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a) Methan:

Emissionen

Der Schwerpunkt unserer Arbeiten in diesem Jahr lag auf der Analyse der im Vorjahr
durchgefuihrten Simulationen. Dabei handelte es sich um zwei Simulationen mit einer
vereinfachten Methanchemie jedoch unterschiedlich fest vorgegebenem Hydroxyl Radikal (OH)
(EMAC-apos-01 und EMAC-apos-02) und eine mit einer komplexen Chemie bei der das OH
variabel ist (EMAC-apos-03). Die Analysen zeigten, dass bei der vereinfachten Methanchemie die
Kombination von vorgegebenen OH und Emissionskataster entscheidend fiir die Ubereinstimmung
mit den angestrebten Messwerten ist. In der Simulation in der das fest vorgegebene OH nicht
konsistent zu dem ist, welches bei der inversen Optimierung verwendet wurde (EMAC-apos-02),
konnte der inter-annuale Trend im bodennahem Methanmischungsverhéltnis nicht reproduziert
werden (siehe Abb. 1, lila Linie). Die Auswertungen zeigten weiterhin, dass sich in EMAC-apos-03
das OH an das Emissionskataster anpasst. Obwohl sich die vertikale Verteilung von OH in den
Simulationen EMAC-apos-01 und EMAC-apos-03 unterscheidet und auch die Methanlebensdauer
in der Simulation mit komplexer Chemie abweicht, stellte sich die luftmassengewichtete OH
Konzentration in der komplexen Chemie auf die des vorgegebenen OH aus EMAC-apos-01 ein.
Genauso ist das bodennahe Methanmischungsverhéltnis der beiden Simulationen vergleichbar
(vgl. rote und blaue Linie in Abb. 1). Die geplanten Simulationen zur Beurteilung von
verschiedenen invers optimierten Emissionskatastern konnte nicht durchgefihrt werden, da die
notigen Methoden fir die inverse Optimierung aus zeitlichen Grinden von den
Kollaborationspartnern nicht zur Verfliigung gestellt werden kdnnen. Arbeiten dazu sind auf
unbestimmte Zeit verschoben, sollen aber sobald mdglich nachgeholt werden.
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Abb. 1: Globales Bodenmischungsverhaltnis von Methan in den durchgefiihrten Simulationen (farbig) im Vergleich
zu Schéatzungen von NOAA und WDCGG basierend auf Messdaten (schwarz).

Methaneinfluss auf stratosphérisches H,O

Der Einfluss von steigenden Methan Konzentrationen in der Atmosphére auf den stratosphérischen
Wasserdampf kann in EMAC nun mithilfe von Isotopologen naher untersucht werden. Die
erforderlichen Modellentwicklungen (i.e. SchlieBung des hydrologischen Zyklus) wurden anhand
von zwei Simulationen evaluiert. Die eine (EMAC-01) wurde mit der vereinfachten Methanchemie
und deren Isotopologen durchgefihrt, die andere (EMAC-02) mit der komplexen Chemie inklusive
Isotopologen (MECCA-TAG, Gromov et al. 2010). Die Simulation mit vereinfachter Methanchemie
reproduzierte dabei die (im Vergleich mit Beobachtungen zu niedrigen) Ergebnisse von Eichinger
et al. 2015. Zwar zeigen beide aktuell durchgefihrten EMAC-Simulationen eine zu trockene
Stratosphare, jedoch entspricht das isotopische Verhaltnis von Wasserdampf in der Simulation mit
vollstandiger Chemie eher dem aus Satellitendaten (siehe Vergleich mit MIPAS, Abb. 2).



Extrememissionsszenarien

Der Einfluss stark erhthter Methankonzentrationen auf die chemische Zusammensetzung der
Stratosphare in Modellsimulationen, die im vorletzten Bewilligungszeitraum durchgefuhrt wurden,
wurde analysiert. Eine Verdopplung der Bodenkonzentration von Methan fuhrt zu einer Erhéhung
des stratospharischen Wasserdampfgehalts um mehr als 50%, die Verflinffachung um mehr als
250%. Dies verandert ebenfalls das vertikale Ozonprofil, da der zusatzliche Wasserdampf und das
ebenfalls entstehende OH, je nach chemischem Regime, zu einer Ozonerhéhung oder
Reduzierung fihren. Die Ergebnisse der Masterarbeit von Fabian Tanalski wurden zu einer
Publikation zusammengefasst.

In den oben genannten Simulationen zu Extrememissionsszenarien wurden die
Meeresoberflachentemperatur und die Seeeiskonzentration fest vorgegeben. Um den
Strahlungseinfluss von extremen Methankonzentrationen auch in der Troposphére korrekt zu
bestimmen, wurden die Simulationen mit einem Mixed Layer Ocean (Dietmiller, 2011) wiederholt.
Diese Simulationen ersetzen die im letzten Antrag beschriebene Zeitscheibensimulation mit CH,
auf Niveau der Preindustrialisierung und werden im kommenden Jahr im Zuge einer weiteren
Masterarbeit ausgewertet.
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Abb. 2: Signal des tropischen stratosphéarischen Taperecorders von dD(H20) in den Simulationen EMAC-01 (oben
rechts) und EMAC-02 (oben links), verglichen mit dem entsprechenden Signal in MIPAS Profilen (mitte unten).

b) Vulkane

Der Vulkan-Ausbruch des Mt. Pinatubo auf den Philippinen war einer der starksten in der
Gegenwart. Im Rahmen einer Masterarbeit wurden 3 Modellsimulationen aus dem ESCiMo
Projekt (id0853) (Jockel et al., 2016) auf die chemische Veranderung der tropischen Atmosphare
nach der Eruption hin untersucht. Das besondere dieser Simulationen ist, dass der Effekt der
Vulkanaerosole auf die Strahlung und die Chemie jeweils getrennt betrachtet werden konnten. Die
Eruption verursacht insgesamt in den Tropen eine Abnahme im Ozon, die im Wesentlichen bis 2
Jahre nach dem Ausbruch durch einen verstarkten Abtransport aufgrund der Erwarmung der
Stratosphare durch die Vulkanaerosole verursacht wurde. Betrachtet man nur die chemischen
Reaktionen, so fuhrt der Ausbruch innerhalb des ersten Jahres zu einem Anstieg von Ozon in der
Stratosphare. Die heterogenen Abbaureaktionen in der Aerosolwolke reduzieren NO, und stdren
daher den NO, Abbauzyklus von Ozon (Kilian, 2018).

c) Effekt von Raumfahrzeugen auf die Atmosphére beim Wiedereintritt

Im letzten Jahr konnten die erforderlichen Simulationen noch nicht durchgefiihrt werden. Der
Projektpartner ESA forderte die zusatzliche Betrachtung heterogener Reaktionen von Ozon mit
Al,O3 und TiO, Partikeln, die von den wiedereintretenden Raumfahrtzeugen emittiert werden. Dies
war im urspringlichen Projektplan nicht vorgesehen und erforderte zunéchst zusatzliche
Erweiterungen in EMAC und deren Tests bevor die Produktionssimulationen durchgefiihrt werden
koénnen.
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