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Kurzbeschreibung

In dieser Arbeit wird der Einfluss von sogenanntem stratosphérischen Geoengineering auf die
Ozonschicht der Stratosphéire mit globalen Zirkulationsmodellen untersucht. Stratosphérisches
Geoengineering soll einen globalen Abkiithlungseffekt erzeugen, welcher der globalen
Erwarmung entgegenwirken soll.

Momentane Schiatzungen gehen davon aus, dass dazu jahrliche Injektionen in der
GrofBenordnung von 1-10 Mt Schwefel notwendig sind. Diesen Schédtzungen entsprechend
werden Sensitivitdtsstudien durchgefiihrt, die den Einfluss auf die Ozonschicht in Funktion der
Injektionsrate und einiger Schliisselparametern zu quantifizieren suchen.

Die Ergebnisse zeigen einen sehr komplexen Zusammenhang zwischen den beteiligten
Prozessen. Insbesondere dem Zusammenspiel zwischen den Strahlungseigenschaften des
Sulfataerosols, der stratosphérischen Zirkulation, den Polarwirbeln, und der Ozon- und
Aerosolchemie scheint eine Schliisselrolle zuzukommen. Unsere Berechnungen ergeben, dass
uber den Subtropen durch chemische Effekte mit einer Zunahme der Ozonschicht um bis zu 5%
zu rechnen ist, wahrend tiber den Polargebieten und den gemaBigten Breiten vorwiegend eine
Abnahme der Ozonkonzentration um bis zu 10% zu erwarten ist. Die Resultate sind jedoch mit
groBen Unsicherheiten behaftet, die eine korrekte Quantifikation der Implikationen des
Geoengineering auf die Ozonschicht mittels Modellexperimenten als wenig wahrscheinlich
erscheinen lassen.

Abstract

This study investigates the influence of so-called stratospheric geoengineering on the global
stratospheric ozone layer with global modeling tools. Stratospheric geoengineering is bound to
produce a global cooling effect that is supposed to counterbalance to a certain extend the
global warming trend due to anthropogenic greenhouse gas emissions.

Current estimations assume that yearly injections of some 1-10 Mt sulphur equivalents are
necessary to obtain the desired effect. In accordance to these estimations, we carry out
sensitivity studies that that aim at quantifying the effects on the ozone layer as a function of
the injection rate and certain key parameters and uncertainties.

The results show a very complex linkage of the involved processes that determine the ozone
layer. In particular, the interactions among the radiative properties of the sulphate aerosol,
stratospheric circulation, the polar vortexes, and aerosol and ozone chemistry seem to be a key.
Whereas chemical processes over the subtropical areas appear to induce an enhancement of
the ozone layer of up to 5%, high latitudes and the polar areas seem to be up for a depletion of
the ozone layer of up to 10%. However, these results are bound to a considerable amount of
uncertainty of multiple origins, such that a reliable estimation of the implications of
stratospheric geoengineering to the ozone layer may not at all be obtained with model
experiments.
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(a) zonale Anomalie der Ozonsdule im Vergleich zum Kontrolllauf (links) und (b)
vertikal integrierte Sulfatmasse der Aerosolphase (in mg/m2, rechts) im
Jahresdurchschnitt der Jahre 2003-2006, 2004-2011 und 2003-2008, bei einer
Injektionsrate von respektive 2, 4 und 8 Mt S pro Jahr.

Zonal gemittelte Anomalie der Ozonsdule relativ zum Kontrolllauf (a), und der
vertikal integrierten Aerosolsulfatmasse relativ zum PSC-Lauf (b), im
Jahresdurchschnitt der Jahre 2003-2006. Die Injektionsrate betragt 2 Mt S pro Jahr.

Quasi biennale Oszillation bei verschiedenen Emissionsstirken: Ohne SRM (oben),
mit Emissionen von 4 Mt S/Jahr (Mitte) und 8 Mt S/Jahr (unten). Mit zunehmender
Emissionsstiarke verldngert sich die Westphase in der Hohe von 50 hPa, bis hin zu
einer konstanten Westphase. Blau abgebildet sind 6stliche Winde und rot westliche
Winde.

4Mt: Vertikalverteilung des zonalen Mittels der Konzentration (oben) in Phase 1
(links) und Phase 2 (rechts) und unten deren Differenzen als absolute Differenz [ppb]
(links) und relative Differenz [%] (rechts). Zusatzlich ist die Anomalie der Stromlinien
zwischen Phase 1 und Phase 2 (unten, links) abgebildet.

Modellsimulation der Verteilung von Schwefel (gelb) und Asche (grau) 7 Tage (links)
und 15 Tage (rechts) nach einer Vulkaneruption in den mittleren Breiten. Bei einer
Emission auf 40° N wird der Schwefel zunachst in der nordlichen Hemisphare
verteilt, anschlieBend auch auf der siidlichen Hemisphére. Emissionen in den Tropen
verteilen sich gleichmaéBiger auf beiden Hemisphédren, wie Satellitenaufnahmen
nach der Eruption des Pinatubo zeigen.

Brewer Dobson Zirkulation in der Stratosphéare, dargestellt anhand der
Stromfunktion. Die Stromung folgt den Isolinien im Uhrzeigersinn (durchgezogene
Linien) bzw. entgegen dem Uhrzeigersinn (gestrichelte Linien). A: Stromlinien des
Kontrolllaufs gemittelt iiber die Monate Dezember, Januar und Februar (DJF), B:
Mittel iiber die Monate Juni, Juli, August (JJA), C: jahrliches Mittel, D: Differenz der
Stromfunktion einer Simulation mit Schwefelemissionen von 8 Mt S/Jahr zum
Kontrolllauf.

Links: Reduktion der solaren Einstrahlung am Erdboden in Anhéngigkeit von der
Emissionsstarke und verschiedener Emissionsszenarien. Variiert wurde die Hohe der
Emissionen (60 hPa (rot) und 30 hPa (orange)), die Emissionsregion (rotes Dreieck
und roter Stern), genaueres siehe Niemeier et al. (2011), die Gro8enverteilung der
Aerosole (blau) und die vertikale Modellauflésung (gelb). Rechts: Abschédtzung der
Sulfatemissionen pro Jahr, die gemaf MPI-ESM bendétigt wiirde, um die Erwarmung
durch ansteigende Emissionen ab dem Jahr 2020 auszugleichen. Die orange Kurve
zeigt eine Abschédtzung der Emissionsstérke bei einem mittleren Szenario (RCP4.5),
die blaue Kurve unter Bedingungen, die in etwa einem weiterhin gleichbleibenden
Anstieg der Emissionen wie zu Beginn des 21. Jahrhundert entsprechen (RCP8.5).
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(a) zonale Anomalie der Ozonsdule im Vergleich zum Kontrolllauf (links) und (b)
vertikal integrierte Sulfatmasse der Aerosolphase (in mg/m2, rechts) im
Jahresdurchschnitt der Jahre 2003-2006, 2004-2011 und 2003-2008, bei einer
Injektionsrate von respektive 2, 4 und 8 Mt S pro Jahr.

Zeitliche Evolution der zonal gemittelten Ozonsdule (DU) als Funktion der
geographischen Breite, fiir die Injektionsszenarien von 2, 4 und 8 Mt S pro Jahr.
Absolute Werte inkl. Kontrollauf (links), sowie Differenzen zum Kontrolllauf (rechts).
Man beachte die hohe interannuelle Variabilitdt des polaren Ozons beim 2 Mt Lauf,
wéhrend die 4 und 8 Mt Laufe einen eindeutigen Trend aufweisen.

Wie Abbildung 7.2, jedoch fiir die Aerosolsulfatsdule (mg/m2). Fir die 4 und 8 Mt S
Laufe nimmt der meridionale Transport zu beiden Hemisphédren hin im Lauf der
Zeit ab.

Geographische Verteilung der Ozonsdule des 2 Mt Laufs im Durchschnitt der Jahre
2003 bis 2006. Gezeigt werden (a) die absoluten Referenzwerte (DU) aus dem
Kontrolllauf (oben links), sowie die Anomalien (b) des PSC Laufs (oben rechts), (c) des
PSC+HEAT Laufs (unten links), und (d) des PSC+HEAT+MICRO Laufs, allesamt relativ
zum Kontrolllauf.

Geographische Verteilung der vertikal integrierten Aerosolsulfatmasse (mg/m2) des
2 Mt Laufs im Durchschnitt der Jahre 2003 bis 2006. Gezeigt werden (a) die
absoluten Referenzwerte des Kontrolllaufs (oben links), sowie (b) des PSC Laufs (oben
rechts), die Anomalien (c) des PSC+HEAT Laufs (unten links), und (d) des
PSC+HEAT+MICRO Laufs relativ zu (B). Man beachte die unterschiedliche Skala der
Graphiken (a) und (b).

Zonal gemittelte Anomalie der Ozonséule relativ zum Kontrolllauf (a), und der
vertikal integrierten Aerosolsulfatmasse relativ zum PSC-Lauf (b), im
Jahresdurchschnitt der Jahre 2003-2006. Die Injektionsrate betrdagt 2 Mt S pro Jahr.

Zonale Anomalie der Ozonsdule im Jahresverlauf und als Funktion der
geographischen Breite bei Emission von 2 Mt S pro Jahr. Im Uhrzeigersinn, (a)
Absolutwerte des Kontrolllaufs (oben links), und Relativwerte (b) des PSC Laulfs, (c)
des PSC+HEAT Laufs, und (d) des PSC+tHEAT+MICRO Laufs.

Wie Abb. 7.7 jedoch fiir die Aerosolsulfatsdule (mg/mz2), in (b) werden Absolutwerte
gezeigt, (c) und (b) zeigen Relativwerte zu (b).

Zonale Anomalie des molekularen Ozonmischungsverhéaltnisses (in ppm) als
Funktion der Hohe bei 2 Mt S pro Jahr im Mittel der Jahre 2003-2006. In (a) werden
die Referenzwerte des Kontrollaufs gezeigt (oben links). Um die Relevanz der
Anomalie der Mischungsverhéltnisse besser abschédtzen zu kénnen, werden die
Referenzwerte in DU angegeben (siehe Text). Auf diese Weise wird die tatsdchliche
vertikale Verteilung der Ozonschicht gezeigt. Es folgen die Differenzen der
Mischungsverhéltnisse zum Referenzlauf im Uhrzeigersinn fir (b) den PSC Lauf, (c)
den PSC+HEAT Lauf, und (d) den PSC+HEAT+MICRO Lauf. Man beachte die
logarithmische Druckachse in der Vertikalen.
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8.2:
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8.4:
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Zonale Anomalie des Aerosolsulfatgehalts (ng/m3) als Funktion der Hohe bei 2 Mt S
pro Jahr im Mittel der Jahre 2003-2006. Zum Kontrolllauf und dem PSC-Lauf werden
absolute Werte angegeben. Man beachte den Unterschied in der Skala. Zu den
PSC+HEAT und PSC+HEAT+MICRO Léufen werden die Differenzen zum PSC-Lauf
abgebildet. Siehe auch Abb. 7.9.

Zonale Anomalie des Mischungsverhadltnisses des NOx (in ppb) als Funktion der Hohe
bei 2 Mt S pro Jahr im Durchschnitt der Jahre 2003-2006 im Vergleich zum
Kontrollauf. Siehe auch Abb. 7.9.

Zonale Anomalie des Mischungsverhéaltnisses des C10+Cl202 (in ppb) als Funktion
der Hohe bei 2 Mt S pro Jahr im Durchschnitt der Jahre 2003-2006 im Vergleich zum
Kontrolllauf. CI202 ist nur im Bereich der Pole augenscheinlich, und erscheint in
den Graphiken als augenformiges Gebilde bei etwa 30 hPa Druck auf ca. 75° Breite.
Siehe auch Abb. 7.9.

Zonale Anomalie des Mischungsverhéaltnisses des CIONO?2 (in ppb) als Funktion der
Hohe bei 2 Mt S pro Jahr im Durchschnitt der Jahre 2003-2006 im Vergleich zum
Kontrolllauf. Siehe auch Abb. 7.9.

Zonale Anomalie der Temperatur (K) als Funktion der Hohe bei 2 Mt S pro Jahr im
Durchschnitt der Jahre 2003-2006 im Vergleich zum Kontrolllauf. Siehe auch Abb.
7.9.

Quasi biennale Oszillation bei verschiedenen Emissionsstarken: Ohne SRM (oben),
mit Emissionen von 4 Mt S/Jahr (Mitte) und 8 Mt S/Jahr (unten). Mit zunehmender
Emissionsstéarke verldngert sich die Westphase in der Hohe von 50 hPa, bis hin zu
einer konstanten Westphase. Blau abgebildet sind 6stliche Winde und rot westliche
Winde.

Zonales Jahresmittel der Temperaturanomalie [K] fiir MT4 (links) und MT8 (rechts)
als Differenz zum Kontrolllauf.

Zonales Mittel des Zonalwindes [m/s] des Kontrolllaufes als Differenz zwischen
Westwind- und Ostwindphasen der QBO im Dezember (links) und Januar (rechts).
Schattiert gekennzeichnet sind Bereiche welche nicht signifikant sind. Getestet
wurde mit einem t-Test auf 95% Standardabweichung.

Differenz des zonal gemittelten zonalen Windes zwischen Phase 1 und Phase 2 des
Kontrolllaufes (links) und MT4 (rechts) der Monate Dezember (oben) Januar (Mitte)
und Februar (unten).

4Mt: Vertikalverteilung des zonalen Mittels der Konzentration (oben) in Phase 1
(links) und Phase 2 (rechts) und unten deren Differenzen als absolute Differenz [ppb]
(links) und relative Differenz [%] (rechts). Zusatzlich ist die Anomalie der Stromlinien
zwischen Phase 1 und Phase 2 (unten, links) abgebildet.

Hovmollerdiagramm des normierten Sulfatburdens [%].

Oben: Composites der Phase 1 (links) und Phase 2 (rechts) der Simulation 4Mt.
Unten: Sulfatburden ohne Composites fiir Mt4 (links) und Mt8 (rechts). Die zonalen
Mittel des monatlichen Sulfatburdens, vertikal integrierte Konzentration, wurden

Vi
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mit dem globalen Jahresmittel gewichtet und fiir ein Jahr aufgetragen. Die
Abbildung zeigt damit die Abweichung vom globalen Mittel.

Vil
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1 Kurzfassung

1.1 Einleitung

In letzter Zeit wurden vermehrt sogenannte Geoengineering Methoden diskutiert, welche sich
zum Ziel setzen die Folgen des globalen Klimawandels technologisch in den Griff zu
bekommen. Der Uberbegriff Geoengineering (alternativ wird auch der Begriff
Klimaengineering verwendet) vereinigt zwei sehr unterschiedliche Ansatze. Sogenannte Carbon
Dioxide Removal (CDR) Technologien sollen helfen, die anthropogenen Emissionen von
Kohlendioxid sozusagen riickgangig zu machen, indem Kohlendioxid der Atmosphére auf
technischem Wege entzogen werden soll. Sogenannte Solar Radiation Management (SRM)
Methoden verfolgen den Ansatz der direkten globalen Manipulation der globalen
Strahlungsbilanz, wodurch eine globale Abkiihlung durch die Reduktion der kurzwelligen
Einstrahlung am Erdboden erreicht werden soll. Entsprechende SRM Methoden sind
insbesondere die groB3skalige Modifikation der Strahlungseigenschaften der marinen Wolken,
Spiegel im All sowie das Einbringen einer reflektierenden Aerosolschicht in die Stratosphére.
Eine Bestandsaufnahme der Debatte zum Geoengineering wurde vom Kiel Earth Institute im
Auftrag des Bundesministeriums fiir Bildung und Forschung herausgeben (Rickels et al., 2011),
sowie von der Royal Society in London in Auftrag gegeben (Royal Society, 2009).

In diesem Forschungsvorhaben werden die Auswirkungen des stratosphdrischen SRM (Budyko,
1977; Crutzen, 2006) auf die Dynamik und die Chemie der Stratosphére untersucht. Neben den
im Vergleich zur Mitigation vermuteten geringen Kosten bietet diese Methode eine
voraussichtlich hohe Effektivitiat (Royal Society, 2009). Nachteil dieser Methode sind jedoch die
hohen Risiken, weshalb sie nach Crutzen (2006) urspriinglich ausschlieBlich als Notfallszenario
fir den Fall eines auBBer Kontrolle geratenen Klimawandels vorgesehen war. SRM stellt, ebenso
wie die Freisetzung von Treibhausgasen, einen Eingriff in das globale Klimageschehen dar.
Allerdings unterscheiden sich beide Prozesse durch ihre rdumlichen und zeitlichen
Eigenschaften. Als Folge wird sich ein durch SRM beeinflusstes Klima immer von einem Klima
ohne Geoengineering unterscheiden, selbst wenn in beiden Féllen z.B. eine identische globale
Mitteltemperatur in Bodennédhe resultieren sollte. Bekannte Auswirkungen des SRMs auf das
Klima sind Veranderungen im hydrologischen Zyklus (Bala et al., 2008; Jones et al., 2010),
Anderungen der globale Zirkulation durch die Verringerung des troposphérischen
Temperaturgradienten zwischen Pol und Aquator (Schmidt et al., 2012), sowie der Abbau der
stratosphérischen Ozonschicht (Tilmes et al., 2009; Heckenorn et al., 2010; Aquila et al., 2014).

Zur Erzeugung einer reflektierenden Aerosolschicht in der Stratosphére werden am héufigsten
fliissige Sulfataerosole in Betracht gezogen. Dazu soll SO, als Vorldufergas in die untere
Stratosphére (ca. 18 bis 25 km Hohe) eingebracht werden. Durch Oxidation und der
Kondensation von Schwefelsdure und Wasser werden Sulfataerosole gebildet, welche
kurzwellige Strahlung reflektieren und so die solare Einstrahlung am Boden reduzieren.
Stratospharische Sulfataerosole reflektieren und streuen nicht nur kurzwellige Stahlung,
zusatzlich absorbieren sie im nahen Infrarot und im Bereich langewelliger Strahlung (Lohmann
and Feichter, 2005). Die verminderte solare Einstrahlung am Erdboden fiihrt zu einer
Reduktion des mittleren globalen Niederschlags und zu regional verdnderten
Niederschlagsmustern (Jones et al., 2010; Niemeier et al., 2013).



Untersuchung und Bewertung von Methoden zum Geo-Engineering, die die Zusammensetzung der Atmosphdre beeinflussen.

Die Absorption langwelliger Strahlung, der Treibhauseffekt der Sulfate, fihrt zu einer
Erwdarmung der unteren Stratosphére, welche die Zirkulation der Stratosphére und somit den
Transport des eingebrachten Schwefeldioxids bzw. der Sulfataerosole beeinflusst. Hinzu kommt
eine direkte und indirekte Wechselwirkung mit stratosphérischem Ozon durch die
Gasphasenchemie, sowie durch chemische Oberflachenprozesse der Aerosole und der polaren
stratospéarischen Wolken, welche fiir den polaren Ozonabbau von hauptsachlicher Bedeutung
sind. Zur Simulation des Ozonabbaus als Folge von stratosphaerischem Geoengineering ist es
daher notwendig, ein globales Zirkulationsmodell zu verwenden, das die Wechselwirkungen
zwischen Aerosoldynamik, der Chemie der Gasphase und der Aerosoloberfldche sowie der
lokalen Strahlungsbilanz in ihrer Gesamtheit darstellt.

Eine natirliche, wenn auch unvollstandige Parallele zum Geoengineering mit einer kiinstlich
erzeugten Sulfataerosolschicht sind Vulkaneruptionen. Beobachtungen nach dem Ausbruch des
Pinatubos 1991 auf den Philippinen zeigen zusétzlich zu einer Tendenz des Abbaus der
stratosphérischen Ozonschicht eine Verlangerung der Phase der quasi biennalen Oszillation
(quasi biennial oscillation, QBO) in der tropischen Stratosphére. Bei der QBO handelt es sich
dhnlich wie bei El Nino, um ein dynamisch oszillierendes Phdnomen im Erdsystem, bei
welchem die typische zonale Strémungsrichtung in der Stratosphdre in unregelméfigen,
jedoch anndhernd biennalen, zeitlichen Abstdnden in Funktion der Hohe umschligt. Die QBO
konnte in diversen Studien mit typischen lokalen Temperaturmustern der Stratosphére in
Verbindung gebracht werden. Es ist daher wahrscheinlich, dass moégliche Verdnderungen der
QBO infolge des Geoengineering in Wechselwirkung sich ebenfalls auf das stratosphérische
Ozon auswirken.

1.2 Zusammenhange der stratospharischen Ozonchemie in Kiirze

1.2.1  Stratosparische 0zonchemie

Die stratosphdarische Ozonchemie unterscheidet sich von der Ozonchemie der Troposphére
unter anderem durch die relative Abwesenheit von organischen Verbindungen. Das
resultierende System ist dennoch komplex und gekennzeichnet durch sich gegenseitig
beeinflussende Reaktionen. Im Wesentlichen lésst sich die stratosphérische Ozonchemie in
Prozesse unterteilen, welche ausschlieflich in der Gasphase stattfinden, sowie solche, die das
Vorhandensein einer Fliissigphase benétigen. Der Einfluss des Geoengineering auf die
stratosphérische Ozonschicht findet primaér iiber die letzteren sogenannten heterogenen
Prozesse statt. Des Weiteren muss zwischen Prozessen unterschieden werden, welche global
stattfinden, und solchen, die spezifisch fiir die polare Ozonchemie sind. Die polare Ozonchemie
unterscheidet sich von der globalen zum einen durch bestimmte chemische Reaktionen der
Gasphase, die das Geschehen dominieren, und zum anderen durch polare stratosphéarische
Wolken, welche innerhalb des Polarwirbels einen entscheidenden Einfluss auf die Ozonchemie
haben.

Die stratosphéarische Ozonchemie der Gasphase ist durch sogenannte Zyklen gekennzeichnet.
Hierbei handelt es sich um chemische Prozesse bei denen bestimmte chemische Verbindungen
die in der Summe der chemischen Reaktionen unverandert bleiben eine Schliisselrolle
einnehmen. Ozon wird in den entsprechenden Zyklen entweder aufgebaut, abgebaut, oder
zugleich auf-und abgebaut. In letzterem Fall spricht man von einem Nullzyklus in Bezug auf
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das Ozon. Paradoxerweise ist einer dieser Nullzyklen, der sogenannte Chapman-Zyklus fiir den
Aufbau der stratosphérischen Ozonschicht verantwortlich:

O,+av—>0+0
0+0,+M -0,
O,+hav —>0+0,

wobei 7iv fur die Dissoziation von Ozon durch ultraviolettes Licht steht, und M fir ein nicht-
spezifiziertes Luftmolekiil, das die Rolle eines Katalysators einnimmt.

Im Gleichgewichtszustand wird durch den Chapman-Zyklus netto weder Ozon auf- noch
abgebaut. Falls das chemische System jedoch, z.B. durch eine Temperaturverdanderung, aus dem
Gleichgewicht gerit, so wird es sich den verdnderten Bedingungen anpassen indem es versucht
ein neues Gleichgewicht auszubilden, in dessen Folge sich die Konzentrationen der einzelnen
Verbindungen verandern.

Die Ozonabbauzyklen der Stratosphdére sind sogenannte Nettoabbauzyklen, die im Gegensatz
zu den sogenannten Nullzyklen unabhingig vom Zustand des Systems immer einer Abbau
bewirken.. Hierbei handelt es sich um den NO.-Zyklus (involviert NO, und NO), den HOxZyklus
(OH und HOg3), und den ClO-Zyklus (Cl und ClO). Unter den besonders kalten Bedingungen der
Antarktis und der Arktis wird vornehmlich Ozon tiber eine spezielle Form des ClO.-Zyklus
abgebaut:

2CI0O+M - Cl,0, +M
Cl,0, +hv — 2CI +0,
Cl+0, - CIO+0,

Bei der ersten Reaktion dieses Zyklus handelt es sich um eine sogenannte Dreikérperreaktion,
deren Reaktionsrate mit abnehmender Temperatur mit hoherer Wahrscheinlichkeit der
Molekiilbegegnung zunimmt.

Heterogene Reaktionen spielen gleichfalls eine besondere Rolle beim Abbau des polaren Ozons.
Durch folgende Reaktion wird Chlorgas freigesetzt, welches in Verbindung mit
Sonnenstrahlung zu Chlorradikalen photolysiert und somit in aktivierter Form dem ClOx-Zyklus
zur Verfiigung gestellt wird:

CIONO, (g) + HCI(s,1) — Cl, (g) + HNO, (s, 1),

wobei die Indizes g,s,/fir die entsprechenden Aggregatzustidnde gasformig, fest und fliissig
stehen.

Fiir eine ausfiihrlichere Beschreibung der stratosphérischen Ozonchemie verweisen wir auf das
Kapitel 4 dieser Studie.
1.2.2 Wechselwirkung zwischen stratospharischem Aerosol, polaren Wolken und Ozonchemie

Das stratosphéarische Aerosol und die polaren stratosphérischen Wolken iiben durch die an
ihrer Oberflédche stattfindenden heterogenen Reaktionen, sowie in ihrer Funktion als Senke
bestimmter chemischer Verbindungen, so z.B. NOy, groB8en Einfluss auf das Ozon aus.
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Stratosphérisches Aerosol besteht chemisch vornehmlich aus einer bindren H,O-H,SO4 Lésung,
in welche andere anorganische Substanzen geldst werden. Neben diesen rein fliissigen
Partikeln gibt es in geringerem MaBe mineralische Partikel, die im Allgemeinen von einer
fliissigen Phase umgeben sind. Mineralische Partikel werden durch Transport aus der
Troposphdre in die Stratosphére eingebracht. Die Menge an mineralischem Aerosol ist im
Allgemeinen sowohl durch den Transport als auch durch die Sedimentation dieser ungleich
groferen und dichteren und daher auch schwereren Partikel begrenzt. Durch vulkanische
Eruptionen, die Schwefel und feine Asche direkt in die Stratosphére emittieren, wird die Menge
mineralischer Partikel mehr oder weniger hdufig deutlich erhéht. Vulkanische Eruptionen
fiilhren ebenfalls in Analogie zum stratosphérischen Geoengineering zu einer Zunahme des
Sulfataerosols in der Stratosphére.

Polare stratospharische Wolken (PSC) bilden sich lediglich unter den besonders kalten
Bedingungen des polaren Winters, vorwiegend tiber der Antarktis. PSC bestehen aus festen
oder fliissigen Partikeln, welche je nach bestimmter chemischer Zusammensetzung in
bestimmte Typen unterteilt werden. Der Einfluss der PSC auf die Ozonchemie gilt als
entscheidend bei der Ausbildung des polaren Ozonlochs. Stratosphérisches Geoengineering
koénnte die Eigenschaften auf bestimmten Wegen verandern. Durch Messungen iiber der
Antarktis gibt es empirische Evidenz, dass Vulkanausbriiche, und daher auch stratosphaerisches
Geoengineering, die Eigenschaften von PSC verandern kénnen (e.g., Deshler et al., 1994). Wir
werden in dieser Studie versuchen die Implikationen veranderter PSC-Eigenschaften auf das
Ozon einzugrenzen.

Das stratosphérische Aerosol kann seinerseits auf die Ozonchemie erheblichen Einfluss
ausiben:

(1) Aerosol absorbiert sowohl kurzwellige als auch langwellige Strahlung. Dies kann zu einem
relevanten lokalen Aufwarmeffekt fithren, welcher sowohl lokal die chemischen Reaktionsraten
beeinflusst, als auch die globale Zirkulation der Stratosphére.

(2) Aerosol reflektiert die kurzwellige Strahlung und beeinflusst somit die
strahlungsabhdngigen chemischen Reaktionen. Zusétzlich fiithrt der durch das Aerosol bedingte
Streueffekt zu einer erhdhten Absorption von UV-Licht durch das Ozon, welche den
Aufwarmeffekt des Aerosols indirekt verstarkt.

(3) Die heterogenen Reaktionsraten sind in Analogie zu den polaren stratosphéarischen Wolken
von der Aerosoloberfldche abhdngig.

(4) Der Wassergehalt von Fliissigaerosol konnte die spezifische Feuchte der Stratosphére
erhohen und somit den HO,-Abbauzyklus sehr signifikant antreiben.

(5) Die Aufnahmefdhigkeit des Aerosols gegentiber bestimmten chemischen Verbindungen
nimmt mit der Aerosolfliissigmasse zu. Durch diesen Vorgang wird der NOx-Zyklus mit
zunehmender Aerosolmasse tendenziell ausgebremst.

(6) Das Aerosol beeinflusst die mikrophysikalischen Eigenschaften der polaren
stratosphérischen Wolken, welche wiederum den Abbau des polaren Ozons wéahrend der
Ausbildung des Ozonlochs mafBgeblich bestimmen.
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1.3 Dynamik der ungestorten Stratosphare in Kiirze

Anders als in der Troposphire, wo der stirkste Temperaturgradient zwischen dem Aquator und
den Polen auftritt, erstreckt sich in der Stratosphdare ein kontinuierlicher Temperaturgradient
zwischen dem Sommer- und dem Winterpol. Eine weitere Besonderheit der Stratosphére
gegeniiber der Troposphdre ist der Antrieb der Zirkulation. Dieser erfolgt nur zum Teil durch
Druckunterschiede infolge von Temperaturgradienten, die wesentliche Ursache dynamischer
Vorgénge in der Troposphdre, sondern insbesondere durch die Dissipation von Rossby- und
Schwerewellen, die ihre Energie an die Umgebung abgeben. Fiir eine ausfiihrlichere
Beschreibung der Dynamik der Stratosphére verweisen wir auf ein E-Textbuch des NASA
Goddard Institutes for Space Studies (NASA, 2000).

1.3.1  Regionen der Stratosphare

Die Stratosphdre ldsst sich in vier Regionen aufteilen: Tropen, mittlere Breiten
(Brandungszone), Polarwirbel und untere Stratosphére, welche die Ubergangsregion zur
Troposphére bildet.

Die stratosphérischen Tropen erstrecken sich von 20° N bis 20° S. In den Tropen ist die solare
Einstrahlung ausreichend energiereich, um photolytisch Ozon zu bilden. Diese Region ist somit
die Quellregion fiir Ozon und wird von dort via Brewer Dobson Zirkulation (siehe néchster
Abschnitt) global verteilt. Dynamisch dominiert die quasi biennale Oszillation (QBO).

Die mittleren Breiten der Stratosphére werden auch als Brandungszone bezeichnet. Hier
dissipieren die planetaren Wellen (Rossbywellen) und geben ihre Energie ab, welche die
Brewer Dobson Zirkulation antreibt. Zudem treffen hier ozonreiche Luftmassen vom Aquator
auf ozondrmere Luftmassen der Polarregionen und werden durch turbulente Vorgdange
durchmischt.

In den hohen Breiten bildet sich in der jeweiligen stratosphérischen Winterhemisphére ein
Band mit hohen zonalen Windgeschwindigkeiten, der Polarwirbel, genauer Polarnacht-
Strahlstrom. Polarwirbel sind groBraumige Hohentiefs und eine Folge der fehlenden solaren
Einstrahlung in den Wintermonaten und der damit verbundenen niedrigen Temperaturen. Der
Polarwirbel ist auf der Stidhalbkugel wesentlich stabiler als auf der Nordhalbkugel, wo die
Landmassen Storungen in der zonalen Strémung hervorrufen. Der antarktische Polarwirbel
verhindert im dortigen Winter einen Austausch der Luftmassen in der Polregion und blockiert
den Transport von Spurenstoffen zum Pol.

1.3.2 Brewer Dobson Zirkulation

Die grofBskalige Dynamik der Stratosphére wird durch die sogenannte Brewer Dobson
Zirkulation dominiert: Aufsteigende Luftmassen in Aquatornihe, Transport polwérts und
absteigende Bewegung in den polaren Breiten. Diese grof3skalige Zirkulation verteilt
Luftmassen und Spurenstoffe global in der Stratosphédre. Zum Beispiel Ozon, welches nur in den
Tropen gebildet wird, wird tiber die Brewer Dobson Zirkulation zu den Polen transportiert. Die
Brewer Dobson Zirkulation manifestiert sich in kalten, absteigenden Luftmassen am Winterpol
und als Ausgleich entstehenden Aufwartsbewegungen in den Tropen. Angetrieben wird die
Brewer Dobson Zirkulation jedoch durch brechende Rossbywellen in der polaren
Winterhemisphare.
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1.3.3 Quasi biennale Oszillation (QBO)

Der dominierende regionale dynamische Prozess in den Tropen ist die QBO. In einer Hohe von
etwa 15 km bis 30 km, der unteren Stratosphére, wechselt die zonale Windrichtung mit einer
Periode von 22 bis 34 Monaten zwischen Ost- und Westwind. Die horizontale Erstreckung der
QBO beschrankt sich auf einen Bereich in den inneren Tropen zwischen 15° N und 15° S.
Abbildung 1.3a zeigt oben die von ECHAM5-HAM berechnete QBO der ungestorten
Stratosphére am Aquator. Blau abgebildet ist das zonale Mittel des 6stlichen Zonalwindes und
rot das des westlichen Zonalwindes. Die QBO erstreckt sich von 5 hPa bis hinunter auf etwa 60
hPa und reicht damit nicht ganz bis an die in der Natur beobachteten 100 hPa heran. Zwischen
1 und 5 hPa wechseln sich Ost- und Westwinde im halbjéhrlichen Rhythmus ab.

1.4 Modellbeschreibung und durchgefiihrte Simulationen

Alle Resultate dieser Studie wurden mit einem globalen atmosphérischen Zirkulationsmodell
(ECHAMD) erstellt, welches in zwei Varianten verwendet wurde:

1) gekoppelt mit dem aerosolmikrophysikalischen Modul HAM (ECHAM5-HAM), sowie

2) zusatzlich zur Aerosolmikrophysik mit Modulen gekoppelt, die die Simulation der
heterogenen Chemie und der Ozonchemie unter stratosphérischen Bedingungen erlauben und
um ein Strahlungstransportmodell erganzt sind (EMAC).

Die fir das Vorhaben notwendige Rechenzeit wurde vom Deutschen Klimarechenzentrum zur
Verfiigung gestellt.

1.41 Modellbeschreibung

Eine der Voraussetzungen des Vorhabens war die Verwendung von allgemeinen
Zirkulationsmodellen (GCM) der Atmosphére mit gekoppelter Aerosolmikrophysik und Chemie.
Das Zirkulationsmodell ECHAMS5 (Roeckner, 2003) wurde in der Version fiir die mittlere
Atmosphdre MAECHAM (Giorgetta et al., 2006) verwendet und deckt einen Hohenbereich bis
0.01 hPa (~80km) ab. Erst die hohe vertikale Auflésung mit 90 Schichten ermdoglicht eine
explizite Berechnung der QBO.

EMAC

Die Bedingungen zur Berechnung des Einflusses der stratosphérischen Sulfataerosolschicht auf
tropisches und polares Ozon erfiillt das globale Chemie-, Aerosol- und Zirkulationsmodell EMAC
(Joeckel et al., 2006): Es basiert auf der Kombination des GCMs ECHAMS5 mit einer Vielzahl von
aerosol- und chemiespezifischen Submodellen. Von besonderer Bedeutung waren die
Komponenten zur Beriicksichtigung atmosphérenchemischer Prozesse (MECCA; Sander et al.,
2005), zur Aerosolmikrophysik und -chemie (GMXe, Pringle, 2011) und zu den polaren
stratosphérischen Wolken (PSC, Buchholtz, 2005). MECCA enthélt ein umfangreiches
Reaktionssystem der atmosphérischen Chemie, giiltig sowohl fiir die Troposphére als auch fiir
die Stratosphédre. EMAC simuliert die Prozesse, die zur Bildung der Ozonschicht notwendig sind
und zeigt bei Vergleichen mit Messungen gute Ergebnisse (Jockel et al., 2006). Diese
Modellkombination wurde fiir die Sensitivitdatsstudien in Kapitel 7 verwendet.
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ECHAMS5-HAM

In der Modellversion ECHAM5-HAM wird die Bildung und Entwicklung von Sulfataerosolen mit
dem mikrophysikalischen Aerosolmodell HAM berechnet, welches interaktiv an ECHAMS5
gekoppelt ist. ECHAMS5 wurde in Kombination mit HAM (Stier et al., 2005) zur Simulation der
Entwicklung einer vulkanischen Aerosolwolke nach Vulkanausbriichen und im Rahmen der
IMPLICC Studie (Niemeier et al., 2011, 2013) verwendet. Das Modell zeigt beim Vergleich mit
Messungen nach der Pinatuboeruption gute Ergebnisse (Niemeier et al., 2009; Toohey et al.,
2011). Dieses Modell wurde fiir die Dynamikstudie zur QBO (Kapitel 8) verwendet.

1.4.2 Beschreibung der Simulationen

Die aus Simulationen abgeschétzte Schwefelmenge, die benétigt wiirde, um die Wirkung der
anthropogenen Treibhausgase in der Atmosphére auszugleichen, divergiert zum Teil erheblich.
Dafiir verantwortlich sind unterschiedliche Aerosolgro3enverteilungen, verschiedenen
angenommen regionale Verteilungen der Aerosole zwischen Tropen und Polen und daraus
resultierende unterschiedlicher Strahlungsantrieb der stratosphéarischen Sulfatschicht.
Gegenwartige Schdtzungen bewegen sich im Rahmen von 1-10 Mt S pro Jahr (Rasch et al.,
2008; Niemeier et al., 2013). Die Schwefel- und Sulfatkonzentration wird generell in
Schwefeldquivalent angegeben.

Diesen Abschédtzungen folgend, fiihrten wir Simulationen mit Injektionen von 2Mt S, 4 Mt S
und 8 Mt S pro Jahr durch, die zirkumaquatorial in Form des Vorldaufergases SO, vorgenommen
wurden. Die Simulationen wurden mit einer horizontalen Auflésung von 2.1° x 2.1° (T42) und
90 vertikalen Schichten, bis 0,01 hPa durchgefiihrt. Die Simulationsdauer betrug mit ECHAM5-
HAM 30 Jahre, mit dem wesentlich rechenzeitaufwdndigerem EMAC 7 bis 13 Jahre.

Die Tabellen 1 und 2 geben einen Uberblick iiber die durchgefiihrten Simulationen und eine
sehr kurze Zusammenfassung der wichtigsten Ergebnisse.
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Tab. 1: Simulationen zum Einfluss der stratospharischen Sulfatschicht auf das 0zon mit dem Model EMAC, welches neben
Aerosolmikrophysik auch eine Gasphasenchemie umfasst.

Emission Strahlungs- Einfluss Transport Ozon QBO Westphase

Mt S/Jahr kopplung auf PSC

2 ja nein Transport vorwiegend in die Siid- Tendenz der leicht verlangert
hemisphére durch Abschwachung Zunahme am
des siidlichen Polarwirbels Siidpol

4 ja nein mit den Jahren abnehmender deutliche konstante West-
Transport zu den Polen, vermutlich Abnahme am phase zwischen 50
durch zunehmenden QBO Einfluss Siidpol hPaund 30 hPa

Hohe

8 ja nein mit den Jahren abnehmender deutliche konstante West-
Transport zu den Polen, vermutlich Abnahme am phase zwischen 50
durch zunehmenden QBO Einfluss Siidpol hPaund 20 hPa

Héhe

2 nein nein Transport vorwiegend in die Abnahme am nicht beeinflusst
Nordhemisphére Siipol

2 ja ja Transport in beide Hemisphéaren deutliche leicht verlangert

Abnahme am
Siidpol
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Tab. 2: Simulationen zum Einfluss der stratospharischen Sulfatschicht auf die dynamischen Prozesse der Stratosphéare mit
dem Modell ECHAM5-HAM, welches lediglich mit einer Aerosolmikrophysik gekoppelt ist.
Emission Strahlungs- Einfluss Transport Ozon QBO Westphase
MtS/Jahr | KOPPIUNE auf PSC
4 ja nein Abhéngig von der Phase der QBO: vorgegeben | deutlich verlangert
Hohere Sulfat-konzentrationen in der zwischen 50 hPa und 30
Siidhemisphare in der QBO Westphase hPa
als in der QBO Ostphase. In der
Nordhemisphére umgekehrt.
8 ja nein normierte Sulfatkonzentration in der vorgegeben | Konstante Westphase
Nordhemisphare geringer als in der 4
Mt S Simulation
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1.5 Auswirkungen auf die Ozonschicht

1.5.1  Auswirkungen in Funktion der Injektionsrate

Abbildung 1.1a zeigt den Einfluss des Geoengineering auf die Ozonsaule der Stratosphére in
Abhdngigkeit von der eingegebenen Menge Schwefeldioxid im zonalen und mehrjahrigen
Mittel. Dargestellt wird die Anomalie der stratosphérischen Ozonséaule relativ zum
mehrjahrigen Mittel des Kontrolllaufs ohne Geoengineering. Als Ozonsdule bezeichnet man die
vertikal integrierte Menge Ozon, diese wird oft in ,Dobson Units’ (DU) angegeben: 100 DU
entsprechen einer Sdule von 1 mm bei 1 Atmosphére Druck und einer Temperatur von 298.15
K. Schwefeldioxidinjektionsraten von 2, 4 und 8 Mt S pro Jahr wurden getestet, wobei die
Menge im Sinne der Vergleichbarkeit mit Experimenten die in anderen Studien mit einer
anderen Schwefelverbindung durchgefiihrt wurden, als Schwefelmassendquivalent angegeben
ist ( 2 Mt S entsprechen exakt 4 Mt SO, usw.). Diese Injektionsraten entsprechen der
GroBenordnung die sich in vorhergehenden Studien als notwendig erwiesen hatten um den
Treibhauseffekt von anthropogenem Kohlendioxid in etwa auszugleichen.

Im mehrjdhrigen Mittel lassen sich folgende Eigenschaften des Einflusses des Geoengineering
auf die Ozonsédule zusammenfassen:

1) Zonal lassen sich Bereiche der Zunahme und der Abnahme unterscheiden: (a) leichte
Abnahme iiber dem Aquator, (b) leichte Zunahme in den mittleren Breiten, und (c) mehr oder
weniger ausgeprdgte Abnahme iiber den Polen, mit Ausnahme des 2 Mt-Laufs am Siidpol.

2) Der Bereich der dquatorialen Abnahme breitet sich mit zunehmender Emissionsmenge
tendenziell polwdérts aus. Der polare Bereich der Abnahme vertieft sich mit zunehmender
Menge, scheint jedoch bereits bei 4 Mt S pro Jahr ein Maximum zu erreichen.

3) Insgesamt sind die beobachteten Effekte, Zunahmen und Abnahmen, im Vergleich zur
natirlichen inter- und intraannuellen Variabilitét des stratosphérischen Ozons relativ gering
(<10% Abnahme, Maximum am Sidpol, <5% Zunahme, Maximum tber den nérdlichen
gemaBigten Breiten).

Wie in Abbildung 1.1b ersichtlich, befindet sich am Ort der Eingabe am Aquator ein absolutes
Maximum der stratosphérischen Aerosolsédule. Dieses nimmt in etwa proportional zur
eingebrachten Sulfatmenge zu. Uber den Subtropen und den gemiBigten Breiten befindet sich
ein Minimum respektive ein sekundires Maximum. AuBerhalb des Aquatorbereichs ist das
Verhadltnis zwischen Injektionsrate und Aerosolmasse schwéacher ausgeprdgt: eine
Vervierfachung der Eingabemenge von 2 auf 8 Mt entspricht lediglich einer Verdoppelung der
Aerosolsaule. Hierbei handelt es sich um einen bekannten mikrophysikalischen Effekt (e.g.,
Niemeier et al., 2011).

Ein Vergleich der Abbildungen 1.1a und 1.1b zeigt, dass es zonal keine einfache Korrelation
zwischen der Anomalie der Ozonsadule und der Aerosolmenge gibt. Insbesondere tiber dem
Sidpol, wo die Aerosolsdule teilweise ein absolutes Minimum erreicht, ist der relative Abbau
des Ozons bei den 4 und 8 Mt-Laufen besonders ausgepragt, wahrend beim 2 Mt-Lauf das Ozon
uber dem Siidpol sogar im Durchschnitt erhoht ist. Diese Umstdnde deuten auf das
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Vorhandensein von komplexen, insbesondere chemischen und dynamischen
Wechselwirkungen hin, die das Geschehen dominieren.
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Abb. 1.1: (a) zonale Anomalie der Ozonsaule im Vergleich zum Kontrolllauf (links) und (b) vertikal integrierte Sulfatmasse der
Aerosolphase (in mg/m2, rechts) im Jahresdurchschnitt der Jahre 2003-2006, 2004-2011 und 2003-2008, bei einer Injektionsrate
von respektive 2, 4 und 8 Mt S pro Jahr.

1.5.2 Unterscheidung zwischen chemischen und dynamischen Prozessen

Zur Unterscheidung der Prozesse, die mit den Auswirkungen des stratosphérischen
Geoengineering auf die Ozonschicht in Zusammmenhang stehen, wurde eine Reihe von
Experimenten durchgefiihrt, bei welchen jeweils ein prozessrelevanter Parameter verandert
wurde:

1) der PSC-Lauf: bei diesem Lauf ist (a) die Strahlungskoppelung des Aerosols ausgeschaltet, und
(b) wurde zusétzlich die Koppelung der polaren stratosphérischen Wolken (PSC) an den
atmosphérischen Wasserdampfgehalt bewerkstelligt. Die Koppelung an den
Wasserdampifgehalt hat sich im Nachhinein als vernachldssigbar herausgestellt. Aus diesem
Grund dient dieser Lauf hauptsdchlich dazu, die primér rein chemischen Effekte einzugrenzen.

2) der HEAT-Lauf: in diesem Lauf ist die Strahlungskoppelung eingeschaltet. Dieser Lauf dient
dazu, im Vergleich zum Vorherigen den Einfluss der Strahlungseigenschaften des Aerosols zu
quantifizieren.

3) der MICRO-Lauf: in diesem Lauf wurden die mikrophysikalischen Eigenschaften der festen
PSC-Partikel in einer Weise verdndert die sich an den Beobachtungen von Deshler et al. (1994)
im Zusammenhang mit dem Ausbruch des Mt. Pinatubo im Jahr 1991 orientiert (sieche oben).
Auf diese Weise soll eingegrenzt werden inwiefern das stratosphérsiche Geoengineering die
Ozonschicht tiber die mikrophysikalischen Eigenschaften der PSC beeinflussen konnte.

Diese Analyse wurde mit einer Injektionsrate von 2 Mt S pro Jahr bewerkstelligt. Der Grund fiir
die Auswahl dieses Laufs basiert auf dem Umstand, dass die 4 und 8 Mt-Liufe einen
ausgepragten zuséatzlichen Trend aufweisen, welcher durch die Auswirkungen auf die quasi
biennale Oszillation (QBO) bedingt ist, der hier zur Unterscheidung der Prozesse soweit als
moglich vermieden werden soll. AuBlerdem ist der 2 Mt-Lauf in dem Sinne besonders
interessant, als dass er als einziger gegebenenfalls zu einer Zunahme des antarktischen Ozons
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zu fihren scheint. Die Auswirkungen der QBO werden in Kapitel 8 eingehend analysiert,
welches hier im folgenden Abschnitt zusammengefasst ist.
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Abb. 1.2: Zonal gemittelte Anomalie der Ozonséule relativzum Kontrolllauf (a), und der vertikal integrierten Aerosolsulfatmasse
relativzum PSC-Lauf (b), im Jahresdurchschnitt der Jahre 2003-20086. Die Injektionsrate betragt 2 Mt S pro Jahr.

Abb. 1.2 fasst die Auswirkungen der getesteten Prozessparameter auf die Ozonschicht und die
Aerosolsdule in Analogie zu Abb. 1.1 zusammen. Mittels weitergehender Analysen (siehe
Kapitel 7) lassen sich folgende Effekte unterscheiden:

1) PSC-Lauf: Die leichte Zunahme des Ozons tiber den geméBigten Breiten beruht auf der
Unterdriickung des NO,-Abbauzyklusses. Uber dem Aquator bewirkt der HOx-Abbauzyklus die
leichte Abnahme des Ozons. Unter Ausklammerung der primédren dynamischen Effekte der
Stratosphére wiirde das Geoengineering an den Polen tendenziell eine Abnahme des Ozons
bewirken. Trotzdem ist eine gewisse Zunahme tiber sekundédre dynamische Effekte immer noch
moglich, wie in unserem Beispiel iber der Arktis angezeigt.

2) HEAT-Lauf: Die Hitzewirkung des Aerosols bewirkt einen Anhebungseffekt der Aerosolschicht
iiber dem Aquator. Hierdurch erhéht sich die globale geoengineerte Aerosolmasse durch
geringere Verluste in die Troposphére. Die Auswirkungen auf das Ozon der tropischen und
mittleren Breiten sind verhdltnisméaBig gering. Fiir das polare Ozon kommt es jedoch zu einer
komplexen Auswirkung, die sich nur eingeschriankt deuten lasst. Es scheint so zu sein, dass die
Hitzewirkung einen Effekt auf den siidlichen Polarwirbel hervorruft, in dessen Folge der
meridionale Transport bevorzugt iiber die siidliche Hemisphére hin stattfindet. Scheinbar
infolge eines positiven Riickkoppelungseffektes, der auf dem Zusammenhang zwischen
Aerosolhitzewirkung, Polarwirbel, PSC und Ozonchemie basiert, wird der Ozonabbau uber der
Antarktis reduziert. Im Umkehreffekt wird die Ozonschicht Giber der Arktis vermehrt abgebaut.

3) MICRO-Lauf: In Analogie zum HEAT-Lauf haben die mikrophysikalischen Eigenschaften der
PSC nur geringen Einfluss auf das Ozon der mittleren und tropischen Breiten. Gleichwohl ist
der Einfluss auf den Transport des Aerosols bedeutsam. Die durch den Hitzeeffekt erhdhte
Aerosolmasse wird nun viel gleichméBiger auf beide Hemispharen verteilt. Dies scheint
wiederum eine Folge davon zu sein dass der erhéhte Ozonabbau durch die PSC iiber der
Antarktis den siidlichen Polarwirbel stabilisiert und durch die somit gefestigte
Transportbarriere mehr Aerosol zum Transport tiber die Nordhemisphare zur Verfiigung steht.
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Die zusétzliche Menge Aerosol wiirde infolgedessen im Umkehreffekt zum HEAT-Lauf den
nordlichen Polarwirbel destabilisieren und somit in Kombination mit den verdnderten
Eigenschaften der PSC zu einer moderaten Abnahme des Ozonabbaus iiber der Arktis fihren.

1.6  Auswirkungen des SRMs auf die Dynamik der Stratosphare

In diesem Abschnitt wird untersucht, welchen Einfluss die Sulfatemissionen auf die Dynamik,
und damit riickkoppelnd auch auf den Transport der Spurenstoffe haben. Da das verwendete
Modell keine Gasphasenchemie enthélt, der Rechenzeitaufwand waére bei einer Simulation von
30 Jahren zu hoch gewesen, werden Riickkopplungen oder Verstdrkungen dynamischer
Einfliisse wie die winterliche Erwarmung durch absorbierendes Ozon oder Auswirkungen der
polaren Stratosphirenwolken nicht berticksichtigt.

Die dazu durchgefiihrte Sensitivitédtsstudie umfasst drei Simulationen:

e Kontrolllauf: ECHAM5-HAM Simulation mit Sulfathintergrundkonzentrationen aus
natiirlichen Quellen als einzige Emissionen,

e MT4: Schwefelemissionen von 4 Mt S/]Jahr, kontinuierlich in eine Gitterbox in 60 hPa
Hohe (ca. 19 km) am Aquator emittiert und

e MTS8: wie MT4 jedoch mit Emissionen von 8 Mt S/Jahr.

1.6.1  Auswirkung des SRMs auf die dynamischen Prozesse in den Tropen

Zunehmende Schwefelkonzentrationen bewirken eine zunehmende Erwdrmung der unteren
Stratosphare durch Wechselwirkung der Sulfatschicht mit Strahlung im nahen Infrarot und
langeren Wellenldngen. Diese lokale Temperaturerhéhung fiihrt zu einem zusatzlichen
Auftrieb. Diese aufwdrtsgerichtete Vertikalbewegung bewirkt, vereinfacht gesagt, eine
Abschwéachung der QBO Abwaértsbewegung. Dadurch verldngern sich bei Berechnungen mit
einem an ein allgemeines Klimamodell gekoppelten Aerosolmodell (ECHAM5-HAM) die
Westwindphasen in der unteren Stratosphare (Abbildung 1.3b und 1.3c). Bei Emissionen von 4
Mt S/]Jahr verldngert sich die Periode der Schwingung auf 32 Monate bis hin zu 60 Monaten.
Bei Emissionen von 8 Mt S/Jahr bildet sich zwischen 50 hPa und 25 hPa Hohe ein permanenter
Westwind, sowie dariiberliegend eine Ostwindregion aus. Die Frequenz der Schwingung und
die vertikale Erstreckung des Westwindbereiches sind abhdngig vom Modell und der
gewdahlten Emissionshohe. Die vertikale Erstreckung des Westwindbereiches hat Auswirkungen
auf die Stromungsverhéltnisse der Stratosphére.

1.6.2 Dynamische Prozesse in den mittleren und hohen Breiten

Es wurde gezeigt, dass die stratosphérische Sulfatschicht die Dynamik in den Tropen beeinflusst
und zu starken Verdnderungen der QBO fithrt. Um Auswirkungen der veranderten QBO auf
dynamische Prozesse wie Wind- und Temperaturfelder zu finden, wird versucht, den Einfluss
der QBO von dem der Erwarmung der Stratosphédre durch die Sulfatschicht zu unterscheiden.
Beide sind nicht voneinander zu trennen und beeinflussen sich gegenseitig. Anders als in MTS,
treten in MT4 sowohl eine Ost- als auch eine Westphase auf. Nimmt man an, dass die
aerosolbedingte Erwdrmung in beiden Phasen gleich ist, lassen sich durch Vergleich der beiden
Phasen
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Abb. 1.3: Quasi biennale Oszillation bei verschiedenen Emissionsstarken: Ohne SRM (oben), mit Emissionen von 4 Mt S/Jahr

(Mitte) und 8 Mt S/Jahr (unten). Mit zunehmender Emissionsstérke verlangert sich die Westphase in der Héhe von 50
hPa, bis hin zu einer konstanten Westphase. Blau abgebildet sind dstliche Winde und rot westliche Winde.

Riickschliisse auf deren unterschiedliche dynamische Effekte ziehen, um so die Unterscheidung
zwischen rein dynamischen Auswirkungen und denen der erwarmten Stratosphére zu
ermoglichen.

Die wesentliche Verdnderung im dquatorialen Zonalwind ist eine Verldngerung der
Westwindphasen zwischen 25 hPa und 50 hPa in MT4, quasi die Ausbildung von
,Westwindnasen’, die in einen bleibenden Westwindjet in MT8 tibergehen. Oberhalb von 25
hPa dominieren Ostwinde. Zur Unterscheidung der Phasen wird ein Kriterium gewdhlt, das
besonders die ,Nasen’ der Westwindphase in 50 hPa erfasst:

e Phase 1: Westwind in 50 hPa (Zonalwind (u) > 5 m/s) und Ostwind in 15 hPa (u < 5 m/s).
e Phase 2: Ostwind in 50 hPa (u < 0 m/s) und Westwind in 15 hPa (u > 5 m/s).

Mit diesem Kriterium werden die Perioden der nicht ganz abwérts wandernden QBO zwischen
2015 und 2022 aus der Analyse herausgenommen (Abb. 1.3b).
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Vergleichen wir jetzt Phase 1 gegen Phase 2, so ergibt sich folgendes Bild: Abnehmende Stdrke
des zonal gemittelten Westwindes im Kontrolllauf in der oberen Stratosphire nordlich von 50°
N im frihen Winter. Ein dhnliches Ergebnis ergibt die Simulation MT4, allerdings ist das Signal
schwacher und weniger konsistent ausgebildet und zwischen 10 und 100 hPa kommt es zu
einer leichten, nicht signifikanten Verstarkung des Westwindes.

AuBerhalb der Tropen fithren die zunehmenden Westphasen der QBO somit in dieser Studie zu
einer Abschwéachung des winterlichen antarktischen Polarwirbels. Das Ergebnis ist dabei vom
Modell, der vertikalen Erstreckung der erwdarmten Schicht in der Stratosphére und der
Emissionshéhe abhangig.

1.6.3  Auswirkungen auf den Spurenstofftransport

In den verschieden Phasen der QBO unterscheiden sich die Stromungsverhéltnisse in den
Tropen (Trepte und Hitchman, 1992). Abbildung 1 in Punge et al (2009) zeigt die Unterschiede
schematisch: Polwérts gerichtete Strémung zwischen 15 hPa und 10 hPa in der Ostphase und
dquatorwadrts gerichtete Stromung in der Westphase. Die Vertikalbewegung ist stérker in der
Westphase, wodurch Spurenstoffe dort starker vertikal verteilt werden.

Abbildung 1.4 zeigt die Sulfatkonzentration in den zwei QBO Phasen als zonales Mittel gegen
die Hohe aufgetragen; oben, Phase 1 (links) und Phase 2 (rechts), sowie darunter als
Differenzen der Konzentration: als absolute Differenz (Phase 1 - Phase 2) (links) und relative
Differenz (Phase 1 - Phase 2) | Phase 2 in % (rechts). Am Aquator nimmt die Konzentration in
der zentralen Sulfatschicht in Phase 1 gegentiiber Phase 2 um ca 10% ab, am oberen und
unteren Rand nimmt sie hingegen durch die starkere vertikale Ausbreitung in der Westphase
zu. Die in Abbildung 1.4 (unten) iberlagerten Isolinien sind Stromlinien der Stromfunktion. Sie
stellen die Anomalie zwischen den Phasen dar und beschreiben die sekundére Zirkulation, da
die Differenzenbildung die Hauptstrémung (Brewer Dobson Zirkulation) herausfiltert. Diese
Sekundadrzirkulation bildet sich um die zonalen Jets der QBO. Der Spurenstofftransport folgt
den Stromlinien, bei positiven im Uhrzeigersinn und bei negativen dem Uhrzeigersinn
entgegengesetzt.

In der unteren Stratosphdre (100 hPa bis 20 hPa) zeigt sich eine Verschiebung des
hemisphérischen Transportes zwischen den Phasen (Abb. 1.4, links unten): In Phase 1 stirkerer
Transport des Sulfates in die Siidhemisphére, in Phase 2 stdarkerer Transport in die
Nordhemisphére mit jeweils um bis zu 20% erhéhten Konzentrationen. Diese Ergebnisse
wurden ohne interaktive Kopplung an ein Chemiemodell berechnet. Daher sind Riickschliisse
auf andere Spurenstoffe nur schwer maoglich, da diese eine andere Verteilung mit der Héhe
aufweisen. Zudem sind mogliche Riickkopplungen durch Wechselwirkungen, z.B. mit Ozon,
und dadurch bedingtem Einfluss auf die Temperatur nicht enthalten.

Die aufgezeigten Ergebnisse sind stark von der Emissionshdhe des Schwefels abhiangig. Wird in
groBerer Hohe emittiert, so befindet sich die erwadrmte Stratosphédrenschicht in einer anderen
Hohe und als Folge bildet sich der Westwindjet mit einer anderen vertikalen Erstreckung aus.
Diese verursacht dann andere Wechselwirkungen mit dem winterlichen Polarwirbel. Eine
Verstarkung oder Abschwédchung des Polarwirbels hat tiber Troposphéren-
Stratosphdrenaustausch Einfluss auf das Klima und Winterwetter in den mittleren Breiten.
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Abb. 1.4:

1.7

S04 anomaly  Phase 1 ppbm S04 anomaly  Phase 2 ppbm
M R ST I IS e
— 38 — 38
5 - 5 —
— 34 — 34
10 - 10
— 30 — 30
z -
S 25 F® €S o5 'ZS%
w  w &
o = =2
a L2z 2 2 -2 P
50 50
= 18 — 18
100 100
= 14 — 14
250 A7 250 ——F—F— 71— 71—
60S  30S 0 30N 60N 60S 308 0 30N BON
T 11 1] 1  [ .
10 8 6 4 -2 0 2 4 6 8 10 10 8 6 -4 2 0 2 4 6 8 10
Phasq 1zu Plhase 2 Phase 1 zu Phase 2
— 38 38
5 - 5 -
— 34 — 34
w1 T 1=y 10
— 30 — 30
£ £
g -2 < 8 -2 £
@ = =
o = k=2
a L2228 L &
50 50
— 18 — 18
100 100 -
- 14 - 14
| A _ #
T ) ] T 1T I
60S  30S 0 30N 60N 60S  30S 0 30N 60N
CONTOUR FROM -500 TO 100 BY 27.3]
[ N [ e |
-1 -08-06-04-02 0 02 04 06 08 1 -1 -0.8-06-04-02 0 0.2 0.4 06 08 1

4Mt: Vertikalverteilung des zonalen Mittels der Konzentration (oben) in Phase 1 (links) und Phase 2 (rechts) und
unten deren Differenzen als absolute Differenz [ppb] (links) und relative Differenz [%] (rechts). Zusétzlich ist die
Anomalie der Stromlinien zwischen Phase 1und Phase 2 (unten, links) abgebildet.

Schlussfolgerung

Ziel dieser Untersuchung ist die Quantifizierung der Auswirkungen des stratosphéarischen
Geoengineerings auf die globale Ozonschicht mit Hilfe von globalen Zirkulationsmodellen mit
gekoppelter atmosphérischer Chemie und Aerosolprozessen. Die Modellresultate dieser Studie
zeigen innerhalb des getesteten Injektionsratenintervals von 2-8 Mt S pro Jahr einen relativ
begrenzten Einfluss auf das stratosphéarische Ozon. Die Resultate geben ein geographisch
uneinheitliches Bild. Wihrend {iber dem Aquator ein relativ geringfiigiger Ozonabbau im
unteren einstelligen Prozentbereich aufgrund des beschleunigten HOx-Zyklus auftritt, erfolgt in
den mittleren Breiten gar ein geringfiigiger Anstieg aufgrund des gehemmten NOx-Zyklus.
Uber den Polargebieten ergibt sich durch die Interaktion von chemischen und dynamischen
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Prozessen ein ungleich komplizierteres Bild, welches von einem leichten Anstieg bis zu einer
deutlichen Abnahme der Ozonsdule um bis zu 10% reicht. Insgesamt sind die Auswirkungen
auf das polare Ozon von einer starken Tendenz der Asymmetrie der Nordhalbkugel gegentiiber
der Suidhalbkugel gepragt.

Von Vulkanausbriichen ist bekannt, dass es in deren Folge zu einer Abnahme des globalen
sowie insbesondere des polaren Ozons kommt. Dieser Effekt konnte in dieser Studie zum
stratosphérischen Geoengineering nur bedingt reproduziert werden. Dies konnte dadurch
bedingt sein, dass die chemischen Voraussetzungen insofern verschieden sind, dass
Geoengineering voraussichtlich nicht mit der Einbringung einer zusatzlichen Menge von
Halogenen verbunden wére. Zudem konnte in dieser Studie aufgezeigt werden, dass in
Hinsicht auf das polare Ozon dem Ineinandergreifen samtlicher beteiligter Prozesse in der
Summe eine wesentliche Bedeutung zukommt. Im Bereich des auB8erpolaren Ozons werden
chemische Prozesse tendenziell durch dynamische Effekte in geringem MafBe verstarkt, und
umgekehrt. In den Polargebieten dagegen werden vermehrt gegenséatzliche Effekte simuliert.
Bei Ausklammerung der Erwdrmung der Stratosphédre durch das Aerosol und der
Auswirkungen des Aerosols auf die mikrophysikalischen Eigenschaften der polaren
stratosphérischen Wolken (PSC), fithren chemisch-dynamische Wechselwirkungen in
Abhéngigkeit von der Injektionsrate zu einer hemispéarisch entgegengesetzten Wirkung auf das
polare Ozon. Ein analoges Resultat der chemisch-dynamisch bedingten hemisphérischen
Asymmetrie wird erzielt, wenn die Strahlungseigenschaften des Aerosols beriicksichtigt
werden. Annahmen zur Verdanderung der mikrophysikalischen Eigenschaften der PSC unter
dem Einfluss von Geoengineering fithren ebenfalls zu einem hemisphérisch klar kontrastierten
Resultat. Unsere Analysen haben gezeigt, dass insbesondere der Beeintrdachtigung des
meridionalen Transports von ozonreicher Luft und Aerosolpartikeln, und deren Auswirkungen
auf die Stabilitét der Polarwirbel, und damit der Bildung von PSC, eine gewichtige Rolle
zukommen konnte. Hier muss jedoch angefiigt werden, dass angesichts der Komplexitat des
Zusammenspiels der die Ozonschicht beeinflussenden Faktoren genauere Aussagen zu den hier
angefiihrten Erkldarungsmustern noch weitergehender Studien bedirfen.

Ein weiteres wesentliches Ergebnis dieser Untersuchung ist die Auswirkung der Sulfatschicht
auf die Dynamik der quasi-biennalen Oszillation (QBO). Mit ansteigender Schwefelinjektion
wird die QBO in der tropischen Stratosphédre zunehmend beeinflusst. Zunehmende
Schwefelkonzentrationen bewirken eine zunehmende Erwdrmung der unteren Stratosphére
was, verkiirzt gesagt, zu einem zusétzlichen Auftrieb fiihrt. Diese aufwartsgerichtete
Vertikalbewegung bewirkt eine Abschwédchung der QBO Abwértsbewegung. Dadurch
verldngern sich die Westwindphasen in der unteren Stratosphére. Bei 4 Mt S/Jahr verldngert
sich die Periode der Schwingung. Bei Emissionen von 8 Mt S/Jahr bildet sich zwischen 50 hPa
und 25 hPa Hohe ein permanenter Westwind, dariiber eine Ostwindregion. Unsere
Modellresultate zeigen, dass bei einer Emissionshdhe von 60 hPa (ca. 20 km) der winterliche
Polarwirbel in der Nordhemisphére in der QBO Westwindphase abgeschwécht wird. In der
unteren Stratosphdre (100 hPa bis 20 hPa) zeigt sich zudem eine Verschiebung des
hemisphérischen Transportes zwischen den Phasen der QBO mit jeweils um bis zu 20%
gednderten Konzentrationen. Simulationen mit einer Emissionshéhe von 30 hPa (ca. 25 km)
zeigen eine deutlich hohere vertikale Erstreckung der Westwindzone, was einen verminderten
Transport von Sulfat und Ozon zu den Polen zur Folge hat, besonders bei Emissionen von 8 Mt
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S/Jahr, und damit eine abnehmende Ozonkonzentration in der Stratosphére der gesamten
mittleren und hohen Breiten. Die hier simulierten Auswirkungen der Erwdrmung der
Stratosphére durch Sulfataerosole auf die Dynamik, QBO und den Spurenstofftransport sind mit
Unsicherheiten behaftet, da die Zeitreihen im Sinne einer statistisch sicheren Aussage relativ
kurz sind, sowie ebenfalls eine gewisse Abhdngigkeit der Resultate vom verwendeten Modell
nicht auszuschlief3en ist. Sie zeigen jedoch sehr deutlich, dass eine Injektion von Schwefel einen
erheblichen Eingriff in die Dynamik der Stratosphére bedeutet.

Insgesamt ergibt sich somit in Bezug auf die Auswirkungen des stratospharischen
Geoengineerings auf die Ozonschicht ein sehr differenziertes Bild, welches die Komplexitét des
betreffenden Systems abbildet. Des Weiteren gibt es eine Reihe von Unsicherheiten und nicht
in Betracht gezogene Faktoren, gegeniiber welchen die Resultate dieser Studie relativiert
werden miissen. Zum einen ist die Mikrophysik der PSC weitgehend unbekannt. Aufgrund von
Beobachtungen im Rahmen von Vulkanausbriichen erscheint es plausibel, dass das
Geoengineering die mikrophysikalischen Eigenschaften der PSC ebenfalls beeinflussen diirfte.
Wir konnten in dieser Studie aufzeigen, dass die Verdnderung der mikrophysikalischen
Eigenschaften der PSC das Potential eines entscheidenden Einflusses auf die Auswirkungen des
Geoengineerings auf das Ozon besitzt. Nicht in Betracht gezogen wurde die Interaktion von
Geoengineering und Vulkanausbriichen, welche auB3er zusatzlichem Aerosol auch noch
Halogene in die Atmosphére einbringen wiirden. Da den Halogenen eine entscheidende Rolle
beim Ozonabbau zukommt, und Aerosole den Halogenen die notwendige Reaktionsbasis zu
ihrer Aktivierung bieten, kénnten Vulkanausbriiche den Einfluss des Geoengineering auf die
Ozonschicht maBgeblich verandern. Auch nicht in Betracht gezogen wurden Verdnderungen
des stratosphérischen Wasserdampfgehaltes durch Geoengineering aufgrund von physikalisch-
technischen Voraussetzungen. Die Neubildung von Aerosolpartikeln in der Stratosphére setzt
das Vorhandensein einer gewissen Menge an Wassermolekiilen voraus. Da die Stratosphére u.a.
durch sehr geringe Mengen an Wasserdampf gekennzeichnet ist, konnte Geoengineering
mittels Sulfataerosol die Injektion einer gewissen Menge Wassers voraussetzen, welches
seinerseits jedoch auch den HOx-Abbauzyklus des Ozons beeintrdchtigen konnte, sowie die
heterogene Aktivierung von Halogenen fordern konnte. Aus Beobachtungen von Ereignissen
erheblicher troposphdrischer Wasserdampfeintrédge in die Stratosphére ist bekannt, dass diese
aufgrund nichtlinearer Prozesse zu betrachtlichem Abbau der Ozonschicht fiihren kénnen.

Zusitzlich zu den Auswirkungen in der Stratosphére — dem Gegenstand dieser Studie — wirkt
sich das Geoengineering auf die klimatischen Bedingungen in der Troposphéare aus. Hier ist
durch die Verdnderung der Strahlungsbilanz in der Troposhéire und durch Wechselwirkungen
zwischen Stratosphére und Troposphére mit signifikanten Verdnderungen zu rechnen.
Vorhergehende Studien deuten insbesondere auf regional signifikante Abnahmen des
jahrlichen Niederschlags hin. Aufgrund der Modellunsicherheiten und der
fundamentalwissenschaftlichen Unbekannten einerseits, und der Komplexitét der global auf
unterschiedlichen Zeitskalen ineinandergreifenden Prozesse andererseits, werden sich die
genauen Auswirkungen des stratosphdrischen Geoengineerings ohne grof3skalige
Langzeitexperimente nicht mit ausreichender Zuverldssigkeit quantifizieren lassen, die
allerdings einer effektiven Implementierung des stratosphérischen Geoengineerings vorgreifen
wiirden. Dieser letztlich unausweichliche Umstand, dass stratosphérisches Geoengineering sich
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eigentlich erst mit dessen Umsetzung zuverldssig testen ldsst, diirfte dessen Anwendbarkeit
hinsichtlich der globalen Tragweite der bekannten Risiken entscheidend einschranken.
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2 Summary

2.1 Introduction

Recently, so-called geoengineering, or climate engineering methods that aim at finding a
technological fix to the consequences of global climate change have been increasingly
discussed. Geoengineering serves as an umbrella term that actually covers two very different
approaches (Royal Society, 2009). So-called Carbon Dioxide Removal (CDR) technologies would
be intended to undo anthropogenic emissions of carbon dioxide, as these would be
technologies that would actively remove carbon dioxide from the atmosphere. So-called Solar
Radiation Management (SRM) methods follow the principle of a direct manipulation of the
earth’s radiation balance, as global cooling would be obtained via a reduction of the amount of
solar radiation that would reach the earth’s surface. There are multiple approaches as to how
this should be obtained, among them large-scale brightening of marine clouds, mirrors in
space and the creation of a reflective aerosol layer in the stratosphere. The ongoing debates on
geoengineering have recently been summarized comprehensively by the Kiel Earth Institute at
the instigation of the German Ministry for Education and Research (Rickels et al., 2011), and an
assessment report has been issued under the assignment of the Royal Society in London (Royal
Society, 2009).

This study investigates the consequences of stratospheric SRM (Budyko, 1977; Crutzen, 2006) to
the dynamics and chemistry of the stratosphere. Apart from the expected lower costs with
respect to mitigation, the method is thought to be highly effective (Royal Society, 2009).
However, the method would also most evidently carry a high amount of risks, which is why in
Crutzen’s 2006 paper it was originally and exclusively stated as a last resort with respect to a
runaway global warming scenario. In analogy to the emission of greenhouse gases, SRM is a
global intervention into the global climate system. Notwithstanding, both actions would differ
in terms of their spatial and temporal implications, and in consequence a geoengineered
climate would always differ from a non-geoengineered one. Known implications of SRM to the
climate system are changes to the global water cycle (Bala et al., 2008; Jones et al., 2010)and to
global circulation patterns (Schmidt et al., 2012), as well as the depletion of the stratospheric
ozone layer (Tilmes et al., 2009; Heckendorn et al., 2010; Aquila et al., 2014).

Sulphate aerosol is considered to be a reliable modality for the obtention of a reflective aerosol
layer in the stratosphere. To this purpose, sulphur dioxide is to be released as a precursor gas
into the stratosphere at a height of approx. 18-25 km. The oxidation of sulphur dioxide
eventually yields sulphuric acid, which may in turn condense in combination with water
vapour, from which process sulphate aerosol is obtained. Sulphate particles have reflective
properties with respect to shortwave radiation, and may thus help reduce solar irradiance at
the surface of the earth and thereby cool the planet. However, the reduced irradiance and the
related changes to the energy balance of the troposphere also produce a tendency to a likewise
reduction of global mean precipitation and to a modification of regional precipitation patterns
(Jones et al., 2010; Niemeier et al., 2013).

Sulphate aerosol also has absorbtion properties with respect to near infrared and infrared
radiation (Lohmann and Feichter, 2005). This property, the so to speak greenhouse gas property

20



Untersuchung und Bewertung von Methoden zum Geo-Engineering, die die Zusammensetzung der Atmosphdre beeinflussen.

of sulphate aerosol, induces a warming effect of the lower stratosphere that influences
stratospheric circulation and transport of chemicals such as ozone. Moreover, the warming
affects stratospheric ozone chemistry, both via gas and interphase (=heterogeneous) processes.
Heterogeneous chemical processes occur at the surface of aerosol particles and of the droplets
and cristals of polar stratospheric clouds (PSC), which clouds are known to play a key role in
polar ozone depletion. The accurate simulation of the influence of stratospheric
geoengineering on the ozone layer therefore requires the use of a global circulation model that
catches the close interactions among aerosol dynamics, gas phase and heterogeneous chemistry
and the local radiation balance.

Volcanic eruptions may be seen as a natural, however incomplete, analogue to the
geoengineering of the stratosphere with sulphate aerosol. As shown by empirical evidence, the
1991 Mount Pinatubo eruption in the Philipines was followed by both a tendency of the ozone
layer to be depleted and a discernable slow-down of the quasi-biennial oscillation (QBO). Quite
so, reminiscent of the El Nino Southern Oscillation, the QBO is an oscillating dynamical
phenomenon within the climate system. It is characterised by periodical switches of height
dependent zonal wind directions in the stratosphere, and related to certain stratospheric
temperature patterns. In this respect, it appears likely that the influence of geoengineering on
the QBO will in turn affect the stratospheric ozone layer.

2.2  Stratospheric 0zone Chemistry Interactions in a Nutshell

2.2.1 Stratospheric Ozone Chemistry

Among other things stratospheric ozone chemistry is distinct from tropospheric ozone
chemistry via the relative absence of organic compounds. The resulting system is still a
complex one that is characterised by a rage of antagonistic reactions. Basically, stratospheric
ozone chemistry may be divided into processes that occur within the gas phase and others that
are related to aerosol or polar stratospheric cloud particles. The influence of geoengineering
onto the ozone layer is due to the latter heterogeneous processes in the first place.
Furthermore, distinction should be made between processes that occur on a global scale and
others that occur primarily or exclusively within the polar areas. Polar ozone chemistry’s
specificity is rooted into certain principal chemical reactions of the gas phase on the one hand,
and related to the presence of the polar stratospheric clouds, on the other hand. Polar
stratospheric clouds occur exclusively within the polar vortex and have a decisive influence on
polar ozone chemistry, most notably in terms of the formation of the so-called ozone hole
during southern hemispheric spring.

The stratospheric chemistry of the gas phase is marked by cycles. These are chemical reaction
chains that rely on certain chemical compounds that remain eventually unaffected, in the
sense that they take the role of both products and reactants. Ozone itself may be produced,
depleted, or tend to remain unchanged by these cycles. In the latter circumstance, the chemical
cycle is said to be a null-cycle with respect to ozone. Paradoxically, the main production cycle
of stratospheric ozone, the so-called Chapman cycle, is itself a null-cycle:
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0,+aiv—>0+0
0+0,+M - 0,,
O,+hav >0+0,

where 7v stands for the dissociation of ozone through ultraviolet radiation, and M represents
an unspecified air molecule that takes the role of a reaction catalyst.

Within equilibrium, the net effect of the Chapman cycle is to neither produce nor deplete
ozone. In the event that the chemical system is perturbed, for instance via a change in
temperature, it will attempt to adapt to this circumstance via its moving towards a new
equilibrium state, in the wake of which the individual concentrations of the involved chemicals
are modified.

Gas phase ozone depletion is due to chemical mechanisms that as opposed to the null-cycles
result in an unconditional net ozone depletion. The corresponding ozone depletion cycles are
the NOx-cycle (involving NO2 and NO), the HOx-cycle (OH and HO2), and the ClOx-cycle (ClO
and Cl). Under the particularly cold conditions of the polar winter, ozone is depleted in the
Arctic and the Antarctic via a particular variant of the ClOx-cycle:

2CIO+M - Cl,0, + M
Cl,0, +hv — 2CI +0O,
Cl+0, > CIO+0,

The first reaction of the preceding cycle is a so-called three-body reaction. These reactions are
special in the sense that their reaction rate is negatively correlated with temperature along
with increasing molecule encounter probability.

Likewise, heterogeneous reactions play an important role in arctic ozone depletion. Chlorine
radicals, which serve as an input to the ClOx-cycle, are produced via the following reaction in
combination with the photolytical splitting of chlorine in the presence of sunlight:

CIONO, (g) + HCI(s,1) — Cl, (g) + HNO, (s, 1),

where the g,s,1 stand for the gas, solid, and liquid aggregate states, respectively.

We refer to Chapter 4 (in German) of this study, as well as to Seinfeld and Pandis (2001), for a
more detailed description of stratospheric ozone chemistry.

2.2.2 Interactions among Stratospheric Aerosol, Polar Stratospheric Clouds and 0zone Chemistry

As was descibed above, stratospheric aerosol particles and polar stratospheric clouds play a
central role in ozone chemistry via the heterogeneous reactions that occur at their surface.
Moreover they serve as sinks to certain key chemicals in ozone chemistry, such as NOx, that
may thus be removed from the atmosphere through them.

The stratospheric aerosol mainly consists of a binary solution of H20 and H2S04, into which
other inorganic chemicals may dissolve. Beneath these purely liquid particles there is a limited
quantity of liquid phase covered mineral particles. Mineral particles mainly originate from the
troposphere. Their quantity is limited through sedimentation, which is more effective for these
particles as they tend to be larger and denser, and thus heavier. The proportion of mineral
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particles increases significantly in the context of volcanic eruptions that may inject material
directly into the stratosphere on a more or less regular base. Quite so in analogy to
stratospheric geoengineering, volcanic eruptions also enhance the amount of sulphate
particles.

Polar stratospheric clouds (PSC) exclusively form under the particularly cold conditions of the
polar winter, mainly over the Antarctic (see above). PSC are made of either solid or liquid
particles, which are divided into categories according to their chemical composition. The
influence of the PSC on ozone chemistry is considered to be decisive for the occurrence of the
ozone hole. Stratospheric geoengineering could alter the properties of the PSC in certain ways.
There is empirical evidence that volcanic eruptions may effectively change the microphysical
properties of PSC (see, e.g., Deshler et al., 1994). As an analogue to volcanic eruptions,
stratospheric geoengineering may in turn affect the properties of the PSC. This study attempts
to assess the implications of this eventuality to the ozone layer.

Stratospheric aerosol may exert major influence onto ozone chemistry via a number of
pathways:

(1) Aerosol absorbs both shortwave and longwave radiation, which may lead to a relevant local
heating effect that influences both the chemical reaction rates and the meridional transport of
ozone.

(2) Aerosol scatters shortwave radiation and thereby influences photolytic chemical reactions.
Moreover, the aerosol induced scattering effect enhances the absorption of UV radiation by
ozone, which adds to the local heating effect.

(3) Heterogeneous reaction rates are correlated to the aerosol surface. This effect is in analogy
to that of the PSC.

(4) The water content of the geoengineered liquid aerosol could lead to an increase of the
specific humidity of the stratosphere, which may in turn accelerate ozone depletion via the
HOx-cycle significantly.

(5) The capacity of the aerosol liquid phase to serve as a sink for chemicals is positively
correlated to aerosol mass. The NOx-cycle could thus be substantially hampered by the
geoengineered aerosol.

(6) The aerosol influences the microphysical properties of the PSC, which may then in turn
affect the formation of the ozone hole.

2.3 Dynamics of the Stratosphere

The strongest temperature gradient in the troposphere is found between the tropics and poles.
This differs from the conditions in the stratosphere, where the gradient from winter to summer
pole is strongest. Another difference to the troposphere is the forcing of the circulation by
waves, mainly Rossby and gravity waves, which give momentum to the stratosphere when
dissipating. The following information are take from an e-book of the NASA Goddard Space
Center (NASA, 2000).
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2.3.1 Regions of the Stratosphere

The stratosphere can be separated into four regions: tropics, middle latitudes (surf zone), polar
vortex and lower stratosphere, which is the transfer zone to the troposphere.

The tropical stratosphere stretches from 20° N to 20° S. Highly energetic ultraviolet radiation
creates ozone via photolysis. This region is the source of all stratospheric ozone, which is
distributed globally by the Brewer-Dobson circulation (see next section). Dynamically most
dominant is the quasi-biennial oscillation (QBO).

The middle latitudes of the stratosphere are also called surf zone. Here the planetary waves
(Rossby waves) dissipate and transfer their energy, which is the driving force of the Brewer
Dobson circulation. Additionally, ozone rich air masses from the equator meet air masses
containing less ozone from the poles and mix via turbulent processes.

At high latitudes a region with strong zonal winds develops in the winter hemisphere, the
polar night jet, also called polar vortex. The polar vortex is a large low pressure area caused by
very low temperatures due to missing incoming solar radiation in winter. In the southern
hemisphere the polar vortex is very stable, blocking air masses from being transported into the
vortex. In the northern hemisphere the continents prevent a stable vortex and variability is
much higher.

2.3.2 Brewer-Dobson Circulation

The large scale dynamics of the stratosphere is dominated by the Brewer Dobson circulation:
upwelling air in the tropics, transport toward the poles and down welling air at polar latitudes.
This large scale circulation distributes air masses and species globally. E.g. ozone is only created
in the tropics and transported via the Brewer-Dobson circulation towards the poles. The Brewer
Dobson circulation is manifested via cold down welling air in polar regions with the
consequence of upwelling air in the tropics. However, the main forcing of the Brewer-Dobson
circulation is caused by dissipation of waves.

2.3.4 Quasi-Biennial Circulation (QBO)

The domination process in the tropical stratosphere is the QBO. Within a height of 15 to 30 km
the zonal wind direction changes from east to west with a period of 22 to 34 month. This
phenomenon is found only in the inner tropics between 15° N and 15° S. Figure 2.3 a shows the
QBO of the undisturbed stratosphere as calculated by ECHAMS5-HAM. The QBO is also driven by
the dissipation of waves.

2.4 Modell description and performed simulations

The simulations in this study were performed with the general global circulation model
ECHAMSb5. We used the model in two versions:

1. Combined with the aerosol microphysical model HAM (ECHAM5-HAM) and

2. additional to the aerosol microphysics coupled to modules which simulate heterogenic
chemistry and ozone gas phase chemistry in the stratosphere (EMAC).

Computation time was made available by Deutsches Klimarechenzentrum (DKRZ).
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2.4.1 Model Description

The simulations were performed with the middle atmosphere model MAECHAMSb (Giorgetta et
al., 2006) in a version with spectral truncation at wave-number 42 (T42) and 90 vertical layers
up to 0.01 hPa. The GCM solves prognostic equations for vorticity, divergence, surface pressure
and temperature. The vertical resolution of 90 layers allows the simulation of a QBO.

EMAC

The general circulation model EMAC (Joeckel et al, 2006) allows the simulation of the impact of
a stratospheric sulfate layer on tropical and polar ozone. The model contains submodules for
aerosol microphysics, gas phase chemistry and radiation, which are coupled to ECHAMS5.
Important for this study are the components for gas-phase chemistry MECCA (Sander et al,
2005), aerosol microphysics and chemistry GMXe (Pringle et al, 2011) and a module for the
simulation of stratospheric polar clouds (PSC, Buchholtz, 2005). The reaction system of MECCA
can be used for both troposphere and stratosphere. A comparison to measurements shows good
results for the simulated ozone layer. This model was used for the sensitivity studies in chapter
7.

ECHAM5-HAM

The aerosol microphysical model HAM (Stier et al, 2005) is interactively coupled to the GCM
ECHAMS5. HAM calculates the formation of sulfate aerosol which includes nucleation,
accumulation, condensation and coagulation processes. Details on sulfur chemistry and
concentrations of prescribed gaseous species are described in Niemeier et al. (2009). The
simulations include only sulfate aerosol. The model setup has been used in previous studies on
the climatic impact of volcanic eruptions and to simulate the evolution of a volcanic cloud as
well as within the EU Project IMPLICC (Niemeier et al, 2011, 2013). Comparisons to
measurements show also good results (Niemeier et al, 2009; Toohey et al, 2011). This model
was used for the simulations in chapter 8.

2.4.2 Performed Simulations

Previous studies show that quite different amounts of sulfate are necessary to compensate the
radiative forcing of greenhouse gases. Mostly responsible are differences in simulated particle
size and the regional distribution of the aerosols between the tropics and poles. Current
estimates show that emissions between 1 and 10 Mt S per year (Rasch et al, 2008, Niemeier et
al, 2013) are necessary. The concentrations of sulfate and sulfur are always given in equivalents
of sulfur (S).

To study the dependency of the particle size distribution and the effects of geoengineered
sulfate aerosol on the amount of injected SO2 a series of numerical experiments was designed
with continuous emissions of 2, 4, and 8 Mt(S)/year. Simulation with ECHAM5-HAM were
performed for 30 years, for EMAC for 4 to 10 year because of the higher computation time
requirement.

Table 1 and 2 give an overview on the performed simulations and a very short summary of the
most important results.
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Tab. 1: Impact of the stratospheric sulfur layer on stratospheric ozone. Simulations with EMAC with coupled chemistry and
aerosol microphysics.
Emissions Radiation Impact of | Transport Ozone QBO West phase
Mt S/year Coupling PSC
2 YEs No Increased Transport into the Increase in Slightly prolonged
southern hemisphere Antarctic region
4 Yes No Decrease in Continuous West-
Antarctic region phase between 50
and 20 hPa
8 Yes No With time decreasing transport to Decrease in Continuous West-
the poles, probably caused by Antarctic region phase between 50
increasing impact of the QBO west and 5 hPa
phase
2 No No Transport mostly into northern Decrease in Normal QBO
hemisphere Antarctic region
2 Yes Yes Transport into both hemispheres Decrease in Slightly prolonged
Antarctic region
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Tab. 2: Impact of stratospheric sulfur layer on dynamical processes in the stratosphere. Simulations with ECHAM5-HAM with
aerosol microphysics only.

Emissions Radiation Impact of | Transport Ozone QBO West phase

Mt S/year coupling PSC

4 Yes No Depends on the phase of the QBO: | Prescribed Prolonged
Increased sulfate concentrations in between 50 and
southern hemisphere during QBO 30 hPa

west phase than during east
phase. Opposite in the northern

hemisphere.

8 Yes No Relative sulfate concentrations Prescribed Continuous West
(normalized) lower in the northern phase
hemisphere than in 4 Mt (S)/year
simulation
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2.5 Implications to the Stratospheric Ozone Layer

2.5.1 Implications as a Function of the Injection Rate

Figure 1.1a depicts the implications of geoengineering to the stratospheric ozone column as a
function of the injection rate of sulphur dioxide, on a zonal and multi-annual average, and
relative to the control run without geoengineering. The ozone column designates the vertically
integrated amount of ozone contained in the stratosphere per unit surface, which is usually
expressed in ‘Dobson Units’ (DU). 100 DU coincide with a column of 1 mm under standard
pressure (=1 atm) and temperature (=298.15 K) conditions.

Sulphur dioxide injection rates tested include 2, 4 and 8 Mt S per annum. The injection rates
are given in sulphur equivalents, which is standard procedure in order to ensure comparability
with other studies that might have been carried out with a different chemical, such as H.SO4 (2
Mt S coincide with 4 Mt SO., etc.). These injection rates are within the order of magnitude of
the current estimations of what is necessary to counterbalance the effects of anthropogenic
greenhouse gas emissions in terms of global warming.
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Fig. 2.1: (a) zonal anomaly of the ozone column in comparison to the control run (left) and (b) vertically integrated sulphur mass of
the aerosol liquid phase (in mg/m2, right) averaged for years 2003-2006, 2004-2011 and 2003-2008, at injection rates of 2, 4
und 8 Mt S per annum, respectively.

The multi-annual implications of stratospheric geoengineering to the ozone layer may be
summarised as follows:

1) Zonally, areas of increase and decrease may be distinguished: (a) slight decrease over the
equator, (b) slight increase of the mid-latitudes, and (c) more or less pronounced decrease over
the poles, with the exception of the 2 Mt run over the South Pole.

2) The area of equatorial decrease tends to widen with an increasing injection rate. The degree
of decrease over the poles depends on the injection rate, however seems to have reached a
maximum at an injection rate of 4 Mt S per annum.

3) All in all, the observed anomalies appear to be limited when compared to the inter- and
intra-annual natural variability of the ozone layer ( <10% decrease, maximal at South Pole, <5%
increase, maximal at northern mid-latitudes).
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The absolute maximum of the stratospheric aerosol mass column is situated over the equator,
as shown by Figure 1.1b, thus coinciding with the location of its injection. In this location, the
aerosol mass column is approximately proportional to the injection rate. There is an absolute
minimum and a relative maximum over the subtropics and mid-latitudes, respectively. The
relationship between the injection rate and the aerosol mass column is much less pronounced
outside the equatorial area: a quadrupling of the injection rate corresponds roughly to a
doubling of the aerosol column. This effect is well known and rooted into aerosol microphysics
(see, e.g., Niemeier et al., 2011).

It becomes obvious that there is no simple correlation between the anomaly of the ozone layer
and the aerosol mass column when Figures 1.1a and 1.1b are compared. Most notably, for the
4 and 8 Mt S runs ozone depletion tends to be particularly pronounced over the South Pole,
where an absolute minimum of the aerosol column may be observed, whereas for the 2 Mt S
run, the relationship appears to be reversed into a slight positive correlation. This non-linear
property indicates that the ozone layer has to be driven by complex interactions of
stratospheric chemistry and dynamics.

2.5.2 Distinction between Chemical and Dynamical Processes

One of the objectives of this study is to disentangle the effects of the processes that determine
the ozone layer. In this respect the following specific model experiments have been carried out,
for each of which a certain process relevant parameter is modified:

1) the PSC run: this run shows (a) no coupling of the aerosol radiative properties to the local
energy balance, and (b) coupling of the atmospheric water vapour content to the chemical
composition of the polar stratospheric clouds (PSC). The latter coupling revealed to be
irrelevant which is why this run mainly serves to assess the implications of the purely chemical
effects in combination with the HEAT run (see next).

2) the HEAT run: within this run the aerosol radiative properties are fully coupled to the local
energy balance. It serves to establish the implications of the aerosol radiative properties to
ozone, in particular via stratospheric circulation.

3) the MICRO run: within this run the microphysical properties of the polar stratospheric clouds
were modified as based on observations by Deshler et al. (1994) that were made in the context
of the eruption of Mt. Pinatubo in 1991 (see above). This run serves to establish the potential
role of the microphysics of the PSC in modifying the properties of the ozone layer in the wake
of geoengineering.

These runs are carried out with an injection rate of 2 Mt S per annum. The reason for this
relatively low value is rooted in the circumstance that the 4 and 8 Mt runs show a pronounced
interannual trend, which in the sense of the distinguishability of the ozone affecting processes,
should be avoided as much as possible. Furthermore, the 2 Mt run is the only to show the
interesting feature of presenting an apparent anticorrelation of the antarctic ozone to
stratospheric geoengineering, which should merit clarification. The observable trend within the
4 and 8 Mt runs appears to be caused by the implications of stratospheric geoengineering to
the quasi-biannual oscillation (QBO). The implications to the QBO are analysed in detail in
chapter 8 (in German), and summarised here within the following section.
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Fig. 2.2: Zonally averaged anomaly of the ozone column relative to control (a), and of the vertically integrated aerosol sulphur mass
relative to the PSC run (b), average for years 2003-2006. The injection rate is 2 Mt S per annum.

Figure 1.2 outlines the implications of the tested process specific parameters to the ozone layer
and the aerosol mass column, respectively, in analogy to Figure 1.1. The following effects may
be distinguished (more thorough analysis is provided in chapter 7, in German):

1) PSC run: The slight increase of ozone over the mid-latitudes is caused by the relative
suppression of the NOx-cycle. The slight decrease of ozone over the equator is caused by an
enhanced HOx-cycle. Stratospheric geoengineering would tend to cause a depletion of the
polar ozone layer in the absence of the aerosol heating effect. Nevertheless, a slight
enhancement, via secondary circulation effects, is still possible, as depicted for the North Pole.

2) HEAT run: The heating effect of the aerosol causes an uplift of the aerosol layer over the
equator, which in turn produces an increase of the global aerosol burden via a reduction of
losses towards the troposphere. The implications for the tropical and mid-latitude ozone layer
are limited. Polar ozone, however, shows a complex range of effects that may not be readily
explained. It seems that the heating effect of the aerosol has an effect on the southern polar
vortex, in the wake of which meridional transport towards the southern hemisphere is
enhanced. Reduced ozone depletion over the Antarctic appears to be the result of a positive
feedback cycle, involving the aerosol heating effect, the polar vortex, the PSC, and finally ozone
chemistry. Conversely, ozone depletion over the Arctic appears to be enhanced as a result of a
competition effect between the two hemispheres for aerosol and ozone.

3) MICRO run: the microphysical properties of the PSC show only limited influence on the
ozone layer of the tropics and the mid-latitudes in analogy to the HEAT run. Nevertheless, a
substantial effect on meridional transport may be distinguished as the increased aerosol
burden is much more evenly distributed over both hemispheres. Again, this seems to be related
to the antarctic polar polar vortex, which in contrast to the HEAT run appears to be stabilised
via the PSC. The enhanced transport barrier inhibits transport over the southern hemisphere,
such that more aerosol becomes available for transport over the northern hemisphere. The
joint effect of the modified PSC and the strengthened polar vortex is to deplete the antarctic
ozone layer substantially. Conversely, the additional amount of aerosol over the arctic would
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tend to weaken the northern polar vortex, which in combination with the modified
microphysical properties of the PSC would lead to a limited inhibition of ozone depletion.

2.6 Impact of SRM on the Dynamics of the Stratosphere

In this chapter we determine the impact of sulfur emissions on the dynamic of the stratosphere
and, as a feedback process, also on the transport of species. Due to computational time
constrains the simulations had to be performed without gas phase chemistry. Therefore, we did
not include any feedback or enhancement process caused by the absorption of long wave
radiation by ozone in winter, neither the impact of the polar stratospheric clouds on the polar
vortex.

We performed three simulations, each over a period of 30 years:
e Control: ECHAMS5-HAM simulation with sulfate background emissions only,

e MT4: Sulfur emissions of 4 Mt S/year, emitted continuously into one grid box at the
equator in a height of 60 hPa (about 25 km) and

e MT8: as MT4 but with emissions of 8 Mt S per year.

2.6.1 Impact of SRM on Dynamical Processes in the Tropics

Increasing sulfate concentrations cause increased heating in the lower stratosphere by the
absorption of long wave radiation and radiation in the near infrared. One consequence of this
heating is an increased vertical motion in the tropical stratosphere. This vertical upwelling
causes a lowering of the QBO downward motion and therefore, a prolongation of the QBO west
phase of the zonal wind (Figure 2.3 b and 2.3 ¢). With emissions of 4 Mt S per year the period
of the oscillation is prolonged between 32 and 60 month. With emissions of 8 Mt S/year the
zonal wind is forced into a permanent west phase in a height between 50 hPa and 25 hPa and
above into an east phase. The period of the oscillation depends on the emission height and is
also model dependent. The vertical extension of the east phase jet has consequences on the
dynamics of the stratosphere.

2.6.2 Impact of SRM on Dynamical Processes in the Middle and High Latitudes

We showed that the heating of the stratospheric sulfur layer has strong impacts on the
dynamic of the tropics and on the oscillation of the QBO. To see impacts of the modified QBO
on dynamical processes outside of the tropics, we tried to separate the impact of the heating of
the sulfate layer from the impact of the modified QBO. Both influence each other. But different
to MTS8, we still simulate in MT4 a QBO east and west phase. Assuming that the impact of the
heated aerosol layer is similar in both phases, we can get information on the impact of the
modified QBO on the dynamics by comparing these two phases.

The most important change in the zonal wind at the equator is the prolongation of the west
phase between a height of 25 hPa and 50 hPa, more or less the development of west wind
noses (Figure 2.3 b), which develop into a permanent west phase jet for MT8. Above 25 hPa
easterly wind is dominating. In order to differ between these QBO phases we choose a criteria
for the composites which is designed to catch the noses of the west phase at 50 hPa:

e Phase 1: Zonal west wind (u) in 50 hPa (u > 5 m/s) and east phase in 15 hPa (u <5 m/s)
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Fig. 2.3: Zonal mean of zonal wind close to the equator. Quasi biennial circulation for different emission strength: without SRM (A)
emissions of 4 MtS/year (B) and emissions of 8 MtS/year. With increasing emission strength the period of the west phase is
prolonged.

e Phase 2: Zonal east phase in 50 hPa (u < 0 m/s) and west phase in 15 hPa ( u > 5 m/s).

Using this criteria, we filter QBO phases where the downward propagating west phase of the
QBO does not reach 50 hPa in the years 2015 and 2022 (Figure 2.3 b).

Comparing now phase 1 and phase 2, we get the following picture: Decreasing velocity of the
zonally averaged zonal wind of the control simulation north of 50° N in the upper stratosphere
in the early winter. MT4 gives a similar result but with a smaller and a less consistent
developed signal. Between 10 and 100 hPa we simulate a small but not significant increase of
the polar vortex in December.

We conclude from this results, that the increase in time of west phases at the equator causes a
decrease of the velocity of the polar vortex in winter in the northern hemisphere. However, this
result depends on the model, the vertical extension of the zone of westerly wind at the equator,
which is also a function of the emission height.
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2.6.3 Impact on Transport of Species

During east and west phase of the QBO the general transport of species is different (Trepte and
Hitchmann, 1992). Punge et al (2009) shows these differences in a overview plate: stronger pole
ward flow between 15 hPa and 10 hPa within an east phase and stronger equator ward flow
within the west phase. The vertical motion is also increased in the west phase of the east phase,
causing a stronger vertical mixing of the species.
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Fig. 2.4: 4Mt vertical distribution of the zonally averaged sulfate concentration (top) in phase 1 (left) and phase 2 (right).
Bottom: Anomaly between phase 1and phase 2 as absolute difference [ppb] (left) and relative difference (left).
Isolines show the anomaly of stream function

Figure 2.4 shows the zonal mean of the sulfate concentration during the two phases defined in
Section 2.5. Sulfate is plotted against pressure height. Top: Phase 1 (left) and Phase 2 (right) and
Bottom: total difference of phase 1 minus phase 2 (left) and relative difference (phase 1 — phase
2 [ phase 2) in % (right). Compared to phase 2, the concentration in phase 2 decreases in the
central part of the sulfate layer by —10% but increases above and below due to the stronger
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vertical mixing in the west phase. Figure 1.4 (bottom, left) shows also isolines of the stream
function as an anomaly between the two phases, highlighting the secondary circulation of the
QBO, which develops around the main jets of the QBO. The transport of species follows the
isolines of the stream function, as the clock goes for positive values and counter clock wise for
negative values.

In the lower stratosphere (100 hPa to 20 hPa) we find a shift in the hemispheric transport
between phase 1 and 2 (Figure 2.4, bottom): In phase 1 the transport towards the southern
hemisphere is increased, in phase 2 the transport towards the northern hemisphere with an
increase of the concentration of 20%. These simulations do not include a gas phase chemistry.
Therefore, it is difficult to draw a conclusion for other species, especially as these species show
a different distribution with height. Additionally, feedback processes causes by changes in the
ozone concentration are also not included.

2.7  Conclusion

This study makes use of global circulation models with coupled chemistry and aerosol processes
to qualify and quantify the implications of stratospheric geoengineering to the global ozone
layer. The model results reveal relatively limited implications to stratospheric ozone within the
tested range of sulphur injection rates of 2-8 Mt S per annum. The results depict a
geographically disparate picture. An accelerated HO,-cycle depletes tropical ozone moderately
to a degree of a couple of percent, whereas the mid-latitudes experience a slight increase of the
ozone column via the NOy-cycle. The polar areas show a far more complex picture, reaching
from a slight increase to a considerable depletion of up to 10%, which is due to the effective
complex interaction of chemical and dynamical processes. Furthermore, the response of the
polar areas is marked by a strong tendency to a hemispherical asymmetry.

Volcanic eruptions are known to be related to a depletion of the ozone layer on a global scale,
and in the polar areas in particular. With respect to geoengineering, this effect was only
partially reproduced within this study. This circumstance is probably due to the fact that
chemical conditions are different for geoengineering, as it may not be expected to be related
to an increase of the amount of halogens in the stratosphere. Halogens are believed to be key
to ozone depletion in the wake of volcanic eruptions. Moreover, the results of this study suggest
that the reaction of polar ozone to geoengineering is the result of the interaction of a
multitude of processes. Outside the polar areas, chemical processes generally produce an effect
that slightly enhances the one by stratospheric dynamics, and vice versa. The situation is quite
different within the polar areas, for which both strong positive feedbacks as well as
antagonistic effects could be observed. It is found that chemical-dynamical interactions lead to
hemispherically opposite effects when the radiative properties of the aerosol and its potential
influence on the microphysics of the polar stratospheric clouds (PSC) are neglected. The taking
into account of the aerosol radiative properties appears to lead to a quite similarly
asymmetrical albeit inverted picture. Assertions about the influence of geoengeneering on the
microphysics of the PSC also produce a hemispherically contrasted result. Moreover, the results
depend both qualitatively and quantitatively on the sulphur injection rate. Our analysis
suggests that effects to the meridional transport of aerosol and ozone, and repercussions to the
stability of the polar vortexes, and thus to the formation of PSC, are key to the understanding
of the implications of stratospheric geoengineering to polar ozone. Given the high degree of
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complexity that characterises the combination of these factors, the explanations that were
provided for the phenomena that were observed herein most probably require further
investigations in order to be considered as robust.

In this study stratospheric geoengineering was found to have considerable influence on the
quasi-biennial oscillation (QBO). The QBO appears to be progressively affected with an
increasing injection rate. Sulphur aerosol induces a warming effect within the lower
stratosphere, which implies additional uplift over the tropics. The additional rising of air
masses causes the QBO downward motion to be inhibited, thus leading to a tendency for
extended west phase periods of the QBO in the lower stratosphere. Whereas the west phase is
merely extended at an injection rate of 4 Mt S per annum, it literally freezes at 8 Mt S per
annum at pressure levels between 50 and 25 hPa. The permanent freeze out of the lower west
wind area is completed by an area of permanent east winds on its top. Furthermore, sulphur
injections at a pressure level of 60 hPa (approx. 20 km) seem to be related to a weakening of
the northern hemisphere polar vortex. Switches between the phases of the QBO affect the
hemispheric distribution of meridional transport to the extent that the stratospheric aerosol
mass concentrations are modified by up to 20% at levels between 100 and 20 hPa. Simulations
at an injection height of 30 hPa (approx. 25 km) show a pronounced vertical extension of the
west wind layer, which appears to inhibit meridional transport of ozone and sulphate aerosol,
particularly at an injection rate of 8 Mt S, such that the ozone column is reduced over the
entire mid and high latitudes. The effects found in relationship with the influence of
stratospheric warming to the dynamics, the QBO, and the transport of chemicals and aerosol
are related to uncertainties in connection with relatively short simulation periods and a certain
propension to model specific results. Nevertheless, these effects testify to the fact that
geoengineering would massively interfere with stratospheric circulation.

Altogether, stratospheric geoengineering produces a very differentiated picture in terms of its
implications to the ozone layer, which reflects the degree of complexity of multiple process
interaction. Moreover, the results need to be relativised against a certain number of
uncertainties and factors that have not been taken into account. As such, the microphysics of
PSC remain largely unknown. However, as based on observations that were made in the
context of volcanic eruptions it appears plausible that geoengineering would just as well
influence the microphysical properties of the PSC. We were able to show that within the limits
of the effects of geoengineering to the microphysics of the PSC that we assumed, these would
have the potential to substantially affect the implications of geoengineering to the ozone layer.
We did not investigate as to how the joint effects of geoengineering and a major volcanic
eruption would add up. Volcanic eruptions would not only enhance the stratospheric aerosol
layer, they would also quite specifically inject an additional amount of halogens into the
stratosphere. The ozone depletion efficiency of the halogens would be further enhanced via the
heterogeneous halogen activation reactions on the surface of the volcanic and geoengineered
aerosol combined. If added to an already geoengineered stratosphere, volcanic eruptions may
therefore significantly alter the implications of geoengineering to the ozone layer. Neither did
we consider the implications of geoengineering to the water vapour content of the
stratosphere. Nucleation of sulphate aerosol requires the presence of a sufficient amount of
water vapour. The stratosphere is characterised by typically very low amounts of water vapour.
Efficient particle formation may thus quite well require the injection of an additional amount
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of water, which in turn might affect ozone depletion via the HO,-cycle and via enhanced
halogen activation due to the increase of particle size. It is known from episodes of large-scale
inclusion of moist tropospheric air into the stratosphere that these may lead to massive ozone
depletion.

In addition to its effects in the stratosphere — which is the subject of this study —
geoengineering would also have implications to the climatic conditions in the troposphere.
These are expected to arrise through the modified radiation balance in the troposphere, as well
as through the relationship between tropospheric and stratospheric dynamics. In particular,
previous studies point to a substantial reduction of global mean precipitation. The precise
implications of stratospheric geoengineering may not at all be quantifiable with sufficient
confidence without large scale experiments on grounds of model uncertainties on the one
hand, and fundamental scientific unknowns on the other. In this context, it needs to be
understood that large scale experiments would effectively be indistinguishable from
geoengineering in terms of their effects, and would thereby anticipate an implementation of
geoengineering, especially if carried out on a longer time scale, which they would have to be
in the sense of a comprehensive testing. The combination of the facts that geoengineering may
not at all be thoroughly tested without implementation and that it is related to a number of
known risks in the context of a considerably complex system, should be sufficient quantity to
preclude its desirability to a very large extent under almost any circumstance.
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3 Einleitung

In letzter Zeit wurden vermehrt sogenannte Geoengineering Methoden diskutiert, welche sich
zum Ziel setzen die Folgen des globalen Klimawandels technologisch in den Griff zu
bekommen. Anders als bei der Emission von Treibhausgasen handelt es sich somit beim
Geoengineering um eine absichtliche Beeinflussung des globalen Klimasystems. Der
Uberbegriff Geoengineering (alternativ wird auch der Begriff Klimaengineering verwendet)
vereinigt zwei sehr unterschiedliche Ansétze. Sogenannte Carbon Dioxide Removal (CDR)
Technologien sollen helfen, die anthropogenen Emissionen von Kohlendioxid sozusagen
riickgangig zu machen, indem Kohlendioxid der Atmosphéare auf technischem Wege entzogen
werden soll. Beim CDR sind wiederum sehr diverse Methoden in Diskussion, so z.B. einerseits
Methoden wie die globale Ozeandiingung, die einen massiven Eingriff in das Okosystem der
Ozeane darstellen wiirde, oder auch das massenhafte Aufrichten von Luftfilteranlagen, welche
das Problem der definitiven Lagerung des entzogenen Kohlendioxids mit sich bringen wiirde.
Sogenannte Solar Radiation Management (SRM) Methoden verfolgen den Ansatz der direkten
globalen Manipulation der globalen Strahlungsbilanz, wodurch eine globale Abkiihlung durch
die Reduktion der kurzwelligen Einstrahlung am Erdboden erreicht werden soll. Entsprechende
SRM Methoden sind insbesondere die groBskalige Modifikation der Stahlungseigenschaften der
marinen Wolken, Spiegel im All sowie das Einbringen einer reflektierenden Aerosolschicht in
die Stratosphére. Eine Bestandsaufnahme der Debatte zum Geoengineering wurde vom Kiel
Earth Institute im Auftrag des Bundesministeriums fiir Bildung und Forschung herausgeben
(Rickels et al., 2011), sowie von der Royal Society in London in Auftrag gegeben (Royal Society,
2009).

In diesem Forschungsvorhaben werden die Auswirkungen des stratosphédrischen SRM (Budyko,
1977; Crutzen, 2006) auf die Stratosphére untersucht. Neben den im Vergleich zur Mitigation
vermuteten geringen Kosten bietet diese Methode eine voraussichtlich hohe Effektivitédt (Royal
Society, 2009). Nachteil dieser Methode sind jedoch die hohen Risiken, weshalb sie nach
Crutzen (2006) urspriinglich ausschlieBlich als Notfallszenario fiir den Fall eines auf3er Kontrolle
geratenen Klimawandels vorgesehen war. SRM stellt, ebenso wie die Freisetzung von
Treibhausgasen, einen Eingriff in das globale Klimageschehen dar. Allerdings unterscheiden
sich beide Prozesse durch ihre rdumlichen und zeitlichen Eigenschaften. Als Folge wird sich ein
durch SRM beeinflusstes Klima immer von einem Klima ohne Geoengineering unterscheiden,
selbst wenn in beiden Féllen z.B. eine identische globale Mitteltemperatur in Bodenndhe
resultieren sollte. Diese Unterschiede im globalen und regionalen Klima sollen ndher
quantifiziert werden. Bekannte Auswirkungen des SRMs auf das Klima sind Verdanderungen im
hydrologischen Zyklus (Bala et al., 2008; Jones et al., 2010), Anderungen der globale Zirkulation
durch die Verringerung des troposphérischen Temperaturgradienten zwischen Pol und
Aquator (Schmidt et al., 2012), sowie der Abbau der stratosphérischen Ozonschicht (Tilmes et
al., 2009; Heckenorn et al., 2010, Aquila et al., 2014).

Die am meisten in Betracht genommene Technik zur Erzeugung einer reflektierenden
Aerosolschicht in der Stratosphére ist die Erzeugung von fliissigen Sulfataerosolen. Dazu soll
SO als Vorldufergas in die untere Stratosphdre (ca. 18 bis 25 km Hohe) eingebracht werden.
Durch Oxidation und der Kondensation von Schwefelsdure und Wasser werden Sulfataerosole
gebildet, welche kurzwellige Strahlung reflektieren und so die solare Einstrahlung am Boden
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reduzieren. Stratosphérische Sulfataerosole reflektieren und streuen nicht nur kurzwellige
Stahlung, zusétzlich absorbieren sie im nahen Infrarot und im Bereich langewelliger Strahlung
(Lohmann and Feichter, 2005). Die verminderte solare Einstrahlung am Erdboden fiihrt zu
einer Reduktion des mittleren globalen Niederschlags und zu regional verdnderten
Niederschlagsmustern (Jones et al., 2010; Niemeier et al., 2013). Diese Effekte wurden auch fiir
andere Geoengineeringtechniken simuliert (Schmidt et al., 2012; Tilmes et al., 2013) und sind
uns aus dem Kontext von Vulkaneruptionen bekannt (Trenberth et al., 2007; Timmreck et al
(2012)).

Die Absorption langwelliger Strahlung, der Treibhauseffekt der Sulfate, fihrt zu einer
Erwdarmung der unteren Stratosphére, welche die Zirkulation der Stratosphére und somit den
Transport des eingebrachten Schwefeldioxids bzw. der Sulfataerosole beeinflusst. Hinzu kommt
eine direkte und indirekte Wechselwirkung mit stratospharischem Ozon durch die
Gasphasenchemie, sowie mikrophysikalische Prozesse an der Oberflache der Aerosole (Seinfeld
und Pandis, 2006). Sowohl die Oberfldche des Aerosols als auch dessen Strahlungseigenschaften
sind nicht nur eine Funktion der Massenkonzentration, sondern sind auch von der
Teilchenanzahldichte und der GréBenverteilung des Aerosols abhédngig. Erste Studien zur
Modellierung des Einflusses einer stratosphérischen Sulfatschicht auf die globale Energiebilanz
gingen teilweise von konstanter Teilchenzahl und —groBenverteilung aus (Rasch et al., 2008,
Robock et al., 2008, Tilmes et al., 2009). Studien mit aerosolmikrophysikalischen Modellen
konnten den Einfluss der Aerosoldynamik auf die GroBenverteilung und damit auf die
Lebenszeit und die Strahlungseigenschaften des Aerosols aufzeigen (Heckendorn et al., 2009;
Pierce et al., 2009; Niemeier et al., 2011; English et al., 2012). Die Studie zur Evaluierung von
Chemie-Klimamodellen (CCMVAL, chemistry climate model evaluation study, Eyring et al.,
2010) gibt Aufschluss tiber die Relevanz der Aerosoldynamik zur Simulation des Ozonabbaus als
Folge von Vulkanausbriichen. Mit Blick auf das Ziel dieses Forschungsvorhabens ist es daher
notwendig, ein globales Zirkulationsmodell zu verwenden, das die Wechselwirkungen
zwischen Aerosoldynamik, der Chemie der Gasphase und der Aerosoloberfléche sowie der
lokalen Strahlungsbilanz in ihrer Gesamtheit darstellt.

Vorherige Studien zum Ozonabbau durch eine stratosphdrische Sulfatschicht erfolgten teilweise
unter stark vereinfachenden Annahmen. Tilmes et al. (2008) gaben feste
AerosolgroBenverteilungen vor. Heckendorn et al. (2009) berechneten Aerosolkonzentration
und Oberflachendichte in einem 2d-Modell mit Aerosolmikrophysik, welche dann an ein
dreidimensionales Zirkulationsmodell mit einem gekoppelten Modul der Atmosphdrenchemie
ibergeben wurden. Auswirkungen auf die Zirkulation konnen aufgrund der
GroBenabhdngigkeit der Strahlungseigenschaften mit einer festen Aerosolgro3enverteilung nur
bedingt simuliert werden, wahrend Wechselwirkungen zwischen Aerosol, Ozon und Zirkulation
bei einer Entkoppelung der Mikrophysik nur eingeschrénkt abgebildet werden.

Die Wechselwirkung zwischen stratosphérischem Sulfataerosol und polarem Ozon beschrankt
sich nicht auf die am Aerosol stattfindenden chemischen Prozesse. Polarer Ozonabbau erfolgt
hauptséchlich in Beziehung zu den polaren stratosphérischen Wolken (polar stratospheric
clouds, PSC). Die Partikel der PSC kénnen sowohl fliissig als auch fest sein und werden
aufgrund ihrer chemischen Komposition klassifiziert. Partikel vom Typ I enthalten neben
Wasser hauptsachlich Salpetersdure (Typ Ia, kristallisiert), kdnnen aber auch vermehrt
Schwefelsdure (Typ Ib, fliissig) enthalten. Zusdtzlich besteht ein Teil der Aerosole hauptsédchlich
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aus gefrorenem vereisten Wasser (Typ II). Es wird angenommen, dass Partikel des Typs Ib
infolge der Aktivierung von stratosphdrischem Aerosol entstehen. Die Entstehung der Partikel
der Typen Ia und II ist komplexer und ist teilweise noch unbekannt (CCMVal, Eyring et al.,
2010).

Eine natirliche, wenn auch unvollstindige Parallele zum Geoengineering mit einer kiinstlich
erzeugten Sulfataerosolschicht sind Vulkaneruptionen. Beobachtungen nach dem Ausbruch des
Pinatubos 1991 auf den Philippinen zeigen eine Verldngerung der Phase der quasi biennalen
Oszillation (quasi biennial oscillation, QBO) in der tropischen Stratosphére. Bei der QBO handelt
es dhnlich wie bei El Nino, um ein dynamisch oszillierendes Phdnomen im Erdsystem, bei
welchem die typische zonale Strémungsrichtung in der Stratosphére in unregelmagigen,
jedoch anndhernd biennalen, zeitlichen Abstdnden in Funktion der Hohe umschligt. Die QBO
konnte in diversen Studien mit typischen lokalen Temperaturmustern der Stratosphére in
Verbindung gebracht werden. Des Weiteren wird ein Einfluss auf das Wettergeschehen der
Troposphére vermutet. Simulationen der Prozesse nach Vulkanausbriichen, z.B. Pinatubo, mit
vertikal hoch aufgelosten Modellen geben Hinweise auf eine Verlangerung der Westwindphase
der QBO. Der Einfluss einer stratosphérischen Sulfatschicht auf die Dynamik der Stratosphére
wird in dieser Studie mit einer hohen vertikalen Modellauflosung durchgefiihrt, welche eine
explizite Simulation der QBO ermdoglicht.

Dieser Bericht ist wie folgt strukturiert. In Kapitel 4 wird die Gasphasenchemie rund um das
stratosphérische Ozon beschrieben, die aerosolmikrophysikalischen Prozesse, die zur Bildung
des stratosphérischen Sulfates beitragen und die Bildung und Chemie der polaren
stratosphérischen Wolken. Fiir die Dynamik der Stratosphére wichtige Vorgange, wie z.B.
Brewer Dobson Zirkulation und Polarwirbel werden in Kapitel 5 erldutert. Genauere Angaben
zu den verwendeten Modellen sind in Kapitel 6 aufgefiihrt, wie auch die Simulationen dort
ndher beschrieben werden. In Kapitel 7 wird ausfiihrlich der Einfluss der stratosphéarischen
Sulfatschicht auf die stratosphérische Ozonkonzentration und dessen rdumlich Verteilung
dargelegt. Kapitel 8 widmet sich im Speziellen den Auswirkungen auf dynamische Prozesse der
Stratosphére, insbesondere auf die QBO.
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4 0zonchemie im Zusammenhang mit stratospharischem Geoengineering

Die Bildung des stratosphérischen Ozons resultiert aus einer Vielzahl von Einzelprozessen
sowohl chemischer als auch physikalischer Natur, welche komplex miteinander vernetzt sind.
In diesem Kapitel sollen die wichtigsten Prozesse anschaulich zusammengefasst werden.
Stratosphdrisches Ozon spielt eine wesentliche Rolle in der Gasphasenchemie. Entsprechend
werden wir zundchst versuchen, die Ozonchemie als alleiniges System darzustellen, mit
vereinzelten Referenzen zum stratospharischen Aerosol und den polaren stratosphérischen
Wolken. Im zweiten Abschnitt werden wir das Aerosol und die stratosphérischen Wolken
eingehender betrachten, sowie deren Zusammenhang mit der stratosphérischen Ozonchemie
im Kontext des stratosphérischen Geoengineerings herleiten.

4.1 Stratosphdrische 0zonchemie

In diesem Abschnitt wird die stratosphérische Ozonchemie der Gas- und Fliissigphase
ubersichtlich zusammengefasst. Fir eine ausfiihrlichere Beschreibung verweisen wir auf
Seinfeld und Pandis (2001).

Die stratosphérische Ozonchemie unterscheidet sich von der Ozonchemie der Troposphére im
Wesentlichen durch die Abwesenheit von organischen Verbindungen. Das resultierende System
ist dennoch nicht-linear und daher gekennzeichnet durch sich gegenseitig beeinflussende
Reaktionen. Im Wesentlichen lésst sich die stratosphérische Ozonchemie in Prozesse
unterteilen welche ausschlieBlich in der Gasphase stattfinden, sowie solche, die das
Vorhandensein einer Fliissigphase benoétigen. Der Einfluss des Geoengineering auf die
stratosphdrische Ozonschicht findet primdr iiber die letzteren sogenannten heterogenen
Prozesse statt. Des Weiteren muss zwischen Prozessen unterschieden werden, welche global
stattfinden, und solchen, die spezifisch fiir die polare Ozonchemie sind. Die polare Ozonchemie
unterscheidet sich von der globalen zum einen durch bestimmte chemische Reaktionen der
Gasphase, die das Geschehen dominieren, und zum anderen durch polare stratosphérische
Wolken, welche innerhalb des Polarwirbels einen entscheidenden Einfluss auf die Ozonchemie
haben.

4.1.1 Reaktionen der Gasphase
Der Chapman-Zyklus

Die Bildung des stratosphérischen Ozons erfolgt tiber den sogenannten Chapman-Zyklus,
welcher im Gleichgewicht eine stabile, den lokalen Temperatur-und Photolyseraten
entsprechende Ozonkonzentration ausbildet:

O,+av—>0+0

0+0,+M = QO,,

O, +hv—>0+0,

wobei 7zv fiir die photolytische Dissoziation bei spezifischer Wellenldnge, und M fiir ein nicht-
spezifiziertes Luftmolekiil steht, das die Rolle eines Katalysators einnimmt. Die photolytischen
Reaktionen des Chapman Zyklus erfolgen im ultravioletten (UV) Bereich des Sonnenlichts.
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Die Photolyseraten nehmen mit zunehmender UV-Strahlung entsprechend zunehmender Hohe
und zunehmendem Zenitwinkel der Sonne zu. Folglich besteht die Tendenz, dass die
Ozonkonzentration in der oberen Stratosphére tiber den Tropen am hochsten ist. Da der
Chapmanzyklus jedoch auch eine entsprechende Abbaureaktion beinhaltet, welche mit der
Temperatur intensiviert wird, wird das Ozon mit zunehmender Hohe kurzlebiger. Die héhere
Effektivitdt der Abbaureaktion dominiert das Geschehen ab einer bestimmten Hohe, wodurch
die Ozonkonzentration ab dieser Hohe wieder abnimmt. Unterhalb des Maximums erhoht sich
die durchschnittliche Lebenszeit der Ozonmolekiile, weshalb es tendenziell iiber groBere
Strecken transportiert werden kann. Das Zusammenspiel dieser Faktoren bewirkt, dass Ozon
sich groBtenteils in der unteren Stratosphére iber den Tropen bildet und sich anschlieend,
der Brewer-Dobson Zirkulation folgend, global verteilt. Ozon der mittleren Stratosphédre weist
zwar ein hoheres Mischungsverhéltnis auf, besitzt jedoch aufgrund der geringen Dichte der
Luft lediglich einen sekundéren Einfluss auf die Ausbildung der gesamten stratosphérischen
Ozonséaule.

Der Chapman-Zyklus besitzt sowohl Quellfunktion als auch Senken. Daneben gibt es noch eine
Reihe von weiteren chemischen Zyklen, die ausschliefilich als Senke fungieren. Diese
verringern die stratosphérische Ozonkonzentration und verdndern aufgrund ihrer spezifischen
Eigenschaften auch das vertikale Ozonprofil.

Der NOx-Zyklus

Als NOy bezeichnet man in der Atmosphéare die Summe von NO und NO.. Diese Substanzen
leisten neben der Quellfunktion den wohl wichtigsten Beitrag zur Ausbildung der
stratosphérischen Ozonschicht. Der NOx Abbauzyklus besteht eigentlich aus 2 Elementen, die
folgendermaBen dargestellt werden kénnen:

NO +0O,; - NO, +0,
NO, +O - NO+0,

und:

NO+0O, - NO, +0,
NO, + O, - NO, + 0,
NO, +av - NO +0,

Der NOx-Zyklus wird durch folgende Reaktion ausgebremst, die zu diesem Zyklus im chemischen
Wetthewerb steht:
NO, + v - NO +0O

0+0,+M —->0,+M

Hierbei handelt es sich um einen sogenannten Nullzyklus, welcher gleich dem Chapman-Zyklus
zugleich als Quellfunktion als auch Senke dient. Die Photolyse des NO; fiihrt zur Bildung eines
freien Sauerstoffradikals welches zur Ozonbildung beitrdgt, wahrend der NO,-Zyklus zum
Abbau von Ozon fiihrt. Dieser doppelten Eigenschaft des NOx werden wir im Folgenden noch
mehrmals begegnen.

Der HOx-Zyklus
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Als HO, wird die Summe von OH und OH; bezeichnet. Im Gegensatz zu NOx handelt es sich
hierbei um extrem kurzlebige Radikale, welche sich aus der Photolyse von Ozon und

anschlieBender Reaktion mit Wasser und Methan ergeben:
Oo(@b)+H,0 — 20H

O(@D)+CH, - OH +CH,’

wobei O(1D) fiir den sogenannten ersten angeregten Zustand des Sauerstoffradikals steht.

Der HOx-Zyklus bezeichnet wiederum zwei eigentliche Reaktionsfolgen:
OH+O, >HO,+0,
HO,+O—>0H+Q,

und:

OH +0, - HO, + O,
HO, + 0, - OH +20,

Aufgrund seiner photolytischen Abhédngigkeit ist der HOx-Zyklus lediglich tagsiiber aktiv. Des
Weiteren ist er im Wesentlichen auf die untere Stratosphére begrenzt in der sehr viel mehr
Feuchte vorhanden ist (vgl., Tilmes et al., 2009).

Der HOx-Zyklus wird wiederum durch die Beteiligung von NOx in seiner Effektivitat
eingeschréankt:

HO, + NO - NO, +OH
NO, + v - NO +0O
0+0,+M —->0,+M

Der ClOx-Zyklus

Als ClOx wird die Summe von Cl und ClO bezeichnet. Der ClOx-Zyklus setzt sich aus folgender
Reaktionsfolge zusammen:
Cl+0, »CIO+0,

CloO+0—Cl+0,’

Der ClOy-Zyklus wird wiederum gleich dem NOx- und HOx-Zyklus durch die Photolyse von NO2
in seiner Effektivitdt begrenzt, welche in folgendem Nullzyklus beteiligt ist:
Cl+0, »CIO+0,

ClO + NO — CI + NO,

NO, +iv —NO+0O

0+0,+M -0, +M
Der ClO.ZyKlus ist in Bezug auf das globale Ozon die dominante Form des Ozonabbaus unter
Beteilung von Chlorradiakalen. Unter den sehr kalten Bedingungen an den Polen ist folgende

zyklische Abbaureaktion dominant, welche wir zur Unterscheidung im Folgenden als Cl;0.-
Zyklus bezeichnen:
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2CI0O+M - Cl,0, + M
Cl,0, +hv — 2CI + 0,
Cl+0, »CIO+0,

Bei der ersten Reaktion dieses Zyklus handelt es sich um eine sogenannte Dreikérperreaktion,
deren Reaktionsrate mit zunehmender Dichte und abnehmender Temperatur mit héherer
Wahrscheinlichkeit der Molekiilbegegnung zunimmt. Diese Reaktion stellt die dominierende
Senke des polaren Ozons dar, welche fiir die Ausbildung des Ozonslochs in relativ geringer
Hohe verantwortlich ist.

ClO und NO; bilden in der Gasphase die sogenannte Reservoirspezies CIONO.. Chloratome sind
unter dieser Form chemisch gebunden und stehen fiir den ClO,-Zyklus nicht mehr zur
Verfiigung. Als Folge seiner Eigenstdndigkeit kann dieser Prozess den Ozonabbau unter
Umstédnden vollkommen verhindern, fiir den Fall, dass samtliches ClOx an NO, gebunden waére.
Im Umkehrfall kann die Unterbindung dieses Prozesses zu einem sehr effektiven Ozonabbau
fiithren fiir den Fall das aus bestimmten Ursachen kein NO, zu Verfiigung stiinde. Diese
Umsténde involvieren heterogene Prozesse, die nun beschrieben werden sollen.

4.1.2 Heterogene Reaktionen
Assimilation von NOx und CIOx in die Aerosolphase

NO; kann in der Gasphase mit OH zu HNO; reagieren, wahrend Cl mit CH4 zu HCI reagieren
kann. Beide Produkte sind tiber den physikalischen Prozess der Dissolution in der
Aerosolflissigphase 16slich, und kénnen somit der Gasphase entzogen werden. Sowohl HNO; als
auch HCI sind chemisch relativ stabil, und werden aus diesem Grund hauptsachlich durch
physikalische Prozesse der Stratosphére entzogen. Bei HNO; und HCI handelt es sich in diesem
Sinne nicht um Reservoirspezies, sondern um definitive Senken. HCI kann jedoch aus der
Aerosolphase heterogen gelost werden, wie weiter unten beschrieben ist.

HNO; kann sich in der Atmosphére auch chemisch an der Aerosoloberfldche bilden und in die

Aerosolphase integriert werden, durch folgende Reaktion:
N,O.(g) + H,O(s,1) > 2HNO, (s,1),

wobei die Indizes g,s, fiir die entsprechenden Aggregatzustdnde gasférmig, fest und fliissig
stehen. N;Os bildet sich in der Gasphase aus NO, und NOs;, wobei letzteres, wie bereits gesehen,
ein Produkt des NO,-Zyklus ist.

Im Zusammenhang mit polaren stratosphérischen Wolken, insbesondere solche des Typs Ia
und II, wird HNO; in groBer Menge dauerhaft in der Aerosolphase gebunden. Es steht somit
weder fir den NO,-Zyklus noch zur Ausbildung der Reservoirspezies CIONO, zur Verfiigung.
Das Absinken der polaren stratosphérischen Wolken fiihrt zur sogenannten Denitrifikation der
polaren Stratosphére, welche die Ausbildung des Ozonlochs begleitet. Bei Wiedereinsetzen der
Sonnenstrahlung tiberwiegt die grof3e Menge an zur Verfiigung stehendem ClOx gegeniiber
dem unterdriickten NO,-Zyklus und fihrt zu einem schnellen Ozonabbau.

Da der globale Ozonabbau hingegen vom NOyZyklus dominiert wird fiithrt, die Assimilation
von NOy und ClOy in der Reservoirspezies global gesehen eher zu einer Zunahme der
stratosphdarischen Ozonséaule.
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Heterogene Freisetzung von Cl2

Das in der Reservoirspezies CIONO; enthaltene ClOx und NOx kann in der Gasphase photolytisch
freigesetzt und den entsprechenden Abbauzyklen wieder zugefiihrt werden. In der polaren
Stratosphare ist jedoch insbesondere folgende heterogene Reaktion im Zusammenhang mit
polaren stratosphérischen Wolken vorherrschend:

CIONO, (g) + HCI(s,1) — Cl, (g) + HNO, (s,1).

Im Zusammenhang mit dem weiter oben beschriebenen Entzug von NOy in Form von HNO3
aus der Stratosphére, wird durch diese Reaktion die Denitrifikation komplettiert, wahrend der
Entzug von ClO, zumindest teilweise wieder riickgdangig gemacht wird, sodass das in der
Atmosphére vorhandene Chlor nun insgesamt in der Form von ClOx und Cl, vorliegt. Bei
Wiedereinsetzen der Sonnenstrahlung nach dem Polarwinter wird das freigesetzte Cl, zu Cl-
Radikalen photolysiert, und somit dem gleichfalls wiedereinsetzenden ClOx-Zyklus zugefiihrt.
Diese Prozesse sind gleich der Bildung der Reservoirspezies CIONO; eigenstandig, da sie nicht
mit den Abbauzyklen in explizitem Zusammenhang stehen. Aus diesemn Grunde handelt es sich
vom Prinzip her um potentiell sehr effektive Prozesse.

4.2 Wechselwirkung zwischen stratospharischem Aerosol, polaren Wolken und 0zonchemie

4.2.1 Stratosphdrisches Aerosol

Gleich der Ozonchemie, ist das Aerosol der Stratosphéire gekennzeichnet durch die relative
Abwesenheit von organischen Verbindungen. Stratosphérisches Aerosol besteht chemisch
vornehmlich aus einer bindren H,0O-H,SO, Losung in welche andere anorganische Substanzen,
hauptsédchlich HNOs; sowohl physikalisch als auch chemisch (siehe oben) gelést werden. Neben
diesen rein fliissigen Partikeln gibt es in geringerem MalBe mineralische Partikel, die im
Allgemeinen von einer fliissigen Phase umgeben sind. Mineralische Partikel werden durch
Transport aus der Troposphére in die Stratosphére eingebracht. Die Menge an mineralischem
Aerosol ist im Allgemeinen sowohl durch den Transport als auch durch die Sedimentation
dieser ungleich gréBeren und dichteren und daher auch schwereren Partikel begrenzt. Durch
vulkanische Eruptionen, die Schwefel und feine Asche direkt in die Stratosphére emittieren,
wird die Menge mineralischer Partikel mehr oder weniger haufig deutlich erhéht. Vulkanische
Eruptionen fiihren ebenfalls zu einer Zunahme des Sulfataerosols in der Stratosphére. Zur
Ausbildung von Sulfataerosol muss das SO zunéchst in der Stratosphédre chemisch zu H,SO4
oxidiert werden. Das gebildete H,SO, kondensiert vornehmlich auf bereits existierende
Aerosolpartikel, zum Teil werden jedoch auch durch Nukleation neue Sulfatpartikel gebildet.
Nukleation findet hauptsachlich bei geringer Temperatur, hoher Feuchte sowie hohen
Konzentrationen von H.SO, statt. Entsprechend findet Nukleation in der Stratosphéare
uberwiegend in der Nédhe der Tropopause statt, im Bereich hochreichender troposphérischer
Konvektion iiber den Tropen, sowie als Folge von vulkanischen Eruptionen. Die trockenen und
relativ warmen Bedingungen in der Stratosphdre wirken der Nukleation dermafen entgegen,
dass das Sulfataerosol oberhalb von 3 hPa verdunstet.

Das stratosphdrische Aerosol ist im Allgemeinen bimodal groBenverteilt (e.g., Thomason and
Peter, 2006). Der kleinere Modus (etwa 100 nm) entspricht im Wesentlichen dem ausschliefllich
flissigen Sulfataerosol, welches genetisch von der Nukleation abhéngt. Der gro3ere Modus
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(etwa 500-1000 nm) besteht aus mineralischen Partikeln. Die Fliissigphase der stratosphdrischen
Aerosolpartikel kann durch deren Transport in die Troposphére, welche ungleich mehr H,SO4
enthélt, und anschlieBendes Wiedereinbringen in die Stratosphére erhéht werden. Diesen
Vorgang bezeichnet man als das sogenannte Recycling des stratosphérischen Aerosols. Er
betrifft sowohl Partikel des kleineren Modus, welche durch diesen Umstand in den gréf3eren
hineinwachsen, als auch Partikel des groBBeren Modus. Die Partikelanzahldichte liegt im
Allgemeinen fiir den kleineren Modus bei etwa 10 cm®, fiir den gréferen bei etwa 1 cm®. Im
Rahmen von rezenten Vulkaneruptionen nimmt die Anzahldichte der mineralischen Partikel
auf ebenfalls etwa 10 cm® zu, wihrend die Fliissigpartikel nur geringfiigig zunehmen. Dies ist
mehreren Prozessen geschuldet. Zum einen ist die Partikelneubildung durch den Umstand
begrenzt, dass ein Grof3teil des H.SO, auf bereits bestehende Partikel kondensiert. Zum anderen
wird die Anzahl neuer Partikel durch die Koagulation, dem Verschmelzen von zwei Partikeln
nach deren Kollision, reduziert. Die Koagulation findet sowohl zwischen neugebildeten
Partikeln als auch zwischen mineralischen Partikeln und Fliissigpartikeln statt. Durch die
erhohte Anzahl mineralischer Partikel im Zusammenhang mit vulkanischen Eruptionen ist die
Effektivitdt der Koagulation erhdht und die Anzahl der Fliissigpartikel kann entsprechend nur
marginal ansteigen.

4.2.2 Stratospharisches Aerosol und 0zonchemie im Rahmen des Geoengineering
Das Aerosol kann auf die Ozonchemie erheblichen Einfluss ausiiben:

(1) Aerosol absorbiert sowohl kurzwellige als auch langwellige Strahlung. Dies kann zu einem
relevanten lokalen Aufwarmeffekt fiihren, welcher sowohl lokal die chemischen Reaktionsraten
beeinflusst, als auch global die Zirkulation der Stratosphédre. Chemische Reaktionsraten
nehmen mit Ausnahme der sogenannten Dreikorperreaktionen mit der Temperatur zu. So
nimmt der NOy- und der ClOx- Abbauzyklus mit der Temperatur zu. Die heterogenen
Reaktionsraten sind ebenfalls erhoht. Der Chapman-Zyklus hingegen verlangsamt sich mit der
Temperatur, fihrt zu einer hoheren Lebenszeit des Ozons und somit zu einem verdnderten
Hohenprofil (siehe oben). Der fiir die polaren Gebiete charakteristische Cl,O.-Zyklus und die
Bildung der Reservoirspezies CIONO; sind ebenfalls mit zunehmender Temperatur langsamer.
Da der Ozongehalt der unteren Stratosphére au3erhalb der Tropen vor allem transportbedingt
ist, kann eine verdnderte stratosphérische Zirkulation zu verdndertem Ozongehalt fithren. Des
Weiteren beeinflusst die Zirkulation wiederum die lokalen Temperaturbedingungen.

(2) Aerosol reflektiert die kurzwellige Strahlung und beeinflusst somit die photolytischen
Reaktionsraten. Wahrend es im oberen Bereich der Aerosolschicht zunéchst zu einer Zunahme
der photolytischen Reaktionsraten durch Riickstrahlung und Zunahme der Wegstrecke der
Strahlung kommt, nehmen in darunter liegenden Hohenbereichen die photolytischen
Reaktionen ab. In Konsequenz wird daher der Chapman-Zyklus im oberen Bereich beschleunigt
und in den unteren Schichten verlangsamt. Der ClOy-, der HOx- und der NOs-Zyklus werden im
unteren Bereich durch die Unterdriickung der entsprechenden Nullzyklen im Zusammenhang
mit der Photolyse von NO; beschleunigt. Zusétzlich fiihrt der durch das Aerosol bedingte
Streueffekt zu einer erhdhten Absorption von UV-Licht durch das Ozon, welche den
Aufwarmeffekt des Aerosols indirekt verstérkt.
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(3) Die heterogenen Reaktionsraten sind proportional zur Aerosolfldche. Der Einfluss auf die
Ozonchemie ist wiederum gegensétzlich. Wahrend vom NOx-Zyklus dominierte Bereiche durch
die vermehrte Aufnahme von HNO; von einem verlangsamten Ozonabbau charakterisiert sind,
kommt es in vom ClOx-Zyklus bestimmten Bereichen, d.h. hauptsédchlich in den Polargebieten,
zu einem beschleunigten Ozonabau durch die vermehrte Bereitstellung von Chlorradikalen aus
der Reservoirspezies CIONO..

(4) Der Wassergehalt von Fliissigaerosol konnte die relative Feuchte der Stratosphére erhohen
und somit den HOx-Zyklus sehr signifikant antreiben. Dieser Effekt wurde in Verbindung mit
der Einbringung grof3er Mengen Wasserdampf durch tiefe troposphérische Konvektion in den
mittleren Breiten beobachtet.

(5) Die Aufnahmefdhigkeit des Aerosols gegeniiber HNOz; nimmt mit der Aerosolfliissigmasse
zu. Durch diesen Vorgang wird der NO,-Zyklus mit zunehmender Aerosolmasse tendenziell
ausgebremst.

(6) Das Aerosol besitzt Einfluss auf die mikrophysikalischen Eigenschaften der polaren
stratosphérischen Wolken, welche wiederum den Abbau des polaren Ozons wahrend der
Ausbildung des Ozonlochs maBgeblich bestimmen. Diese Zusammenhinge werden im
folgenden Abschnitt ausfiihrlicher dargestellt.

Die genannten Einflussmechanismen des Aerosols iiben, einzeln gesehen, teilweise
gegensatzliche Einfliisse auf die Ozonchemie aus. Dies entspricht der bekannten Eigenschaft
der relativen Stabilitdt der Ozonschicht durch sich ausgleichenden Effekte. Zum anderen
konnen sich die genannten Prozesse jedoch auch effektiv addieren. Fiir den Fall des starken
Ozonabbaus in gemaBigten Breiten im Zusammenhang mit hochreichender Konvektion (e.g.,
Anderson et al., 2012) wird die Verbindung der Aufheizung der Stratosphére durch die
verdanderten Strahlungseigenschaften des Aerosols mit der Beschleunigung des HO.-Zyklus
verantwortlich gemacht. Diese Nichtlinearitdt der Ozonchemie in Verbindung mit den
komplexen Aerosoleigenschaften gilt es, im Kontext des Geoengineering zu beachten.
Samtliche Einfliisse des Aerosols sind abhdngig sowohl von dessen Gesamtmasse, pro
Volumeneinheit und im Sinne dessen globaler Verteilung, als auch von der
Partikelanzahldichte. Um diese Faktoren bestimmen zu konnen, miissen samtliche
mikrophysikalischen Prozesse explizit abgebildet werden. Stratosphérisches Geoengineering
wird die mikrophysikalischen Eigenschaften signifikant beeinflussen, basiert es doch auf der
Nachahmung der in Verbindung mit Vulkanausbriichen festgestellten erhohten
Sulfatkonzentration in der Stratosphére.

Mikrophysikalisch ist die Durchfiihrbarkeit des stratosphérischen Geoengineering mit
erheblichen Einschrankungen behaftet. Zum einen diirfen die kiinstlichen Aerosolpartikel nicht
zu groB sein, weil ansonsten ihre Verweilzeit in der Stratosphére aufgrund der Gravitation zu
gering wére (Benduhn und Lawrence, 2013), um den gewiinschten Effekt zu erreichen. Zu
grofB3e Partikel (ab etwa 1-2 mm Durchmesser) wiirden ebenfalls die langwellige Strahlung stark
absorbieren (Lacis et al., 1992), und damit einen Aufwarmeffekt der Stratosphére auslosen. Sie
wiirden die allgemeine Effektivitédt des Geoengineering begrenzen, da diese durch die
Gesamtoberfldche der Partikel bestimmt wird, welche grundsdtzlich mit zunehmendem Radius
bei gleicher Gesamtmasse abnimmt. Zum anderen nimmt die Reflektivitat der Partikel mit
abnehmendem Radius ab. Unterhalb eines Radius von etwa 100 nm ist die Reflektivitat der
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Partikel gering, oberhalb von etwa 500 nm ist die Verweilzeit durch die Sedimentation
eingeschrankt. Zusatzlich werden kleinere Partikel bevorzugt in die obere Stratosphére
transportiert, wo sie verdunsten (Benduhn und Lawrence, in Vorbereitung). Schlussendlich
muss sichergestellt werden, dass eine ausreichende Zahl an neuen Partikeln gebildet wird, da
ansonsten das freigesetzte H.SO, auf schon bestehende Partikel kondensiert , wodurch die
Partikel zu grof3 wiirden. Die dauerhafte Bildung neuer Partikel ist zusatzlich durch die
Koagulation erheblich eingeschrankt (Benduhn und Lawrence, 2013). Soll die Effektivitat des
Geoengineerings evaluiert werden, miissen diese Prozesse daher detailliert dargestellt werden.

Eine weitere Unbekannte beziiglich des Geoengineerings besteht beziiglich der gewdhlten
chemischen Spezies, die in der Stratosphére freigesetzt werden soll. Fliissige Sulfatpartikel
konnten direkt mittels freigesetzter Schwefelsdure, oder indirekt mittels einer sogenannten
Vorlauferspezies gebildet werden. Vorlduferspezies miissen zundchst chemisch in der
Stratosphére in H,SO4 konvertiert werden. Im Gespréach ist momentan hauptséchlich SO, aber
auch H,S. Der Gebrauch von Vorlduferspezies wiirde sich auf die mikrophysikalischen
Eigenschaften des kiinstlichen Aerosols auswirken (e.g., Heckendorn et al., 2009; Pierce et al.,
2010; Niemeier et al., 2011; English et al., 2012). Des Weiteren wird die Anwendung von
Festpartikeln in Betracht gezogen. Die chemische Zusammensetzung dieser Partikel soll so
gewdahlt werden, dass sie eine moglichst hohe Reflektivitédt aufweisen. Festpartikel kénnten
aufgrund ihrer chemisch spezifischen Reflektivitdt kleiner als Fliissigpartikel gewéahlt werden.
Durch diese Eigenschaft wiirden sie weniger dazu tendieren zu sedimentieren, wahrend auch
keine Verluste durch Verdunstung bestiinden. Ob die Effektivitédt der Festpartikel nicht durch
die Koagulation eingeschrankt wére, kann zum jetzigen Zeitpunkt nicht gesagt werden.
Prinzipiell wirden die kiinstlichen Festpartikel ebenso wie mineralische Partikel dazu
tendieren, einen fliissigen Mantel auszubilden. Es konnten jedoch technische Verfahren
entwickelt werden, die gleich einer Impermeabilisierung die Ausbildung einer fliissigen Schicht
hemmen wiirden. Sollten Festpartikel im Laufe ihrer Verweilzeit eine wassrige H.SO4sLosung
um sich herum ausbilden, so wiirden sie auf gleiche Weise auf die Ozonchemie wirken wie die
fliissigen Partikel.

Obwohl die mikrophysikalischen Einschrdankungen der Effektivitdt des Geoengineerings, und
somit auch die voraussichtliche Wirkung des kiinstlichen Aerosols auf die Ozonchemie der
Stratosphére, von groB3er Bedeutung sind, ist es im Rahmen dieser Studie wenig sinnvoll, diese
technischen Einschrankungen nach derzeitigem Erkenntnisstand madglichst realistisch zu
berticksichtigen, sofern diese zu einer Reduktion der Effektivitdt des Geoengineering fithren
wiirden. Ziel dieser Studie ist es, den Einfluss von effektivem Geoengineering auf das
stratosphérische Ozon abzuschétzen, und nicht den Einfluss dessen abzuschitzen was derzeit
technisch machbar erscheint. Gleichwohl ist es notwendig, die mikrophysikalischen
Eigenschaften des Aerosols im Rahmen eines effektiven Geoengineeringszenarios maoglichst
detailliert darzustellen, in Hinsicht auf eine mdoglichst realistische Darstellung von dessen
Einfluss auf die Ozonchemie. In diesem Sinne wird in dieser Studie ein Geoengineeringschema
zur Anwendung kommen, welches auf Modellebene eine effektive kiinstliche Aerosolschicht
ausbildet. Auf diese Weise kann der mdogliche Einfluss des Geoengineering auf die Ozonschicht
unter der Annahme, dass Geoengineering technisch realisierbar ist, moglichst realistisch
abgeschatzt werden.
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4.2.3 Polare stratosphdrische Wolken

Die polaren stratosphdrischen Wolken bilden eine Besonderheit in der Stratosphére. Unter
typischen Bedingungen der Stratosphére wird die Bildung von Wolken durch mehrere
Faktoren behindert. Durch das Zusammenwirken des geringen relativen Feuchtegehalts und
der durch den positiven Temperaturgradienten verhinderten Konvektion konnen sich keine
Wolken durch Uberschreiten des Sittigungsdampfdrucks bilden. Lediglich bei den fiir die
Polargebiete zur Winterzeit typischerweise sehr niedrigen Temperaturen von ca. 200 K und
weniger kommt es zur Bildung von gréBeren Partikeln, die aufgrund der Auffélligkeit ihrer
optischen Eigenschaften als Wolken Kklassifiziert werden. Die Bildung der polaren Wolken ist
strikt mit dem Vorhandensein des Polarwirbels korreliert, denn nur Aufgrund der Isolation der
polaren Luftmassen in diesem Zusammenhang kann die Temperatur tief genug sinken. Da der
Polarwirbel tiber der Antarktis weitaus stabiler ist als tiber der Arktis, sind die
sidhemisphdrischen stratospharischen Wolken stabiler. Sie besitzen daher einen langeren
Lebenszyklus und eine gréflere Ausdehnung. Die Entstehung des Ozonlochs iiber der
Siidhemisphére ist gleichfalls an dieses Phdnomen gekoppelt.

Die Partikel der stratosphédrischen Wolken bilden sich durch die sogenannte in-situ Nukleation,
d.h. durch Ubersittigung infolge lokalen Absinkens der Temperatur unterhalb eines
bestimmten Schwellenwerts. Die Partikel besitzen mehrere typische Zusammensetzungen
aufgrund welcher sie in mehrere Typen eingeteilt werden:

(1) Typ 1a: Die Partikel befinden sich in der kristallinen Festphase, besitzen typischerweise einen
Radius von etwa 1-5 mm, und bestehen aus HNOs-3H,0 mit einer Beimengung von H2SO04-4H,0
oder lediglich aus Letzterer.

(2) Typ Ib: Die Partikel befinden sich in der Fliissigphase, besitzen typischerweise einen Radius
von etwa 0.5 mm, und bestehen aus einer terndren Losung aus H.SO4, HNOs; und H,O.

(3) Typ II: Die Partikel befinden sich in der kristallinen Festphase, besitzen einen Radius von
typischerweise 2-10 mm und bestehen hauptsédchlich aus gefrorenem Wasser.

Neben den drei Haupttypen gibt es noch diverse Mischtypen, insbesondere Partikel, die aus
einer Fliissigphase und aus einer Festphase zusammengesetzt sind. Das Verstdndnis der Genetik
der polaren stratosphéarischen Wolken hat sich in den letzten Jahrzenten grundlegend
verdandert. Wahrend Peter (1997) noch von einer linearen Evolution von Partikeln vom Typ Ib
zu Partikeln zum Typ II ueber den Typ Ia ausging zeichnet sich heute ein ungleich komplexeres
Bild (Lowe and MacKenzie, 2008). Partikel vom Typ Ib beginnen sich unterhalb einer
Temperatur von etwa 200-210 K durch den drastischen Anstieg der Loslichkeit von HNO3
auszubilden. Obwohl Partikel vom Typ Ia in der Stratosphére typischerweise bis zu einer
Temperatur von etwa 190-200 K stabil sind, und der Typ II lediglich unterhalb von etwa 185-
195 K stabil ist, bilden sich oft zunédchst Partikel vom Typ II aufgrund des Typs Ib. Partikel vom
Typ Ia bilden sich oft nur residual auf Basis des Typs II durch die Verdunstung des Wassers bei
Temperaturen von iiber 188 K, kénnen sich jedoch auch direkt durch Nukleation auf Basis des
Typs Ib bilden (Ward et al., 2014).

Uber die Mikrophysik der polaren stratosphirischen Wolken ist mit Ausnahme der typischen
GroBe und Partikelanzahldichte wenig bekannt. Die Anzahldichte der Partikel vom Typ Ib liegt
typischerweise im Bereich derer der Aerosolpartikel, eine Eigenschaft, die sich aus dem
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Umstand der Entwicklung ersterer aus letzteren erkldren ldsst. Die Anzahldichte der Partikel
vom Typ II und Ia ist, soweit bekannt, &hnlich und liegt typischerweise bei etwa 0.03 cm™. Des
Weiteren wird angenommen, dass Partikel dieser Typen sich aus Partikeln des Typs Ib bilden,
was auf eine gewisse mikrophysikalische Entwicklung der Partikel vom Typ Ib schlieBen lasst.
Partikel vom Typ II und vom Typ Ia koagulieren dagegen nicht mehr, wiahrend ein direkter
genetischer Zusammenhang zwischen diesen Partikeln vermutet wird. Sie weisen daher
unabhéngig ihres genauen genetischen Zusammenhangs eine dhnliche Anzahldichte auf.

4.2.4 Polare stratospharische Wolken und 0zonchemie im Rahmen des Geoengineerings

Wie weiter oben beschrieben, besitzen polare stratosphéarische Wolken entscheidenden Einfluss
auf die Ausbildung des Ozonlochs tiber die Bereitstellung von Chlorradikalen aus der
Reservoirspezies CIONO; und aus dem in den polaren stratosphérischen Wolken geldsten HCl1
sowie tiber die im Zusammenhang mit der Denitrifikation unterdriickte Neubildung der
Reservoirspezies. Die Frage, inwiefern sich die Eigenschaften der stratosphérischen Wolken im
Zusammenhang mit dem Geoengineering verdndern konnten, ist insofern von Bedeutung, als
die heterogenen Reaktionsraten von den mikrophysikalischen Eigenschaften der Wolkenartikel
bestimmt sind.

Das Geoengineering sollte zundchst zu einer Erwdarmung fithren, sodass die Ausbildung des
Polarwirbels beeintrachtigt sein kénnte, und demnach die Tendenz einer mehr oder weniger
ausgepragten Reduktion des Ozonlochs bestiinde. Des Weiteren konnte die typische
Anzahldichte und somit der typische Radius der Partikel der stratosphérischen Wolken in
Funktion deren Typs durch das Geoengineering beintrachtigt sein. Aus Beobachtungen zu den
Eigenschaften der polaren stratosphérischen Wolken wissen wir, dass einerseits eine Tendenz
zu verminderter Hiufigkeit ihres Auftretens anlésslich der Eruptionen von El Chichon (1983),
Nevado del Ruiz (1987) und Pinatubo (1992) zu bestehen scheint (Fromm et al., 2003). Wahrend
sich diese Beobachtung lediglich auf die Haufigkeit bezieht, bringen Wang et al. (1995) die
Héaufigkeit der antarktischen stratosphéarischen Wolken in der Periode 1985-1990 anlésslich der
El Chichon Eruption mit Anomalien der optischen Eigenschaften dieser Wolken in
Zusammenhang. Die Autoren versuchen diese Anomalien konsistent mit der Variation des
effektiven Radius der Partikel zu erkldren. Hofmann und Oltmans (1994) fithren den erhéhten
Ozonabbau im Jahre 1993 in Zusammenhang mit der Eruption des Pinatubo direkt auf das
Sulfataerosol zuriick, da der Abbau bereits vor dem Auftreten der polaren stratosphérischen
Wolken stattfindet. Andererseits beobachteten Deshler et al. (1994) im gleichen
Zusammenhang ausgeprédgte Verdanderungen der mikrophysikalischen Eigenschaften der
polaren stratosphérischen Wolken. Die typische GroBe der Partikel vom Typ Ia ist deutlich
verringert auf typischerweise unter 1 mm, die Gesamtoberfldche der Partikel ist entsprechend
vergroBert. Dieser Vorgang scheint deutlich mit dem vulkanischen Aerosol korreliert zu sein.
Die hohere Partikelanzahldichte scheint zu einer hoheren Anzahl aktivierter Partikel zu fithren.
Das vorhandene HNO; muss sich daher auf mehr Partikel verteilen, so dass die Partikel
entsprechend kleiner sind. Deshler et al. beobachten einen Anstieg der Partikelanzahldichte auf
bis zu 10 cm™ bei Wolken vom Typ Ia, sowie eine Wolke vom Typ II mit einer Anzahldichte von
etwa 1 cm®. Die Gesamtoberfléche ist im Vergleich zu den vorherigen Jahren etwa vervierfacht.
Im Jahr 1993 wurde ein auBBergewohnlich ausgepragtes Ozonloch beobachtet in dem kein
stratosphérisches Ozon mehr vorhanden war.
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5 Dynamik der ungestorten Stratosphare

Anders als in der Troposphire, wo der stirkste Temperaturgradient zwischen dem Aquator und
den Polen auftritt, erstreckt sich in der Stratosphdare ein kontinuierlicher Temperaturgradient
zwischen dem Sommer- und dem Winterpol.Der Sommerpol wird 24 Stunden am Tag durch
solare Einstrahlung erwdrmt und hat damit die hochste Erwdrmungsrate in der Atmosphaére.
Am Winterpol fehlt die solare Einstrahlung, eine geringe Erwdrmung erfolgt aber durch
Absorption langwelliger Strahlung durch Ozon. Dadurch ergibt sich ein recht gleichméBiger
Temperaturgradient vom Sommer- zum Winterpol.

Eine weitere Besonderheit der Stratosphére gegeniiber der Troposphaére ist der Antrieb der
Zirkulation. Dieser erfolgt nur zum Teil durch Druckunterschieden infolge von
Temperaturgradienten, die wesentliche Ursache dynamischer Vorgédnge in der Troposphére,
sondern insbesondere durch die Dissipation von Rossby- und Schwerewellen. Dissipierende
Wellen geben ihre Energie an die Umgebung ab. Vorstellen kann man sich diesen Prozess,
wenn man brechende Wellen am Strand beobachtet. Ein Teil der Energie geht in die
Bewegung von Sand und Steinen, ein Teil wird reflektiert und als Riickstromung wieder an das
Meer gegeben.

Im Folgenden werden die fir diesen Bericht wesentlichen dynamischen Phdnomene der
Stratosphare kurz erldutert. Die Phanomene werden anschaulich beschrieben, da eine
genauere Betrachtung weit iber die hier notwendigen Informationen hinausgehen wiirde. Die
Informationen folgen im Wesentlichen einem E-Textbuch des NASA Goddard Institutes for
Space Studies (NASA, 2000)

5.1 Regionen der Stratosphare

Die Stratosphdre ldsst sich in vier Regionen aufteilen: Tropen, mittlere Breiten
(Brandungszone), Polarwirbel und untere Stratosphére, welche die Ubergangsregion zur
Troposphére bildet.

5.1.1 Tropen

Die stratosphérischen Tropen erstrecken sich von 20° N bis 20° S. In den Tropen ist die solare
Einstrahlung ausreichend energiereich, um photolytisch Ozon zu bilden (siehe Kap. 4). Diese
Region ist somit die Quellregion fiir Ozon und wird von dort via Brewer Dobson Zirkulation
(siehe Abschnitt 5.2) global verteilt. Dynamisch dominiert die quasi biennale Oszillation (QBO),
mit in einer mittleren Oszillation von 29 Monaten wechselnden Ost- und Westwinden (siehe
Abschnitt 5.3).

5.1.2 Mittlere Breiten

Die mittleren Breiten der Stratosphére werden auch als Brandungszone bezeichnet. Hier
dissipieren die planetaren Wellen (Rossbywellen) und geben ihre Energie ab, welche die
Brewer Dobson Zirkulation (Abschnitt 5.3) antreibt. Zudem treffen hier ozonreiche Luftmassen
vom Aquator auf ozondrmere Luftmassen der Polarregionen und werden durch turbulente
Vorgédnge durchmischt. Abbildung 5.1 zeigt beispielhaft die mit ECHAM5-HAM berechnete
Verteilung des Schwefels und der Asche nach einer groen Vulkaneruption in den mittleren
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Breiten im Verlauf von 7 Tagen (links) und 15 Tagen (rechts). Da die Eruption auf etwa 40° N
erfolgte, wurde der Schwefel zunéchst in der Nordhemisphére verteilt. Nach ca. einem Monat
war die Schwefelwolke

Abb. 5.1: Modellsimulation der Verteilung von Schwefel (gelb) und Asche (grau) 7 Tage (links) und 15 Tage (rechts) nach einer
Vulkaneruption in den mittleren Breiten. Bei einer Emission auf 40° N wird der Schwefel zunachst in der nérdlichen
Hemisphare verteilt, anschlieend auch auf der siidlichen Hemisphare. Emissionen in den Tropen verteilen sich
gleichmagiger auf beiden Hemispharen, wie Satellitenaufnahmen nach der Eruption des Pinatubos zeigen.

dort weitgehend gleichméBig durchmischt. Emissionen in Aquatornihe, wie z.B. bei der
Eruption des Pinatubos auf der philippinischen Insel Luzon, werden schneller und
gleichmaéBiger in beide Hemisphéren transportiert da die Sulfatwolke bereits im Bereich des
siidlichen und nérdlichen Zweiges der Brewer Dobson Zirkulation ist.

5.1.3 Polarwirbel

In den hohen Breiten bildet sich in der jeweiligen stratosphérischen Winterhemisphére ein
Band mit hohen zonalen Windgeschwindigkeiten, der Polarnacht-Strahlstrom. Dies Band
entsteht im Bereich der groSten Temperaturgradienten am Ubergang zwischen Polarnacht und
Regionen mit Sonneneinstrahlung. Als Polarwirbel wird die vom Strahlstrom eingeschlossene
Region bezeichnen. Polarwirbel sind groBrdumige Hohentiefs und eine Folge der fehlenden
solaren Einstrahlung in den Wintermonaten und der damit verbundenen niedrigen
Temperaturen. Sie bilden sich im Herbst wenn das Sonnenlicht an den Polen abnimmt und
haben ihr Maximum im Winter. Mit zunehmendem Sonnenlicht im Frithjahr nimmt die Starke
ab und der Polarwirbel verschwindet vollig im Sommer.

Der Polarwirbel ist auf der Stidhalbkugel wesentlich stabiler als auf der Nordhalbkugel, wo die
Landmassen Storungen in der zonalen Strémung hervorrufen. Der antarktische Polarwirbel
verhindert im dortigen Winter einen Austausch der Luftmassen in der Polregion und blockiert
den Transport von Spurenstoffen zum Pol. Beides ist, neben den extrem niedrigen
Temperaturen im winterlichen antarktischen Polarwirbel ein wesentlicher Grund fir die
Entstehung des antarktischen Ozonlochs.
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Auf der Nordhalbkugel ist der Polarwirbel schwécher und instabiler. Die Verteilung der
Landmassen stort die Symmetrie, welcher der antarktische Wirbel hat. GroBere Aktivitdt der
planetaren Wellen beeinflusst den Polarwirbel durch Dissipation dstlicher Bewegungsenergie
(Waught und Polvani, 2010). Die Dissipation der Wellen stérkt die meridionale
Windkomponente und schwécht dadurch die zonale Windgeschwindigkeit ab. Zudem wird die
arktische Stratosphére warmer und die Windgeschwindigkeit im Strahlstrom damit geringer.
Diese Wellenaktivitét in der Nordhemisphére fiihrt zu einer hohen interannuellen Variabilitat
des Polarwirbels. Signifikante Aussagen zu Anderungen in der Stirke des Polarwirbels, z.B.
durch Vulkaneruptionen oder stratosphérische Schwefelinjektionen lassen sich daher i.a. nur in
langen Zeitreihen finden.

5.2 Brewer Dobson Zirkulation

Die grofB3skalige Dynamik der Stratosphére wird durch die sogenannte Brewer Dobson
Zirkulation dominiert: Aufsteigende Luftmassen in Aquatornihe, Transport polwirts und
absteigende Bewegung in den polaren Breiten. Diese grof3skalige Zirkulation verteilt
Luftmassen und Spurenstoffe global in der Stratosphére. Zum Beispiel Ozon, welches nur in den
Tropen gebildet wird, wird tiber die Brewer Dobson Zirkulation zu den Polen transportiert. Die
Stromfunktion in Abbildung 5.2c zeigt ein jéhrliches Mittel der Brewer Dobson Zirkulation. Die
Stromung folgt den abgebildeten Isolinien: positive Isolinien stehen fiir Bewegung im
Uhrzeigersinn, negative fiir Bewegung entgegen dem Uhrzeigersinn.

Die Brewer Dobson Zirkulation manifestiert sich in kalten absteigenden Luftmassen am
Winterpolund als Ausgleich entstehenden Aufwértsbewegungen in den Tropen. Angetrieben
wird die Brewer Dobson Zirkulation jedoch durch brechende Rossbywellen in der polaren
Winterhemisphére. Die Gebirgsziige der Rocky Mountains und des Himalayas lassen planetare
Wellen entstehen, welche vertikal in die Stratosphére propagieren und dort in den
winterlichen Westwindregionen dissipieren. Das Brechen dieser Wellen erzeugt die plotzliche
Stratospharenerwdarmung, Einstromen warmer Luft in den Polarwirbel, welches letztlich die
Brewer Dobson Zirkulation antreibt. Entsprechend den Jahreszeiten und gréBeren horizontalen
Temperaturgradienten in der Winterhemisphére verstarkt sich dort die Wellenaktivitat und als
Folge der meridionale Transport. Damit ist die Brewer Dobson Zirkulation im Wesentlichen ein
Winterphdnomen. Die daraus resultierenden jahreszeitenabhdngigen Stromungsmuster zeigen
Abbildung 5.2a und 5.2b im Januar (links) und Juli (rechts) und Abbildung 5.2c zeigt die
Stromungsverhaltnisse der Brewer Dobson Zirkulation im Jahresmittel. Verstarkt wird die
Brewer Dobson Zirkulation auch durch niedrige Temperaturen im winterlichen Polarwirbel
(Gerber, 2012), da Rossbywellen in grof3erer Hohe dissipieren. Die Erwarmung der Stratosphére
durch Sulfataerosole verstdrkt den tropischen Antrieb als Folge der Erhaltung des thermischen
Gleichgewichts (Garfinkel et al, 2012) und verstéarkt so ebenfalls die Brewer Dobson Zirkulation.

5.3 Quasi biennale Oszillation (QBO)

Der dominierende regionale dynamische Prozess in den Tropen ist die QBO. In einer Hohe von
etwa 15 km bis 30 km, der unteren Stratosphére, wechselt die zonale Windrichtung mit einer
Periode von 22 bis 34 Monaten zwischen Ost- und Westwind. Die horizontale Erstreckung der
QBO beschrankt sich auf einen Bereich in den inneren Tropen etwa zwischen 15° N und 15° S.
Die QBO wird durch vertikal und horizontal propagierende Wellen angetrieben. Diese Wellen
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geben ihren Ostlichen und westlichen Impuls aufgrund strahlungsbedingter Abschwéachung
und Wellenbrechen an den Grundstrom ab. Zur Simulation dieser Wellen und damit der QBO
missen konvektive Prozesse welche die Wellen ausldsen, die Wellenpropagation und die
Dissipation, realistisch
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Abb. 5.2: Brewer Dobson Zirkulation in der Stratosphare, dargestellt anhand der Stromfunktion. Die Stromung folgt den

Isolinien im Uhrzeigersinn (durchgezogene Linien) bzw. entgegen dem Uhrzeigersinn (gestrichelte Linien). A:
Stromlinien des Kontrolllaufs gemittelt iiber die Monate Dezember, Januar und Februar (DJF), B: Mittel iiber die
Monate Juni, Juli, August (JJA), C: jahrliches Mittel, D: Differenz der Stromfunktion einer Simulation mit
Schwefelemissionen von 8 Mt S/Jahr zum Kontrolllauf.

simuliert werden (Holton und Lindzen, 1972). Die Interaktion zwischen Wellen und zonaler
Stromung beinhaltet die vertikale Ausbreitung eines dquatorialen Wellenspektrums mit
Ausgangspunkt in der Troposphédre und deren Dissipation durch dynamische und physikalische
Vorgénge (Giorgetta et al., 2006). Moglich ist die Simulation dieser Prozesse nur in einem
vertikal hoch aufgelosten Modell.

Abbildung 8.1a zeigt oben die von ECHAM5-HAM berechnete QBO der ungestorten
Stratosphére am Aquator. Blau abgebildet ist das zonale Mittel des dstlichen Zonalwindes und
rot das des westlichen Zonalwindes. Die QBO erstreckt sich von 5 hPa bis hinunter auf etwa 60
hPa und reicht damit nicht ganz bis an die in der Natur beobachteten 100 hPa heran. Zwischen
1 und 5 hPa wechseln sich Ost- und Westwinde im halbjéhrlichen Rhythmus ab.

In den vergangenen Jahrzehnten wurde in vielen Studien versucht, die Auswirkungen der QBO
auf die Dynamik der tropischen und extratropischen Stratosphére herauszufinden (siehe z.B.
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Baldwin et al (2001)). Ein deutliches Signal fanden Holton und Tan (1980, 1982) in der
extratropischen Stratosphédre der nordlichen Halbkugel. Holton und Tan zeigten durch die
Auswertung von langjahrigen Messreihen, dass die QBO die Region dissipierender Rossbywellen
meridional verschiebt: polwirts in einer QBO Ostphase und in Richtung Aquator in einer QBO
Westphase. Dadurch wird der stratosphérische Polarwirbel in einer Westphase der QBO in den
Wintermonaten stérker und stabiler als in einer Ostphase. Diese grof3skalige Interaktion
zwischen QBO und Polarwirbel wird als Holton-Tan Effekt bezeichnet. Durch die hohe
interannuelle Variabilitédt des Polarwirbels ist der Holton-Tan Effekt nur in langen Zeitreihen
signifikant zu erkennen.
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6 Modellbeschreibung und durchgefiihrte Simulationen

Die Injektion von SO, und die dadurch entstehende stratosphérische Sulfataerosolschicht soll
die solare Einstrahlung am Boden verringern und so der Erwdrmung durch Treibhausgase
entgegen wirken. Experimente in der Natur mit einer kunstlichen Sulfatschicht sind
ausgeschlossen und es stehen nur wenige Messungen mit dhnlichen Effekten nach
Vulkanausbriichen zur Verfiigung. Die chemischen und mikrophysikalischen Vorgange in einer
Vulkanwolke entsprechen zum Grofteil denen bei kiinstlicher Ausbringung von SO- in die
Stratosphére. Ein grof3er Unterschied sind aber die hoheren Schwefelkonzentrationen in der
Vulkanwolke. Modelle sind daher ein bevorzugtes Werkzeug, um die Entwicklung des Sulfates
zu berechnen.

Alle Resultate dieser Studie wurden mit einem globalen atmosphérischen Zirkulationsmodell
(ECHAMDS) erstellt, welches in zwei Varianten verwendet wurde:

1) gekoppelt mit dem aerosolmikrophysikalischen Modul HAM (ECHAMS5-HAM), sowie

2) zuséatzlich zur Aerosolmikrophysik mit Modulen gekoppelt welche die Simulation der
heterogenen Chemie und der Ozonchemie unter stratosphérischen Bedingungen erlauben und
um ein Strahlungstransportmodell erganzt sind (EMAC).

Die Kombination dieser Komponenten in einem numerischen Modell stellt die Koppelung der
komplizierten Wechselwirkung der einzelnen Prozesse sicher.

Die fiir das Vorhaben notwendige Rechenzeit wurde vom Deutschen Klimarechenzentrum zur
Verfliigung gestellt.

6.1 Modellbeschreibung

Eine der Voraussetzungen des Vorhabens war die Anwendung von allgemeinen
Zirkulationsmodellen (GCM) mit sehr komplexer Aerosolmikrophysik und der Beriicksichtigung
chemischer Reaktionssysteme. Das Zirkulationsmodell ECHAMS5 (Roeckner, 2003) wurde in der
Version fir die mittlere Atmosphdre MAECHAM (Giorgetta et al., 2006) verwendet und deckt
einen Hohenbereich bis 0.01 hPa (~80km) ab. Dies ist insofern wichtig, als dass eine akkurate
Simulation der Stratosphére nicht nur die Wechselwirkung mit der Troposphére, sondern auch
mit der Mesosphare beriicksichtigen muss. Zudem ermdglichte erst die hohe vertikale
Auflosung mit 90 Schichten eine explizite Berechnung der QBO. In ECHAM werden
prognostische Gleichungen fiir Vorticity, Divergenz, Bodendruck und Temperatur gelost. Das
Modell ist international anerkannt und wird in Verbindung mit Ozean- und Landmodellen
sowie mit gekoppeltem Kohlenstoffkreislauf als Erdsystemmodell betrieben. Das Modell wurde
fir Simulationen zum Klimamodell-Vergleichsprojekt CMIP5 (,,Coupled Model Intercomparison
Project Phase 5%) verwendet (Giorgetta et al., 2013).

6.1.1 EMAC

Die Bedingungen zur Berechnung des Einflusses der kiinstlichen Aerosolschicht auf tropisches
und polares Ozon erfillt das globale Chemie-, Aerosol- und Zirkulationsmodell EMAC (Joeckel et
al., 2006): Es basiert auf der Kombination des GCMs ECHAMb5 mit einer Vielzahl von aerosol-
und chemiespezifischen Submodellen. Von besonderer Bedeutung waren die Komponenten
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zur Beruicksichtigung atmosphédrenchemischer Prozesse (MECCA; Sander et al., 2005), zur
Aerosolmikrophysik und -chemie (GMXe, Pringle, 2011) und zu den polaren stratosphérischen
Wolken (PSC, Buchholtz, 2005). MECCA enthdlt ein umfangreiches Reaktionssystem der
atmosphérischen Chemie, giiltig sowohl fiir die Troposphére als auch fir die Stratosphédre. Das
Reaktionssystemn umfasst:

1) Basischemie von 03, CH4, HOx, und NOx,
2) NMHC-Chemie (non-methane hydrocarbon),
3) Halogenchemie, und

4) Sulfatchemie.

Es werden nicht nur Reaktionen der Gasphasenchemie beriicksichtigt, sondern auch die
Flissigphase und heterogene Chemie einbezogen. Das Aerosolmodul GMXe basiert wie HAM
auf dem mikrophysikalischen Kern M7. GMXe ermdoglicht die explizite Simulation der
Aerosoldynamik hinsichtlich der Nukleation, Kondensation und Koagulation sowie der
chemischen Zusammensetzung (Partitionierung von Ammoniak und Salpetersdure), des
Wassergehalts und des Aggregatzustands des Aerosols. EMAC simuliert in der Kombination
MECCA, GMXe und PSC die Prozesse, die zur Bildung der Ozonschicht notwendig sind und
zeigt bei Vergleichen mit Messungen gute Ergebnisse (Jockel et al., 2006).

6.1.2 ECHAM5-HAM

In der Modellversion ECHAMS5-HAM wird die Bildung und Entwicklung von Sulfataerosolen mit
dem mikrophysikalischen Aerosolmodell HAM berechnet, welches interaktiv an ECHAM5
gekoppelt ist. ECHAMS wurde in Kombination mit HAM (Stier et al., 2005) zur Simulation der
Entwicklung einer vulkanischen Aerosolwolke nach Vulkanausbriichen und im Rahmen der
IMPLICC Studie (Niemeier et al., 2011, 2013) verwendet.

HAM basiert auf dem mikrophysikalischen Kern M7 (Vignati et al., 2007). Das Modell berechnet
die Oxidation von SO2 zu H2S04, sowie die weitere Evolution des entstandenen Aerosols durch
Nukleation, Kondensation und Akkumulation. Die Beriicksichtigung der GroBenverteilung der
Aerosole in HAM, urspriinglich fiir die Troposphére entwickelt, wurde an die Bedingungen
erhohter SO2 Konzentrationen in der Stratosphare nach Vulkaneruptionen angepasst (Kokkola
et al., 2009, Niemeier et al., 2009). Eine weitere Optimierung erfolgte fiir Bedingungen unter
Geoenginering nach Heckendorn et al., 2009. Details zur Schwefelchemie und zu den
vorgegebenen chemischen Konzentrationen sind in Niemeier et al. (2009) beschrieben. In den
fir dieses Vorhaben durchgefiihrten Simulationen werden nur Schwefel und Sulfat als Tracer
verwendet. Die troposphérischen Tracer (z.B. Staub, Seesalz) wurden ausgeschaltet.

Vergleiche mit Messungen nach der Pinatuboeruption zeigen, dass die Aerosolwolke, deren
Transport und globale Ausbreitung sowie die mikrophysikalische Entwicklung gut vom Modell
simuliert werden (Niemeier et al., 2009; Toohey et al., 2011). Dieses Modell wurde fir die
Dynamikstudie zur QBO (Kapitel 8) verwendet.

6.2 Beschreibung der Simulationen

Die aus Simulationen abgeschétzte Schwefelmenge, die benétigt wiirde, um die Wirkung der
anthropogenen Treibhausgase in der Atmosphére auszugleichen, divergiert zum Teil erheblich.
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Dafiir verantwortlich sind unterschiedliche AerosolgroB3enverteilungen, differentielle
Annahmen und Resultate zur regionalen Verteilung der Aerosole zwischen Tropen und Polen,
sowie der somit unterschiedliche Strahlungsantrieb der stratosphérischen Sulfatschicht.
Gegenwartige Schéatzungen bewegen sich im Rahmen von 1-10 Mt S pro Jahr (Rasch et al.,
2008; Niemeier et al., 2013). Die Schwefel- und Sulfatkonzentration wird generell in
Schwefeldquivalenten (=S) angegeben. Dadurch wird die Vergleichbarkeit der eingebrachten
Mengen sichergestellt, unabhdngig davon, ob H,SO4, H2S und SO emittiert wird.

Die zu emittierende Schwefelmenge héngt nicht nur von der gewiinschten Groenordnung der
Klimabeeinflussung ab, z.B. gewiinschte Temperaturabnahme, sondern auch von der
auszugleichenden meteorologischen Grofle. Moglich wéaren hier Temperatur, Niederschlag oder
die Summe der lang- und kurzwelligen Einstrahlung. Da es zwischen diesen drei Parametern
keinen einfachen Zusammenhang gibt, lassen sie sich in der Regel nicht gleichzeitig konstant
halten (Schmidt et al, 2012) und bendtigen zum versuchten Ausgleich unterschiedliche
Schwefelmengen. Des Weiteren muss eine raumliche Wahl getroffen werden, d.h. wo sollen
diese Variablen konstant gehalten werden, global oder regional selektiv? Ein mdglicher Ansatz
betrifft die global gemittelte lang- und kurzwellige Einstrahlung (Niemeier et al., 2013). Da der
Strahlungsantrieb der anthropogenen Treibhausgase zunimmt, sind auch die bendtigten
Schwefelmengen zeitlich verdnderlich. Weitere Faktoren, welche die bendtigte Menge
beeinflussen, sind Unsicherheiten beziiglich der mikrophysikalischen Eigenschaften der
Aerosolpartikel, deren Ausbreitung in der Stratosphére sowie deren Lebensdauer (Heckendorn
et al., 2009; Pierce et al., 2010; Niemeier et al., 2011; English et al., 2012). Die zeitliche und
rdumliche Wahl der Eingabe des gewdhlten Materials spielt ebenso eine Rolle, ob
kontinuierlich oder intermittierend, ob groBraumig oder lokal, sowie die Hohe und der
Breitengrad der Eingabe.

6.2.1 Auswirkung der Emissionsstrategie auf die Evolution der Sulfatschicht

Simulationen verschiedener Modelle zur Evolution der Sulfatwolke geben abweichende
Resultate (Heckendorn et al, 2009; English et al, 2012; Niemeier et al, 2011). Die Ursachen
liegen nicht nur in unterschiedlichen mikrophysikalischen Aerosolmodellen, sondern auch im
unterschiedlichen Transport des Sulfates. Deutlich wird dieses an Vergleichen mit Messungen
nach der Eruption des Pinatubos, wo sich der Transport zu den Polen, besonders zum Siidpol,
unterscheidet. Niemeier et al (2011) beschreibt den Einfluss der Emissionsstrategie auf
Sulfatkonzentration, Teilchenradius und die solare Strahlungsénderung am Boden.

Abbildung 6.1 (links) zeigt die Abnahme der solaren Nettoeinstrahlung am Boden in
Abhéngigkeit von der Emissionsstédrke sowie die Abhéngigkeit vom Emissionsszenario bzw. der
Modellkonfiguration. Es wurden Emissionsstarken zwischen 1 und 10 Mt S/Jahr angenommen.
Beim Ausbruch des Pinatubos 1991 auf den Philippinen wurden im Vergleich etwa 8 Mt S in
circa 3 Stunden in die Stratosphére emittiert. Die orangene und rote Kurve zeigen die
Reduktion der solaren Strahlung am Boden fiir verschiedene Emissionshéhen (orange (25 km)
und rot (19 km)). Bei groB3erer Emissionshohe steigt die vertikale Erstreckung der Sulfatschicht.
Dabei steigt die Strahlungswirksamkeit um etwa zuséatzliche 30%. Mit zunehmender
Emissionsstiarke sinkt der Betrag der am Boden ankommenden solaren Einstrahlung. Durch die
gleichzeitig anwachsenden TeilchengroB3en sinkt aber die Effektivitat: Fiir die Reduktion von -
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0.75 W/m2 reichen Emissionen von 1 Mt S/Jahr (rote Kurve). Fiir die gut doppelt so starke
Reduktion von -1.88 W/m2 werden
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Abb. 6.1: Links: Reduktion der solaren Einstrahlung am Erdboden in Anhdngigkeit von der Emissionsstérke und verschiedener

Emissionsszenarien. Variiert wurde die Hohe der Emissionen (60 hPa (rot) und 30 hPa (orange)), die Emissionsregion
(rotes Dreieck und roter Stern), genaueres siehe Niemeier et al. (2011), die GroRenverteilung der Aerosole (blau) und
die vertikale Modellauflésung (gelb). Rechts: Abschatzung der Sulfatemissionen pro Jahr, die gemafd MPI-ESM
benétigt wiirde, um die Erwarmung durch ansteigende Emissionen ab dem Jahr 2020 auszugleichen. Die orange
Kurve zeigt eine Abschatzung der Emissionsstarke bei einem mittleren Szenario (RCP4.5), die blaue Kurve unter
Bedingungen, die in etwa einem weiterhin gleichbleibenden Anstieg der Emissionen wie zu Beginn des 21.
Jahrhundert entsprechen (RCP8.5).

jedoch Emissionen von 4 Mt S/Jahr benotigt. Damit sinkt die Wirksamkeit des SRMs pro
zusatzlich emittierter Megatonne Schwefel. Diese Zahlen sind Modell spezifisch. Vergleiche
zwischen verschiedenen Modellen (English et al, 2012; Niemeier et al 2011) ergeben
Unterschiede von 50% bis 100% in der Wirksamkeit der Strahlungsreduzierung bei gleicher
Emissionsstéarke.

6.2.2 Ubersicht der durchgefiihrten Simulationen

Diesen Abschédtzungen folgend fiihrten wir Simulationen fiir 2Mt S, 4 Mt S und 8 Mt S pro Jahr
durch, wobei die Schwefelmenge in Form des Vorldufergases SO, eingebracht wird. Die
Simulationen wurden mit einer horizontalen Auflésung von 2.1° x 2.1° (T42) und 90 vertikalen
Schichten, bis 0,01 hPa durchgefiihrt. Die Simulationsdauer betrug mit ECHAM5-HAM 30 Jahre,
mit dem wesentlich rechenzeitaufwédndigerem EMAC 7 bis 13 Jahre. Emittiert wurde in
verschiedenen Hohen. Zur Abschdtzung der Auswirkungen auf die Ozonschicht ist eine
Emissionshohe von 25 km (ca 30 hPa) angenommen worden. So Uiberlagern sich Sulfat- und
Ozonschicht starker, als wenn in der Hohe von 60 hPa (ca. 19 km) emittiert wird, wie es in den
ECHAMS5-HAM Simulationen angenommen wurde. 60 hPa lieBen sich zwar eventuell noch mit
Flugzeugen erreichen, es ist auf dieser Hohe jedoch noch mit teils erheblichen Verlusten an
Material durch Transport in die Troposphire zu rechnen. Die Eingabe am Aquator stellt sicher,
dass das eingebrachte Material sich im Jahresmittel zu gleichen Teilen auf beide Hemisphéren
verteilt. Zur Vereinfachung gehen wir von einer zirkuméquatorialen Eingabe aus. SO, wird vom
Modell effektiv iiber die Nukleation von H,SO, in neue Partikel umgewandelt. Die Injektion von
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SO; besitzt gegeniiber H,SO4 den Vorteil, dass es als sogenannte Vorlduferspezies grof3skalig
zundchst in H,SO, umgewandelt werden muss, so dass weniger subskalige Effekte
beriicksichtigt werden miissen, welche unter Umstdnden nicht vom Modell reproduziert
werden konnen (Pierce et al., 2009; English et al., 2012). Die Tabellen 3 und 4 geben einen
Uberblick iiber die durchgefithrten Simulationen und eine sehr kurze Zusammenfassung der
wichtigsten Ergebnisse.

Tab. 3: Simulationen zum Einfluss der stratospharischen Sulfatschicht auf das 0zon mit dem Model EMAC, welches neben
Aerosolmikrophysik auch eine Gasphasenchemie umfasst.
Emission Strahlungs- Einfluss Transport Ozon QBO Westphase
Mt S/Jahr kopplung auf PSC
2 ja nein Transport vorwiegend in die Siid- Tendenz der leicht verlangert
hemisphére durch Abschwéachung Zunahme am bzw. nicht bis 50
des siidlichen Polarwirbels Siidpol hPa
hinunterreichend
4 ja nein mit den Jahren abnehmender deutliche konstante West-
Transport zu den Polen, vermutlich Abnahme am phase zwischen 50
durch zunehmenden QBO Einfluss Siidpol hPaund 30 hPa
Héhe
8 ja nein mit den Jahren abnehmender deutliche konstante West-
Transport zu den Polen, vermutlich Abnahme am phase zwischen 50
durch zunehmenden QBO Einfluss Siidpol hPa und 5 hPa Hohe
2 nein nein Transport vorwiegend in die Abnahme am nicht beeinflusst
Nordhemisphére Siipol
2 ja ja Transport in beide Hemisphéaren deutliche leicht verlangert
Abnahme am bzw. nicht bis 50
Siidpol hPa
hinunterreichend
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Tab. 4: Simulationen zum Einfluss der stratospharischen Sulfatschicht auf die dynamischen Prozesse der Stratosphéare mit
dem Modell ECHAM5-HAM, welches lediglich mit einer Aerosolmikrophysik gekoppelt ist.

Emission Strahlungs- Einfluss Transport Ozon QBO Westphase

MtS/Jahr | FOPPIUnE auf PSC

4 ja nein Abhéangig von der Phase der QBO: | vorge- deutlich verlangert
Hohere Sulfatkonzentrationen in geben zwischen 50 hPa und
der Siidhemisphare in der QBO 30 hPa
Westphase als in der QBO
Ostphase. In der Nord-
hemisphdare umgekehrt.

8 ja nein normierte Sulfatkonzentration in vorge- Konstante Westphase
der Nordhemisphére geringerals | geben zwischen 50 hPa und
in der 4 Mt S Simulation 30 hPa
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7 Auswirkungen von stratospharischem Geoengineering auf das Ozon

In diesem Kapitel werden die Auswirkungen von Geoengineering auf das stratospharische
Ozon eingehend untersucht. Die Auswirkungen sollen zunéchst als Funktion der eingebrachten
Menge an Sulfat quantifiziert werden. AnschlieBend sollen bestimmte Aspekte beleuchtet
werden, wie die zugrundeliegenden chemischen Mechanismen, die Wechselwirkungen
zwischen den Strahlungseigenschaften der Aerosole, der stratosphdrischen Zirkulation und der
Atmosphédrenchemie. Diese Aspekte sollen als Funktion bestimmter modelltechnischer Faktoren
im Rahmen einer Sensitivitdtsstudie diskutiert werden.

7.1 Auswirkungen in Abhangigkeit von der eingebrachten Sulfatmenge

7.1.1  Auswirkungen im mehrjahrigen zonalen Mittel

Abbildung 7.1a zeigt den Einfluss des Geoengineering auf die Ozonsdule der Stratosphére in
Abhéngigkeit von der eingegebenen Menge Schwefel im zonalen und mehrjahrigen Mittel.
Dargestellt wird die Anomalie der stratosphérischen Ozonsdule relativ zum mehrjadhrigen Mittel
des Kontrolllaufs ohne Geoengineering. Als Ozonsdule bezeichnet man die vertikal integrierte
Menge Ozon, diese wird oft in ,Dobson Units’ (DU) angegeben: 100 DU entsprechen einer Sdule
von 1 mm bei 1 Atmosphére Druck und einer Temperatur von 298.15 K.

Im mehrjdhrigen Mittel lassen sich folgende Eigenschaften des Einflusses des Geoengineering
auf die Ozonsdule zusammenfassen:

1) Meridional lassen sich Bereiche der Zunahme und der Abnahme unterscheiden: (a) leichte
Abnahme iiber dem Aquator, (b) leichte Zunahme in den mittleren Breiten, und (c) Abnahme
iiber den Polen, auB3er fiir den 2 Mt-Lauf am Stidpol.

2) Der Bereich der dquatorialen Abnahme breitet sich mit zunehmender Emissionsmenge
tendenziell polwérts aus. Der polare Bereich der Abnahme vertieft sich mit zunehmender
Menge, scheint jedoch bereits bei 4 Mt S pro Jahr ein Maximum zu erreichen.

3) Insgesamt sind die beobachteten Effekte, Zunahmen und Abnahmen, im Vergleich zur
natiirlichen inter- und intraannuellen Variabilitét des stratosphérischen Ozons relativ gering
(<10% Abnahme, Maximum am Siidpol, <5% Zunahme, Maximum iber den nordlichen
gemaBigten Breiten).

Wie in Abbildung 7.1b ersichtlich, befindet sich am Ort der Eingabe am Aquator ein absolutes
Maximum der stratosphdrischen Aerosolsdule. Dieses nimmt in etwa proportional zur
eingebrachten Sulfatmenge zu. Uber den Subtropen und den geméBigten Breiten befindet sich
ein Minimum respektive ein sekundéires Maximum. AuBerhalb des Aquatorbereichs nimmt die
Aerosolsdule geringer als proportional zu: bei einer Vervierfachung der Eingabemenge von 2
auf 8 Mt verdoppelt sich lediglich die Aerosolsdule. Hierbei handelt es sich um einen
bekannten mikrophysikalischen Effekt (e.g., Niemeier et al., 2011). Mit zunehmender Menge
werden nicht im gleichen MaBe neue Partikel gebildet, sondern das Material kondensiert
bevorzugt auf bereits bestehende Partikel. Auerdem koagulieren die Partikel mit
zunehmender Anzahl schneller. Die nun im Durchschnitt groBeren Partikel sinken schneller ab
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und besitzen daher eine kiirzere Lebenzeit, sodass sich die Menge von polwdrts transportiertem
Material verringert.
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Abb. 7.1: (a) zonale Anomalie der Ozonséaule im Vergleich zum Kontrolllauf (links) und (b) vertikal integrierte Sulfatmasse der
Aerosolphase (in mg/m2, rechts) im Jahresdurchschnitt der Jahre 2003-2006, 2004-2011 und 2003-2008, bei einer Injektionsrate
von respektive 2, 4 und 8 Mt S pro Jahr.

Ein Vergleich der Abbildungen 7.1a und 7.1b zeigt, dass es zonal keine einfache Korrelation
zwischen der Variation der Ozonsédule und der Aerosolmenge gibt. Insbesondere iber dem
Sidpol, wo die Aerosolsdule teilweise ein absolutes Minimum erreicht, ist der relative Abbau
des Ozons bei den 4 und 8 Mt-Ldufen besonders ausgepragt, wahrend beim 2 Mt-Lauf das Ozon
iiber dem Siidpol sogar im Durchschnitt erhoht ist. Diese Umstédnde deuten auf das
Vorhandensein von komplexen chemischen und dynamischen Prozessen hin, die das
Geschehen dominieren.

7.1.2  Zeitliche Entwicklung der Auswirkungen

Abildung 7.2 zeigt die zeitliche Evolution der Ozonsdule sowohl in Absolutwerten, als auch
relativ zum Referenzlauf. Die Ozonsdule weist eine charakteristische intranannuelle Variabilitat
auf. Auf beiden Hemisphdren bildet sich zur Winterzeit in den mittleren bis hohen Breiten
jeweils ein Maximum aus. Uber der Antarktis bildet sich gegen Ende des Winters ein
charakteristisches Minimum, das sogenannte Ozonloch. Das Ozonloch ist mit dem Auftreten
eines ausgedehnten Polarwirbels in der antarktischen Stratosphéire verbunden, in welchem
besondere Bedingungen der Ozonchemie vorherrschen (siehe dazu auch Kapitel 4). Der
Polarwirbel blockiert den Transport der Spurenstoffe bis in hohe Breiten und das Maximum bei
60° S ist eine kombinierte Folge des im Winter erh6hten meridionalen Transportes und dieser
Transportbarriere. Der arktische Polarwirbel ist aufgrund verschiedener geographischer
Voraussetzungen weit weniger stabil, so dass es im Allgemeinen nicht zur Ausbildung eines
ausgepragten arktischen Ozonlochs kommt (siehe Kap. 5). Uber den Tropen und Subtropen l&sst
sich keine intraannuelle Variabilitdt ausmachen, beziehungsweise ist diese weitaus geringer
ausgepragt. Uber diesen Gebieten sind die Ozonkonzentrationen weniger durch den Transport
bestimmt, sondern das Ozon wird vielmehr lokal gebildet.

Durch Vergleich mit dem Referenzlauf lassen sich langfristig zwei sich tiberlagernde Effekte
mit Bezug auf die zeitliche Evolution der Auswirkungen des Geoengineering auf das Ozon iiber
mehrere Jahre hinweg unterscheiden:
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Abb. 7.2: Zeitliche Evolution der zonal gemittelten Ozonséule (DU) als Funktion der geographischen Breite, fiir die
Injektionsszenarien von 2, 4 und 8 Mt S pro Jahr. Absolute Werte inkl. Kontrollauf (links), sowie Differenzen zum Kontrolllauf (rechts).
Man beachte die hohe interannuelle Variabilitat des polaren 0zons beim 2 Mt Lauf, wahrend die 4 und 8 Mt Laufe einen eindeutigen
Trend aufweisen.

1) Zum einen zeigt sich eine hohe interannuelle Variabilitdt der Ozonsdule im auBertropischen,
besonders im polaren Bereich. Die interannuelle Variabilitdt kann in manchen Jahren die
Auswirkungen des Geoengineering komplett iiberlagern, insbesondere bei niedrigen
Injektionsraten.

2) Zum anderen zeigt sich ein mit zunehmender Injektionsrate verstiarkter Trend der Abnahme
des polaren Ozons. Dieser Trend zeigt sich sowohl tiber der Siid- als auch iiber der
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Abb. 7.3: Wie Abbildung 7.2, jedoch fiir die Aerosolsulfatsaule (mg/m2). Fiir die 4 und 8 Mt S Laufe nimmt der meridionale
Transport zu beiden Hemisphéren hin im Lauf der Zeit ab.

Nordhemisphére, obwohl die Bedingungen in Hinblick auf die Stabilitdt des Polarwirbels
unterschiedlich sind. Deshalb kann es sich nicht primdr um einen chemischen Effekt handeln,
sondern es muss dynamischem bedingt sein.

Aus dem Kontext von tropischen Vulkanausbriichen weif3 man, dass die Erwdarmung der
Stratosphére durch die Sulfatschicht tendenziell zu einer Beschleunigung des meridionalen
Transportes fiihrt (Robock, 2000). Dieser Trend scheint sich mit der Zeit immer weiter
abzuschwéchen, wie der Vergleich mit der Aerosolsiule in Abbildung 7.3 zeigt. Wéhrend sich
das winterliche Maximum der Ozonsdule in den gemaBigten Breiten immer weiter reduziert,
scheint sich tUiber der Antarktis das Ozonloch tendenziell nach einer anfénglichen Phase der
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Abschwdachung wieder zu vertiefen, was womaoglich auf eine Stabilisierung des Polarwirbels
hindeutet und auch im Zusammenhang mit Anderungen der QBO steht (siehe Kap. 8). Wir
werden im folgenden Abschnitt versuchen, diesen komplexen Ablauf der Effekte in Hinsicht
auf das Zusammenwirken zwischen der Hitzewirkung des Aerosols, der Ozonchemie, der
stratosphdérischen Zirkulation und des Polarwirbels zu erkldren.

7.2 Chemische und dynamische Effekte

7.2.1 Grundlegende Uberlegungen zur Unterscheidung zwischen chemischen und dynamischen
Effekten

In diesem Abschnitt sollen die dynamischen und chemischen Effekte des Geoengineering auf
die stratosphérische Ozonschicht im Detail untersucht und gegeneinander abgegrenzt werden.
Letzteres 146t sich auf Modellebene relativ einfach bewerkstelligen, indem Vergleichsléufe
erstellt werden, in welchen die Beeintrdachtigung der lokalen stratosphérischen
Strahlungsbilanz durch das geoengineerte Aerosol unterbunden wird.

Des Weiteren soll die Sensitivitdt der Resultate auf bestimmte Eigenschaften des Sulfataerosols
getestet werden. Ein Aspekt, der bei vorhergehenden Studien génzlich ausgeblendet wurde, ist
der Einfluss der Aerosolpartikel auf die polaren stratosphédrischen Wolken. Wie in Kapitel 4
beschrieben, ist insbesondere die Mikrophysik dieser Wolken noch gréBtenteils unbekannt. Aus
vereinzelten Studien, insbesondere Deshler et al. (1994) ist jedoch bekannt, dass
Vulkanausbriiche die mikrophysikalischen Eigenschaften der PSC scheinbar massiv
beeintrdchtigen konnen. Auf Modellebene wird zwischen Wolkenpartikeln vom Typ Ib sowie
Partikeln vom Typ Ia und II unterschieden. Das Zusammenfassen der Partikel vom Typ Ia und II
ist insofern sinvoll, als dass diese Partikel in ihrem Ursprung in einem gewissen Mal3e
miteinander verflochten zu sein scheinen. Beide Typen befinden sich zumindest teilweise in der
Festphase und koagulieren auch nicht, oder zumindest vermindert. Die chemische
Gleichgewichtszusammensetzung der Partikel vom Typ Ib wird im Modell explizit berechnet,
wdahrend Anzahldichte und somit der Partikelradius aufgrund einer auf empirischen Daten
beruhenden Parametrisierung berechnet werden. Der der Atmosphéare durch die Partikel vom
Typ Ib real entzogene Wasserdampf wurde bis jetzt auf Modellebene nicht in Betracht gezogen,
sondern lediglich klimatologisch berechnet. Um diesem Umstand Rechnung zu tragen, wurde
am Modell eine entsprechende Korrektur bei der Berechnung des atmosphérischen
Wasserdampfs vorgenommen.

Die mikrophysikalischen Eigenschaften der Partikel vom Typ Ia und II werden im Modell grob
vereinfacht dargestellt. Zunachst wird die Gesamtmasse der Partikel ermittelt, anschliessend
wird der Durchmesser der Partikel unter der Annahme berechnet, dass die Anzahldichte der
Partikel 0.03 cm-3 betragt. Liegt der Durchmesser nun tiber dem Wert von 100 nm, so wird die
Anzahldichte von 0.03 cm-3 aufrechterhalten. Liegt der Wert niedriger, so wird die
Anzahldichte soweit reduziert bis ein Durchmesser von 100 nm erreicht wird. Um dem Einfluss
des Geoeengineerings auf die mikrophysikalischen Eigenschaften der Festpartikel Rechung zu
tragen, gehen wir im Rahmen der simplen Darstellung auf Modellebene von der moglichst
einfachen, jedoch auch realistischen Annahme aus, dass sich die Anzahldichte entsprechend
der Variation der Aerosolanzahldichte verdndert. Durch das Geoengineering erhoht sich die
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Anzahldichte der Aerosole in etwa um eine Gré8enordnung, so dass wir von einer verdnderten
Anzahldichte der
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Abb. 7.4: Geographische Verteilung der Ozonsaule des 2 Mt Laufs im Durchschnitt der Jahre 2003 bis 2006. Gezeigt werden (a) die
absoluten Referenzwerte (DU) aus dem Kontrolllauf (oben links), sowie die Anomalien (b) des PSC Laufs (oben rechts), (c) des
PSC+HEAT Laufs (unten links), und (d) des PSC+HEAT+MICRO Laufs, allesamt relativ zum Kontrolllauf.

Partikeldichte vom Typ Ia und II von 0.3 cm-3 ausgehen. Dieser Wert entspricht in etwa den im
Kontext von Vulkanausbriichen beobachteten Verdnderungen der Eigenschaften der
stratosphdrischen Wolken (Deshler et al., 2004).

Da fiir hohere Injektionsraten ein zusatzlicher Trend besteht (siehe oben), indem der
Ozongehalt der Stratosphére tiber der Antarktis zundchst tendenziell abnimmt, sowie spéter
wieder zunimmt, soll die folgende Analyse zur Unterscheidung zwischen
chemischen/mikrophysikalischen und dynamischen Effekten zum besseren Verstdndnis mit
einer Injektionsrate von 2 Mt pro Jahr vorgenommen werden.

7.2.2 Geographische und intraannuelle Abhdngigkeiten

Abbildung 7.4 und 7.5 zeigen die durchschnittliche geographische Abhangigkeit der
stratosphdrischen Ozonsdule und der vertikal integrierten Aerosolsulfatmasse als Mittelwert der
Jahre 2003 bis einschliesslich 2006 fiir (a) den Kontrolllauf, unter (b) den Bedingungen der
Korrektur des atmosphérischen Wasserdampfgehalts unter dem Einfluss der polaren
stratosphérischen Wolken (PSC), (c) der zusatzlichen Berticksichtigung der
Strahlungseigenschaften der Aerosolpartikel (HEAT), sowie (d) der zusdtzlich angepassten
Partikeldichte vom Typ Ia und II der stratosphérischen Wolken (MICRO). Der Einfluss der
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Abb. 7.5: Geographische Verteilung der vertikal integrierten Aerosolsulfatmasse (mg/m2) des 2 Mt Laufs im Durchschnitt der Jahre
2003 bis 2006. Gezeigt werden (a) die absoluten Referenzwerte des Kontrolllaufs (oben links), sowie (b) des PSC Laufs (oben
rechts), die Anomalien (c) des PSC+HEAT Laufs (unten links), und (d) des PSC+HEAT+MICRO Laufs relativ zu (B). Man beachte die
unterschiedliche Skala der Graphiken (a) und (b).

expliziten Berticksichtigung des Wassergehalts der stratosphérischen Wolken hat sich durch
den Vergleich mit Simulationen ohne diesen Faktor als vernachlédssigbar herausgestellt. Aus
diesem Grund wird in der nun folgenden Analyse die Wirkung des verdanderten
Wasserdampfgehalts nicht diskutiert. Der PSC-Lauf dient daher einerseits der Abschdtzung des
Einflusses der chemischen Prozesse im Vergleich zum Referenzlauf ohne geoengineertes
Aerosol sowie andererseits als Vergleichswert zur Abschédtzung des zusétzlichen Einflusses der
Warmewirkung des Aerosols im HEAT-Lauf.

Ohne Warmewirkung des Aerosols (Abbildung 7.4b) kommt es im Vergleich zum Referenzlauf
zu einer hemisphérisch gegensétzlichen Reaktion der stratosphédrischen Ozonschicht, welche an
den Polen besonders ausgeprdgt ist. Wahrend die Ozonsédule tiber der Siidhemisphére reduziert
wird, kommt es zu einer entsprechenden Zunahme iiber der Nordhemisphéare. In Abwesenheit
primérer dynamischer Effekte muss die differentielle Entwicklung der beiden Hemisphéren im
Wesentlichen der Spezifitat der Ozonchemie an den Polen entsprechen. Als Erklarungsversuch
dieses Umstands soll folgende Hypothese aufgestellt werden, welche im Folgenden weiter
beleuchtet werden soll: Wahrend die Ozonschicht der Antartkis durch die relative Stabilitédt des
Polarwirbels bestimmt wird, werden die Ozonkonzentrationen unter den warmeren
Bedingungen der Arktis vor allem durch den Transport bestimmt. Der vermehrte chemische
Ozonabbau unter dem Einfluss des geoengineerten Aerosols vermindert die Absorption von UV-
Strahlung. Die folgende Temperaturabnahme festigt somit frihzeitig den antarktischen
Polarwirbel, und hemmt somit tendenziell den Transport zum Siidpol. In dessen Folge steht
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mehr injektiertes Sulfat und tiber den Tropen gebildetes Ozon fiir den Transport in Richtung
Norden zur Verfiigung, wir haben es folglich mit einem Wettbewerbseffekt zwischen beiden
Hemisphéren zu tun

Wird die Warmewirkung nun eingeschaltet (Abb. 7.4c), éndert sich das Bild grundsétzlich ins
Gegenteil. Der Ozongehalt Gber der Antarktis ist nun erhoéht, wihrend er iiber der Arktis
abnimmt. Abb. 7.5c zeigt, dass das antarktische Ozon zunimmt obwohl das Aerosolsulfat
ebenfalls um mehr als 20% zunimmt, wodurch eindriicklich der primére Einfluss der Stabilitét
des Polarwirbels auf das Ozon veranschaulicht wird. Unserer obigen Interpretation folgend,
wirde das nach Siiden transportierte Aerosol durch seine Hitzewirkung (siehe unten) den
Polarwirbel so weit abschwéchen, dass durch das relative Wegfallen der Transportbarriere nun
vermehrt tropisches Ozon liber die Antarktis einfliessen kann und dessen lokaler chemischer
Abbau trotz erhohter Aerosolmasse insgesamt durch die Reduzierung der PSC gehemmt wird.
Durch den Wettbewerb zwischen beiden Hemisphdren um das Sulfataerosol und das tropische
Ozon, ist nun sowohl die Aerosolschicht als auch die Ozonsédule tiber der Arktis entsprechend
vermindert.

Geht man nun zusétzlich von veranderten mikrophysikalischen Eigenschaften der polaren
stratosphérischen Wolken aus (Abb. 7.4d und 7.5d), so dndert sich das Bild wiederum
grundlegend. Im Gegensatz zu den beiden vorhergehenden besteht in diesem Fall kein
ausgesprochener Kontrast mehr zwischen den Effekten auf der Siid- und Nordhemisphaére.
Sowohl tiber der Arktis als auch iiber der Antarktis bewirkt das Aerosol, und somit die polaren
Wolken, einen verstarkten Ozonabbau, welcher durch die tendenzielle Stabilisierung beider
Polarwirbel bedingt ist. Gleichzeitig ist die Aerosolmasse durch die Verstarkung des
meridionalen Transports in beiden Hemisphéiren erhoht. Hierbei handelt es sich um einen
kombinierten Effekt. Zum einen fithrt das Anheben der Aerosolschicht iber dem Aquator (siehe
unten) in Analogie zum HEAT-Lauf zu geringeren Verlusten in die Troposphédre und daher zu
einem erhohten meridionalen Transport auch im Falle eines unveranderten Windfelds. Zum
anderen miissen zu einem gewissen Grade ebenfalls dynamische Effekte vorhanden sein,
ansonsten lieBe sich die hemisphérische Asymmetrie des HEAT-Laufs nicht erkldren.

Abbildung 7.6 dient der zonal gemittelten Zusammenfassung der vorhergehenden Resultate.
Aufféllig ist, dass bei Zuschaltung der mikrophysikalischen Effekte der PSC fiir den 2 Mt-Lauf im
Vergleich zu den 4 und 8 Mt-Laufen der Abb. 7.1 in Bezug auf die Anomalie der Ozonschicht
ein qualitativ dhnliches Resultat erzielt wird. Es scheint, dass fir den 2 Mt-Lauf ein gewisser
Schwellenwert unterschritten wurde, unterhalb welchem der Einfluss der Strahlungseigen-
schaften des geoengineerten Aerosols auf die Stabilitdt des Polarwirbels gegeniiber dessen
chemischem Einfluss auf das Ozon dominiert. Abb. 7.6b zeigt dass die alleinige Hitzewirkung
des Aerosols dessen stratosphdrische Gesamtlast zwar erhoht, dessen Wirkung auf den
antarktischen Polarwirbel jedoch eine hemisphérisch ungleiche Verteilung bewirkt. Erst bei
zusatzlicher Stabilisierung des Polarwirbels infolge des zusétzlichen Ozonabbaus durch die
verdanderte Mikrophysik der PSC kommt es zu einer gleichméafBigeren Verteilung. Da der
arktische Polarwirbel nicht im gleichen MaBe stabilisiert wird, ist der zusédtzliche Ozonabbau im
MICRO-Lauf iiber dem Nordpol weniger ausgepragt.

Abbildung 7.7 zeigt die verdnderte Klimatologie der Ozonséule als Funktion der
Spezifikationen der Laufe PSC, HEAT und MICRO im Jahresrhythmus, wédhrend Abbildung 7.8 in
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Analogie die Verdnderung der Aerosolsulfatmasse darstellt. Der Kontrolllauf gibt die
charakteristische
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Abb. 7.6: Zonal gemittelte Anomalie der Ozonsaule relativ zum Kontrolllauf (a), und der vertikal integrierten Aerosolsulfatmasse
relativ zum PSC-Lauf (b), im Jahresdurchschnitt der Jahre 2003-2006. Die Injektionsrate betragt 2 Mt S pro Jahr.
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Abb. 7.7: Zonale Anomalie der Ozonsaule im Jahresverlauf und als Funktion der geographischen Breite bei Emission von 2 Mt S pro
Jahr. Im Uhrzeigersinn, (a) Absolutwerte des Kontrolllaufs (oben links), und Relativwerte (b) des PSC Laufs, (c) des PSC+HEAT Laufs,
und (d) des PSC+HEAT+MICRO Laufs.

intraannuelle Variabilitdt des Ozons und der Aerosolmasse wieder. Uber der Arktis bildet sich
das winterliche Maximum in Folge des beschleunigten meridionalen Transports erst im Mérz
aus. Hierbei handelt es sich nicht nur um einen Trdgheitseffekt. Der arktische Polarwirbel ist im
Allgemeinen nicht stabil genug, damit sich ein Ozonloch ausbildet, jedoch ausreichend, um die
Ausbildung des winterlichen Maximums hinauszuzégern. Uber der Siidhemisphire bildet sich
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das Maximum entsprechend frither und ausgeprégter iiber den mittleren Breiten aus. Sobald
sich der
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Abb. 7.8: Wie Abb. 7.7 jedoch fiir die Aerosolsulfatsaule (mg/m2), in (b) werden Absolutwerte gezeigt, (c) und (b) zeigen Relativwerte
zu (b).

Polarwirbel aufl6st, kann Luft iiber die Antarktis einstromen, die sich mit den dortigen
ozonarmen Luftmassen vermischt. Die geoengineerten Laufe zeigen ein komplexes Bild, das
auch durch die zeitliche Verschiebung der Abldufe im Jahresrhythmus bestimmt wird. In
Abwesenheit der Hitzewirkung (PSC-Lauf), wirkt sich das geoengineerte Aerosol hauptsachlich
(wie oben antizipiert) wahrend der Winterzeit auf das polare Ozon aus. Unserem
Erkldrungsansatz folgend, wird der antarktische Polarwirbel stabilisiert und entsprechend
verzogert erhoht sich die Ozonsdule durch den Konkurrenzeffekt tiber der Arktis. Abb. 7.8b
zeigt durch die Ausbildung eines Maximums der Sulfatmasse wie die Starkung des
antarktischen Polarwirbels den meridionalen Transport zur Siidhemisphére verlangsamt. Wird
die Hitzewirkung eingeschaltet, so nimmt die Sulfatmasse innerhalb des Polarwirbels um mehr
als 20% zu, und zeigt somit eindriicklich dessen Abschwédchung. Der Ozonabbau innerhalb des
Polarwirbels kann allerdings nicht ganzlich unterdriickt werden. Durch den vermehrten
Transport in die Siidhemisphére kommt es iiber den Konkurrenzeffekt zu einer Verstarkung des
arktischen Polarwirbels, und entsprechend zu einer Verzogerung des Aufbaus des winterlichen
Maximums tiber der Norhemisphére. Bei Beriicksichtigung der Verdnderung der
mikrophysikalischen Eigenschaften der polaren stratosphéarischen Wolken durch das
geoengineerte Aerosol kommt es zu einem kombinierten Effekt. Einerseits wird auf der
Nordhemisphére zum Zeitpunkt der maximalen Ausbildung des Polarwirbels vermehrt Ozon
abgebaut, sowie das Ozonloch der Siidhemisphére vertieft. Andererseits bleibt der meridionale
Transport im Vergleich zum PSC-Lauf beschleunigt, sodass die entsprechenden winterlichen
Maxima der Aerosol- und Ozonsdule tiber den mittleren Breiten ausgepréagter sind. Die Bildung
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des Ozonlochs auf der Siidhemisphére wird hinausgezdégert, wahrend sich das Maximum der
Nordhemisphdére verspatet ausbildet.

7.2.3 Vertikale Abhdngigkeiten

Abbildung 7.9a zeigt die vertikale Verteilung des Ozons im zonalen und zeitlichen Mittel fir
die Jahre 2003-2006. Die vertikale Achse ist eine logarithmische Druckskala, gezeigt wird der
Bereich von der polaren Tropopause bis in den mittleren Bereich der Mesosphére. Die
Stratopause liegt bei etwa 1 hPa Druck, der Verlauf der Tropopause wird in Abbildung 7.10a
durch den unteren Rand der geoengineerten Aerosolschicht angezeigt. Die Ozonschicht folgt in
einigem Abstand der Tropopause und befindet sich im unteren und mittleren Drittel der
Stratosphére. Der Ozongehalt wird in Dobson Units pro Gridbox angegeben. Da die vertikale
Ausdehnung der Gridboxen in Metern in der Stratosphére ungefahr konstant ist, sind die
angegebenen Werte ungefdhr proportional dem Gradienten der Ozonsdule. Eine Darstellung in
Dobson Units macht insofern Sinn, als dass sich so die Relevanz der Variation des
Mischungsverhdltnisses fir die gesamte Ozonsdule abschéitzen 1aBt. Eine hohe Variation des
Mischungsverhéltnisses ist nicht unbedingt fiir die Ozonséaule relevant, da z.B in der oberen
Stratosphére zwar das Mischungsverhdltnis des Ozons vergleichsweise hoch, die Dichte der Luft
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Abb. 7.9: Zonale Anomalie des molekularen Ozonmischungsverhéltnisses (in ppm) als Funktion der Héhe bei 2 Mt S pro Jahrim
Mittel der Jahre 2003-2006. In (a) werden die Referenzwerte des Kontrollaufs gezeigt (oben links). Um die Relevanz der Anomalie
der Mischungsverhaltnisse besser abschatzen zu kénnen, werden die Referenzwerte in DU angegeben (siehe Text). Auf diese Weise
wird die tatsachliche vertikale Verteilung der Ozonschicht gezeigt. Es folgen die Differenzen der Mischungsverhéltnisse zum
Referenzlauf im Uhrzeigersinn fiir (b) den PSC Lauf, (c) den PSC+HEAT Lauf, und (d) den PSC+HEAT+MICRO Lauf. Man beachte die
logarithmische Druckachse in der Vertikalen.
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Abb. 7.10: Zonale Anomalie des Aerosolsulfatgehalts (ng/m3) als Funktion der Hohe bei 2 Mt S pro Jahr im Mittel der Jahre

2003-2006. Zum Kontrolllauf und dem PSC-Lauf werden absolute Werte angegeben. Man beachte den Unterschied in der Skala. Zu
den PSC+HEAT und PSC+HEAT+MICRO Laufen werden die Differenzen zum PSC-Lauf abgebildet. Siehe auch Abb. 7.9.

jedoch sehr gering ist. Die Wahl des Mischungsverhdltnisses zur Darstellung der Variation des
Ozons dient dem besseren Verstdndnis der chemischen Abldufe.

Abbildung 7.9b zeigt die Variation des Mischungsverhéltnisses des Ozons fiir den 2 Mt S Lauf
ohne Erwdrmung des Aerosols (PSC) als Differenz zum Kontrolllauf. Der Bereich der héchsten
Zunahme des Mischungsverhéltnisses iiber dem Aquator liegt bei etwa 15 hPa, dies enspricht
ungefdhr einer Hohe von 28 km , d.h. etwa drei Kilometer oberhalb der Injektionshohe des SO,
welcher sich bei ungefahr 25 hPa befindet. Der Mittelpunkt der Ozonschicht befindet sich bei
etwa 20 hPa Druck (ca. 26.5 km), so dass der Injektionspunkt sich unmittelbar in der
Ozonschicht befindet. Abbildungen 7.11b und 7.12b zeigen die jeweilige Variation des
Mischungsverhaltnisses von NOx und ClO (dargestellt als Summe von ClO und Cl;0z, letzteres ist
jedoch auBerhalb der Polargebiete irrelevant, siehe Kap. 4). Der Streifen der Zunahme des
Mischungsverhiltnisses des Ozons {iber dem Aquator und den mittleren Breiten deckt sich
exakt mit jenem der Abnahme von NO.. Folglich ist die Zunahme des Ozons durch die
Unterdriickung des NOx-Zyklus bedingt. Das geoengineerte Aerosol fungiert als Senke von NOx,
welches sowohl heterogen tiber das sich in der Gasphase bildende N.Os in die Aerosolphase
aufgenommen wird, als auch direkt als HNO; in die Fliissigphase diffundiert. Der ClO,-Zyklus
scheint im Bereich der Aerosolschicht (Abb. 7.10b) beschleunigt zu sein. ClOx wird der
Atmosphére durch das Aerosol zwar in Form von HCI entzogen, gleichzeitig beschleunigt die
geringere Menge NOy jedoch den ClO.-Zyklus, wobei die
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Durchschnitt der Jahre 2003-2006 im Vergleich zum Kontrollauf. Siehe auch Abb. 7.9.

Reservoirspezies CIONO, durch das Aerosol heterogen aktiviert wird (Abbildung 7.13b) und den
ClO«Zyklus noch zusétzlich antreibt. Insgesamt ist die Beschleunigung des ClOx-Zyklus
gegeniiber der Hemmung des NOx-Zyklus jedoch nur sekundér, wodurch in der Summe mehr
Ozon abgebaut wird.

Dieses Resultat deckt sich weitestgehend mit den Ergebnissen der Geoengineeringstudien von
Tilmes et al. (2009) und Aquila et al. (2014), wonach die Ozonchemie au3erhalb der
Polargebiete nicht durch den ClOyx-Zyklus dominiert wird. Unterhalb des Bereiches der
Zunahme des Ozonmischungsverhiltnisses befindet sich am Aquator ein Bereich der
begrenzten Abnahme des Ozons. Dieser befindet sich im unteren Hohenbereich der
Ozonschicht und fallt daher weniger ins Gewicht. Der HO,-Zyklus ist insbesondere im unteren
Bereich der Stratosphére relevant, da hier der Feuchtegehalt der Luft hoher ist. Das
geoengineerte Aerosol bindet zwar Wasserdampf aus der Atmosphére, wodurch der HO,-Zyklus
in Analogie zu den NOy und ClO,-Zyklen gehemmt wird, gleichzeitig beschleunigt die geringere
Menge NOy jedoch den HO«Zyklus. Letzteres fithrt zu einer Nettobeschleunigung des HO,-
Zyklus, wahrend dieser wiederum in der unteren Stratosphére gegeniiber dem gehemmten
NO,-Zyklus dominiert, und zu einer Nettoabnahme der Ozonkonzentration fiihrt (siehe auch
Tilmes et al., 2009).

Die Variation der Temperatur ist beim PSC-Lauf am Aquator und {iber den gemiBigten Breiten
verhiltnismiBig gering (Abbildung 7.14b). Anders sieht das Bild an den Polen aus. Uber der
Antarktis ist im Bereich der Ozonschicht die Temperatur im Jahresmittel um mehr als 1K
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Abb. 7.12: Zonale Anomalie des Mischungsverhéltnisses des CI0+Cl202 (in ppb) als Funktion der Héhe bei 2 Mt S pro Jahr

im Durchschnitt der Jahre 2003-2006 im Vergleich zum Kontrolllauf. Cl202 ist nur im Bereich der Pole augenscheinlich, und
erscheint in den Graphiken als augenférmiges Gebilde bei etwa 30 hPa Druck auf ca. 75° Breite. Siehe auch Abb. 7.9.

reduziert. Dies steht in Verbindung mit einem erhéhten Ozonabbau durch die intensivierten
ClOy- und ClL;02-Zyklen: Im Bereich der geoengineerten Aerosolschicht wird vermehrt CIO aus
der Reservoirspezies freigesetzt. Der NO,-Zyklus scheint nicht relevant beeintrachtigt zu sein.
Die verringerte Temperatur fiihrt zu einer Stabilisierung des Polarwirbels, was den Abbaueffekt
iiber die Isolierung der Luftmassen und die vermehrte Bildung von polaren Wolken weiter
verstarkt (positive Riickkoppelungen). Die hemisphérische Dissymmetrie der Aerosolverteilung
(Abb. 7.8b) stiitzt unseren Ansatz, wonach der stabilisierte antarktische Polarwirbel durch einen
Konkurrenzeffekt zu einem vermehrten meridionalen Transport tiber die Nordhalbkugel fiihrt,
und so zur entgegengesetzten Reaktion der arktischen und antarktischen Ozonschicht fihrt.
Durch den vermehrten meridionalen Transport iiber der Nordhalbkugel gelangt nun mehr
ozonreiche Luft in die Arktis, welche fiir eine Erh6hung der lokalen Temperatur sorgt.

Die Abbildungen 7.9¢-7.14c zeigen die zusdtzlichen Auswirkungen auf die Ozonchemie und die
Zirkulation, welche durch die Hitzewirkung des Aerosols entstehen. Die differentielle
Aerosolverteilung zeigt deutlich, dass die Hitzewirkung den vertikalen Transport iber dem
Aquator verstiarkt. Durch diesen Prozess verlagert sich die Aerosolschicht deutlich nach oben,
wiéhrend feuchtere Luft aus der Troposphére vermehrt in die Stratosphére eindringen kann.
Zum anderen ist durch die verringerten Verluste in die Troposphére der meridionale Transport
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Durchschnitt der Jahre 2003-2006 im Vergleich zum Kontrolllauf. Siehe auch Abb. 7.9.

betrachtlicher, sowie durch die Abschwédchung des antarktischen Polarwirbels beschleunigt
(siehe oben). Uber dem Aquator wird sowohl der Bereich des aufgrund des NO,-Zyklus
verringerten Ozonabbaus, als auch derjenige des aufgrund des HOx-Zyklus beschleunigten
Abbaus weiter vertieft. Sowohl das Mischungsverhéltnis des NOy als auch das des CIONO, ist
verringert, wahrend es oberhalb der Ozonschicht zu einem ausgedehnten Bereich erhdhter
NOx-Konzentration kommt. Diese Vorgidnge stehen im Zusammenhang mit der Intensivierung
des vertikalen Transports. In der Aerosolphase gebundenes NOx wird in die mittlere
Stratosphére transportiert, wo es aufgrund der h6heren Temperaturen aus der Fliissigphase
verdampft. Die vergleichsweise feuchte Luft, welche aus der Troposphére angesaugt wird, treibt
den HO,-Zyklus an. Die durch den HO.Zyklus induzierte Verdnderung des
Mischungsverhaltnisses ist relativ hoch, so dass diese in der Summe die Variation der Ozonsaule
dominiert (vergl. Abb. 7.6a ).

Uber den Polargebieten generiert die Hitzewirkung des Aerosols eine Situation, welche der des
PSC-Laufs groB3tenteils entgegengesetzt ist. Das vermehrt meridional transportierte Aerosol
bewirkt nun eine Abschwéchung des antarktischen Polarwirbels, in dessen Folge die
stratosphérische Ozonsdule hoher wird. Abbildung 7.10c zeigt, wie in Folge des
abgeschwachten Polarwirbels vermehrt Aerosol iiber die Antarktis einstromen kann. Die
Abbildung 7.12c zeigt, dass infolge hoherer Temperaturen der Abbau des Ozons durch den
Cl202-Zyklus verringert wird (augenformiges Gebilde auf etwa 30 hPa). Gleichzeitig ist der ClOx-
Zyklus durch das geoengineerte Aerosol immer noch beschleunigt. Dies fiihrt unterhalb des
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von Cl,O, domierten Bereichs am unteren Rande der Ozonschicht zu einem Bereich des
vermehrten Ozonabbaus.
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Abb. 7.14:  Zonale Anomalie der Temperatur (K) als Funktion der Hohe bei 2 Mt S pro Jahr im Durchschnitt der Jahre 2003-2006
im Vergleich zum Kontrolllauf. Siehe auch Abb. 7.9.

Infolge des Konkurrenzeffektes ist der Transport von Aerosol und ozonreicher Luft hin zur
Nordhemisphére entsprechend deutlich verringert. Folglich sinkt die Temperatur iiber der
Arktis ab, der Polarwirbel wird stabilisiert und Ozon weiter durch den ClO,- und insbesondere
den Cl,0,-Zyklus abgebaut.

Der Einfluss der Verdnderung der mikrophysikalischen Eigenschaften der polaren
stratosphdrischen Wolken auf das Ozon und die Ozonchemie der Tropen und mittleren Breiten
ist gering (Abbildungen 7.9-7.14d). Uber den mittleren Breiten ist die Abbaurate des Ozons
weiterhin durch die Dominanz des gehemmten NO,-Zyklus vermindert, widhrend im Bereich
der Tropen der HOxZyklus soweit beschleunigt ist, dass in diesem Bereich die Ozonsédule
insgesamt etwas niedriger ist. Das Bild in den Polargebieten gleicht einer Mischung der
Szenarien PSC und PSC HEAT. Der meridionale Transport ist nun gegeniiber dem PSC-Lauf in
beide Hemisphéiren erhoht. Wahrend die Warmewirkung der Aerosole immer noch den
Transport ozonreicher Luft iiber die Antarktis begiinstigt, wird der antarktische Polarwirbel im
sidhemisphdrischen Winter durch vermehrten Ozonabbau im Bereich der PSC soweit
stabilisiert, dass der Warmeeffekt mehr als umgekehrt wird (siehe auch oben). Entsprechend
sind der CIO,- und der Cl,0,-Zyklus insgesamt beschleunigt, wahrend in der unteren
antarktischen Stratosphédre die Temperatur insgesamt im Jahresdurchschnitt verringert, und in
der mittleren und oberen Stratosphére erhoht ist. Uber der Arktis ist das Bild ebenfalls
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gemischt. Einerseits erhoht die Warmewirkung des Aerosols den meridionalen Transport.
Andererseits wird auch auf der Nordhalbkugel der Ozonabbau durch die verdnderten
Eigenschaften der PSC tiber den ClO,- und den Cl,O.-Zyklus erhoht, und durch den stabilisierten
Polarwirbel in positiver Riickkoppelung noch einmal verstirkt. Uber der Arktis dominiert
jedoch tendenziell der Effekt des verstdrkten meridionalen Transports ozonreicher Luft, so dass
die Ozonschicht insgesamt im Jahresdurchschnitt nahezu unverdndert bleibt
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8 Auswirkungen des SRMs auf die Dynamik der Stratosphare

Stratosphérische Sulfataerosole sind keine passiven Spurenstoffe sondern treten mit kurz- und
langwelliger Strahlung in Wechselwirkung. Die stratosphérische Sulfatschicht reduziert die
Erwarmung der Erdoberfldche durch die Reflektion kurzwelliger Strahlung. Gleichzeitig wird
Strahlung im nahen Infrarot und von langeren Wellenldngen absorbiert, was eine Erwarmung
der Stratosphére zur Folge hat (Lacis et al., 1996). In diesem Forschungsvorhaben wurde eine
vertikal hoch auflésendes Modell verwendet, da wesentliche dynamische Vorgédnge in der
Stratosphére nur so erfasst werden kénnen. In vorhergehenden Studien wurden vorwiegend
deutlich geringere vertikale Auflosungen verwendet (e.g. Heckendorn et al., 2009; Tilmes et al,
2009; Niemeier et al, 2011), wodurch grundsiétzliche dynamische Vorgéange der tropischen
Stratosphare, z.B. die quasi-zweijdhrigen Oszillation (quasi-biennal Oszillation, QBO), des
zonalen Windes nicht simuliert werden konnten. Im Folgenden wird dargestellt welchen
Einfluss die Sulfatemissionen auf die Dynamik und damit riickkoppelnd auch auf den Transport
der Spurenstoffe haben. Da das verwendete Modell keine Gasphasenchemie enthalt, der
Rechenzeitaufwand wére zu hoch gewesen, wurden Riickkopplungen oder Verstarkungen
dynamischer Einfliisse wie die winterliche Erwdrmung durch absorbierendes Ozon oder
Auswirkungen der polaren Stratosphédrenwolken nicht simuliert.

Die dazu durchgefiihrte Sensitivitdtsstudie umfasst drei Simulationen tiber jeweils 30 Jahre:

o Kontrolllauf: ECHAMS5-HAM Simulation mit Sulfathintergrundkonzentrationen aus
natiirlichen Quellen als einzige Emissionen,

e MT4: Schwefelemissionen von 4 Mt S/]Jahr, kontinuierlich in eine Gitterbox in 60 hPa
Hohe (ca. 19 km) am Aquator emittiert und

e MT8: wie MT4 jedoch mit Emissionen von 8 Mt S/Jahr.

Abbildung 8.1a zeigt in der tropischen Stratosphére eine gut ausgebildete QBO (siehe auch
Kapitel 4). Stratosphérische Schwefelemissionen fithren zu einer Verdanderung der Schwingung
der QBO. Mit zunehmender Emissionsstarke verlangsamt sich die vertikale Propagation der
QBO-Jets, bis diese schliefllich stagnieren (Abbildung 8.1b) bis hin zu einer gleichbleibenden
Westphase bei Emissionen von 8 Mt S/Jahr. Diese Ergebnisse sind vergleichbar zu Aquila et al.
(2014). Im Folgenden werden die Auswirkungen der gednderten QBO-Phase erldutert. Die
Anderungen der Dynamik in den Tropen (Kap. 8.1) und mittleren bis hohen Breiten (Kap 8.2)
werden getrennt betrachtet. Weiter werden dynamische Anderungen in den mittleren und
hohen Breiten als mdgliche Folge dieser abnehmenden Frequenz betrachtet. In Kapitel 8.3
werden Auswirkungen der gednderten Dynamik auf den Transport der Sulfataerosole
beschrieben.

8.1 Auswirkung des SRMs auf die dynamischen Prozesse in den Tropen

Durch Wechselwirkung der Sulfatschicht mit Strahlung im nahen Infrarot und mit ldngeren
Wellenldngen bewirken zunehmende Schwefelkonzentrationen eine zunehmende Erwdrmung
der unteren Stratosphdre (Abbildung 8.2). Diese lokale Temperaturerh6hung fiihrt zu einem
zusatzlichen Auftrieb und damit zu einer leichten Verldngerung der Lebenszeit des Sulfates.
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Vergleiche zweier Simulationen mit und ohne Erwdrmung durch langwellige Strahlung zeigen
eine Zunahme der Sulfatkonzentration von 20% im oberen Teil der Sulfatschicht. Die
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Abb. 8.1: Quasi biennale Oszillation bei verschiedenen Emissionsstérken: Zonal gemittelter zonalwind am Aquator ohne SRM

(oben), mit Emissionen von 4 Mt S/Jahr (Mitte) und 8 Mt S/Jahr (unten). Mit zunehmender Emissionsstérke verlangert
sich die Westphase in der Hohe von 50 hPa, bis hin zu einer konstanten Westphase. Blau abgebildet sind dstliche
Winde und rot westliche Winde.

aufwartsgerichtete residuale Vertikalgeschwindigkeit ist in der d4quatornahen Stratosphdre um
5% bis 10% erhoht, wie Niemeier et al. (2011) mit einer Modellversion ermittelt haben, welche
die QBO nicht aufgeldst hat. Gleichzeitig verstarkt sich die meridional Zirkulation als Teil der
Brewer Dobson Zirkulation durch diesen verstarkten Auftrieb.

Diese aufwértsgerichtete Vertikalbewegung bewirkt eine Verlangsamung der QBO
Abwiértsbewegung. Dadurch verldngern sich die Westwindphasen in der unteren Stratosphére
(Abbildung 8.1b und 8.1c). Bei 4 Mt S/Jahr verldngert sich die Periode der Schwingung auf 32
Monate bis hin zu 60 Monaten. Bei Emissionen von 8 Mt S/Jahr bildet sich zwischen 50 hPa und
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25 hPa Hohe ein permanenter Westwind und dariiberliegend eine Ostwindregion aus. Die
Frequenz
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Abb. 8.2: Zonales Jahresmittel der Temperaturanomalie [K] fiir MT4 (links) und MT8 (rechts) als Differenz zum Kontrolllauf.

der Schwingung und die vertikale Erstreckung des Westwindbereiches sind abhingig vom
Modell und der gewdhlten Emissionshohe der Aerosole. Z.B. liegt in Aquila et al (2014) die
Westwindregion zwischen 50 hPa und 20 hPa, wenn die Aerosole zwischen 16 km und 22 km
Hohe emittiert werden und reicht bis 10 hPa, wenn sie zwischen 22 km und 25 km Hoéhe
emittiert werden. Die vertikale Erstreckung des Westwindbereiches hat Auswirkungen auf die
Stromungsverhadltnisse der Stratosphére (siehe Abschnitt 8.3).

Ein kurze Beschreibung der physikalischen Vorgange, die zur Abschwédchung der QBO fiihren,
gibt Aquila et al. (2014). Die tropische, stratospharische Dynamik wird bestimmt durch eine
allgemeine Aufwéartsbewegung, sichtbar besonders beim Wasserdampf als sogennanter "tape
recorder” Effekt (Mote et al, 1996). Die QBO ist aber eine wellengetriebene Abwaértsbewegung.
Durch die verstédrkte Vertikalbewegung in der unteren Stratosphdare, ausgel6st durch die
heizenden Sulfataerosole, wird der "Widerstand" gegen die abwarts gerichtete Ausbreitung des
Ostwindes so stark, dass die Abschwachung des Westwindes auf ca. 50 hPa darunter nur
langsam vonstatten geht. Dieses verldngert die Periode der QBO und der Westwind bleibt
langer bestehen. In MT8 stellt sich hingegen ein Gleichgewicht zwischen wellengetriebener
Abwaértsbewegung und advektiver Aufwértsbewegung ein, wodurch die QBO in einer Phase
verharrt. Anschaulich kann man sich die allgemeine Aufwartsbewegung der Stratosphére als
eine hochfahrende Rolltreppe vorstellen, auf der eine abwérts rennende Person die
stratosphérischen Wellen darstellt, welche die QBO antreiben. Beschleunigt sich die
Aufwartsbewegung der Rolltreppe, durch verstdrkte Vertikalgeschwindigkeit als Folge der
heizenden Sulfataerosole, kommt die mit gleicher Geschwindigkeit abwértslaufende Person
nicht mehr dagegen an.

8.2 Dynamische Prozesse in den mittleren und hohen Breiten

Im vorhergehenden Abschnitt wurde gezeigt, dass die stratosphdrische Sulfatschicht die
Dynamik in den Tropen beeinflusst und zu starken Verdnderungen der QBO fiihrt. Nun stellt
sich die Frage, wieweit dieses auch Auswirkungen auf die dynamischen Vorgange auB3erhalb
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der Tropen hat. Beobachtungen nach Vulkaneruptionen zeigen eine Verstiarkung des
winterlichen Polarwirbels auf der Nordhalbkugel (Graf et al., 2007) durch die warmenden
Sulfataerosole. Um die zusétzlichen Auswirkungen der verdnderten QBO auf dynamische
Prozesse wie Wind- und Temperaturfelder zu finden, wird versucht, den Einfluss der QBO von
dem der Erwdrmung der Stratosphére durch die Sulfatschicht zu unterscheiden, denn beide
beeinflussen sich gegenseitig. Anders als in MTS8, treten in MT4 in 50 hPa H6he sowohl eine
Ost- als auch eine Westphase auf. Nimmt man an, dass die aerosolbedingte Erwdrmung in
beiden Phasen gleich ist, lassen sich durch Vergleich der beiden Phasen Riickschliisse auf deren
unterschiedliche dynamische Effekte ziehen, um so die Unterscheidung zwischen rein
dynamischen Auswirkungen und denen der erwédrmten Stratosphére zu ermdoglichen.

Calvo et al. (2007) beschreibt ausfiihrlich das Verhalten der QBO in MAECHAMSb5 und liefert
damit eine Beschreibung des Zustandes der Atmosphére in den verschiedenen Phasen der QBO
ohne Storung durch eine heizende stratosphérische Sulfatschicht. Die Studie zeigt signifikante
Unterschiede zwischen der QBO Ost- und Westphase im Mittel der Monate Dezember bis Januar
in den nordlichen hoéheren Breiten und damit einen Holton-Tan Effekt. In unseren
Simulationen MT4 und MT8 nimmt die Haufigkeit der QBO-Westphase in der unteren
Stratosphére zu. Daher ist es naheliegend, nach einem Holton-Tan Effekt (siehe Abschnitt 5.3) in
den Ergebnissen zu suchen. Zunachst muss dazu geklart werden, wie weit sich ein Holton-Tan
Effekt in ECHAM5-HAM ermitteln lasst. Calvo et al (2007) definieren die Phasen im zonalen
Mittel am Aquator als West, wenn in 30 hPa Hohe der mittlere zonale Wind (u) hoher als 10
my/s ist, bzw als Ost, wenn u <-10m/s. Dieses Kriterium wird leicht abgewandelt auf den
Kontrollauf angewandt, allerdings wird fiir jeden Monat einzeln das Kriterium angewandt und
die West- bzw Ostphasen erfasst. Die Auswahlhéhe wurde auf 20 hPa gelegt, da bei 30 hPa in
unseren Simulationen die Phase nicht eindeutig ist (siehe Abbildung 8.1b).

In unserem Kontrolllauf ergibt sich eine Zunahme des mittleren zonalen Windes am Nordpol
in den Monaten Dezember und Januar in der QBO-Westphase (Abb. 8.3). Signifikant ist das
Ergebnis im Dezember in der H6he um 1 hPa wenn West- gegen Ostphasen verglichen werden.
Alle schraffierten Regionen sind nicht signifikant. Getestet wurde mit einem t-Test auf 95%
Standardabweichung. Diese Region verstdarkten Westwindes wandert im Januar weiter nach
unten, bleibt jedoch tendenziell in zu groB3er Hohe. Damit wird im Kontrolllauf ein Holton-Tan
Effekt simuliert, wobei die Betrachtung durch die kleine Zahl von jeweils ca. 10 Mitgliedern der
jeweiligen Phase eingeschrankt ist.

Die wesentliche Verdnderung im dquatorialen Zonalwind ist eine Verlangerung der
Westwindphasen zwischen 25 hPa und 50 hPa in MT4, quasi die Ausbildung von
Westwindnasen, die in einen bleibenden Westwindjet in MT8 tibergehen. Oberhalb von 25 hPa
dominieren Ostwinde. Das Kriterium zur Trennung der Ost- und Westphase nach Calvo et al.
(2007) erfasst die Anderung der QBO durch die stratosphirische Sulfatschicht nur
unzureichend. Zur Unterscheidung der Phasen wird ein Kriterium gewdéhlt, das besonders die
Nasen der Westwindphase in 50 hPa erfasst.:

e Phase 1: Westwind in 50 hPa (Zonalwind (u) > 5 m/s) und Ostwind in 15 hPa (u < 5 m/s).
e Phase 2: Ostwind in 50 hPa (u < 0 m/s) und Westwind in 15 hPa (u > 5 m/s).
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Mit diesem Kriterium werden die Perioden der nicht ganz abwérts wandernden QBO zwischen
2015 und 2022 aus der Analyse herausgenommen (Abb. 8.1b).
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Abb. 8.3: Zonales Mittel des Zonalwindes [m/s] des Kontrolllaufes als Differenz zwischen Westwind- und Ostwindphasen der

QBO im Dezember (links) und Januar (rechts). Schattiert gekennzeichnet sind Bereiche welche nicht signifikant
sind. Getestet wurde mit einem t-Test auf 95% Standardabweichung.

Vergleichen wir jetzt Phase 1 gegen Phase 2, so ergibt sich im Kontrolllauf folgendes Bild:
Abnehmende Stdrke des zonal gemittelten Westwindes in der oberen Stratosphére nordlich von
50° N im frithen Winter (Abbildung 8.4, links). Ein dhnliches Ergebnis ergibt die Simulation
MT4, allerdings ist das Signal schwéacher und weniger konsistent ausgebildet und zwischen 10
und 100 hPa kommt es zu einer leichten, nicht signifikanten Verstarkung des Westwindes. Fir
unsere Analyse bedeutet dies, dass in diesen Simulationen der Bereich der tropischen
Westwindphase zwischen 50 und 20 hPa anscheinend weniger entscheidend fiir die
dynamischen Auswirkungen der gednderten QBO in den hoheren Breiten ist. Vielmehr ist der
dariiber liegende Bereich hédufigeren (MT4) bzw. permanenten (MT8) Ostwindes (Abb. 8.1)
wesentlich. Fiir genauere Aussagen sind jedoch weitere Analysen notwendig. Damit fiihrt die
gednderte QBO in dieser Studie zu einer Abschwachung des winterlichen arktischen
Polarwirbels in Phase 1. Anstey und Shepherd (2014) betonen in ihrem Review, dass der enge
Zusammenhang zwischen QBO und Polarwirbel im Detail weiterhin nicht ausreichend
verstanden wird. Besonders der Hohenbereich der QBO, der den grofiten Einfluss auf den
Polarwirbel hat, ist noch unsicher. Daher ist es nicht vollig tiberraschend, dass die hier
gezeigten Ergebnisse beziiglich des vertikalen Einflussbereiches der Holton-Tan Theorie
widersprechen.

Das hier gezeigte Ergebnis ist dabei vom Modell, der vertikalen Erstreckung der erwarmten
Schicht in der Stratosphare und der Emissionshéhe abhéngig. Eine hohere Emissionshéhe hat
eine Erwarmung in groflerer Hohe zur Folge, was den Bereich des Westwindes erweitern wird.
In Aquila et al. (2014) erstreckt sich der Westwindbereich von 50 hPa bis auf 10 hPa Hohe, die
Emissionen liegen in 22 km bis 25 km Hohe. In dieser Studie liegt die Emissionshohe in ca. 19
km und der Westwindbereich erstreckt sich nur bis auf eine Hohe von 20 hPa. Auch die in
Kapitel 7 beschriebenen Ergebnisse enthalten eine QBO (ohne Abbildung). Mit Emissionen in 25
km Hohe (30 hPa) ist eine Anderung der QBO bereits bei Emissionen von 2 Mt S pro Jahr zu
sehen, bei Emissionen von 4 Mt S bildet sich eine konstante Westphase zwischen 50 hPa und 30
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hPa aus. In den Ergebnissen der Simulation mit Emissionen von 8 Mt S pro Jahr steigt die

vertikale Erstreckung des Westwindbereiches mit der Zeit an, von anfdnglich 50 hPa bis 15 hPa
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Abb. 8.4: Differenz des zonal gemittelten zonalen Windes zwischen Phase 1 und Phase 2 des Kontrolllaufes (links) und MT4
(rechts) der Monate Dezember (oben) Januar (Mitte) und Februar (unten).

bis 5 hPa nach 8 Modelljahren. Da diese Zeitreihe fir eine Untersuchung der Auswirkungen
der QBO zu kurz ist, wurden die Ergebnisse in diesem Kapitel nicht herangezogen.

Ziel dieser Betrachtungsweise mit einer Trennung der Ost- und Westphasen in MT4 war die
Unterscheidung zwischen rein dynamischen Auswirkungen und der Auswirkung der
erwdarmten Sulfatschicht. Von letzterer ist die verstdrkende Auswirkung auf die Polarwirbel
bekannt. In der Summe kommt es so zu einer leichten Verstarkung des Polarwirbels, welche
aber durch den Einfluss der QBO abgeschwécht wird.

8.3 Auswirkungen auf den Spurenstofftransport

In den verschieden Phasen der QBO unterscheiden sich die Strémungsverhéltnisse in den
Tropen (Trepte und Hitchman, 1992). Abbildung 1 in Punge et al (2009) zeigt die Unterschiede
schematisch: Polwérts gerichtete Strémung zwischen 15 hPa und 10 hPa in der Ostphase und
dquatorwarts gerichtete Stromung in der Westphase. Die Vertikalbewegung ist stérker in der
Westphase, wodurch Spurenstoffe dort starker vertikal verteilt werden.

Abbildung 8.5 und 8.6 zeigen jeweils die Sulfatkonzentration in den zwei QBO Phasen. In
Abbildung 8.5 wurden sie als zonales Mittel gegen die Hohe aufgetragen, oben, Phase 1 (links)
und Phase 2 (rechts), sowie darunter als Differenzen der Konzentration: als absolute Differenz
(Phase 1 - Phase 2) (links) und relative Differenz (Phase 1 - Phase 2) [ Phase 2 in % (rechts). Die
Unterschiede der Verteilung zwischen den Phasen werden in den Differenzen wesentlich
deutlicher. Am Aquator nimmt die Konzentration in der zentralen Sulfatschicht in Phase 1
gegeniiber Phase 2 um ca 10% ab, am oberen und unteren Rand nimmt die Konzentration
durch die stérkere vertikale Ausbreitung in der Westphase zu. Hier iberlagert sich der Einfluss
der QBO mit der verstédrkten Vertikalbewegung durch die Erwdrmung. Der verstérkte vertikale
Transport am Unterrand der Sulfatschicht in der Westphase verstarkt auch den
Abwirtstransport des Sulfates Richtung Troposphire am Aquator. Dieses diirfte zu einer
verstarkten Sedimentation fiithren.

Die Zunahme der Konzentration betrdgt am oberen Rand der Sulfatschicht bis zu 100%. Von
dort werden die Sulfate in Phase 1 verstdrkt weiter aufwarts und polwdrts transportiert. Diese
Anderung der Dynamik fiihrt zu Zunahmen der Konzentration zwischen 10 hPa und 3 hPa um
mehr als 50%. Oberhalb von 3 hPa verdampfen die Aerosole und werden in die Gasphase
uberfihrt.

Die in Abbildung 8.5 (unten) tiberlagerten Isolinien sind Stromlinien der Stromfunktion. Sie
stellen die Anomalie zwischen den Phasen dar und beschreiben die sekundére Zirkulation, da
die Differenzenbildung die Hauptstrémung (Brewer Dobson Zirkulation) herausfiltert. Diese
Sekundarzirkulation bildet sich um die zonalen Jets der QBO. Der Spurenstofftransport folgt
den Stromlinien, bei positiven im Uhrzeigersinn und bei negativen dem Uhrzeigersinn
entgegengesetzt. Die Stromlinien spiegeln die bei Punge et al (2009) beschriebenen
Transportrichtungen wieder.

In der unteren Stratosphére (100 hPa bis 20 hPa) zeigt sich eine Verschiebung des
hemisphérischen Transportes zwischen den Phasen (Abb. 8.5, links unten): In Phase 1 starkerer
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Transport zum Stidpol und in Phase 2 starkerer Transport zum Nordpol mit jeweils um bis zu
20% erhohten Konzentrationen. Erkennbar sind diese Unterschiede auch im
Hovmollerdiagramm in
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Abb. 8.5: 4Mt: Vertikalverteilung des zonalen Mittels der Konzentration (oben) in Phase 1 (links) und Phase 2 (rechts) und unten
deren Differenzen als absolute Differenz [ppb] (links) und relative Differenz [%] (rechts). Zusétzlich ist die Anomalie
der Stromlinien zwischen Phase 1 und Phase 2 (unten, links) abgebildet.

Abbildung 8.6 (oben). Hier wurden in MT4 die zonalen Mittel des monatlichen Sulfatburdens,
die vertikal integrierte Konzentration pro Quadratmeter, mit dem globalen Jahresmittel von
MT4 normiert und fiir ein Jahr aufgetragen. Im Vergleich zwischen Phase 1 und 2 ist die
Konzentration in Phase 2 am Nordpol von April bis Juni um 30% hoher als im globalen Mittel,
in Phase 1 nur von April bis Mai um 25%. Auch am Aquator ist die Konzentration in Phase 2
etwas hoher. Punge et al (2009) zeigen eine Abhdngigkeit des horizontalen Transportes von der
QBO Phase mit starkerem polgerichteten Transport in der Westphase auf der
Sommerhalbkugel, jedoch keine phasenabhéngige Verschiebung des Transportes hin zu einer
Hemisphdre. Die Stromlinien geben ebenfalls keine eindeutige Erklarung. Sie zeigen allerdings
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eine weitere Zirkulation bei 5 hPa in den hoéheren nordlichen Breiten. Gleichzeitig ist die
Strémungsrichtung am Nordpol aufwarts (bei ~50 hPa), am Siidpol aber abwaérts gerichtet.
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Abb. 8.6: Hovmaéllerdiagramm des normierten Sulfatburdens [%].

Oben: Composites der Phase 1 (links) und Phase 2 (rechts) der Simulation 4Mt.

Unten: Sulfatburden ohne Composites fiir Mt4 (links) und Mt8 (rechts). Die zonalen Mittel des monatlichen
Sulfatburdens, vertikal integrierte Konzentration, wurden mit dem globalen Jahresmittel gewichtet und fiir ein Jahr
aufgetragen. Die Abbildung zeigt damit die Abweichung vom globalen Mittel.

In Abbildung 8.6 unten sind die normierten Konzentrationsverteilungen der Simulationen MT4
und MT8 ohne Aufteilung in Phasen dargestellt. Beide Verteilungen wurden mit dem
jeweiligen globalen Mittel normiert. In MT8 ist Phase 1, Westphase in 50 hPa, der gleich
bleibende Zustand. In Phase 1 verringert sich der Transport zum Nordpol. Entsprechend
verringert sich der Transport in MT8 weiter.

Die hier beschriebene interhemisphérische Transportverschiebung steht nicht im
Zusammenhang mit den in Kapitel 7 beschriebenen Prozessen. In Kapitel 7 werden die
verschiedenen hemisphérischen Transporte vorwiegend durch Temperaturdnderungen als
Folge der Absorption von Strahlung durch die Spurenstoffe hervorgerufen. Hier wird der
Transport zwischen zwei Phasen der QBO einer Simulation verglichen, um den Einfluss der QBO
von dem der Erwdrmung zu trennen. Ein Zusammenhang lasst sich jedoch nicht ausschlieBen.
In den in Kapitel 7 beschriebenen Ergebnissenwurde ebenfalls eine QBO simuliert. Die
Anderungen des Transportes durch die Erwidrmung der Stratosphére weisen
Ubereinstimmungen mit den hier beschriebenen Anderungen auf. In Abbildung 7.2 ist der
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Einfluss der QBO in der Simulation mit Emissionen von 8 Mt S/Jahr im mit der Zeit
abnehmenden Sulfattransport zu den Polen zu vermuten. In den 10 Simulationsjahren nimmt
die vertikale Erstreckung des Westwindbereiches stetig zu. Wie Baldwin et al (2001) ausfiihren,
verstarkt sich in der QBO-Westphase die Barriere des horizontalen Transportes. Da in der
Simulation die Erstreckung der Westphase stetig zunimmt, kénnte der abnehmende
Sulfattransport zu den Polen damit im Zusammenhang stehen. Fiir genauere Aussagen miissten
die Stromungsprozesse genauer untersucht werden.

Die in diesem Kapitel beschriebenen Ergebnisse zeigen den EinfluB3 der QBO auf den Transport
des Sulfataerosols von den Tropen in Richtung Pol. Die fiir ECHAM5-HAM gewéhlte
Emissionshohe des Schwefels von 60 hPa fithrt zur Verldngerung der QBO Westphasen
zwischen 50 hPa und 30 hPa, bzw. zu einer dauerhaften Westphase. Diese Anderung der QBO
Phasen fiihrt zu einem verminderten Transport des Sulfates in die Nordhemisphdre, bei
gleichzeitig verstarktem Transport in die Sidhemisphére. Die hohere Emissionshéhe in EMAC
(30 hPa) ergibt eine gréBere vertikale Erstreckung des Westwindbereiches, welcher dann den
Transport dominiert. Damit scheint die Anderung der QBO von der Emissionshéhe anhéngig zu
sein. Fur genauere Aussagen sind aber weitere Untersuchungen notwendig. Diese miissen
konsistent mit einem Modell durchgefiihrt werden, um die Modellabhdngigkeit der Aussage
ausschlieBen zu konnen.

Riuickschliisse auf andere Spurenstoffe sind nur schwer mdglich, da diese eine andere
Verteilung mit der Hohe aufweisen. Aquila et al. (2014) zeigt eine Anomalie der
Ozonverteilung, bei konstanter Westphase zwischen 50 hPa und 10 hPa, die der Anomalie der
Sulfatkonzentration zwischen 20 hPa und 3 hPa in dieser Studie entspricht (Abbildung 8.5,
unten). Eine mogliche Rickkopplung durch Strahlungswechselwirkung mit Ozon kann nach
den Ergebnissen in Kapitel 7 nicht ausgeschlossen werden. Da die Ergebnisse in diesem Kapitel
ohne Gasphasenchemie berechnet wurden, miissen solche Auswirkungen hier offen gelassen
werden.
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9 Schlussfolgerung

Ziel dieser Untersuchung ist die Quantifizierung der Auswirkungen des stratosphérischen
Geoengineerings auf die globale Ozonschicht mit Hilfe von globalen Zirkulationsmodellen mit
gekoppelter atmosphérischer Chemie und Aerosolprozessen. Die Modellresultate dieser Studie
zeigen innerhalb des getesteten Injektionsratenintervals von 2-8 Mt S pro Jahr einen relativ
begrenzten Einfluss auf das stratosphdrische Ozon. Die Resultate geben ein geographisch
uneinheitliches Bild. Wihrend iiber dem Aquator ein relativ geringfiigiger Ozonabbau im
unteren einstelligen Prozentbereich aufgrund des beschleunigten HO.-Zyklus auftritt, erfolgt in
den mittleren Breiten gar ein geringfiigiger Anstieg aufgrund des gehemmten NOx-Zyklus.
Uber den Polargebieten ergibt sich durch die Interaktion von chemischen und dynamischen
Prozessen ein ungleich komplizierteres Bild, welches von einem leichten Anstieg bis zu einer
deutlichen Abnahme der Ozonsédule um bis zu 10% reicht. Insgesamt sind die Auswirkungen
auf das polare Ozon von einer starken Tendenz der Asymmetrie der Nordhalbkugel gegeniiber

der Siidhalbkugel gepragt.

Von Vulkanausbriichen ist bekannt, dass es in deren Folge zu einer Abnahme des globalen
sowie insbesondere des polaren Ozons kommt. Dieser Effekt konnte in dieser Studie zum
stratosphérischen Geoengineering nur bedingt reproduziert werden. Dies kdénnte dadurch
bedingt sein, dass die chemischen Voraussetzungen insofern verschieden sind, dass
Geoengineering voraussichtlich nicht mit der Einbringung einer zusétzlichen Menge von
Halogenen verbunden wére. Zudem konnte in dieser Studie aufgezeigt werden, dass in
Hinsicht auf das polare Ozon dem Ineinandergreifen samtlicher beteiligter Prozesse in der
Summe eine wesentliche Bedeutung zukommt. Im Bereich des auB3erpolaren Ozons werden
chemische Prozesse tendenziell durch dynamische Effekte in geringem MaBe verstarkt, und
umgekehrt. In den Polargebieten dagegen werden vermehrt gegenséatzliche Effekte simuliert.
Bei Ausklammerung der Erwédrmung der Stratosphére durch das Aerosol und der
Auswirkungen des Aerosols auf die mikrophysikalischen Eigenschaften der polaren
stratosphérischen Wolken (PSC), fiihren chemisch-dynamische Wechselwirkungen in
Abhangigkeit von der Injektionsrate zu einer hemisparisch entgegengesetzten Wirkung auf das
polare Ozon. Ein analoges Resultat der chemisch-dynamisch bedingten hemisphérischen
Asymmetrie wird erzielt, wenn die Strahlungseigenschaften des Aerosols beriicksichtigt
werden. Annahmen zur Verdanderung der mikrophysikalischen Eigenschaften der PSC unter
dem Einfluss von Geoengineering fiihren ebenfalls zu einem hemisphérisch klar kontrastierten
Resultat. Unsere Analysen haben gezeigt, dass insbesondere der Beeintrachtigung des
meridionalen Transports von ozonreicher Luft und Aerosolpartikeln, und deren Auswirkungen
auf die Stabilitdt der Polarwirbel, und damit der Bildung von PSC, eine gewichtige Rolle
zukommen konnte. Hier muss jedoch angefiigt werden, dass angesichts der Komplexitat des
Zusammenspiels der die Ozonschicht beeinflussenden Faktoren genauere Aussagen zu den hier
angefiihrten Erkldrungsmustern noch weitergehender Studien bediirfen.

Ein weiteres wesentliches Ergebnis dieser Untersuchung ist die Auswirkung der Sulfatschicht
auf die Dynamik der quasi-biennalen Oszillation (QBO). Mit ansteigender Schwefelinjektion
wird die QBO in der tropischen Stratosphére zunehmend beeinflusst. Zunehmende
Schwefelkonzentrationen bewirken eine zunehmende Erwdrmung der unteren Stratosphére
was, verkiirzt gesagt, zu einem zusatzlichen Auftrieb fiihrt. Diese aufwartsgerichtete
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Vertikalbewegung bewirkt eine Abschwédchung der QBO Abwértsbewegung. Dadurch
verldngern sich die Westwindphasen in der unteren Stratosphére. Bei 4 Mt S/Jahr verldngert
sich die Periode der Schwingung. Bei Emissionen von 8 Mt S/Jahr bildet sich zwischen 50 hPa
und 25 hPa Hohe ein permanenter Westwind, dariiber eine Ostwindregion. Unsere
Modellresultate zeigen, dass bei einer Emissionshéhe von 60 hPa (ca. 20 km) der winterliche
Polarwirbel in der Nordhemisphére in der QBO Westwindphase abgeschwécht wird. In der
unteren Stratosphare (100 hPa bis 20 hPa) zeigt sich zudem eine Verschiebung des
hemisphérischen Transportes zwischen den Phasen der QBO mit jeweils um bis zu 20%
geanderten Konzentrationen. Simulationen mit einer Emissionshéhe von 30 hPa (ca. 25 km)
zeigen eine deutlich hohere vertikale Erstreckung der Westwindzone, was einen verminderten
Transport von Sulfat und Ozon zu den Polen zur Folge hat, besonders bei Emissionen von 8 Mt
S/Jahr, und damit eine abnehmende Ozonkonzentration in der Stratosphare der gesamten
mittleren und hohen Breiten. Die hier simulierten Auswirkungen der Erwarmung der
Stratosphéare durch Sulfataerosole auf die Dynamik, QBO und den Spurenstofftransport sind mit
Unsicherheiten behaftet, da die Zeitreihen im Sinne einer statistisch sicheren Aussage relativ
kurz sind, sowie ebenfalls eine gewisse Abhdngigkeit der Resultate vom verwendeten Modell
nicht auszuschlieB3en ist. Sie zeigen jedoch sehr deutlich, dass eine Injektion von Schwefel einen
erheblichen Eingriff in die Dynamik der Stratosphére bedeutet.

Insgesamt ergibt sich somit in Bezug auf die Auswirkungen des stratosphérischen
Geoengineerings auf die Ozonschicht ein sehr differenziertes Bild, welches die Komplexitit des
betreffenden Systems abbildet. Des Weiteren gibt es eine Reihe von Unsicherheiten und nicht
in Betracht gezogene Faktoren, gegeniiber welchen die Resultate dieser Studie relativiert
werden miissen. Zum einen ist die Mikrophysik der PSC weitgehend unbekannt. Aufgrund von
Beobachtungen im Rahmen von Vulkanausbriichen erscheint es plausibel, dass das
Geoengineering die mikrophysikalischen Eigenschaften der PSC ebenfalls beeinflussen diirfte.
Wir konnten in dieser Studie aufzeigen, dass die Veranderung der mikrophysikalischen
Eigenschaften der PSC das Potential eines entscheidenden Einflusses auf die Auswirkungen des
Geoengineerings auf das Ozon besitzt. Nicht in Betracht gezogen wurde die Interaktion von
Geoengineering und Vulkanausbriichen, welche auBler zusdtzlichem Aerosol auch noch
Halogene in die Atmosphére einbringen wiirden. Da den Halogenen eine entscheidende Rolle
beim Ozonabbau zukommt, und Aerosole den Halogenen die notwendige Reaktionsbasis zu
ihrer Aktivierung bieten, konnten Vulkanausbriiche den Einfluss des Geoengineering auf die
Ozonschicht mafBgeblich verdndern. Auch nicht in Betracht gezogen wurden Verdanderungen
des stratosphérischen Wasserdampfgehaltes durch Geoengineering aufgrund von physikalisch-
technischen Voraussetzungen. Die Neubildung von Aerosolpartikeln in der Stratosphére setzt
das Vorhandensein einer gewissen Menge an Wassermolekiilen voraus. Da die Stratosphére u.a.
durch sehr geringe Mengen an Wasserdampf gekennzeichnet ist, konnte Geoengineering
mittels Sulfataerosol die Injektion einer gewissen Menge Wassers voraussetzen, welches
seinerseits jedoch auch den HOx-Abbauzyklus des Ozons beeintrdachtigen konnte, sowie die
heterogene Aktivierung von Halogenen férdern konnte. Aus Beobachtungen von Ereignissen
erheblicher troposphérischer Wasserdampfeintrédge in die Stratosphére ist bekannt, dass diese
aufgrund nichtlinearer Prozesse zu betrachtlichem Abbau der Ozonschicht fiihren kdnnen.

Zusatzlich zu den Auswirkungen in der Stratosphére — dem Gegenstand dieser Studie — wirkt
sich das Geoengineering auf die klimatischen Bedingungen in der Troposphére aus. Hier ist
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durch die Verdnderung der Strahlungsbilanz in der Troposhéire und durch Wechselwirkungen
zwischen Stratosphédre und Troposphére mit signifikanten Verdnderungen zu rechnen.
Vorhergehende Studien deuten insbesondere auf regional signifikante Abnahmen des
jahrlichen Niederschlags hin. Aufgrund der Modellunsicherheiten und der
fundamentalwissenschaftlichen Unbekannten einerseits, und der Komplexitit der global auf
unterschiedlichen Zeitskalen ineinandergreifenden Prozesse andererseits, werden sich die
genauen Auswirkungen des stratosphérischen Geoengineerings ohne grof3skalige
Langzeitexperimente nicht mit ausreichender Zuverldssigkeit quantifizieren lassen, die
allerdings einer effektiven Implementierung des stratosphérischen Geoengineerings vorgreifen
wiirden. Dieser letztlich unausweichliche Umstand, dass stratosphéarisches Geoengineering sich
eigentlich erst mit dessen Umsetzung zuverlassig testen ldsst, dirfte dessen Anwendbarkeit
hinsichtlich der globalen Tragweite der bekannten Risiken entscheidend einschranken.
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