwendet;
die zunehmende Bedeutung der indirekten Produktion durch Folgereaktionen mit zuneh-
mender Hohe ist in den Endergebnissen der UBIC-Berechnungen klar erkennbar. Dieser
Beitrag steigt von etwa 0,15 pro Ionenpaar in der Stratosphire bis hin zu 0,85 pro Ionen-
paar in der Thermosphire. Mit zunehmender Hohe geht deswegen die Ubereinstimmung
mit den konstanten Produktionsratenkoeffizienten zuriick.

In Abbildung (Mitte) ist das Verhiltnis zwischen produziertem NO und produzier-
tem NO, fiir denselben Zeitpunkt im Referenzlauf gezeigt. Der Grund fiir die deutliche
Abnahme der Produktion von NO ist die Reaktion

N(’D)+0 — N(*S) +0, (3.6)

die aufgrund der starken Zunahme des Gehalts an atomarem Sauerstoff mit zunehmender
Hohe wichtiger wird (Abbildung rechts).

3.1.1 Abhangigkeit der NO,-Produktion vom Zustand der
Atmosphare

Bereits mit Kenntnis weniger Reaktionspfade zur Bildung von N und NO ist klar, dass
die zu erwartende Menge von dufleren Parametern abhéngt. Dazu zédhlen insbesondere die
Konzentrationen der an den Reaktionen beteiligten Stoffe selbst und die Temperatur der
reagierenden Gase. Zur Untersuchung des Einflusses verdnderlicher Parameter wurden
Vorstudien durchgefiihrt, in denen in einem wiederkehrenden Szenario jeweils ein Para-
meter verdndert wurde. Die Simulation wird mit einem eindimensionalen Chemiemodell
durchgefiihrt, welches das Ionenchemiemodell UBIC aufruft. Der Simulationszeitraum
enthilt das solare Protonenereignis von Oktober/November 2003. Verglichen wird in den
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3.1 Produktion von NO, und Ionenchemie

Studien die effektive Produktionsrate von NO,, normiert auf die lonenpaarproduktionsra-
te. Diese Werte werden als Produktionsratenkoeffizienten bezeichnet.

Abhangigkeit von atomarem Sauerstoff

In Abbildung sind die Ergebnisse zweier solcher Vorstudien gezeigt und die jeweili-
gen Kausalzusammenhinge dargestellt. Die Variation des Volumenmischungsverhiltnis-
ses von atomarem Sauerstoff beeinflusst die NO,-Produktionsratenkoeffizienten in Hohen
oberhalb von 80km (Abbildung[3.2] oben links). Eine Erhchung des Gehalts an atomarem
Sauerstoff der Atmosphére hat einen hoheren NO,-Produktionsratenkoeffizienten zur Fol-
ge; umgekehrt fiihrt eine Verringerung des O-Anteils zu geringerer NO,-Produktion ver-
glichen mit den Ergebnissen des Originaldurchlaufs (der mit Spurenstoffkonzentrationen
aus WACCM-Ergebnissen ohne Verdnderung initialisiert ist). Die Hohenbeschrinkung
des Effekts ist Folge der generellen Verfiigbarkeit von atomarem Sauerstoff; diese ist un-
terhalb von etwa 80km sehr gering, das Volumenmischungsverhiltnis fallt im Originals-
zenario von > 1073 in 85km Hohe bis auf 10> auf 75km Hohe ab. Ausschlaggebend fiir
den Zusammenhang mit den NO,-Produktionsratenkoeffizienten sind insbesondere zwei
Reaktionen, die zur NO,-Bildung beitragen; erstens

Nj +0 — NO* +N(*D) (3.7)

die NO iiber die unmittelbare Weiterreaktion von N(?D) durch [3.1|erzeugt und zusitzlich
iiber die mogliche Rekombination von NO™ durch und anschlieBender Reaktion
und zweitens iliber die Reaktion

O™ +N; = NOT +N(*S) (3.8)

die bei zunehmender Verfiigbarkeit von O durch die damit einhergehende Zunahme der
Produktion von O™ hiufiger abliuft. Fiir Reaktion ist der typische Beitrag zur NO,-
Produktion im Originalszenario in Abbildung [3.2] (oben rechts) gezeigt.

Abhéngigkeit von Wasserdampf

Der Einfluss verdnderlicher Mengen an Wasserdampf auf die NO,-Produktionsratenkoef-
fizienten wurde in einer weiteren Vorstudie untersucht. Wie in Abbildung[3.2](unten links)
gezeigt ist, hat eine Abnahme des Wasserdampfgehalts groB3ere NO,-Produktionsratenko-
effizienten zur Folge. Der Effekt ist auf Hohen zwischen ungefidhr 50km und etwa 65km
beschrinkt. Der Effekt und seine Hohenbeschrinkung erkldren sich durch den Anteil an
Wasserclusterionen X (H0),, an der Gesamtladung. Im Originalszenario akkumulieren
Wasserclusterionen die gesamte positive Ladung zwischen 40km und 65km Hohe; steht
weniger Wasser zur Verfiigung, werden zunehmend NO™-Ionen gebildet, wodurch Pro-
duktion von N und NO durch Rekombination analog Reaktion oder mit negativen
Tonen stattfindet, also

NOT +X~ — NO+X. (3.9)

39
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Abbildung 3.2: Hohenprofile zur Veranschaulichung der Variation des NO,-Produktions-

40

ratenkoeffizienten. In der linken Spalte ist der Koeffizient als Funktion
der Hohe gezeigt, wie er aus Modellstudien mit dem Ionenchemiemodell
UBIC wihrend des solaren Protonenereignisses von Oktober/November
2003 erhalten wird. Oben links ist zusétzlich zum Originalszenario (griin)
noch die Veridnderung des Koeffizienten bei verringertem (blau: 1/2, 1/4,
1/8, 1/16) oder erhohtem (rot: 2-, 4-, 8-, 16-fachem) Gehalt von atomarem
Sauerstoff dargestellt. Oben rechts ist ein Hohenprofil von Reaktion
entsprechend dem Originalszenario, gezeigt. Sie stellt einen wesentlichen
Grund fiir den charakteristischen Hohenverlauf des Koeffizienten und fiir
dessen Abhidngigkeit vom Volumenmischungsverhiltnis von atomarem
Sauerstoff dar. Unten links: Hohenprofil des NO,-Produktionsratenkoef-
fizienten im Originalszenario (griin) und fiir Modellldufe mit verringer-
tem Wassergehalt (1/4, 1/16, 1/64, 1/256: dunkelblau...hellblau). Unten
rechts: Ionenverteilung von NO™"-ionen und Wasserclusterionen im Ori-
ginalszenario (1) und fiir verringerten Wassergehalt (1/256, 2). Die lonen-
verteilung ist der wesentliche Grund fiir die Abhingigkeit des NO,-Pro-
duktionsratenkoeffizienten vom Volumenmischungsverhiltnis von Was-
ser. Abbildung nach Nieder et al.| (2014).



3.1 Produktion von NO, und Ionenchemie

Tabelle 3.4: Wertebereiche fiir die sieben Parameter, von denen der NO,-Produktionsra-
tenkoeffizient abhiingt. Tabelle aus |Nieder et al.|(2014).
Index 0] NO N H,O Temp Rho IONR
K 1/cm? 1/cm?’s

1 1.00(-12) 4.00(-15) 5.00(-13) 1.00(-10) 80  2.00(+9) 5.00(+0)
2 6.46(-9) 4.00(-11) 8.00(-10) 1.82(-9) 140 2.00(+10) 1.00(+2)
3 4.00(-8) 1.13(-9) 2.53(-8) 3.31(-8) 200 2.00(+11) 2.00(+3)
4 248(-7) 3.17(-8) 8.00(-7) 6.03(-7) 260 2.00(+12) 4.00(+4)
5 1.53(-6) 894(-7) 2.53(-5) 1.10(-5) 320 2.00(+13)

6 9.48(-6) 2.52(-5) 8.00(-4) 2.00(-4) 380 2.00(+14)

7 5.87(-5) 7.10(-4) 440  2.00(+15)

8 3.63(-4) 2.00(-2) 500  2.00(+16)

9 2.25(- 3) 560  2.00(+17)

10 1.39(- 2) 620  2.00(+18)

11 1.60(- 1) 680

12 3.00(- 1) 740

Die Ionenkonzentrationen fiir das Originalszenario und eines mit reduziertem Wasserge-
halt sind in Abbildung[3.2](unten rechts) gezeigt.

Abhangigkeit von weiteren Parametern

Um weitere Zusammenhédnge mit dem Zustand der Atmosphire zu finden, kann die Me-
thode technisch optimiert werden. Dazu wird das Ionenchemiemodell immer fiir jeweils
eine einzelne Berechnung mit einem gegebenen Zustand der Atmosphire aufgerufen, und
gibt die in diesem Fall resultierenden NO,-Produktionsratenkoeffizienten zurtick. Auf die-
se Weise lassen sich mit iiberschaubarem Rechenaufwand viele verschiedene Parameter-
kombinationen untersuchen.

Untersucht wurde die Verdnderung der NO,-Produktionsrate durch Variation der folgen-
den Parameter im simulierten Atmosphédrensegment:

e Dichte der Luft

e Temperatur der Luft

e Volumenmischungsverhéltnis von atomarem Sauerstoff
e Volumenmischungsverhiltnis von NO

e Volumenmischungsverhiltnis von atomarem Stickstoff
e Volumenmischungsverhiltnis von Wasserdampf

e Jonisationsrate.

Fiir diese Parameter wurden jeweils physikalisch sinnvolle Wertebereiche und darin meh-
rere diskrete Werte festgelegt, fiir die jeweils die Berechnungen der Produktionsratenko-
effizienten durchgefiihrt werden. Diese Werte sind in Tabelle [3.4] dargestellt. Insgesamt
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3 Produktion von NO, durch Teilchen- und Strahlungseinfluss

ergeben sich mit dieser Konfiguration 12-8-6-6-12-10-4 = 1658880 Kombinationen
der Parameter.

Einige exemplarische grafische Darstellungen der Verdnderung der Produktionsratenko-
effizienten mit verschiedenen Parametern sind in Abbildung [3.3| gezeigt. Parameterkom-
binationen, die in der Atmosphire nicht vorkommen, sind dabei ausgelassen. Ermittelt
werden die entsprechenden Kombinationen durch Analyse von Modelldaten (3dCTM,
WACCM; Modelllaufe mit dem 3dCTM werden in Kapitel 4| beschrieben).

In Abbildung [3.3] (oben links) wird die Abhdngigkeit des NO,-Produktionsratenkoeffi-
zienten vom Wassergehalt und vom NO-Gehalt der Atmosphire veranschaulicht. Den
anderen Parametern sind dabei feste Werte zugeordnet, die anhand des dazugehorigen In-
dex’ aus der Bildiiberschrift und aus Tabelle [3.4] ersehen werden konnen. Die Reihenfol-
ge der Parameter in der Bildiiberschrift ist Ionisationsrate, Dichte, Temperatur, VMR(O),
VMR(NO), VMR(N), VMR(H20). Zunichst wird deutlich, dass der NO,-Produktionsra-
tenkoeffizient sowohl vom Volumenmischungsverhiltnis von NO (y-Achse) als auch vom
Volumenmischungsverhiltnis von Wasser (x-Achse) abhingt. Desweiteren ist erkennbar,
dass die Verdnderung des NO,-Produktionsratenkoeffizienten mit den beiden Parametern
nicht unabhéngig voneinander gegeben ist, sondern vielmehr die Variation mit dem Was-
serdampfgehalt ihrerseits vom NO-Gehalt der Atmosphére abhingt.

In Abbildung[3.3|(oben rechts) ist das gleiche Szenario wie in Abbildung|[3.3|(oben links)
dargestellt, lediglich die Ionisationsrate ist verschieden und betrigt hier 100 ﬁ anstatt

5 Cr;3s. Die Variation des NO,-Produktionsratenkoeffizienten ist qualitativ gleich wie im
verwandten Szenario, die Amplitude der Verdnderung fillt hier jedoch geringer aus. Die-
ser Zusammenhang kann fiir viele Parameterkombinationen beobachtet werden und ist
Sattigungseffekten der Ionen in der geladenen Atmosphire zuzurechen; die direkte Pro-
duktion von NO und N fillt dann im Vergleich stirker ins Gewicht.

In Abbildung [3.3] (Mitte links) ist die Verdnderung des NO,-Produktionsratenkoeffizien-
ten mit Dichte und Temperatur bei sonst gleichbleibenden Bedingungen zu sehen. Auch
in diesem Schaubild wird deutlich, dass die Verinderung des Koeffizienten von beiden
Parametern gleichzeitig abhiingt.

Die Variation des Koeffizienten mit Gehalt an atomarem Sauerstoff und N (4S) (Abbil-
dung [3.3] Mitte rechts) zeigt im gewihlten Szenario eine nur geringfiigige Abhingigkeit
von N (4S) und den stark ansteigenden Produktionsratenkoeffizienten fiir Situationen, in
denen Sauerstoff fast ausschlieBlich in atomarer Form vorliegt.

Die Veranschaulichung der Abhéngigkeit des NO,-Produktionsratenkoeffizienten vom
Volumenmischungsverhiltnis von atomarem Sauerstoff und der Dichte der Modellatmo-
sphire (Abbildung[3.3] unten links) zeigt, dass der Koeffizient nicht direkt von der Dichte
des atomaren Sauerstoffs abhédngt; wire dies der Fall, wiirden gleiche Koeffizienten auf
Diagonalen von oben rechts nach unten links vorliegen (entsprechend einem gleichblei-
benden Produkt aus Luftdichte und Mischungsverhiltnis, welches der Dichte des ato-
maren Sauerstoffs entspricht), was in der Abbildung jedoch nicht zu erkennen ist. Des-
weiteren ist bemerkenswert, wie bei niedrigem VMR(O) (Index 2) der Koeffizient mit
zunehmender Dichte erst ansteigt (Index 8) und dann zu noch hoheren Dichten wieder
abfillt. Dies ist auf Sittigungseffekte der Ionisation bei hohen Dichten zuriickzufiihren.
Die Veranschaulichung des NO,-Produktionsratenkoeffizienten in Abhéngigkeit vom Vo-
lumenmischungsverhéltnis von Wasser und der Dichte der Atmosphire (Abbildung
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3.1 Produktion von NO, und Ionenchemie

unten rechts) zeigt erneut keine Abhingigkeit von der Dichte von Wasser; aulerdem ist
auch hier die Abhéngigkeit nicht durch zwei unabhingige Funktionen (eine fiir Wasser,
eine fiir die Dichte) darstellbar.

Insgesamt ist aus den Veranschaulichungen in Abbildung[3.3|zu erkennen, dass wechseln-
de atmosphirische Bedingungen deutliche Auswirkungen auf die Produktion von NO,
durch Teilchenniederschlag haben konnen.

3.1.2 Technische Umsetzung von lonenchemiemodellierung in
3d-Modellen

Aus den Vorstudien in Abschnitt hat sich ergeben, dass die effektive Produktion von
NO, vom Zustand der Atmosphire abhédngt. Um dieses Ergebnis in Modellrechnungen
mit dreidimensionalen Chemietransportmodellen zu beriicksichtigen, ist es notig, die Pro-
duktionsrate fiir jede Modellbox getrennt zu berechnen. Bedingt durch die Komplexitit
des Ionenchemiemodells ist jedoch der Ansatz, die volle Ionenchemie im dreidimensio-
nalen Modell mitberechnen zu lassen, aufgrund der begrenzten Rechenkapazititen ausge-
schlossen.

Es bietet sich daher an, die Variation des Produktionsratenkoeffizienten zu beriicksichti-
gen, indem zu jeder in Tabelle [3.4] dargestellten relevanten Parameterkombination die ef-
fektive NO,-Produktionsrate in einer Datenbank gespeichert wird, aus der mit geringem
Aufwand zum aktuellen Zustand der Atmosphére in jeder Modellbox der Wert des Pro-
duktionsratenkoeffizienten ausgelesen werden kann. Um dabei auch die Verteilung von
NO, auf N und NO zu beriicksichtigen, werden zwei solcher Datenbanken erstellt; eine
fiir die Produktion von N je Ionenpaar und eine fiir die Produktion von NO je Ionenpaar.
Beim Auslesen der Datenbanken in Modelllaufen wird fiir jede Modellbox der Zustand
der Atmosphire in eine Kombination der Indexwerte aus Tabelle [3.4] umgewandelt, wo-
bei zwischen den diskreten Werten der Parameter logarithmisch interpoliert wird (mit
Ausnahme der Temperatur) und Dezimalwerte erhalten bleiben. Mit der so erhaltenen
Index-Kombination wird eine lineare Interpolation in sieben Dimensionen durchgefiihrt,
d.h. es werden 128 benachbarte Werte aus der Datenbank mit verschiedenen Gewichtun-
gen beriicksichtigt. Die Gewichtung ergibt sich dabei aus der Multiplikation aller sieben
Abstinde d auf der durch die Indizes vorgegebenen Skala zu den jeweils benachbarten Pa-
rameterwerten, fiir die die expliziten Berechnungen vorliegen, wobei Werte mit groerem
Abstand weniger beriicksichtigt werden:

W:H(l —d(x;)) (3.10)

mit X = [Rjon, P, T, VMR(H,0), VMR(O), VMR(NO),VMR(N)]. Um zu testen, inwie-
weit diese Methode die Ergebnisse der Berechnungen mit voller Ionenchemie direkt im
Modelllauf reproduzieren kann, kann sie auch in das eindimensionale Chemiemodell im-
plementiert werden, welches den direkten Vergleich ermdglicht. Ergebnisse dieser Ver-
gleichsstudien werden in Abschnitt [3.3.T|erldutert.
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Abbildung 3.3: Schaubilder zur Abhingigkeit des NO,-Produktionsratenkoeffizienten
von verschiedenen atmosphérischen Parametern. Die Parameter sind je-
weils iiber einen Index definiert, der in Tabelle [3.4] den Werten der Pa-
rameter zugeordnet ist. In den Uberschriften der Schaubilder ist der Zu-
stand der Atmosphére iiber die Indexfolge Ionisationsrate, Dichte, Tem-
peratur, VMR(O), VMR(NO), VMR(N) und VMR(H20O) definiert, wobei
jeweils zwei der Parameter variieren und die resultierenden Produktions-
ratenkoeffizienten anhand der Farbskala in 1 pro Ionenpaar dargestellt
sind. Parameterkombinationen, die unter realistischen Bedingungen nicht
vorkommen, sind ausgelassen. Oben links: Variation von VMR(NO) und
VMR(H20) bei sonst unveridnderten Bedingungen. Oben rechts: gleich
wie oben links, jedoch bei hoherer Ionisationsrate. Mitte links: Varia-
tion von Dichte und Temperatur der Atmosphére. Mitte rechts: Variati-

on von VMR(O) und VMR(N (48)). Unten links: Variation von Dichte

der Atmosphire und VMR(O). Unten rechts: Variation von Dichte und
VMR(H20). Abbildung aus Nieder et al. (2014).

44



3.2 Beriicksichtigung von Photoionisation

lonization rates

140

120}
100}

8of

Altitude [km]

60 -

40L . . . ]
10" 10? 10° 10* 10°
Rate in 1/cm®/s

Abbildung 3.4: Vergleich verschiedener Ionisationsquellen im Hohenprofil, in 71 Grad
nordlicher Breite. Rot Protonen wihrend des Halloween-SPEs, Blau Pho-
toionisation bei hochstehender Sonne (Zenitwinkel 20 Grad), Griin Au-
roraelektronen (permanente Ionisation).

3.2 Bericksichtigung von Photoionisation

3.2.1 Vergleich verschiedener Quellen von lonisation

Neben Teilchenniederschlag durch die Aurora, geomagnetische Stiirme oder solare Proto-
nenereignisse ist Photoionisation eine wichtige Quelle von Ionisation und durch die damit
verbundenen Folgereaktionen auch eine Quelle von NO,. In Abbildung 3.4]sind beispiel-
haft Hohenprofile der aus den verschiedenen Quellen zu erwartenden lonisationsraten ge-
zeigt. Niederschlag von Auroraelektronen ist auf das Aurora-Oval, die geomagnetischen
Breiten zwischen etwa dem 70. und etwa dem 75. Breitengrad (Nord wie Siid) beschriinkt
(Brasseur und Solomon, [1986). Durch Auroraelektronen werden iiber die meiste Zeit kei-
ne hohen Ionisationsraten erreicht (Maximum etwa 100 ﬁ), der Elektronenniederschlag
besteht jedoch fortwihrend in Hohen oberhalb von etwa 100km. Wihrend geomagneti-
scher Stiirme sind allerdings bedeutend hohere Raten von mehreren 1000 ﬁ moglich.
Solare Protonenereignisse erreichen die gesamte Polarregion polwirts von +60° geoma-
gnetischer Breite; sie finden unregelméfig und mit stark schwankender Intensitét statt.
Tonisationsraten bis zu 40000 ﬁ sind moglich, wobei das Maximum der Ionisation in
Hohen um etwa 60km liegt, abhéngig vom Energiespektrum der einfallenden Protonen
(Wissing und Kallenrode, 2009). Photoionisation schlieBlich findet iiber alle Breitengra-
de statt, ausgenommen in der Polarnacht. Besonders in niedrigen Breiten ist die dauer-
hafte Sonneneinstrahlung die einzige Quelle von lonisation in der oberen Mesosphire
und Thermosphire. Die Raten erreichen mehrere 1000 ﬁ, Photoionisation ist dabei auf
Hohen oberhalb von etwa 90km beschrinkt (Solomon und Qianl, [2005)).
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Abbildung 3.5: Produktion von Primérionen und atomarem Stickstoff durch Photoioni-
sation. Die Hohenprofile stellen O; (rot), O (orange), N;r (blau, dick),
N (blau, diinn) und N(4S) (hellblau) dar. Die beiden oberen Schaubilder
zeigen die Ionisationsraten fiir solares Minimum (Fo7 = 70, 90-Tage-
Mittelwert (F1o7) = 70), die unteren fiir solares Maximum (Fy¢7 = 220,
(F10.7) = 180). In den linken Bildern sind Ergebnisse fiir hochstehende
Sonne (im Zenit) gezeigt, rechts fiir tiefstehende Sonne (Zenitwinkel =
80 Grad).

3.2.2 lonenproduktion durch Photoionisation

Um die Photoionisation genauer zu untersuchen, wird ein parametrisiertes Sonnenspek-
trum im extremen UV mit A < 105nm verwendet (Solomon und Qian, 2005), welches
in Bezug auf Photoionisation und -dissoziation nur wenig bedeutende Unterschiede zu
hochaufgelosten Spektren zeigt. Das Eindringen der Sonnenstrahlung in die Atmosphire
wird in der Modellrechnung mit einem einfachen Lambert-Beer-Gesetz beschrieben:

I(A,z1) =1(4,20) exp( ZG] /cos(a)) (3.11)

wobei I die Strahlungsintensitit (z.B. in Photonen je cm? und Sekunde) fiir jeden diskre-
ten Wellenldngenbereich (mit mittlerer Wellenldnge A) in Abhingigkeit von der Hohe z ist
(vergleiche (Solomon und Qian, 2005)), o den wellenldngenabhingigen Wirkungsquer-
schnitt fiir Absorption bezeichnet (fiir verschiedene Absorptionsmedien j, z.B. N», O,
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und O), N; die Siulendichte der Absorptionsmedien und & den Sonnenzenitwinkel. Aus
der Absorption fiir die einzelnen Bestandteile der Atmosphire und der wellenlidngenab-
hingigen Wahrscheinlichkeit fiir Ionisation, Dissoziation und dissoziative lonisation kann
dann die Produktionsrate der Primérionen N;’, NT, OQL und O™ berechnet werden. Sekun-
didre Photoelektronen sind in der Parametrisierung von (Solomon und Qian,, 2005)) beriick-
sichtigt. Die Modellatmosphire wird fiir diese Rechnung vereinfachend als planparallel
angenommen, woraus eine unterschitzte Photoionisationsrate bei groen Sonnenzenit-
winkeln resultiert. Diese Abweichung kann aufgrund der ohnehin geringen Photoionisa-
tionsrate in diesem Fall jedoch in der Gesamtbetrachtung vernachléssigt werden.

In Abbildung [3.5]sind Hohenprofile der relativen Ionenverteilung fiir Photoionisation ge-
zeigt. Bei hoher Sonnenaktivit'at, hier beispielsweise bei einem solaren Radioflussindex

von Fjg7 = 220 102 2H , und der Sonne im Zenit werden die hochsten Ionisationsraten
erreicht. Im gezeigten Beispiel in Abbildung [3.5] (oben links) werden etwa 8000 Ionisa-
tionen pro Kubikzentimeter und Sekunde in 100km Hohe erreicht, wovon jeweils knapp
die Hilfte auf die Bildung von OJr Ionen und O*-Ionen entfillt, einige hundert pro Ku-
bikzentimeter und Sekunde auf dle Bildung von NJr und etwa 200 5 je auf N* und

N(*S). Diese Verteilung verindert sich deuthch mit der Hohe: In 150km Hohe werden
vor allem O™ und N+ (Jeweils 3000 —- 3 ) produziert, desweiteren atomarer Stickstoff

(2000 ) und O™ (etwas iiber 1000 ) Unterhalb von etwa 90km findet praktisch
keine Phot01omsat1on mehr statt.

Bei flacher Sonneneinstrahlung verlingert sich der Lichtweg durch die Atmosphire bis
zum Erreichen der jeweiligen Hohe. Durch die damit einhergehende Absorption verrin-
gern sich die in der unteren Thermosphire erreichten Ionisationsraten (Abbildung
oben rechts). Bei einem Sonnenzenitwinkel von 80 Grad betrédgt die maximale Ionisati-
onsrate noch etwa 1000 —5 in 110km Hohe, wiederum je zur Hilfte auf die Produktion

von O+ und O verteilt. Dle Verteilung als Funktion der Hohe dndert sich wegen des gro-
Beren Absorptionsweges dahingehend, dass in etwa die gleichen Verteilungen wie unter
senkrechter Einstrahlung erreicht werden, jedoch jeweils in groerer Hohe. Beispielswei-
se dhnelt die relative Ionenverteilung in 150km Hoéhe, bei 80 Grad Sonnenzenitwinkel,
stark der relativen Verteilung, die unter senkrechter Einstrahlung in 120km Hohe erreicht
wird, bei insgesamt geringerer Ionisationsrate (Abbildung|[3.5|oben rechts und oben links).
Bei geringer Sonnenaktivitit wird gegeniiber hoher Aktivitit eine insgesamt verringerte
Photoionisationsrate erzeugt (Abbildung - 3.5|unten links und unten rechts), im gezeigten

Beispiel bei Fig7 =70 102 T, W etwa 4000 . Die relative Verteilung @hnelt dabei sehr
stark derjenigen bei hoher Sonnenakt1v1tat Glelches gilt fiir die Photoionisation unter 80
Grad Sonnenzenitwinkel und geringer Sonnenaktivitéit (Abbildung [3.5] unten rechts), die
eine maximale Gesamtionisationsrate von etwa 400 — - 3 zur Folge hat.

3.2.3 Parametrisierung der NO,-Produktion durch
Photoionisation

Da Photoionisation genau wie lonisation durch Teilchenniederschlag zur Bildung von
NO fiihren kann, ist eine Beriicksichtigung in Simulationen mit Chemietransportmodel-
len von Bedeutung. Hierzu muss jedoch die Verteilung der Primérionen besonders be-
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trachtet werden; sie unterscheidet sich bedeutend von derjenigen, die bei Teilchennie-
derschlag erreicht wird (siehe auch Tabelle und Abschnitt [3.2.2). Zusitzlich hingt
die Primirionenverteilung bei Photoionisation vom Sonnenzenitwinkel und von der Son-
nenaktivitdt ab, welche sich laufend @ndern, wodurch sich stindig wechselnde relative
Hiufigkeiten der Ionen ergeben. Die indirekte NO,-Produktion hingt mageblich von der
Verteilung der produzierten lonen ab; so tragen N;r -Ionen durch die mogliche Weiterreak-
tion zu NO* und N(’D) bedeutend bei. Fiir Sauerstoffionen existieren solche Pfade
nicht; sie konnen aber durch Ladungsaustausch, z.B.

O3 +N; — NJ + 0y, (3.12)

ebenfalls zur NO,-Produktion beitragen. Da aufler dem Ladungstausch (3.12) auch ande-
re Reaktionen ablaufen konnen, die nicht zur NO,-Produktion fiihren, ist der Beitrag von
Sauerstoffionen geringer als der von Stickstoffionen, vor allem N;r . Um den Effekt von
Photoionisation angemessen in der NO,-Bildung zu beriicksichtigen, muss also auch die
relative Hiufigkeit der Primirionen beriicksichtigt werden.

Technisch realisiert wird dies durch weitere Parameter im Datenbanksystem, die die Ver-
teilung der Ionen abbilden. Um Speicherplatzbedarf und Erstellungsrechenzeit der Da-
tenbank gering zu halten, wird die Umsetzung in mehreren Punkten angepasst. Zunichst
geniigt es, wenn die Losung Photoionisation oberhalb von etwa 80km darstellen kann.
Es wird deshalb ein kombiniertes Datenbanksystem erstellt, welches unterhalb von 80km
die Datenbank fiir Teilcheneinfluss verwendet und oberhalb von 80km eine neue Daten-
bank, die die Primirionenverteilung beriicksichtigt. Diese zweite Datenbank muss nur
einen reduzierten Dichtebereich abdecken (sechs statt zehn Werte) und kann aulerdem
darauf verzichten, fiir verschiedene Volumenmischungsverhéltnisse von Wasserdampf die
Produktionsratenkoeffizienten vorzuhalten (ein Wert statt sechs), da oberhalb von 80km
praktisch keine Wasserclusterionen mehr gebildet werden (siche auch Abbildung [3.2).
Durch eine grobere Abstufung der Temperatur (sieben statt zwolf Werte) und den Ver-
zicht auf Stiitzstellen bei sehr kleinen Mischungsverhiltnissen von atomarem Sauerstoff
(acht statt zwolf Werte) wird so insgesamt erreicht, dass die zweite Datenbank vor Be-
riicksichtigung der Ionenverteilung nur noch etwa % der Eintrige der Teilchendatenbank
enthilt.

Die so gewonnenen zusitzlichen Kapazititen werden fiir neue Parameter genutzt. Es wird
dabei der insgesamt mdogliche Bereich der lonenverteilung abgedeckt und als Ionentypen
werden NO*, N*, NJ, O und O einbezogen. Stichprobenartige Untersuchungen zum
Zusammenhang der Ionenverteilung mit den NO,-Produktionsratenkoeffizienten ergaben
nahezu lineare Abhingigkeiten von den einzelnen Ionentypen; es reichen somit wenige
Stiitzstellen fiir die multilineare Interpolation aus. Die neuen Parameter sind in Tabelle
[3.5]aufgefiihrt und ihre Werte angegeben.
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Tabelle 3.5: Neue Parameter fiir Photoionisation

| NO* NF+NJ Ny 05
ndex Tonenpaar N+ +N§r +0+ —0—02+ N+ —Q—Nzr o+ —0—02+
1 0,0 0 0 0
2 0,5 1 1 1

3 1,0

Tabelle 3.6: Vergleich der 1d-Modelllaufzeiten mit verschiedener Berechnung der NO,-
Produktionsratenkoeffizienten

Ansatz Zeitschritt Schwelle CPU-Zeit
UBIC 10735 lem3s~1 > 86400s
red. IC + konst. 10725 10cm 35! 14665
red. IC + konst. 1025 100cm 35! 420s
Datenbank - - 22s
konstant 1.25 - - 22s

Vergleich der CPU-Zeit fiir einen Referenzlauf. Der Zeitschritt bezieht sich auf das Io-
nenchemiemodell, sofern Ionen explizit berechnet werden. Die Schwelle ist derjenige lo-

nisationswert, ab dem explizite lonenchemie berechnet wird (sonst 1.25 pro Ionenpaar).
Tabelle nach |[Nieder et al.| (2014).

3.3 1d-Modellstudien zur parametrisierten
Produktion von NO,

3.3.1 Datenbanklésung und UBIC

Die Bestimmung der NO,-Produktionsratenkoeffizienten aus der vorberechneten Daten-
bank funktioniert mit einem angemessen geringen Rechenzeitbedarf, wie in Tabelle [3.6]
dargestellt ist. Beim Vergleich mit der Berechnung aus reduzierter Ionenchemie ist zu be-
achten, dass in Modellen wie WACCM, die diesen Ansatz wihlen, die Ionen in die Matrix

des Chemiemodells integriert sind und immer mitgerechnet werden. Die relative Rechen-

3 3
zeitzunahme betrigt in diesem Fall m bei n neutralen Stoffen und fiinf Ionen und

ist im Allgemeinen geringer als bei Neuberechnung des Gleichgewichts der geladenen
Atmosphire wie in den Testldufen. Die Mitberechnung der Ionen bringt allerdings neue
Anforderungen an den Zeitschritt mit sich, die zusétzlich beriicksichtigt werden miissen.
Die Genauigkeit der Datenbankmethode ist fiir ihren Nutzen ausschlaggebend. Zur Un-
tersuchung wird die multilineare Interpolation der vorberechneten Produktionsratenko-
effizienten mit direkt im Modelllauf berechneten Ratenkoeffizienten verglichen. Wegen
des Rechenzeitbedarfs werden diese Vergleichsstudien mit dem eindimensionalen Che-
miemodell durchgefiihrt. Simuliert wird ein Zeitraum ab dem 25. Oktober 2003 bis 10.
November 2003, der damit ein grof3es solares Protonenereignis enthélt. Dieses wird iiber
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140 20 140 0.150 140 0.150
1.9 0.135
g 120 e = 120 T oros
X X X
= 100 16 = = 0.090
% 1.5 % % 0.075
2 80 4 2 = 0.060
= 13 = = 0.045
< 60 12 < < 0.030
40 o o000
300 305 310 300 305 310 300 305 310
Day of 2003 Day of 2003 Day of 2003
Branching of R_NO Difference in Branching of R_NO
0.60 0.10
I 056 1 I 0.09
—_ 0.52 —_ — 0.08
£ ] w0 £ o
3 040 f 'H!t o\ 3 0.05
2 036 2 ot A 3 L | 2 0.04
= 032 = ¢ = 0.03
- | : Wmmm,i - |
300 305 310 300 305 310 300 305 310
Day of 2003 Day of 2003 Day of 2003
NOx VMR in ppbv NOx VMR relative difference NOx VMR relative difference
140 100000 140 450 140 4.50
31622 3.92 3.92
T 120 I 0000 120F ] I 338 T 120} I 338
3162 242 2.4
= 100 1000 = 100} _-== 20 = 100} b
3 a6 3 128 8 128
2 80 0 3 8of 1 §o% = 8ot 0%
= 31 = 050 == 0.50
< 60 I 0 < eof 1 Bo% < e0f 8%
3 0.08 0.08
40 I N %
300 305 310 300 305 310 300 305 310
Day of 2003 Day of 2003 Day of 2003

Abbildung 3.6: Vergleich des Ionenchemiemodells UBIC, der Datenbanklosung fiir NO,-
Produktionsratenkoeffizienten, und bisher verwendeter Ansitze mit kon-
stantem Koeffizienten und hohenbeschrinkter vereinfachter Ionenche-
mie am Beispiel des Halloween-SPE 2003. Details zu den Modellstu-
dien im Text. Oben links: NO,-Produktionsratenkoeffizienten im ge-
wihlten Szenario als Funktion von Hohe und Zeit, berechnet mit dem
Ionenchemiemodell UBIC. Oben Mitte: Relative Differenz der NO,-
Produktionsratenkoeffizienten aus UBIC-Berechnungen und denen aus
Verwendung der Datenbankldsung. Oben rechts: Relative Differenz der
NO,-Produktionsratenkoeffizienten aus UBIC-Berechnungen und de-
rer aus Verwendung der konstanten Koeffizienten bis 100km Hohe
und dem vereinfachten lonenchemiemodell dariiber. Mitte links: An-
teil der Produktion von NO an der Produktion von NO, in den Be-
rechnungen mit UBIC. Mitte: Absolute Differenz im NO-Anteil zwi-
schen UBIC und Datenbanklosung. Mitte rechts: Absolute Differenz
im NO-Anteil zwischen UBIC und konstanter Naherung bzw. verein-
fachtem Ionenchemiemodell. Unten links: Volumenmischungsverhilt-
nis von NO, im untersuchten Szenario bei Verwendung der Produk-
tionsratenkoeffizienten von UBIC im eindimensionalen Chemiemodell.
Unten Mitte: Relative Differenz im NO,-Volumenmischungsverhiltnis
zwischen den Ergebnissen mit UBIC-Produktionsratenkoeffizienten und
Datenbank-Produktionsratenkoeffizienten. Unten rechts: Relative Diffe-
renz im NO,-Volumenmischungsverhiltnis zwischen den Ergebnissen
mit UBIC-Produktionsratenkoeffizienten und konstanten Produktionsra-
tenkoeffizienten bzw. denen aus vereinfachter lonenchemie. Abbildung

nach [Nieder et al.| (2014).
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die fiir diesen Zeitraum verfiigbaren AIMOS-Ionisationsraten (Wissing und Kallenrode,
2009) implementiert (siche Abschnitt[2.5]). Abbildung[2.6|zeigt den zeitlichen Verlauf der
verwendeten Ionisationsraten bei 71 Grad nordlicher Breite als Funktion der Hohe, wo
Haupt- und Nebenereignis des SPE klar durch die hohen Ionisationsraten zu erkennen
sind.

Ein weiterer Vergleichslauf wird mit einem stark vereinfachten Ionenchemiemodell, das
oberhalb von 100km Hohe aufgerufen wird und sonst die konstante Ndherung nach Jack-
man et al.| (1980) verwendet, durchgefiihrt. Dies stellt den aktuellen Stand der Technik
dar. Die Ergebnisse sind in Abbildung[3.6] gezeigt.

Das erste Vergleichskriterium sind die NO,-Produktionsratenkoeffizienten, die von den
drei verschiedenen Losungen ausgegeben werden. In Abbildung [3.6|(oben links) sind die
von UBIC berechneten Werte gezeigt. Sie dndern sich im vorliegenden Szenario vor al-
lem mit der Hohe (vergleiche auch Abbildung , vom Betrag her kleinere Anderungen
iiber die Zeit finden ebenfalls statt. Zum Vergleich ist in Abbildung [3.6] (oben mitte) die
relative Differenz |Rygic — Rpg| /Rusic mit den Produktionsratenkoeffizienten Rypyc des
UBIC-Laufs und Rpg des Datenbanklaufs gezeigt. Die relative Differenz betrdgt in den
meisten Berechnungen weniger als drei Prozent; in etwa 90km Hohe, 70km und 55km
Hohe werden zum Teil auch Werte iiber 5 Prozent erreicht, niemals jedoch mehr als 10
Prozent.

Der Vergleich zwischen UBIC und dem stark vereinfachten Ionenchemiemodell in Kom-
bination mit den konstanten Produktionsratenkoeffizienten féllt differenzierter aus. Die
relative Differenz der Produktionsratenkoeffizienten (analog zum Vergleich UBIC - Da-
tenbank) ist in Abbildung [3.6] (oben rechts) gezeigt. Das reduzierte Ionenchemiemodell
wird im Hohenbereich oberhalb vom 100km verwendet; zwischen 100km und 107 km
Hohe betridgt der Unterschied zu UBIC etwa sieben Prozent; oberhalb dieser Hohe ist die
Differenz fiir alle Berechnungen kleiner als 5 Prozent, in den meisten Fillen auch kleiner
als drei Prozent. Unterhalb von 100km Ho6he wird eine konstante NO,-Produktionsrate
von 1,25 pro Ionenpaar angenommen; sie unterscheidet sich im Hohenbereich zwischen
80km und 100km Hohe erheblich von den UBIC-Ergebnissen und Abweichungen von
weniger als 10 Prozent werden nur selten erreicht, aber oft iiber 15 Prozent. Die Differenz
ist dann minimal, wenn die hochsten Ionisationsraten vorliegen (vergleiche Abbildung
und Abschnitt . Die konstante Niherung erreicht ihre beste Ubereinstimung mit
UBIC unterhalb von 65km Ho6he; dort ist die relative Differenz kleiner as dreieinhalb
Prozent.

Das zweite Vergleichskriterium ist das Verhéltnis von produziertem NO zu produziertem
NO,. Dieses Verhiltnis ist wichtig, weil atomarer Stickstoff sowohl NO bilden als auch
abbauen kann (siehe Abschnitt [3.1)). In Abbildung [3.6] (mitte links) ist dieses Verhiltnis
als Ergebnis der UBIC-Rechnung gezeigt. Neben den zeitlichen Anderungen, die teilwei-
se mit den zugrundeliegenden Ionisationsraten korreliert sind, wird das in Abbildung [3.1]
gezeigte Profil des Verhiltnisses iiber weite Teile der Simulation qualitativ erreicht.

In Abbildung (Mitte) ist die absolute Differenz |Bugic — Bpg| der jeweiligen NO-zu-
NO,-Verhiltnisse gezeigt. Unterschiede von mehr als 0,03 treten nur zwischen 70km und
100km Hohe auf; zu den Zeiten hochster Ionisationsraten (vgl. Abbildung wird die
Differenz zusétzlich im Bereich zwischen 80 km und 100km Hohe geringer als etwa 0,02.
Das reduzierte lonenchemiemodell gibt das Verhiltnis zwischen NO und NO, hervorra-
gend wieder (Abbildung [3.6] mitte rechts); oft ist die Abweichung von UBIC praktisch
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null, sonst kleiner als 0,02. Unterhalb von 100km Hohe, im Bereich der konstanten Na-
herung, liegt die Abweichung oft bei Werten um etwa 0,05 und zum Teil auch darunter;
zwischen 80km und 100km Hohe werden jedoch fast durchgehend hohere Abweichungen
erreicht, auch Werte iiber 0,1. Zum Zeitpunkt der groBten Ionisation ist die Abweichung
geringer.

Als drittes Vergleichskriterium wird untersucht, wie sich die verschiedenen NO,-Produk-
tionsratenkoeffizienten auf das im eindimensionalen Chemiemodell erhaltene NO,-Volu-
menmischungsverhiltnis auswirken. Abbildung [3.6] (unten links) zeigt dessen zeitlichen
Verlauf in Abhéngigkeit von der Hohe, wie er unter Verwendung der NO,-Produktionsra-
tenkoeffizienten aus UBIC simuliert wird. Der Beginn des Protonenereignisses ist durch
eine Zunahme des NO,-Volumenmischungsverhiltnisses an Tag 302 in allen Hohen cha-
rakterisiert. Im weiteren Verlauf wird NO, chemisch abgebaut, insbesondere durch pho-
tolytische Aufspaltung in N und O und durch Reaktion [3.5] Das Nebenmaximum des
Protonenereignisses an Tag 308 fiihrt nochmals zu einer kurzfristigen Zunahme des NO,-
Volumenmischungsverhiltnisses.

In Abbildung[3.6|(unten mitte) ist die relative Differenz

[VMR(NO, )ygic — VMR(NO, )pg| /VMR(NO, ) yp;c

gezeigt. Sie betrdgt meistens weniger als 18 Prozent; zwischen 85km und 95km Hohe
und zwischen 102 km und 110km Hohe wird mit Beginn des Protonenereignisses eine bis
zu 50 Prozent grofle Differenz erreicht. Sie ist im Zusamenhang mit der Tatsache, dass
sich das Volumenmischungsverhéltnis von NO, iiber mehrere GroBenordnungen indert
und stark mit der Hohe variiert, als gering einzustufen. Im Gegensatz dazu wird bei Ver-
wendung der konstanten Produktionsratenkoeffizienten das Volumenmischungsverhéltnis
von NO, im Vergleich zum Referenzlauf mit UBIC zwischen 85km und 95 km Hohe um
ein mehrfaches tiberschitzt (Abbildung unten rechts), was nicht mehr als vernach-
lassigbar betrachtet werden kann. Das reduzierte Ionenchemiemodell kann beim NO,-
Volumenmischungsverhiltnis die Ergebnisse von UBIC oberhalb von etwa 105km Ho-
he praktisch ohne Abweichungen reproduzieren. Unterhalb dieser Hohe ergaben sich in
Testldufen teils erhebliche Abweichungen, weshalb hier die reduzierte lonenchemie nicht
verwendet werden kann.

Zusammenfassend ergibt der Vergleich der verschiedenen Methoden zur Bestimung der
NO,-Produktionsratenkoeffizienten, dass in der Thermosphire, oberhalb von etwa 105 km
Hohe, das volle Ionenchemiemodell UBIC, das reduzierte Ionenchemiemodell und die
Datenbank sehr gut iibereinstimmende Ergebnisse liefern; fiir moglichst geringen Re-
chenzeitbedarf ist die Datenbankl6sung vorzuziehen. Zwischen 70km und 105 km Hohe
liefert nur die Datenbanklosung hinreichend gute Ergebnisse bei vertretbarem Rechen-
zeitbedarf. Unterhalb von 70km Hohe ist auch die Verwendung der konstanten Produk-
tionsratenkoeffizienten moglich, mit nur geringen Unterschieden zu UBIC und Daten-
banklosung.

3.3.2 Datenbank fur Photoionisation

Die Datenbankerweiterung fiir Photoionisation wird ebenfalls auf ihre Ubereinstimmung
mit dem vollen Ionenchemiemodell getestet. Hierzu wird ein Szenario im Juli 2000 bei
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Abbildung 3.7: Vergleichsstudie zwischen UBIC und der Datenbankldsung fiir [onisation
aus beliebigen Quellen. Es wird ein Szenario im Juli 2000 mit SPE und
Photoionisation betrachtet. Oben links: Ionisationsrate durch Photoioni-
sation und Protonen. Unten links: NO,-Produktionsratenkoeffizienten aus
Berechnungen von UBIC. Unten rechts: NO,-Produktionsratenkoeffizien-
ten aus der Datenbanklosung. Oben rechts: relative Differenz zwischen
UBIC-Ergebnissen und den Koeffizienten aus der Datenbank.

etwa 70 Grad nordlicher Breite simuliert; es enthélt sowohl ein solares Protonenereignis
als auch tdgliche Photoionisation. Die akkumulierten Ionisationsraten aus beiden Quellen
sind in Abbildung[3.7](oben links) gezeigt. Bis einschlieBlich 13. Juli findet ausschlieBlich
Photoionisation mit nennenswertem Einfluss statt; vom 14. bis 17. Juli findet zusitzlich
ein solares Protonenereignis mit Maximum am 15. Juli statt. In Hohen von etwa 80km bis
95km findet zu Beginn der Simulation und im Anschluss an das Protonenereignis Pho-
toionisation von NO statt.

Der Vergleich von zwei Simulationen, einmal mit voller Ionenchemie und einmal mit
der erweiterten Datenbankosung, ermoglicht, die erweitere Datenbanklosung gleichzeitig
sowohl fiir Photoionisation als auch fiir Teilchenniederschlag zu testen, den sie oberhalb
von etwa 80km weiterhin darstellen soll. Die NO,-Produktionsratenkoeffizienten aus dem
Modelllauf mit voller Ionenchemie sind in Abbildung 3.7 (unten links) gezeigt. Im Mittel
fiihrt Photoionisation zu einer deutlich geringeren NO,-Bildung als Teilchenniederschlag,
was vor allem durch die deutlich seltenere direkte Produktion durch Dissoziation von N»
bedingt ist. Insofern eriibrigt es sich, einen Vergleich mit konstanter Bildungsrate von
1,25 pro Ionenpaar durchzufiihren.

Die mit der erweiterten Datenbanklosung erhaltenen NO,-Produktionsratenkoeffizienten
sind in Abbildung (unten rechts) dargestellt. Es ergibt sich qualitativ eine gute Uber-
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einstimmung mit dem Ionenchemiemodell. Zum quantitativen Vergleich ist in Abbildung
(oben rechts) die relative Differenz |Rygic — Rps| /Rusic mit den Produktionsraten-
koeffizienten Rypic des UBIC-Laufs und Rpg des Datenbanklaufs gezeigt. Die Differenz
ist dabei immer geringer als 5 Prozent, mit Ausnahme der folgenden Situationen:

e Bei stattfindender Photoionisation von NO. Hier ist moglicherweise noch ein Fehler
im Modell zu finden. Der Beitrag ist jedoch insgesamt gering mit hochstens einigen
zehn Photoionisationen pro Kubikzentimeter und Sekunde, siehe auch Abbildung
B.4

e Nachts bei sehr geringer Gesamtionisationsrate. Es ist zu erwarten, dass diese Ab-
weichungen bei geringer lonisation keine wesentlichen Auswirkungen auf die Che-
mie der Atmosphére haben.

e In Hohen zwischen etwa 85km und 95 km bei Teilchenionisation. Hier ist der Grad
der Ubereinstimmung gleich wie bei Verwendung der Datenbankversion ohne Pho-
toionisation (siche auch Abbildung [3.6] oben Mitte). Ein Nachteil durch die zu-
satzlich mogliche Beriicksichtigung von Photoionisation entsteht auch bei starkem
Teilchenniederschlag nicht.

Zusammenfassung

In diesem Kapitel wurde die Produktion von NO, durch Ionisationsprozesse ausgehend
von Teilchenniederschlag und kurzwelliger Strahlung (A 5 105nm) untersucht. Anhand
von Studien mit dem Ionenchemiemodell UBIC wurde gezeigt, dass die NO,-Produk-
tion dabei in etwa proportional zur Ionisationsrate ist, der Proportionalititsfaktor jedoch
vom Zustand der Atmosphire abhédngt. Ausschlaggebend sind Dichte und Temperatur so-
wie die Volumenmischungsverhiltnisse von O, NO, N und H,O. Unter Beriicksichtigung
dieser Parameter zeigt sich eine Abweichung zur bisher meist verwendeten konstanten
Produktion von 1,25 NO, pro Ionenpaar insbesondere in Hohen oberhalb von 80km. Au-
Berdem ergeben sich Abweichungen von der bisher meist ebenfalls konstant angenomme-
nen Aufteilung der Produktion auf N und NO, die aufgrund der verschiedenen méglichen
Folgereaktionen wichtig sind.

Um dreidimensionalen Modellen die Produktionsratenkoeffizienten und die Aufteilung
zwischen N und NO zur Verfiigung zu stellen, wurde eine Datenbanklésung entwickelt.
Diese enthilt vorberechnete Produktionsratenkoeffizienten in Abhéngigkeit des Zustands
der Atmosphire und muss zur Modelllaufzeit lediglich ausgelesen werden. Gegeniiber
konstanter Parametrisierung wird dadurch eine bedeutend realistischere Darstellung der
NO,-Produktion insbesondere oberhalb von 80km Hohe erreicht, und gegeniiber Ionen-
chemiemodellen eine immense Einsparung an Rechenzeit.

Bei der Beriicksichtigung von Photoionisation fillt auBerdem noch eine energieabhéngige
Verteilung der primér entstehenden Ionen ins Gewicht. Eine fiir Photoionisation erweiterte
Datenbank umfasst deswegen auch die Primérionenverteilung. So sind zur gemeinsamen
Beriicksichtigung von Teilchen- und Photoionisation in 3d-Modellen als Eingangsgréfen
die o.g. Zustandsparameter notig sowie die Gesamtionisationsrate und deren Verteilung
auf die Primérionen NJ, N, 07, O" und NO™.
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4 Modellstudien mit dem
dreidimensionalen
Chemietransportmodell

In diesem Kapitel werden Studien mit dem 3dCTM vorgestellt, in denen der zeitliche
Verlauf der chemischen Zusammensetzung der Atmosphéire in drei Dimensionen aufge-
16st und iiber Zeitraume von mehreren Jahren simuliert wird. Das 3dCTM ist in Abschnitt
beschrieben. Zum Einsatz kommen bei den im Folgenden gezeigten Studien auch die
neu entwickelten Module fiir die Produktion von NO, durch Teilchenniederschlag und
durch Photoionisation sowie fiir variable solare Einstrahlung im gesamten Spektrum.
Fiir die genaueren Untersuchungen wurden mehrere verschieden konfigurierte Modelllidu-
fe durchgefiihrt, so dass sich aus deren direktem Vergleich Riickschliisse auf den Einfluss
einzelner Parameter bzw. der technischen Methoden ergeben. Die Konfigurationsmog-
lichkeiten sowie die Auswahl der Modellldufe sind in Tabelle [4.1] dargestellt. So stehen
fiir den Teilcheneinfluss die Moglichkeiten zur Verfiigung, ihn zu ignorieren, nur Proto-
nen zu beriicksichtigen, oder Protonen und Elektronen zu beriicksichtigen; Die Menge
an produziertem NO, durch Teilcheneinfluss kann konstant mit 1,25 NO, pro Ionen-
paar oder variabel aus der Datenbanklosung (siehe Abschnitt festgelegt werden;
NO, aus Photoionisation kann wahlweise mit beriicksichtigt werden oder nicht, und die
Photolysereaktionen in der Berechnung der neutralen Chemie konnen von einem festen
Sonnenspektrum angetrieben werden oder von einem variablen. Von den sich ergebenden
Kombinationen wurden die reprisentativen ausgewihlt (ebenfalls in Tabelle [4.1] darge-
stellt) und analysiert. Es entfallen Kombinationen ohne Teilcheneinfluss, da hier Daten-
bank oder konstante Bildung von NO, nicht von Interesse sind, auBerdem ist aus Griin-
den der Implementierung die Beriicksichtigung von Photoionisation nicht génzlich ohne
Teilchenniederschlag moglich. Weiterhin dient die Verwendung der konstanten NO,-Pro-
duktionsrate lediglich als Kontrolllauf, weshalb keine weiteren Kombinationen jener mit
anderen Konfigurationen zur Analyse benotigt werden. Die Modellldufe, in denen Teil-
chenniederschlag ausschlieBlich durch Protonen einbezogen wird, sind nur zur Bestim-
mung der Einzelbeitrige notig, deswegen entfallen die Kombinationen mit verschiedenen
NO,-Bildungsraten und dem variablen Sonnenspektrum. Alle Liufe starten gemeinsam
am 1. Januar 1999 und werden aus derselben Konfiguration der Atmosphire initialisiert.
Wie der zur Initialisierung verwendete Zustand erzeugt wird, ist in Abschnitt [2.3.6] be-
schrieben.

Der erste Kontrollvergleich betrifft die Produktionsratenkoeffizienten der Bildung von
NO, durch Teilcheneinfluss. Hierzu ist der direkte Vergleich zwischen konstanter Pro-
duktion und Datenbanknutzung bei gleicher Ionisationsrate in Abbildung 1] gezeigt. Die
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Abbildung 4.1: NO,-Volumenmischungsverhiltnis aus 3dCTM-Liufen, gezeigt fiir den
Winter 2003/2004, als Funktion von Héhe und Zeit. Uber Breitengrade
(70-90 Nord) und Lédngengrade ist gemittelt, wobei die Beitridge der ein-
zelnen Modellboxen mit der jeweiligen Gesamtmasse in der Box gewich-
tet werden. Oben: Konfiguration des 3dCTM so, dass NO, durch Teilche-
nionisation gebildet wird, unter Beriicksichtigung des Zustands der At-
mosphire (Modelllauf 16-DB, siche Tabelle {.1)); Unten: Konfiguration
mit NO,-Bildung durch Teilcheneinfluss mit konstanter Bildungsrate von
1,25 pro Ionenpaar (Modelllauf 16-125).

deutliche Mehrproduktion von NO, bei konstanter Produktion kommt dabei durch den
dort erhohten Anteil von N(?D) in Verbindung mit Reaktion [3.1|zustande. Dieser Zusam-
menhang wurde bereits in Kapitel [3Jund dort in Abbildung 3.6|diskutiert und gilt offenbar
auch bei Beriicksichtigung von Transport, wie hier in den Studien mit dem 3d-Modell.
Alle folgenden Analysen beruhen auf Modellldufen, die eine der Datenbanklosungen aus
Tabelle 4.1] verwenden, da diese (nach dem Stand dieser Arbeit) die genaueste, praktisch
anwendbare Methode zur Beriicksichtigung von Ionisation darstellen.
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4.1 Einzelbeitrige zur Produktion von NOy

Tabelle 4.1: Konfigurationsmoglichkeiten im 3dCTM

Teilchen NO, p.IP NO,: hv Spektrum
— 1,25 — fest
DB DB-hv  variabel

p+e
BASE — — — fest
BASE-ICCMI — — — variabel
16-125 p+e 1,25 — fest
16-DB p+e DB — fest
16-DB-ICCMI p+e DB — variabel
16-phioniz p+e DB DB-hv  fest
16-phioniz-ICCMI p+e DB DB-hv  variabel
JACK p DB — fest
JACK-phioniz p DB DB-hv  fest

Erlduterungen: p: Protonen; e: Elektronen; DB: Datenbanklosung fiir Produktionsraten
bei Teilchenionisation; DB-Av: Datenbankldsung fiir Produktionsraten sowohl fiir Pho-
toionisation als auch Teilchenionisation; fest: Sonnenspektrum zum solaren Minimum;
variabel: Téglich aktualisiertes Sonnenspektrum aus CCMI-Daten

4.1 Einzelbeitrage zur Produktion von NO,

Um abzuschitzen, welchen Beitrag verschiedene Quellen von Ionisation zur gesamten
NO,-Produktion leisten, werden mehrere Modellldufe ausgewertet, die sich jeweils nur
in der Beriicksichtigung von Ionisationsquellen unterscheiden. Folgende Kombinationen
stehen zur Verfiigung:

e BASE: keine Ionisation
e Jack: Ionisation durch Protonen (siehe Abschnitt[2.5|und Jackman ef al| (1980))

e Jack-phioniz: Ionisation durch Protonen und kurzwellige Sonnenstrahlung (siehe
Abschnitt [3.2))

e 16-DB: Ionisation durch Protonen und Elektronen (siehe Abschnitt[2.5lund [Wissing
und Kallenrode| (2009))

e 16-phioniz: Ionisation durch Protonen, Elektronen und kurzwellige Sonnenstrah-
lung

Durch Bilden von Differenzen konnen aus diesen Kombinationen Einzelbeitrige unter
verschiedenen Nebenbedingungen gewonnen werden. Die Nebenbedingungen betreffen
das Vorhandensein anderer Ionisationsquellen und damit moglicherweise verbundene Sét-
tigungseffekte bei der NO,-Produktion.

In Abbildung {.2] sind Zeitreihen fiir NO, aus den vier Modellldufen mit Ionisation ge-
zeigt. In Abbildung [.2] (oben) ist das Volumenmischungsverhiltnis von NO, aus dem
Jack-Lauf gezeigt. Die Protonen alleine fithren nur iiber kurze Zeitraume zur Bildung von
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Abbildung 4.2: Illustration verschiedener Beitrige zur Bildung von NOy in der Atmos-
phére. 1. v. oben: Nur Protonen, 2. v. oben: Protonen und Photoionisati-
on, 3. v. oben: Protonen und Elektronen (vor 2002 eingeschridnkte Daten-
grundlage), unten: Protonen, Elektronen und Photoionisation.
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4.2 Quantifizierung des Einflusses von Photoionisation

NO,, welches wihrend der Zeiten ohne Protonenniederschlag abgebaut wird. Die Hin-
tergrundmenge von wenigen ppb an NO, in der Stratosphire ist dabei photochemisch
erzeugt. Aufgrund der sehr geringen integrierten Ionisationsrate wird keine bedeutende
Erhohung des NO,-Gehalts der Atmosphére durch die Protonen alleine erreicht.

Wird zusitzlich zu Protonen auch Photoionisation betrachtet (Abbildung4.2] 2. v. oben),
ergibt sich ein deutlich gesteigerter NO,-Gehalt in der Thermosphire zu Zeiten, in de-
nen diese von Sonnenstrahlung erreicht wird. Aufgrund der bestidndigen Neubildung sind
die vorhandenen Mengen ausreichend, um im Winter im Polarwirbel in niedrigere Hohen
transportiert zu werden; Produktion von NO, durch Photoionisation findet ausschlieBlich
oberhalb von etwa 90km Hohe statt.

Wird Ionisation durch Protonen und Elektronen beriicksichtigt (Abbildung[4.2] 3. v. oben),
ergibt sich hier der hauptsidchliche Beitrag zur NO,-Produktion aus den zusétzlichen
Elektronen. Deren Energieeintrag hingt insbesondere von den Anderungen des Erdma-
gnetfelds ab, die an den Sonnenfleckenzyklus gekoppelt sind und sich iiber entsprechend
grofle Zeitrdume dndern. Im betrachteten Zeitraum ist der Elektroneneintrag nahezu kon-
stant. Im Jahr 2001 sind Interpolationsartefakte des AIMOS-Modells anhand der schnell
schwankenden Mischungsverhiltnisse von NO, zu erkennen; hohere Mischungsverhilt-
nisse von NO, im Winter sind auf den zuriickgehenden Abbau durch Photolyse zuriick-
zufiihren. Transport von NOy in niedrigere Hohen findet auch hier signifikant statt.

Mit allen Quellen von Ionisation (Abbildung[4.2] unten) unterscheidet sich die Menge an
NO, nicht bedeutend von der, die bei lonisation durch Elektronen und Protonen erhal-
ten wird. Dies stellt einen Séattigungseffekt dar, der auBerdem dadurch begiinstigt wird,
dass durch Photoionisation ein groBerer Anteil N(*S) gebildet wird als durch Teilchenio-
nisation (vgl. Abschnitt [3.2.2)). Bei schon vorhandenem NO wird dadurch Reaktion [3.5]
begiinstigt, so dass keine deutliche Erhohung des NO,-Gehalts mehr erreicht wird. Die
AIMOS-Interpolationsartefakte im Jahr 2001 werden durch Photoionisation geglittet, da
Photoionisation direkt im Modell berechnet wird und nicht von externen Datenquellen
abhéngt.

4.2 Quantifizierung des Einflusses von
Photoionisation

Der Einfluss von kurzwelliger Strahlung auf die Produktion von NO, soll mithilfe des neu
entwickelten Photoionisationsmoduls bestimmt werden. In Abbildung {.3] (oben) ist das
Volumenmischungsverhiltnis von NOy, = NO +NO; +NO3 +2-N;05 + HNOj3 gezeigt,
wie es wihrend des solaren Protonenereignisses Ende Oktober 2003 in der Atmosphére
vorkommt, wobei nur lonisation durch Teilchen beriicksichtigt ist (Modelllauf 16-DB).
Die Abbildung zeigt einen Breitenschnitt vom 30. Oktober, wobei iiber die Lingengrade
gemittelt ist. Das bis hinunter in die obere Stratosphire ausgedehnte Vorkommen von NO,,
sowohl in nordlichen als auch siidlichen polaren Breiten fillt auf; es ist auf die Ionisation
durch Protonen und Elektronen zuriickzufiihren. Auroraelektronen erreichen diese H6-
henbereiche nicht, jedoch ist mit dem SPE ein geomagnetischer Sturm assoziiert, durch
den hoherenergetische Elektronen auf die Atmosphire treffen und entsprechend tiefer
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Abbildung 4.3: Breitenschnitte von 3dCTM-Ergebnissen wihrend des Halloween-SPE im
Oktober 2003, Tagesmittel vom 30.10.2003. Oben ist das Volumenmi-
schungsverhiltnis von NO, als Funktion von Hohe und Breitengrad ge-
zeigt, wie es unter Beriicksichtungung von Teilcheneinfluss (AIMOS),
aber ohne Photoionisation im 3dCTM berechnet wird (Modelllauf 16-
DB). Das mittlere Schaubild zeigt, in welchen Hohen und Breiten mehr
NO, durch Photoionisation entsteht (Farbskala), durch Vergleich mit dem
Modelllauf 16-phioniz. Im unteren Schaubild ist fiir die gleiche Situation
der relative Unterschied von NO, gezeigt, mit Konturlinien bei 100% und
1000% relativer Anderung.

eindringen. In tropischen Breiten hingegen wird weder in der Thermosphére noch in den
darunterliegenden Atmosphérenschichten das Volumenmischungsverhiltnis von NO, in
den Polarregionen auch nur annihernd erreicht. Hier finden keine nennenswerten Teil-
chenniederschlige statt, weder durch die Aurora noch durch Protonen.

Ein weiterer Modelllauf (16-phioniz), der auch lonisation durch kurzwellige Sonnenstrah-
lung beriicksichtigt, wird in Abbildung4.3](Mitte) mit diesen Ergebnissen verglichen. Im
gezeigten Differenzplot ist sehr gut zu erkennen, dass Photoionisation zu deutlich hohe-
ren NO,-Werten in der tropischen Thermosphire fiihrt; der Einfluss in dieser Hohe reicht
bis etwa zum 50. Breitengrad sowohl in nordlicher als auch siidlicher Richtung. In ho-
heren Breiten wird der Unterschied beinahe vernachléssigbar gegeniiber den dort bereits
durch Teilcheneinfluss erzielten Werten. Dies wird durch das Schaubild mit den relativen
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Abbildung 4.4: Wie Abbildung jedoch am 15. Juli 2004, zur Demonstration des in
stidlichen Breiten stattfindenden Abwirtstransports von NO,.
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Differenzen (Abbildung 4.3] unten) weiter verdeutlicht. Dort sind auch Bereiche gezeigt,
in denen weniger NO, im Modelllauf mit Photoionisation vorliegt (zwischen 80km und
100km Hoéhe, in 30-60° Nord und 30-70° Siid). Dieser NO,-Verlust konnte mit der Un-
terschitzung der NO,-Produktion bei Photoionisation von NO zusammenhiéngen (siehe
Abschnitt[3.3.2).

Eine grofere Bedeutung von Photoionisation ergibt sich, wenn Luft und damit NO, aus
Hohen tiber etwa 90km, in denen Photoionisation stattfindet, in tiefere Schichten trans-
portiert wird. Ein solcher Fall ist in Abbildung [4.4] gezeigt: Am 15. Juli 2004 ist auf der
Siidhalbkugel Winter, der Polarwirbel ist stabil und ausgeprigt. NO,, das in der oberen
Mesosphire und unteren Thermosphére produziert wird, gelangt im Polarwirbel in tiefere
Hohenlagen. Abbildung {.4] (oben) zeigt einen Breitenschnitt, wiederum gemittelt iiber
alle Langengrade, aus dem Modelllauf mit Teilchenionisation (16-DB). In Abbildung [4.4]
(Mitte) ist die dazugehorige Differenz gezeigt, die durch zusitzliche Beriicksichtigung
von Photoionisation zustandekommt (Modelllauf 16-phioniz). Polwirts von 60 Grad siid-
licher Breite erstreckt sich die Einflussnahme von Photoionisation bis in die obere Stra-
tosphire; in der unteren Mesosphire werden bereits einige ppb an Zunahme erreicht. Im
Schaubild der relativen Differenz (Abbildung @.4] unten) sind Zunahmen von mehr als
20% in der unteren Mesosphire in allen polaren siidlichen Breiten zu erkennen. Die Zu-
nahme in der oberen Mesosphire und der Thermosphére in niedrigeren Breiten ist auch
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4 Modellstudien mit dem dreidimensionalen Chemietransportmodell

in diesem Szenario erwartungsgemal hoher.

Photoionisation kann somit prinzipiell auch zum Ozonabbau durch im Polarwirbel her-
untertransportiertes NO, beitragen. Diese weiterfithrende Fragestellung ist in Kapitel []
beschrieben.

4.3 Photolyseraten aus variablem Sonnenspektrum

Im Rahmen dieser Arbeit wurde das 3dCTM um die Moglichkeit erweitert, die Photolyse-
raten nicht nur in Abhéngigkeit des Sonnenzenitwinkels und der Absorption der iiber dem
betrachteten Atmosphédrensegment befindlichen Stoffe zu berechnen, sondern aulerdem
tagliche Daten tiber das jeweils datumsaktuelle (spektral aufgeldste) Sonnenspektrum ein-
zulesen und zu verwenden (siehe Abschnitt[2.3.4und Abbildung[2.4)). Wie bereits darge-
stellt, sind die Spektren in einigen Wellenldngenbereichen verschieden, so dass die Werte
des festen Spektrums zum Teil auBBerhalb des Variationsbereichs des variablen Spektrums
liegen. Die Auswirkung der verschiedenen Spektren sowie der Einfluss der Variation im
Zeitverlauf werden hier anhand ausgewihlter Spurenstoffe dargestellt.

Abbildung [4.5]zeigt relative Differenzen von Spurenstoffen, wie sie zwischen einem Mo-
delllauf mit variablem Sonnenspektrum (BASE-ICCM]I, siehe Tabelle[zlz[) und mit festem
Sonnenspektrum (BASE) jeweils ohne Teilcheneinfluss entstehen. Im Fall von Ozon (Ab-
bildung @ oben) ist zunichst festzustellen, dass zwischen beiden Modellldufen durch-
gehende Unterschiede bestehen, die den gesamten Hohenbereich, in dem Ozon in nicht
vernachlidssigbaren Mengen vorliegt, umfassen. Diese durchgehenden Unterschiede sind
auf die prinzipiellen Unterschiede der beiden Sonnenspektren zuriickzufiihren und nicht
direkt der Variation geschuldet. Die wenige Prozent umfassende Differenz in der Strato-
sphére ist sehr wahrscheinlich auf geringere O,-Photolyse im variablen Spektrum zuriick-
zufiihren. Im Wellenldngenbereich, in dem molekularer Sauerstoff den grofiten Absorp-
tionswirkungsquerschnitt aufweist (ca. 135nm bis 150nm, siehe Brasseur und Solomon
(1986))), liegt im variablen Spektrum im Mittel eine geringere Intensitidt vor (siche Ab-
bildung [2.4). Dieser Effekt ist im solaren Maximum weniger ausgeprigt als im solaren
Minimum, was sich sowohl im Spektrum selbst als auch anhand der Ozondifferenz in der
Stratosphire nachvollziehen lisst. Beziiglich der Differenzen in der Mesosphire ist alleine
auf Grundlage der verschiedenen Spektren keine klare kausale Argumentation zu finden.
Sowohl die Produktion, vor allem durch Photolyse von molekularem Sauerstoff, als auch
der Abbau von Ozon durch Sonnenlicht sind aufgrund der verschiedenen Spektren iiber
den Hohenbereich verschieden. Genauere Analyse einzelner Photolyseraten konnte hier
die Kausalitit zu Tage fordern, dies wird im Anschluss an diese Arbeit im Rahmen von
ROMIC-SOLIC erfolgen.

Kohlenstoffmonoxid (Abbildung [4.5] 2. v. oben) folgt oberhalb von etwa 80km Hohe
der durch den Sonnenzyklus modulierten CO;-Photolyse. Hier ist es dementsprechend
logisch nachzuvollziehen, dass im solaren Maximum mehr CO vorliegt als im solaren
Minimum. Entsprechend der Spektren und deren Variation ist hier insbesondere die Va-
riation der Lyman-alpha-Strahlung verantwortlich. Die jahreszeitlich schwankende Diffe-
renz in der Mesosphire bis 80km Hohe sowie die durchgehend positive Differenz in der
Stratosphére erfordern auch hier wieder weitergehende Analysen zur Erklidrung.
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Abbildung 4.5: Relative Differenzen (in Prozent) von Spurenstoffen zwischen einem Mo-
delllauf mit festem Sonnenspektrum (BASE, siehe Tabelle {.1) und ei-
nem Modellauf mit variablem Sonnenspektrum (BASE-ICCMI) als Funk-
tion von Hohe und Zeit. Oben: Differenzbild fiir Ozon, 2. v. oben: Diffe-
renzbild fiir Kohlenstoffmonoxid, 3. v. oben: Differenzbild fiir Hydroxyl-
Radikale, unten: Differenzbild fiir Wasserdampf.

63



4 Modellstudien mit dem dreidimensionalen Chemietransportmodell

03 3dCTM (ppbv) 70N-QON

N
S

X
=3

t 100000
I 10000

1000

o
S

altitude [km]
@
3

100

ENE- )

S o

(-
=

N
=3

2002 2003 2004 2005 2006
year

Abbildung 4.6: Darstellung der Ozonvorkommen im 3dCTM als Funktion von Héhe und
Zeit. Die Simulation deckt sich sehr gut mit den Erwartungen (Brasseur

und Solomon|, m[)

Die Unterschiede beziiglich OH sind, wie auch dessen Vorkommen, im Wesentlichen auf
den Hohenbereich zwischen 70km und 90km beschrinkt. Hier lédsst sich wiederum er-
kennen, dass OH verstirkt im solaren Maximum vorliegt und die Differenz zum solaren
Minimum hin geringer wird bzw. in einigen Hohen auch negativ. Es ldsst sich vermu-
ten, dass durch Photolyse mit dem variablen Spektrum mehr atomarer Wasserstoff zur
Bildung von OH zur Verfiigung steht (siche Abschnitt[6.1]) sowie eine verstirkte Photoly-
se von Wasserdampf stattfindet und dass hierfiir wiederum Lyman-alpha und diejenigen
Wellenldngen beitragen, die im variablen Spektrum hohere Intensitét erreichen.

Fiir Wasserdampf (Abbildung [4.5] unten) kann fiir den Hohenbereich oberhalb von etwa
80km wiederum verstirkte Photolyse im solaren Maximum und verringerte Photolyse im
solaren Minimum fiir die Differenzen verantwortlich gemacht werden. Dies erklért auch
die geringere Auspriagung der Differenzen in der Polarnacht. Fiir die Stratosphire fehlt
jedoch auch hier ohne weitere Betrachtungen die Erkldrung fiir das fortbestehende Was-
serdefizit im Modelllauf mit variablem Sonnenspektrum. Aufgrund der bedeutend hohe-
ren Mengen an Wasserdampf ist aus den gezeigten Bildern kein direkter Zusammenhang
zwischen der Photolyse von Wasserdampf und der vermehrten Bildung von OH abzulei-
ten.

Die Analyse des Einflusses der variablen Sonnenstrahlung auf die Chemie der mittleren
Atmosphire ist mit den hier gezeigten, einfachen Differenzbildern noch nicht abgeschlos-
sen. Weitere Analysen wie beispielsweise die Untersuchung von Einzelreaktionen sind
nicht mehr im Rahmen dieser Arbeit, sondern in der Fortsetzung im Rahmen des ROMIC-
SOLIC-Projektes geplant. Mit der einfachen Methode der Differenzbildung kann jedoch
bei geschickter Anwendung der zeitliche Verlauf von Spurenstoffdifferenzen isoliert wer-
den. Diese Studien sind in Abschnitt[6.3| beschrieben.

4.4 Ozonim 3dCTM

In Abbildung [4.6]ist das Volumenmischungsverhiltnis von Ozon fiir die Jahre 2002 bis
2006 und den vollen Hohenbereich des Modells dargestellt, mit Daten aus einem BASE-
Modelllauf ohne Teilchen- und Strahlungsionisation. Das prinzipielle Ozonprofil, welches
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4.4 Ozon im 3dCTM

im Modell gut wiedergegeben wird, zeichnet sich durch ein Maximum in der Stratosphé-
re und Abnahme des Volumenmischungsverhiltnisses mit zunehmender Hohe aus, bis
oberhalb von etwa 110km keine nennenswerten Ozonvorkommen mehr bestehen. In et-
wa 80km Hohe wird der ansonsten nahezu monotone Hohenverlauf durch ein Minimum
unterbrochen, welches auf die erhohte Prasenz von OH zuriickzufiihren ist. Die Ozon-
schicht entsteht durch den Hohenverlauf der Verfiigbarkeit von molekularem Sauerstoff
und Strahlung, die Photolyse von Sauerstoff auslost, sowie der Ozonphotolyse, wodurch
sich ein dynamisches Gleichgewicht einstellt (Brasseur und Solomon, |1986). Die aus-
geprigte OH-Schicht in etwa 75km bis 85km Hohe (siehe auch Abschnitt [6.1] sowie
Brasseur und Solomon| (1986))) entsteht durch Bildung von OH aus Ozon und atomarem
Wasserstoff

H+03 — OH+ 0Oy, 4.1)

wobei die Verfiigbarkeit von Ozon mit der Hohe abnimmt und die von atomarem Wasser-
stoff mit der Hohe zunimmit.

Das im Modell erreichte Ozonprofil sowie die jahreszeitlichen Variationen entsprechen
den Erwartungen (Brasseur und Solomon, 1986), was eine wichtige Voraussetzung fiir
Studien zum Ozonabbau (Kapitel [6) darstellt.

Zusammenfassung

Das 3dCTM kann mit der neu entwickelten Erweiterung zur Beriicksichtigung von Teil-
chenniederschlag und Photoionisation verwendet werden, um die Beitrdge verschiedener
Quellen von Ionisation und Dissoziation zur Bildung von NO, zu untersuchen. Protonen
sind insbesondere bei groflen solaren Protonenereignissen von Bedeutung, da sie hohe
NO,-Produktionsraten in allen Hohenbereichen bis hinunter zur Stratopause verursachen.
Im Gesamtverlauf ist die integrierte NO,-Produktion durch Protonen gering. Der haupt-
sdchliche dauerhafte Beitrag wird durch Elektronen geleistet und ist auf Hohenbereiche
oberhalb von etwa 90km beschrinkt. Photoionisation beeinflusst die Thermosphére in
allen Breitenbereichen aulerhalb der Polarnacht. Zusitzlich zu bereits beriicksichtigter
Tonisation durch Elektronen (und Protonen) bedeutet Photoionisation in den meisten Si-
tuationen keine Mehrproduktion von NO,, da der Effekt des Elektronenniederschlags ins-
besondere in polaren Breiten deutlich iiberwiegt. Zusitzliche Beitrige von Photoionisa-
tion lassen sich dagegen in tropischen Breiten feststellen (wo jedoch kein signifikanter
Effekt auf Ozon erwartet wird) sowie im Polarwirbel in siidlichen polaren Breiten, in de-
nen Beitrige aus der obersten Mesosphire heruntertransportiert werden. Der Effekt auf
Ozon wird in Kapitel [f| untersucht.
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5 Vergleich der Modellsimulationen
mit Messergebnissen

Die mit der im Rahmen dieser Arbeit erweiterten Konfiguration des 3dCTM gewonne-
nen Ergebnisse konnen mit Spurengasmessungen verschiedener Instrumente verglichen
werden. Die Vergleiche liefern Hinweise darauf, welche Prozesse im Modell realitdtsnah
implementiert sind und bei welchen Mechanismen weiterer Verbesserungsbedarf besteht.
Aufgrund der im Rahmen dieser Arbeit fertiggestellten Erweiterung zur genaueren Be-
stimmung der NO,-Produktion liegt bei diesen Vergleichen der Fokus auf den Ergebnis-
sen zum NO,-Gehalt der Atmosphire. AuBlerdem bietet sich Kohlenstoffmonoxid zum
Vergleich an, um die Abbildung dynamischer Prozesse zu iiberpriifen.

Es werden Daten von MIPAS (Michelson Interferometer for Passive Atmospheric So-
unding) sowie von SCIAMACHY (Scanning Imaging Absorption Spectrometer for At-
mospheric CHartographY) verwendet. Die MIPAS-Daten enthalten NOy, und CO in der
Mesosphire und Stratosphére und sind in|Funke ef al.|(2014)) bereits in der hier gezeigten
Form veroffentlicht und diskutiert. Eine Glittung in Gestalt eines 5-tdgigen gleitenden
Durchschnitts ist auf den hier verwendeten Datensatz angewendet. Die SCTAMACHY -
Daten liefern fiir diese Vergleiche NO in der oberen Mesosphére und Thermosphire und
werden in Bender et al.| (2013)) und Bender et al.| (2014) beschrieben.

5.1 Fallstudie: HEPPA Winter 2003/2004

In den Winter 2003/2004 fallen zwei bemerkenswerte Ereignisse, die besonders fiir die
mittlere Atmosphire von groer Bedeutung sind und innerhalb der HEPPA-Gemeinschaft
(High Energy Particle Precipitation in the Atmosphere) ausfiihrlich diskutiert werden
(Funke et al.l 2011; Lopez-Puertas et al., [2005; Seppild et al., 2007). Es handelt sich
dabei um ein solares Protonenereignis Ende Oktober und Anfang November 2003 (Hal-
loween SPE) und um ein plétzliches Erwédrmen der Stratosphére (Sudden Stratospheric
Warming, SSW) im Dezember 2003. Beide Ereignisse haben eine deutliche Zunahme des
NO,-Volumenmischungsverhiltnisses in der Mesosphére und auch in der oberen Stra-
tosphire zur Folge (Randall ez al., [2005). Beim Protonenereignis wird die Verdnderung
durch hochenergetische Teilchen (vor allem Protonen) verursacht, die direkt bis hinunter
zu Hohen von etwa 40km in die Atmosphire eindringen konnen und dort iiber die in Ka-
pitel |3 beschriebenen Vorginge NO, produzieren. Beim SSW dagegen bricht durch die
verstirkte Dissipation von Rossby-Wellen der Polarwirbel zusammen, wobei sich gleich-
zeitig die Temperatur der Stratosphire erhoht (Matsuno, [1971). Die anschlieBende Neu-
bildung des Polarwirbels hat dann ein verstédrktes Absinken von Luft in hohen Breiten zur
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5 Vergleich der Modellsimulationen mit Messergebnissen
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Abbildung 5.1: Darstellung des Volumenmischungsverhiltnisses von NO, wihrend des
Winters 2003/2004 als Funktion von Hohe und Zeit, gemittelt tiber 70
bis 90 Grad nordlicher Breite und alle Langengrade. Oben: Modellergeb-
nisse des 3dCTM mit Teilchenionisation und Photoionisation (Modell-
lauf 16-phioniz); Unten: Ergebnisse von MIPAS-Messungen. Zur besse-
ren Vergleichbarkeit sind die weilen Konturlinien (10 ppbv und 100 ppbv)
aus der Darstellung der Modellergebnisse unverdndert in die Darstellung
der MIPAS-Ergebnisse iibernommen. Die zusitzlichen schwarzen Kon-
turlinien dort entsprechen den gleichen Mischungsverhéltnissen aus den
MIPAS-Ergebnissen.

Folge; NO, wird dabei mit der Luft von gréeren Hohen in niedrigere Hohen herunter-
transportiert. Dieser Transporteffekt tritt mit dem Wiederaufbau des Polarwirbels zeitlich
verzogert nach der Erwdrmung ein und wird in diesem Beispiel im Januar 2004 sichtbar
(Randall ez al.| [2005).

In Abbildung [5.1] (oben) ist der zeitliche Verlauf des NO,-Volumenmischungsverhalt-
nisses fiir den Winter 2003/2004 gezeigt. Fiir die gewdihlte Darstellung ist sowohl in
der geografischen Breite (70N - 90N) als auch {iiber alle Lingengrade gemittelt. Der zu-
grundeliegende Modelllauf beriicksichtigt NO,-Produktion durch Teilchenionisation und
Photoionisation, abhédngig vom Zustand der Atmosphére (Modelllauf 16-phioniz, siehe
Tabelle 4.1] sowie Abschnitt [3.1.2)). Der dargestellte Zeitraum beginnt Anfang Oktober,
die Atmosphire befindet sich hier in einem der Jahreszeit entsprechenden Zustand. En-
de Oktober findet das Ionisationsereignis (SPE) statt, wodurch in allen Hohen von etwa
40km bis zum oberen Rand der Modellatmosphire (hier nur bis 78 km Hohe gezeigt) der
NO,-Gehalt der Atmosphére zunimmt. Der so gebildete Zustand ist iiber Wochen nahe-
zu stabil, weil zusitzlicher Abwiirtstransport im Polarwirbel dem Abbau und Abtransport
von NO, in der Mesosphire und oberen Stratosphire entgegenwirkt. Durch die anhaltend
hohe Aktivitdt der Aurora wird in der Thermosphire NO, nachproduziert, so dass dort
kein signifikanter Riickgang stattfindet. Nach dem Zusammenbruch des Polarwirbels im
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5.1 Fallstudie: HEPPA Winter 2003/2004
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Abbildung 5.2: Wie Abbildung jedoch fiir Kohlenstoffmonoxid.

Dezember 2003 geht das NO,-Mischungsverhiltnis besonders in der oberen Stratosphire
stark zuriick, da hier fiir kurze Zeit sowohl der Abwirtstransport fehlt als auch Durchmi-
schung aus niedrigeren Breiten stattfindet, in denen sich weniger NO, befindet.

Im Januar 2004 beginnt eine erneute Zunahme des NO,-Volumenmischungsverhéltnisses
in der Mesosphire. Diese ausschlieBlich durch Absinken hervorgerufene Anderung ist auf
den wieder gebildeten Polarwirbel zuriickzufiihren, der nach der plotzlichen Erwidrmung
der Stratosphire besonders ausgepragt ist.

In Abbildung [5.1] (unten) sind fiir dasselbe Szenario Ergebnisse der MIPAS-Messungen
gezeigt. Fiir den gezeigten Zeitraum Ende 2003 mit dem Halloween SPE wird insgesamt
eine sehr gute qualitative Ubereinstimmung zwischen Modell und Messungen erreicht,
wobei MIPAS meist etwas hohere Werte zeigt. Der deutliche Riickgang von NO, um den
Jahreswechsel ist dagegen in beiden Ergebnissen verschieden: Im Modell wird ein deut-
licher Riickgang beinahe bis auf das Referenzniveau in der Mesosphire bis 70km Hohe
erreicht, wohingegen MIPAS diesen Riickgang nur bis etwa 55 km Hohe sieht. Eine mog-
liche Erkldrung ist, dass das Anheben der Stratopause (Elevated Stratopause Event, nach
dem SSW) in Modell und Erdatmosphire verschieden deutlich ausfillt. Im Januar 2004
setzt der Abwirtstransport von Luft im Polarwirbel erneut ein, wodurch erneut erhohte
Mengen an NO, in der Mesosphire auftreten. Dieser Zusammenhang wird prinzipiell so-
wohl in den Modellsimulationen als auch in den Messungen wiedergegeben. Anhand der
Konturlinien im Schaubild ldsst sich allerdings erkennen, dass das im Modell erreichte
NO,-Volumenmischungsverhiltnis in etwa eine Groenordnung geringer ist als jenes in
den Messergebnissen. Zwei mogliche Erkldarungen liegen nahe: Der Abwirtstransport im
Modell kénnte unzureichend wiedergegeben sein, was in diesem Fall von den zugrun-
deliegenden LIMA-Daten (Abschnitt [2.3.7) ausgeht, oder die Menge an NO, im Modell
konnte in den Hohenbereichen, aus denen Luftmassen heruntertransportiert werden, zu
gering sein.

Folglich gilt es, die dynamischen Prozesse weiter zu untersuchen. Hierzu eignet sich Koh-
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5 Vergleich der Modellsimulationen mit Messergebnissen
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Abbildung 5.3: Wie Abbildung jedoch fiir den Winter 2008/2009.

lenstoffmonoxid, da es vom solaren Protonenereignis weitgehen unbeeinflusst die Trans-
portprozesse in der Atmosphire abbilden kann. CO entsteht in der oberen Mesosphére und
in der Thermosphire durch Spaltung von Kohlenstoffdioxid durch Sonneneinstrahlung

COy+hv —-CO+0 5.1

und wird insbesondere in Reaktionen mit OH wieder abgebaut (Brasseur und Solomon,

1936)

CO+OH — CO, +H. (5.2)

Das Gleichgewicht zwischen diesen beiden Reaktionen ist im Sommer und Winter wegen
der unterschiedlich starken CO,-Photolyse verschieden, dndert sich auf kurzen Zeitskalen
jedoch nur wenig.

Bei bestehendem Polarwirbel wird CO unabhingig von Teilcheneinfliissen von seinen
Quellregionen in die untere Mesosphire transportiert. Dieses Verhalten wird in Abbildung
[5.2]dargestellt. Hier stimmen Modellergebnisse und Messergebnisse sehr gut iiberein, wo-
bei MIPAS hohere Werte fiir die Mischungsverhiltnisse insbesondere ab etwa 60 km Ho-
he aufwirts zeigt. Dieser Unterschied ist beim erneuten Abwirtstransport im Jahr 2004
ausgepragter als Ende 2003. Desweiteren ldsst sich beobachten, dass durch das solare
Protonenereignis kein nennenswerter Abbau von CO stattfindet. Die Entstehung von HO,
durch Ionisation und Reaktion[5.2] wiirden diesen Zusammenhang jedoch zumindest lokal
und voriibergehend erwarten lassen, wenn auch nicht in ausgeprigtem Mal.

Der Vergleich von CO zeigt, dass hochstens eine geringfiigige Unterschitzung des Luft-
massen-Abwirtstransports im Modell nach dem SSW vorliegt. Aufgrund dieser Analyse
bleibt als mogliche Erkldarung der Unterschiede im NO, noch eine Unterschitzung von
NOy in der oberen Mesosphire und unteren Thermosphire bei dort gleichzeitig realisti-
scher Menge an CO. Dies wird in Abschnitt[5.3.1 weiter erortert.
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5.2 Fallstudie: HEPPA II Winter 2008/2009
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Abbildung 5.4: Wie Abbildung jedoch fiir Kohlenstoffmonoxid.
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5.2 Fallstudie: HEPPA Il Winter 2008/2009

Neben dem Winter 2003/2004 wird auch der Winter 2008/2009 innerhalb der HEPPA-Ge-
meinschaft diskutiert. Erneut tritt hier ein SSW-Ereignis auf, nach dem der neu gebildete
Polarwirbel fiir besonders ausgeprigten Abwiértstransport der Luftmassen sorgt. Beziig-
lich der Ionisation sind in diesem Fall keine besonderen Vorkommnisse zeitnah erfolgt,
so dass hier besonderes Augenmerk auf den Transport ohne Beriicksichtigung auflerge-
wohlicher Nebenbedigungen gelegt werden kann.

Gegeniiber der Analyse des HEPPA-Winters 2003/2004 fillt in diesem Zeitraum auf, dass
insgesamt sehr viel geringere Mengen an NO, in der Mesosphire auftreten, wie Abbil-
dung [5.3] veranschaulicht, insbesondere im Vergleich mit Abbildung [5.1 Auch im hier
gezeigten Zeitraum ist wieder eine qualitative Ubereinstimmung zwischen Modellergeb-
nissen und Messergebnissen gegeben. Unterschiede zeigen sich hier in der jeweiligen
Bedeutung des Abwirtstransports vor und nach der Neubildung des Polarwirbels Ende
Januar 2009. Im davor liegenden Zeitraum zeigen die Modellergebnisse mehr NO, in der
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5 Vergleich der Modellsimulationen mit Messergebnissen
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Abbildung 5.6: Wie Abbildung Jjedoch fiir den gesamten Zeitraum, fiir den MIPAS-
Ergebnisse und Modellergebnisse des 3dCTM vorliegen (Mitte 2002 bis
Mitte 2010).

Mesosphire, im danach liegenden Zeitraum die Messergebnisse. Wiederum ist es mog-
lich, dass Luftmassen aus verschiedenen Hohen heruntertransportiert werden, in denen
NO, im Modell einmal gut und einmal nur unzureichend wiedergegeben ist.

Zur weiteren Analyse kann auch in diesem Zeitraum Kohlenstoffmonoxid betrachtet wer-
den. Der Zeitverlauf ist entsprechend in Abbildung [5.4] dargestellt. Auch in diesem Fall
ergibt sich qualitativ eine sehr gute Ubereinstimmung zwischen Modellergebnissen und
Messergebnissen, insbesondere bis zum Zusammenbruch des Polarwirbels Mitte Januar
2009. In Verbindung mit den Ergebnissen fiir NO, im gleichen Zeitraum legt dies die
Vermutung nahe, dass der Abwirtstransport im Polarwirbel vom Modell sehr gut wie-
dergegeben wird und die groBere Menge an NO, durch hohere Mischungsverhiltnisse
in der Quellregion, die oberhalb des hier analysierten Hohenbereichs liegt, erkldrt wer-
den kann. Das generelle Defizit von CO im Modell am oberen Rand des betrachteten
Hohenbereichs setzt sich in dariiberliegenden Hohen mit nahezu konstantem Mischungs-
verhéltnis fort, entgegen der Erwartung eines weiter steigenden Mischungsverhiltnisses
bis zu etwa 70 ppm (Abbildung [5.5)). Hierdurch kann das Defizit in 70km-75km Hohe
nicht als Transportdefizit gedeutet werden, obwohl diese Moglichkeit nicht abschlieSend
ausgeschlossen werden kann. Der auffdllige Unterschied im CO wihrend des Elevated
Stratopause Events Anfang 2009 ist auch auf die 5-tdgige Glittung der Messdaten zu-
riickzufiihren. Der Anstiegszeitpunkt stimmt tatsdchlich in Messung und Modell iiberein,
wobei in der Messung insgesamt das Elevated Stratopause Event deutlicher hervortritt,
wenn Glittung und Zeitraum des Ereignisses beriicksichtigt werden.

Beim wiederaufgebauten Polarwirbel zeigt sich bei CO ein qualitativ dhnliches, jedoch
weniger ausgeprigtes Verhalten wie bei NO,: die MIPAS-Messungen zeigen hier groBere
Mischungsverhiltnisse und lidnger anhaltenden Abwirtstransport vor allem in der unte-
ren Mesosphire. Der Unterschied reicht jedoch auch hier wiederum nicht aus, um daraus
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5.3 Langzeitvergleich Modell/Messungen
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Abbildung 5.7: Wie Abbildung jedoch fiir Kohlenstoffmonoxid.

zu folgern, dass der Abwirtstransport im Modell unzureichend beriicksichtigt wire. Viel-
mehr sind geringe Unterschiede im CO-Gehalt hoherer Lagen zu vermuten und fiir die
Untersuchung der groBeren Differenzen in Bezug auf NO, Vergleiche in hoheren Berei-
chen der Atmosphire notig, wie sie in Abschnitt@ mit dem SCIAMACHY -Instrument
gezeigt sind.

5.3 Langzeitvergleich Modell/Messungen

Ein Vergleich von NO, iiber den gesamten Zeitraum, fiir den Messergebnisse von MIPAS
vorliegen, ist in Abbildung fiir nordliche polare Breiten gezeigt. Qualitative Uberein-
stimmung ergibt sich hier durch den prinzipiellen Zeitverlauf, der sowohl in Modell als
auch in Messungen wesentliche Merkmale zeigt: Absinken von NO, in die Mesosphé-
re und obere Stratosphire im Winter, Produktion von NO, durch Teilchenionisation im
Oktober 2003 und erhohte Mengen an NO, in der Stratosphédre im Sommer. NO, in der
Stratosphére wird insbesondere durch

N,O+0O('D) — NO+NO. (5.3)

gebildet (Brasseur und Solomon, [1986)) und der fiir diese Reaktion benétigte atomare Sau-
erstoff in angeregtem Zustand wiederum durch Photolyse von Ozon, Wasser oder mole-
kularem Sauerstoff. In der Stratosphire zeigen die MIPAS-Ergebnisse durchgehend mehr
NO,, was moglicherweise durch eine Unterschitzung der O(!D)-Produktion im Modell
zustandekommt. Deutliche Unterschiede ergeben sich nach den SSW-Ereignissen, die be-
reits gesondert diskutiert wurden.

Ein Vergleich fiir Kohlenstoffmonoxid in nordlichen polaren Breiten ist in Abbildung[5.7]
gezeigt. In diesem Vergleich ist einerseits eine hervorragende Ubereinstimmung des in
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5 Vergleich der Modellsimulationen mit Messergebnissen
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Abbildung 5.8: Wie Abbildung jedoch fiir siidliche polare Breiten von 70 Grad Siid
bis 90 Grad Siid.

den Wintermonaten heruntertransportierten Kohlenstoffmonoxids zu erkennen, anderer-
seits ein bedeutender Uberschuss im Modell in den Sommermonaten, besonders in der
Mesosphire, jedoch weniger ausgeprigt auch darunter. Die Uberschiitzung in den Som-
mermonaten kann durch eine Uberschitzung der CO,-Photolyserate oder unzureichende
Durchmischung mit Regionen geringeren CO-Gehalts zustandekommen.

In Bezug auf die Durchmischung zeigen andere Breitengrade dhnliche Volumenmischungs-
verhiltnisse von CO, so dass dies als Ursache nicht in Frage kommt. In Bezug auf die
Photolyserate fillt auf, dass bei einer Anderung der Photolyserate auch andere (hohe-
re) Hohenbereiche betroffen wéren. Somit wiirde eine eventuell angezeigte Korrektur der
Photolyserate auch die Menge an absinkendem CO im Winter verdndern und die dort
gute Ubereinstimmung beeinflussen. Diese Auswirkung ist anhand eines Testlaufs in Ab-
bildung [5.10] illustriert. Der Effekt verringerter Photolyserate auf die Sommermonate in
der Mesosphire ist auBerdem gering gegeniiber der Veridnderung heruntertransportierten
COs. Es bleibt aufgrund der guten Ubereinstimmung herabtransportierten COs im Origi-
nalmodelllauf und des Einflusses der Photolyserate auf alle Jahreszeiten nur die Vermu-
tung, dass noch ungekliarte Dynamikdefizite fiir den zu geringen Unterschied zwischen
Sommer und Winter verantwortlich sind.

Fiir siidliche polare Breiten lassen sich dieselben Untersuchungen durchfiihren. Ein Ver-
gleich von NO, fiir den gesamten Vergleichszeitraum, gemittelt ab 70 Grad siidlicher
Breite polwiirts, ist in Abbildung [5.8] gezeigt. Bereits diskutierte Sachverhalte sind hier
erneut zu erkennen: Prinzipielle Ubereinstimmung zwischen Modell und Messung mit
mehreren solaren Protonenereignissen (Oktober 2003, Januar 2005, Dezember 2006) und
Abwirtstransport durch den Polarwirbel im Winter sowie ansteigende Mengen an NO; in
der Stratosphédre im Sommer. Erneut zeigen die Messungen mehr stratosphérisches NOy
als die Modellergebnisse, hier im Sommer ohne direkten Einfluss von Abwirtstransport.
Zusitzlich fillt in dieser Darstellung auf, dass die Modellergebnisse insbesondere im so-
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5.3 Langzeitvergleich Modell/Messungen
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Abbildung 5.9: Wie Abbildung 5.8] jedoch fiir Kohlenstoffmonoxid.
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Abbildung 5.10: Kohlenstoffmonoxid in siidlichen polaren Breiten analog der vorangega-
genen Abbildungen, hier jedoch auf Grundlage eines Testlaufs, in dem
verringerte Photolyse von CO» stattfindet.

laren Minimum bedeutend mehr NO, im Polarwirbel zeigen als die Messergebnisse. Hier
ist es als moglich anzusehen, dass die AIMOS-Ionisationsraten eine Schwiche beziiglich
ihrer Modulation mit dem Sonnenzyklus aufweisen, die die permanente Ionisation durch
Elektronen betrifft.

Auch im Vergleich von CO in siidlichen polaren Breiten (Abbildung [5.9) zeigen sich be-
reits bekannte Gegebenheiten. Die prinzipielle Ubereinstimmung beziiglich des Abwiirts-
transports sowie die Uberschitzung von CO im Sommer in den Modellergebnissen sind
auch in diesem Vergleich zu beobachten. Zusitzlich zeigt sich ein interessanter Gradient
der CO-Volumenmischungsverhiltnisse im Modell wihrend des Winters: gegeniiber den
Messungen ist in der unteren Mesophire und oberen Stratosphire bedeutend mehr CO
vorhanden, woran sich mit abnehmender Hohe ein besonders steiler Gradient anschlieft,
so dass die Messergebnisse in der unteren Stratosphire wiederum signifikant mehr CO
anzeigen. Dieses Verhalten des Modells konnte abermals durch die vorgegebenen Dyna-
mikdaten verursacht sein; LIMA verwendet keine Parametrisierung fiir Schwerewellen
(siche auch Abschnitt 2.3.7)), 16st jedoch nicht das gesamte Spektrum im Modell auf.
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5 Vergleich der Modellsimulationen mit Messergebnissen

Hierdurch konnte zu einem geringen Teil Antrieb fiir weiteren Abwértstransport fehlen,
wodurch eine derartige Stauung im Bereich der Stratopause ermoglicht werden konnte.

5.3.1 Vergleich mit SCIAMACHY

Ein Vergleich der Modellergebnisse mit Messungen des SCIAMACHY -Instruments fiir
NO ist in Abbildung gezeigt. Der MLT-Modus (mesosphere, lower thermosphere)
des Instruments deckt Hohenbereiche ab, in denen die MIPAS-Nominal-Daten, die fiir die
beisherigen Vergleiche verwendet wurden, nicht vorliegen. Dieser Vergleich ermoglicht
eine Einschitzung der NO,-Vorkommen oberhalb der bisherigen Vergleiche und damit
eine Uberpriifung der dort fiir den Abwirtstransport vorhandenen Mengen.

Die Anzahldichten von NO werden in Abbildung fiir verschiedene Hohen vergli-
chen, jeweils im Mittel iiber 70-75 Grad nordlicher Breite und iiber 10km Hohe. Fiir
75km bis 85km Hohe (Abbildung oben) kann noch von Ubereinstimmung gespro-
chen werden, wenn das Gesamtniveau der Anzahldichten zwischen Messung und Modell
verglichen wird. Im Winter ergeben sich mehrere Punkte mit Ubereinstimmung. Die Mes-
sergebnisse zeigen dabei aber mindestens gleiche, oftmals hohere Anzahldichten, wobei
zwischen Modell und Messungen ein Faktor von bis zu drei liegt. Die Ubereinstimmung
wird in 85km bis 95km weniger hiufig, und der Faktor zwischen Modell und Messung
erreicht oft etwa vier, manchmal auch hohere Werte. Dariiber erscheint ein deutliches De-
fizit des Modells gegeniiber den Messungen. In 95km bis 105 km Hohe steht kurzzeitiger
Ubereinstimmung Ende 2009 ein Vergleichsfaktor von bis zu zehn gegeniiber, insbeson-
dere Anfang 2010. In 105km bis 115km zeigt sich ein dhnliches Bild, bei einem Faktor
von vier fiir die meiste Zeit des Jahres 2009 und einem Faktor von bis zu zehn Anfang
2010. Mit weiter zunehmender Hohe nimmt der Unterschied wieder ab, mit hdufigerer
Ubereinstimmung von Modell und Messungen, verglichen mit den darunterliegenden Ho-
hen. Fiir groBBere Hohen sind keine Schaubilder gezeigt, die Riicklaufigkeit der Differenz
wurde jedoch tiberpriift und bestitigt.

Die Differenz zwischen Modell und Messungen oberhalb des Hohenbereiches, der in den
MIPAS-Vergleichen diskutiert wurde, legt nahe, dass ein Defizit in dieser Quellhohe aus-
schlaggebend fiir die Unterschitzung des Abwirtstransports nach den SSW-Ereignissen
ist. Dieses konnte durch die vorgegebenen AIMOS-Ionisationsraten bedingt sein, denkbar
ist dariiberhinaus auch eine zu geringe photochemische Lebensdauer von NO. Dariiber-
hinaus liegt die Vermutung nahe, dass im Polarwirbel vor den SSW-Ereignissen kein be-
sonders ausgeprigter Transport iiber die Mesopause stattfindet, so dass in diesem Fall die
NO,-Vorkommen den Messungen gut entsprechen, da Abwirtstransport aus der oberen
Mesosphire ($ 90km) stattfindet, in der kein ausgepriigtes Defizit im Modell vorliegt. Der
Transport iiber die Mesopause findet nach dem SSW-Ereignis mutmaBlich verstérkt statt,
wodurch die oberhalb der Mesopause unterschitzte Menge an NO, eine Rolle spielt.
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5.3 Langzeitvergleich Modell/Messungen
Zusammenfassung

Auf Grundlage der Vergleiche des 3dCTM mit Messungen konnen die folgenden Ergeb-
nisse zusammengefasst werden:

e Qualitative Ubereinstimmung zwischen Modell und Messungen in Bezug auf die
Spurenstoffe NO, und CO wird in einer Vielzahl verschiedener Situationen in der
Stratosphire und Mesosphire erreicht.

e Unstimmigkeiten ergeben sich fiir NO, nach SSW-Ereignissen. Dort wird die Men-
ge an NO, in der Mesosphire im Modell unterschitzt.

e Eine Unterschitzung von NO, zeigt sich generell im Bereich der Mesopause und
untersten Thermosphére.

e Kohlenstoffmonoxid wird im Sommer im Modell gegeniiber den Messungen iiber-
schitzt.

Aufgrund der NO,-Unterschidtzung nach SSW-Ereignissen und im Zusammenhang mit
der NO,-Unterschidtzung in der untersten Thermosphire ldsst sich vermuten, dass Ab-
wirtstransport im Polarwirbel nur etwa ab der Mesopause stattfindet und dass nach SSW-
Ereignissen vermehrter Transport iiber die Mesopause stattfindet. Aufgrund der Verglei-
che von Kohlenstoffmonoxid und der guten Ubereinstimmung zwischen Modell und Mes-
sungen im Winter sowohl vor als auch nach SSW-Ereignissen lassen sich generelle Pro-
bleme mit dem Abwirtstransport der Luftmassen ausschlieBen. Die Uberschitzung von
Kohlenstoffmonoxid im Modell im Sommer ist anhand weiterer Tests mit der CO;-Pho-
tolyserate zu untersuchen.
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5 Vergleich der Modellsimulationen mit Messergebnissen
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Abbildung 5.11: Vergleichsbilder der Anzahldichte von NO als Funktion der Zeit, fiir ver-
schiedene Hohenbereiche (10km gemittelt) fiir 70-75 Grad noérdlicher
Breite. Gezeigt sind Modellergebnisse (schwarze Linie) und SCIAMA-
CHY-Messergebnisse (griine Quadrate) mit Fehlerbalken. Oben: 75 km-
85km, 2. v. oben 85km-95km, 3. v. oben 95km-105km, unten 105km-
115km.
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6 Modellstudien zur Untersuchung
des Einflusses solarer Variabilitat
auf die Erdatmosphare

Die im vorangegangenen Kapitel demonstrierte prinzipielle Ubereinstimmung der Mo-
dellergebnisse des 3dCTM mit Messergebnissen des MIPAS-Instruments gestattet die
Durchfithrung und Interpretation weiterer Modellstudien, die in diesem Kapitel vorge-
stellt werden sollen. Von besonderem Interesse sind Studien zum Ozonabbau durch NO,
und HO, (Abschnitt [6.1), zum Beitrag von Photoionisation (Abschnitt[6.2]) sowie Studi-
en zur Variation des Strahlungs- und Teilcheneinflusses auf langen Zeitskalen (Abschnitt

63).

6.1 Ozonabbau durch NO, und HO,

NO, kann Ozon in einem katalytischen Zyklus abbauen, weshalb Ozonverluste nach so-
laren Protonenereignissen oder nach signifikantem Abwiértstransport von NO, wie nach
SSW-Ereignissen in den betroffenen Hohen erwartet werden. Der Reaktionsmechanismus
mit dem groflten Beitrag besteht aus den beiden Reaktionen

NO+ 03 - NO; +0, (6.1)
NO; +0 — NO+ 0O, (6.2)

(Brasseur und Solomon, (1986). Fiir den effektiven Ozonabbau ist es in diesem Fall no-
tig, dass geniigend atomarer Sauerstoff fiir Reaktion [6.2] vorliegt. Da atomarer Sauerstoff
insbesondere unter Sonneneinstrahlung durch

O, +hv—>0+0 (6.3)

gebildet wird, ist die Effektivitidt des Ozonabbaus durch NO, wihrend der Polarnacht
eingeschrénkt. In diesem Fall ist dann zu diskutieren, ob Ozonabbau durch OH und HO,
im Reaktionskreislauf

OH+ 03 — HO; + 0Oy (6.4)
HO; + O3 — OH+ 20, (6.5)

erfolgt (Brasseur und Solomon, |1986)).
Ergebnisse der Modellstudien vom Winter 2003/2004 sind in Abbildung [6.1] dargestellt.
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6 Modellstudien zur Untersuchung des Einflusses solarer Variabilitit auf die Erdatmosphére
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Abbildung 6.1: Ozonstudien im Winter 2003/2004. Oben ist das Volumenmischungsver-
hiltnis von NO, aus dem Modelllauf 16-phioniz gezeigt (vgl. Abbildung
[5.1), hier fiir den gesamten simulierten Hohenbereich und gemittelt iiber
70-90 Grad Nord. Das mittlere Schaubild zeigt das Volumenmischungs-
verhiltnis von Ozon aus einem BASE-Modelllauf ohne ionisierende Ein-
fliisse in sonst gleicher Konfiguration. Im unteren Schaubild ist die re-
lative Ozondifferenz fiir dieselben Breiten und Zeiten dargestellt, die
sich zwischen BASE-Modelllauf und 16-phioniz-Modelllauf ergibt. Sie
ist dementsprechend dem Teilcheneinfluss und der Photoionisation zuzu-
rechnen.

Der zeitliche Verlauf des Volumenmischungsverhéltnisses von NO, (oben) aus dem Mo-
delllauf 16-phioniz (siehe Tabelle[d.T)) ist hier, anders als bspw. in Abbildung[5.1] fiir den
gesamten Hohenbereich des Modells gezeigt. Die Zunahme des Mischungsverhiltnisses
ist besonders in jenen Hohen zu beobachten, die auch bereits in Kapitel [5analysiert wur-
den, bis in maximal etwa 80km Hohe. Im mittleren Schaubild von Abbildung [6.1] ist
das Volumenmischungsverhiltnis von Ozon fiir denselben Zeitraum und denselben Ho-
henbereich dargestellt, allerdings aus einem BASE-Modelllauf ohne Teilchen- und Strah-
lungsionisation.

Im unteren Schaubild von Abbildung [6.1] ist eine relative Ozondifferenz gezeigt, die
durch Vergleich von zwei verschiedenen Modellldufen erhalten wird. Hierzu werden die
Ozonmengen des BASE-Laufs ohne Teilchenniederschlag mit denen des Modelllaufs
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6.1 Ozonabbau durch NO, und HO,

1000000
100000
10000

1000

100
10

OH + HO2 3dCTM base (pptv) 70N-90N

altitude [km]
o o © P &
3 3 8 S &

IS
S

n
=3

2003.8 2003 9 2004 0 2004.1 2004.2
year

___delta OH + HO2 3dCTM (percent) 70N-9ON

140
120 —

100—
aui b ?ose '““‘
1l e S ama e

2003.8 2003.9 2004.0 2004.1 2004.2

altitude [km]

@
=1

1
\H‘\H‘\H‘H\‘\H‘H\
o

O
&5 4 .
R o &

year
Delta O3 (percent) 70N-90N

>

=)
L1l

‘m

altitude [km]
o<}
3

2003.8 2003.9 2004.0 2004.1 2004.2
year

Abbildung 6.2: Ozonstudien im Winter 2003/2004. Das Volumenmischungsverhiltnis
von OH und HO, (oben) wirkt sich auf die Struktur der Ozonvorkommen
(Abbildung Mitte) aus (Details im Text). Anderungen des OH + HO,-
Mischungsverhiltnisses werden durch Teilcheneinfluss direkt (Bildung)
und indirekt (Abbau durch HNOj3, welches durch Teilcheneinfluss ver-
mehrt gebildet wird) verursacht (Mitte). Zur Veranschaulichung ist im un-
teren Abschnitt nochmals die Ozondifferenz (16-phioniz-Modelllauf ge-
geniiber BASE-Modelllauf) gezeigt, wobei die verdnderte Farbskala den
maximalen temporédren Ozonverlust durch HO, zeigt.

16-phioniz (siehe auch Tabelle @.1I), in dem Produktion von NO, durch Teilchenein-
fluss und Photoionisation beriicksichtigt wird, verglichen. Verdnderungen oberhalb von
etwa 105km sind aufgrund des dort generell sehr niedrigen Ozonvorkommens nicht re-
levant. Darunter kann problemlos ein zeitlicher Zusammenhang zwischen Erhéhungen
des NO,-Volumenmischungsverhiltnisses und der Abnahme der Ozonvorkommen iden-
tifiziert werden. Mehrere aufeinanderfolgende solare Protonenereignisse am 26. Oktober,
28. Oktober (Hauptereignis mit grofftem Protonenfluss), 2. und 4. November sowie am
21. November sind im Ozondifferenzplot klar zu identifizieren. Alle fithren zu lokaler,
temporédrer Ozonabnahme von mehr als 30%, die sich in ihrer Ausprigung (Dauer und
Hohenbereich) nach der Intensitét des Ereignisses richtet und zwischen 50km und 80km
Hohe auftritt. Das Hauptereignis erreicht kurzzeitig eine lokale Ozonabnahme von mehr
als 80%, die in einer Schnittdarstellung weiter Unten noch genauer zuzuordnen ist. Durch
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6 Modellstudien zur Untersuchung des Einflusses solarer Variabilitit auf die Erdatmosphiire

den Halloween SPE (Ende Oktober 2003) und weiter absinkendes NO, wird auflerdem
ein Ozonriickgang von 10% und mehr zwischen etwa 45km Hohe und 75km Hohe ver-
ursacht, der bis zum Eintritt des SSW-Ereignisses Mitte Dezember anhilt.

Mit dem Zusammenbruch des Polarwirbels verringert sich die Menge an NO, in der un-
teren Mesosphére und oberen Stratosphére signifikant. Einerseits fehlt der Abwiértstrans-
port aus Hohenbereichen mit groBerem Volumenmischungsverhiltnis, andererseits findet
Transport von Luftmassen aus niedrigeren in polare Breiten statt. Niedrigere Breiten sind
vom SPE nicht betroffen und liefern so Luftmassen mit erheblich geringerem NO,-Ge-
halt.

Mit dem erneuten Aufbau des Polarwirbels im Januar 2004 und absinkendem NO, wird
wiederum eine Ozondifferenz gegeniiber dem Modelllauf ohne Teilcheneinfluss festge-
stellt. Diese fillt geringer aus als Ende 2003 und ist insbesondere im Wesentlichen auf
den Hohenbereich zwischen etwa 65 km und 80km beschrinkt. Die im Vergleich geringe
Ozondifferenz korreliert mit den Mengen an NO,, die zum Abbau zur Verfiigung ste-
hen. Da keine direkte Produktion (die im Modell gut wiedergegeben wird, siehe Kapitel
() in den betroffenen Hohen stattfindet und der Abwirtstransport gegeniiber Messungen
unterschétzt wird, ist davon auszugehen, dass ebenso die hier gezeigten lokalen Ozondif-
ferenzen unterschitzt werden.

In der Stratosphire verbleibt nach dem SPE eine Ozondifferenz von etwa 3% bis 5%
dauerhaft tiber den gesamten Winter. Die Lebensdauer von Ozon ist in der Stratosphére
groBer als in der Mesosphire, was sich in ldngeren Zeitskalen von zeitlichen Verldaufen
dullert (Brasseur und Solomon, |1986).

Kurzlebige HO,-Spezies (OH, HO;,) werden wie auch NO, durch Teilcheneinfluss gebil-
det und konnen durch die Reaktionen [6.4] und [6.5] aber auch analog der Reaktionen [6.1]
und [6.2]zum Ozonabbau beitragen. Aufgrund der begrenzten Lebensdauer durch Reaktion
von HO, mit verschiedenen anderen Spezies ist es naheliegend zu vermuten, dass der zeit-
lich begrenzte und besonders ausgeprigte Ozonabbau zur Zeit der Teilchenniederschléige
zusitzlich durch HO, verursacht wird, und der langanhaltende Ozonverlust ausschlieB3lich
durch NO, zustandekommt. Zur Untersuchung dieses Zusammenhangs sind in Abbildung
6.2 das Volumenmischungsverhiltnis von OH + HO, (oben), die relative Differenz die-
ser Stoffe zwischen 16-phioniz-Modelllauf und BASE-Modelllauf (Mitte) und nochmals
die Ozondifferenz zwischen ebenjenen Modellldufen gezeigt (unten). Eine Korrelation
zwischen OH + HO, - Uberschuss im Modelllauf mit Teilcheneinfluss und gleichzeitig
erscheinenden niedrigeren Ozonwerten ist klar zu erkennen. Die OH + HO; - Zunahme
beschrinkt sich dabei, mit Ausnahme des Halloween SPE, auf Hohen oberhalb von et-
wa 65km. In diesen Hohen ist der Ozonabbau durch OH + HO, der dominante Prozess
(Brasseur und Solomon, [1986). Die Rolle von NO, in diesem Hohenbereich muss weiter
diskutiert werden, was anhand des folgenden Fallbeispiels vertieft wird.

Ahnliche Studien beziiglich des Ozonabbaus kénnen in siidlichen polaren Breiten durch-
gefiihrt werden, wodurch eventuell vorhandene hemisphérische Unterschiede untersucht
werden konnen. Fiir den Winter 2004 auf der Siidhalbkugel sind Schaubilder zu NO,,
Ozon und Ozondifferenz zu einem BASE-Modelllauf in Abbildung [6.3| gezeigt. Der Ver-
lauf des Volumenmischungsverhiltnisses von NO, (Abbildung oben) zeichnet sich
besonders durch ausgeprigtes, kontinuierliches Absinken aus. Zusitzlich finden solare
Protonenereignisse am 11. April, 25./26. Juli und 13. September statt. Deren Auswir-
kung auf NO, ist, besonders am 25. und 26. Juli, zwar erkennbar, steht jedoch deutlich
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Abbildung 6.3: Analog Abbildung jedoch fiir den Stidhemisphédrenwinter 2004.

hinter dem Halloween SPE zuriick. Der bereits diskutierte prinzipielle Ozonverlauf (Ab-
bildung [6.3] Mitte) dient wiederum der einfacheren Einordnung der dargestellten Ozon-
differenzen (Abbildung @ unten). Signifikante Differenzen sind insbesondere in Hohen
unterhalb von etwa 80km zu erkennen. Das Ereignis am 11. April ist mit zeitlich be-
grenztem Ozonabbau von iiber 32% in 70km bis 75km Hohe korreliert, der vermutlich
insbesondere durch die Produktion von HO, verursacht wird und durch Durchmischung
schnell an Intensitét verliert. AnschlieBende Ozondifferenzen werden durch absinkendes
NO, verursacht, wobei zunichst nur Hohen zwischen 75 km und 80km betroffen sind und
im weiteren Verlauf sukzessive auch niedrigere Hohen Ozondifferenzen zeigen. Die Ver-
mutung, dass NO, hier kausal ist und OH und HO, nur untergeordnete Rollen spielen,
wird durch die Darstellungen in Abbildung [6.4] erhirtet. Zusitzliches OH und HO, wird
in Hohen bis minimal 60km festgestellt (Abbildung [6.4] Mitte), was jedoch nicht fiir die
Ozondifferenzen gilt. Bevor das solare Protonenereignis am 25. Juli stattfindet, ist bereits
der Oberrand der Stratosphire in etwa S0km Hohe von Ozonverlusten von mehr als 10%
betroffen. Zwischen 50km und 65 km Hohe werden durch absinkendes NO, dagegen etwa
30% Ozonabbau erreicht. Dieser Zusammenhang, der in nordlichen polaren Breiten nicht
zu erkennen ist, ist insbesondere im Hinblick auf die Effektivitit der verschiedenen Ozon-
abbauzyklen interessant (Brasseur und Solomon, [1986; Lary,[1997). Der Beitrag von NO,
auch in Hohen oberhalb von 50km ist demnach ein wichtiger Faktor fiir dortigen Ozon-
abbau.
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Abbildung 6.4: Wie Abbildung jedoch fiir den Siidhemisphidrenwinter 2004. Die ver-
dnderte Farbskala fiir die Ozondifferenzen zeigt den maximalen Ozonver-
lust durch HO,.
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Das Protonenereignis im Juli fiihrt in 60km bis 80km Hohe wiederum zeitlich begrenzt
zu bedeutendem Ozonabbau von iiber 30%, kurzzeitig sogar mehr als 64%, was auch hier
mit bedeutender Zunahme an OH und HO; in den betroffenen Hohen korreliert ist (Abbil-
dung [6.4] Mitte). Im Anschluss an das Protonenereignis verringert sich der Abwiirtstran-
port, wodurch aufgrund der begrenzten Lebensdauer von Ozon in der Mesosphire auch
die Differenz verschwindet. In der Stratosphire hingegen bleibt die Differenz bestehen.
Das Protonenereignis im September ist im Ozondifferenzplot klar erkennbar, jedoch ohne
Bedeutung im Gesamtverlauf.

Die Ozondifferenzen von einigen Prozent in der Stratosphire, die ab Beginn des darge-
stellten Zeitraums vorliegen, konnten auf Abwiértstransport im vorangegangenen Winter
zuriickzufiihren sein oder auf das solare Protonenereignis im Oktober 2003. Thre Herkunft
wird in Abschnitt[6.2] erortert.

Fiir den HEPPA-II Winter (Nordhemisphédrenwinter 2008/2009) konnen weitere Ozonun-
tersuchungen durchgefiihrt werden. Diese sind in Abbildung [6.5] analog der vorangegan-
genen Abbildungen dargestellt. Der zeitliche Verlauf von NOy wurde im Kapitel [5] bereits
diskutiert. Auch im Ozonverlauf sind keine bedeutenden Abweichungen von der prinzipi-
ellen Erwartung zu erkennen, mit Ausnahme der erhdhten Stratopause Ende Januar 2009,
die zur Uberdeckung des Ozonminimums bei etwa 80 km Hohe fiihrt.
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Abbildung 6.5: Analog Abbildung jedoch fiir den HEPPA-II Winter 2008/2009.

Ozonabbau findet insbesondere zwischen 70km und 80km Hohe statt, sobald NO, im
Polarwirbel in diesen Hohenbereich transportiert wird. Die maximale Ozondifferenz vor
dem Zusammenbruch des Polarwirbels wird zum Jahreswechsel mit etwa 10% erreicht.
Zwischen etwa 58 km und 67 km ist eine positive Differenz von bis zu drei Prozent zu be-
obachten, die mit Verringerungen der OH- und HO;,-Mengen in diesen Hohenbereichen
und denselben Zeitrdumen korreliert ist (Abbildung[6.6] Mitte und unten). Der Mechanis-
mus, der zur Verringerung der OH- und HO,-Mengen fiihrt, ist jedoch nicht abschlie3end
geklart. Reaktionen mit HNO, sind in diesem Hohenbereich nicht wichtig
'Solomon|, [1986)), Reaktionen mit Ozon passen nicht zur gleichzeitigen relativen Ozon-
zunahme. Signifikante Zunahmen atomaren Wasserstoffs, die auch zum Abbau von HO,
beitragen konnten, sind im Modell nicht festzustellen.

Darunter sind mit fortschreitendem Absinken Ozondifferenzen von einigen Prozent bis in
die obere Stratosphire zu erkennen. Beim Zusammenbruch des Polarwirbels ist, wie auch
schon in den vorangegangenen Betrachtungen, wegen Transport aus niedrigeren Breiten
ein kurzzeitiges Verschwinden der Ozondifferenz zu bemerken.

Im erneut entstandenen Polarwirbel ist zwischen 70km und 80km Hohe erneuter Ozon-
verlust zu sehen, der Anfang Februar sein Maximum mit etwa 10% erreicht. Wie schon
Anfang 2004 ist hier damit zu rechnen, dass das Absinken von NO, unterschitzt wird (sie-
he Abschnitt[5.2)) und damit auch der Abbau von Ozon. Mit Ende des Abwiirtstranports
bilden sich die mesosphérischen Differenzen schnell zuriick, da Ozon hier kurzlebig ist
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Abbildung 6.6: Wie Abbildung jedoch fiir den HEPPA-II Winter 2008/2009.

und damit auch dessen Differenzen, wihrend sie in der Stratosphire noch bestehen blei-
ben.

Zum Vergleich der Maximalausprigungen der verschiedenen mit Ozonabau assoziierten
Ereignisse sind in Abbildung [6.7] Schnittzeichnungen der Ozondifferenzen als Funktion
von Breitengrad und Hohe gezeigt, jeweils zum Zeitpunkt der bedeutendsten Effekte. Die
groften temporidren Auswirkungen zeigt hier ganz klar das solare Protonenereignis Ende
Oktober 2003 (Abbildung oben). Dort sind in beiden Hemisphéren (ab 50 Grad siid-
licher Breite sowie ab 55 Grad nordlicher Breite) in Hohen zwischen 60km und 80km
(stid) bzw. 55km und 80km (nord) Ozonriickginge um mehr als 30% zu verzeichnen, die
Spitzenwerte erreichen mit iiber 96% in den nordlichsten polaren Breiten einen fast voll-
standigen lokalen und temporéren Ozonabbau. In siidlichen polaren Breiten ist auerdem
die obere Stratosphére mit Verlusten von etwa als 10% betroffen, im Norden von einigen
Prozent. In den siidlichsten Breiten ab 80 Grad Siid liegen in der gesamten Stratosphére
etwa 10% Ozonverlust vor.

Zum Vergleich sind Ozondifferenzen aus dem Absinken von NO, am 15.7.2004 darge-
stellt (Abbildung[6.7] Mitte). Sie fallen insgesamt sehr viel geringer aus als beim solaren
Protonenereignis, erreichen jedoch in den siidlichsten Breiten ebenfalls tiber 30% Verlust
in 45km bis 65km Hohe. Ab 75 Grad siidlicher Breite werden in dieser Hohe aulerdem
bereits mehr als 20% Ozondifferenz erreicht. Die gesamte Stratosphire enthilt ab etwa
60 Grad siidlicher Breite einige Prozent weniger Ozon als im Referenzlauf. Ab etwa 70
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Abbildung 6.7: Ozondifferenzen zwischen BASE-Modelllauf und 16-phioniz-Modelllauf
(siche Tabelle [@.I) als Breitenschnitte dargestellt. Oben: 30.10.2003,
wihrend des Halloween-SPE. Mitte: 15.7.2004, zur Veranschaulichung
des Transporteffekts wihrend des Winters auf der Stidhalbkugel. Unten:
21.2.2009, wihrend Abwirtstransports nach SSW in nérdlichen polaren
Breiten. Die verschiedenen Farbskalen der einzelnen Schaubilder sind zu
beachten.

Grad stidlicher Breite gilt dies auch fiir die Mesosphire oberhalb von 75km Hohe. Insbe-
sondere in siidlichen Breiten kommt durch Absinkende Luft ein bedeutender Ozonverlust
zustande (siehe auch Abbildung[6.3). Dessen zeitliche Entwicklung wird in Abschnitt[6.2]
untersucht.

Die im Vergleich geringsten Ozonunterschiede zeigen sich im Winter 2009 am 21. Febru-
ar (Abbildung unten). Bedeutende Differenzen werden hier nur in den nordlichsten
Breiten erreicht (etwa 10% bei 80 Grad Nord und mehr als 30% ab 85 Grad Nord) und
nur in Hohen zwischen etwa 65km und etwa 75km. Unterschiede von wenigen Prozent
treten aulerdem in den polaren Stratosphiren beider Hemisphiren auf.

Dieser Vergleich unterstreicht die Bedeutung grofBer Ionisationsereignisse fiir die Ozon-
vorkommen der Atmosphére insbesondere in polaren Breiten. Die Beriicksichtigung von
Abwirtstransport ist ebenfalls wichtig, wobei hier der Effekt in siidlichen Breiten stédrker
ausgeprigt ist als im Norden, was auf den im Siiden stabileren Polarwirbel zuriickzu-
fiihren ist. Abwiértstransport von NO, nach SSW-Ereignissen wird im Modell vermutlich
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Abbildung 6.8: Ozonverinderungen aus einer Uberlagerungsanalyse der Jahre 2003 bis
2009, auf Grundlage von Modelldaten des 3dCTMs (Modelllauf 16-DB
gegeniiber BASE-Modelllauf). Es sind ausschlieBlich Bereiche gefirbt,
die ein Signifikanzlevel von 95% erreichen oder iibertreffen. Signifikanz
zwischen 95% und 99% ist geriffelt markiert, ungeriffelte Bereiche liegen
iiber 99%. Die Berechnung der Ozonverdnderungen erfolgt durch Sub-

traktion der Modellldufe und anschlieBender Division durch deren Mittel-
wert. Abbildung aus |Fytterer et al.| (2015).

unterschitzt, weshalb sich die Bedeutung dieser Ereignisse fiir die Ozonvorkommen an-
hand der bisherigen Modellstudien nicht einordnen ldsst.

Korrelationsanalyse des Abwartstransports

In|Fytterer et al.|(2015) werden wiederkehrende Veridnderungen der Ozonvorkommen im
siidlichen Polarwirbel und deren Zusammenhang mit absinkenden NO,-Anomalien unter-
sucht. Dazu werden Messergebnisse mehrerer Satellitenexperimente (MIPAS: Juli 2002
bis Mirz 2004 und Januar 2005 bis April 2012, SABER: ab Januar 2002, SMR: ab Febru-
ar 2001) ausgewertet und NO,- und Ozonanomalien, definiert als Differenzen zwischen
Jahren mit hoher und Jahren mit niedriger geomagnetischer Aktivitit, untersucht. Diese
Anomalien werden Zeit- und Hohenbereichen zugeordnet. Es wird eine signifikante Kor-
relation zwischen hohem Ap-Index am 1. April und Ozonanomalien von -5% bis -10%
festgestellt, die sich in den Monaten Juni und Juli in der oberen und mittleren Stratosphé-
re zeigt. Zum Vergleich wird eine Differenzanalyse mit dem 3dCTM mit den im Rahmen
dieser Arbeit gewonnenen Daten (Modelllauf 16-DB gegeniiber BASE-Modelllauf) her-
angezogen. In Abbildung [6.8] ist fiir die mit dem 3dCTM erhaltenen Ozondifferenzen
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Abbildung 6.9: Ozondifferenz zwischen BASE-Modelllauf und 16-phioniz-Modelllauf
fiir nordliche (oben) und siidliche polare Breiten (unten) in ppm. Dar-
gestellter Zeitraum und Hohenbereich sowie die Farbskala sind analog
Reddmann et al.|(2010) gewihlt.

diese Analyse gezeigt. Die Differenzbildung zwischen den Modellldufen ist dabei mit der
Differenzbildung zwischen Zeiten hohen und niedrigen Ap-Index’ vergleichbar, die Am-
plitude sollte die Ergebnisse der Ap-Analyse jedoch iibertreffen.

Im Schaubild ist ein klarer Zusammenhang von Ozonabbau mit dem Abwirtstransport
von Luftmassen gezeigt. Die Ozondifferenzen erreichen regelméflig 20% Verlust in der
unteren Mesosphire und oberen Stratosphére in den Monaten Juni und Juli, was mit dem
in Abbildung|6.3]|gezeigten Beispiel aus dem Jahr 2004 in Einklang steht. Im weiteren Ab-
sinken bleiben hohe Ozonverluste von 10% bis 20% bestehen, nicht in allen Hohenberei-
chen wird aber durchgehend Signifikanz der Analyse erreicht. Die persistenten Ozonun-
terschiede von wenigen % in der mittleren Stratosphire, die in diesem Kapitel diskutiert
wurden, werden in den Monaten Mai, Juni und Juli auch in der Uberlagerungsanalyse
gefunden, bevor das Hauptereignis diese Hohen erreicht. Es bestehen jedoch in vielen
Hohen statistische Vorbehalte, die persistenten Ozondifferenzen sind statistisch weniger
signifikant.

Vergleich mit anderen Studienergebnissen

Modellstudien zum Einfluss von NO, auf Ozon in der Stratosphire wurden beispielsweise
bereits von Reddmann et al.| (2010) durchgefiihrt. Dort werden MIPAS-Messergebnisse
fiir NO, in der Mesosphire in ein Chemietransportmodell (KASIMA - KArlsruhe SImu-
lation Model of the middle Atmosphere) eingefiigt, um deren Effekt auf die Stratosphére
durch Abwirtstransport zu untersuchen. Es werden dabei nur Zeitrdiume mit erhohtem
NO,-Gehalt der Mesosphidre im Modell beriicksichtigt, und ausschlieBlich bis Anfang
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6 Modellstudien zur Untersuchung des Einflusses solarer Variabilitit auf die Erdatmosphiire

2004 (Details in Reddmann et al.| (2010)). Insofern unterscheiden sich die Quellen von
NOy in dieser Studie und in den hier durchgefiihrten Studien deutlich, insbesondere in
der Nordhemisphire, ein Vergleich der Ergebnisse bietet sich jedoch trotzdem an.

In Abbildung[6.9]sind Ozondifferenzen zwischen BASE-Modelllauf und 16-phioniz-Mo-
delllauf (siehe Tabelle [4.1)) analog Reddmann ef al.| (2010) gezeigt. In nérdlichen polaren
Breiten (Abbildung oben) ist Ozonverlust mit dem Halloween-SPE 2003 im 3dCTM
dhnlich KASIMA vorhanden, wenn auch etwas weniger ausgeprigt. Die entsprechenden
Hohenbereiche stimmen zwischen den verschiedenen Modellstudien gut iiberein. Absin-
kendes NO, Anfang 2004 ist im 3dCTM bedeutend weniger beriicksichtigt als in KA-
SIMA, da die dort verwendeten MIPAS-Daten deutlich hohere Konzentrationen zeigen
(siehe Abbildung [5.1). Entsprechend ist im 3dCTM Anfang 2004 nur eine geringe Ozon-
differenz vorhanden, wihrend in der KASIMA-Studie in diesem Zeitraum die hauptséich-
lichen Ozonverluste stattfinden. In der KASIMA-Studie werden nach Februar 2004 keine
NO,-Mengen mehr von auflen in das Modell aufgenommen, weshalb keine weiteren Ef-
fekte, so wie im 3dCTM Anfang 2005, erzielt werden.

Beim Vergleich der Ozondifferenzen in siidlichen polaren Breiten (Abbildung[6.9] unten)
zwischen 3dCTM und KASIMA wird Mitte und Ende 2003 eine hervorragende Uberein-
stimmung erreicht. Auf Grundlage der qualitativen Ubereinstimmung der NO,-Mengen
zwischen 3dCTM und MIPAS in diesem Zeitraum ist die Ubereinstimmung zu erwarten.
Aufgrund der beendeten NO,-Beriicksichtigung in KASIMA nach diesem Zeitraum sind
fiir dahinterliegende Ereignisse keine weiteren Vergleiche sinnvoll.

Insgesamt bestitigt der Vergleich mit den Modellstudien aus Reddmann ef al.|(2010) eine
gute Wiedergabe der Effekte von solaren Protonenereignissen und Abwirtstransport von
NO, im Polarwirbel, mit Ausnahme der Zeiten nach SSW-Ereignissen.

6.2 Einzelbeitrage zum Ozonabbau

Die durchgefiihrten Modellstudien bieten die Moglichkeit, die Einzelbeitriage verschiede-
ner Ionisationsquellen zum Ozonabbau in der Mesosphire und Stratosphire durch Dif-
ferenzbildung zwischen entsprechenden Modellldufen quantitativ zu untersuchen. Fiir
Photoionisation, die mittels des im Rahmen dieser Arbeit neu entwickelten Moduls im
3dCTM beriicksichtigt werden kann, wird der Vergleich zwischen Modellldufen mit Teil-
chenionisation (16-DB, siehe auch Tabelle #.1)) und mit Teilchen- und Photoionisation
(16-phioniz) gezogen. Ergebnisse sind in Abbildung [6.10| analog Abbildung jedoch
mit anderer Farbskala dargestellt. Fiir den 30. Oktober 2003 (Abbildung [6.10} oben) sind
keine signifikanten Ozondifferenzen festzustellen. Im Fall eines ausgeprigten solaren
Protonenereignisses und nur geringem Abwirtstransport von Luftmassen ist Photoionisa-
tion dementsprechend von untergeordneter Bedeutung. Demgegeniiber wird im stabilen
stidlichen Polarwirbel zusitzliches NO, heruntertransportiert, welches zuvor unter Son-
neneinstrahlung und durch Photoionisation in der Thermosphére und oberen Mesosphire
gebildet wurde (siehe auch Abbildung [4.4). Hier werden durch Photoionisation zusitz-
liche Ozonverluste von etwa 5% bis iiber 10% erreicht, und zwar zwischen 47km und
65km Hohe in Breiten ab 80 Grad Siid (Abbildung Mitte). In dieser Situation trégt
Photoionisation etwa zu einem Fiinftel zum Ozonabbau bei. Dieses Ergebnis erscheint
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Abbildung 6.10: Analog Abbildung jedoch fiir Ozondifferenzen durch Photoionisa-
tion. Gezeigt sind die relativen Ozonunterschiede zwischen einem Mo-
delllauf mit Teilchenionisation, aber ohne Photoionisation (16-DB) und
einem mit beiden Ionisationsquellen (16-phioniz). Die Farbskala ist ge-
geniiber Abildung verdndert.

qualitativ nach dem SSW-Ereignis im Winter 2008/2009 erneut, jedoch ist der Effekt am
21.2.2009 (Abbildung [6.10] unten) auf Breiten nordlich von 80 Grad Nord und auf Ho-
hen zwischen 60km und 80km beschrédnkt. Die maximale Ausprigung ist hier etwa 3%
zusitzlicher Ozonverlust, was weniger als einem Zehntel des Teilchenbeitrags entspricht.
Es bleibt zu vermuten, dass der im Modell unterschitzte Abwirtstransport auch zu einer
Unterschitzung des zusitzlichen Beitrags von Photoionisation fiihrt, da deren ausschlie3-
liche Wirkhohe oberhalb von 90km liegt.

Generell sind die Effekte zusitzlicher Photoionisation beziiglich der Ozonvorkommen lo-
kal begrenzt und in ihrer Ausprigung denen von Teilchenionisation unterlegen. Trotzdem
bietet die im Rahmen dieser Arbeit entwickelte Losung zur Beriicksichtigung von Pho-
toionisation die Moglichkeit, auch jene Fille gezielt zu untersuchen, in denen der Beitrag
von Photoionisation nicht vernachléssigt werden kann, wie im siidlichen Polarwirbel.
Dartiberhinaus ist es moglich, die Beitrige der permanenten lonisation durch Elektro-
nen und von temporidren Protonenereignissen zu vergleichen. Die maximale Ausprigung
wurde bereits in Abschnitt[6. 1] diskutiert, es bleibt jedoch, verschiedenen Ozonabbau den
unterschiedlichen Primireffekten zuzuordnen. Abbildung [6.11] zeigt hierzu Ozondiffe-
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Abbildung 6.11: Differenzbilder fiir Ozon in der Stratosphidre und unteren Mesosphire
zur Identifizierung des Einflusses verschiedener lonisationsquellen (re-
lative Differenz in Prozent). Oben: Differenzbildung so, dass der Ein-
fluss der permanenten Elektronenionisation ndherungsweise isoliert ist
(Differenz zwischen Modelllauf JACK und 16-DB). Mitte: Einfluss der
Ionisation ausschlieBlich durch Protonen (Differenz zwischen BASE
und JACK). Unten: Zusitzlicher Einfluss von Photoionisation auf Ozon,
wenn bereits Protonen und Elektronen beriicksichtigt werden (Differenz
zwischen 16-DB und 16-phioniz).

renzen zwischen verschiedenen Modellldufen. Die Differenz zwischen einem Modelllauf
mit vollstdndiger Teilchenionisation und einem mit lonisation ausschlieBlich durch Proto-
nen isoliert somit den Einfluss der permanenten Elektronenionisation auf Ozon. Gezeigt
ist das Ergebnis fiir siidliche polaren Breiten (ab 70 Grad Siid) fiir mehrere Jahre von
Anfang 2003 bis Ende 2006 in Abbildung [6.T1] (oben). Mit Hauptaugenmerk auf den
langanhaltenden Ozondifferenzen lisst sich hier feststellen, dass Elektronen insbesonde-
re im Winter wihrend des stabilen Polarwirbels wesentliche Ozonverluste verursachen
(sieche auch Abschnitt [6.1)). Die iiber den Sommer andauernde Wirkung der Elektronen
auf stratosphérisches Ozon betrégt in dieser Darstellung etwa 2 Prozent Verlust in den
Stidhemisphidrensommern 2003/2004 und 2004/2005, jedoch weniger als ein Prozent Ver-
lust in den Sommern 2002/2003 und 2005/2006. Dieser Unterschied konnte technische
Hintergriinde haben und muss im Zusammenhang mit dem isolierten Ozonverlust durch
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Protonenionisation (Abbildung Mitte) diskutiert werden. Solare Protonenereignisse
im Oktober 2003 und im Januar 2005 haben aufBler den in Abschnitt besprochenen
kurzfristigen Ozonverdnderungen auch andauernde Effekte auf stratosphirisches Ozon
zur Folge, wie in Abbildung [6.11] (Mitte) dargestellt ist. Diese Effekte erreichen hohen-
abhéngig 2% bis 5% Ozonverlust, der iiber Monate im Stidsommer anhilt. In Verbindung
mit dem Ozonverlst durch Elektronen féllt insbesondere eine zeitliche Korrelation des
verstirkten Effekts im Schaubild fiir Elektronen und des Effekts durch Protonen auf. Es
ist wahrscheinlich, dass die aus verschiedenen Quellen stammenden Daten fiir Protone-
nionisation (nach [Vitt und Jackman| (1996)) sowie Jackman et al.| (1980) fiir Protonen und
nach Wissing und Kallenrode| (2009)) fiir den Kombinationsdatensatz mit Protonen und
Elektronen) sich geringfiigig in Bezug auf die durch Protonen erzielten Ionisationsraten
unterscheiden und dies in der gezeigten Differenzdarstellung einen Effekt der Elektronen
vermuten ldsst, der jedoch hochstwahrscheinlich nicht existiert. Der anhaltende Ozonver-
lust durch Elektronen ist demnach im Siidsommer auf Werte von bis zu einem Prozent
beschriankt. Auch die Analyse von in Abbildung [6.11] nicht dargestellten Jahren unter-
stiitzt dieses Ergebnis. Der zusitzliche Beitrag von Photoionisation zum Ozonabbau ist
in Abbildung (unten) erneut als Zeitverlauf fiir siidliche polare Breiten dargestellt.
Wie bereits im vorangegangenen Abschnitt diskutiert, ist Photoionisation insbesondere
im stabilen siidlichen Polarwirbel nicht vernachléssigbar, einen feststellbaren Beitrag zu
den iiber den Sommer andauernden Effekten leistet sie jedoch nicht.

6.3 Variation von Teilchen- und Strahlungseinfluss
auf langen Zeitskalen

Ahnlich wie in Abschnitt konnen durch Differenzbildung zwischen verschiedenen
Modellldufen (Konfiguration siehe Tabelle [.1)) die Einfliisse einzelner Prozesse isoliert
und damit untersucht werden. Um die zeitliche Veridnderung des Strahlungseinflusses zu
isolieren, werden Doppeldifferenzen fiir verschiedene Spurenstoffe gebildet. Die Diffe-
renz zwischen Modelllauf mit festem und mit variablem Sonnenspektrum (BASE bzw.
BASE-ICCMI) isoliert den Strahlungseinfluss (siehe auch Abschnitt 4.3)). Der tagewei-
se Vergleich dieser Differenzen mit den Werten, die im Jahr 2007 auftreten, eliminiert
feste Unterschiede und isoliert damit zusitzlich den zeitlichen Verlauf der Differenzen.
Das Jahr 2007 wird als Referenz ausgewihlt, da es nahezu im solaren Minimum liegt
und aulerdem keine besonderen Teilchenereignisse enthélt, was beim analogen Vorgehen
beziiglich des Teilcheneinflusses (s.u.) wichtig ist. Das Jahr 2008 steht aufgrund fehlen-
der Antriebsdaten fiir die Modelllaufe nicht komplett zur Verfiigung. Um die Analyse
nicht durch sehr kurzzeitige Schwankungen zu erschweren, wird aulerdem ein gleitender
Durchschnitt aller Werte iiber 90 Tage verwendet. Die Differenzen werden zur einfache-
ren Veranschaulichung relativ zum Referenzlauf angegeben. Fiir ausgewéhlte Spurenstof-
fe sind die Ergebnisse dieser Vorgehensweise in Abbildung dargestellt.

In Bezug auf Ozon (Abbildung [6.12] oben) lassen sich insbesondere zwei Merkmale er-
kennen. Zum einen existiert ein Ozoniiberschuss im solaren Maximum oberhalb der OH-
Schicht, der erwartungsgemdf mit weiterer Annidherung an das Referenzjahr verschwin-
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det. Hier ist als Ursache die verstidrkte Photolyse von molekularem Sauerstoff durch den
erhohten Strahlungseintrag wahrscheinlich. AuBerdem existiert ein Ozondefizit zwischen
70km und etwa 85km, welches ebenfalls im solaren Maximum ausgeprégt ist und zur
Referenz hin verschwindet. Dieses Defizit kann mit einem Uberschuss an OH korreliert
werden, der in Abbildung [6.12] (3. v. oben) gezeigt ist und einen sehr dhnlichen Verlauf
im gleichen Hohenbereich nimmt. Aufgrund der Moglichkeit des katalytischen Abbaus
von Ozon durch OH liegt es nahe, hier eine Kausalitdt zu vermuten. Desweiteren ist eine
positive Ozondifferenz in der unteren Mesosphire und der Stratosphére zu beobachten.
Sie féllt im Vergleich gering aus, da der direkte Einfluss des sich verdndernden Strah-
lungseinflusses in diesen Hohen bereits abgeschwicht ist. Der prinzipielle Verlauf, mehr
Ozon im solaren Maximum vorzufinden, ist auch hier gegeben. Interessant ist, dass die
Differenzen sich bis hinunter zu etwa 20km Hohe ausbreiten, wobei dazu die Vermutung
naheligt, dass weiter oben entstandene Differenzen nur durch Transport diesen Hohenbe-
reich erreichen.

Fiir Kohlenstoffmonoxid (Abbildung[6.12] 2. v. oben) zeigt sich eine positive Differenz im
solaren Maximum, die mit der dort verstirkt auftretenden CO;-Photolyse erkliart werden
kann. Verstirkte CO;-Photolyse findet insbesondere oberhalb von etwa 80km statt, dort
sind die Strahlungsdifferenzen ausgeprigt. Durch Abwirtstransport von Luftmassen im
Winter werden ebenso die positiven CO-Differenzen in niedrigere Hohenbereiche mitge-
nommen. Die geringfiigigen negativen Differenzen zwischen etwa 65 km und 75 km Hohe
konnten mit dem dort verstarkten Auftreten von OH verkniipft sein, diese Vermutung lésst
sich jedoch ohne Analyse der Einzelreaktionsgeschwindigkeiten nicht tiberpriifen.

Die zeitliche Verdnderung von OH (Abbildung [6.12] 3. v. oben) kann klar mit der zeitli-
chen Verdnderung der Sonneneinstrahlung korreliert werden. Allerdings kann nicht ein-
deutig bestimmt werden, iiber welche Zwischenprozesse die relative Zunahme von OH
verursacht wird - verstirkte Photolyse von Wasser kann anhand der hier dargestellten
Bilder (Abbildung unten) nicht festgestellt werden, und ein anderweitig verursach-
tes verstidrktes Auftreten von atomarem Wasserstoff zur Bildung von OH erscheint nicht
kausal begriindbar. Auch an dieser Stelle sind weiterfithrende Untersuchungen mit Ein-
zelreaktionsgeschwindigkeiten notig, um den intuitiv logischen Verlauf der OH-Differenz
kausal zu erkldren.

Die zeitliche Veridnderung des Wasserdampfgehalts (Abbildung unten) mit dem so-
laren Zyklus ist in Hohen oberhalb von etwa 85km klar mit der Verdnderung der Strah-
lungsintensitit korreliert. Erhohte Photolyseraten sind auch hier zu vermuten, insbesonde-
re auch wegen der stiarkeren Auspriagung der Differenz im Sommer. Weitere Auswirkun-
gen, beispielsweise auf andere Spurenstoffe, sind anhand des Zeitverlaufs jedoch nicht zu
begriinden.

Zur Isolation der zeitlichen Verdnderung des Teilcheneinflusses konnen Doppeldifferen-
zen analog der Vorgehensweise beziiglich Strahlungseinfluss gebildet werden, hier jedoch
zwischen einem Modelllauf ohne Teilcheneinfluss (BASE) und einem mit Teilchenein-
fluss (16-DB). Hierdurch wird zunichst der Teilcheneinfluss isoliert, durch Vergleich mit
dem Jahr 2007 zusitzlich seine zeitliche Verdnderung. Ergebnisse hierzu sind in Abbil-
dung dargestellt.

Insgesamt sind bei keinem der in Abbildung [6.13] gezeigten Spurenstoffe zeitliche Verin-
derungen zu erkennen, die sichtbar mit dem Sonnenzyklus korreliert wiren. Ein genereller
bzw. dauerhafter Effekt der Sonnenaktivitit auf Teilchenniederschlag ist also nicht fest-
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zustellen. Dennoch fallen einige Differenzen in den Spurenstoffschaubildern auf, die mit
gleichzeitg stattfindenden solaren Protonenereignissen in Verbindung gebracht werden
konnen. Diese Ereignisse sind sichtbar, da der Referenzzeitraum 2007 keine solchen ent-
hilt. Es treten in den jeweiligen Ereigniszeitriumen Ozonverluste, CO-Abbau, verstirkte
Bildung von OH und Abbau von Wasser auf. Ungekléart bleiben die genauen Hintergriinde
andersorientierter Differenzen in den Jahren 1999 und 2000. Hier ist allerdings denkbar,
dass aufgrund der noch fehlenden AIMOS-Daten der Modelllauf 16-DB noch nicht sein
dynamisches Gleichgewicht erreicht hat, was im Referenzzeitraum 2007 allerdings der
Fall ist. Die hier gebildeten Differenzen sind deshalb nur bedingt aussagekriftig. Die-
ses Problem besteht bei der Untersuchung des Strahlungseinflusses nicht, da dort keine
AIMOS-Daten verwendet werden.

Sowohl fiir den zeitlichen Verlauf von Strahlungseinfluss als auch Teilcheneinfluss lassen
sich keine hemisphérischen Unterschiede feststellen, weshalb hier auf eine Beschreibung
verzichtet werden kann.

Vergleich mit anderen Studienergebnissen

Die zeitliche Variation mittlerer Ozonvorkommen iiber den solaren Zyklus wurde in|[Souk-
harev und Hood| (2006); Gray et al.|(2010) untersucht. Ausgehend von Messergebnissen
des SAGE-II-Experiments (Stratospheric Aerosol and Gas Experiment II) von 1985 bis
2003 werden die Ozonvorkommen zwischen solarem Maximum und solarem Minimum in
Zusammenhang gebracht. Mittels einer mutiplen Regressionsanalyse werden Ozondiffe-
renzen, die auf der Anderung der solaren Einstrahlung beruhen, aus den Daten extrahiert.
In den untersuchten Hohen zwischen 20km und 53km werden dabei statistisch signifi-
kante Ozonverdnderungen gefunden. Diese befinden sich insbesondere zwischen 20 und
40 Grad siidlicher Breite in 24 km bis 40km Hohe sowie in tropischen Breiten (20 Grad
Siid bis 30 Grad Nord) oberhalb von 40km Hohe und betragen maximal knapp iiber 4%.
Durch den Einfluss der Sonnenstrahlung ergeben sich also groBere Ozonvorkommen im
solaren Maximum als im solaren Minimum.

Eine dhnliche Untersuchung ist mit den Ergebnissen des 3dCTM mdoglich. Die Ergeb-
nisse einer einfachen Differenzbildung zwischen Ozon im solaren Maximum (Jahr 2002)
und Ozon nahe dem solaren Minimum (Jahr 2007) sind in Abbildung (oben) ge-
zeigt, der Modelllauf 16-phioniz-ICCMI wird verwendet (siche Tabelle 4.T]). Im Bereich
der Ozonschicht lassen sich Zunahmen von etwa zwei Prozent in dquatorialen Breiten
und mehr als zehn Prozent in subpolaren und polaren Breiten feststellen. In tropischen
Breiten ist eine deutliche Abnahme von Ozon unterhalb der Ozonschicht im solaren Ma-
ximum vorhanden. Desweiteren sind in der Mesosphire besonders gro3e negative Diffe-
renzen auszumachen, zwischen 30 und 60 Grad Siid und 20 und 60 Grad Nord. Anhand
der dargestellten Differenzen ldsst sich deren Ursache nicht bestimmen. In dieser Darstel-
lung sind alle Parameter, die sich von 2002 zu 2007 @ndern, beriicksichtigt, also au3er der
solaren Einstrahlung auch Anderungen der Dynamik. Diese Darstellung ist somit nicht
direkt mit Soukharev und Hood| (2006)); |Gray ef al.| (2010) vergleichbar.

Um den gleichen Effekt wie in der Analyse der Messdaten aus Soukharev und Hood
(2006) zu erhalten, kann auch an dieser Stelle eine Doppeldifferenz der Modellergebnis-
se verwendet werden. Es wird dann sowohl zwischen den Jahresmittelwerten von 2002
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Abbildung 6.12: Doppeldifferenz-Bild zur Illustration der zeitlichen Verdnderung des
Strahlungseinflusses. Abbildung analog Abbildung §.5] jedoch als Dop-
peldifferenz (Erkldarung im Text).
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Abbildung 6.13: Analog Abbildung [6.12] jedoch zur Illustration des Teilcheneinflusses
auf langen Zeitskalen. Die verinderte Farbskala ist zu beachten. Weitere
Erkldarungen im Text.
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Abbildung 6.14: Relative Ozondifferenz im jahrlichen Mittel zwischen den Jahren 2002
und 2007, etwa entsprechend solarem Maximum und solarem Minimum.
Die Differenzen sind als Funktion von Hohe und Breitengraden darge-
stellt, analog zu einer Abbildung aus [Gray et al| (2010). Oben: Ein-
fachdifferenz zwischen 2002 und 2007, mit Daten aus dem Modelllauf
16-phioniz-ICCMI (siehe Tabelle . T)); unten: Doppeldifferenz zwischen
2002 und 2007 sowie zwischen den Modellldufen 16-phioniz-ICCMI

und 16-phioniz zur Isolation des Strahlungsbeitrags.

und 2007 als auch zwischen zwei Modellldufen, einmal mit variabler Sonneneinstrahlung
und einmal ohne (16-phioniz-ICCMI und 16-phioniz), eine Differenz gebildet. In die-
ser Analyse bleibt die unterschiedliche Sonneneinstrahlung 2002 und 2007 als einziger
Unterschied isoliert. Anderungen der Dynamik werden durch die Differenzbildungen eli-
miniert.

Ergebnisse der Doppeldifferenzbetrachtung sind in Abbildung [6.14] (unten) gezeigt. Der
Strahlungseinfluss auf Ozon ldsst sich hier auf einfache Weise kausal erklidren. In der
Stratosphéire und unteren Mesosphire sind die Ozonvorkommen im solaren Maximum
wegen der groBeren Strahlungsmenge erhoht, in der mittleren Mesosphére wird durch die
Sonneneinstrahlung die Bildung von OH verstirkt, wodurch sich Ozon verringert, und
in der dariiberliegenden Mesosphire wird wiederum durch mehr Strahlung mehr Ozon
im solaren Maximum produziert. Diese Ergebnisse stehen im Einklang mit jenen aus der
Zeitreihen-Doppeldifferenzanalyse in Abbildung[6.12] Durch die Betrachtung der Ozon-
differenzen unter Ausschluss und unter Einbeziehung dynamischer Variation lisst sich
zeigen, dass ein groBer Teil der in Abbildung [6.14] (oben) erkennbaren Differenzen dy-
namischen Effekten zuzuordnen sind. Insbesondere in tropischen Breiten in etwa 20km
Hohe ist unter Einbezug der Dynamik an sich dnderndes Verhalten der tropischen Tropo-
pause zu denken. AuBlerdem konnte die Ozonzunahme in 20km bis 25 km Hohe polwiirts
dieses Bereiches auf eine Verstirkung der Brewer-Dobson-Zirkulation im solaren Maxi-
mum hindeuten. Veridnderungen im Teilchenfluss sind in der Einfachdifferenz ebenfalls
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enthalten, allerding sind diese vernachlissigbar, wie sich durch deren Extraktion zeigen
lasst. Abbildung zeigt fiir das Jahr 2002 ein dhnliches Ergebnis.

Zwischen der Doppeldifferenzstudie mit dem 3dCTM und den Ergebnissen aus |Gray et al.
(2010) und Soukharev und Hood| (2006) besteht prinzipielle Ubereinstimmung in Bezug
auf Vorzeichen und Groflenordnung der isolierten Ozondifferenzen. Auch ist die Nord-
Siid-Asymmetrie mit verstiarktem Ozoniiberschuss zwischen 20 und 40 Grad Siid (bis zu
4%, gegeniiber etwa 2% in den entsprechenden nordlichen Breiten) in der Stratosphére
qualitativ im Modell wiedergegeben.

Zusammenfassung

Weiterfithrende Modellstudien insbesondere zum Einfluss solarer Variabilitit auf Ozon
wurden in diesem Kapitel gezeigt. Lokale und temporédre Ozonverluste von iiber 80% in
der Mesosphire konnen mit groen solaren Protonenereignissen assoziiert werden. Die
obere Stratosphére ist mit geringeren relativen Ozonverlusten von bis zu 10% ebenfalls
betroffen. In einer hohenabhingigen Ausprigung von bis zu 5% konnen diese Ozonver-
luste in siidlichen polaren Breiten den dortigen Sommer iiber bestehen bleiben. Winter-
licher Abwirtstransport von polaren Luftmassen, die aufgrund der fortwédhrenden Ioni-
sation durch die Aurora NO, enthalten, fiihrt ebenfalls zu Ozonverlusten, wobei dieser
Zusammenhang in siidlichen polaren Breiten bedeutend stirker ausgepriégt ist als im Nor-
den und dort Ozonverluste von iiber 30% in der Mesosphére und Stratosphire zur Folge
hat, von denen etwa 1% in der Stratosphire iiber den Sommer bestehen bleibt. Der Ef-
fekt von zusitzlicher Photoionisation bei schon vorhandener Teilchenionisation auf Ozon
ist in nordlichen Breiten minimal und betrégt in siidlichen Breiten zusétzlich bis zu etwa
einem Fiinftel des Teilcheneffekts. Der Ozonverlust durch Teilchenionisation wird mit er-
hohten Konzentrationen sowohl an NO, als auch HO, assoziiert. Es fillt insbesondere in
siidlichen polaren Breiten auf, dass auch Ozonabbau oberhalb von 50km mit NO, korre-
liert ist, obwohl dies in dieser Hohe nicht den dominanten Zyklus fiir Ozonabbau darstellt
(Brasseur und Solomon, |1986; Laryl, |1997). Die Kausalitdt bzw. Quantifizierung der An-
teile ist deshalb durch weiterfithrende Untersuchungen noch zu klidren. Vergleiche mit
einer anderen Modellstudie zum Einfluss des Abwirtstransports von NO, auf stratospha-
risches Ozon (Reddmann et al.,[2010) zeigen gute Ubereinstimmung bei SPE-Ereignissen
und fiir Abwiirtstransport von NO,, nicht jedoch nach SSW-Ereignissen.

Die Untersuchung von Modellldufen tiber mehrere Jahre zeigt eine klare Modulation mit
dem Sonnenzyklus, die insbesondere auf verdnderliche Photolyse von O, zuriickzufiihren
ist. Fiir den Teilcheneinfluss kann bei Verwendung der AIMOS-Ionisationsraten keine
solche Modulation isoliert werden.

Eine Isolation des Einflusses solarer Strahlung auf Ozon &dhnlich der Studien in [Souk-
harev und Hood| (2006) ist mittels Doppeldifferenzbildung im 3dCTM moglich. Erhohte
Ozonvorkommen im solaren Maximum von 2% bis 4% Prozent in allen Breiten der Stra-
tosphédre lassen sich in der Modellanalyse im Einklang mit der Messdatenanalyse von
Soukharev und Hood| (2006)) finden.
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Im Rahmen dieser Arbeit wurden Modellstudien zum Einfluss solarer Variabilitét auf die
Ozonvorkommen der Atmosphire durchgefiihrt. Hierzu wurde zunichst die Bildung von
NO, durch Teilchenniederschlag und Photoionisation mit Hilfe eines Ionenchemiemo-
dells quantifiziert. Insbesondere oberhalb von 80km Hohe ergeben sich signifikante Un-
terschiede gegeniiber bisher verwendeten, einfachen Parametrisierungen. Es wurde eine
neue Parametrisierung zur Beriicksichtigung der NO,-Produktion in 3d-Modellen entwi-
ckelt, die die Ergebnisse des lonenchemiemodells gut wiedergibt, ohne dabei erhohten
Rechenzeitbedarf zu verursachen. Ein bereits vorhandenes dreidimensionales Chemie-
transportmodell (3dCTM) wurde zur Verwendung mit dem neuen NO,-Modul erweitert.
Modellstudien mit dem 3dCTM zeigen wahlweise die getrennten oder gemeinsamen Bei-
triage verschiedener Teilchenarten und von Photoionisation auf die chemische Zusam-
mensetzung der Atmosphire. Vergleiche mit Messergebnissen von Satellitenexperimen-
ten zeigen gute Ubereinstimmung mit dem erweiterten 3dCTM insbesondere in Bezug
auf NOy in der Stratosphire und Mesosphire, bei kleineren Defiziten im Bereich der Me-
sopause und untersten Thermosphire.

Studien zur quantitativen Untersuchung von Ozonabbau, der durch Teilchenniederschlag
und Photoionisation indirekt {iber die Bildung von NO, und HO, verursacht wird, sind
somit mit dem im Rahmen dieser Arbeit erweiterten 3dCTM moglich. Diese Studien zei-
gen, dass mit groBen solaren Protonenereignissen lokale, temporédre Ozonverluste von
tiber 80% in polaren Breiten assoziiert sind, und aufgrund der Eindringtiefe der Protonen
auch die obere Stratosphire erreicht wird. In der siidlichen polaren Stratosphire erge-
ben sich tiber mehrere Monate anhaltende Ozondifferenzen von bis zu 5% nach solaren
Protonenereignissen. Auflerdem spielt Abwirtstransport von Luftmassen von der oberen
Mesosphire in die Stratosphire im Polarwirbel in siidlichen polaren Breiten eine wesent-
liche Rolle, da hiermit auch NO, aus seinen Quellhohen oberhalb von 80km in beson-
ders ozonreiche Hohen heruntertransportiert wird. Dadurch entsteht ein den Winter iiber
anhaltender Ozonverlust von 10% bis 30% in der Mesosphire, der auch die Stratosphéa-
re erreicht und dort mit einer geringen Ausprigung von etwa 1% persistent bleibt. Der
Beitrag von Photoionisation auf den Ozonabbau betridgt im Stidwinter etwa 20% des Teil-
chenbeitrags, bei Protonenereignissen und in nordlichen polaren Breiten hingegen ist er
vernachlissigbar. Auf Zeitskalen von mehreren Jahren ldsst sich mit den Modellstudien
auBerdem die Variation der Ozonvorkommen mit dem solaren 11-Jahres-Zyklus untersu-
chen. Es lésst sich dabei der Beitrag der solaren Strahlung isolieren, der eine Erhohung
der Ozonmengen in der Stratosphire um 2% bis 4% im solaren Maximum gegeniiber dem
solaren Minimum verursacht.

Die Ozonvorkommen werden also durch solare Variation mafgeblich beeinflusst: bei be-
deutenden solaren Protonenereignissen 80% kurzfristiger mesosphirischer Verlust sowie
bis zu 5% anhaltender stratosphirischer Verlust im Siiden, langfristig durch Absinken
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10% bis 30% mesosphirischer und etwa 1% persistenter stratosphérischer Verlust, durch
Variation der UV-Strahlung 4% stratosphérische Ozonzunahme im solaren Maximum,
sowie iliber 10% mesosphirische Variation durch Verdnderungen der Dynamik mit dem
solaren Zyklus. Teilcheneffekte betreffen dabei polare Breiten und Strahlungs- und Dy-
namikeffekte die gesamte mittlere Atmosphire.

Im Rahmen des Projektes ROMIC-SOLIC (Role of the Middle Atmosphere in Climate -
Quantification of Uncertainties of Solar Induced Climate variability) ist eine Fortfithrung
dieser Arbeit geplant. Die gefundenen bedeutenden Ozonverdnderungen lassen weitere
Auswirkungen auf die ozonbestimmten Heizraten und damit auf die Dynamik der At-
mosphire erwarten. Diese Auswirkungen sollen mit Hilfe von Chemieklimamodellen un-
tersucht werden, die oft jedoch die obere Mesosphire und untere Thermosphire nicht ab-
decken. Wichtiges Zwischenziel in SOLIC ist, fiir diese Modelle Parametrisierungen des
NO,-Gehalts der Atmosphire als obere Randbedingung zur Verfiigung zu stellen, wobei
ausreichend lange Zeitrdume von mehreren Jahrzehnten von diesem Datensatz abgedeckt
werden miissen. Folglich muss diese Parametrisierung ohne die AIMOS-Ionisationsra-
ten auskommen, die nur fiir wenige Jahre (2001 bis 2012) vorliegen. Deshalb werden
die Ionisationsraten als Funktion des Kp-Index’ oder des AA-Index’ parametrisiert, um
auf dieser Grundlage mit dem 3dCTM den NO,-Gehalt der Atmosphére als Funktion von
Breiten- und Lingengrad, Kp- oder AA-Index und solarem Radioflussindex bzw. Sonnen-
fleckenzahl darstellen zu konnen. Damit kann ein Zeitraum zuriick bis 1868 (Beginn der
Aufzeichnungen des AA-Index’) abgedeckt werden. Diese Parametrisierung wird wie-
derum in den Chemieklimamodellen verwendet, die weitere Kopplungsmechanismen der
Atmosphire an die solare Variation simulieren.
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