Max-Planck-Institut
fiir Meteorologie

EXAMENSARBEIT Nr. 20

Konzentrationsverhiltnis Be-10/Be-7
(unterste Modellschicht)

8 z . 4 1. = 12
: £ { Vol
“\ i

LR > . /)

50° r s - 5 ‘.-‘/ s
1.-.6 - 2423 %;é

A 3 A

30° i N 5\\ (] [//T
1 F ) 14

- - & 2 _4s -2 : —= j -1

; <.2‘2 : ///'43 \/m\

== / ; ! 7

S —._/,//‘i-\/ 2.4 \‘15 ‘e q ?.-"'"r /I / /
so° [, o "*'dt-‘/'//;‘z 71‘3"—415{"\:\‘\'\'\ 01 / / '{-‘-.{’::/“\ \ ;////{/ /f" j
™ ) ff'Jr(I \ \ﬂ y/ % W\ \YI&/{?/’T/W\J'(/&/*
s B /) ) N\ Oz M
k 2 4 3 8 19 12

DEPOSITION RADIOAKTIVER TRACER
IN EINEM TRANSPORTMODELL
DER ATMOSPHARE

von

STEFAN REHFELD

HAMBURG, FEBRUAR 1994



Dissertation im Rahmen des Promotionsverfahrens

Autor:
Stefan Rehfeld

MAX-PLANCK-INSTITUT

FUR METEOROLOGIE

UND DER

UNIVERSITAT HAMBURG
FACHBEREICH GEOWISSENSCHAFTEN
BUNDESSTRASSE 55

D-20146 Hamburg

F.R. GERMANY
Tel.: +49-(0)40-4 11 73-0
Telemall:  MPIL.METEOROLOGY
Telefax: +49-(0)40-4 11 73-298

Unlversitat Hamburg

Fachbersich Geowissenschaften
BundesstraBe 55

D-20146 Hamburg

FRG

EXb 20



Deposition radioaktiver Tracer
in einem Transportmodell

der Atmosphéare

Dissertation
zur Erlangung des Doktorgrades
der Naturwissenschaften im Fachbereich
Geowissenschaften
der Universitdt Hamburg

vorgelegt von

Stefan Rehfeld

aus

Otterndorf (Niederelbe)

Hamburg

1994

ISSN 09358—-5177



Als Dissertation angenommen vom Fachbereich Geowissenschaften
der Universitdt Hamburg

auf Grund der Gutachten von Prof. Dr. M. Dunst
und Dr. M. Heimann.

Hamburg, den 19.1.1994

Prof. Dr. M. Dunst
Sprecher
des Fachbereichs Geowissenschaften



In der Wissenschaft gleichen wir alle nur
den Kindern, die am Rande des Wissens
hie und da einen Kiesel aufheben,
wdhrend sich der weite Ozean des Unbekannten
vor unseren Augen erstreckt.

Isaac Newton



Inhalt

Zusammenfassung
1 Einleitung
2 Deposition
2.1 Die trockene Deposition . . . . . . . . . . . i
2.2 Dienasse Deposition . . . . . . .. . . . . e
3 Radioaktive Tracer in der Atmosphire
3.1 Natiirliche Radioaktivitit aus Bodenemissionen . . . . ... ... .. ...
3.2 Natiirliche Radioaktivitat durch kosmische Strahlung . . . . . .. .. ...
3.3 Kiinstliche Radioaktivitdat . . . . . .. ... ... .. ... . 0L,
4 Das Transportmodell
4.1 Allgemeine Bemerkungen . . . v v v o v v v v vn s e ss s e b e be b s
4.2 Das Modellgitter . . . . . .. ... .. B 0 w3 >
4.3 Advektion . . . . L L e e e e e e e
4.4 Subskalige Prozesse . . . . . . . . . ... e e e e e e
4.5 Trockene und nasse Deposition . . .. . ... .. ... ... ........
4.6 Chemische Prozesse . . . . . . . i i v i i i it e e e e e e e e
5 Die Modellsimulationen
5.1 Natiirliche radioaktive Tracer aus Bodenemissionen (Radon-222 und Blei-
210) 5 cown womovm o m s % 6 omow e R R R BB E K S w AR R K K S
5.1.1 Der Beobachtungsdatensatz . . . .. ... .. ... .. .......
5.1.2 Lebensdauer der Aerosole in der Atmosphére . . . . . . . ... ...
5.1.3 Globale Charakteristika der Konzentrations- und Depositionsvertei-
lung . . . L e
5.1.4 Troposphérische Transporte und ihre jahreszeitliche Variabilitat . .
5.2 Natiirliche radioaktive Tracer durch kosmische Strahlung (Beryllium-7 und
Beryllium-10) . .. ... .53 gcasmsmsn snmss &5 &5 0ad 0y 506 s
52.1 DieQuellverteilung . . o v v v v v i v i v v v ai v b i s
5.2.2  Der Beobachtungsdatensatz . . . ... .. ... ... ........
5.2.3 Lebensdauer der Aerosole in der Atmosphére. . . . . ... .. ...
5.2.4  Globale Charakteristika der Konzentrations- und Depositionsvertei-
lung . . . ..
5.2.5 Das Konzentrationsverhaltnis Beryllium-10 zu Beryllium-7 als In-

dikator stratospharischer Luftmassen . .. ... ... ... .. ...

15
15
18
24

28
28
29
31
32
35
40

41

41
41
43

48
59



5.2.6 Das Konzentrationsverhaltnis Beryllium-7 zu Blei-210 als Indikator
troposphéarischer Mischungsprozesse . . . . . . . .« v v v v v v v 95
5.3 Kiinstliche Radioaktivitit (Strontium-90) . . . .. .. ... .. .. .. ... 101
5.3.1 Die Anfangskonzentrationsverteilung . . . ... ... ... ..... 101
5.3.2 Der Beobachtungsdatensatz . ... .. .. ... ........... 102
5.3.3 Stratosphérische Tracermasse und Lebenszeit . . ... .. .. ... 104
5.3.4 Troposphérische Transportvorgénge . . . . . . . .. .. .. .. ... 107
5.3.5 Das Friihjahrsmaximum der niederen und mittleren Breiten . . . . 113
5.3.6 Der Jahresgang der Deposition an einzelnen Beobachtungsstationen 116
6 Schlufifolgerungen und Ausblick 128
Danksagung 133
Literaturverzeichnis 134



Zusammenfassung

Das Ziel dieser Arbeit ist es, ein globales, dreidimensionales Transportmodell der At-
mosphére auf seine Transportcharakteristika hin zu {iberpriifen. Zu diesem Zweck wird
die Ausbreitung von natiirlichen (*'°Pb, "Be, '°Be) und kiinstlichen (*°Sr), radioaktiven,
wasserldslichen, von Aerosolen absorbierten, Isotopen simuliert. Thre Quellverteilung und
Quellstarke ist gut bekannt. Innerhalb der Atmosphéare werden sie nur durch radioaktiven
Zerfall abgebaut, und ihre atmosphéarische Senke sind trockene und nasse Deposition.

Die unterschiedliche Quellkonfiguration dieser Substanzen erlaubt es, die ganze Pa-
lette atmospharischer Transportprozesse zu studieren. Das ?'°Pb entsteht bevorzugt in
der kontinentalen, planetarischen Grenzschicht und ermoglicht daher die Analyse von
Transportvorgingen in der unteren Troposphire. "Be und °Be werden zu einem Drittel
in der Troposphére und zu zwei Drittel in der Stratosphire erzeugt und dienen dem Stu-
dium troposphéarischer Transportprozesse sowie der Untersuchung des Massenaustausches
zwischen Stratosphire und Troposphare. Die Bildung der Konzentrationsverhéltnisse
"Be/*'°Pb (zur Untersuchung troposphérischer Transportvorginge) und °Be/"Be (zur
Untersuchung des Massenaustausches zwischen Stratosphédre und Troposphére) ist hier-
bei sehr niitzlich. #Sr ist eine durch Atombombenversuche eingebrachte stratosphirische
Substanz und ermoglicht neben Studien der stratosphérischen Zirkulation ebenfalls die
Untersuchung des Massenaustausches zwischen Stratosphire und Troposphire.

Das Transportmodell besitzt eine horizontale Aufldsung von 10° in der Lange und ca.
7.83° in der Breite mit 19 Schichten in der Vertikalen. Zum Antrieb des Modells werden
die Analysen des Européischen Zentrums fiir mittelfristige Wettervorhersage (ECMWF)
aus dem Jahre 1990 benutzt. Die numerische Advektion erfolgt mit dem ”slopes - scheme”
von Russell und Lerner (1981). Das Transportmodell enthélt eine Parameterisierung der
Cumulus - Konvektion nach dem MassenfliBschema von Tiedtke (1989) und eine Para-
meterisierung der vertikalen "eddy - fluxes” nach Louis (1979). Die trockene Deposition
wird mit der Vorgabe einer zeitlich und rdumlich konstanten, trockenen Depositionsge-
schwindigkeit von 0.1 cms™" beschrieben. Zur Parameterisierung der nassen Deposition
wird das Schema von Kasibhatla et. al. (1991) verwendet. Die hierfiir benétigten Nie-
derschlagsfelder sind tédgliche, 36-stiindige ECMWEF - Vorhersagen des stratiformen und
konvektiven Niederschlags von 1990.

Die modellierte, atmosphérische Lebensdauer der, die #1°Pb - Atome absorbierenden,
Aerosole betrigt in der unteren Troposphére im globalen Mittel ca. 5 Tage und steigt in
8km Hohe auf etwa 20 Tage an. Die Subtropen und Polarregionen weisen dabei in der
mittleren und oberen Troposphéare mit 30 bis 50 Tagen wesentlich hohere Lebenszeiten
auf als die Tropen und mittleren Breiten (5 bis 10 Tage). Die Lebensdauer der, die "Be -
Atome absorbierenden, Aerosole weist eine dhnliche raumliche Struktur auf, aufgrund der



Quellverteilung aber um den Faktor 1.5 bis 2 hohere Werte.

Die Halbwertszeit fiir den interhemisphirischen, stratosphirischen Massentransfer
betrigt im Transportmodell 2.7 Jahre, fiir den Massenaustausch zwischen Stratosphére
und Troposphire 1.3 Jahre. Saisonale Maxima dieses Massenaustausches zwischen Strato-
sphire und Troposphire zeigen sich jeweils im Friithjahr der entsprechenden Hemisphére.
Ein minimaler Austausch besteht im Herbst. Am intensivsten ist diese saisonale Variabi-
litat im Bereich der nordhemisphérischen Subtropen ausgepragt.

GroBere Diskrepanzen zwischen Modell- und Beobachtungsresultaten kristallisieren
sich in den Polarregionen heraus. Als Griinde fiir diesen Dissens werden mdgliche De-
fizite in den zum Antrieb des Modells benutzten ECMWF - Analysedaten, das fiir die
meteorologischen Verhiltnisse in den Polarregionen wahrscheinlich zu simpel formulierte
Parameterisierungsschema der nassen Deposition sowie numerische Effekte als Folge einer
Verkleinerung der Gitterboxen genannt.



1 Einleitung

Die Méglichkeit einer durch den Menschen verursachten Klimaverinderung wird in den
letzten Jahren zunehmend in der Offentlichkeit diskutiert. Im Mittelpunkt steht dabei die
Erwarmung durch den sogenannten Treibhauseffekt. In den letzten Jahrzehnten fiihrte
eine vermehrte Verbrennung fossiler Energietriger (Ol, Kohle, Gas) zu einem kontinu-
ierlichen Anstieg der CO, - Konzentration in der Atmosphire. Weitere klimarelevante
Spurengase sind z.B. Methan, Lachgas und die Fluorchlorkohlenwasserstoffe (FCKW)
(Bolin et. al., 1986). Zu den sehr reaktionsfreudigen Spurengasen gehdren die Schwefel-
und Stickstoffverbindungen. Ihre Verweilzeit in der Atmosphdire ist eng mit dem Was-
serdampfkreislauf verkniipft. Durch chemische Reaktionen mit anderen atmospharischen
Gasen bzw. den OH - Radikalen werden diese Verbindungen in andere gasf6rmige Kom-
ponenten oder in Aerosolpartikel umgewandelt (Warneck, 1988). Aerosole sind wegen
ihrer Bedeutung als Kondensationskerne bei der Wolkenbildung sowie ihrer Wechselwir-
kung mit der kurz- und langwelligen Strahlung wesentliche Bestandteile der Atmosphire,
welche auch das Klima beeinflussen.

Durch die Simulation der Verteilung einer solchen Substanz mit Hilfe eines Transport-
modells lassen sich wichtige Fragestellungen naher beleuchten, z.B. welche raumzeitliche
Verteilung der Konzentration sich aufgrund einer bestimmten Quellen- und Senkenver-
teilung des Tracers ergibt bzw. welche Auf- und Abbauprozesse eines Spurenstoffes aus
einer beobachteten Konzentrationsverteilung abzuleiten sind. Eine solche Analyse erfor-
dert ein Verstandnis atmosphéarischer Transportvorgange sowie die Kenntnis der Fahigkeit
des Transportmodells diese wiederzugeben.

Abbildung 1 skizziert schematisch die in der Atmosphére ablaufenden Prozesse. Nach
seiner Emission wird ein Spurenstoff durch advektive und diffusive Transportvorginge
raumlich verteilt. Die Tropopause bildet ein Hindernis fiir diese Transporte. Ein Tra-
cer mit einer troposphérischen Quelle kann nur allmahlich in die Stratosphére beférdert
werden, und umgekehrt wird eine Substanz mit stratospharischer Quelle nur langsam in
die Troposphére transportiert. Durch radioaktiven Zerfall oder chemische Umwandlun-
gen wird ein Tracer innerhalb der Atmosphire abgebaut. Trockene Deposition in der
bodennahen Grenzschicht, Sedimentation und das Auswaschen durch Niederschlag (nasse
Deposition) sorgen fir seine Ablagerung am Erdboden bzw. im Ozean.

Informationen iiber die Transporteigenschaften eines Modells lassen sich durch die
Simulation der Verteilung von Spurenstoffen gewinnen, welche die folgenden Eigenschaften

aufweisen :

e Die Verteilung und Starke der Quellen und Senken ist hinreichend genau bekannt.
Innerhalb der Atmosphére wird der Spurenstoff nur durch gut bekannte und ma-
thematisch einfach zu handhabende physikalische und/oder chemische Auf- und

)



> Aufnahme ™\
durch Wolken

Abb.1 Schematische Darstellung der in der Atmosphére ablaufenden Transportprozesse

Abbauprozesse verdndert, wie z.B. durch den radioaktiven Zerfall.
e Der Spurenstoff ist kostengiinstig, hinreichend genau und geniigend oft mefibar.

e Die Konzentrationsverteilung des Tracers ist charakteristisch fiir die zu erfassenden
Transportprozesse, d.h. im interessierenden raumzeitlichen Bereich treten gentigend.

grofle Konzentrationsunterschiede auf.

Das Ziel dieser Arbeit ist es ein Transportmodell auf seine Transportcharakteristika hin
zu {iberpriifen, indem man die Verteilung von wasserloslichen, radioaktiven Spurenstoffen,
welche die obigen Eigenschaften erfiillen, simuliert und die Resultate mit Beobachtungen

vergleicht.

Die mittleren radioaktiven Lebenszeiten dieser Spurenstoffe varileren von wenigen
Stunden und Tagen bis hin zu Gréflenordnungen von 10° Jahren, also praktisch stabilen
Tracern. Diese Tatsache erlaubt die Untersuchung einer grofien Spannbreite von Trans-
portprozessen. Man teilt die atmosphirischen, radioaktiven Tracer in drei Gruppen ein



(Junge, 1963) :

o Natiirliche radioaktive Tracer aus Bodenemissionen
e Natiirliche radioaktive Tracer durch kosmische Strahlung

e Kiinstliche Radioaktivitit (aus Atombombenversuchen)

In dieser Arbeit wurden aus der ersten Gruppe das wasserunlésliche Radon-222
(**Rn) und sein Zerfallsprodukt Blei-210 (?!°Pb), aus der zweiten Beryllium-7 ("Be)
und Beryllium-10 (1°Be) und aus der letzten Strontium-90- (°°Sr) ausgewahlt. Die fir
diese Tracer verfiigharen Beobachtungsdatensitze sind, mit Einschrankungen fiir ***Rn

und '°Be, besonders umfangreich.

222Rn (radioaktive Halbwertszeit : 3.83 Tage) wird primér aus der Erdkruste emittiert
und zerfallt zu #'°Pb (radioaktive Halbwertszeit : 22.4 Jahre). "Be (radioaktive Halb-
wertszeit : 53 Tage) und °Be (radioaktive Halbwertszeit : 2.5 - 10° Jahre) werden zu
ca. 2/3 in der Stratosphire und zu 1/3 in der Troposphire erzeugt. °°Sr (radioaktive
Halbwertszeit : 27.7 Jahre) wird gré8tenteils in der Stratosphire gebildet. Lediglich in
den ersten Monaten nach einem Nuklearversuch ist auch in der Troposphére erzeugtes

908t vorhanden.

Wihrend #??Rn gasférmig und wasserunléslich ist und nur durch radioaktiven Zerfall
aus der Atmosphire entfernt wird, werden die ?!°Pb, "Be, ®Be und *°Sr - Atome irre-
versibel von Aerosolpartikeln absorbiert, d.h. ihre Verteilung innerhalb der Atmosphéare
sowie ihre Deposition hingt von den physikalisch/chemischen Eigenschaften dieser Aero-
sole ab. Die radioaktive Masse ist dabei so klein, daf} diese Aerosoleigenschaften durch
den Anbindungsproze8 nicht beriihrt werden (Feichter et. al., 1991). Dieser Anbindungs-
prozef ist charakteristisch fiir die hier betrachteten radioaktiven Tracer (Junge, 1963).
Zum Zeitpunkt ihrer Entstehung liegen 2'°Pb; "Be, 19Be und *°St noch in atomarer Form
als sogenannte Priméirpartikel vor. Diese Atome sind meist elektrisch geladen und for,
men Molekiilcluster mit Wasserdampf-, Sauerstoff- oder anderen Gasatomen. Aufgrund
ihrer hohen Mobilitit treffen diese Molekiilcluster sehr rasch auf Aerosole und werden

angebunden (Sekundirpartikel) (Junge, 1963).

Wie oben bereits erwahnt, sind Aerosole, aufgrund ihrer Wirkung als Kondensations-
kerne und ihrer Beeinflussung der solaren und terrestrischen Strahlung, klimarelevante
Tracer. Abbildung 2 zeigt die Einteilung der Aerosole in drei Gruppen, entsprechend
ihrer Gréfenordnung (Junge, 1963).

Die ” Aitken - particles” mit Radien kleiner als 0.1 gm spielen primér in der atmosphéiri—

schen Elektrizitit eine Rolle. Die "Large - particles” mit Radien zwischen 0.1 und 1 pm
sind verantwortlich fiir die Streuung des sichtbaren Lichtes und kontrollieren die Sicht-
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Abb.2 Einteilung der atmosphérischen Aerosole in drei Gruppen, entsprechend ihrer GréBenordnung
(nach Junge (1963)).

weite auBlerhalb von Wolken und Nebel. Ebenso wie die ”Giant - particles” (Radien gréfer
als 1 um) agieren sie als Kondensationskerne bei der Wolkenbildung (Junge, 1963).

Die in dieser Arbeit untersuchten radioaktiven Substanzen 2!°Pb, "Be; '°Be und 2°Sr
werden primér von Aerosolen der Gréfienordnung 2 - 1072 bis 1 um Radius aufgenommen
(Graustein und Turekian, 1986 ; Turekian et. al, 1977 ; Feichter et. al., 1991 ; Junge,
1963 ; Brost et. al., 1991 ; Feely et. al., 1966), d.h. insbesondere von den "Large - par-
ticles”, welche Kondensations- und Strahlungsprozesse beeinflussen. Durch die Wirkung
von Aerosolen als Kondensationskerne und anschlieBendem Ausregnen werden auch die
radioaktiven Substanzen aus der Atmosphire entfernt. '

Die unterschiedliche Quellkonfiguration dieser Substanzen erlaubt es die ganze Pa-
lette atmosphérischer Transportprozesse zu-studieren und bildet ferner einen ausgezeich-
neten Test fiir die Parameterisierungsschemata der trockenen und nassen Deposition in
einem Transportmodell. Das 21°Pb entsteht primir in der kontinentalen, planetarischen
Grenzschicht und ermdglicht daher die Analyse von Transportvorgingen in der unteren
Troposphire. "Be und '°Be erlauben die Untersuchung tropospharischer Transportpro-
zesse sowie ein Studium des Massenaustausches zwischen Stratosphéire und Troposphire.
Die Bildung der Konzentrationsverhiltnisse "Be/?'°Pb (zur Untersuchung troposphiri-
scher Transportvorginge) und °Be/"Be (zur Untersuchung des Massenaustausches zwi-
schen Stratosphdre und Troposphire) ist hierbei sehr niitzlich. °Be und "Be besitzen
die gleiche rdumliche Quellverteilung, unterliegen denselben atmosphéarischen Transport-
prozessen und werden im Verhiltnis °Be/"Be = 0.5 produziert. Die radioaktiven Halb-
wertszeiten sind mit 2.5 - 10® Jahren (°Be) bzw. 53 Tagen ("Be) jedoch sehr verschieden
(siehe oben). Da die stratosphirische Halbwertszeit eines Tracers sehr viel grofer als
die radioaktive Halbwertszeit des “Be ist, sind stratosphérische Luftmassen durch hohe
°Be - Konzentrationen gekennzeichnet, und ihr Einmischen in die Troposphire bewirkt



eine markante Erh6hung des 1°Be/"Be - Konzentrationsverhiltnisses in Bodenniéhe. Das
stratosphirische ®°Sr dient dem Studium von Transportprozessen innerhalb der Strato-
sphére sowie ebenfalls der Untersuchung des Massenaustausches zwischen Stratosphére
und Troposphére.

Eine nidhere Erlauterung der trockenen und nassen Deposition erfolgt im 2. Kapitel, die
oben erwdhnten drei Gruppen radioaktiver Tracer sind im 3. Abschnitt ndher beschrieben.
Nach der Vorstellung des globalen dreidimensionalen Transportmodells im 4. Kapitel
werden im 5. Abschnitt die Modellsimulationen und deren Resultate vorgestellt. Den
Abschluf der Arbeit bilden einige SchluBbemerkungen sowie ein Ausblick.

2 Deposition

Die Entfernung von Aerosolen aus der Atmosphéire und ihre Deposition am Erdboden
bzw. im Ozean ist ein wichtiger Selbstreinigungsprozefl, welcher einer Akkumulierung der
Partikel entgegenwirkt. Drei Mechanismen sind in diesem Zusammenhang zu erwdhnen

(Junge, 1963) :

e Trockene Deposition in der bodennahen Grenzschicht
e Sedimentation
e Nasse Deposition durch Niederschlag

Die nur fiir groflere Aerosole wirksame, gravitationsbedingte Sedimentation wird als
ein Spezialfall der trockenen Deposition im folgenden Abschnitt behandelt.

2.1 Die trockene Deposition

Die Entfernung von Aerosolen aus der Atmosphéire ohne Einwirkung von Niederschlag
bezeichnet man als trockene Deposition. Der trockene Depositionsflu einer Substanz

kann wie folgt beschrieben werden :

$a=va-c (1)
wobel
$#a : Depositionsfluff [kgm=2s7]
va : trockene Depositionsgeschwindigkeit [ms™!]
¢ : Tracerkonzentration in einer bestimmten Referenzhdhe,

z.B. ein Meter [kg m™?]

Die trockene Depositionsgeschwindigkeit vq ist die charakteristische Grofle zur Be-
schreibung der trockenen Deposition eines Spurenstoffes. Obwohl sie sowohl fiir Partikel

9



als auch fiir Gase in Feld- und Laborexperimenten gemessen wurde (siehe z.B. Dovland
und Eliassen, 1976 ; Slinn und Slinn, 1980), reicht die Datenbasis fiir jede einzelne ver-
wandte MefBtechnik nicht aus, um allgemeingiiltige Aussagen beziiglich ihrer Gréfie treffen
zu kénnen. Um einen halbwegs ausreichenden Datensatz zur Verfiigung zu haben, ist man
gezwungen auf die Resultate aller Meflitechniken zurtickzugreifen, obwohl jede gewisse De-
fizite aufweist (Sehmel, 1980).

Messungen im Labor haben den Vorteil der Reproduzierbarkeit, jedoch stellt sich die
Frage der Ubertragbarkeit in die Natur. Variable meteorologische Rahmenbedingungen
beschréanken die Vergleichbarkeit von Feldmessungen. Fiir die Bestimmung der Depo-
sitionsgeschwindigkeit in der Natur werden sowohl kiinstliche Kollektoren als auch aus-
gewihlte Segmente einer natiirlichen Oberfliche benutzt. Messungen mit den Kollektoren
sind relativ kostengiinstig, jedoch muf eine Beziehung zwischen kiinstlichen und natiirli-
chen Oberflachen hergestellt werden. Wahlt man bestimmte Segmente einer natiirlichen
Oberfliche aus, miissen die Resultate reprasentativ fiir die gesamte Fliche sein. Auf-
grund dieser grofien Unsicherheiten lassen sich keine allgemeingiiltigen Schlufifolgerungen
beziiglich der Gréfle der trockenen Depositionsgeschwindigkeit ziehen. Die MeBwerte va-
riieren zwischen Werten von 1073 und 180 cms™ (Sehmel, 1980). .

Die trockene Depositionsrate hingt von

e Meteorologischen Variablen,
e den Eigenschaften des Spurenstoffes und
o der Beschaffenheit der Erdoberflache

ab. Zu den meteorologischen Groéflen zdhlen u.a. die dynamisch induzierte Turbulenz
sowie die thermische Schichtung der Atmosphire. FEine zunehmende Bodenrauhigkeit
und eine wachsende Windgeschwindigkeit verstirken die turbulenten Strémungen und
verursachen eine Zunahme der trockenen Deposition (Sehmel, 1980). Eine thermisch
stabil geschichtete Atmosphire wirkt diesem ProzeB entgegen (Dovland und Eliassen,

1976).

Partikeleigenschaften, wie deren Radius, Dichte und Form, bestimmen ob Brownsche
Diffusion, Eddy Diffusion oder eine graviatationsbedingte Sedimentation der Partikel der
primare Depositionsmechanismus ist. Fiir Partikel kleiner als ca. 0.05um im Radius
(Aitken - Partikel) ist die Brownsche Diffusion vorherrschend. Je kleiner die Partikel
werden, desto mehr dhneln sie dem Verhalten eines Gases (Sehmel, 1980). Fiir Partikel-
radien gréfler als ca. 0.5 um gewinnen Eddy Diffusion und Sedimentation zunehmend an
Bedeutung (Junge, 1963 ; Sehmel, 1980). Sind die Aerosole elektrisch geladen, konnen
auch elektrostatische Krifte eine Rolle spielen, welche moglicherweise dem zum Boden
gerichteten Depositionsflufl entgegenwirken (Giorgi, 1986).

Die Struktur der Erdoberfliche bestimmt, ob Partikel auf Hindernisse aufprallen bzw.

10



von ihnen absorbiert werden und in welchem Ausmaf sie nach einer Deponierung durch
das Windfeld erneut in die Atmosphire eingebracht werden kénnen (Slinn, 1976). Grob
kann man zwischen Wasserflichen, verschiedenen Bodentypen mit unterschiedlicher Rau-
higkeit und Vegetationsoberflichen unterscheiden (Giorgi, 1986).

Um die trockene Deposition atmosphérischer Substanzen in einem Transportmodell
zu parameterisieren, muf laut Gleichung (1) ein den Eigenschaften des Tracers, der Erdo-
berfliche und den meteorologischen Bedingungen angemessener Ausdruck fiir die Deposi-
tionsgeschwindigkeit gefunden werden. In vielen Studien wird eine rdumlich und zeitlich
konstante trockene Depositionsgeschwindigkeit, je nach Art der untersuchten Substanz,
vorgeschrieben (Fay und Rosenzweig, 1980 ; Rodhe et. al., 1981 ; Feichter et. al., 1991 ;
Brost et. al., 1991). Shannon (1981) verwendet fiir SO,- und Sulfatsimulationen eine
sowohl jahreszeitlich wie téglich variierende Depositionsgeschwindigkeit. Brodzinsky et.
al. (1984) schreiben fiir fiinf verschiedene Stickstoffverbindungen Werte fiir den Tag und
fiir die Nacht vor. Die reduzierten Werte in der Nacht beruhen auf einer stabileren plane-
tarischen Grenzschicht und im Falle von Gasen auf geschlossenen Stomata der Pflanzen

(Sehmel, 1980).

Breite Verwendung finden auch sogenannte Widerstandsmodelle (” multibox resistance
models”) als einfache mathematische Beschreibung eines kontinuierlichen Massentransfers
durch verschiedene Schichten in der planetarischen Grenzschicht. Dabei wird jeder einzel-
nen Schicht ein gewisser Widerstand gegeniiber dem Transfer von Partikeln zugeschrieben.
Er ist umgekehrt proportional zur Depositionsgeschwindigkeit (Slinn, 1976 ; Slinn et. al.,

1978 ; Chang et. al., 1987).

Giorgi (1986) unterteilt die planetarische Grenzschicht in eine ”surface layer” und
eine "interfacial layer”. Wahrend in der erstgenannten die atmosphérische Schichtung und
Turbulenz sowie die Sedimentation die Hauptrolle spielen, sind in der letzteren Brownsche
Diffusion, das Benetzen und Aufprallen von Partikeln auf Hindernisse und elektrostati-
sche Krifte die primaren Mechanismen fiir die trockene Deposition. Fiir jede der zwei
Schichten wird dann in Abhéngigkeit von den meteorologischen Gegebenheiten, den Par-
tikeleigenschaften und des Oberflichentyps eine Depositionsgeschwindigkeit berechnet.

Die relative Bedeutung der trockenen Deposition im Vergleich zur nassen Deposition
ist schwer abzuschitzen (Junge, 1963 ; Sehmel, 1980 ; Slinn et. al., 1978). Viele Fak-
toren spielen dabei eine Rolle, so zum Beispiel die Quellhdhe und die Niederschlagsrate.
In niederschlagsarmen Regionen wird die trockene Deposition an Bedeutung gewinnen.
Ebenso kann man vermuten, da} in Bodennahe emittierte Tracer, insbesondere in der
niaheren Quellumgebung, bevorzugt trocken deponiert werden. Die trockene Deposition
ist wegen der Turbulenz ein verstarkt in den unteren Atmospharenschichten wirkender
Prozef}, im Gegensatz zur nassen Deposition, welche mitunter die ganze Troposphire er-
fassen kann. Jedoch ist sie permanent existent, wahrend die nasse Deposition an ein
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Niederschlagsereignis gekniipft ist (Sehmel, 1980).

Fiir die in dieser Arbeit untersuchten radioaktiven, atmosphérischen Tracer ist die
nasse Deposition der primére Depositionsmechanismus. Dies zeigt sich sowohl in Messun-
gen (Small, 1959 ; Todd et. al., 1989), als auch in Modellsimulationen (Feichter et. al.,
1991 ; Brost et. al., 1991).

2.2 Die nasse Deposition

Fiir viele atmosphérische Spurenstoffe ist das Auswaschen durch Niederschlag ein sehr
effektiver Prozef. Dabei wird unterschieden zwischen dem "rainout” und dem ”wash-
out”. Der Begriff "rainout” umfaBt alle Prozesse, die innerhalb einer Wolke stattfinden.
"Washout” hingegen bezieht sich auf Vorgénge unterhalb der Wolkenbasis. Diese beiden
Begriffe sollen hier zunidchst ndher erldutert werden.

Junge (1963) erwiahnt die folgenden drei Prozesse, durch die Aerosolpartikel von Wol-
kentropfen aufgenommen werden kénnen ("rainout”) :

e Die Aktivierung von Aerosolen als Kondensationskerne

e Brownsche Diffusion

e Wasserdampfgradient (Facy - Effekt)

Fiir die Mehrzahl aller Aerosole 1st der Kondensationsprozefl selbst der relevante Me-
chanismus. Die Brownsche Diffusion und der Facy - Effekt spielen lediglich fiir Partikel
mit einem Radius kleiner als ca. 0.05um (Aitken - Partikel) eine grofiere Rolle (Junge,
1963).

Der Prozeff des "washout” beginnt wenn die Regentropfen die Wolke verlassen. Bei
ihrem Fall nehmen sie Aerosolpartikel auf und verdunsten gleichzeitig. Hohe Verdun-
stungsraten koénnen eine Deposition der Partikel am Erdboden verhindern und sie in die
atmosphirische Zirkulation zuriickfithren. Nach Junge (1963) ist der "washout” auf Par-
tikel mit einem Radius grofler als ca. 1um beschriankt. Fiir solche Aerosole hingt die
relative Bedeutung des ”washout” gegeniiber dem ”rainout” von ihrer vertikalen Kon-
zentrationsverteilung ab. Hohe Konzentrationen unterhalb der Wolkenbasis werden die
Effizienz des "washout” erhdhen.

Die nasse Deposition ist ein recht komplexes Phadnomen. Sie beinhaltet sowohl mikro-
physikalische Prozesse, als auch solche in einer Gréflenordnung von mehreren hundert Ki-
lometern (synoptischer Scale). In globalen, atmosphérischen Transportmodellen betragen
die typischen horizontalen Gréflenordnungen einer Gitterzelle einige hundert Kilometer.
Die nasse Deposition ist folglich ein subskaliger Prozeff und mufl parameterisiert werden.
Die verwendeten Parameterisierungen sind im allgemeinen abgeleitet aus der Arbeit von
Junge und Gustafson (1957) und beinhalten keine mikrophysikalischen Details. Fiir die
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Beschreibung mikrophysikalischer Details der Wolkenphysik sei z.B. auf Pruppacher und
Klett (1978) und Mason (1957) verwiesen. Junge und Gustafson (1957) beschreiben die

nasse Depositionsrate eines Tracers wie folgt :

Acg _€R

At —_ﬁ'cclz_/\'ccl (2)

wobel

Cel Konzentration des Tracers in der Wolke [kg m’s]

L Fliissigwassergehalt der Wolke [kg m™3]

H Héhe der Luftsiule, z.B. Tropopausenhdhe [m)]

R Niederschlagsrate aus der Luftsiule [kg m™2s™!]

€ Auswascheffizienz (0 < e < 1)

v

Der Faktor € hangt von den Eigenschaften des Tracers ab, wie z.B. seiner Effektivitit
als Kondensationskern. Diesbeziiglich vermutet Junge (1963) eine inverse Proportionalitit
zur atmosphéarischen Partikelkonzentration und gibt die folgenden Werte fiir € an : € =
0.5 — 0.8 fiir kontinentale, Niederschlag erzeugende Wolken und ¢ = 0.9 — 1.0 fiir
maritime Wolken. In der kontinentalen planetarischen Grenzschicht kann ¢ auf Werte um
0.2 absinken. Andere Tracereigenschaften, wie z.B. deren Wasserloslichkeit, konnen diese
Werte beeinflussen, so dafl allgemeingiltige Aussagen bezliglich der Gréfle des Faktors e
nicht moglich sind.

Die mittlere Depositionsrate eines Tracers liber der Grundfliche der Luftmassensiule
ergibt sich aus einer {iber ein gewisses Zeitintervall At und die Grundfliche gemittelten
Niederschlagsrate R. Diese Vorgehensweise ist jedoch nur korrekt fiir einen gleichmaéfig
{iber das ganze Gebiet erfolgenden Niederschlag (Junge und Gustafson, 1957). Tatsachlich
ist der Niederschlag jedoch ein ausgeprigt lokales Phinomen, insbesondere wenn er in
Verbindung mit konvektiver Bewolkung auftritt. Die Niederschlagsrate R setzt sich aus
einer voneinander unabhingigen Anzahl n von Niederschlagsereignissen unterschiedlicher
Intensitdt und Dauer (At, < At) iiber einem Teilbercich der Grundfliche zusammen.

Die obigen Ausfithrungen verdeutlichen die Probleme, die sich bei der Parameteri-
sierung der nassen Deposition in globalen Transportmodellen ergeben. Da Niederschlag
erzeugende Wolken oft nur einen Teil der Gitterbox des Modells einnehmen, kommt auch
den subskaligen Mischungsprozessen, dem Transport von Tracern aus dem ”trockenen” in
den "nassen” Teil der Box, eine moglicherweise nicht unerhebliche Bedeutung zu (Brost

et. al., 1991).

Die in globalen Transportmodellen verwendeten Parameterisierungen der nassen De-
position unterscheiden sich im Prinzip nur in der Wahl des Faktors A, d.h. seiner horizon-
talen, vertikalen und zeitlichen Variabilitit. In Arbeiten am Geophysical Fluid Dynamics
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Laboratory (GFDL) in den USA (Mahlman und Moxim, 1978 ; Levy et. al., 1980 ; Levy
und Moxim, 1987, 1989) wurde die vertikale Variation von A (eine Abnahme mit der
Hoéhe) global einheitlich vorgeschrieben. Jedem Modellniveau wird dabei eine bestimmte
Tracerlebensdauer zugeordnet, welche mit der Héhe zunimmt. Dadurch beriicksichtigt
man die Abnahme der Niederschlagsmenge (Junge, 1963). Die modellierte Niederschlags-
rate am Erdboden erlaubt eine horizontale und zeitliche Variation des Faktors A. Ferner
wird A mit der Wasserldslichkeit des Aerosols verandert.

Giorgi und Chameides (1986) haben ein Depositionsschema fiir hochgradig wasserldsli-
che Substanzen entwickelt, bei-dem sich die raumzeitliche Variation von A aus der fiir
jede einzelne Modellgitterbox (von einem meteorologischen Modell) vorhergesagten Nie-
derschlagsmenge ergibt. Sie unterscheiden zwischen konvektivem und stratiformen Nie-
derschlag. Penner et. al. (1991) benutzen eine Art vereinfachtes Schema von Giorgi
und Chameides (1986), beriicksichtigen aber eine Variation von A mit der Léslichkeit und
Reaktionsfreudigkeit des Tracers.

Joussoume (1990) nimmt in ihrer Simulation des atmosphérischen Kreislaufs von
Wiistenstaubpartikeln an, daf3 diese mit der gleichen Effizienz wie Wasserdampf entfernt
werden, was einer mittleren Lebensdauer von etwa zehn Tagen in der Atmosphére ent-

spricht.

Kasibhatla et. al. (1991) greifen in ihrem Depositionsschema fiir hochgradig was-
serldsliche Substanzen (Stickstoffverbindungen) auf viele Ideen von Giorgi und Chamei-
des (1986) zuriick, benutzen jedoch nicht den stratiformen bzw. konvektiven Niederschlag
aus einer einzelnen Gitterbox, sondern deren Summe aus der gesamten Luftsdule. Fiir
beide Niederschlagstypen wird ein charakteristischer Fliissigwassergehalt (analoge Werte
wie in Giorgi und Chameides (1986)) sowie eine typische vertikale Machtigkeit definiert
(Skalenhshe H in Gleichung (2)).

Kasibhatla et. al. (1991) konstatieren fiir ihre ersten Simulationen mit anthropogenen
Stickstoffverbindungen eine Ubereinstimmung zwischen Modell- und Beobachtungsresul-
taten, die mindestens die Giite wie bei Verwendung des Schemas von Mahlman und Mo-
xim (1978) besitzt. Beide Schemata werden auch in dieser Arbeit verwendet und in ihren
Resultaten miteinander verglichen. Thre nidhere Erlduterung erfolgt in Abschnitt 4.5.
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3 Radioaktive Tracer in der Atmosphire

Wie einleitend beschrieben, gibt es drei Klassen von radioaktiven Tracern in der At-
mosphére : Natiirliche Substanzen, unterteilt in solche, die aus dem Erdboden entwei-
chen, und solche, die durch kosmische Strahlung produziert werden, sowie kiinstliche,
welche durch Nuklearversuche in die Atmosphére eingebracht wurden. Es gibt allerdings
einige natiirliche Spurenstoffe, die auch durch Atomwaffentests in die Atmosphéire gelan-
gen kénnen, jedoch, mit Ausnahme der langlebigen Elemente Tritium, '*C und 2'°Pb,
nur fiir eine kurze Periode nach Nuklearversuchen das natiirliche Konzentrationsniveau
verfélschen (Turekian et. al., 1977 ; Junge, 1963). Hierzu gehéren **S und **P (Drevinsky
et. al., 1964 ; Lal et. al., 1960) sowie 22Na (Junge, 1963). Uber manche natiirliche Tra-
cer, wie "Be und 3?P, gibt es widerspriichliche Aussagen in der Literatur beziiglich ihrer
Produktion in Kernwaffenversuchen (Drevinsky et. al., 1964 ; Lal et. al, 1960).

3.1 Natiirliche Radioaktivitit aus Bodenemissionen

Die Erdkruste enthalt die radioaktiven Nuklide Uran-238 (***U), Uran-235 (?**U) und
Thorium-232 (***Th), welche durch Zerfall verschiedene Isotope des Edelgases Radon bil-
den. Diese Arbeit beschrankt sich auf die Elemente der Zerfallskette des 23*U, da nur sie
geniigend lange radioaktive Halbwertszeiten besitzen um atmosphéarische Transportpro-
zesse zu studieren (Junge, 1963). Tabelle 1 zeigt die beim Zerfall entstehenden Tracer mit
den dazugehorigen Halbwertszeiten. Das gasférmige Radon-222 (**2Rn) entweicht aus der
Erdkruste und zerfallt rasch zum langlebigen Schwermetall Blei-210 (*'°Pb).

Die Emissionsrate des *Rn hingt von der Konzentration seines Vorgingers in der
Zerfallskette (***Ra) in der Erdkruste, den Eigenschaften des Bodens (Wassergehalt, Po-
rositidt) und den meteorologischen Bedingungen ab. Sie wird entweder direkt mit Hilfe
von Kollektoren gemessen, die eine bestimmte Fliche des Erdbodens iiberdecken, oder
indirekt aus vertikalen ??2Rn - Mefprofilen in der Atmosphire unter der Annahme eines
Gleichgewichtes zwischen Emission und radioaktivem Zerfall (Turekian et. al, 1977).

Lambert et. al. (1982) leiten mittels eines Zweiboxmodells (Troposphére - Strato-
sphire) eine **?Rn - Emissionsrate des Erdbodens von 0.72 atome cm™2s™! her, wahrend
Turekian et. al. (1977) einen Wert von 1.2 atomecm™2s™! angeben. Liu et. al. (1984)
haben einige ?**Rn - Mefiprofile zusammengefaBt und bestimmen mittels der indirekten
Methode die sommerliche Emissionsrate zu 1.1 atomecm™2s™!. Einzelmessungen kénnen
jedoch, je nach Bodenbeschaffenheit und meteorologischen Bedingungen, erheblich von
diesen von Lambert et. al. (1982) und Turekian et. al. (1977) berechneten globalen
Mittelwerten abweichen. Nach Dérr (1984) nimmt die Emissionsrate im Falle einer 15 cm
dicken Schneedecke um 30-40% ab und wird bei gefrorenem Boden ginzlich unterdriickt.
Aufgrund einer Verstopfung der Poren im Erdboden durch Niederschlag resultiert nach
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| Element | Halbwertszeit I
387 4.5.10° Jahre

226Ra 1.58 - 10® Jahre
222Rn 3.83 Tage

218pg 3.05 Minuten
214py, 26.8 Minuten

214B; 19.7 Minuten

214pg 1.5+10~* Sekunden
210pt, 22.4 Jahre

10B;4 5 Tage

210p, 140 Tage

206p, stabil

Tab.1 Radioaktive Zerfallskette des 238U

Mattsson (1970) ebenfalls eine Abnahme der **?Rn - Emission. In die gleiche Richtung
weisen die Meflergebnisse von Pereira et. al. (1988). Demgegeniiber fiihrt die Transpira-
tion von Pflanzen zu einer relevanten Erhéhung der Emissionsrate, die teilweise sogar das

sechsfache der Werte iiber kahlem Erdboden erreicht (Martell, 1985).

Die ?22Rn - Emission des Ozeans ist aufgrund des wesentlich geringeren Gehalts an
225Ra um etwa zwei GrofBenordnungen kleiner als die der Kontinente, so dafl ozeanische
Emissionen nur etwa fiir 2% der 2*?Rn - Masse in der Atmosphére verantwortlich sind
(Wilkening und Clements, 1975 ; Peng et. al., 1979). Diese Tatsache macht man sich
zunutze, um kontinentale von maritimen Luftmassen zu unterscheiden (Dérr et. al., 1983 ;
Polian et. al., 1986 ; Heimann et. al., 1990). Aufgrund der kleineren Landmasse der
Siidhemisphire sind die ***Rn - Konzentrationen hier geringer als in der Nordhemisphére.
Die niedrigsten Werte sind in der Antarktis zu finden (Junge, 1963).

In globalen Transportmodellen der Atmosphére vernachlédssigt man in der Regel die
ozeanische Quelle und nimmt eine konstante 2*2Rn - Emissionsrate aus eisfreien Lando-
berflichen an. Die Werte liegen im Bereich von 0.72 bis 1.2atomecm™2?s~! (Feichter
et. al., 1991 ; Heimann und Feichter, 1990). Dieser relativ einfache Ansatz wird damit
begriindet, daf sich lokale Differenzen in der Emission iiber die grofie Grundfliche einer
Gitterbox herausmitteln (Feichter et. al., 1991). In dieser Arbeit wird ebenso verfahren
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(siche Abschnitt 5.1).

Aufgrund der relativ kurzen Halbwertszeit des **?Rn von 3.83 Tagen existiert {iber
Kontinenten ein ausgepragter vertikaler Konzentrationsgradient, insbesondere im Win-
terhalbjahr. Die Analysen von Liu et. al. (1984) zeigen, daffi im Sommer ca. 55% des
*22Rn aus der planetarischen Grenzschicht transportiert wird. Etwa 20% iiberschreitet
noch eine Héhe von ca. 5.5km. In Verbindung mit tropischen Gewitterwolken wird ca.
1% des ???Rn direkt von der Grenzschicht in die Stratosphéare beférdert und speist durch
seinen dortigen radioaktiven Zerfall das stratosphirische Reservoir des ?!°Pb (Lambert
et. al., 1990a). In globalen Tracermodellen der Atmosphire dient das ?*?Rn daher zur
Validierung von Transportprozessen auf Zeitskalen von Stunden bis Wochen (synoptischer
Scale ; Heimann und Feichter, 1990 ; Heimann et. al., 1990).

Im Gegensatz zum kurzlebigen #22Rn , dessen einzige Senke der radioaktive Zerfall ist,
wird sein Zerfallsprodukt, das langlebige Schwermetall *'°Pb (Halbwertszeit 22.4 Jahre),
hauptsachlich durch trockene und nasse Deposition, und nur zu einem sehr geringen Teil
durch radioaktiven Abbau, aus der Atmosphéare entfernt. Aufgrund der Quellverteilung
und kurzen Lebensdauer des ???Rn entsteht das *'°Pb hauptsachlich in der unteren Tro-
posphére iiber den Kontinenten.

Die 2'°Pb - Atome werden sehr rasch nach ihrer Entstehung irreversibel von Aerosol-
partikeln angebunden, so da§ ihr Transport und ihre Deposition von den physikalisch-
chemischen Eigenschaften dieser Aerosole bestimmt wird (Junge, 1963). Die Masse dieser
radioaktiven Substanz ist dabei so gering, daB sie selbst keinen Einflufl auf die Aerosol-
charakteristika hat (Brost et. al., 1991). Der mittlere Radius dieser Aerosole liegt im
Bereich von 0.05 bis 0.25 um (Graustein und Turekian, 1986 ; Turekian et. al., 1977 ;
Feichter et. al., 1991).

Das ?'°Pb wurde daher intensiv zur Bestimmung der mittleren atmosphérischen
Lebensdauer dieser (kontinentalen) Aerosole benutzt. Hierfiir werden Konzentrations-
verhiltnisse des 2'°Pb mit seinen Vorgingern bzw. Tochterprodukten in der Zerfallskette
des 2°8U gebildet (Junge, 1963). Blifford et. al. (1952) erhalten aus Messungen der ***Rn -
Tochterprodukte eine Lebenszeit der Aerosole von zehn Tagen. Poet et. al. (1972) geben
fiir die untere Troposphire (unterhalb der Wolkenbasis) einen Wert von vier Tagen an.
Moore et. al. (1973) ermitteln eine durchschnittliche Aerosollebensdauer in der unteren
Troposphére von weniger als einer Woche. Bis zur oberen Troposphére steigt sie auf zwei
bis drei Wochen an. Fiir die untere Stratosphire nennen Moore et. al. (1973) Werte
von ein bis zwei Monaten. Mit Hilfe des 21°Pb - Vertikalprofils von Moore et. al. (1973)
ermitteln Graustein und Turekian (1986) einen Wert von 4.8 Tagen.

Diese auf zeitlich und rdumlich beschrankten Isotopkonzentrationsmessungen beru-
henden Abschitzungen der Aerosollebensdauer sind jedoch nicht unbedingt reprasentativ
fiir die gesamte Atmosphire. Simulationen mit einem atmosphérischen Transportmodell
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kénnen ein umfassenderes Bild der Verhaltnisse liefern. Lambert et. al. (1982) erhalten
mit ihrem Zweiboxmodell (Troposphére - Stratosphire) eine troposphéirische Lebensdauer
der Aerosole von 6.5 Tagen. Turekian et. al. (1977) geben einen Wert von 7.2 Tagen an.

Das System ?2?Rn (Gas) - 2'°Pb (Aerosol) dhnelt der Kombination SO, (Gas) - SOZ~
(Aerosol) bzw. NH; (Gas) - NH} (Aerosol). Auch die Quellverteilung, hohe Konzentra-
tionen in der unteren Troposphére iiber den Kontinenten, ist sehr dhnlich. Daher wird
*'%Pb auch als Tracer beispielsweise fiir das System Schwefeldioxyd (SOs) - Sulfat (SO37)
benutzt (Tsunogai et. al., 1988). Ferner ist es zur Untersuchung des Transports konti-
nentaler Aerosole iiber den Ozean in die Polargebiete niitzlich (Lambert et. al., 1990b).

3.2 Natiirliche Radioaktivitit durch kosmische Strahlung

Durch die Wechselwirkung der kosmischen Strahlung mit atmosphérischen Gasen wer-
den permanent radioaktive Isotope in der Stratosphire und oberen Troposphire erzeugt.
Die Primérstrahlung hat sowohl eine galaktische wie solare Komponente und besteht im
Prinzip aus elektrisch geladenen Partikeln, wovon ca. 90% Protonen und etwa 10% Al-
phapartikel sind. Ferner sind geringe Mengen von Nukliden mit Atomgéwichten gréfier
als ca. 82 enthalten (Friedlander, 1989). Die galaktische Komponente der Priméarstrah-
lung dominiert die Isotopproduktion in der Atmosphére. Der solare Beitrag beschrankt
sich auf die unmittelbare Umgebung der magnetischen Pole und leistet im globalen und
zeitlichen Mittel einen Beitrag von nur wenigen Prozent (Lal und Peters, 1967). Durch
schwache magnetische Felder sowohl im Weltraum, als auch speziell in unserem Sonnensy-
stem, werden diese kosmischen Partikel so gestreut, daf} sie auflerhalb des Einflufibereichs
des Erdmagnetfeldes homogen verteilt sind. Das Magnetfeld der Erde lenkt die Partikel
dergestalt, dafl praktisch keine zonale Variation in der Primérstrahlung existiert (Fried-
lander, 1989). Nur sehr energiereiche kosmische Partikel sind in der Lage am Aquator
die magnetischen Feldlinien der Erde zu kreuzen und in die Atmosphéire einzudringen.
Je mehr man sich jedoch den geomagnetischen Polen néhert, desto geringer muf diese
Energie sein. Daraus resultiert ein ausgeprigter meridionaler Gradient im Primarfluf

kosmischer Partikel in die Lufthiille der Erde (Hillas, 1972).

Nach dem Eintritt in die Erdatmosphare treffen die Partikel auf in der Lufthiille vor-
handene Atome und setzen einen Kaskadenprozeff sekundarer und tertiirer Partikel in
Gang (Lal und Peters, 1967). Fiir die Produktion der meisten Isotope, so auch der in
dieser Arbeit betrachteten Tracer “Be und '°Be, ist der daraus resultierende Neutronen-
flu entscheidend. Diese Neutronen prallen auf ihrem Weg durch die Atmosphire auf
Sauerstoff- und Stickstoffatome (die sogenannten "target-nuclides”) und bewirken nu-
kleare Zerfille, sogenannte ”stars”, von denen ein gewisser Teil "Be bzw. °Be Atome
erzeugt. Protonen tragen nur etwa 10% zu ihrer Produktion bei (Lal und Peters, 1967).

Die Energie der Priméarpartikel bestimmt wie tief die Kaskade in die Atmosphére
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eindringen kann, ehe die Partikel so stark abgebremst werden, daf sie nicht mehr zur
Isotopproduktion beitragen kénnen. Das Zusammenwirken dieses Prozesses mit der zu-
nehmenden Luftdichte (d.h. einer Zunahme an Sauerstoff- und Stickstoffatomen) fiihrt
zur Ausbildung einer Schicht maximaler Isotopproduktion, deren Héhe mit der geomag-
netischen Breite variiert (Junge, 1963). Etwa 2/3 des "Be bzw. '°Be werden in der
Stratosphére, der Rest in der Troposphére erzeugt (Lal und Peters, 1967).

Ebenso wie die Zerfallsprodukte des 222Rn werden “Be und °Be - Atome von Aerosol-
partikeln (in der Groéflenordnung von 0.025 um bis 1 um Radius) irreversibel angebunden.
Aufgrund der geringeren Aerosoldichte in dieser Hohe geschieht dies allerdings erst nach
mehreren Stunden, anstatt wie beim **°Pb bereits nach wenigen Minuten (Junge, 1963 ;

Brost et. al., 1991).

Die Produktionsrate der Isotope variiert mit der Stirke und dem Energiespektrum der
Primérstrahlung sowie der Intensitat des Magnetfeldes der Erde. In diesem Zusammen-
hang lassen sich drei Zeitskalen definieren (Lal und Peters, 1967) :

e Zeitrdaume von hundert bis zu mehreren Millionen Jahren, d.h. verschiedene geolo-
gische Epochen.

e Zeitintervalle von mehreren Jahren, insbesondere der 11 - Jahreszyklus der Sonnen-
fleckenaktivitat

o Zeitskalen von wenigen Stunden und Tagen bis hin zu mehreren Monaten

Die langen Zeitskalen spielen fiir die Zielsetzung dieser Arbeit keine Rolle. Durch die
Messung der Aktivitdt verschiedener Isotope in ozeanischen Sedimenten, in Eisbohrker-
nen, in der Biosphire bzw. Meteoriten ist es moglich, Riickschliisse auf die Starke und
das Spektrum der priméren kosmischen Strahlung in zuriickliegenden erdgeschichtlichen
Perioden zu ziehen, wobei diese Zeit von der Lebensdauer des Isotops abhéngt (Lal und
Peters, 1967).

Der 11-jdhrige Zyklus in der Sonnenfleckenaktivitat und eine kontrir dazu verlaufende
Isotopproduktionsrate ist durch direkte Messungen belegt (Lal und Peters, 1967 ; Hotzl
et. al., 1991 ; Beer et. al., 1990 ; Lal, 1987). Ein Anstieg der Sonnenfleckenaktivitit ist
gekennzeichnet durch eine vermehrte Eruption von Plasmawolken meist energiearmer Par-
tikel von der Sonnenoberfliche. Diese fiillen mehr und mehr den galaktischen Raum aus
und bilden aufgrund ihrer Magnetfelder ein Hindernis fiir die galaktische Primarstrahlung,
insbesondere fiir die energicarmen Partikel. Daraus resultiert dann, mit einer gewissen
zeitlichen Verzdgerung, eine reduzierte Isotopproduktionsrate (Lal und Peters, 1967).

Da bevorzugt die energiearmen Partikel beeinfluflt werden, treten die groBten Verdande-
rungen in der Polarregion und oberhalb von ca. 100 hPa auf (sieche oben). Lal und Peters
(1967) haben hier fiir 1958 (sehr hohe Sonnenfleckenaktivitit) eine Reduktion um 70%
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gegeniiber 1954 (Sonnenfleckenminimum) festgestellt. Unterhalb von 300 hPa betrégt die
Abnahme ca. 25% fiir geographische Breiten iiber 45°, am Aquator lediglich 7%.

Ein Ma$ fiir die Produktionsrate von "Be und °Be ist der am Boden gemessene Neutro-
nenflul (Hotzl et. al., 1991). Sein Jahresmittelwert zeigt in mittleren und hohen Breiten
groBere interannuale Schwankungen als in den Tropen und unterstiitzt somit die obigen
Schlufifolgerungen. Ein Jahresgang des Neutronenflusses ist praktisch nicht registrierbar,
d.h. auch die kosmische Primérstrahlung bzw. die "Be und °Be - Produktionsrate sollte
keine saisonale Variation aufweisen (Brost et. al., 1991).

Kurzzeitige und lokal begrenzte Veranderungen der Isotopproduktionsrate, ausgeldst
durch die plétzliche Eruption von Partikeln von der Sonnenoberfliche, dauern wenige
Stunden bis hin zu ein paar Tagen und Monaten an. Die von der Sonne emittierten Plas-
mawolken energicarmer Partikel bewirken eine Abnahme der Priméarstrahlung, die sich im
Laufe von ein paar Tagen wieder normalisiert. Da die Sonnenoberfliche quasistationire
aktive Regionen aufweist, zeigt dieses Phinomen héufig eine Periode von ca. 27 Tagen
(Umlaufzeit der Sonne um ihre eigene Achse). Auflerhalb des Magnetfeldes der Erde kann
dieser Prozef eine 40%ige Reduktion der galaktischen Priméarstrahlung verursachen (ins-
besondere fiir energiearme Partikel), doch kann die Variabilitit von Ereignis zu Ereignis
recht grof sein, so dafl der Effekt auf die Produktion von “Be bzw. °Be schwer ab-
zuschitzen ist (Lal und Peters, 1967). Daneben existiert ein schwacher Tagesgang (Brost

et. al., 1991).

Da die Modellsimulationen mit monatlich bzw. jahrlich gemittelten Beobachtungen
verglichen werden, haben diese kurzzeitigen Fluktuationen wahrscheinlich keinen Einfluf
auf die Bodenkonzentration. Eine nahere Erlauterung der Quellfunktion von “Be und

10Be erfolgt in Abschnitt 5.2.1.

Einen Uberblick tiber die durch kosmische Strahlung in der Atmosphére erzeugten ra-
dioaktiven Isotope, zusammen mit ihren Halbwertszeiten, den ”target-nuclides” und ihrer
geschitzten Gesamtmasse in der Atmosphére (Lal und Peters, 1967), gibt Tabelle 2. Nicht
aufgelistet sind Isotope mit Halbwertszeiten von weniger als einem Tag. Zuverldssige
Abschitzungen der atmosphirischen Gesamtmasse von 8 Kr, 3Ar und 3°Ar sind noch
nicht méglich (Lal und Peters, 1967). Diese radioaktiven Tracer werden nicht nur in der
Atmosphére, sondern auch im Ozean, in ozeanischen Sedimenten, in der Biosphéire, im
Erdboden und Gestein sowie in Eisschilden gefunden (Lal und Peters, 1967 ; McHargue
und Damon, 1991). Die grofle Spannbreite der Halbwertszeiten macht sie fiir viele An-
wendungen als Tracer interessant.

Uber die in dieser Arbeit untersuchten Isotope “Be und '°Be wurde erstmalig Mitte der
50er Jahre in der Literatur berichtet. Arnold und Al-Salih (1955) schreiben iiber Beobach-

tungen von “Be im Niederschlag, Cruickshank et. al. (1956) iiber "Be - Konzentrationen
in der Luft. 1°Be wurde zuerst in ozeanischen Sedimentbohrkernen gefunden. Eine Ver-
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| Tracer | Halbwertszeit | "target-nuclid” | Gesamtmasse in der Atmosphire [kg] |

SHe stabil N, O 3.2-10°
'Be [ 2.5-10° Jahre N, O 4.3-10°
“8Al | 7.4-10° Jahre Ar 1.1-10%
38Cl | 3.1-10° Jahre Ar 1.5-10%
81Ky | 2.1-10° Jahre Kr ?
i 5730 Jahre N, O 7.5-10%
5281 500 Jahre Ar 1.4
SIAT 270 Jahre Ar ?

SH 12.3 Jahre N, O 3.5
“’Na 2.6 Jahre Ar 1.9-10°3
] 87 Tage Ar 45.1073
"Be 53 Tage N, O 32.10°°
37Ar 35 Tage Ar ?
S3p 25 Tage Ar 6-107*
37p 14.3 Tage Ar 4-10~*

™

Tab.2 Durch kosmische Strahlung in der Atmosphére erzeugte radioaktive Isotope. Zusétzlich zur Halb-
wertszeit und den atmosphérischen Gasen (”target-nuclides”) durch deren Wechselwirkung mit der kos-
mischen Strahlung das entsprechende Nuklid entsteht, sind Schitzungen der Gesamtmasse der Isotope
in der Atmosphire angegeben. Zuverlissige Werte fiir 81Kr, 37 Ar und 3°Ar sind noch nicht méglich (I.al

und Peters, 1967).

besserung in der MeBtechnik (Accelerator Mass Spectrometry (AMS), siche McHargue
und Damon (1991)) erméglichte in letzter Zeit eine zuverlissigere '°Be - Konzentrations-

messung.

Gegenstand vieler Untersuchungen sind die Faktoren, welche die “Be bzw. °Be Kon-
zentration in Bodennihe bzw. ihre Deposition beeinflussen. Feely et. al. (1988) nennen
in diesem Zusammenhang vier Prozesse :

e Nasse Deposition

e Massenaustausch zwischen Stratosphare und Troposphéare

e Vertikaltransport in der Troposphéare

e Horizontaler Transport von subtropischen und mittleren Breiten in die Polarregionen

bzw. Tropen

Uber ihre relative Bedeutung fiir den Jahresgang der Tracerkonzentration in Bo-
dennihe bzw. der Deposition gibt es in der Literatur verschiedene Angaben. Aegerter et.
al. (1966) sehen die nasse Deposition bzw. den Vertikaltransport in der Troposphére als
die primaren Mechanismen an, wihrend das Einmischen von stratosphirischem "Be nur
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eine geringfiigige Bedeutung habe. Auch Arnold und Al-Salih (1955), Cruickshank et. al.
(1956) und Marenco und Fontan (1974) unterstreichen den Effekt der nassen Deposition.
Demgegeniiber ist fiir Schumann und Stoeppler (1963), Rangarajan und Gopalakrishnan
(1970), Reiter et. al. (1971, 1975, 1983), Viezee und Singh (1980), Dibb (1989), Bleichrodt
und van Abkoude (1963) sowie Dutkiewicz und Husain (1985) der Massenaustausch zwi-
schen Stratosphare und Troposphére entscheidend. Die Ursache fiir diese unterschiedliche
Bewertung konnte sein, dafl die Autoren ihre Untersuchungen an verschiedenen Orten und
zu verschiedenen Zeiten durchgefiithrt haben.

Global betrachtet scheint daher die Annahme von Feely et. al. (1988) am verniini-
tigsten zu sein, daf} an verschiedenen Orten zu verschiedenen Jahreszeiten verschiedene
Prozesse die Hauptrolle spielen. Jeder dieser vier Prozesse hat seinen eigenen Jahres-
gang und die Saisonalitit der Bodenkonzentration bzw. Deposition ergibt sich aus ihrem

komplexen Zusammenwirken.

Der Massenaustausch zwischen Stratosphire und Troposphére ist im Friihjahr und
Sommer nahe der Polarfront und dem subtropischen Jetstream maximal und zeigt eine
hohe Korrelation mit troposphérischen Tiefdruckgebieten (Viezee und Singh, 1980 ; Wolft
et. al., 1979 ; Danielsen, 1968). Dieser Massenaustausch weist einen von der geographi-
schen Breite abhéngigen Jahresgang auf. Fiir niedere Breiten (20 - 30°) ist er maximal im
Winter und Friihling, fiir mittlere Breiten (40 - 50°) im Sommer (Viezee und Singh, 1980).
Feely et. al. (1988) sowie Rangarajan und Gopalakrishnan (1970) haben die Jahresgange
von '¥7Cs und “Be miteinander korreliert, um den stratosphérischen Anteil des "Be an der
Bodenkonzentration zu ermitteln. 37Cs gehdrt zu den kiinstlichen, radioaktiven Tracern,
die mit Ausnahme eines Zeitraums von wenigen Monaten nach einem Nuklearversuch rein
stratosphéirischen Ursprungs sind. Sie bilden daher ein direktes MafB fiir den Massenaus-
tausch zwischen Stratosphire und Troposphire. Wenn jedoch noch andere von den oben
genannten Prozessen eine Rolle spielen und der Jahresgang des "Be in Phase mit dem
des '¥"Cs ist, wird dem "Be am Boden félschlicherweise ein stratosphirischer Ursprung
zugeschrieben. Fiir viele Stationen in mittleren und héheren Breiten Nordamerikas er-
halten Feely et. al (1988) einen stratosphérischen Anteil von 30-50% im Friihling und
5 -25% im Herbst. Rangarajan und Gopalakrishnan (1970) erhalten in Bombay (Indien)
im Friithling 60% und im Herbst 25%. In diesen Breiten diirfte jedoch auch der Jahres-
gang in der Niederschlagsrate eine Rolle spielen (Feely et. al., 1988). Dutkiewicz und
Husain (1985) haben °Sr (wie '*"Cs ein kiinstlicher, radioaktiver, stratospharischer Tra-
cer) und “Be miteinander korreliert und ermitteln Werte von 40% (Frithling) bzw. 25%
im Jahresmittel.

Ein sehr guter Indikator fiir die Herkunft und Verweilzeit einer atmosphérischen Luft-
masse, insbesondere fiir das Eindringen stratosphérischer Luft in die Troposphére, ist das

Konzentrationsverhiltnis '°Be/"Be (Raisbeck et. al., 1981). Diese beiden Isotope wer-
den im Verhiltnis 1°Be/"Be =~ 0.5 produziert, die raumliche Quellverteilung ist gleich (Lal
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und Peters, 1967), und nach ihrem Eintreten in die Troposphire werden sie gleichermaflen
transportiert und ausgewaschen. Der einzige Unterschied besteht in den Halbwertszeiten
von 53 Tagen ("Be) und 2.5 - 10% Jahren (1°Be) (siehe Tabelle 2). Da die mittlere Aufent-
haltszeit eines Tracers in der Stratosphére ca. ein Jahr betrigt (Raisbeck et. al., 1981)
ehe eine Substanz in die Troposphire eingemischt und schlieflich ausgewaschen wird,
zeichnen sich stratosphérische Luftmassen durch hohe Werte des Verhéltnisses '°Be/"Be
aus und kénnen durch Messungen am Boden nachgewiesen werden. Im Vergleich zum "Be
existieren jedoch nur schr wenige °Be - MeBreihen, so daff Modellresultate nur punktuell

verifiziert werden konnen.

Der Vertikaltransport innerhalb der Troposphére ist aufgrund der labileren Schichtung
der Atmosphére im Sommer intensiver als im Winter, so dafl insbesondere kontinentale
Stationen der mittleren Breiten beider Hemispharen maximale Konzentrationswerte im
Sommer aufweisen, sofern dieser Prozefl nicht durch hohe Niederschlagsraten im Som-
mer tiberdeckt wird (Brost et. al., 1991). Subtropische und tropische Stationen werden
hauptsédchlich vom Jahresgang der nassen Deposition beeinfluflt (Feely et. al., 1988).

Arktische Stationen zeigen ebenfalls einen Jahresgang in der Tracerkonzentration mit
Maximalwerten im spaten Winter und Frithling (Feely et. al., 1988). Diese sind in Phase
mit der Bildung des arktischen Dunstes, welcher durch die Emission von anthropogenen
Aerosolen in mittleren Breiten (Nordamerika, Europa, Asien) und ihrem Transport in die
Arktis verursacht wird (Rahn, 1981). Dieser Dunst verschwindet im Frithsommer auf-
grund von Verdnderungen in den horizontalen Transportprozessen und einem vermehrten
Auswaschen der Aerosole auf ihrem Weg in die Polarregion (Barrie et. al., 1981). Dieser
Verlauf entspricht dem Jahresgang der “Be - Konzentration, so dafl die hohen Konzentra-
tionswerte im Winter und Frithling vermutlich auf die horizontale Advektion von "Be -
tragenden Aerosolen aus mittleren Breiten in die Arktis zuriickzufiihren sind (Feely et.

al., 1988).

Fiir viele Studien wurde das "Be als Tracer fiir Transportprozesse innerhalb der Stra-
tosphire benutzt (z.B. Bhandari, 1970 ; Reiter et. al., 1975 ; Bhandari et. al., 1966).
Ferner wird das “Be mit Ozon korreliert, um dessen stratosphérischen Anteil an den am
Boden gemessenen Konzentrationen zu ermitteln (Wolff et. al., 1979 ; Reiter et. al.,

1983 ; Dutkiewicz und Husain, 1979).

Die obigen Ausfithrungen haben gezeigt, daB es kritisch ist, das “Be zur Untersu-
chung des Massenaustausches zwischen Stratosphire und Troposphére heranzuziehen, da
mehrere Prozesse seine Konzentration am Boden bestimmen kénnen, und es kein rein
stratosphéarischer Tracer ist. Durch Bildung des Verhiltnisses '°Be/"Be gewinnt man
zwar wertvolle Einblicke in die Charakteristika dieses Massenaustausches im Transport-
modell, doch besteht das Problem der Verifizierung mittels Beobachtungsdaten wegen
weniger °Be - Mefreihen. Eine bessere Interpretation kdénnen in diesem Zusammenhang
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die im nichsten Abschnitt erliuterten kiinstlichen, radioaktiven, stratosphéarischen Tracer
gewihren, wobei allerdings andere Probleme auftreten.

3.3 Kiinstliche Radioaktivitit
Anfang der 50er Jahre begannen die USA, die UDSSR und Grofibritannien mit der

Durchfithrung atmosphérischer Kernwaffenversuche, wodurch eine Vielzahl lang- wie
kurzlebiger radioaktiver Isotope in die Atmosphire eingebracht wurden (Junge, 1963).
Nach einem Testmoratorium im November 1958 nahm ihre Konzentration etwas ab, ehe
die UDSSR im Jahre 1961 und die USA 1962 die Atomwaffentests wiederaufnahmen.
Dies fiihrte zu Beginn des Jahres 1963 zu hohen stratosphérischen Konzentrationen.
Bis Mitte 1967 fanden keine gréferen Versuche statt, so daB die Isotopkonzentratio-
nen wieder abnahmen. Danach fiihrten Frankreich (in der Siidsee) und China einige
Tests durch, was eine abrupte Erhohung der atmosphérischen Konzentrationen in der
jeweiligen Hemisphire zur Folge hatte (Staley, 1982). Nach dem letzten grofleren at-
mosphirischen Atombombenversuch, durchgefiihrt von der Volksrepublik China im Ok-
tober 1980, sind selbst die Konzentrationen der langlebigen Isotope mittlerweile unterhalb
die Mefibarkeitsgrenze abgesunken (Feely et. al., 1988).

Drei Arten von atmosphirischen Kernwaffenversuchen lassen sich nach dem Ort des
Versuchs unterscheiden : Detonationen in der freien Atmosphére und solche in Bodennéhe,
und zwar iiber Land oder iiber Wasser. Der Versuchsort und seine Intensitit bestimmen
wieviel von den erzeugten radioaktiven Isotopen unmittelbar als lokaler Fallout im Testge-
biet niedergeht, welcher Anteil innerhalb der Troposphére verteilt wird, und wie hoch der
Prozentsatz ist, der die Stratosphére erreicht und bei entsprechend grofer radioaktiver
Halbwertszeit lange in der Atmosphére verweilt. Die Angaben iiber den stratosphérischen
Anteil am Fallout schwanken stark (Junge, 1963), doch kann davon ausgegangen werden,
dafB er fiir Detonationen in Frdbodennihe am geringsten ist, da hierbei grofie Mengen
an Bodenpartikeln vom Feuerball mitgerissen werden. Diese grofien Partikel binden die
radioaktiven Zerfallsprodukte und werden rasch durch Sedimentation aus der Atmosphére
entfernt. Umgekehrt liegen die Verhiltnisse bei Versuchen in der freien Atmosphare. Um
nennenswerte Massen an Isotopen in die Stratosphére zu beférdern, muB ein Nuklearver-
such eine Intensitit von iiber einer Megatonne haben (Machta und List, 1959).

In allen Nuklearversuchen werden die meisten Isotope durch Neutronenspaltung von
23577, 2387 und %*°Pu erzeugt. Durch diesen Prozef entsteht eine Reihe von Primérnukli-
den, meist jeweils zwei Nuklide mit ungleichen Massen von 100 bzw. 140 (Junge, 1963).
Diese Primérnuklide sind hochgradig instabil und durchlaufen verschiedene Zerfallsket-
ten, bis schlieBlich radioaktive Isotope mit unterschiedlichen Halbwertszeiten entstehen
(Junge, 1963 ; Machta und List, 1959). Die Zusammensetzung dieser Zerfallsprodukte
variiert dabei nur geringfiigig von Nuklearversuch zu Nuklearversuch (Junge, 1963). Ta-
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belle 3 zeigt einige durch diesen Spaltprozeff erzeugte radioaktive Isotope, fiir die eine
grofie Anzahl von Beobachtungsmefreihen existieren (Junge, 1963). Ein Grund fiir diese
Vielzahl von stratosphirischen und troposphérischen Messungen, insbesondere der lang-
lebigen Isotope *°Sr und '3"Cs, ist die von ihnen ausgehende potentielle gesundheitliche
Gefahr. Sie reichern sich in pflanzlichen und tierischen Lebewesen an und gelangen iiber
die Nahrungskette in die menschlichen Knochen (Health and Safety Laboratory Reports :
HASL-210,HASL-217,HASL-242,HASL-243). Die groBe Spannbreite der Halbwertszeiten
ermdglicht das Nachweisen von Transportprozessen auf Zeitskalen von Tagen bis hin zu
mehreren Jahren. Das in dieser Arbeit untersuchte °°Sr ist langlebig und eignet sich
beispielsweise fiir die Untersuchung des Massenaustausches zwischen Stratosphire und
Troposphare (siehe unten). ‘

I Isotop | Halbwertszeit }

137Cs 28.8 Jahre
905 27.7 Jahre
144Ce 285 Tage
97r 65 Tage
898y 51 Tage
1408,, 12.8 Tage

Tab.3 Auswahl einiger durch Neutronenspaltung von 233U, 2387 und 23°Pu bei Atombombenversuchen

in die Atmosphére eingebrachter radioaktiver Isotope

Die kiinstlich erzeugten Isotope werden ebenso wie dic in den beiden vorherigen Ab-
schnitten erlduterten natiirlichen Isotope von Aerosolpartikeln angebunden. Fiir die Stra-
tosphére haben diese Partikel eine Gréflenordnung von 0.02 bis 0.15 gm im Radius (Feely
et. al., 1966). Radioaktive Isotope, die wie das %°Sr verschiedene Priméirnuklide als
Vorlaufer haben (siehe oben), werden von kleineren Aerosolen angebunden als solche die

direkt erzeugt werden (Junge, 1963).

Die Verwendbarkeit kiinstlich erzeugter radioaktiver Isotope als Tracer fiir atmosphéri-
sche Transportprozesse ist nur mit Einschrinkungen méglich. IThre Quellverteilung in der
Atmosphére ergibt sich nicht wie im Falle der natiirlichen Radioaktivitat aus physikalisch-
chemischen GesetzméBigkeiten, sondern ist das Resultat einer Vielzahl von Injektionen
die vollkommen willkiirlich in Raum und Zeit stattfanden. Auch Informationen iiber
die Anzahl und Intensitit dieser Atomtests waren nicht immer in vollem Umfang fiir die
Offentlichkeit zugénglich (Junge, 1963). Es ist daher schwer zu unterscheiden, ob Variatio-
nen in der Depositionsrate an bestimmten Bodenstationen das Ergebnis meteorologischer
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Vorgange sind oder das Resultat eines Kernwaffenversuchs.

Um diese Schwierigkeit zu umgehen, wird in dieser Arbeit der Zeitraum von 1963 bis
1966 untersucht, in dem keine gréferen Atombombenversuche, die auch die Stratosphiare
beecinflussen, stattfanden (Staley, 1982). Da die mittlere Lebenszeit eines Aerosols in der
Troposphéare etwa 30 Tage betragt (Machta und List, 1959), sind etwa ein bis zwei Monate
nach dem letzten Nukleartest nur noch in der Stratosphire Zerfallsprodukte vorhanden,
oder die tropospharischen Isotope sind stratosphirischen Ursprungs. Thre dortige Kon-
zentrationsverteilung wird aus Messungen abgeleitet (siehe Abschnitt 5.3.1). In einem
Transportmodell kann dann sowohl der kontinuierliche Abbau der stratosphirischen Tra-
cermasse durch den Massenaustausch mit der Troposphéire untersucht werden als auch
der interhemispharische Austausch zwischen den beiden Stratosphiiren. Die Ergebnisse
kénnen mit Beobachtungen verglichen werden (Feely et. al., 1966 ; Fabian et. al., 1968 ;

Staley, 1982).

Aufler Studien der stratospharischen Zirkulation (Krey, 1967) kann durch Bildung der
Konzentrationsverhiltnisse kurzlebiger zu langlebiger Isotope (z.B. #Sr/?°Sr, 144Ce/%0Sr,
140Ba/%°Sr) das Alter von radioaktiven Zerfallsprodukten ermittelt werden, sofern ihr
Produktionsverhaltnis bekannt ist (Junge, 1963 ; Lockhart et. al., 1960a ; Lockhart et.
al., 1960b). Sofern die Zerfallsprodukte eines Nuklearversuches dominieren, nimmt dieses
Konzentrationsverhaltnis mit der Halbwertszeit des kurzlebigen Isotops ab. Dies erlaubt
eine Riickdatierung des Atomwaffenversuches. Ferner gibt es einige durch Neutronenak-
tivierung erzeugte Isotope (z.B. '**W (Halbwertszeit 78.8 Tage), 1°?Rh (210 Tage), 1°°Cd
(410 Tage) ; Staley, 1982), welche eindeutig einem bestimmten Versuch zugeordnet wer-
den kénnen. Sofern nicht eine Uberlappung mehrerer solcher Tests stattfindet, kann seine
Ausbreitung von einer praktisch punktformigen Quelle in der Atmosphire nachgezeichnet
werden (Junge, 1963 ; Lockhart et. al., 1960a ; Lockhart et. al., 1960b).

Die jahreszeitliche Variabilitit der Deposition und bodennahen Konzentration von
%Sr und anderen kiinstlichen Isotopen ist der Untersuchungsgegenstand vieler Studien
(Lockhart et. al., 1960a ; Lockhart et. al., 1960b ; Miyake et. al., 1960 ; Lockhart,
1960 ; Bleichrodt et. al., 1961 ; Wilgain et. al., 1965 ; Volchok, 1965 ; Hardy et. al.,
1968 ; Freudenthal, 1970) und wird auch im Mittelpunkt dieser Arbeit stehen. Da das
%081 ein bis zwei Monate nach einem Nuklearversuch praktisch ein rein stratosphirischer
Tracer ist, sind die Faktoren, welche sein Einmischen in die Troposphire beeinflufien,
von bevorzugtem Interesse. Ein in Verbindung mit der Zyklogenese stehender verstirk-
ter Massenaustausch zwischen Stratosphare und Troposphére wurde bereits im vorheri-
gen Abschnitt erliutert (Danielsen, 1968). Die Ergebnisse von Hardy et. al. (1968),
welche Maxima der Deposition von %°Sr bei 45°N und 40°S und Minima am Aquator
und den Polen analysiert haben, untermauern diesen Vorgang. Charakteristisch ist auch
ein Frithjahrsmaximum und Herbstminimum der ®°Sr - Bodenkonzentration in niederen

und mittleren Breiten (Bleichrodt et. al., 1961 ; Volchok, 1965 ; Staley, 1982). In der
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Nordhemisphére ist das Maximum sehr priagnant und zeigt sich zundchst im April bei
ca. 10°N und dann mit einer zeitlichen Verzogerung in hoheren Breiten (Staley, 1982).
Bis 50°S weist die Siidhemisphire mit einem Maximum im Oktober (siidhemisphérischer
Friihling) eine entsprechend um sechs Monate verschobene Phase auf. Allerdings ist der
Maximalwert weniger pragnant als in der Nordhemisphéare. Siidlich von 50°S bildet sich
ein Maximalwert im siidhemisphérischen Sommer (Januar bis Marz) aus. Staley (1982)
fiihrt dieses Frithjahrsmaximum auf ein Anheben der Tropopause, zunédchst in niederen,
spater dann in mittleren Breiten, zuriick. Die mit %°Sr und anderen kiinstlichen Isoto-
pen angereicherte Luftmasse der unteren Stratosphare verlagert sich dadurch in die obere
Troposphéire und unterliegt ihren Mischungsprozessen. Im Herbst verlauft der Vorgang
dann umgekehrt. '
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4 Das Transportmodell

Im folgenden Kapitel wird das in dieser Arbeit verwendete Transportmodell vorgestellt.

4.1 Allgemeine Bemerkungen

Sei C(F,t) das Mischungsverhiltnis eines Spurenstoffes, ausgedriickt in Mol Spurenstoff
pro Mol Luft oder auch kg Spurenstoff pro kg Luft, so verlangt die Massenerhaltung des
Tracers :

d — — —
© (ol31)- OF, 1) = Q&) 3
mit

p(t,t) : Dichte des Trigermediums (Luft) kg m~3]

Q(f,t) : Tracerspezifischer Quellen- und Senkenterm [kg m=3s™]

Die Gréflen p, C und Q sind Funktionen des Ortes T = (x, y,z) und der.Zeit t. Spaltet
man die totale zeitliche Ableitung 4 in ihren lokalen und advektiven Teil auf, so erhalt

man :

6 - - = s — —_ —
9t (p(T,t) - C(T, 1)) + V- (¥(T, t)p(F, t)C(T, 1)) = Q(Tt) (4)
wobei
¥(f,t) : Geschwindigkeitsfeld des Trigermediums [ms™!]

Ein Transportmodell versucht unter Vorgabe von Anfangs- und Randbedingungen
eine Losung der obigen Gleichung fiir einen bestimmten Raumzeitbereich zu finden. Diese
Losung 148t sich in der Praxis nur mit endlicher rdumlicher und zeitlicher Auflésung finden,
da auch das Strémungsfeld V(F,t) nur mit endlicher Auflésung vorliegt. Wenn ®(F,t) den
Mittelwert einer Grofie ®(T,t) tber die nicht explizit aufgelésten raumzeitlichen Skalen
bezeichnet, so 148t sich die obige Gleichung umformen zu :

—

% (o 1) - CE 1) = -V - (3 0AEHCED) -V - FEO+QEY  (5)

Der hierbei neu auftretende Term V - F‘(F, t) bezeichnet die Divergenz der Tracerfliisse
F aufgrund der nicht explizit aufgeldsten subskaligen Transportprozesse. Wihrend der
erste Ausdruck auf der rechten Seite, der Advektionsterm, explizit auf dem Modellgitter
auflésbar ist, miissen die subskaligen Transporte durch geeignete Funktionen der Varia-
blen C, p und ¥ parameterisiert werden. Die hierzu in einfachen Modellen verwende-
ten Austauschansatze ("Eddy-Diffusion”) eignen sich jedoch nicht fiir globale Transport-
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bzw. Zirkulationsmodelle der Atmosphére. Insbesondere zur Beschreibung der Effekte
der vertikalen Konvektion miissen komplexere Schemata verwendet werden. Die Para-
meterisierung der subskaligen Prozesse in dem hier verwendeten Transportmodell wird in
Abschnitt 4.4 néher erliutert, die Advektion in Kapitel 4.3. Der Term Q(, t) umfaBt alle
Quellen und Senken eines Spurenstoffes, wobei die Senken (trockene und nasse Deposi-
tion, radioaktiver Zerfall) in den Abschnitten 4.5 bzw. 4.6 behandelt werden. Die Quellen
sind tracerspezifisch und werden im 5. Kapitel beschrieben.

Grundsatzlich gibt es zwei Moglichkeiten zur numerischen Lésung der obigen Trans-
portgleichung eines Tracers. Sie kann einerseits als zusitzliche Modellgleichung innerhalb
eines Zirkulationsmodells der Atmosphire gelést werden ("on-line” Methode). Ande-
rerseits ist es moglich die MassenfluBfelder p¥, beispielsweise eines Zirkulationsmodells,
abzuspeichern und zur Lésung der obigen Transportgleichung ein eigenes Transportmodell
zu benutzen, mit den Massenflufifeldern als Input ("off-line” Methode).

Der Vorteil der "off-line” Methode liegt in ihrer groferen Flexibilitit und den gerin-
geren Rechenkosten. Dies resultiert aus der Tatsache, dafl im Falle der ”on-line” Model-
lierung fiir jedes Tracerexperiment das gesamte Zirkulationsmodell neu gestartet werden
muf. Dadurch erhéht sich die verbrauchte Rechenzeit enorm und reduziert die Anzahl und
Linge der durchfithrbaren Tracersimulationen. Die Verwendung der ”off-line” Methode
erfordert allerdings eine grofie Sorgfalt bei der Verarbeitung der abgespeicherten Mas-
senfluBifelder. Der Speicherplatz eines Computers reicht in der Regel nicht aus, um alle
Massenflufidaten eines Zirkulationsmodells abzuspeichern. Demzufolge kénnen nur die
Momentanwerte zu bestimmten Zeiten herangezogen werden. Dies kann zu Verfilschungen
in der Bodendrucktendenz fithren und somit Auswirkungen auf die erforderliche Massen-
erhaltung des Tracers haben. Um diese Schwierigkeiten zu umgehen, sollten Mittelwerte
iber das betreffende Zeitintervall verwendet werden (Mahlman und Moxim, 1978). In
dieser Arbeit wird der Weg der ”off-line” Modellierung beschritten, wobei die Massener-
haltung des Tracers gew&hrleistet ist (siehe Abschnitt 4.3).

Mit einer fritheren Version des hier vorgestellten Transportmodells wurden beispiels-
weise Simulationen von CO, (Heimann und Keeling, 1989) und ??*Rn (Heimann et. al.,
1990 ; Heimann und Feichter, 1990) durchgefiihrt. Die hier vorgestellte neue Version be-
sitzt eine verbesserte Parameterisierung der subskaligen Transportprozesse. FFerner wurde
die trockene und nasse Deposition im Modell implementiert, sowie die vertikale und zeit-

liche Auflésung verbessert.

4.2 Das Modellgitter

Das Transportmodell besitzt eine horizontale Auflésung von ca. 7.83° in der Breite (24
Gitterpunkte) und exakt 10° in der Linge (36 Gitterpunkte) (Heimann und Keeling,
1989). In der Vertikalen besitzt es 19 Schichten. Diese Schichten sind definiert durch den
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Druck an ihrer oberen bzw. unteren Berandung, wobei sich dieser aus der Beziehung

Px = ax + by - ps
mit k =0,...,19 ergibt. Die aj’s und by’s sind Koeffizienten, deren Werte die Vertikal-
koordinate definieren (siehe Tabelle 4), p, ist der Bodendruck [hPa].

Index | ax [hPa] by

0 0. 1.

1 0. 0.9922814815
2 0. 0.9729851852
3 7.93271873 0.9285453774
4 25.76387911 | 0.8559091873
5 51.66578417 | 0.7588896435
6 81.71705195 | 0.6452167271
7 111.36836800 | 0.5242267272
8 136.35411399 | 0.4051301790
9 153.42973117 | 0.2957986686
10 160.75467708 | 0.2020107873
11 158.02083431 | 0.1270975176
12 146.34622974 | 0.0719273345
13 127.96392296 | 0.0351713042
14 105.73592240 | 0.0137884632
15 82.52198781 | 0.0036717613
16 60.43317764 | 0.0003948499
17 40. 0.

18 20. 0.

19 0: 0.

Tab.4 Koeffizienten zur Definition der Vertikalkoordinate des Transportmodells

Der Druck am Oberrand der Modellatmosphére ist 0hPa (aj9 = by = 0), durch
ap = 0, bp = 1 ist py gleich dem Bodendruck p,. Das iibliche Sigma-Koordinatensystem
ergibt sich aus diesem sogenannten Hybrid-Koordinatensystem aus dem Spezialfall aj = 0
fiir alle k = 0,...,19. Durch die Wahl von byg = bygs = by7 = 0 sind die beiden obersten
Schichten zwischen 40 und 20 bzw. 20 und OhPa fixiert (Tabelle 4). Aus der obigen
Relation 148t sich eine Vertikalkoordinate n

Mk = Pk/Ps = ax/ps + bx

definieren, welche mit der {iblichen Sigma-Koordinate fiir a, = 0 identisch ist.
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4.3 Advektion

Fiir die Advektion des Tracers wird ein zeitabhangiges, dreidimensionales Massenflufifeld
benutzt. Dieses wird aus den 6-stiindigen Analysen des Geopotentials, der Temperatur,
der spezifischen Feuchte sowie der horizontalen Windkomponenten des Européischen Zen-
trums fiir mittelfristige Wettervorhersage (ECMWTF') des Jahres 1990 gewonnen. Die ho-
rizontale Auflésung dieses Datensatzes betragt 1.125° x 1.125° (320 x 160 Gitterpunkte).
Die Parameter liegen auf 14 Druckniveaus (1000, 850, 700, 500, 400, 300, 250, 200, 150,
100, 70, 50, 30, 10 hPa) vor. In diese Analysen flieflen alle verfiigharen meteorologischen
Beobachtungen ein.

Ein mittels beobachteter Windfelder angetriebenes Transportmodell besitzt den Vor-
teil, die Modellresultate direkt mit beobachteten Spurenstoffkonzentrationen eines be-
stimmten Jahres vergleichen zu kénnen. Dies ist ein harterer Test fiir das Modell als wenn
MassenfluBfelder eines Zirkulationsmodells der Atmosphére benutzt werden. In diesem
Fall miissen auflerdem langjdhrige, klimatologisch signifikante Beobachtungsdatensitze
fiir einen Vergleich mit den Modellresultaten vorliegen.

Bei der Auswahl des Beobachtungsjahres gilt es zu bedenken, dafl das ECMWF -
Analyseschema im Laufe der Zeit immer wieder verbessert und verfeinert wurde, was
nicht-physikalische Veranderungen in der ECMWF-Klimatologie zur Folge hatte. Tren-
berth und Olson (1988) haben die ECMWF-Analysen von 1979 bis 1986 nach derartigen
Auswirkungen und generell auf fehlerhafte Daten hin untersucht. In Arpe (1991) sind die
wichtigsten Verdnderungen des Analyse- bzw. Vorhersageschemas des ECMWF wéhrend
des Zeitraums von 1985 - 1990 aufgefithrt. Die hier benutzten Daten des Jahres 1990
besitzen die bisher beste zeitliche und raumliche Auflosung.

Das Transportmodell bendtigt die Luftmassenfliisse in zonaler Fy und meridionaler
Richtung Fy,
v [
F, &= f ] pudzdy
n Jz

) 22
F,= / / pvdzdx
JIrp vz

wobei p [kg m™?] die Luftdichte und u[ms™!] bzw. v[ms™!] die zonale bzw. meridio-
nale Windkomponente ist, durch die seitlichen Rander der Gitterboxen als Input. Der
vertikale Transport wird dann im Modell aus dem Prinzip der Massenerhaltung bestimmt.
Die Herleitung dieser Luftmassenfliisse aus den ECMWEF - Analysen und das Korrektur-
verfahren zur Gewahrleistung der Massenerhaltung ist in Heimann und Keeling (1989)

beschrieben.

Der numerische Zeitschritt des Modells betragt zwei Stunden. Eine Kontrolle ergab,
daf er klein genug ist, so dafl nie mehr Masse wihrend eines Zeitschritts die Box verlafit, als
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von ihr aufgenommen wird. Der advektive Tracertransport wird zu jedem Zeitschritt mit
Hilfe des numerischen "slopes schemes”, welches von Russell und Lerner (1981) entwickelt
wurde, ausgefiihrt. Dieses Schema berechnet neben der mittleren Tracerkonzentration in
einer Box auch noch die zeitliche Entwicklung der drei rdumlichen Konzentrationsgradien-
ten innerhalb der Gitterzelle. Im Gegensatz zum "upstream-scheme” ist dieses Verfahren
weit weniger diffusiv. Russell und Lerner (1981) haben in verschiedenen Tests gezeigt, daf
ihr Schema im Falle konstanter Luftdichte in der Genauigkeit vergleichbar ist mit einem
Verfahren vierter Ordnung. Im realistischeren Fall von Dichtevariationen ist es diesem
sogar {liberlegen. Im Vergleich zum "upstream-scheme” bendtigt es jedoch eine um den
Faktor 2 bis 3 hohere Réchenzeit und einen vermehrten Speicherplatzbedarf (vier Felder
pro Tracer statt einem ; Russell und Lerner (1981)).

Die Advektion wird zu jedem Zeitschritt in sieben Subintervalle unterteilt. In der
Summe ergibt sich daraus fiir jede der drei Raumrichtungen wieder ein Zeitintervall von

zwel Stunden :

0.5 Stunden in zonaler Richtung -
1 Stunde in meridionaler Richtung

0.5 Stunden in zonaler Richtung

2 Stunden in vertikaler Richtung

0.5 Stunden in zonaler Richtung
1 Stunde in meridionaler Richtung

0.5 Stunden in zonaler Richtung

Dieses raumliche "leap-frog” - Verfahren (Russell und Lerner, 1981) représentiert ver-
schiedene Zeitschritte in den drei Raumrichtungen. Damit trdgt man einerseits der Tat-
sache Rechnung, dafl die zonale Ausdehnung der Gitterboxen mit zunehmendem Abstand
vom Aquator abnimmt, andererseits spiegeln sich darin die unterschiedlichen typischen
GroéBenordnungen der drei Windkomponenten wider. Fiir die unmittelbar an die Polbo-
xen angrenzenden Gitterzellen wird eine weitere Unterteilung des Advektionszeitschrittes
in zonaler Richtung durchgefithrt (Heimann und Keeling, 1989).

Nach jedem Advektionsschritt werden die, im nédchsten Abschnitt erlduterten, sub-
skaligen, vertikalen Prozesse simuliert. Das verwendete Transportmodell enthilt keine

explizite horizontale Diffusion.

4.4 Subskalige Prozesse

Ein sehr wesentlicher subskaliger Prozefl in allgemeinen Zirkulations- bzw. Transport-
modellen der Atmosphére ist die Cumulus - Konvektion. Sie beeinfluflt die grofiraumige

Zirkulation durch :
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e Diabatische Erwarmung aufgrund des Freisetzens latenter Warme
e Vertikalen, turbulenten Transport von Warme, Feuchte und Impuls
e Wechselwirkung der Wolken mit der Strahlung

Daneben {ibt sic einen moglicherweise nicht unerheblichen Einflul auf die Tracerver-
teilung aus (Tiedtke, 1990). Die mit dieser vertikalen Konvektion verbundenen rdum-
lichen Skalen sind wesentlich kleiner als die in globalen Transportmodellen explizit auf-
geldsten, so dafl nur der kollektive Effekt von Cumulus - Konvektion parameterisiert wer-
den kann. Eine derartige Parameterisierung setzt eine Beziehung zwischen der grofirdumi-
gen Stromung und der Cumulus-Konvektion voraus, d.h. es miissen physikalische Para-
meter existieren, welche die Cumulus-Konvektion kontrollieren. Man spricht in diesem
Zusammenhang vom SchlieBungsansatz des Parameterisierungsschemas, von denen eine
ganze Reihe in der Literatur existieren (Tiedtke, 1988). In dieser Arbeit werden weit-
gehend die hierzu von Tiedtke (1989) in einem Wolkenmodell entwickelten Ideen eines
Massenflulschemas {ibernommen, die im folgenden kurz skizziert werden.

Cumuluswolken seien in einer Gittersiule des Transportmodelles eingebettet. Sie be-
sitzten eine einheitliche Wolkenbasis, aufgrund unterschiedlicher En- und Petrainmentra-
ten jedoch variable Obergrenzen. Eine Wolke wird charakterisiert durch ihren aufwirts
bzw. abwarts gerichteten Massenflul und ihre thermischen Eigenschaften, wie die trockene
statische Energie (s = ¢, T+gz, mit c,, : spezifische Warmekapazitét bei konstantem Druck
[Jkg 1 K~!], T : Temperatur [K], g : Gravitationsbeschleunigung [ms™?], z : Héhe [m]),
die spezifische Feuchte q [kg Wasserdampf / kg Luft] und den Fliissigwassergehalt 1 [kg
Wasser / kg Luft]. Aus Beobachtungen ist bekannt, daf} ein ganzes Spektrum von Wol-
kenformationen, je nach Art der synoptischen Situation, existiert. Hieraus ergibt sich
die Irage, wie detailiert dieses Wolkenensemble parameterisiert werden muf}, um reali-
stische Ergebnisse in einem Transportmodell zu erhalten. Die hierzu von Tiedtke (1989)
durchgefithrten Verifizierungen des Schemas anhand von Beobachtungen zeigen, daf} es
fiir den hier verfolgten Zweck ausreicht, das Wolkenensemble als eine Einheit in einem
eindimensionalen Wolkenmodell mittels Massenflu} und En- bzw. Detrainmentraten zu
beschreiben. Die Differenz zwischen Entrainment und Detrainment bestimmt den ver-
tikalen Massenflufl in der Wolke. In ihrem unteren Bereich iiberwiegt das Entrainment
durch die Wolkenbasis und ihre Rander, im oberen Bereich, wo die Wolke ihren Auftrieb
verliert und zerflieBt, das Detrainment (Tiedtke, 1990).

Tiedtke (1989) wendet das Wolkenmodell getrennt auf drei verschiedene Arten von

Konvektion an :

1. Hochreichende konvektive Bewdlkung

2. Flache Konvektionsbewolkung

3. Konvektion in mittleren und polaren Breiten, wie sie z.B. in Regenbdndern an der
Warmfront bzw. im Warmluftsektor von Zyklonen auftritt
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Hochreichende konvektive Bewdlkung tritt hiufig in Verbindung mit einer aus-
gepragten, groffirdumigen Konvergenz in den unteren Luftschichten bei gleichzeitiger An-
wesenheit einer hochreichend instabilen Schichtung auf (typisch fiir die Tropen). Beispiele
fiir die flache konvektive Bewolkung sind die unterhalb einer Inversion auftretenden Pas-
satwindcumuli oder die tigliche Konvektion {iber Land. Ihre Entstehung wird weniger
durch die grofiskalige Wasserdampfkonvergenz, als vielmehr durch lokale Turbulenz un-
terhalb der Wolkenbasis kontrolliert. Die Konvektion im Bereich auBertropischer Zyklo-
nen ist in dieser Arbeit noch nicht parameterisiert worden. Wie spiter im 5. Kapitel
gezeigt wird, treten die grofiten Diskrepanzen zwischen Modell- und Beobachtungsresul-
taten in den Polarregionen auf. Die Nichtberiicksichtigung der Konvektion im Bereich
auflertropischer Zyklonen konnte zu diesem Dissens teilweise beitragen.’

Das Verfahren zur Bestimmung der En- bzw. Detrainmentraten und damit des subska-
ligen, vertikalen Massenflusses in einer Modellgitterbox ist in Tiedtke (1989) beschrieben.
Hierbei werden, wie bei der Advektion, die ECMWF - Analysen des Jahres 1990 benutzt.
Die En- und Detrainmentraten werden abgespeichert und vom Transportmodell als Input

eingelesen.

Abbildung 3 zeigt den jéhrlich und horizontal gemittelten konvektiven Massenfluff in
Abhingigkeit vom Druckniveau (durchgezogene Kurve) im Transportmodell. Er erreicht
ein Maximum von ca. 14gm~™2s7! in der unteren Troposphire und falli dann konti-
nuierlich auf Null in Tropopausenhéhe ab. Den Hauptbeitrag zum Maximalwert in der
unteren Troposphéire liefert die flache Konvektionsbewdlkung, in gréfleren Hohen spielt
die tropische Konvektion die Hauptrolle (Tiedtke, 1990). Vergleichend dazu stellt die
gestrichelte Kurve den entsprechenden konvektiven Massenflul in einem atmospharischen
Zirkulationsmodell dar, welches sowohl Grenzschichtturbulenz als auch flache und hohe
Konvektionsbewdlkung beriicksichtigt (Brost und Heimann, 1991). Der Verlauf ist d4hnlich
und weist analog Maximalwerte von ca. 14g m~%s™! in den unteren Atmosphérenschich-

ten auf.

Abbildung 4 zeigt einen Meridionalschnitt des jahrlich und zonal gemittelten konvek-
tiven Massenflusses im Transportmodell. Die mittleren Breiten weisen hohe Werte in der
unteren Troposphare auf, die oberhalb davon aber aufgrund verstarkten Detrainments
rasch abnehmen (flache Konvektion). Die Tropen weisen kleinere, dafiir aber bis in grofie
Hohen reichende konvektive Massentransporte auf (Tiedtke, 1990).

Ein weiterer wichtiger subskaliger Prozess, insbesondere in der planetarischen Grenz-
schicht, ist die vertikale Turbulenz ("eddy - fluxes”). Der sie beschreibende Diffusions-
koeffizient ist eine FFunktion der Windscherung und thermischen Schichtung in der At-
mosphére. Das hierzu von Louis (1979) entwickelte Schema stellt eine Beziehung zwi-
schen den explizit auf einem Gitter aufgeldsten physikalischen Parametern (Temperatur,
Geopotential, horizontale Windgeschwindigkeitskomponenten) und der Gréfle dieses Ko-
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Abb.3 Jihrlich und horizontal gemittelter konvektiver MassenfluB [gm~2s~1] in Abhéingigkeit vom
Druckniveau im Transportmodell (durchgezogene Kurve). Die gestrichelte Kurve zeigt vergleichend dazu
den Massenflu} in einem atmosphérischen Zirkulationsmodell, welches neben der Grenzschichtturbulenz

sowohl flache als auch hochreichende Konvektionsbewdlkung beriicksichtigt (siehe Brost und Heimann,

1991).

effizienten her. Es beriicksichtigt sowohl thermisch wie mechanisch induzierte Turbulenz.
Der mittels dieses Schemas und den ECMWF - Analysen abgeleitete Diffusionskoeffizient
wird zusammen mit den En- und Detrainmentraten abgespeichert und vom Transport-
modell als Input eingelesen. Aus diesen Groen bestimmt das Transportmodell eine Kon-
vektionsmatrix, welche die subskaligen Massentransfers zwischen verschiedenen Schichten

beschreibt.

4.5 Trockene und nasse Deposition

Die im Transportmodell verwendete Parameterisierung der trockenen Deposition ist recht
simpel. Wie in Abschnitt 2.1 erldutert wurde, ergibt sich die trockene Depositionsrate
eines Spurenstoffes aus dem Produkt der trockenen Depositionsgeschwindigkeit und sei-
ner Konzentration in einer bestimmten Referenzhéhe. Fiir alle hier untersuchten radio-
aktiven Tracer wird ein konstanter Wert der trockenen Depositionsgeschwindigkeit von
vq = 0.1cms™! (Brost et. al., 1991 ; Feichter et. al., 1991) verwendet und mit der Spu-
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Abb.4 Merdionalschnitt des jihrlich und zonal gemittelten konvektiven Massenflusses [gm~2~!] im

Transportmodell.

renstoffkonzentration im untersten Modellniveau multipliziert. Dieser einfache Ansatz er-
scheint aufgrund der im Vergleich zur nassen Deposition relativ geringen Bedeutung der
trockenen Deposition fiir radioaktive, atmosphérische Spurenstoffe gerechtfertigt (siehe
Kapitel 2.1). Ferner ist die Abhingigkeit der Depositionsgeschwindigkeit vom Partikel-
radius fiir den hier interessierenden GréBenbereich (Radien der die radioaktiven Isotope

anbindenden Aerosole) weniger stark ausgeprigt (Sehmel, 1980).

Fiir die nasse Deposition wird das Parameterisierungsschema von Kasibhatla et. al..
(1991) verwendet. Die Parameterisierung von Mahlman und Moxim (1978) wird nur
punktuell zur Darstellung bestimmter Sachverhalte vergleichend herangezogen (sieche Ka-

pitel 5). Beide Schemata werden im folgenden naher erlautert.

Kasibhatla et. al. (1991) betrachten eine Sdule der Grundfliche A und Héhe H aus der
auf einen Teilbereich F < A Niederschlag fillt. Im Falle hochgradig wasserldslicher Sub-
stanzen wird angenommen, dafl F auch den Anteil eines Tracers in einer Box beschreibt,
der wahrend eines Niederschlagsereignisses ausgewaschen wird. Die nasse Depositionsrate
einer solchen Substanz fiir jeden Zeitschritt und jede Gitterbox 148t sich dann durch

Jdc Fc
ik (6)
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beschreiben, wobei ¢ [kg kg™!] das Mischungsverhéltnis des Tracers in der Luft ist. F gilt

es nun zu bestimmen.

Sei L [kgm™®] der Fliissigwassergehalt der Wolke und R [ms™'] die iiber die
Grundfliche A gemittelte Niederschlagsrate, dann ist das Volumen der Wolke V. gleich

ARAtpy

L

wobei py, [kgm™>] die Dichte des Fliissigwassers ist. Der Begriff ”Wolke” bezieht sich
auf den Teil der Saule, wo Niederschlag erzeugt wird (Giorgi und Chameides, 1986). Der
Teilbereich F, iiber dem Niederschlag fallt, und somit nasse Deposition auftritt, ist dann

V. _ RAtpy
~ HA  LH (7)

Die Gleichungen (6) und (7) bilden das Parameterisierungsschema der nassen Depo-
sition. Es wird zwischen stratiformen und konvektivem Niederschlag unterschieden und
dementsprechend unterschiedliche Werte fiir die Parameter L und H benutzt. Die von
Kasibhatla et. al. (1991) vorgeschlagenen Werte von L = L, = 2-107° gcm™ (konvekti-
ver Niederschlag) und L = Lg = 0.5 - 107% g cm™ (stratiformer Niederschlag) lieferten in
ersten Testlaufen zu hohe Auswaschraten. Die hier benutzten Werte sind

Ve =

F

s =15-10"%gem™
L.=25-10"%gcm™®
welche im Rahmen von Beobachtungsdaten liegen (Warneck, 1988 ; Mason, 1957).
Die Hohe der Saule H betrigt bei einem stratiformen Niederschlagsereignis 3170 m,
bei konvektivem Niederschlag 8680 m. Diese Werte entsprechen in etwa der Hohe der 7.

bzw. 11. Modellschicht. Dadurch trigt man der Tatsache Rechnung, dafl der konvektive
Niederschlag grofiere Bereiche der Troposphare beeinflufit.

Mahlman und Moxim (1978) definieren die nasse Depositionsrate einer Substanz, fiir
jeden Zeitschritt und jede Gitterbox, wie folgt :

dc 1 /R
| 8

ot L (Rg) ¢ ( )
wobei R [ms™!] die iiber die Grundfliche einer Modellgittersaule gemittelte Nieder-

schlagsrate, Rg [ms™'] der globale Mittelwert von R, ¢ [kg kg™'] das Mischungsverhéltnis
des Tracers in der Luft und Ly [s] die Tracerlebensdauer in der Gitterbox ist.

Diese Tracerlebensdauer variiert nur mit der Héhe und bleibt horizontal und zeitlich

konstant. Eine horizontale und zeitliche Abhingigkeit der Auswaschrate %‘f wird durch
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den Faktor -G eingebracht. Die in dieser Arbeit benutzten Werte von Lt [Tagen] fiir die
unteren 11 Modellschichten sind :

Lr(1) = 3.86
Lr(2) = 4.17
Lr(3) = 4.74
Lr(4) = 5.39
Lr(5) = 5.88
Lr(6) = 6.84
Lz(7) = 8.03
Lz(8) = 9.05
Lr(9) = 10.02

Lp(10) = 10.99
Ly(11) = 11.87

Durch Zunahme der Werte von Lt mit der Hohe beriicksichtigt man die Abnahme
der Niederschlagsmenge aus der Gitterbox. Oberhalb des 11. Modellniveaus tritt keine
nasse Deposition mehr auf. Das Schema unterscheidet nicht zwischen stratiformen und
konvektivem Niederschlag und benutzt fiir R bzw. Rg die Gesamtniederschlagsrate.

Die im Transportmodell benutzten Niederschlagsfelder miissen eine méglichst gute
raumliche wie zeitliche Aufldsung besitzen, um der hohen Variabilitdt des Niederschlags
und damit auch den stark schwankenden Depositionsraten eines Spurenstoffs Rechnung
zu tragen. Niederschlagsklimatologien, die auf Monatsmittelwerten beruhen, sind hierfiir
deshalb weniger geeignet. Brauchbarer ist die Verwendung von Niederschlagsfeldern
aus einem atmosphérischen Zirkulationsmodell oder aber die Verwendung von ECMWIE-

Vorhersagen.

Die auf taglicher Basis durchgefiihrten, 36-stiindigen Vorhersagen fiir das Jahr 1990
werden in dieser Arbeit benutzt. Sie bieten die optimale Moglichkeit speziell die Nie-
derschlagsverhiltnisse im hier untersuchten Jahr 1990 widerzuspiegeln. Vom Deutschen
Wetterdienst werden zur Zeit aus allen Niederschlagsbeobachtungen eines bestimmten
Jahres globale Niederschlagsfelder erarbeitet. Zum Zeitpunkt des Erstellens dieser Ar-
beit stand der Datensatz fiir das Jahr 1990 jedoch noch nicht zur Verfiigung, so daf§ die
ECMWF-Vorhersagen fiir das Jahr 1990 zur Zeit fiir die Zielsetzung dieser Arbeit am

besten geeignet sein dirften.

Diese Vorhersagen liegen getrennt fiir den stratiformen und den konvektiven Nieder-

schlag vor. Mit Hilfe der Trapezregel werden sie vom ECMWF - Gitter (1.125° x 1.125°
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horizontale Auflésung) auf das Transportmodellgitter integriert. Die Qualitat dieser Vor-
hersagen wird in Arpe (1991) niher untersucht.

Abbildung 5 zeigt fir Januar und Juli ein meridionales Profil des zonal gemittelten
Niederschlags, sowohl fiir die ECMWF - Vorhersage (durchgezogene Linie) als auch fiir
die klimatologischen Datensitze von Legates (Legates und Willmott, 1990 ; gestrichelte
Linie) und Jaeger (Jaeger, 1976 ; kurz-lang gestrichelte Linie).
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Abb.5 Meridionalprofil der zonal gemittelten Niederschlagsrate [mmMonat~1] fiir den Januar (oben)
und Juli (unten). Die durchgezogene Linie beschreibt die ECMWTF - Vorhersage, die gestrichelte die
Klimatologie nach Legates und Willmott (1990), die kurz-lang gestrichelte die von Jaeger (1976)

Die grundlegenden Charakteristika der Niederschlagsverteilung geben die Vorhersa-
gen recht gut wieder. Die Tropen werden hauptsichlich vom konvektiven Niederschlag
beeinflut, wihrend die Maxima in den mittleren Breiten, insbesondere im Winter, vom
stratiformen Niederschlag herrithren. Durch die Integration auf das grobe Transportmo-
dellgitter gehen rdumliche Informationen verloren. Eine deutliche Diskrepanz zwischen
den Vorhersagen und den beiden klimatologischen Datensétzen scheint im Bereich der
Siidhemisphéare zwischen 40° und 60° im Januar zu existieren. Die Vorhersagewerte sind
hier deutlich geringer (Arpe, 1991).
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4,6 Chemische Prozesse

Das hier vorgestellte globale Transportmodell der Atmosphére erlaubt prinzipiell Simula-
tionen mit einer beliebigen Anzahl von Tracern. Entsprechend deren chemischer Zerfalls-
konstante (radioaktiver Zerfall) bzw. ihrer Umwandlungsrate (z.B. **Rn zu ?°Pb) wird
zu jedem Modellzeitschritt von zwei Stunden an jedem Gitterpunkt die Tracermasse und
ihr raumlicher Gradient dementsprechend korrigiert.

40



5 Die Modellsimulationen

Im folgenden Kapitel werden die Resultate der Modelldufe vorgestellt. Wenn nicht
ausdriicklich anders angegeben, beruhen alle im folgenden gezeigten Ergebnisse auf Si-
mulationen mit Verwendung des Parameterisierungsschemas der nassen Deposition nach
Kasibhatla et. al. (1991) und den in Kapitel 4.5 angegebenen Parametern. Dieser Mo-
dellauf wird als Referenzlauf bezeichnet. Als Sensitivititstest werden die Parameter im
Schema von Kasibhatla et. al. (1991) variiert bzw. wird das Schema von Mahlman und
Moxim (1978) benutzt (siche Kapitel 4.5). Abschnitt 5.1 befaft sich mit dem troposphéri-
schen ?1°Pb, Kapitel 5.2 behandelt die Isotope “Be und '°Be, und abschlieflend werden in
Kapitel 5.3 die Ergebnisse der ®Sr - Simulationen prasentiert.

5.1 Natiirliche radioaktive Tracer aus Bodenemissionen
(Radon-222 und Blei-210)

Wie in Abschnitt 3.1 erliutert wurde, schwankt die 222Rn - Emissionsrate des Erdbodens
stark mit seinem Gehalt an ??Ra, seiner Porositit und den meteorologischen Gegeben-
heiten. Wie erwihnt, werden diese saisonalen und lokalen Variationen vernachléssigt
und eine konstante 2*2Rn - Emissionsrate von latom cm™2s™! aus allen eisfreien Lando-
berflichen verwendet (Heimann und Feichter, 1990). Als eisfrei gelten im Transportmodell
die geographischen Breiten von 62.61°S bis 70.43°N. Dieser recht einfache Ansatz basiert
auf der Annahme, da8 sich lokale Differenzen iiber die groBe Grundfliche einer Gitterbox
herausmitteln (Feichter et. al., 1991). Da die Tochterprodukte des **?Rn bis hin zum
210p}, sehr kurzlebig sind (Tabelle 1), zerfllt das **’Rn innerhalb des Modellzeitschritts
von zwei Stunden direkt zu 2'°Pb. Ein Atom 222Rn bildet dabei ein Atom ?°Pb. Es
wird eine zweijshrige Simulation durchgefiihrt, die mit einer Anfangskonzentration von
null fiir 222Rn und 2'°Pb startet. Die hier gezeigten Resultate basieren auf dem zweiten

Modelljahr. Pro Jahr und Tracer benétigt das Transportmodell ca. 950 CPU - Sekunden
auf einer CRAY-2S.

Nach einer kurzen Vorstellung des Beobachtungsdatensatzes (Kapitel 5.1.1), wird die
Lebensdauer der 2!°Pb - Atome tragenden Aerosole in der Atmosphére untersucht (Ab-
schnitt 5.1.2). Nach einer Analyse der globalen Konzentrations- und Depositionsverteilung
(Kapitel 5.1.3), befait sich der Abschnitt 5.1.4 mit den daraus abzuleitenden Transport-
prozessen und ihrer jahreszeitlichen Variabilitét.

5.1.1 Der Beobachtungsdatensatz

Die verfiigbaren Beobachtungen bestehen sowohl aus Monats- bzw. Jahresmittelwerten
der bodennahen Konzentration, als auch aus Messungen der jihrlichen Deposition. Ab-
bildung 6 zeigt die geographische Verteilung der DepositionsmeBstationen, Abbildung 7
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die Lage der KonzentrationsmeBstationen.
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Abb.6 Geographische Verteilung der ?!Pb - DepositionsmeBstationen. Die Stationen sind als schwarze
Punkte gekennzeichnet.
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Abb.7 Geographische Verteilung der MeBstationen der bodennahen 219Pb - Konzentration. MeBorte
mit Monatsmittelwerten sind mit einem Stern, MeBorte mit Jahresmittelwerten mit einem Kreis gekenn-

zeichnet.

219Pb - Konzentrationen in der Luft erhélt man, indem spezielle Filter fiir eine be-
stimmte Zeit den atmosphéarischen Luftmassen ausgesetzt werden, und die Radioaktivitat
der von ihnen aufgenommenen Aerosole gemessen wird. Monatsmitte] fiir das Jahr 1990
existieren an insgesamt 33 Stationen des MefBnetzes des Environmental Measurements
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Laboratory (EML, U.S. Department of Energy) in New York (Larsen und Sanderson,
1991), an sechs franz6sischen Stationen (Commissariat a I’Energie Atomique, 1990a,b,c)
sowie an der Georg-von-Neumayer Station in der Antarktis (Wagenbach, 1993 ; private
Mitteilung). Ferner existieren Mefireihen aus den 60er Jahren fiir neun indische Stationen
(Gopalakrishnan et. al., 1973) sowie monatliche Mittelwerte von Marz 1981 bis Juni 1983
an sechs Orten im westlichen Nordpazifik (Tsunogai et. al., 1988).

Die mittleren Jahreskonzentrationen wurden aus mehr oder weniger langen Beobach-
tungsreihen von einem bis hin zu 19 Jahren gewonnen (Lambert et. al., 1982 ; Graustein
und Turekian, 1986 ; Kolb, 1984, 1986, 1988, 1990). Insgesamt stehen 61 Stationen zur
Verfiigung. Wie Abbildung 7 zeigt, existieren viele Meflorte in Nord- und Siidamerika.
Sehr gering ist die MeBdichte in Afrika und weiten Teilen Asiens.

Die 2'°Pb - Depositionsrate kann man einerseits durch Messung der 2'°Pb - Konzentra-
tion im Niederschlag ermitteln. Damit erfafit man zwar nur die nasse Deposition, welche
jedoch den Hauptanteil an der gesamten Deposition besitzt (sieche Kapitel 2). Anderer-
seits werden natiirliche Kollektoren, wie z.B. Schneeoberflichen, Sedimente von Seen oder
verschiedene Bodentypen ausgewdhlt. Dies erfordert die Abwesenheit jeglicher tierischer
bzw. menschlicher Aktivititen, wie z.B. Ackerbau, in den letzten ca. 100 Jahren (Grau-
stein und Turekian, 1986). Diese Methode liefert zuverlissige Resultate der jahrlichen
210P} - Deposition, erlaubt jedoch keine Aussagen iiber deren jahreszeitliche Variabilitit.
Durch Wiederaufwirbelung bereits deponierter 2'°Pb - Aerosole kann diese Methode zu
einer Unterschdtzung der Deposition an einer Mefistation fithren und Diskrepanzen beim
Vergleich mit den Transportmodellresultaten verursachen. Durch die Mittelung iiber ein
grofBeres Gebiet und mehrere Stationen 138t sich diese etwaige MiBdeutung reduzieren
(Feichter et. al., 1991). Depositionsmessungen speziell fiir das Jahr 1990 existieren nicht.

Wie Abbildung 6 zeigt, ist die Mefidichte in den USA und Australien / Neuseeland
besonders grofl. Fiir die Antarktis, Stidamerika, Afrika, weite Teile Asiens und die Ozeane
existieren jedoch {iberhaupt keine Mewerte. Insgesamt liegen 58 Beobachtungsstationen
vor (Turekian et. al, 1977 ; Graustein und Turekian, 1986 ; Nijampurkar und Clausen;

1990).

5.1.2 Lebensdauer der Aerosole in der Atmosphire

Die Absorption der ?!°Pb - Atome durch Aerosole der Gréfienordnung 0.05 bis 0.25 ym im
Radius (Turekian et. al., 1977 ; Graustein und Turekian, 1986) eréffnet die Moglichkeit,
die mittlere Lebenszeit dieser Aerosole in der Atmosphére zu untersuchen. Diese Analyse
ist auch fiir das Studium des atmosphéarischen Schwefelkreislaufes von Bedeutung, da die
Sulfataerosole eine dhnliche Gréfle und Quellverteilung besitzen (Tsunogai et. al., 1988).

Eine mittlere Lebensdauer kann definiert werden als das Verhiltnis der in der At-
mosphére befindlichen Tracermasse zu ihrer Depositionsrate (Ehhalt, 1973). Dies ist die
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Zeit innerhalb derer die Tracermasse auf 1/e ihres Anfangswerts reduziert wiirde, wenn
keine Quellen existierten (Feichter et. al., 1991).

Abbildung 8 zeigt zwei Vertikalprofile der global und jéhrlich gemittelten Lebenszeit
der 2'°Pb - Aerosole im Transportmodell. Die durchgezogene Kurve beschreibt das Resul-
tat des Referenzlaufes (Schema von Kasibhatla et. al. (1991)), wahrend die gestrichelte
das Ergebnis bei Verwendung des Depositionsschemas von Mahlman und Moxim (1978)
bezeichnet (Kapitel 4.5). Die Aerosollebensdauer nimmt kontinuierlich mit der Hohe zu.
Im untersten Modellniveau betriagt sie nur ca. einen Tag, da sowohl trockene als auch
nasse Deposition wirken. In etwa 8 km Hoéhe ist sie auf 20 Tage angewachsen. Im Falle des
Schemas von Mahlman und Moxim (1978) (gestrichelte Linie) ergeben sich im Bereich der
mittleren Troposphéare (2 bis 6 km Hohe) um ca. ein bis drei Tage héhere Lebenszeiten
als im Schema von Kasibhatla et. al. (1991), d.h. das Schema von Mahlman und Moxim

(1978) wascht weniger aus.

Haight [km)

Liletime {days]

Abb.8 Vertikalprofile der global und jihrlich gemittelten Lebenszeit der 21°Pb - Aerosole [Tage] im
Transportmodell. Die durchgezogene Kurve bezeichnet den Referenzlauf (Parameterisierungsschema von
Kasibhatla et. al. (1991)), die gestrichelte Linie beschreibt den Verlauf bei Verwendung des Schemas von

Mahlman und Moxim (1978).

Die Ursache fiir diese Differenz zwischen den beiden Schemata ist in den a priori ge-
troffenen Annahmen iiber die Vertikalverteilung des Niederschlags zu suchen. Die im
Schema von Mahlman und Moxim (1978) jeder Modellschicht zugeordnete mittlere Tra-
cerlebensdauer verursacht den gleichméfiigen Anstieg der Aerosollebenszeit mit der Hohe.
Im Schema von Kasibhatla et. al. (1991) werden hingegen fiir den stratiformen bzw.
konvektiven Niederschlag vertikale Michtigkeiten vorgeschrieben (Kapitel 4.5). Unter-
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halb von ca. 3.1km bewirken stratiformer und konvektiver Niederschlag die nasse De-
position, oberhalb davon nur noch konvektiver. Diese Annahme spiegelt sich auch im
Verlauf der Lebensdauer (durchgezogene Kurve) wider. Unterhalb von 3 km Héhe nimmt
die Lebenszeit nur sehr langsam zu, oberhalb davon dann schneller.

Die vom Transportmodell gelieferten Lebenszeiten von einem bis zehn Tagen in der
unteren Troposphire sind in guter Ubereinstimmung mit den von Poet et. al. (1972)
(vier Tage) und Moore et. al. (1973) (sieben Tage) aus Messungen des ***Rn und seiner
Tochterprodukte erhaltenen. Blifford et. al. (1952) geben einen Wert von zehn Tagen an.
Fiir die obere Troposphire konstatieren Moore et. al. (1973) Werte von 14 bis 18 Tagen,
welche etwas niedriger als im Transportmodell sind.

Von Interesse ist ferner die Abhingigkeit der Aerosollebensdauer von der geographi-
schen Breite und der Jahreszeit. Abbildung 9 zeigt hierzu Meridionalprofile der modellier-
ten, zonal und vertikal gemittelten, mittleren Verweilzeit der Aerosole in der Atmosphéare
fiir den Januar (durchgezogene Kurve) und den Juli (gestrichelte Kurve). Diese Lebens-
dauer zeigt einen kontriren Verlauf zur Niederschlagsverteilung (sieche Abbildung 5, Ab-
schnitt 4.5). Die Subtropen (20 bis 40°) und Polarregionen beider Hemisphéren zeichnen
sich aufgrund ihrer geringen Niederschlagsraten durch hohe Aerosolverweilzeiten (13 bis
30 Tage) aus. Die trockene Deposition gewinnt in diesem Bereich an Bedeutung. Thre sehr
einfache Parameterisierung im Modell (siche Kapitel 4.5) macht sich in diesen trockenen
Gebieten méglicherweise verstirkt nachteilig bemerkbar und beeinfluit auch das Ergebnis
der Aerosollebenszeiten. Hohe Niederschlagsraten im Bereich der ITCZ (5°N) und in den
mittleren Breiten (40 bis 60°) verursachen Lebenszeiten der Aerosole von nur 5 bis 10
Tagen. Diese Struktur besteht sowohl im Januar als auch im Juli, ist aber im Sommer
entsprechend zu héheren Breiten hin verschoben.

Abbildung 10 zeigt einen Merdionalschnitt der zonal und jahrlich gemittelten *'°Pb -
Aerosollebenszeit im Transportmodell. Auch in dieser Darstellung kristallisieren sich hohe
Lebenszeiten in den Subtropen und Polarregionen sowie niedrige im Bereich der ITCZ und
den mittleren Breiten heraus. Die hohen Niederschlagsraten der Tropen und mittleren
Breiten verursachen Aerosollebenszeiten von unter 10 Tagen im gesamten Bereich der
Troposphire. Die Variation mit der geographischen Breite ist in der mittleren und obe-
ren Troposphire stirker ausgeprigt als in den unteren Atmosphéarenschichten. Sehr hohe
Lebenszeiten existieren in der mittleren und oberen antarktischen Troposphére. Sie wer-
den wahrscheinlich durch einen Aerosoltransport aus den mittleren Breiten verursacht

(Lambert et. al., 1990b ; siehe auch Kapitel 5.1.4).

Abbildung 11 zeigt den Jahresmittelwert der *!°Pb - Aerosollebenszeit in der unter-
sten Modellschicht (unteres Bild) und im 320hPa - Niveau (oberes Bild). Im untersten
Modellniveau liegt die Lebenszeit generell unterhalb von einem Tag, da sowohl trockene
als auch nasse Deposition wirken. Die Verhaltnisse sind sehr homogen, wobei sich jedoch
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Abb.9 Zonal und vertikal gemittelte, mittlere Lebenszeit [Tage] der *'°Pb - Atome absorbierenden
Aerosole in Abhéngigkeit von der geographischen Breite fiir den Januar (durchgezogene Kurve) und den

Juli (gestrichelte Kurve) im Transportmodell.
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Abb.10 Meridionalschnitt der zonal und j&hrlich gemittelten Lebenszeit der 219Pb - Aerosole [Tage] im
Transportmodell.
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bereits Minimalwerte in der asiatischen Monsunregion und Maxima im Bereich der Sub-
tropen westlich der Kontinente andeuten. Im 320hPa - Niveau hat sich diese Struktur
deutlich verstirkt. Die Verhiltnisse in den mittleren Breiten beider Hemisphéaren sind
zonal sehr homogen mit Lebenszeiten von unter 10 Tagen. Minimalwerte von unter 5
Tagen existieren im Monsungebiet Siidostasiens und im Bereich der ITCZ. Maximalwerte
von 30 bis 100 Tagen ergeben sich in der Sahara, im subtropischen Hochdruckgiirtel der
Siidhemisphére westlich der Kontinente sowie in der Antarktis.
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Abb.11 Jahresmittelwert der 21°Pb - Aerosollebenszeit [Tage] in der untersten Modellschicht (unteres
Bild) sowie im 320 hPa - Niveau (oberes Bild).
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5.1.3 Globale Charakteristika der Konzentrations- und Depositionsvertei-
lung

Abbildung 12 zeigt den Jahresmittelwert der **?Rn - Konzentration in der untersten Mo-
dellschicht. Diese 2?2Rn - Konzentrationsverteilung spiegelt die Quellverteilung wider.
Die héchsten Konzentrationswerte sind iiber den kontinentalen Landmassen zu finden, die
niedrigsten in der Antarktis. Hohe Konzentrationsgradienten kennzeichnen den Ubergang

von einer Land- in eine Wasseroberflache.
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Abb.12 Jahresmittelwert der 222Rn - Konzentration [mBqm™3] in der untersten Modellschicht.

Abbildung 13 beschreibt die modellierte **?Rn - Konzentrationsverteilung im 200 hPa -
Niveau fiir den Januar (oberes Bild) und den Juli (unteres Bild). Die héchsten Konzen-
trationswerte befinden sich im Bereich der Tropen, wo durch hohe konvektive Aktivitat
verstarkt >22Rn aus der planetarischen Grenzschicht in die obere Troposphéire und un-~
tere Stratosphire beférdert wird (Lambert et. al., 1990a). Der intensivere vertikale
Massenaustausch im Sommer verursacht das erh6hte Konzentrationsniveau in der Nord-
hemisphéire im Juli.

Abbildung 14 zeigt den Jahresmittelwert der ?!°Pb - Konzentration in der unter-
sten Modellschicht (oberes Bild) sowie die modellierte ?!°Pb - Jahresdeposition (unteres
Bild). Die Quellverteilung und kurze Lebenszeit des **?Rn verursacht die hohen Kon-
zentrationen (500 bis 1000 uBqm™3) seines Tochterprodukts ?'°Pb iiber den Kontinenten
(siehe Abbildung 12). Die Konzentrationswerte {iber den Ozeanen liegen in der Nordhe-
misphére im Bereich von 100 bis 500 uBqm™3, in der siidlichen Hemisphére unterhalb

von 100 uBqm™3.
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monthly average concentration of Rn—222 [mBq m++~3] (in 200 hPa)

January 1990
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monthly average concenlralion of Rn=222 [mBq m++—=3] (in 20C hPa)
July 1990
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Abb.13 Modellierte 22?Rn - Konzentrationsverteilung im 200 hPa - Niveau fiir den Januar (oberes Bild)
und den Juli (unteres Bild).
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Yearly mean concentration of Pb—210-[mikroBq m++—3]
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Abb.14 Jahresmittelwert der 21°Pb - Konzentration [uBqm™2] in der untersten Modellschicht (oberes
Bild) sowie die modellierte 21°Pb - Jahresdeposition [Bqm~2 Jahr~*] (unteres Bild).
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Maxima der Deposition von iiber 200 Bqm™2 Jahr~! existieren im Bereich der intertro-
pischen Konvergenzzone (ITCZ) iiber Afrika und Siidamerika sowie im Bereich der asiati-
schen Monsunregion. Ein weiteres Maximum findet man im Gebiet der mittleren Breiten
der Nordhemisphire. Minima existieren im Bereich der trockenen subtropischen Hoch-
druckgiirtel und in den Polarregionen. Die geringsten Werte von unter 5 Bqm™2 Jahr=!
findet man in der von den Quellregionen weit entfernt liegenden Antarktis. Die trockene
Deposition hat im Modell global nur einen Anteil von ca. 12.6% an der gesamten Depo-
sition.

Tabelle 5 zeigt die globale trockene und nasse Depositionsrate im Transportmodell
fiir verschiedene Parametereinstellungen. Die Ergebnisse der ersten Zeile beziehen sich
auf den Referenzlauf (Schema von Kasibhatla et. al. (1991), siche Kapitel 4.5). In der
zweiten Zeile stehen die Resultate einer Simulation mit reduzierten Iliissigwasserwerten
(Le = 0.5-107% gcm™3, L, = 2-107° g cm™?), so wie sie urspriinglich von Kasibhatla et. al.
(1991) verwendet wurden (siche Kapitel 4.5). In der dritten Zeile wurde die Skalenhohe des
stratiformen Niederschlags auf H; = 5.63km und die des konvektiven Niederschlags auf
H. = 12.16 km angehoben (Abschnitt 4.5). M-75 bezeichnet die Resultate des Modellaufes
mit um 75% reduzierten subskaligen, vertikalen Massenfliissen (Kapitel 4.4). In der letzten
Zeile sind die Ergebnisse bei Verwendung des Parameterisierungsschemas von Mahlman

und Moxim (1978) zu sehen (Kapitel 4.5).

[ | Trockene Deposition | Nasse Deposition |
Referenzlauf 3.79 26.41
Reduzierter Fliissigwassergehalt 2.77 27.78
Grofere Skalenhéhe 4.24 26.47
M-75 4.61 25.81
Mahlman und Moxim (1978) 4.33 25.89

Tab.5 Globale trockene und nasse Depositionsrate [10'® BqJahr~!] im Transportmodell. Neben dem
Referenzlauf (1. Zeile) werden die Ergebnisse einer Simulation mit reduzierten Fliissigwasserwerten (Ls =
0.5-107% gem™3, L, = 2- 1076 gem—3) bzw. vergréBerten Skalenhshen (Hg = 5.63km, He = 12.16km)
prisentiert (siche Kapitel 4.5). M-75 bezieht sich auf einen Modellauf mit um 75% reduzierten subskaligen,
vertikalen Massenfliissen (Abschnitt 4.4), und in der letzten Zeile werden die Resultate bei Verwendung
des Parameterisierungsschemas von Mahlman und Moxim (1978) vorgestellt (Kapitel 4.5).

Es zeigt sich, dafl die Modellresultate am empfindlichsten auf Variationen des Fliissig-
wassergehalts im Parameterisierungsschema von Kasibhatla et. al. (1991) reagieren. Die
nasse Depositionsrate steigt bei Reduzierung der Fliissigwasserwerte global um 5.2% an,
wihrend eine Vergréferung der Skalenhdhen lediglich ein Anwachsen der Auswaschrate
um 0.2% verursacht. Die beiden Schemata von Kasibhatla et. al. (1991) und Mahlman
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und Moxim (1978) differieren in der nassen Deposition nur um 2% voneinander. Die
Reduktion der subskaligen Massenfliisse vermindert die nasse Deposition um 2.3%. Die
Aerosole bleiben vermehrt in der unteren Troposphéare, so daf8 der hochreichende konvek-
tive Niederschlag weniger zum Auswaschprozel beitragt. Die trockene Deposition nimmt
dagegen zu.

Tabelle 6 zeigt Jahresmittelwerte der bodennahen ?'°Pb - Konzentration bzw. die
gesamte jihrliche #1°Pb - Deposition im Modell und in den Beobachtungen fiir gréBere
geographische Regionen.

Mittlere Jahreskonzentration Gesamte Jahresdeposition
Anzahl Stationen | Beobachtungen | Modell | Anzahl Stationen | Beobachtungen | Modell
Grénland 2 240.13 341.13 4 12.57 62.26
Nordamerika 25 585.85 520.7 20 141.01 177.88
Europa 5 288.78 438.14 2 99.6 134.88
Indien 11 759.54 733.66 8 145.25 182.01
Stidamerika 9 182.26 261.12 - - -
Australien 5 229.62 225.2 16 54.37 57.42
Neuseeland - - - 8 53.33= 41.67
Antarktis 4 21.83 16.42 ~- - -

Tab.6 Jahresmittelwerte der bodennahen ?'°Pb - Konzentration [uBqm™3] sowie die gesamte jahrliche
210p}, - Deposition [Bqm~2 Jahr~!] im Modell und in den Beobachtungen fiir verschiedene geographische
Regionen. Zusitzlich ist die Anzahl der Stationen, iiber die die Mittelung erfolgt, angegeben.

Die groBte Diskrepanz zwischen Modell und Beobachtungen besteht fiir Grénland. Das
Transportmodell iiberschitzt die Konzentrationen und insbesondere die jahrliche Depo-
sition erheblich. Ahnliches gilt fiir die europaische Region und Siidamerika, wobei die
Messungen von Pereira et. al. (1988) jedoch andeuten, daff die ***Rn - Emission iiber
Stidamerika wesentlich geringer ist als der vom Modell benutzte globale Mittelwert. Fiir
alle anderen Kontinente, insbesondere Australien, ist die Ubereinstimmung zwischen Be-
obachtungen und Modellresultaten gut.

Durch die Berechnung des "root mean square” - Werts RMS

T _ 2
RMS — \/Zizl(cmi Cbi)

n
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Cm; . Modellierte 2'°Pb - Konzentration [uBqm™
Chy :  Beobachtete 2°Pb - Konzentration [uBgqm™]
RMS : ”Root mean square” - Wert [uBqm™3]

n :  Anzahl der Beobachtungen

ist es moglich, die Giite der Modellresultate an einzelnen Beobachtungsstationen, fiir
bestimmte geographische Regionen und global zu ermitteln. Tabelle 7 zeigt die Werte von
RMS fiir verschiedene geographische Regionen und fiir verschiedene Simulationen (siehe
Beschreibung in Tabelle 5). Fiir diese Analyse wurden alle verfiigbaren monatlichen,
bodennahen 21°Pb - Konzentrationsbeobachtungen des Jahres 1990 herangezogen.

Arktis Nord- und Stidamerika | Australien und | Antarktis global
Mittelamerika Neuseeland

(n=33) (n="74) (n=95) (n=60) (n=54) (n=368)
Referenzlauf 243.7 292.8 178.2 42.4 12.1 177.8
Reduzierte Fliissigwasserwerte | 292.1 345.5 194.4 51.5 18.4 207.6
Groéfiere Skalenhohe 268.2 288.6 182.7 45.2 13.4 180.9
M-75 256.8 360.8 290.9 42.6 15.3 235.7
Mahlman und Moxim (1978) 317.5 300.9 181.4 46.3 14.9 191.7

Tab.7 ?Root Mean Square” - Wert RMS [uBq m™2] fiir verschiedene geographische Regionen und global.
Fiir diese Analyse wurden alle verfiigbaren Beobachtungen der bodennahen, monatlichen 210ph - Kon-
zentration des Jahres 1990 herangezogen. Vergleichend sind die Resultate der Sensitivitdtsmodelldufe
dargestellt. Fiir deren nihere Beschreibung sei auf Tabelle 5 verwiesen. n bezeichnet die Anzahl der

Beobachtungen.

Die Ergebnisstruktur ist in allen fiinf Modelliufen sehr dhnlich. Der Referenzlauf,
also die Verwendung des nassen Depositionsschemas von Kasibhatla et. al. (1991), liefert
sowohl global als auch fiir die einzelnen Regionen die besten Resultate, d.h. die kleinsten
"root mean square” - Werte. Die einzige Ausnahme bildet Nord- und Mittelamerika, wo
im Falle von groferen Skalenhohen ein verbessertes Ergebnis erzielt wird. Das Paramete-
risierungsschema von Mahlman und Moxim (1978), welches nicht zwischen stratiformen
und konvektivem Niederschlag unterscheidet, liefert, insbesondere in der Arktis, deutlich
schlechtere Ergebnisse als das Schema von Kasibhatla et. al. (1991). Auffallend sind
ferner die wesentlich schlechteren Resultate fiir Stidamerika im Falle einer Reduktion der
subskaligen Massenfliisse (M-75). Diese reduzierte Konvektion scheint den Verhaltnissen
in den siidamerikanischen Tropen nicht gerecht zu werden.

Abbildung 15 zeigt einen Vergleich zwischen der modellierten und beobachteten, bo-
dennahen, mittleren Jahreskonzentration fiir verschiedene Breitenkreisgiirtel (0 bis 30°,
30 bis 60° und 60 bis 90°) beider Hemisphéaren. Abbildung 16 zeigt einen entsprechen-
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den Vergleich der gesamten Jahresdeposition. Dreiecke bezeichnen Breiten von 0 bis 30°,
Quadrate Regionen von 30 bis 60° und Sterne Breiten von 60 bis 90°. Schwarze Symbole
kennzeichnen die Nordhemisphire, weile die Stidhemisphare.

In beiden Abbildungen sind deutlich die systematisch zu hohen Modellwerte in geo-
graphischen Breiten nérdlich von 60°N zu erkennen. Fiir alle anderen Regionen ist die
Ubereinstimmung zwischen Modell und Beobachtungen gut, wobei in der nérdlichen He-
misphére die Streuung grofer ist. Der Korrelationskoeffizient fiir die beobachtete und
modellierte Jahresmittelkonzentration betragt 0.85, der entsprechende fiir die Jahresde-

position ist 0.79.

Die Uberschitzung der arktischen Konzentration und Deposition im Transportmodell
kann auf eine Kombination der folgenden vier Prozesse zuriickgefithrt werden (Feichter

et. al., 1991) :
e Zu hohe Niederschlagsraten in der Arktis

e Ein zu grofler Transport von mittleren Breiten in die Polarregion

e Fin fiir die tiefen Temperaturen in der Arktis ungeeignetes Parafmeterisierungs-

schema der nassen Deposition

o Eine Vernachlissigung raumlicher und zeitlicher Variation in der ?**Rn - Emission

Um den Anteil des asiatischen, europdischen und nordamerikanischen Kontinents an
den arktischen ?'°Pb - Konzentrationen zu ermitteln, wurden drei seperate Modelldufe
durchgefithrt. Hierzu wurde die ?22Rn - Emission des Erdbodens iiberall gleich Null
gesetzt, mit Ausnahme im Bereich jeweils eines der drei Kontinente. Hierbei ergab sich,
dafl Nordamerika mit ca. 52% den Hauptanteil an den arktischen ?'°Pb - Konzentrationen
hat. Der asiatische Kontinent trigt zu ca. 34% bei, Europa mit etwa 14%.

Bei einer Beriicksichtigung der Abhingigkeit der 2*2Rn - Emission vom Bodentyp er-
gibt sich nach Feichter et. al. (1991) fiir Nordamerika eine geringere Emissionsrate als der
von den Autoren benutzte globale Mittelwert von 0.72 atome cm™?s~!. Die Kombination
dieser Uberschitzung der 222Rn - Emission, zusammen mit dem offenkundig relevanten
Transport aus der nordamerikanischen in die arktische Region, kénnte die grofie Diskre-
panz zwischen Modell und Beobachtungen in der Arktis zumindest teilweise erklaren.
Einen groflen Unsicherheitsfaktor bildet jedoch auch die rdumliche und zeitliche Variation
der asiatischen 222Rn - Emission, insbesondere in der nérdlichen Tundraregion. Fiir dieses
Gebiet existieren keine Messungen der 222Rn- bzw. 2!°Pb - Konzentration, so dafl die Mo-
dellresultate hier nicht verifiziert werden konnen. Die Méglichkeit einer Uberschitzung
der 222Rn - Emission fiir diese Region, zusammen mit dem 34%igen Anteil der asiatischen
Landmasse an den arktischen ?°Pb - Konzentrationen, kann ebenfalls mitverantwortlich
fiir die Diskrepanz in der Arktis sein. Die Uberschitzung der 2'°Pb - Konzentration
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Abb.15 Vergleich zwischen modellierter und beobachteter, bodennaher 21°Pb - Jahrésmittelkonzen-
tration [uBqm™3] fiir verschiedene Breitenkreisgiirtel beider Hemisphiren. Dreiecke beziehen sich auf
Breiten von 0 bis 30°, Quadrate auf solche von 30 bis 60° und Sterne auf die von 60 bis 90°. Schwarze
Symbole kennzeichnen die Nordhemisphare, weifle die Siidhemisphare.
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Abb.16 Vergleich zwischen modellierter und beobachteter 21°Pb - Jahresdeposition [Bqm™2 Jahr~?] fiir
verschiedene Breitenkreisgiirtel beider Hemisphiren. Dreiecke bezichen sich auf Breiten von 0 bis 30°,
Quadrate auf solche von 30 bis 60° und Sterne auf die von 60 bis 90°. Schwarze Symbole kennzeichnen

die Nordhemisphire, weifie die Stidhemisphire.
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in der europaischen Region im Modell diirfte fiir die zu hohen modellierten, arktischen
Konzentrations- und Depositionswerte eine weniger groBe Rolle spielen, da die européische
Landmasse nur mit ca. 14% am Transport in die Arktis beteiligt ist (siehe oben).

Die recht simpel parameterisierte nasse Deposition wird mdglicherweise dem Aus-
wascheffekt durch gefrorenen Niederschlag (Schnee, Hagel, Graupel) in diesen Breiten
nicht gerecht. Ferner wird die Bedeutung der trockenen Deposition gegeniiber der nassen
aufgrund der geringen Niederschlagsrate zunehmen. Die Verwendung einer konstanten,
trockenen Depositionsgeschwindigkeit im Modell (Kapitel 4.5) stellt sich hier méglicher-
weise als eine zu starke Vereinfachung heraus.

Um die Modellresultate im arktischen Bereich zu verbessern, scheint eine Verfeinerung
der Depositionsschemata der trockenen und nassen Deposition notwendig zu sein. Es muf}
fiir den speziellen AuswaschprozesB durch gefrorenen Niederschlag eine gesonderte For-
mulierung gefunden werden. Ebenso sollte bei der Beschreibung der trockenen Deposition
eine Variation der Depositionsgeschwindigkeit mit den meteorologischen Gegebenheiten,
den Tracereigenschaften und dem Zustand der Erdoberfliche zugelassen werden (Giorgi,
1986). Die Ersetzung der konstanten ?*?Rn - Emissionrate durch eine dem Bodentyp und
dessen Zustand (gefroren, schneebedeckt etc.) angepaBte, konnte ebenfalls eine Verbes-
serung der Modellergebnisse in der Arktis bewirken. Ferner diirften numerische Effekte
aufgrund einer Verkleinerung der Gitterboxen in Polnihe ebenso mitverantwortlich fiir

den Dissens in der Arktis sein.

Da die meisten 2!°Pb - Beobachtungsdaten der Jahresdeposition bzw. mittleren Jah-
reskonzentration fiir Nordamerika existieren, sollen die Modellresultate im folgenden mit
diesen verglichen werden. Abbildung 17 zeigt hierzu einen Zonalschnitt durch Nordame-
rika von 140°W bis 60°W fiir zwei Breitengiirtel (31.3°N bis 39.13°N, linke Spalte und
39.13°N bis 46.96°N, rechte Spalte) des Modells. Die oberen beiden Bilder zeigen die
mittlere Jahreskonzentration, die unteren zwei die Jahresdeposition. Die durchgezogenen
Kurven beschreiben die Modellresultate, die Sterne kennzeichnen die Beobachtungen.

Die Konzentrationen an der Ostkiiste sind niedrig, da sich dort **°Pb - reiche kontinen-
tale mit 2'°Pb - armen maritimen Luftmassen mischen. In westlicher Richtung nehmen
die Konzentrationen aufgrund vorherrschend kontinentaler Luftmassen zu. Das Maxi-
mum wird zwischen 80 und 90°W erreicht. Der Einfluff pazifischer Luftmassen macht sich
westlich davon durch eine Abnahme der Konzentration bemerkbar. Das Transportmodell
vermag diesen Verlauf nachzuzeichnen, unterschitzt jedoch das Maximum zwischen 80
und 90°W. Hier macht sich die grobe horizontale Aufldsung des Modells bemerkbar.

Die Deposition steigt ebenfalls von der Ostkiiste bis zu 90°W hin an, um dann in der
trockenen Region westlich der Rocky Mountains wieder abzufallen. Das Transportmodell
beschreibt ebenfalls diesen Verlauf, vermag jedoch nicht den Abfall von 90°W bis zur
Ostkiiste hin korrekt wiederzugeben. Hier zeigt sich die grobe horizontale Auflésung des
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Abb.17 Zonalschnitt der mittleren 21°Pb - Jahreskonzentration [sBqm™3] (oben) und gesamten ?1°Pb -
Jahresdeposition [Bq m~2Jahr~!] (unten) iiber Nordamerika von 140°W bis 60°W fiir zwei Breitengiirtel
(31.3°N bis 39.13°N, linke Spalte und 39.13°N bis 46.96°N, rechte Spalte) des Modells. Die durchgezogene
Kurve beschreibt die Modellresultate, die Sterne kennzeichnen die Beobachtungen.
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Transportmodells, mit der der Kontrast beziiglich der *2Rn - Emission zwischen Land-
und Wasseroberflichen nur unzureichend wiedergegeben werden kann.

Abbildung 18 zeigt verschiedene modellierte Vertikalprofile der jihrlich gemittelten
210P}, - Konzentration iiber der westlichen, zentralen USA. Im linken Teil der Abbildung
stellt die durchgezogene Kurve das Ergebnis des Referenzmodellaufes dar (Schema von
Kasibhatla et. al. (1991)), wihrend die gestrichelte das Resultat der Simulation mit um
75% reduzierten subskaligen, vertikalen Massenfliissen reprasentiert. Im rechten Teil der
Abbildung wird der Referenzlauf (durchgezogene Linie) mit dem Ergebnis bei Verwendung
des Depositionsschemas von Mahlman und Moxim (1978) (gestrichelte Linie) verglichen.
Die Kreuze mit Fehlerbalken von einer Standardabweichung bezeichnen das von Moore
et. al. (1973) tiber der westlichen zentralen USA aus Messungen erhaltene Profil.
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Abb.18 Modellierte Vertikalprofile der jhrlich gemittelten 210Pb - Konzentration [sBqm=2] iiber der
westlichen, zentralen USA. Die durchgezogene Kurve beschreibt das Resultat des Referenzlaufes (Schema
von Kasibhatla et. al. (1991)), wihrend die gestrichelte Linie im linken Teil der Abbildung das Ergebnis
der Simulation mit um 75% reduzierten subskaligen, vertikalen Massenfliissen reprasentiert und im rechten
Teil der Abbildung das Resultat bei Verwendung des Depositionsschemas von Mahlman und Moxim
(1978). Die Kreuze mit Fehlerbalken von einer Standardabweichung bezeichnen das von Moore et. al.

(1973) iiber der westlichen zentralen USA aus Messungen erhaltene Profil.

Alle drei Modellprofile zeigen zunéichst eine Konzentrationsabnahme mit der Héhe so-
wie Maxima im Bereich der unteren Stratosphire. Dieser Maximalwert beruht auf den
langen Lebenszeiten stratospharischer Tracer (siehe Kapitel 5.3). Dieses stratospharische
20Pb - Reservoir kann auch durch direkten Transport von 2??Rn aus der planetarischen
Grenzschicht in die untere Stratosphire mittels intensiver konvektiver Massenfliisse (Tro-
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pen) gespeist werden (Lambert et. al, 1990a). Die 75%ige Reduktion der subskaligen
Massenfliisse verursacht in den unteren 1.5 Kilometern der Atmosphire deutlich hshere
Konzentrationen als im Referenzlauf und oberhalb davon entsprechend geringere. Das
Schema von Kasibhatla et. al. (1991) wascht in den unteren fiinf Kilometern der Tro-
posphire offenkundig stirker aus als das Schema von Mahlman und Moxim (1978) (linkes
Bild). Oberhalb davon ist es umgekehrt. In H8hen von iiber neun Kilometern nehmen
beide Schemata keinen Niederschlag mehr an, so dafi die Kurven synchron zueinander

verlaufen.

Die Beobachtungen von Moore et. al. (1973) zeigen bis in 13km Hohe eine kontinu-
jerliche Abnahme der Konzentration und dann einen prignanten Anstieg in der unteren
Stratosphire. In der mittleren und oberen Troposphire zeigt das Modell einen dazu
kontraren Verlauf. Allerdings basiert das hier gezeigte Profil von Moore et. al. (1973)
nur auf zwolf einzelnen, iiber der westlichen, zentralen USA erhaltenen Profilen. Diese
zeitliche Beschriankung in der Datenaufnahme erschwert einen Vergleich mit Modellresul-

taten.

5.1.4 Troposphérische Transporte und ihre jahreszeitliche Variabilitit

Abbildung 19 zeigt einen Merdionalschnitt der zonal und jéhrlich gemittelten *'°Pb -
Konzentration im Transportmodell. Die Nordhemisphire zeichnet sich durch eine gute
vertikale Durchmischung aus, mit einem Maximalwert in der unteren Stratosphére, wie
schon in Kapitel 5.1.3 erlautert wurde. Das Regenband der ITCZ verursacht eine deut-
liche Konzentrationsabnahme siidlich von 10°N. Die Siidhemisphére zeichnet sich durch
einen prignanten, mit wachsender geographischer Breite zunehmenden, vertikalen Kon-
zentrationsgradienten aus. Der lokale ?*?Rn (bzw. 2°Pb) Eintrag ist siidlich von 60°S
aufgrund der Eis- und Wasserflichen gering. Stattdessen werden mit ?*°Pb - Aerosolen
angereicherte Luftmassen aus den mittleren Breiten im Bereich der oberen Troposphére
und unteren Stratosphire siidwirts transportiert (Lambert et. al, 1990b) und verursachen
die hohen antarktischen Aerosollebenszeiten (siche Abbildung 10).

Abbildung 20 zeigt erginzend hierzu Meridionalschnitte der zonal gemittelten **°Pb -
Monatskonzentration im Januar (oben) bzw. Juli (unten). Aufgrund des verstirkten
vertikalen Massenaustausches im Sommer iiber den Kontinenten erhéhen sich die Kon-
zentrationen in der oberen Troposphire bzw. verringern sich in Bodenn&he (siehe Juli
fiir die Nordhemisphire bzw. Januar fiir die Siidhemisphére). In der Siidhemisphére gilt
dies aber nur bis zu einer geographischen Breite von ca. 30°S. Siidlich davon zeigt sich
immer der oben erlduterte prignante vertikale Konzentrationsgradient. Er ist im Januar
grofer, da zu dieser Zeit das nun vermehrt in mittleren Breiten in die obere Troposphére
beférderte 21°Pb die oberen Schichten der Antarktis erreicht.

Zur Untersuchung der jahreszeitlichen Variabilitit der bodennahen *'°Pb - Konzen-
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Meridional cross section of zonal mean Pb~210 concenlration [mikroBq mes=3]
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Abb.19 Meridionalschnitt der zonal und jihrlich gemittelten 21°Pb - Konzentration [pBqm~3] im
Transportmodell

trationen werde ein Gré8e S (Saisonalitit) definiert mit S = (—)-ggg—;ﬁ%, wobei DJF den
Mittelwert der Konzentrationen iber die Monate Dezember, Januar und Februar (nord-
hemispharischer Winter) und JJA denjenigen iiber die Monate Juni, Juli und August
(nordhemisphérischer Sommer) bezeichnet. Das Minuszeichen in der obigen Definition
fir S gilt fiir die Stidhemisphéare, d.h. positive Werte von S bedeuten immer Konzentra-
tionsmaxima im Winter und Minima im Sommer.

Abbildung 21 zeigt einen Vergleich der Saisonalitit S zwischen Beobachtungen (Ab-
szisse) und Modell (Ordinate) fiir alle Stationen mit ?*°Pb - Konzentrationsbeobachtungen
im Jahre 1990. Sterne kennzeichnen Stationen in geographischen Breiten von 60 bis 90°,
Quadrate solche zwischen 30 und 60° und Dreiecke bezeichnen Stationen in Breiten zwi-
schen 0 und 30°. Schwarze Symbole kennzeichnen die Nordhemisphire, weifle Symbole

die Siidhemisphére.

Die Streuung ist sehr grofl und dementsprechend hat der Korrelationskoeffizient nur
einen Wert von 0.1. Besonders grofie Diskrepanzen zeigen sich nérdlich von 30°N und
in den mittleren Breiten der Stidhemisphére (30 bis 60°S). Der schwarze Stern bezeich-
net die Station Barrow in Alaska. Die beobachtete Saisonalitit zeigt mit S = 0.84 hohe
winterliche und niedrige sommerliche Konzentrationen an und spiegelt das Phinomen
des arktischen Dunstes wider (siehe unten). Das Transportmodell unterschitzt diesen
Jahresgang erheblich (S = 0.2). Die beiden schwarzen Quadrate unterhalb der Geraden
kennzeichnen die Stationen Beaverton (an der US - Pazifikkiiste) und Rexburg (in den
Rocky Mountains). Die Beobachtungen zeigen mit Werten von S = 0.41 bzw. S = 0.18
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Meridional cross section of zonal mean Pb—210 concentralion [mikroBq mes~3]
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Abb.20 Meridionalschnitte der zonal gemittelten 21°Pb
und Juli (unten) im Transportmodell.
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Abb.21 Vergleich der Saisonalitit der bodennahen 21°Pb - Konzentrationen im Transportmodell und
in den Beobachtungen fiir das Jahr 1990. Die Saisonalitét S ist definiert als S = (=) BjF5334, wobei DJF
den Mittelwert der Konzentrationen iiber die Monate Dezember, Januar und Februar (nordhemisphiiri-
scher Winter) und JJA den Mittelwert iiber die Monate Juni, Juli und August (nordhemisphéirischer
Sommer) bezeichnet. Das Minuszeichen in der Beziehung fiir S gilt fiir die Stidhemisphére. Sterne
bezeichnen Stationen in geographischen Breiten von 60 bis 90°, Quadrate solche zwischen 30 und 60°
und Dreiecke bezeichnen Stationen in Breiten zwischen 0 und 30°. Schwarze Symbole kennzeichnen die

Nordhemisphire, weile Symbole die Siidhemisphire.

hohe winterliche und niedrige sommerliche Konzentrationen. Der verstarkte vertikale
Massenaustausch im Sommer iiber den Kontinenten tragt zu diesem Verlauf bei. Das
Transportmodell hingegen prognostiziert einen genau entgegengesetzten Verlauf. Hier
macht sich mdglicherweise wieder die grobe horizontale Auflésung des Modells bemerk-
bar, mit der lokale Einfliisse (Rexburg) bzw. die Kontraste zwischen Land und Meer
(Beaverton) nur unzureichend wiedergegeben werden konnen. Auch fiir einige Stationen
der mittleren Breiten der Siidhemisphire kann diese Tatsache mit eine Ursache fiir die
groBen Diskrepanzen zwischen Modellresultaten und Beobachtungen sein. Viele siidame-
rikanische Stationen liegen an der Pazifikkiiste am Fufle der Anden (siehe Abbildung 7),
so dafl auch vermehrt lokale Einfliisse (Orographie, Niederschlagsrate) eine Rolle spielen,
die das Transportmodell nicht erfassen kann. Beispielsweise liefert die Station Puertto
Montt in Chile einen Wert von S = 0.16 in den Beobachtungen und S = —0.38 im Modell;
in Punta Arenas (Chile) erhilt man S = 0.11 (Beobachtungen) bzw. S = —0.24 (Modell)
und in Santiago (Chile) S = 0.48 (Beobachtungen) bzw. S = —0.15 (Modell).

Im folgenden werden im Jahre 1990 (sofern nicht ausdriicklich anders angegeben) an
einzelnen MeBstationen beobachtete Monatsmittelwerte der 2'°Pb - Konzentration mit
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Modellmittelwerten verglichen. Zusétzlich erfolgt ein Vergleich der Niederschlagsraten an
den Stationen. Der modellierte Niederschlag wird, sofern es méoglich ist, mit dem direkt an
der Station oder an einer benachbarten Station im Jahre 1990 beobachteten Niederschlag
verglichen. Sind keine entsprechenden Daten vorhanden, werden die Klimatologien von
Legates und Willmott (1990) bzw. Jaeger (1976) herangezogen.

Abbildung 22 zeigt mit Thule an der grénlindischen Kiiste und Barrow in Alaska zwei
Stationen in den hohen nérdlichen Breiten.
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Abb.22 Vergleich zwischen monatlichen Mittelwerten der bodennahen 21°Pb - Konzentration [uBqm™3]

des Jahres 1990 an zwei Stationen in den hohen nérdlichen Breiten (linke Spalte). Die durchgezogene
Kurve beschreibt die Modellresultate, die Punkte die Beobachtungswerte. Die Fehlerbalken an den Be-
obachtungspunkten stellen zwei Standardabweichungen dar. r bezeichnet den Korrelationskoeffizienten.
In .der rechten Spalte erfolgt ein Vergleich der Niederschlagsrate an der betreffenden Station bzw. an
einem ihr nahegelegenen Ort. Die durchgezogene Kurve bezeichnet die vom Modell benutzte ECMWF -
Vorhersage des Jahres 1990, die Kreise stellen die beobachtete Niederschlagsrate im Jahre 1990 dar.

Beide Stationen zeigen Maximalwerte der Konzentration im Winter und Friihjahr sowie
Minima wihrend des Sommers. Dieser Verlauf ist konsistent mit dem Auftreten des
winterlichen arktischen Dunstes. Dieser entsteht durch die Emission von anthropogenen
Aerosolen in mittleren Breiten (Nordamerika, Europa, Asien) und ihrem Transport in die
Arktis (Rahn, 1981). Er verschwindet im Frithsommer aufgrund von Verdnderungen in
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den horizontalen Transportprozessen und einem vermehrten Auswaschen der Aerosole auf
ihrem Weg in die Polarregion (Barrie et. al., 1981). Der Konzentrationsverlauf des 21°Pb
deutet darauf hin, daB viele der in mittleren Breiten emittierten Aerosole °Pb - Atome
aufnehmen und dann in die Arktis transportiert werden.

Das Transportmodell vermag diesen Jahresgang in Ansitzen wiederzugeben, un-
terschitzt jedoch die Saisonalitit, wie oben bereits erwdhnt wurde. Abweichungen zwi-
schen der modellierten und beobachteten Niederschlagsrate kénnen diesen Dissens nicht
erklaren. In Barrow ist z.B. der Modellniederschlag meist héher als der beobachtete, die
Konzentration aber nicht dementsprechend meistens zu niedrig. Es spielen also andere
Faktoren eine Rolle, welche in Kapitel 5.1.3 in Zusammenhang mit dem Dissens zwischen
Modell- und Beobachtungswerten in der Arktis bereits erlautert wurden.

Abbildung 23 zeigt mit Beaverton eine Station in mittleren Breiten an der Westkiiste
der USA. Winde vom Pazifik verursachen die niedrigen Konzentrationswerte, wahrend
die Konzentrationsmaxima im September und Dezember auf Luftmassentransporte aus
siidlicher und &stlicher Richtung zuriickzufiithren sind (Feichter et. al., 1991). Das Trans-
portmodell {iberschatzt die sommerlichen Konzentrationsminima und unterschatzt das
Maximum im Dezember, prognostiziert jedoch den Maximalwert im September. Die
gute Ubereinstimmung zwischen der modellierten und beobachteten Niederschlagsrate
an der nahegelegenen Station Portland spricht gegen den Niederschlag als Ursache die-
ser Diskrepanz. Ein Vergleich der Resultate des grob auflésenden Transportmodells mit
Beobachtungen am Rande einer Quellregion ist aufgrund des grofien horizontalen Kon-
zentrationsgradienten kritisch (Feichter et. al., 1991).

Diese Problematik tritt bei einem Vergleich an ozeanischen Stationen nicht auf. Ab-
bildung 24 zeigt vier MeBstationen im nordwestlichen Pazifik (Tsunogai et. al., 1988).
Die Beobachtungen sind Mittelwerte iiber den Zeitraum von 1981 bis 1983.

Die Stationen Onna, Hachijojima und Chichijima liegen im Pazifik, wahrend sich
Okushiri nahe dem japanischen Festland befindet. Sowohl Beobachtungen als auch Mo-
dellergebnisse zeigen einen charakteristischen Jahresgang mit hohen Konzentrationen
wahrend des Winters und geringen im Sommer. Fir diese Saisonalitdt 1st die Mon-
sunzirkulation verantwortlich. Im Winter werden mit ?'°Pb - Aerosolen angereicherte
Luftmassen vom asiatischen Kontinent in Richtung der Mefistationen beférdert. Im Som-
mer hingegen bringt der Siidwestmonsun durch Auswaschprozesse von #°Pb - Aerosolen
befreite Luftmassen zu der Mefregion.

Die Monsunzirkulation kristallisiert sich auch an den indischen Beobachtungsstationen
heraus (Gopalakrishnan et. al., 1973). Abbildung 25 zeigt drei Meforte auf dem indischen
Subkontinent. Die Beobachtungen sind Mittelwerte iiber den Zeitraum von 1962 bis 1969.

Charakteristisch ist fiir alle Stationen wieder der Jahresgang mit hohen winterlichen
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Abb.23 Vergleich zwischen monatlichen Mittelwerten der bodennahen 2!°Pb - Konzentration [uBqm~3]
des Jahres 1990 an einer Station in mittleren Breiten an der US - Pazifikkiiste (linkes Bild). Die durch-
gezogene Kurve beschreibt die Modellresultate, die Punkte die Beobachtungswerte. Die Fehlerbalken an
den Beobachtungspunkten stellen zwei Standardabweichungen dar. r bezeichnet den Korrelationskoeffizi-
enten. Im rechten Bild erfolgt ein Vergleich der Niederschlagsrate an einem der MeBstation nahegelegenen
Ort. Die durchgezogene Kurve bezeichnet die vom Modell benutzte ECMWF - Vorhersage des Jahres
1990, die Kreise stellen die beobachtete Niederschlagsrate im Jahre 1990 dar.

und geringen sommerlichen Konzentrationen. Der Nordostmonsun bringt im Winter
trockene, mit 21°Pb - Aerosolen angereicherte Luftmassen vom innerasiatischen Kontinent
nach Indien. Die nasse Deposition ist gering und verursacht hohe Konzentrationswerte.
Im Sommer hingegen beférdert der Siidwestmonsun #'°Pb arme Luftmassen in Richtung
des indischen Subkontinents. Die mit ihm verbundenen hohen Niederschlagsmengen wa-
schen das tiber Indien entstehende 2!°Pb aus und vermindern die Konzentrationen. Einen
markanten Jahresgang des Niederschlags zeigen sowohl die Klimatologien als auch die
ECMWF - Vorhersage (rechte Spalte von Abbildung 25). In Bombay wird der som-
merliche Maximalwert vom Modell unterschéatzt und die Konzentration dementsprechend

iiberschatzt.

Ein hierzu kontrires Bild bietet die Station Mauna Loa auf Hawaii (Abbildung 26).
Hier zeigen sich hohe Konzentrationswerte im Frithling und Sommer sowie niedrige im
Herbst und Winter.

Die Ursache fiir diesen Konzentrationsverlauf ist in der Hohenlage dieser Station
(3400m {iber dem Meeresspiegel) zu suchen. Sie spiegelt nicht die Verhéltnisse in der
bodennahen Grenzschicht, sondern die Zustande in der mittleren Atmosphére wider. Der
verstirkte vertikale Massenaustausch wahrend des Sommers fiihrt zu einer Verminderung
der Konzentrationen in der bodennahen Grenzschicht, erhoht aber die Konzentrations-
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Abb.24 Vergleich zwischen monatlichen Mittelwerten der bodennahen 2!°Pb - Konzentration [uBqm ™3]
an vier Stationen im nordwestlichen Pazifik (linke Spalte). Die durchgezogene Kurve bezeichnet die Mo-
dellresultate, die Punkte die Beobachtungswerte. Die Beobachtungen sind Mittelwerte iiber den Zeitraum
von 1981 bis 1983. Die Fehlerbalken stellen zwei Standardabweichungen dar. r bezeichnet den Korrelati-
onskoeffizienten. In der rechten Spalte erfolgt ein Vergleich der Niederschlagsrate an den Stationen. Die
durchgezogene Kurve bezeichnet die vom Modell benutzte ECMWF - Vorhersage des Jahres 1990, die
gestrichelte die Klimatologie nach Legates (Legates und Willmott, 1990) und die fett gestrichelte die von

Jaeger (Jaeger, 1976).
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Abb.25 Vergleich zwischen monatlichen Mittelwerten der bodennahen 21°Pb - Konzentration [4Bqm~=3]
an drei Stationen auf dem indischen Subkontinent (linke Spalte). Die durchgezogene Kurve beschreibt die
Modellresultate, die Punkte die Beobachtungswerte. Die Messungen sind Mittelwerte {iber den Zeitraum
von 1962 bis 1969. Die Fehlerbalken stellen zwei Standardabweichungen dar. r bezeichnet den Korrelati-
onskoeffizienten. In der rechten Spalte erfolgt ein Vergleich der Niederschlagsrate an den Stationen. Die
durchgezogene Kurve bezeichnet die vom Modell benutzte ECMWEF - Vorhersage des Jahres 1990, die
gestrichelte die Klimatologie nach Legates (Legates und Willmott, 1990) und die fett gestrichelte die von
Jaeger (Jaeger, 1976).
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Mauna Loa, Hawaii Hilo, Hawaii
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Abb.26 Vergleich zwischen monatlichen Mittelwerten der bodennahen #1°Pb - Konzentration [xBqm™~3]
im Jahre 1990 an der Station Mauna Loa auf Hawaii (linkes Bild). Die durchgezogene Kurve beschreibt die
Modellresultate, die Punkte die Beobachtungswerte. Die Fehlerbalken stellen zwei Standardabweichungen
dar. r bezeichnet den Korrelationskoeffizienten. Im rechten Bild erfolgt ein Vergleich der Niederschlags-
rate an einem der MeBstation nahegelegenen Ort. Die durchgezogene Kurve bezeichnet die vom Modell
benutzte ECMWF - Vorhersage des Jahres 1990, die Kreise stellen die beobachtete Niederschlagsrate im
Jahre 1990 dar.

werte in der mittleren und oberen Troposphidre. Durch schwéchere Mischungsprozesse
im Winter werden hher gelegene Stationen von den ?'°Pb - Aerosolen abgeschirmt. Die
modellierte Niederschlagsrate an der nahegelegenen Station Hilo liegt erheblich unter der
beobachteten (rechtes Bild). Die modellierte Konzentration ist aber nicht entsprechend
zu hoch; sondern ebenfalls niedriger als beobachtet, d.h. der Niederschlag scheint fiir den
Konzentrationsverlauf an dieser Station nicht der relevante Prozefl zu sein.

Abbildung 27 zeigt drei Stationen auf bzw. in der Umgebung des australischen Kon-
tinents. Alle drei gezeigten Stationen besitzen negative Werte der Saisonalitat S (siehe
oben, Abbildung 21), d.h. die sommerlichen Konzentrationswerte sind hoher als diejeni-
gen im Winter. Das Transportmodell zeigt ebenfalls negative Werte fiir die Saisonalitat
an. Man wiirde zundchst aufgrund eines verstirkten vertikalen Massenaustausches im
Sommer einen umgekehrten Konzentrationsverlauf erwarten. Diese Stationen werden je-
doch vom Jahresgang des Niederschlags geprigt (siehe rechte Spalte der Abbildung 27).
Er erreicht Maximalwerte wihrend des Winters (niedrige Konzentrationen) und Minimal-
werte im Sommer (hohe Konzentrationen).

Abbildung 28 zeigt eine antarktische Station. Der Jahresgang an antarktischen Statio-
nen wird von der Saisonalitit der Transporte aus den mittleren Breiten in die Antarktis
bestimmt, da die Niederschlagsrate klein ist und aufgrund der Eis- und Wasserflichen
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Abb.27 Vergleich zwischen monatlichen Mittelwerten der bodennahen 210Pb - Konzentration [uBqm™3]

im Jahre 1990 an drei Stationen auf bzw. in der Umgebung des australischen Kontinents (linke Spalte).
Die durchgezogene Kurve beschreibt die Modellresultate, die Punkte die Beobachtungswerte. Die Feh-
lerbalken stellen zwei Standardabweichungen dar. r bezeichnet den Korrelationskoeffizienten. In der
rechten Spalte erfolgt ein Vergleich der Niederschlagsrate an einem der Mefistation nahegelegenen Ort.
Die durchgezogene Kurve bezeichnet die vom Modell benutzte ECMWTF - Vorhersage des Jahres 1990,
die Kreise stellen die beobachtete Niederschlagsrate im Jahre 1990 dar.
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kaum ein lokaler Eintrag von 222Rn bzw. 2?!°Pb existiert (siehe oben). Lambert et. al.
(1990b) konstatieren fiir die franzdsische Antarktisstation Dumont d’Urville einen Jah-
resgang mit Maximalwerten der 2!°Pb - Konzentration im Sommer (Dezember / Januar)
und Minimalwerten im Winter (Juni / Juli).

South Pole Station South Pole Statlion
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Abb.28 Vergleich zwischen monatlichen Mittelwerten der bodennahen 21°Pb - Konzentration [uBqm™3]
im Jahre 1990 an einer antarktischen Station (linkes Bild). Die durchgezogene Kurve beschreibt die
Modellresultate, die Punkte die Beobachtungswerte. Die Fehlerbalken stellen zwei Standardabweichungen
dar. r bezeichnet den Korrelationskoeffizienten. In rechten Bild erfolgt ein Vergleich der Niederschlagsrate
an der Station. Die durchgezogene Kurve bezeichnet die vom Modell benutzte ECMWF - Vorhersage des
Jahres 1990, die gestrichelte die Klimatologie nach Legates (Legates und Willmott, 1990) und die fett
gestrichelte die von Jaeger (Jaeger, 1976).

Die hier gezeigte South Pole Station weist ebenfalls Konzentrationsmaxima im De-
zember und ein Minimum im August auf. Wie oben bereits erldutert, lassen sich die som-
merlichen Maximalwerte in der Antarktis dadurch erkldren, dafl in den mittleren Breiten
der Siidhemisphire zu dieser Zeit vermehrt *'°Pb - Aerosole in die mittlere und obere

Troposphire gelangen und in diesen H6hen dann in Richtung der Antarktis transportiert
werden (Lambert et. al., 1990b).
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5.2 Natiirliche radioaktive Tracer durch kosmische Strahlung
(Beryllium-7 und Beryllium-10)

In diesem Abschnitt werden die Simulationen mit den durch kosmische Strahlung produ-
zierten Isotopen "Be und °Be vorgestellt. Sofern nicht ausdriicklich anders angegeben, be-
ruhen alle gezeigten Ergebnisse auf Modellrechnungen mit dem Parameterisierungsschema,
der nassen Deposition von Kasibhatla et. al. (1991) und den in Kapitel 4.5 angegebenen
Parametern (Referenzlauf). Zunéchst erfolgt eine Erlauterung der Quellverteilung und
des Interpolationsverfahrens auf das Transportmodellgitter (Kapitel 5.2.1). Nach einer
kurzen Vorstellung des Beobachtungsdatensatzes (Abschnitt 5.2.2), beschiftigt sich das
Kapitel 5.2.3 mit der Lebensdauer der, die "Be - Atome anbindenden, Aerosole. Kapitel
5.2.4 befaft sich mit den globalen Charakteristika der Konzentrations- und Depositions-
verteilung. Die beiden danach folgenden Abschnitte sind den Konzentrationsverhaltnissen
1Be/"Be bzw. "Be/*'°Pb gewidmet, welche zur Identifikation spezieller atmosphirischer
Transportprozesse sehr gut geeignet sind.

Das Modell startet mit einer Anfangskonzentration von Null fiir “Be und °Be. Die sich
nach einer achtjahrigen Einschwingphase (aufgrund der sehr langen radidaktiven Halb-
wertszeit des 1°Be) ergebende Gleichgewichtskonzentrationsverteilung wird abgespeichert
und als Anfangskonzentrationsfeld fiir die einjahrigen Modellsimulationen verwendet. Pro

Jahr und Tracer bendtigt das Modell ca. 950 CPU-Sekunden auf einer Cray-2S.

5.2.1 Die Quellverteilung

In der Literatur existieren zwei Arbeiten, die sich mit der “Be bzw. 1°Be - Quellstirke
sowie ihrer rdumlichen und zeitlichen Variation befassen. Es handelt sich dabei um die
auf experimenteller Basis durchgefiihrte Studie von Lal und Peters (1967) sowie die auf
theoretischen Uberlegungen basierende Untersuchung von O'Brien (1979). Letstere liefert
im Vergleich zu dem Resultat von Lal und Peters (1967) eine um 33% (“Be) baw. 44%
(*°Be) kleinere Quellstérke.

In dieser Arbeit wird die Quellverteilung von Lal und Peters (1967) benutzt. Sie basiert
auf dem Zeitraum 1948-1949, einer Periode hoher Sonnenfleckenaktivitat, d.h. vermin-
derter Quellstarke (siehe Kapitel 3.2). Auch im hier untersuchten Jahr 1990 erreichte
der 11-jahrige Zyklus der Sonnenfleckenaktivitit einen Maximalwert (Hotzl et. al., 1991).
Diskrepanzen zwischen den beobachteten und modellierten, bodennahen "Be - Konzentra-
tionen aufgrund dieser Periodizitit der Sonnenfleckenaktivitat diirften sich deshalb auf ein
Minimum reduzieren. Lediglich Unterschiede in der Intensitdt der Sonnenfleckenmaxima
der Jahre 1948/49 bzw. 1990 beeinflussen in diesem Zusammenhang das Ergebnis.

Bei Verwendung von Beobachtungsdaten aus Zeitrdumen mit geringer Sonnenflecken-
aktivitat sind groBere Abweichungen von den Modellresultaten wahrscheinlich, insbheson-
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dere in den mittleren und hohen Breiten sowie in grofieren Hohen, da diese Regionen am
stirksten von Variationen in der Sonnenfleckenaktivitit beeinfluft werden (siehe Kapitel
3.2). Bei einer Modellsimulation {iber mehrere Jahre empfiehlt es sich, entsprechend der
Intensitit der Sonnenfleckenaktivitit, die "Be- bzw. °Be - Quelle zeitlich zu variieren
(Lal und Peters, 1967). Die Amplitude dieses 11-Jahreszyklus’ ist aufgrund der Présenz
laingerer Zeitskalen jedoch nicht konstant (Hotzl et. al., 1991).

Der Unterschied in der "Be bzw. °Be - Quellstirke von 33 bzw. 44% zwischen
den Ableitungen von Lal und Peters (1967) und O’Brien (1979) 1aBt den Einflul des
11-Jahreszyklus’ der Sonnenfleckenaktivitit auf die bodennahen "Be bzw. °Be - Kon-
zentrationen als sekundiren Prozef} erscheinen. Ebenso sollten kurzzeitige Fluktuationen
der Sonnenfleckenaktivitat in der Gréflenordnung von Stunden und Tagen wenig Einfluf
auf die hier verwendeten Monats- bzw. Jahresmittel der "Be bzw. '°Be - Konzentration

besitzen.

Die aus Lal und Peters (1967) digitalisierte Quellverteilung beschreibt die "star” - Pro-
duktionsrate (Anzahl nuklearer Zerfélle pro Zeiteinheit und Kilogramm Luft, siehe Kapitel
3.2) fiir 13 Druckniveaus (0, 50,100, 200, 300, 400, 500, 600, 700, 800, 900, 1000, 1013 hPa)
und 10 geomagnetische Breiten (0,10,20,...,90°). Die Verhéltnisse sind symmetrisch
zwischen den beiden Hemisphéiren. Dieser Datensatz wird bilinear auf die Druckflachen
und geographischen Langen bzw. Breiten des Transportmodells interpoliert, wobei die
geographischen Ortskoordinaten auf die geomagnetische Breite konvertiert werden. Der
geomagnetische Nordpol liegt nahe Thule in Gronland (Matsushita und Campbell, 1967).

Abbildung 29 zeigt einen Meridionalschnitt der zonal gemittelten, auf das Transport-
modellgitter interpolierten ”star” - Produktionsrate. Man erkennt die in Kapitel 3.2
erliuterten Charakteristika der Quellverteilung, d.h. mit der geographischen Breite und
der Héhe zunehmende Produktionsraten. Die "Be bzw. '°Be - Produktionsrate erhilt
man durch Multiplikation der ”star” - Produktionsrate mit dem Faktor 4.5 - 1072 bzw.
2.5-1072 (Lal und Peters, 1967).

5.2.2 Der Beobachtungsdatensatz

Es existieren wesentlich mehr Konzentrations- als Depositionsmessungen. Abbildung 30
zeigt die geographische Verteilung der Stationen mit monatlichen, bodennahen "Be -
Konzentrationsbeobachtungen des Jahres 1990. Der Grofiteil der Stationen gehért zum
MeBnetz des Environmental Measurements Laboratory in New York (Larsen und San-
derson, 1991), die europdischen Messungen stammen aus Frankreich (Commissariat a
PEnergie Atomique, 1990a,b,c). Ferner existiert eine Mefireihe einer japanischen Station
(Abe et. al., 1993) sowie eine der Georg-von-Neumayer Station in der Antarktis (Wagen-
bach, 1993 ; private Mitteilung). Fiir die Georg-von-Neumayer Station liegt auBerdem
ein {iber mehrere Jahre (1983 bis 1986) gemittelter Datensatz des monatlichen Konzen-
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Abb.29 Merdionalschnitt der zonal gemittelten ”star” - Produktionsrate im Transportmodell. Die “Be
bzw. 1°Be - Produktionsrate ergibt sich hieraus durch Multiplikation mit dem Faktor 4.5 - 10~2 bzw.
2.5-1072.

trationsverhiltnisses 1°Be/"Be vor (Wagenbach, 1993 ; private Mitteilung).

"Be - Konzentrationsmessungen in grofieren Hohen gibt es nur wenige. Diese Beobach-
tungen sind ferner keine monatlichen bzw. jahrlichen Mittelwerte, sondern basieren auf
wesentlich kiirzeren Meperioden. Bleichrodt (1978) zeigt “Be als Funktion der Hohe iiber
den Niederlanden. Dutkiewicz und Husain (1979) haben mit Hilfe von Mefflugzeugen die

" "Be und Oj - Konzentration zwischen 10 und 12km und 21 und 55°N bestimmt. Drevin-
sky et. al. (1964) ermitteln die "Be - Konzentration, zusammen mit der Konzentration
anderer radioaktiver Isotope, in 20km Hohe {iber der zentralen USA. Weitere Daten der
oberen Troposphdre bzw. unteren Stratosphdre prasentieren Bhandari et. al. (1966)
sowie Bhandari (1970).

Die "Be - Depositionsrate iiber dem Ozean haben Young und Silker (1980) aus Mes-
sungen der "Be - Masse in der ozeanischen Deckschicht abgeleitet. Diese GEOSECS -
MeBkampagne erstreckte sich im Pazifik von 30°S bis 60°N und im Atlantik von 10°N bis
55°N. Etwa 30 "Be - Konzentrationsprofile bis zu einer Tiefe von 100 m wurden gewon-
nen. Aufgrund der kurzen Halbwertszeit des "Be (53 Tage) nimmt die Konzentration von
ihrem Maximalwert an der Wasseroberfliche sehr rasch mit der Tiefe ab und erreicht in
100 m praktisch den Wert Null. Lediglich in zwei Féllen bewirkten hohe Umwaélzraten in
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Abb.30 Geographische Verteilung der Stationen mit monatlichen, bodennahen “Be - Konzentrations-

beobachtungen des Jahres 1990 (gekennzeichnet als schwarze Punkte)

der ozeanischen Deckschicht eine praktisch gleichférmige Konzentrationsverteilung bis in
100 m Tiefe. In diesen Fallen wurde eine lineare Abnahme auf den Wert Null in 150 m
Tiefe angenommen. Aus der beobachteten Variation der Machtigkeit der ozeanischen
Deckschicht mit der geographischen Breite parameterisieren Young und Silker (1980) die
"Be - Masse in der ozeanischen Deckschicht (und damit die Depositionsrate) in Abhingig-
keit von der Konzentration an der Wasseroberfliche. Diese Parameterisierung wird auf
die etwa 200 Messungen an der Wasseroberfliche angewandt und die daraus resultierende
Deposition iiber 10° breite zonale Giirtel gemittelt.

"Be eignet sich aufgrund seiner radioaktiven Halbwertszeit von 53 Tagen sehr gut
fir eine derartige Analyse. Es dringt nur bis zu Tiefen von ca. 100m vor und wird
auch horizontal nur in einem geringen Ausmaf transportiert. Lediglich in Gebieten mit
starken ozeanischen Strémungen, wie dem Golfstrom, kann es sein, da§ die an einem Ort
gemessene 'Be - Masse im Ozean zu einem Grofiteil an einer weit davon entfernt liegenden
Stelle deponiert wurde (Young und Silker, 1980).

Abbildung 31 zeigt diese GEOSECS - MeBregion durch die schraffierte Fliche an.
Zusatzlich sind die Orte von "Be - Depositionsmessungen iiber Land mit schwarzen Punk-
ten gekennzeichnet (Commissariat a I’Energie Atomique, 1990a,b,c ; Bleichrodt, 1978 ;
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Dibb, 1989 ; Crecelius, 1981 ; Turekian et. al., 1983 ; Todd et. al., 1989).

Becbachtungsslationen der Be-7 Nepusilicn
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Abb.31 Geographische Lage der “Be - Depositionsbeobachtungen tiber Land (schwarzé Punkte) und
iiber Wasser (GEOSECS - MeBregion, dargestellt durch die schraffierte Fliche (Young und Silker, 1980)).

5.2.3 Lebensdauer der Aerosole in der Atmosphare

Die Anbindung der "Be - Atome an Aerosole der Gré8enordnung 0.025 bis 1 ym im Radius
(Brost et. al., 1991) ermdglicht, wie schon beim ?'°Pb, das Studium der Lebensdauer
dieser Aerosole in der Atmosphire (siche Abschnitt 5.1.2). Die Quellverteilung des "Be
148t hohere atmosphirische Verweilzeiten im Vergleich zu den #'°Pb - Aerosolen erwarten.

Abbildung 32 zeigt zwei Vertikalprofile der global und jéhrlich gemittelten Lebens-
zeit der "Be - Aerosole im Transportmodell. Die durchgezogene Kurve beschreibt das
Ergebnis des Referenzmodellaufes (Schema von Kasibhatla et. al. (1991), siehe Kapitel
4.5), wihrend die gestrichelte das Resultat der Simulation mit dem Schema von Mahl-
man und Moxim (1978) reprisentiert. Das Aussehen beider Kurven &hnelt sehr dem
Ergebnis fiir die 21°Pb - Aerosole (siehe Kapitel 5.1.2). Bis zu einer Héhe von ca. 3km
nimmt im Referenzlauf (durchgezogene Kurve) die Aerosollebensdauer wieder nur sehr
langsam zu, da sowohl stratiformer wie konvektiver Niederschlag zur nassen Deposition
beitragen. Oberhalb davon tritt im Schema nur noch konvektiver Niederschlag auf und
die Lebenszeit wichst an. Das Schema von Mahlman und Moxim (1978) liefert zwischen
einem und sechs Kilometern Héhe um ein bis zwei Tage héhere Lebenszeiten, es wéscht
also schwicher aus, und oberhalb davon um bis zu vier Tage kleinere Lebenszeiten, also

héhere Auswaschraten.
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Abb.32 Vertikalprofile der global und jahrlich gemittelten Lebenszeit der “Be - Aerosole [Tage] im
Transportmodell. Die durchgezogene Kurve bezeichnet den Referenzlauf (Schema von Kasibhatla et. al.
(1991)), die gestrichelte bezieht sich auf eine Simulation mit dem Schema von Mahlman und Moxim

(1978).

Die unterschiedliche Quellverteilung vom 2!°Pb und “Be beeinfluit die Aerosollebens-
zeit. Fiir "Be - Partikel betrégt sie im Bereich der unteren Troposphire (bis ca. 3km
Hohe) ein bis elf Tage (*'°Pb : ein bis zehn Tage) und in 8km Hohe ca. 34 Tage (*°Pb :
20 Tage). Die ?'°Pb - Partikel weisen geringere Lebenszeiten auf, weil sie relativ rasch aus-
gewaschen werden, wohingegen die "Be - Aerosole erst viel spater nach ihrer Entstehung
von oben in die Wolken eingemischt und ausgewaschen werden.

Die Abhangigkeit der Aerosollebensdauer von der geographischen Breite und der Jah-
reszeit ist in Abbildung 33 dargestellt. Gezeigt werden Merdionalprofile der modellierten,
zonal und vertikal gemittelten, mittleren Lebenszeit der Aerosole in der Atmosphare fiir
den Januar (durchgezogene Linie) und den Juli (gestrichelte Linie). Der Verlauf der Kur-
ven dhnelt wiederum sehr dem Resultat fiir die ?1°Pb - Aerosole (sieche Abbildung 9 in
Kapitel 5.1.2) bei entsprechend hoheren Lebenszeiten. Die niederschlagsarmen Subtro-
pen und Polarregionen weisen Aerosollebenszeiten von 30 bis 55 Tagen auf (?1°Pb : 13
bis 30 Tage), wihrend die Niederschlige im Bereich der ITCZ (5°N) und in den mittleren
Breiten fiir wesentlich geringere Aerosolverweilzeiten (10 bis 20 Tage) sorgen (*'°Pb : 5
bis 10 Tage). Dieses Muster verschiebt sich im Sommer zu héheren Breiten hin.

Abbildung 34 zeigt einen Meridionalschnitt der zonal und jahrlich gemittelten "Be -
Aerosollebenszeit im Transportmodell. Auch in dieser Darstellung kristallisieren sich die

76



60.

50,

40.

Jo.

tracer lifetime [doys)

20,

Abb.33 Zonal und vertikal gemittelte, mittlere Lebenszeit [Tage] der “Be - Atome absorbierenden
Aerosole in Abhingigkeit von der geographischen Breite fiir den Januar (durchgezogene Linie) und den

Juli (gestrichelte Linie) im Transportmodell.

Subtropen und Polarregionen durch hohe Lebenszeiten von 30 bis 100 Tagen heraus,
wihrend im Bereich der ITCZ und den mittleren Breiten die intensiven Niederschlage fiir
Verweilzeiten von weit unter 20 Tagen in der gesamten Troposphére sorgen. Das Muster
dhnelt wieder dem fiir die ?'°Pb - Aerosole (siehe Abbildung 10) bei einem entsprechend
héheren Niveau der Lebenszeiten. Sehr viel héher im Vergleich zum #°Pb - Aerosol sind
die arktischen Aerosollebenszeiten der mittleren und oberen Troposphére. Der Vertikal-
transport aus der Quellregion in die untere Troposphéare scheint schwach zu sein.

Abbildung 35 zeigt den Jahresmittelwert der “Be - Aerosollebenszeit in der unter-
sten Modellschicht (unteres Bild) und im 320 hPa - Niveau (oberes Bild). Im untersten
Modellniveau liegt die Aerosollebensdauer unterhalb von einem Tag, da sowohl trockene
als auch nasse Deposition wirken (siehe auch Abbildung 11 fiir die *'°Pb - Aerosole).
Im 320 hPa - Niveau kristallisieren sich die trockenen Gebiete der Sahara, der Subtropen’
westlich der Kontinente, der Arktis und Antarktis durch hohe Lebenszeiten von 50 bis 200
Tagen heraus, wihrend im Bereich der ITCZ und im Monsungebiet Siidostasiens teilweise
Werte von unter 5 Tagen anzutreffen sind. Die mittleren Breiten weisen zonal homogene
Verhiltnisse mit Lebenszeiten von unter 20 Tagen auf.

5.2.4 Globale Charakteristika der Konzentrations- und Depositionsvertei-

lung

Abbildung 36 zeigt den Jahresmittelwert der "Be - Konzentration in der untersten Mo-
dellschicht (oberes Bild) sowie die modellierte "Be - Jahresdeposition (unteres Bild).

Maximale Konzentrationswerte von iiber 10 mBqm™2 kennzeichnen das Tibetanische
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Abb.34 Meridionalschnitt der zonal und jihrlich gemittelten Lebenszeit der “Be - Aerosole [Tage] im
Transportmodell.

Hochplateau. Ebenso zeichnen sich die subtropischen Hochdruckgiirtel, insbesondere iiber
Afrika, durch hohe Konzentrationen aus. Die Kombination von absinkender Luftbewe-
gung, wodurch verstirkt “Be - Aerosole zum Erdboden transportiert werden, und fehlen-
dem Niederschlag ist hierfir verantwortlich. Minimalwerte der Konzentration, von 1 bis
2.5 mBqm™3, zeigen sich im Bereich des Regenbandes der ITCZ, insbesondere im ostasia-
tischen Raum. Die Konzentrationsverteilung in den mittleren Breiten ist sehr homogen.
Ein Minimalwert kristallisiert sich jedoch siidlich des siidamerikanischen Kontinents her-
aus; wahrscheinlich durch hohe stratiforme Niederschlagsraten im Bereich der Zyklogenese
verursacht. Die Antarktis weist aufgrund ihrer groferen Hohenlige hohere Konzentratio-

nen als die Arktis auf.

Maxima der Deposition von iiber 2 kBqm™=2 Jahr™ finden sich in Verbindung mit dem
Regenband der ITCZ und iiber der asiatischen Monsunregion. Auch die mittleren Brei-
ten weisen Depositionsmaxima, insbesondere iiber den Ozeanen, auf. Minima von unter
0.5 kBqm~2Jahr™! finden sich in der Polarregion, in der Sahara und im Bereich der sub-
tropischen Hochdruckgebiete westlich des amerikanischen, afrikanischen und australischen
Kontinents.

Einen Vergleich zwischen beobachteter und modellierter “Be - Deposition liefert Ab-
bildung 37. Dargestellt ist ein Meridionalprofil der modellierten, zonal gemittelten Jah-
resdeposition (durchgezogene Kurve), zusammen mit Beobachtungen {iber dem Ozean
(Quadrate ; Mittelwerte {iber 10° breite zonale Giirtel der GEOSECS - Region, siehe
Young und Silker (1980)) und tiber Land (Kreise ; Mittelwerte iiber 10° breite zonale
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Abb.35 Jahresmittelwert der “Be - Aerosollebenszeit [Tage] in der untersten Modellschicht (unteres
Bild) sowie im 320 hPa - Niveau (oberes Bild).
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Yearly mean concentration of Be~7 [mBq mas=3]
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Abb.36 Jahresmittelwert der 7Be - Konzentration [mBqm™3] in der untersten Modellschicht (oberes
Bild) sowie die modellierte “Be - Jahresdeposition [kBqm™2 Jahr~!] (unteres Bild).

80



Giirtel). Die beobachteten Depositionsraten iiber Wasser und Land sind einander sehr
shnlich. Die Ubereinstimmung zwischen den Modellresultaten und den Beobachtungen
ist bemerkenswert gut. Beide sind charakterisiert durch Maxima in den mittleren Breiten
beider Hemisphéren, verursacht durch stratiforme Niederschlige in Verbindung mit den
Zyklonen und einem verstirkten Einmischen von stratosphérischem “Be im Bereich der
Frontalzone in die Troposphéire (Danielsen, 1968). Ein weiteres, schwicheres Maximum
befindet sich bei 15°N, verursacht durch konvektiven Niederschlag im Bereich der ITCZ.
Ein Minimum befindet sich zwischen 0 und 10°S. Der Anteil der trockenen an der ge-
samten Deposition betrigt im Modell nur ca. 6.7%. Sie spielt also fiir “Be - Aerosole, im
Vergleich zum ?'°Pb (12.6%, siehe Kapitel 5.1.3), eine noch geringere Rolle.

3. r

kBg m**-2 yree—1

L " 1 " " 1 " " ] n . 1 . " ]

-90. -60. -30. 0; 30. 60. 90.

Abb.37 Vergleich zwischer modellierter und beobachteter “Be - Deposition. Die durchgezogene Kurve
beschreibt den Verlauf der modellierten, zonal gemittelten Jahresdeposition [kBq m~?Jahr~!]. Die Qua-
drate bezeichnen Beobachtungen iiber dem Ozean (Mittelwerte iiber 10° breite zonale Giirtel der GEO-
SECS - Region, siehe Young und Silker (1980)), die Kreise solche iiber Land (Mittelwerte iiber 10° breite

zonale Giirtel).

Tabelle 8 zeigt die globale trockene und nasse “Be - Depositionsrate im Transportmo-
dell fiir verschiedene Parametereinstellungen. Die Ergebnisse in der ersten Zeile beziehen
sich auf den Referenzlauf (Schema von Kasibhatla et. al. (1991), siche Kapitel 4.5). In der
zweiten Zeile stehen die Resultate einer Simulation mit reduzierten Fliissigwasserwerten
(Le =0.5-10"% gcm™3, L, = 2- 107® gcm™?), so wie sie urspriinglich von Kasibhatla et.
al. (1991) verwendet wurden (Kapitel 4.5). In der dritten Zeile wurde die Skalenhéhe des
stratiformen Niederschlags auf Hs = 5.63km und die des konvektiven Niederschlags auf
H. = 12.16 km angehoben (Abschnitt 4.5). M-75 bezeichnet die Resultate des Modellaufs
mit um 75% reduzierten subskaligen, vertikalen Massenfliissen. In der letzten Zeile sind
die Ergebnisse bei Verwendung des Parameterisierungsschemas von Mahlman und Moxim

(1978) zu sehen (Kapitel 4.5).
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[ | Trockene Deposition | Nasse Deposition |

Referenzlauf 3.07 42.63
Reduzierter Fliissigwassergehalt 2.11 46.0
GréfBlere Skalenhohe 2.83 52.73
M-75 1.71 39.99

Mahlman und Moxim (1978) 3.16 45.65

Tab.8 Globale trockene und nasse "Be - Depositionsrate [10'° BqJahr~!] im Transportmodell. Neben
dem Referenzlauf (Verwendung des Schemas von Kasibhatla et. al. (1991), 1. Zeile) werden die Ergebnisse
einer Simulation mit reduzierten Fliissigwasserwerten (Ls = 0.5-107¢ gem™3, Lo = 2 - 107% gem™3)
bzw. vergréBerten Skalenhéhen (H; = 5.63km, H, = 12.16 km) présentiert (sieche Kapitel 4.5). M-75
bezieht sich auf einen Modellauf mit um 75% reduzierten subskaligen, vertikalen Massenfliissen (Abschnitt
4.4), und in der letzten Zeile werden die Resultate bei Verwendung des Parameterisierungsschemas von

Mahlman und Moxim (1978) vorgestellt (Kapitel 4.5).

Es zeigt sich, dafl die Resultate am empfindlichsten auf eine VergréBerung der Ska-
lenhShen im Parameterisierungsschema von Kasibhatla et. al. (1991) reagieren. Die
nasse Depositionsrate steigt hierbei um 23.7%, im Falle einer Reduzierung der Fliissig-
wasserwerte (2. Zeile) nur um 7.9%, an. Dieses Ergebnis ist einleuchtend, da vom "Be
wesentlich mehr in der oberen Troposphare als in der unteren Troposphire produziert
wird. Eine Vergroflerung der Skalenhéhen, d.h. eine Erhdhung der vertikalen Machtigkeit
des Niederschlagsereignisses, beeinflult dann auch das in gréfleren Héhen erzeugte "Be.

Die beiden Schemata von Kasibhatla et. al. (1991) und Mahlman und Moxim (1978)
differieren in der nassen Deposition um 7.1% voneinander, eine Reduzierung der subska-
ligen Massenflisse (M-75) bewirkt eine Reduktion der nassen Deposition um 6.2%, da
weniger "Be - Aerosole aus der Quellregion in die mittlere und untere Troposphére trans-
portiert werden. Ein Vergleich mit den entsprechenden Resultaten der 2'°Pb - Simulatio-
nen (Tabelle 5, Abschnitt 5.1.3) offenbart eine erhéhte Sensitivitit der “Be - Simulationen
beziiglich Verdnderungen in der Parameterisierung der nassen Deposition.

Tabelle 9 zeigt einen Vergleich zwischen modellierten und beobachteten Jahresmittel-
werten der bodennahen “Be - Konzentration fiir gréfiere geographische Regionen. Defizite
des Transportmodells kristallisieren sich in der Arktis und Antarktis heraus, wahrend
sonst eine gute Ubereinstimmung zwischen Modell und Beobachtungen besteht. Die Da-
tenmenge fiir die Polarregionen ist allerdings wesentlich kleiner als fiir die anderen Kon-
tinente.

Analog den #1°Pb - Analysen wird auch fiir die “Be - Simulationen eine ”root mean
square” - Berechnung durchgefiihrt, um die Giite der Modellresultate zu ermitteln (siehe
Tabelle 7, Kapitel 5.1.3). Tabelle 10 zeigt die "root mean square” - Werte RMS fiir ver-
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L | Anzahl Stationen | Beobachtungen | Modell |

Grénland 2 2.07 1.26

Nord- und Mittelamerika 9 3.29 2.90
Stidamerika 9 2.73 2.70
Australien / Neuseeland 7 2.71 2.59
Antarktis 2 2.45 3.20

Tab.9 Jahresmittelwerte der bodennahen “Be - Konzentration [mBqm™3) fiir gréBere geographische
Regionen im Modell und in den Beobachtungen. Zusitzlich ist die Anzahl der Stationen tiber die die

Mittelung erfolgt angegeben.

schiedene geographische Regionen und fiir verschiedene Simulationen (siehe Beschreibung
in Tabelle 8). Fiir diese Analyse wurden alle verfiigharen monatlichen, bodennahen "Be -
Konzentrationsbeobachtungen des Jahres 1990 herangezogen.

Arktis Nord- und Stidamerika | Australien und | Antarktis global
Mittelamerika Neuseeland

(n=33) (n=74) (n=94) (n=59) (n=48) (n=371)
Referenzlauf 1.04 1.16 1.35 1.02 1.54 1.27
Reduzierte Flilssigwasserwerte 1.47 1.57 1.48 1.25 1.62 1.57
Groéflere Skalenhthe 1.02 1.24 1.16 0.82 1.43 1.24
M-75 1.48 2.27 1.91 1.89 1.60 2.01
Mahlman und Moxim (1978) 0.90 1.32 1.43 1.02 1.53 1.36

Tab.10 "Root Mean Square” - Wert RMS [mBqm™3] fiir verschiedene geographische Regionen und
global. Fiir diese Analyse wurden alle verfiigharen Bedba.chtungen" der'bodenna.hen, monatlichen “Be -
Konzentration des Jahres 1990 herangezogen. Vergleichend sind die Resultate der Sensitivitdtsmodelldufe
dargestellt. Fiir deren nihere Beschreibung sei auf Tabelle 8 verwiesen. n bezeichnet die Anzahl der

Beobachtungen.

Der Referenzlauf, also das Schema von Kasibhatla et. al. (1991), liefert global kleinere
RMS - Werte als das Schema von Mahlman und Moxim (1978), fiir die Polarregionen je-
doch gréBere Werte, d.h. eine schlechtere Ubereinstimmung mit den Beobachtungen. Eine
Reduzierung der Fliissigwasserwerte im Schema von Kasibhatla et. al. (1991) und insbe-
sondere die Reduzierung der subskaligen Massenfliisse (M-75) vermindert die Ubereinstim-
mung mit den Beobachtungen deutlich. Im Gegensatz dazu verbessert die Vergréferung
der Skalenhohen das Ergebnis, jedoch nicht fiir Nord- und Mittelamerika.

Bei Betrachtung der Saisonalitat kristallisiert sich eine Diskrepanz zwischen Modell
und Beobachtungen an tropischen und arktischen Stationen heraus. In Abbildung 38 er-
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folgt ein Vergleich zwischen beobachteter und modellierter Saisonalitidt. Die Saisonalitit
S ist definiert als S = (—)%}g%, wobei DJF den Mittelwert der Konzentrationen iiber
die Monate Dezember, Januar und Februar (nordhemispharischer Winter) und JJA denje-
nigen iiber die Monate Juni, Juli und August (nordhemisphérischer Sommer) bezeichnet.
Das Minuszeichen in der obigen Definition fiir S gilt fiir die Stidhemisphire, d.h. positive

Werte von S bedeuten immer Konzentrationsmaxima im Winter und Minima im Sommer.

o

i
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%
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3 >
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Abb.38 Vergleich der Saisonalitit der bodennahen “Be - Konzentrationen im Transportmodell und in
den Beobachtungen fiir das Jahr 1990. Die Saisonalitit S ist definiert als S = (=) 23374, Wobei DJF
den Mittelwert der Konzentrationen iiber die Monate Dezember, Januar und Februar (nordhemisphiis-
cher Winter) und JJA den Mittelwert tiber die Monate Juni, Juli und August (nordhemisphérischer
Sommer) bezeichnet. Das Minuszeichen in der Beziehung fiir S gilt fiir die Siidhemisphare. Sterne be-
zeichnen Stationen in geographischen Breiten von 60 bis 90°, Quadrate solche zwischen 30 und 60°,
und Dreiecke bezeichnen Stationen in Breiten zwischen 0 und 30°. Schwarze Symbole kennzeichnen die

Nordhemisphire, weiBe Symbole die Siidhemisphire.

Die Saisonalitidt an Stationen in mittleren Breiten beider Hemisphiren vermag das
Transportmodell sehr gut zu simulieren. Die Saisonalitit S zeigt leicht negative Werte,
d.h. Konzentrationsmaxima im Sommer, die durch den verstirkten vertikalen Massen-
austausch, insbesondere an kontinentalen Stationen, zustande kommen. Die beobachtete
Saisonalitdt arktischer Stationen ist positiv, d.h. diese MeBorte weisen Konzentrations-
maxima im Winter auf. Dieser Jahresgang zeigt Parallelen zum Ph&nomen des arktischen
Dunstes (Feely et. al., 1988). Wie auch schon bei der Vorstellung der 2'°Pb - Simulatio-
nen (Kapitel 5.1) erwédhnt, entsteht dieser durch die Emission anthropogener Aerosole in
mittleren Breiten und ihrem Transport in die Arktis (Rahn, 1981). Durch Veranderungen
in den horizontalen Transportprozessen und einem vermehrten Auswaschen der Aerosole

84



auf ihrem Weg in die Polarregion verschwindet er im Frithsommer (Barrie et. al., 1981).
Der "Be - Konzentrationsverlauf untermauert die Vermutung, da diese Aerosole "Be -
Atome absorbiert haben. Wie Abbildung 38 zeigt, prognostiziert das Transportmodell
keinen Jahresgang an den arktischen Stationen. Da dieses Defizit auch in den #°Pb -
Simulationen zum Vorschein kam, scheint sich hier ein Transportproblem des Modells

herauszukristallisieren.

Die tropischen Stationsbeobachtungen weisen leicht negative oder positive Werte fiir S
auf, wihrend das Modell immer positive Werte berechnet. Der Jahresgang an tropischen
Stationen ist oft eng mit der Niederschlagsrate gekoppelt (Feely et. al., 1988), so da8
diese Diskrepanzen wahrscheinlich auf Abweichungen zwischen dem tatsichlichen und
dem modellierten Niederschlag zuriickzufithren sind. Die beiden folgenden Abschnitte
werden die fiir die Saisonalitit der bodennahen Konzentration verantwortlichen Prozesse

naher beleuchten.

5.2.5 Das Konzentrationsverhiltnis Beryllium-10 zu Beryllium-7 als Indika-
tor stratosphérischer Luftmassen

Das Verhiltnis 1°Be/"Be ist ein guter Indikator fiir die Herkunft, Verweilzeit und die
Mischungsprozesse verschiedener Luftmassen. Insbesondere dient es zur Identifizierung
stratosphirischer Luftmasseneinbriiche in die Troposphére (Raisbeck et. al., 1981). Wie
in Abschnitt 5.2.1 (Abbildung 29) erldutert wurde, ist die rAumliche Quellverteilung des
"Be bzw. 1°Be identisch. Das Produktionsverhiltnis von °Be/"Be betrigt 2.5-1072/4.5 -
1072 =~ 0.5 (Kapitel 5.2.1). Die radioaktiven Halbwertszeiten beider Tracer sind mit
53 Tagen ("Be) und 2.5 - 10° Jahren (*°Be) sehr verschieden (siche Kapitel 3.2). Die
GroBe des Verhiltnisses 1°Be/"Be in einem isolierten Luftpaket ist daher ein Maf fiir
die seit dem letzten Auswaschprozef vergangene Zeit. Da die mittlere Aufenthaltszeit
eines Tracers in der Stratosphire ca. ein Jahr betragt (Raisbeck et. al., 1981), ehe eine
Substanz in die Troposphére eingemischt und schliefllich ausgewaschen wird, zeichnen sich
stratosphirische Luftmassen durch hohe Werte des Konzentrationsverhiltnisses °Be/"Be

aus.

Dies verdeutlicht der in Abbildung 39 gezeigte Meridionalschnitt des zonal und jahrlich
gemittelten Konzentrationsverhiltnisses '°Be/"Be. Die stratosphirischen Werte dieser
Grofle schwanken zwischen 3 (untere Stratosphéare) und 15 (obere Stratosphare).

FEin starker vertikaler Gradient existiert im Bereich der oberen Troposphare und un-
teren Stratosphire der Tropen. Nordlich von 30°N bzw. silidlich von 30°S ist dieser
Gradient wesentlich schwicher. Ferner sind die Werte von °Be/"Be hier erheblich gréfier.
Dies manifestiert die bereits in Kapitel 3.2 erwdhnte Tatsache eines maximalen Mas-
senaustausches zwischen Stratosphiare und Troposphire im Bereich des sehr prignanten
subtropischen Jetstreams. Die Verh&ltnisse in der unteren Troposphére sind aufgrund der
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Abb.39 Meridionalschnitt des zonal und jéhrlich gemittelten Konzentrationsverhaltnisses 1°Be/”Be.

Mischungs- und Auswaschprozesse dagegen sehr homogen.

In Abbildung 40 ist die horizontale Verteilung des Konzentrationsverhaltnisses
19Be/"Be in der 11. Modellschicht (ca. 320hPa, in 8.7 km Hohe) im Jahresmittel dar-
gestellt. In zonaler Richtung variiert das Verhiltnis, insbesondere im Bereich der mittle-
ren Breiten, nur sehr wenig, d.h. der Massenaustausch zwischen Stratosphére und Tro-
posphire beschrankt sich nicht nur auf bestimmte geographische Langen.

Von Interesse ist ferner die bereits einleitend in Kapitel 3.2 erwéhnte jahreszeitliche
Variabilitat des Massenaustausches zwischen Stratosphire und Troposphéire. Abbildung
41 zeigt hierzu Meridionalschnitte des zonal und monatlich gemittelten Konzentrations-
verhéltnisses 1°Be/"Be fiir den Januar, April, Juli und Oktober.

Das durch die nérdliche Verschiebung der ITCZ, des subtropischen und polaren Jet-
streams bei gleichzeitigem Anheben der Tropopause (siche 3. Kapitel) verursachte,
charakteristische Frithjahrsmaximum dieses Einmischens stratosphéirischer Luftmassen
kommt bei Betrachtung des Aprils und des Oktobers deutlich zum Vorschein. Der nord-
hemisphirische Friihling (April) ist durch hohe bodennahe Werte der Grofie '°Be/"Be (2.2
bis 2.8) charakterisiert, wihrend im Herbst (Oktober) wesentlich kleinere Werte (1.6 bis
1.8) anzutreffen sind. Am intensivsten ist die jahreszeitliche Variabilitidt im Bereich des
sehr prignanten subtropischen Jetstreams um 30°N. Der polare Jetstream ist wesentlich
schwicher und macht sich deshalb nicht so deutlich in diesen Resultaten bemerkbar. In
der Siidhemisphire ist dieses Phinomen weniger stark ausgeprigt und fiir einen grofien
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Abb.40 Horizontale Verteilung des jihrlich gemittelten Konzentrationsverhdltnisses 1°£3e/ “Be in der
11. Modellschicht (ca. 320hPa, in 8.7 km Héhe).

Bereich von 10°S bis ca. 60°S gleich intensiv.

Abbildung 42 verdeutlicht ebenfalls diesen Effekt. Dargestellt ist die Abhadngigkeit des
monatlich und zonal gemittelten Konzentrationsverhiltnisses 1°Be/"Be von der geogra-
phischen Breite fiir die unterste (unteres Bild) sowie die 11. Modellschicht (ca. 320hPa,
in 8.7 km Hohe ; oberes Bild).

Markant zeigen sich in der untersten Modellschicht die Frithjahrsmaxima und Herbst-
minima in beiden Hemisphiren. Abweichend von diesem Muster existieren siidlich von
60°S zwei Maximalwerte, einer im Juni (Winter) und einer im Oktober (Friihling). Die-
ser Verlauf ist vollig kontrir zum an der Georg-von-Neumayer Station in der Antarktis
gemessenen °Be/"Be - Jahresgang, wie unten noch gezeigt wird.

Bei Betrachtung der 11. Modellschicht (oberes Bild) fallt auf, dal das Maximum in der
Nordhemisphéare in hoheren Breiten (50 bis 80°N) einen Monat frither als in Bodennihe
auftaucht. Hier im Bereich der Frontalzone von der Stratosphére in die Troposphare
eingemischte Isotope bendtigen etwa einen Monat, ehe sie von der oberen Troposphire
die unteren Atmosphérenschichten erreichen. Dies bestitigen die Beobachtungsanalysen
von Raisbeck et. al. (1981).

Die Werte von '°Be/"Be sind in mittleren und hohen Breiten in der 11. Modellschicht
groBer als in der untersten, da die hier verstirkt in die Troposphéare eindringenden °Be -
reichen stratosphirischen Luftmassen noch nicht von Niederschlagsereignissen beeinflult
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Abb.41 Meridionalschnitte des zonal und monatlich gemittelten Konzentrationsverhiltnisses 1°Be/"Be
fiir den Januar, April, Juli und Oktober.

werden. In den Tropen und Subtropen liegen die Verhiltnisse umgekehrt, d.h. es findet
ein Transport von in mittleren Breiten eingemischten stratosphédrischen Luftmassen in
Richtung der Subtropen statt. Im Bereich der ITCZ setzen dann verstirkt Auswasch-
prozesse ein, wie es sich im scharfen tropischen °Be/"Be - Gradienten in der untersten
Modellschicht manifestiert.

Im folgenden werden die Resultate an einzelnen Mefistationen vorgestellt und die fiir
einen Jahresgang verantwortlichen Prozesse untersucht. Der modellierte Niederschlag
wird, sofern es méglich ist, mit dem direkt an der Station oder an einer benachbarten
Station im Jahre 1990 beobachteten Niederschlag verglichen. Sind keine entsprechenden
Daten vorhanden, werden die Klimatologien von Legates und Willmott (1990) bzw. Jaeger
(1976) herangezogen.

Abbildung 43 zeigt mit Barrow in Alaska eine Station der hohen nérdlichen Breiten.
Links wird der Jahresgang der modellierten “Be - Konzentration (durchgezogene Kurve)
mit den Beobachtungen verglichen. Das mittlere Bild zeigt den modellierten Jahresgang
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Abb.42 Abhingigkeit des monatlich und zonal gemittelten Konzentrationsverhiltnisses 1°Be/”Be von
der geographischen Breite fiir die unterste (unteres Bild) und die 11. Modellschicht (ca. 320hPa, in
8.7 km Hohe, oberes Bild).
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des Konzentrationsverhéltnisses 1°Be/"Be an diesem Ort. Rechts erfolgt ein Vergleich der
modellierten mit der beobachteten Niederschlagsrate.

Barrow, Alaska
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Abb.43 Vergleich zwischen Beobachtungen und Modellergebnissen an der Station Barrow in Alaska. Das

linke Bild zeigt den Jahresgang der modellierten, bodennahen “Be - Konzentration [mBqm™3) (durchge-
zogene Kurve) im Vergleich mit Beobachtungen. Die Fehlerbalken an den Beobachtungspunkten stellen
zwei Standardabweichungen dar. r bezeichnet den Korrelationskoeffizienten. Das mittlere Bild zeigt
den modellierten Jahresgang des Konzentrationsverhéltnisses 1°Be/"Be. Im rechten Bild erfolgt ein Ver-
gleich der Niederschlagsrate. Die durchgezogene Kurve bezeichnet die vom Modell benutzte ECMWF -
Vorhersage des Jahres 1990, die Kreise stellen die beobachtete Niederschlagsrate im Jahre 1990 dar.

Die "Be - Konzentrationsbeobachtungen (linkes Bild) weisen einen Jahresgang mit
winterlichen Maxima und sommerlichen Minima auf, der vom Modell zu schwach wieder-
gegeben wird. Dieses Modelldefizit wurde in Kapitel 5.2.4 (Abbildung 38) bereits erwihnt
und auf einen zu geringen winterlichen advektiven Aerosoltransport aus den mittleren
Breiten in die Polarregion zuriickgefiihrt (arktischer Dunst, Rahn (1981)). Das model-
lierte Konzentrationsverhiltnis 1°Be/"Be zeigt einen Jahresgang mit einem Maximum im
April und einem Minimum im Oktober. Gegeniiber den Extrema in der "Be - Konzentra-
tion gibt es also eine Verzégerung um ein bis zwei Monate. Dieses in mittleren Breiten
aus der Stratosphire eingemischte “Be und °Be wird in die Arktis transportiert.

Abbildung 44 zeigt mit Rexburg eine kontinentale, in mittleren Breiten gelegene, Sta-
tion. Die modellierte “Be - Konzentration zeigt einen deutlichen Jahresgang mit einem
sommerlichen Maximalwert im August und einem Minimum im Januar. Die Beobach-
tungen weisen einen analogen Verlauf auf, sind jedoch systematisch héher als die Mo-
dellwerte, was seine Ursache allerdings in der deutlich zu hohen Modellniederschlags-
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rate haben kénnte (rechtes Bild). Eine kontinentale Station wie Rexburg wird allerdings
primir vom verstarkten vertikalen, troposphérischen Massenaustausch im Sommer be-
einflut, welcher fiir die hoheren bodennahen "Be - Konzentrationen verantwortlich ist
(Kapitel 3.2). Das kleinere Maximum der "Be - Konzentration im Marz scheint jedoch
auf einen stratosphérischen Ursprung des "Be hinzudeuten (siehe mittleres Bild).

Rexburg, Idaho Helena, Meontana

(lat : 43.80 ion : —111.83) Rexburg, idaho (lat : 46.60 lon : —112.00)
1990 r= 0.86 (lat : 43.80 lon : —111.83)
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Abb.44 Vergleich zwischen Beobachtungen und Modellergebnissen an der Station Rexburg (USA). Das
linke Bild zeigt den Jahresgang der modellierten, bodennahen “Be - Konzentration [mBqm~3] (durchge-
zogene Kurve) im Vergleich mit Beobachtungen. Die Fehlerbalken an den Beobachtungspunkten stellen
zwel Standardabweichungen dar. r bezeichnet den Korrelationskoeffizienten. Das mittlere Bild zeigt den
modellierten Jahresgang des Konzentrationsverhiltnisses 1°Be/”Be. Im rechten Bild erfolgt ein Vergleich
der Niederschlagsrate an einem der MeBstation nahegelegenen Ort. Die durchgezogene Kurve bezeich-
net die vom Modell benutzte ECMWF - Vorhersage des Jahres 1990, die Kreise stellen die beobachtete

Niederschlagsrate im Jahre 1990 dar.

Abbildung 45 zeigt mit Miami eine subtropische Station der ndrdlichen Hemisphire,
fiir die Feely et. al. (1988) eine inverse Proportionalitit zwischen Niederschlagsrate und

Konzentration errechnen.

Wie ein Vergleich des linken ("Be - Konzentration) und rechten Bildes (Niederschlags-
rate) zeigt, verlaufen beide Gréfien auch im Modell umgekehrt proportional zueinander
(Korrelationskoeffizient von —0.83). Allerdings ist die Amplitude des Jahresgangs der
modellierten “Be - Konzentration wesentlich gréfier als beobachtet, was jedoch nicht auf
emne zu grofie Amplitude in der modellierten Niederschlagssaisonalitit zuriickzufithren
ist. Das Transportmodell unterschatzt die Niederschlagsmenge im Friihling und Sommer,
wie das rechte Bild der Abbildung 45 zeigt. Der Jahresgang im modellierten Konzentra-
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Abb.45 Vergleich zwischen Beobachtungen und Modellergebnissen an der Station Miami (USA). Das
linke Bild zeigt den Jahresgang der modellierten, bodennahen “Be - Konzentration [mBgm™~3] (durchge-
zogene Kurve) im Vergleich mit Beobachtungen. Die Fehlerbalken an den Beobachtungspunkten stellen
zwei Standardabweichungen dar. r bezeichnet den Korrelationskoeffizienten. Das mittlere Bild zeigt
den modellierten Jahresgang des Konzentrationsverhiltnisses 1°Be/"Be. Im rechten Bild erfolgt ein Ver-
gleich der Niederschlagsrate. Die durchgezogene Kurve bezeichnet die vom Modell benutzte ECMWTF -
Vorhersage des Jahres 1990, die Kreise stellen die beobachtete Niederschlagsrate im Jahre 1990 dar.

tionsverh&ltnis °Be/"Be verliuft analog zur "Be - Konzentration (Korrelationskoeffizient
von 0.72). Die Uberschitzung der "Be - Saisonalitit im Modell kann ihre Ursache in
einer Uberschitzung des Jahresgangs von 19Be/"Be haben. Wie oben in Zusammenhang
mit Abbildung 42 angedeutet, findet ein horizontaler Transport von, in mittleren Breiten
eingemischter, stratosphédrischer Luftmassen in Richtung Subtropen statt, dessen Saiso-
nalitdt moglicherweise {iberschatzt wird.

Abbildung 46 zeigt mit Guayaquil in Ecuador eine tropische Station in der siidlichen
Hemisphire. Feely et. al. (1988) konstatieren fiir viele in den Tropen gelegene Stationen
eine inverse Proportionalitit zwischen der “Be - Konzentration und der Niederschlagsrate,
nicht jedoch fiir die hier gezeigte Station Guayaquil.

Wie die "Be - Konzentrationsbeobachtungen (linkes Bild) zeigen, treten Minimalwerte
in der Mitte des Jahres auf. Der Verlauf der Niederschlagsrate ist dhnlich. Etwa 90%
des Jahresniederschlags fallt von Januar bis April (Feely et. al., 1988). Dieser Gleich-
klang deutet darauf hin, dafl der Niederschlag nicht primér fiir die “Be - Konzentration
verantwortlich 1st.

Das Transportmodell prognostiziert einen genau entgegengesetzten Konzentrations-
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Abb.46 Vergleich zwischen Beobachtungen und Modellergebnissen an der Station Guayaquil (Ecua-
dor). Das linke Bild zeigt den Jahresgang der modellierten, bodennahen “Be - Konzentration [mBqm=J
(durchgezogene Kurve) im Vergleich mit Beobachtungen. Die Fehlerbalken an den Beobachtungspunkten
stellen zwei Standardabweichungen dar. r bezeichnet den Korrelationskoeffizienten. Das mittlere Bild
zeigt den modellierten Jahresgang des Konzentrationsverhiltnisses 1°Be/?Be. Im rechten Bild erfolgt ein
Vergleich der Niederschlagsrate. Die durchgezogene Kurve bezeichnet die vom Modell benutzte ECMWTF -
Vorhersage des Jahres 1990, die gestrichelte die Klimatologie nach Legates (Legates und Willmott, 1990)
und die fett gestrichelte die von Jaeger (Jaeger, 1976).

verlauf, der jedoch invers proportional zum Niederschlagsverlauf ist (Korrelationskoeffizi-
ent : —0.79). Betrachtet man ferner den Verlauf des Konzentrationsverhéltnisses 1°Be/”Be
(Mitte) so ist zu erkennen, dafl das Maximum der "Be - Konzentration in etwa mit dem
Maximum des Verhéltnisses '°Be/"Be zusammenfillt, d.h. das "Be diirfte zum Teil stra-

tosphéarischen Ursprungs sein.:

An dieser Station spielen laut Feely et. al. (1988) in erheblichem Mafe lokale Ef-
fekte (die Station ist zu einem Grofteil von Mangrovensiimpfen umgeben) eine Rolle.
Das Transportmodell kann diese Effekte nicht auflésen und prognostiziert einen "Be -
Jahresgang der primér von der Niederschlagssaisonalitit beeinflufit wird.

Abbildung 47 zeigt mit Lower Hutt auf Neuseeland eine Station in den mittleren
Breiten der Stidhemisphéire. Der Jahresgang der “Be - Konzentration wird hauptsachlich
vom Jahresgang im Niederschlag beeinfluBt (Korrelationskoeffizient : —0.53). Maximale
Niederschlagswerte im siidhemisphéarischen Winter (Juni bis August) entsprechen Mi-
nima in der Konzentration und umgekehrt. Ferner sorgt ein verstirkter vertikaler, tro-
posphéarischer Massenaustausch im Sommer fiir ein erhéhtes Konzentrationsniveau. Der
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Verlauf des 1°Be/"Be - Konzentrationsverhaltnisses zeigt das oben in Abbildung 42 bereits
erwihnte doppelte Maximum im Juli und Oktober. Diese Struktur ist kontrdr zum "Be -
Konzentrationsverlauf (Korrelationskoeffizient : —0.05).

Lower Hutl, New Zealand Hokitika, New Zealond
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Abb.47 Vergleich zwischen Beobachtungen und Modellergebnissen an der Station Lower Hutt (Neusee-
land). Das linke Bild zeigt den Jahresgang der modellierten, bodennahen ?Be - Konzentration [mBqm~™7]
(durchgezogene Kurve) im Vergleich mit Beobachtungen. Die Fehlerbalken an den Beobachtungspunkten
stellen zwei Standardabweichungen dar. t bezeichnet den Korrelationskoeffizienten. Das mittlere Bild
zeigt den modellierten Jahresgang des Konzentrationsverhiltnisses 1°Be/”Be. Im rechten Bild erfolgt
ein Vergleich der Niederschlagsrate an einem der Mefistation nahegelegenem Ort. Die durchgezogene
Kurve bezeichnet die vom Modell benutzte ECMWTF - Vorhersage des Jahres 1990, die Kreise stellen die
beobachtete Niederschlagsrate im Jahre 1990 dar. .

Die in Abbildung 48 gezeigte Georg-von-Neumayer Station in der Antarktis ist die
einzige, fiir die zum Zeitpunkt des Erstellens dieser Arbeit ein vollstindiger Datensatz
des '°Be/"Be - Konzentrationsverhiltnisses vorlag.

Wihrend die Beobachtungen ein Maximum von °Be/"Be im siidhemisphérischen Som-
mer (Dezember bis Februar) sowie ein Minimum im Winter (Juli bis September) zeigen,
prognostiziert das Modell zwei Maxima, eines im frithen Winter (Juni) und eines im
Frithling (Oktober), wie oben in Abbildung 42 bereits gezeigt.

Im Transportmodell kristallisiert sich also eine Symmetrie zwischen den beiden He-
misphédren beziiglich des Frithjahrsmaximums heraus, die fiir die Georg-von-Neumayer
Station aber nicht beobachtet wird. Fiir eine nihere Analyse der Ursachen, zum Beispiel
ob Defizite in den ECMWF - Analysen im Bereich der Antarktis existieren, ist es erforder-
lich, wesentlich mehr 1°Be - Mefireihen zur Verfiigung zu haben, um die Modellresultate
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Abb.48 Vergleich zwischen Beobachtungen und Modellergebnissen an der Georg-von-Neumayer Station
in der Antarktis. Das linke Bild zeigt den Jahresgang der modellierten, bodennahen “Be - Konzentration
[mBqm™3] (durchgezogene Kurve) im Vergleich mit Beobachtungen. Das rechte Bild zeigt den modellier-
ten Jahresgang des Konzentrationsverhiltnisses 1°Be/?Be (durchgezogene Kurve) im Vergleich mit den
von 1983 bis 1986 gemittelten Beobachtungen. Die Fehlerbalken an den Beobachtungspunkten stellen

zwel Standardabweichungen dar. r bezeichnet den Korrelationskoeffzienten.
verifizieren zu kénnen.

5.2.6 Das Konzentrationsverhiltnis Beryllium-7 zu Blei-210 als Indikator
troposphérischer Mischungsprozesse

Todd et. al. (1989) haben iiber eine Periode von 29 Monaten die nasse und gesamte
Deposition von "Be und 2'°Pb in Norfolk im US-Bundesstaat Virgina gemessen. Hierbei
ergab sich eine lineare Beziehung zwischen den 2!°Pb und “Be - Depositionswerten mit
einer hohen positiven Korrelation, insbesondere fiir die nasse Deposition. Das Konzentra-
tionsverhiltnis von “Be/?'°Pb im Niederschlag variierte zwischen 6.4 und 27.2, mit einem
Mittelwert von 15. Eine jahreszeitliche Variation dieser Grofle wurde nicht festgestellt.

Todd et. al. (1989) fithren dies darauf zuriick, dal die troposphérischen Verweil-
zeiten von "Be und ?!°Pb lang und die troposphérischen Mischungsprozesse stark genug
sind, so daf} etwaige Differenzen in den Depositionscharakteristika iiberdeckt werden. Die
Auswaschprozesse haben somit einen grofieren Einflufl auf zeitliche Verdnderungen in der
Deposition als die Quellprozesse. Den Autoren erscheint es daher zweifelhaft, dafl es
mdglich ist, "Be und 2!°Pb als zwei voneinander unabhédngige Tracer zu benutzen ; den
einen ("Be) fiir Substanzen mit stratosphirischem Ursprung, den anderen (*'°Pb) fiir
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solche mit troposphérischer Quelle.

Die Modellresultate und im Prinzip auch alle hier zur Verfiigung stehenden Beobach-
tungen bestitigen das Fehlen eines Jahresgangs im “Be/?'°Pb - Konzentrationsverhiltnis.
Abbildung 49 zeigt die Abhingigkeit des monatlich und zonal gemittelten "Be/%°Pb -
Konzentrationsverhéltnisses von der geographischen Breite fiir die unterste (mittleres
Bild) und 11. Modellschicht (ca. 320hPa, in 8.7km Héhe ; oberes Bild). Zusatzlich
zeigt das untere Bild das aus den Beobachtungen gewonnene Resultat. Die Mefiwerte
aller Stationen innerhalb eines 10° breiten zonalen Giirtels wurden hierbei gemittelt und
als représentativ fiir das entsprechende zonale Band angesehen.

Eine Saisonalitét ist weder im untersten Modellniveau noch in der oberen Troposphire
feststellbar. Deutlich erkennbar ist ein meridionaler bzw. vertikaler Gradient. Die kon-
tinuierliche Zunahme der Gréfle "Be/*'°Pb vom Nord- zum Siidpol beruht auf einer Ab-
nahme der ?!°Pb - Konzentration. Insbesondere in den unteren Schichten der Siidhalb-
kugel macht sich dies durch eine Verstarkung des Gradienten bemerkbar (mittleres Bild),
wahrend in der oberen Troposphare der Siidhalbkugel (oberes Bild) die meridionale 21°Pb -
Konzentrationsabnahme geringer ist (siehe Kapitel 5.1). Die vertikale Zunahme des Kon-
zentrationsverhéltnisses “Be/?'°Pb beruht auf der Quellverteilung. Die “Be - Produk-
tionsrate nimmt mit der Héhe zu, wihrend gleichzeitig die Masse der aus der Grenzschicht
nach oben beférderten 2'°Pb - Aerosole abnimmt.

Auch die Bodenbeobachtungen (unteres Bild in Abbildung 49) weisen in den Subtro-
pen bzw. mittleren Breiten keine Saisonalitit des Konzentrationsverhiltnisses “Be/?!°Pb
auf. Lediglich in den Tropen zeigt sich ein Jahresgang mit Minimalwerten im Frithling
und Sommer (Mai bis August) und Maximalwerten im Winter (Oktober bis Februar).
Ferner sind die tropischen Werte des Konzentrationsverhéltnisses "Be/?!°Pb in den Be-
obachtungen kleiner als im Transportmodell, wihrend in den Subtropen und mittleren
Breiten eine gute Ubereinstimmung herrscht. Kleine Werte von “Be/?'°Pb bedeuten hohe
21°Pb bzw. niedrige "Be - Konzentrationen, d.h. da8 im Transportmodell die vertika-
len Mischungsprozesse in den Tropen intensiver sind als beobachtet. Dies kénnte auf zu
kraftige subskalige, vertikale Massenfliisse hindeuten (sieche Abschnitt 4.4).

Abbildung 50 =zeigt Meridionalschnitte des monatlich und zonal gemittelten
“Be/?'°Ph - Konzentrationsverhiltnisses fiir die Monate Januar und Juli. Neben den
oben bereits erwidhnten meridionalen und vertikalen Gradienten erkennt man eine leichte
Abnahme der Gréfie von "Be/?’°Pb im Bereich der mittleren nordhemisphérischen Tro-
posphdre vom Winter (Januar) zum Sommer (Juli). Ein verstirkter vertikaler Massen-
austausch im Sommer, insbesondere iiber den Kontinenten, sorgt fiir eine Intensivierung
des Transports von 2!°Pb - Aerosolen aus der Grenzschicht in die freie Atmosphire und
umgekehrt von “Be - Aerosolen aus der oberen Troposphére in die mittleren und unte-
ren Atmosphérenschichten. Der 21°Pb - Aerosoltransport bewirkt eine Verkleinerung des
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Abb.49 Abhingigkeit des monatlich und zonal gemittelten “Be/?19Pb - Konzentrationsverhiltnisses
von der geographischen Breite fiir die unterste (mittleres Bild) und 11. Modellschicht (ca. 320hPa, in
8.7km Hohe ; oberes Bild). Das untere Bild zeigt das aus den Beobachtungen gewonnene Resultat. Die
MefBwerte aller Stationen innerhalb eines 10° breiten zonalen Giirtels wurden hierbei gemittelt uns als

reprasentativ fiir das entsprechende zonale Band angesehen.
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"Be/?'°Pb - Konzentrationsverhaltnisses in der mittleren Troposphire, der "Be - Aero-
soltransport eine Vergréferung. Die Nettobilanz beider Transporte fithrt zu einer Vermin-
derung des "Be/?*'°Pb - Verhiltnisses, d.h. der ?!°Pb - Transport aus der Grenzschicht
in die mittlere Troposphire ist intensiver als der "Be - Transport aus der oberen in die
mittlere Troposphire.
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Abb.50 Meridionalschnitte des monatlich und zonal gemittelten “Be/?'1°Pb - Konzentrationsverhiltnis-

ses fiir die Monate Januar und Juli im Transportmodell.

Abbildung 51 zeigt die horizontale Verteilung des jahrlich gemittelten "Be/?'°Pb -
Konzentrationsverhaltnisses in der untersten (unteres Bild) und 11. Modellschicht (ca.
320 hPa, in 8.7km Hohe ; oberes Bild).

Das Verhéltnis ist zonal homogen. Lediglich im Bereich der ITCZ tiber Sidamerika,
Afrika und Siidostasien fallen lokale Minima auf, die mit Werten von unter 2 denen in der
Arktis entsprechen und eine Abweichung vom allgemeinen Nord-Siid-Gradienten darstel-
len (unteres Bild). Auch in der oberen Troposphére (oberes Bild) sind diese Minimalwerte
noch deutlich registrierbar. Die bodennahen 2'1°Pb - Konzentrationen sind in diesem Be-
reich maximal (siehe Abbildung 14, Kapitel 5.1.3) und verursachen die kleinen Werte des
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Abb.51 Horizontale Verteilung des jihrlich gemittelten “Be/?!°Pb - Konzentrationsverhiltnisses in der
untersten (unteres Bild) und 11. Modellschicht (ca. 320hPa, in 8.7 km Hohe ; oberes Bild).
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Verhiltnisses “"Be/?'°Pb. Durch den intensiven Vertikaltransport von 21°Pb - Aerosolen
bzw. des Vorgingers >*2Rn in tropischen Wolkenclustern (Lambert et. al., 1990a) wird
dann das 21°Pb - Konzentrationsniveau in der oberen Troposphire bzw. der Stratosphire
erhoht und gleichzeitig das Konzentrationsverhiltnis “Be/?'°Pb vermindert, wie aus dem
oberen Bild in Abbildung 51 ersichtlich ist.
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5.3 Kiinstliche Radioaktivitdt (Strontium-90)

Simulationen des stratosphirischen *°Sr kénnen Erkenntnisse beziiglich des Massenaus-
tausches zwischen Stratosphire und Troposphire im Transportmodell liefern. Wie in
Abschnitt 3.3 erwahnt, eignet sich zu diesem Zweck am besten der von gréfleren Atom-
bombenversuchen freie Zeitraum von 1963 bis 1966 (Staley, 1982). Das Modell wird mit
einer aus stratospharischen Messungen des Januar 1963 abgeleiteten Konzentrationsver-
teilung (siche Abschnitt 5.3.1) initialisiert und simuliert vier Jahre lang den Abbau und
die Verteilung dieser Tracermasse. Eine gewisse Einschrankung bei der Interpretation der
Resultate ergibt sich aus der Tatsache, dafl keine ECMWF - Massenfluff- und Nieder-
schlagsfelder dieser Jahre existieren, und folglich, wie schon bei den obigen Simulationen,
die ECMWF - Daten des Jahres 1990 benutzt werden miissen. Diese Tatsache kann unter
Umstanden zu Diskrepanzen an bestimmten Orten fithren, jedoch sollten die allgemeinen
Transportcharakteristika des Modells davon nicht beriihrt werden.

Nach einer kurzen Vorstellung des sehr umfangreichen Datensatzes von Depositions-
und Konzentrationsbeobachtungen (Abschnitt 5.3.2) wenden sich die folgenden Kapitel
den Transporteigenschaften des Modells zu. In Abschnitt 5.3.3 wird die zeitliche Entwick-
lung der stratosphirischen Tracermasse untersucht. Hieraus lassen sich typische Zeitska-
len, z.B. fiir den Massenaustausch zwischen Stratosphare und Troposphire sowie den in-
terhemisphérischen, stratosphérischen Massentransfer ableiten. Bei den troposphéarischen
908r - Transportprozessen (Kapitel 5.3.4) interessieren insbesondere die Faktoren, welche
zum Friithjahrsmaximum der Konzentration in den niederen und mittleren Breiten fiithren
(Abschnitt 5.3.5). Im letzten Kapitel wird die Deposition an einzelnen MeBstationen
betrachtet und die fiir die Saisonalitit verantwortlichen Prozesse untersucht.

5.3.1 Die Anfangskonzentrationsverteilung

Im Juni 1961 begann das von der U.S. Atomenergiebehérde initiierte Projekt ”Stardust”,
welches auf monatlicher Basis Konzentrationsdaten kiinstlicher und natiirlicher, radio-
aktiver Tracer in der Stratosphare und Troposphare gesammelt hat (Health and Safety
Laboratory reports : HASL-153, 168, 169, 173, 174, 176, 181, 182, 183). Mitte 1967 wurde
es vom Projekt ” Airstream” abgelost, welches vierteljahrlich Konzentrationsdaten gelie-
fert hat (HASL-193). Das Ziel dieser Projekte war es u.a. die stratosphérische Masse der
kiinstlichen Isotope zu bestimmen. Zur Messung der stratosphérischen Konzentrationen
wurden verschiedene Mefiflugzeuge eingesetzt.

Zu Beginn des Jahres 1963 existierten die folgenden MefBkorridore : Von 70°N/143°W
bis 49°N/123°W, von 49°N/112°W bis 19°N/95°W, von 20°N/86°W bis 10°S/79°W und
von 15°5/145°0 bis 37°S/145°0. Zwischen 70°N und 31°N wurde in Héhen von 39000,
43000, 50000, 55000, 60000, 65000 und 70000 Fufl gemessen, zwischen 31°N und 37°S
bei 55000, 60000, 65000 und 70000 Fufl. Ferner wurden in unregelméfigen Abstinden
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Proben in 20000, 25000, 30000 und 35000 Fuf genommen (Health and Safety Laboratory
report HASL-168). Aus diesen im Laufe des Januar 1963, hauptsichlich im Bereich der
westlichen Hemisphare, gewonnenen Daten mufl nun eine Anfangskonzentrationsvertei-
lung des ?°Sr zur Initialisierung des Transportmodells gefunden werden. Das Verfahren

sel im folgenden kurz skizziert.

Alle Einzelmessungen des Januar 1963 werden in einem Koordinatensystem mit der
geographischen Breite als Abszisse und der Hohe als Ordinate eingetragen. Eine Langen-
abhéngigkeit wird ignoriert, d.h. es wird angenommen, daB die Zirkulation der At-
mosphére die durch die letzten Nuklearwaffenversuche im Jahre 1962 erzeugten zonalen
Inhomogenitaten eliminiert hat (Junge, 1963).

Jede Hemisphére wird in vier Breitengiirtel unterteilt. Diese laufen von 0° bis 15.65°,
von 15.65° bis 39.13°, von 39.13° bis 62.61° und von 62.61° bis 90°. Die Wahl dieser
zonalen Giirtel orientiert sich an den geographischen Breiten der Gitterboxen des Trans-
portmodells (Heimann und Keeling, 1989). Ein Breitengiirtel umfafit eine gewisse Anzahl
von Gitterzellen. Alle MeBwerte in gleicher Héhe innerhalb eines zonalen Bandes werden
gemittelt. Jedem Breitengiirtel wird ferner eine mittlere Tropopausenhdhezugeschrieben.
Sie reicht von 8.8km in der Polarregion bis zu 16.3km in den Tropen (Holton, 1979).
Fiir jedes zonale Band werden die Mewerte nun an eine parabolische Funktion gefittet.
Als Randbedingung wird angenommen, daf§ ihr Funktionswert und seine erste Ableitung
gleich null in Tropopausenhdhe sind, d.h. die troposphérischen Konzentrationen werden
beim Modellstart vernachlissigt. Dieser Ansatz erscheint aufgrund einer mittleren tro-
posphérischen Lebensdauer der *°Sr - Aerosole von 30 Tagen (Machta und List, 1959)
gerechtfertigt. Die Funktionswerte an den mittleren Héhen der Modellschichten liefern
dann eine *Sr - Anfangskonzentrationsverteilung fiir das Transportmodell. Die Kon-
zentrationswerte der 18. und 19. Modellschicht werden denen der 17. Modellschicht
gleichgesetzt. Diese beiden Modellniveaus liegen oberhalb des MeBbereichs von 20000
bis 70000 Fufl. Da fiir den Breitengiirtel von 62.61°S bis 90°S keine MeBdaten vorliegen,
werden die Resultate der Zone von 39.13°S bis 62.61°S entsprechend fortgesetzt.

5.3.2 Der Beobachtungsdatensatz

Eine sehr grofle Anzahl von Beobachtungen der ®*Sr - Deposition und bodennahen Kon-
zentration steht zur Verifizierung des Transportmodells zur Verfiigung. Abbildung 52
gibt einen Uberblick {iber die geographische Verteilung der Depositionsmefistationen, Ab-
bildung 53 zeigt die Orte der Konzentrationsbeobachtungen. Im Falle der Deposition
besteht das Mefinetz aus 204 Stationen, die mehr oder weniger kontinuierlich wahrend
des Untersuchungszeitraums von 1963 bis 1966 die monatlich bzw. vierteljéhrlich depo-
nierte *°Sr - Masse ermittelt haben. Monatliche Mittelwerte der %°Sr - Konzentration
wurden an insgesamt 33 Stationen gemessen, allerdings nur im Bereich der westlichen
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Abb.52 Geographische Verteilung der °°Sr - DepositionsmeBstationen. Schwarze Punkté kennzeichnen
MeBorte mit monatlichen, Kreise bezeichnen MefBstationen mit vierteljdhrlichen Depositionsbeobachtun-
gen.
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Abb.53 Geographische Verteilung der °°Sr - Konzentrationsmefstationen. Die MeBorte sind als schwarze

Punkte gekennzeichnet.

Die MeBdaten stammen sowohl vom "Environmental Measurements Laboratory
(EML), U.S. Department of Energy” in New York, als auch von der "United Kingdom
Atomic Energy Authority (UKAEA)” in England. Die Depositionsbeobachtungen des
EML liegen von 1954 bis 1976 in monatlicher Auflésung vor (Health and Safety Labora-
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tory report HASL-329), danach (bis 1985) in vierteljahrlicher (Larsen, 1985 ; Larsen und
Juzdan, 1986 ; Juzdan, 1988). Die Depositionsmessungen der UKAEA haben meistens
eine vierteljahrliche Auflésung (Cambray et. al., 1963, 1964, 1965, 1966, 1967). Die mo-
natlichen Konzentrationsmessungen des EML beginnen 1963 und enden 1985 (Feely et.
al., 1981, 1985, 1988). Von der UKAEA existiert nur eine MeBstation (Cambray et. al.,

1963, 1964, 1965, 1966, 1967).

5.8.3 Stratosphiirische Tracermasse und Lebenszeit

Abbildung 54 zeigt die zeitliche Entwicklung der stratosphérischen *°Sr - Masse im Trans-
portmodell (durchgezogene Linie) iiber die simulierte Periode von 1963 bis 1966, sowohl
fiir die nérdliche (oben) als auch die siidliche Hemisphére (Mitte). Ferner wird die Ent-
wicklung der Tracermassendifferenz zwischen beiden Stratosphiren dargestellt (unten).
Die Punkte stellen die von Staley (1982) aus Beobachtungen gewonnenen Resultate dar.

Anfang 1963 iibersteigt die stratosphirische %°Sr - Masse der Nordhemisphire die
der Siidhemisphire um mehr als eine Gréflenordnung. Die Tracermasse der ndrdlichen
Stratosphiare nimmt dann im Laufe der vierjahrigen Simulation durch Massentransfer in
die Troposphére und in die siidliche Stratosphére, zu einem geringen Ausmaf auch durch

radioaktiven Zerfall, kontinuerlich ab.

Die Tracermasse der siidlichen Stratosphire nimmt in den ersten zehn Monaten
zunachst noch zu, da der Massentransfer aus der nérdlichen Stratosphire den Verlust
an die Troposphire iibersteigt. Danach fallt auch hier die Tracermasse ab. Allerdings
zeigt das Modell keinen kontinuierlichen Abfall, sondern jeweils im Winter einen voriiber-
gehenden Anstieg. Das deutet auf einen geringeren winterlichen Massenaustausch mit
der Troposphire hin (siehe unten). Die mit dem oben beschriebenen Verfahren abge-
leitete Tracermasse der siidlichen Stratosphire, zu Beginn des Jahres 1963, ist geringer
als die von Staley (1982) berechnete. Zu beachten ist in diesem Zusammenhang aber
die geringere Mefdichte in der siidlichen Hemisphére (Health and Safety Laboratory re-
port HASL-168) und die daraus resultierenden Unsicherheiten. Sowohl die Analysen als
auch das Modell zeigen einen Maximalwert im Oktober 1963. Der darauffolgende Abfall
verlduft im Modell langsamer als in den Analysen. Die Differenz der stratosphéirischen
Tracermassen nimmt kontinuierlich ab (Abbildung 54 unten) und néhert sich gegen Ende
des Jahres 1966 dem Wert Null an.

Auch wenn die radioaktiven Zerfallsprodukte nicht homogen in der Stratosphére und
Troposphire verteilt sind, so kann ein 4 - Box - Modell (Stratosphédre und Troposphére
der Nord- bzw. Stidhemisphéare) die Verhéltnisse vereinfacht beschreiben. Der Massenaus-
tausch zwischen den Boxen wird proportional der Massendifferenz zwischen ihnen gesetzt
(Staley, 1982). Seien By und Bgs die stratospharischen Tracermassen der nérdlichen bzw.
siidlichen Hemisphére, so kann der Massentransfer durch die folgenden zwei Bilanzglei-
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Abb.54 Zeitliche Entwicklung der stratosphérischen ?°Sr - Masse im Transportmodell (durchgezogene
Linie) iiber die simulierte Periode von 1963 bis 1966 fiir die nérdliche (oben) und siidliche Hemisphére
(Mitte). Das untere Bild zeigt die Entwicklung der Tracermassendifferenz zwischen beiden Stratosphéren.
Die Punkte kennzeichnen die von Staley (1982) aus Beobachtungen gewonnenen Resultate.
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chungen beschrieben werden :

dB
d—tN = —AT(BN - -BNT) - AE(‘BIV - BS) - /\STBN
~ —(Ar+ As;)By — Ag(Bn — Bs) (9)
dB
d_ts = —Mp(Bs— Bs;) + MAg(Bn — Bs) — As: Bs

~ —(/\T +‘A5T)Bs + /\E(BN - Bs) (10)

Die troposphérischen Tracermassen der Nord- bzw. Siidhemisphére By, und Bg,
werden gegeniiber den stratosphérischen vernachlissigt (Staley, 1982). Ar, Ag und Mg,
sind Zerfallskonstanten beziiglich des Transfers durch die Tropopause, iber den /"Xquator
bzw. beziiglich des radioaktiven Zerfalls.

Durch Addition bzw. Subtraktion der obigen zwei Gleichungen ist es moglich Aussagen
iber die Halbwertszeiten bestimmter Transportprozesse zu gewinnen (Stz}ley, 1982). Es
ist : ‘
0.693(t — to)

h’l(Do/D)

T~ 0:693T1/s:(t — to)
2T 7 T asiIn(Br, /Br) — 0.693

Tl/g* = (11)

(12)

o 2T /24 T1p21T1 /280 (13)
_ ' Tyijase L1210 — T1j2eT1j28r — Tij2e L1y
mit
T1/24 :  Halbwertszeit fiir den Abbau der stratospharischen
Tracermassendifferenz (B — Bs)
Tijor :  Halbwertszeit fiir den Massenaustausch zwischen
Stratosphire und Troposphire
T1oE :  Halbwertszeit fiir den interhemisphé&rischen
Massentransport zwischen den Stratosphiren
T4 /280 :  Radioaktive Halbwertszeit des ®*Sr (27.7 Jahre)
t . Zeit
to :  Anfangszeitpunkt, z.B. Januar 1963
D : Bn—Bs
Br : By +Bs

Do, B, : D und Bt zum Zeitpunkt tg
Fiir verschiedene Anfangszeiten to (Januar 1963, Januar 1964, Januar 1965) und Zeiten
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t (ein, zwei und drei Jahre) wurden die Gréflen Ty/a4, Tyj27 und Tyj2E, sowohl aus den
Analysen von Staley (1982) als auch aus den Resultaten des Transportmodells, berechnet.
Tabelle 11 zeigt die im Mittel resultierenden Werte.

| | Staley (1982) | Transportmodell |

T1/24 0.59 0.69
Ti/9t 1.0 1.34
Ti/28 2.77 2.75

Tab.11 Halbwertszeiten fiir bestimmte Transportprozesse nach den Analysen von Staley (1982) und den
Resultaten des Transportmodells. Ty;, : Halbwertszeit fiir den Abbau der Tracermassendifferenz zwi-
schen den Stratosphéren [Jahre], Ty o1 : Halbwertszeit fiir den Massentransfer zwischen Stratosphére
und Troposphire [Jahre], Ty : Halbwertszeit fiir den stratosphirischen, interhemisphérischen Massen-

transport [Jahre].

Hinsichtlich des interhemisphirischen Massentransfers und des Abbaus der strato-
sphirischen Massendifferenz herrscht eine gute Ubereinstimmung zwischen Modell und
Beobachtungsanalysen. Demgegeniiber liefert das Transportmodell einen etwas schwiche-
ren Massenaustausch zwischen Stratosphire und Troposphére als die Analysen von Staley
(1982) und auch Feely et. al. (1966). Fabian et. al. (1968) leiten aus Messungen des
%Sr - Fallout im Niederschlag eine stratosphirische Halbwertszeit von 1.1 Jahren ab.
Abweichungen zwischen den modellierten und tatsédchlichen, im allgemeinen schwach aus-
gepragten, stratosphirischen Mischungsprozessen diirften die Ursache hierfiir sein. Je
weniger ein Tracer aus der oberen in die untere Stratosphire beférdert wird, desto gerin-
ger wird der Transport durch die Tropopause sein.

5.3.4 Troposphirische Transportvorginge

Dieser Abschnitt befaft sich mit den globalen Charakteristika der Verteilung des %°Sr in
der Troposphire und seiner Deposition. Saisonale Variationen stehen in den folgenden
zwel Abschnitten dann im Vordergrund.

Abbildung 55 zeigt Meridionalschnitte der zonal und jahrlich gemittelten *°Sr - Kon-
zentration fiir die vier Simulationsjahre. Im ersten Jahr bestehen aufgrund der Anfangs-
verteilung (siehe Kapitel 5.3.3) noch Konzentrationsunterschiede von etwa einer GréBen-
ordnung zwischen den Hemisphéren. Durch interhemisphérischen Austausch zwischen den
Stratosphiren (Halbwertszeit 2.7 Jahre, sieche Abschnitt 5.3.3) und Transport durch die
Tropopause (Halbwertszeit 16 Monate) bauen sich diese Kontraste allmahlich ab, so daf
1966 praktisch eine symmetrische Verteilung vorliegt. Der interhemisphérische Transport
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zwischen den Troposphiren scheint klein zu sein, wie es sich im ausgeprigten dquatoria-
len Konzentrationsgradienten der Jahre 1963 und 1964 widerspiegelt. Die Ursache dafiir
diirfte ein verstirktes Auswaschen durch das mit der intertropischen Konvergenzzone
(ITCZ) verbundene Regenband sein (Staley, 1982).
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Abb.55 Merdionalschnitte der zonal und jihrlich gemittelten %°Sr - Konzentration [mBqm™9 fiir die

vier Simulationsjahre

Abbildung 56 zeigt den Jahresmittelwert der 2°Sr - Konzentration in der untersten

108



Modellschicht fiir die vier Simulationsjahre. Die Konzentrationsunterschiede zwischen
den Hemisphéren treten in den ersten beiden Jahren deutlich hervor. Der prignante
dquatoriale Konzentrationsgradient im afrikanischen und asiatischen Raum weist auf den
oben bereits erwidhnten Auswaschproze im Bereich der ITCZ hin. Er baut sich durch
allgemeines Absinken des Konzentrationsniveaus in den beiden Hemisphéaren allmahlich
ab. Maximalwerte werden im Bereich der Sahara und des Himalaya erzielt. Im Falle des
nérdlichen Afrika diirfte die geringe Niederschlagsrate der Grund hierfiir sein, im Falle
des Himalaya die Hohenlage. Das Minimum in mittleren Breiten der Siidhemisphire
wird von den stratiformen Niederschlagen der Zyklogenese verursacht, wodurch Tracer
vermehrt ausgewaschen werden.

Abbildung 57 zeigt die modellierte %°Sr - Deposition der vier Simulationsjahre. Sie
erreicht ein Maximum im Bereich der mittleren Breiten der Nordhemisphéire. Minima
existieren in den Polargebieten und im Bereich des subtropischen Hochdruckgiirtels west-
lich des siidamerikanischen, afrikanischen und australischen Kontinents.

Die Abhingigkeit der Jahresdeposition von der geographischen Breite soll im folgen-
den naher beleuchtet werden. Abbildung 58 zeigt fiir die Jahre 1963, 1964, 1965 und
1966 ein Meridionalprofil der modellierten, zonal gemittelten ®°Sr - Jahresdeposition. Die
Sterne bezeichnen die aus Beobachtungen des EML bzw. der UKAEA gewonnenen Re-
sultate. Zu diesem Zweck wurde der Mittelwert aller innerhalb eines jeweils 10° breiten
zonalen Bandes liegenden MeBstationen gebildet. Es wird angenommen, daf3 dieser Wert
reprasentativ fiir den entsprechenden Breitenkreisgiirtel ist und keine nennenswerten Un-
terschiede in der Deposition iiber Land und Wasser existieren (Freudenthal, 1970). In die
Berechnung gehen nur solche Stationen ein, die kontinuierlich wahrend des ganzen Jahres
monatliche Depositionsmessungen vorgenommen haben.

Die ﬁbereinstimmung zwischen Beobachtungen und Modellresultaten ist recht gut.
Beide zeigen Maxima in den mittleren Breiten beider Hemisphéren und Minima im Be-
reich des Aquators und der Pole. In der Nordhemisphire liegt der Maximalwert zwi-
schen 40 und 50°N und ist insbesondere in den ersten beiden Jahren sehr stark aus-
geprigt. Das- Siidhemisphirenmaximum bei 40°S ist deutlich schwicher. Das Trans-
portmodell unterschitzt 1963 und 1964 die Stirke des nordhemisphérischen Maximums
etwas. Mboglicherweise ist dies auf die Annahme zonaler Homogenitit bei der Bestim-
mung der stratosphéirischen Anfangskonzentrationsverteilung zuriickzufithren. Ende 1962
durch sowjetische Nuklearversuche eingebrachtes *°Sr zeigt sich mdglicherweise nicht in
den stratospharischen Messungen der westlichen Hemisphére (Kapitel 5.3.1), dafiir aber in
den Depositionsbeobachtungen. Junge (1963) konstatiert fiir die in hohen Breiten durch
russische Atomversuche eingebrachten Isotope kurze Verweilzeiten von nur drei bis neun
Monaten in der Atmosphére.

Diese Depositionscharakteristika entsprechen den Ergebnissen von Lockhart et. al.
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(1960a) und den aus °°Sr - Bodenproben abgeleiteten Resultaten von Hardy et. al. (1968).
Staley (1982) bringt diese Depositionsmaxima in Verbindung mit dem Jetstream und der
Zyklogenese, wie es auch schon im Falle der natiirlichen Isotope "Be und °Be erliutert
wurde. Die Ergebnisse einer Meflkampagne von Danielsen (1968) weisen eine positive
Korrelation zwischen der potentiellen Vorticity und der stratosphirischen Radioaktivitat
in der oberen Troposphéire und unteren Stratosphére auf. Die Konzentrationsmessungen
radioaktiver Isotope und die abgeleiteten Trajektorien zeigen, dafl polare stratospharische
Luftmassen zunichst siidwérts und dann im Bereich der Frontalzone durch die Tropopause

transportiert werden.

Die in Verbindung mit den Depositionsmaxima stehende Zyklogenese ist jahreszei-
tenabhingig. Ein maximaler Massenaustausch zwischen Stratosphdre und Troposphéire
diirfte daher im Winter, ein minimaler im Sommer zu erwarten sein. Die Existenz eines
Frithjahrsmaximums und Herbstminimums der Deposition in niederen und mittleren Brei-
ten zeigt jedoch, daf} nicht nur der saisonale Massenaustausch durch die Tropopause eine
Rolle spielt, sondern dafl noch andere Effekte miteinwirken miissen. Hierzu gehort die
jahreszeitliche Variation der stratospharischen Luftmasse (Staley, 1982). Dieser Prozefl
wird im folgenden Abschnitt naher beleuchtet. :

5.3.5 Das Friihjahrsmaximum der niederen und mittleren Breiten

Das Charakteristikum eines Frithjahrsmaximums der *°Sr - Deposition bzw. Konzentra-
tion fithrt Staley (1982) auf eine Kombination mehrerer Effekte zuriick. Die ITCZ und das
mit ihr verbundene Regenband wandert nordwérts, ebenso der subtropische und polare
Jetstream und die Tiefdruckrinne der mittleren Breiten. Damit verbunden ist ein An-
heben der Tropopause in mit radioaktiven Zerfallsprodukten angereicherte Héhen, d.h.
die stratosphéarische Luftmasse wird reduziert. Die radioaktiven Isotope werden durch
diesen Prozef} in die obere Troposphire verlagert und unterliegen ihren Mischungspro-
zessen. Staley (1982) fithrt die zeitliche Verlagerung des Maximalwerts der bodennahen
90Sr - Konzentration vom Winter ins Friithjahr auf das Zusammenwirken dieser zwei Ef-
fekte, der Saisonalitit im Massenaustausch zwischen Stratosphare und Troposphare und
der Variation der Tropopausenhdhe, zuriick. Die Grofie dieser zeitlichen Verschiebung
hénge von der relativen Bedeutung beider Effekte ab. Der umgekehrte Prozef verlauft im

Herbst.

Staley (1982) konstatiert aus den *°Sr - Konzentrationsbeobachtungen von 1963 bis
1975 fiir die Nordhemisphire eine zeitliche Verzogerung des Maximalwerts mit der geo-
graphischen Breite. Er tritt zunédchst sehr markant bei 10°N auf und verzdgert sich in
mittleren Breiten (bei ca. 60°N) um ein bis zwei Monate. Noérdlich davon entsteht das
Maximum in etwa zum gleichen Zeitpunkt wie in niederen Breiten. Die Siidhemisphére
weist bis ca. 40°S ein weniger markantes, aber dennoch deutlich registrierbares I'rithjahrs-
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maximum auf. Diese Symmetrie zwischen den Hemisphéaren besteht siidlich davon nicht
mehr. Hier zeigt sich ein dhnliches Muster wie in der Nordhemisphire.

Abbildung 59 zeigt das modellierte und beobachtete, zonal gemittelte Konzentrations-
verhiltnis vom %°Sr - Monats- zum Jahresmittelwert in Abhéngigkeit von der geographi-
schen Breite, Das obere Bild stellt die Verhaltnisse in der 11. Modellschicht (ca. 320 hPa,
in 8.7km Hohe), das mittlere die in der bodennahen Schicht dar. Im unteren Bild ist
das aus den Beobachtungen gewonnene Resultat zu sehen. Alle Mefwerte innerhalb eines
10° breiten zonalen Bandes wurden gemittelt und als reprasentativ fiir den entsprechen-
den Breitengiirtel angesehen. Modell- und Beobachtungswerte wurden ferner iiber den
Zeitraum von 1964 bis 1966 gemittelt.

In der untersten Modellschicht (mittleres Bild) zeigt sich im Marz bei 10°N ein markan-
tes Maximum des Konzentrationsverhaltnisses, d.h. der Monatsmittelwert liegt deutlich
iiber dem Jahresmittelwert, weist also auf ein Einmischen stratosphéarischer Luftmassen
in die Troposphéare hin. Dieser Maximalwert tritt in mittleren Breiten (50 bis 60°N) ca.
einen Monat spéter ein, nordlich davon bereits im Februar. Die Saisonalitit nimmt mit
wachsender geographischer Breite ab. -

Das aus den Beobachtungen gewonnene Muster &hnelt sehr dem modellierten (unteres
Bild). Sehr pragnant und mit gleicher Gréfienordnung tritt ein Maximum im Mé&rz bei
5°N auf und entsprechend ein Minimalwert im Herbst. Die zeitliche Verzogerung des
Maximums mit der geographischen Breite ist in den Beobachtungen jedoch wesentlich
deutlicher ausgepragt als im Modell (zwei Monate im Vergleich zu knapp einem von 10°N
bis 50°N).

Die Stidhemisphére zeigt im Modell bis ca. 40°S ebenfalls ein Frithjahrsmaximum
(September bis Oktober), siidlich davon jedoch das Muster eines doppelten Maximums,
eines im Winter (Juli) und eines im Friihling (Oktober). Bis ca. 40°S zeigen die Beob-
achtungen ein dhnliches Resultat. Siidlich davon verschiebt sich der Maximalwert jedoch
in den siidhemisphérischen Sommer (Januar bis Mérz), was in krassem Gegensatz zu den
Modellergebnissen (mittleres Bild) steht. Die hier gezeigten Modellresultate des *°Sr wei-
sen in der Struktur eine grofe Ahnlichkeit mit der entsprechenden Darstellung des Kon-
zentrationsverhéltnisses von °Be/"Be auf (siche Abbildung 42). Der Dissens zwischen
Modell und Beobachtungen im Bereich siidlich von 40°S, sowohl fiir 1°Be/"Be als auch
fiir ?°Sr, legt die Vermutung nahe, dafl sich hier ein generelles Modelldefizit manifestiert,
moglicherweise durch Unzuldnglichkeiten in den ECMWEF - Analysen verursacht. Diese
Unzulénglichkeiten kénnten durch die geringe Mefdatendichte in dieser Region verur-
sacht werden, d.h. die Datenbasis zur Herleitung der ECMWPF - Felder ist hier wesentlich
kleiner als in anderen Gebieten.

In der oberen Troposphére (oberes Bild in Abbildung 59) zeigt sich eine dhnliche Struk-
tur wie in Bodenndhe. Das nordhemispharische Maximum tritt ca. einen Monat friiher

114



—

e

ey

M

2
2
N
.-\/\m
%

(

90°N
60°

30

e

60° |-

90°S

Abb.59 Modelliertes und beobachtetes, zonal gemitteltes Konzentrationsverhdltnis vom °°Sr - Monats-
zum Jahresmittelwert in Abhingigkeit von der geographischen Breite. Das obere Bild stellt die Verhalt-
nisse in der 11. Modellschicht (ca. 320hPa, in 8.7 km H8he), das mittlere die in der bodennahen Schicht
dar. Im unteren Bild ist das aus den Beobachtungen gewonnene Resultat zu sehen. Alle Mefwerte in-
nerhalb eines 10° breiten zonalen Bandes wurden gemittelt und als reprisentativ fiir den entsprechenden
Breitengiirtel angesehen. Modell- und Beobachtungswerte wurden ferner iiber den Zeitraum von 1964 bis

1966 gemittelt.
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auf, d.h. die troposphérische Zirkulation benétigt ca. 30 Tage, um von der Stratosphire
in die obere Troposphire eingemischte Zerfallsprodukte in die Grenzschicht zu beférdern.
In der Stidhemisphére ist das Muster eines doppelten Maximums verschwunden, d.h. es
fithren offenkundig troposphérische Transportprozesse zu dieser Struktur.

Im folgenden Abschnitt wird die Saisonalitdt der Deposition an einzelnen Mefstationen

naher beleuchtet.

5.3.6 Der Jahresgang der Deposition an einzelnen Beobachtungsstationen

Fiir die Analyse werden jeweils drei Zonen in den beiden Hemisphiren gebildet : Die
Polarregionen (60 bis 90°), die mittleren Breiten (30 bis 60°) sowie die Tropen und Sub-
tropen (0 bis 30°). In diesen Regionen sind unterschiedliche Faktoren primir fiir den
Jahresgang der ?°Sr - Deposition verantwortlich.

Polarregion der Nordhemisphire

Abbildung 60 zeigt den Verlauf der monatlichen *°Sr - Deposition von 1963 bis 1966
an vier Stationen nérdlich von 60°N (linke Spalte). Die durchgezogene Kurve beschreibt
die Modellresultate, die Punkte bezeichnen die Beobachtungen. In der rechten Spalte ist
entsprechend die beobachtete (Kreise) und modellierte Niederschlagsrate (durchgezogene

Kurve) an den Stationen zu sehen.

Ubereinstimmend zeigen die Simulationen und Beobachtungen eine Abnahme der
Deposition im Laufe der vier Jahre mit saisonalen Maxima im Frithjahr und Sommer.
Waihrend sich in Fairbanks und Thule das sommerliche Maximum sowohl in den Beob-
achtungen als auch im Transportmodell zeigt, prognostiziert das Modell in Anchorage und
Keflavik bereits am Ende des Winters ein Depositionsmaximum. Die grofite Diskrepanz
besteht jedoch beziiglich der Grofle dieses Maximalwerts. In Fairbanks, Anchorage und
Thule unterschitzt das Transportmodell, insbesondere in den ersten zwei Jahren, diesen

Spitzenwert um mitunter eine ganze GréBenordnung.

Betrachtet man den Verlauf der Niederschlagsrate an den Stationen, so zeigt sich, daB
die Diskrepanzen in der Deposition nicht durch Abweichungen in der Niederschlagsmenge
zwischen Modell (durchgezogene Linie) und Beobachtungen (Kreise) zu erkléren sind. Fiir
Fairbanks und Anchorage liegt die beobachtete Niederschlagsmenge erheblich unter der
des Modells. Andere Griinde miissen fiir diesen Dissens verantwortlich sein.

Die extreme Abweichung legt den SchluB nahe, daf es sich hier um Zerfallsprodukte
sowjetischer Atombombenversuche handelt, die Ende 1962 stattfanden. Junge (1963)
konstatiert fiir diese in hohen Breiten eingebrachten Isotope kurze atmosphéarische Ver-
weilzeiten von nur drei bis neun Monaten. Die aus stratosphdrischen Messungen im
Januar 1963 in der westlichen Hemisphare abgeleitete Anfangskonzentrationsverteilung
erfafit diese Zerfallsprodukte moglicherweise nicht (siehe Abschnitt 5.3.1). Ferner besteht
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Abb.60 Monatliche °°Sr - Deposition [Bqm~2Monat~!] von 1963 bis 1966 an vier Stationen nérdlich
von 60°N (linke Spalte). Die durchgezogene Kurve beschreibt die Modellresultate, die Punkte bezeichnen
die Beobachtungen. Die Gréfle r gibt den Korrelationskoeffizienten zwischen Modell- und Beobachtungs-
ergebnissen an. In der rechten Spalte ist die beobachtete (Kreise) und modellierte (durchgezogene Kurve)
mittlere monatliche Niederschlagsrate [cm Jahr 1} an den Stationen dargestellt. Die Modellniederschlags-
rate verlduft zyklisch, da die ECMWT - Vorhersagen von 1990 fiir jedes der vier Simulationsjahre benutzt

werden.
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die Mglichkeit, daB sich in diesen beobachteten Spitzenwerten der °Sr - Deposition klei-
nere Nuklearversuche widerspiegeln, welche nur die Troposphére beeinflussen und folglich
in den stratospharischen Analysen nicht registrierbar sind.

Die These von Zerfallsprodukten sowjetischer Tests findet bei der Betrachtung der
beiden im nérdlichen Norwegen, also nahe dem sowjetischen Testgebiet, liegenden Sta-
tionen Bodo und Tromsd Unterstiitzung (Abbildung 61). Dargestellt ist die beobachtete
(Sterne) und modellierte (durchgezogene Linie) vierteljahrliche Depositionsrate. Die Be-
obachtungen zeigen erheblich hhere Werte an.
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Abb.61 Vierteljahrliche beobachtete (Sterne) und modellierte (durchgezogene Kurve) °9Sr -Deposition

[Bqm~2Quartal™!] an zwei norwegischen Stationen

Mittlere Breiten der Nordhemisphire

Abbildung 62 zeigt den Verlauf der monatlichen *°Sr - Deposition von 1963 bis 1966 an:
sechs nordamerikanischen Stationen. Die Punkte bezeichnen wieder die Beobachtungen,
die durchgezogene Linie die Modellergebnisse. Alle Mefistationen zeigen die erwartete
charakteristische Saisonalitit mit einem Maximum im Frithling und einem Minimum im
Herbst bei allmahlich abnehmenden Depositionsraten. Die Ubereinstimmung zwischen
Modell und Beobachtungen ist dabei sehr gut, wie die Werte des Korrelationskoeffizienten

T zeigen.

Zur Untersuchung einer méglichen Lingenabhingigkeit dieses Jahresgangs der *°Sr -
Deposition seien die Stationen Montana, Sterling, Florenz und Tachikawa betrachtet.
Sie liegen alle in einer dhnlichen geographischen Breite, jedoch in verschiedenen geogra-
phischen Lingen. Abbildung 63 zeigt den prozentualen Anteil der monatlichen *°Sr -
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Abb.62 Monatliche °°Sr - Deposition [Bqm™~2 Monat~!] von 1963 bis 1966 an sechs nordamerikanischen
Stationen (1. und 2. Spalte von links). Die durchgezogene Kurve beschreibt die Modellresultate, die
Punkte bezeichnen die Beobachtungen. Die Grofe r gibt den Korrelationskoeffizienten zwischen Modell-

und Beobachtungsergebnissen an. In der 3. und 4. Spalte von links ist die beobachtete (Kreise) und

modellierte (durchgezogene Kurve) mittlere monatliche Niederschlagsrate [cm Jahr=!] an den Stationen
dargestellt. Die Modellniederschlagsrate verlduft zyklisch, da die ECMWTF - Vorhersagen von 1990 fiir

jedes der vier Simulationsjahre benutzt werden.
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Abb.63 Prozentualer Anteil der monatlichen %°Sr - Deposition an der Jahresdepc;sition, gemittelt
iiber den Zeitraum von 1963 bis 1966, fiir vier Stationen in mittleren Breiten der Nordhemisphire
mit unterschiedlicher geographischer Lange. Die durchgezogene Kurve beschreibt die Station Montana
(46.6°N,112°W), die gestrichelte Florenz (43.78°N,11.25°0), die fette durchgezogene Linie Tachikawa
(35.7°N,139.4°0) und die fett gestrichelte Virginia (38.98°N,77.47°W). Links sind die Resultate des
Transportmodells, rechts die Beobachtungen dargestellt. I

Sowohl im Modell als auch in den Beobachtungen zeigt sich an allen vier Stationen
der charakteristische Depositionsverlauf mit einem Maximum im Frithjahr und einem Mi-
nimum im Herbst, auch wenn die Amplitude unterschiedlich grof ist und der Zeitpunkt

des Maximalwerts zwischen Marz und Juni variiert. Das Frithjahrsmaximum und Herbst-

minimum der ?*Sr - Deposition ist also ein in allen geographischen Lingen registrierbares:
Phénomen.

Tropen und Subtropen der Nordhemisphére

Staley (1982) hat in seinen Studien fiir diese Region eine enge Koppelung zwischen
Niederschlagsrate und ®°Sr - Konzentration festgestellt. Durch die Verschiebung der ITCZ
und des mit ihr verbundenen Regenbandes weisen Stationen in diesen Breiten einen mar-
kanten Jahresgang im Niederschlag und damit auch in der ®°Sr - Konzentration bzw.
Deposition auf.

Abbildung 64 zeigt in der 1. und 2. Spalte von links fiir sechs Stationen den Verlauf der
monatlichen *°Sr - Deposition im Modell (durchgezogene Linie) und in den Beobachtungen
(Punkte), zusammen mit der entsprechenden monatlichen, mittleren Niederschlagsrate
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(3. und 4. Spalte von links). Die Saisonalitidt im Niederschlag (Minima im Winter und
Maxima im Sommer) ist erkennbar stark ausgeprigt. Ein bis drei Monate frither werden
parallel dazu Spitzenwerte in der Deposition erreicht. Die Effizienz des Auswaschprozesses
ist offenkundig so stark, daf} bereits vor dem Eintreten des Niederschlagsmaximums ein

Grofiteil der Substanz ausgewaschen wurde.

Tropen und Subtropen der Siidhemisphére

Die siidliche Hemisphire weist eine den Jahreszeiten entsprechend um sechs Monate
verschobene Phase auf. Hierzu sei Abbildung 65 betrachtet, welche drei afrikanische und
drei australische Stationen zeigt. Dargestellt sind wieder die Deposition (1. und 2. Spalte
von links) und der Niederschlag (3. und 4. Spalte von links). Sowohl Beobachtungen
als auch Modellresultate zeigen ein ®°Sr - Depositionsmaximum zwischen Oktober und
Januar, also im Friihling bzw. Sommer der Stidhemisphire. Auflerdem fallt auf, daB die
Deposition, im Gegensatz zur Nordhemisphére, im Laufe der vier Jahre nur sehr langsam
abfillt und manchmal sogar zunichst noch zunimmt. Der Grund hierfiir ist der inter-
hemisphérische Transport von der nérdlichen in die siidliche Stratosphére (siehe Kapitel
5.3.3). Die Saisonalitit des Niederschlags entspricht der der Deposition mit Maxima im
Siidhemispharensommer (Dezember bis Februar) und Minima im Winter (Juni bis Au-
gust).

Um die sechsmonatige Phasenverschiebung zwischen den Hemisphéren zu verdeutli-
chen, zeigt Abbildung 66 einen Vergleich der Depositions- bzw. Niederschlagsrate zwi-
schen Bangkok (Nordhemisphére) und Darwin (Siidhemisphére) bzw. Houston (Nordhe-
misphére) und Durban (Stidhemisphére) im Transportmodell. Links wird die Deposition,
rechts die Niederschlagsrate dargestellt.

Mittlere Breiten der Siidhemisphére

Wie Staley (1982) gezeigt hat, bildet sich in der Siidhemisphéare kein so prégnantes
Friithjahrsmaximum wie in der Nordhemisphire aus. Bis ca. 40°S zeigt sich ein breites
Maximum von ca. Juli bis Dezember, also im Winter und Friihling. Stdlich davon deutet
sich stattdessen ein spatsommerlicher Maximalwert an.

Abbildung 67 zeigt drei australische und eine siidamerikanische Station im Bereich
zwischen 30 und 40°S. In der linken Spalte wird die monatliche Deposition, rechts die
Niederschlagsrate dargestellt. Alle Stationen zeigen, sowohl in den Beobachtungen als
auch im Modell, Depositionsmaxima zwischen Juli und Oktober (Winter und Frihling)
und Minima im Herbst (Méarz bis Mai).

Abbildung 68 zeigt mit Puertto Montt und Punta Arenas in Chile zwei siidlich von
40°S liegende Stationen. Eine Ubereinstimmung zwischen Modellvorhersagen und Beob-
achtungen ist nicht erkennbar (linke Spalte), doch besteht die Ursache offenkundig in den
stark voneinander abweichenden Niederschlagsraten (rechte Spalte). In Puertto Montt
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Abb.64 Monatliche %°Sr - Deposition [Bqm~2 Monat~!] von 1963 bis 1966 an sechs Stationen in den
Tropen und Subtropen der Nordhemisphire (1. und 2. Spalte von links). Die durchgezogene Kurve
beschreibt die Modellresultate, die Punkte bezeichnen die Beobachtungen. Die GréBe r gibt den Kor-
relationskoeffizienten zwischen Modell- und Beobachtungsergebnissen an. In der 3. und 4. Spalte von
links ist die beobachtete (Kreise) und modellierte (durchgezogene Kurve) mittlere monatliche Nieder-
schlagsrate [cm Jahr~!] an den Stationen dargestellt. Die Modellniederschlagsrate verlauft zyklisch, da
die ECMWTF - Vorhersagen von 1990 fiir jedes der vier Simulationsjahre benutzt werden.
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Abb.65 Monatliche °°Sr - Deposition [Bqm~2 Monat~1] von 1963 bis 1966 an sechs Stationen in den
Tropen und Subtropen der Sii_dhemisphé.re-(l. und 2. Spalte von links). Die durchgezogene Kurve
beschreibt die Modellresultate, die Punkte bezeichnen die Beobachtungen. Die Gréfe r gibt den Kor-
relationskoeffizienten zwischen Modell- und Beobachtungsergebnissen an. In der 3. und 4. Spalte von
links ist die beobachtete (Kreise) und modellierte (durchgezogene Kurve) mittlere monatliche Nieder-
schlagsrate [cm Jahr~!] an den Stationen dargestellt. Die Modellniederschlagsrate verlduft zyklisch, da
die ECMWT - Vorhersagen von 1990 fiir jedes der vier Simulationsjahre benutzt werden.
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Abb.66 Monatliche %°Sr - Deposition [Bqm~2 Monat~!] (linke Spalte) und mittlere Niederschlagsrate
[cm Jahr=1] (rechte Spalte) im Transportmodell fiir jeweils eine subtropische Station der Nord- bzw.
Siidhemisphire. Die durchgezogene Linie beschreibt den nordhemisphérischen MeBort, die gestrichelte

den siidhemisphérischen.

liegt die beobachtete Niederschlagsmenge, und somit auch die Deposition, weit iiber der
ECMWTF - Niederschlagsvorhersage. In Punta Arenas zeigt sich in den Depositionsbeob-
achtungen die oben erwihnte Verschiebung des Maximalwerts zum Spatsommer (Januar
bis Marz) hin. Das Modell weist mit zwei Maxima (im Juni und Oktober) ein véllig
kontrires Verhalten auf, was aber dem Verlauf der Modellniederschlagsrate entspricht.
Diese ist gegeniiber den Beobachtungen auBerdem viel zu hoch, so dafl eine gute Uber-
einstimmung in den Depositionsresultaten nicht erwartet werden kann.

Polarregionen der Siidhemisphére

Der Umfang an Beobachtungsmaterial ist fiir diese Region sehr gering. Abbildung 69
stellt den Verlauf der monatlichen ®°Sr - Deposition (links) und Niederschlagsrate (rechts)
an einer antarktischen Mefistation dar. Die beobachtete Deposition zeigt Maxima im
Spiatsommer der Siidhemisphire (Méarz). Das Modell hingegen weist Maximalwerte im
Juni auf.

_ Diese Diskrepanz zwischen Modell und Beobachtungen siidlich von 40°S, wie sie sich
hier in den 9°Sr - Simulationen, aber auch bereits in den Modellrechnungen mit "Be und
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Abb.67 Monatliche °°Sr - Deposition [Bq m~2 Monat~!] von 1963 bis 1966 an vier Stationen in mittleren
Breiten der Siidhemisphire (linke Spalte). Die durchgezogene Kurve beschreibt die Modellresultate, die
Punkte bezeichnen die Beobachtungen. Die GrdBe r gibt den Korrelationskoeffizienten zwischen Modell-
und Beobachtungsergebnissen an. In der rechten Spalte ist die beobachtete (Kreise) und modellierte

(durchgezogene Kurve) mittlere monatliche Niederschlagsrate [cm J ahr~1] an den Stationen dargestellt.
Die Modellniederschlagsrate verlduft zyklisch, da die ECMWF - Vorhersagen von 1990 fiir jedes der vier
Simulationsjahre benutzt werden.
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Abb.68 Monatliche ?°Sr - Deposition [Bqm~2Monat~!] von 1963 bis 1966 an zwei siidamerikanischen
Stationen (linke Spalte). Die durchgezogene Kurve beschreibt die Modellresultate, die Punkte bezeichnen
die Beobachtungen. Die Gréfle r gibt den Korrelationskoeffizienten zwischen Modell- und Beobachtungs-
ergebnissen an. In der rechten Spalte ist die beobachtete (Kreise) und modellierte (durchgezogene Kurve)
mittlere monatliche Niederschlagsrate [cm Jahr~!] an den Stationen dargestellt. Die Modellniederschlags-

rate verlduft zyklisch, da die ECMWTF - Vorhersagen von 1990 fiir jedes der vier Simulationsjahre benutzt

werden.
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Abb.69 Monatliche %°Sr - Deposition [Bqm~2Monat~!] von 1963 bis 1966 an einer antarktischen Sta-
tion (linke Spalte). Die durchgezogene Kurve beschreibt die Modellresultate, die Punkte bezeichnen die
Beobachtungen. Die Gréfle r gibt den Korrelationskoeffizienten zwischen Modell- und Beobachtungser-
gebnissen an. In der rechten Spalte ist die beobachtete (Kreise) und modellierte (durchgezogene Kurve)
mittlere monatliche Niederschlagsrate [cm Jahr~!] an der Station dargestellt. Die Modellniederschlags-

rate verlauft zyklisch, da die ECMWTF - Vorhersagen von 1990 fiir jedes der vier Simulationsjahre benutzt
werden.

1°Be gezeigt hat, scheint von allgemeiner Natur zu sein. Abweichungen zwischen der
im Modell benutzten und der tatsichlichen Niederschlagsrate tragen hierzu ebenso bei
wie die zu starken Vereinfachungen im nassen Depositionsschema, welche den Verhilt-
nissen in der Antarktis moglicherweise nicht gerecht werden. Defizite in den ECMWF -
Analysen (aufgrund der geringen Mefdatendichte, siche Kapitel 5.3.5) kénnen in diesem
Zusammenhang ebenfalls eine Rolle spielen.
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6 Schluf3folgerungen und Ausblick

Die in dieser Arbeit mit einem globalen, atmosphérischen Transportmodell durchgefiihr-
ten Simulationen der natiirlichen und kiinstlichen, wasserléslichen, radioaktiven Tracer
210Ph, "Be, °Be und °°Sr sollten zwei Fragestellungen néher beleuchten :

1. Ist ein Parameterisierungsschema der nassen Deposition fahig den Auswaschprozef
von Substanzen mit unterschiedlicher Quellkonfiguration addquat zu beschreiben,
und wie sensitiv reagieren die Modellresultate auf Variationen in einem derartigen
Parameterisierungsschema 7

2. Welche Erkenntnisse lassen sich aus der beobachteten Konzentrationsverteilung der
radioaktiven Isotope fiber atmospharische Transportprozesse gewinnen, und wie gut
ist die Fahigkeit des Transportmodells diese wiederzugeben ?

Die unterschiedliche Quellkonfiguration dieser Tracer gestattet es, die ganze Palette
atmosphéarischer Transportprozesse zu studieren. Die Quellstirke und Quellverteilung
dieser Substanzen ist dabei relativ genau bekannt. Innerhalb der Atmosphére unterliegen
sie auBer dem radioaktiven Zerfall keinen chemischen Umwandlungen, und sie werden nur
durch trockene und nasse Deposition aus der Atmosphére entfernt.

Das aus dem Zerfall des 22?Rn hervorgehende ?'°Pb entsteht bevorzugt in der kontinen-
talen, planetarischen Grenzschicht und erlaubt daher die Analyse von Transportvorgéingen
in der unteren Troposphire. Die Anbindung der °Pb - Atome an Aerosole und die dem
SO, bzw. den Sulfataerosolen shnelnde Quellverteilung ermdglicht ferner eine Verwen-
dung des 2°Pb als Tracer fiir diese Schwefelverbindungen. Das "Be und '°Be, welche zu
einem Drittel in der Troposphire und zu zwei Drittel in der Stratosphire erzeugt wer-
den, dienen dem Studium troposphirischer Transportprozesse sowie der Untersuchung des
Massenaustausches zwischen Stratosphire und Troposphéire. In diesem Zusammenhang
ist die Bildung der Konzentrationsverhéltnisse von "Be/*'°Pb (zur Analyse troposphéri-
scher Transportvorginge) und °Be/"Be (zum Studium des Massenaustausches zwischen
Stratosphire und Troposphire) sehr niitzlich. Das stratosphérische *°Sr dient neben der
Untersuchung von Transportprozessen innerhalb der Stratosphére ebenfalls der Analyse
des Massenaustausches zwischen Stratosphire und Troposphére.

Das in dieser Arbeit verwendete Parameterisierungsschema der nassen Deposition von
Kasibhatla et. al. (1991) vermag den Auswaschvorgang von diesen Substanzen mit un-
terschiedlicher Quellkonfiguration adiquat zu beschreiben. Fiir “Be und °Be resultieren
héhere atmosphirische Lebenszeiten, weil diese Tracer erst spater von Niederschlagser-
eignissen beeinfluBt werden. Die *'°Pb bzw. “Be - Simulationen reagieren jedoch unter-
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schiedlich sensitiv auf Parametervariationen im Schema von Kasibhatla et. al. (1991).

Die 219Pb - Resultate sind relativ unempfindlich beziiglich dieser Verdnderungen. Bei
Reduzierung der Fliissigwasserwerte steigt die nasse Depositionsrate global um 5.2%
an. Eine VergroBerung der Skalenhdhen, d.h. der a priori vorgeschriebenen vertikalen
Michtigkeit des Niederschlagsereignisses, vergréfiert die nasse Deposition nur um 0.2%.
Der Auswascheffekt in der unteren Troposphire ist offenkundig bereits sehr intensiv.

Die "Be - Resultate reagieren wesentlich empfindlicher auf die entsprechenden Pa-
rameterverinderungen. Die Reduzierung der Fliissigwasserwerte bewirkte mit einer um
7.9% anwachsenden nassen Depositionsrate noch dhnliche Verinderungen wie beim ?'°Pb,
jedoch steigt mit einer VergroBerung der vertikalen Méachtigkeit des Niederschlagsereig-
nisses die nasse Deposition global um fast 25% an. Dieses Ergebnis ist einleuchtend, da
nun auch, aufgrund der Quellverteilung, "Be - reiche Luftmassen in gréfleren Héhen vom
Niederschlag beeinfluit werden.

Im Vergleich zum Schema von Kasibhatla et. al. (1991) wéscht das Parameteri-
sierungsschema von Mahlman und Moxim (1978) im Falle der *°Pb - Aerosole um 2%
schwicher und im Falle der "Be - Aerosole um 7% stirker aus. Das Schema von Mahlman
und Moxim (1978) wischt in der mittleren und oberen Troposphére also stirker und in
der unteren Troposphire schwicher aus als das Schema von Kasibhatla et. al. (1991).
Diese Tatsache resultiert aus den unterschiedlichen Annahmen iiber die Vertikalverteilung
des Niederschlags. In Mahlman und Moxim (1978) wird nicht zwischen stratiformen und
konvektivem Niederschlag unterschieden, sondern lediglich die Summe beider betrach-
tet. Das global vorgeschriebene Vertikalprofil der Tracerlebenszeit diirfte jedoch fiir den
auf die untere und mittlere Troposphire sich beschrinkenden stratiformen Niederschlag
anders aussehen als fiir den, mitunter bis an die Tropopause reichenden, konvektiven

Niederschlag.

Die in dieser Arbeit als Niederschlagsfelder benutzten, auf tiglicher Basis durchgefiihr-
ten, 36 - stiindigen ECMWF - Vorhersagen des stratiformen und konvektiven Nieder-
schlags diirften der zur Zeit beziiglich der zeitlichen und rdumlichen Auflésung am besten
geeignete Datensatz fiir Simulationen mit wasserloslichen Tracern sein. Zur Zeit wer-
den vom Deutschen Wetterdienst aus allen Niederschlagsbeobachtungen eines bestimm-
ten Jahres globale Niederschlagsfelder erstellt. Ein Vergleich dieses Datensatzes mit den
ECMWF - Vorhersagen sowie eine Gegeniiberstellung der Modellresultate bei Verwen-
dung dieser beiden Datensitze kann niheren Aufschluf dariiber geben, inwieweit die
Niederschlagsfelder selbst Einflufl auf die Giite der Modellergebnisse haben.

Die ECMWF - Niederschlagsvorhersagen liefern keine Informationen iiber den prozen-
tualen Anteil der einzelnen Gitterboxen am Gesamtniederschlag aus der entsprechenden
Luftsiule, d.h. es besteht nicht die Mdglichkeit das Depositionsschema von Giorgi und
Chameides (1986) zu benutzen, es sei denn, es werden a priori Annahmen iiber die Verti-
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kalverteilung des Niederschlags getroffen. Um die Giite der Parameterisierungsschemata
von Mahlman und Moxim (1978), Kasibhatla et. al. (1991) und Giorgi und Chameides
(1986) auszutesten, miiten dreidimensionale Niederschlagsfelder eines atmosphérischen
Zirkulationsmodells verwendet werden. Ein Vergleich der Transportmodellresultate liefert
dann Aufschluf dariiber, ob fiir die hier untersuchten Fragestellungen die relativ einfachen
Ansétze von Mahlman und Moxim (1978) bzw. Kasibhatla et. al. (1991) ausreichen, oder
ob das komplexere Schema von Giorgi und Chameides (1986) wesentlich bessere Resultate

liefert.

Beziiglich der Wiedergabe atmosphéarischer Transportprozesse wurden Defizite des Mo-
dells im Bereich der Arktis bzw. Antarktis deutlich.

Die modellierten arktischen 2!°Pb - Konzentrationen bzw. Depositionsraten sind we-
sentlich héher als beobachtet, und der Jahresgang, welcher Parallelen zum Phanomen
des arktischen Dunstes aufweist, wird vom Transportmodell erheblich unterschitzt. Eine
Kombination von vier Faktoren (zu hohe arktische Niederschlagsraten, ein zu groBer Aero-
soltransport von den mittleren Breiten in die Arktis, ein fiir die tiefen Temperaturen der
Arktis ungeeignetes Parameterisierungsschema der nassen Deposition, die Vernachlassi-
gung riaumlicher und zeitlicher Variation in der **2Rn - Emission) wurde fiir diese Diskre-
panz verantwortlich gemacht. Die Modellsimulationen haben gezeigt, dafl der asiatische
Kontinent mit ca. 34% am 2°Pb - Aerosoltransport in die Arktis beteiligt ist. Dieser
relativ hohe Anteil in Kombination mit einer méglichen Uberschitzung der asiatischen
222Rn - Emission, insbesondere im Bereich der nérdlichen Tundra - Region, kénnte ein
Verursacher der zu hohen Konzentrations- und Depositionswerte im Modell sein. Mes-
sungen der 222Rn bzw. 2'1°Pb - Konzentration im nérdlichen Asien kénnten zur Klarung

dieses Sachverhalts beitragen.

AuBerhalb der Arktis vermag das Transportmodell die vertikalen und horizontalen
210Pb - Aerosoltransporte im allgemeinen erfolgreich zu simulieren. Die besten Resul-
tate werden an ozeanischen Stationen erzielt, da diese in quellfernen Regionen liegen und
weniger durch lokale Effekte beeinfluBt werden. Auch die Monsunzirkulation und der da-
mit verbundene charakteristische Jahresgang der 2!°Pb - Konzentration wird erfolgreich
nachgebildet. Gréfere Probleme treten in kiistennahen Regilonen auf, da die hier herr-
schenden starken Gradienten in der Quellverteilung mit der groben horizontalen Auflésung
des Transportmodells nur unzureichend erfafit werden konnen. Eine Modellversion mit
einer verdoppelten horizontalen Gitterpunktsaufldsung ist in Planung, so daf§ ihr Effekt
auf die Modellresultate prazisiert werden kann.

Die Simulationen der Isotope “"Be und °Be dienten primér der Untersuchung des Mas-
senaustausches zwischen Stratosphire und Troposphare. Das Transportmodell progno-
stiziert Frithjahrsmaxima und Herbstminima des I{onzentrationsverhéltnisses °Be/"Be,
dessen Grofe ein Indikator fiir stratosphirische Luftmasseneinbriiche in die Troposphére

130



ist. Die Modellresultate deuten auf einen maximalen Austausch zwischen Stratosphare
und Troposphére im Bereich der I'rontalzone mit anschlieBendem advektivem Transport
in Richtung der niederen Breiten hin. Das Transportmodell zeigt beziiglich der Frithjahrs-
maxima und Herbstminima eine Symmetrie zwischen den Hemisph&ren, wobei siidlich von
ca. 40°S das Muster eines Friithjahrsmaximums in das eines Doppelmaximums (Winter
und Frithling) tibergeht. Diese Struktur wurde in den Beobachtungen des Konzentrations-
verhiltnisses 1°Be/"Be an der Georg-von-Neumayer Station nicht gefunden. Stattdessen
zeigt sich ein Maximalwert dieses Verhiltnisses im Spatsommer der Siidhemisphére (Ja-

nuar bis Marz).

Da unabhingig davon auch die Simulationen des stratosphérischen %°Sr diese Struktur
liefern, wiahrend die *°Sr - Beobachtungen im Gegensatz dazu wieder einen spatsommer-
lichen Maximalwert an antarktischen Stationen erkennen lassen, scheint sich hier ein all-
gemeines Defizit des Transportmodells herauszukristallisieren. Die Ursache kénnte in den
ECMWF - Niederschlagsvorhersagen zu suchen sein (siehe Abbildung 5) oder aber auch
auf Defizite in den ECMWF - Analysedaten hinweisen, mit denen das Transportmodell
angetrieben wird. Sehr hilfreich wire in diesem Zusammenhang der Aufbau eines welt-
weiten MeBnetzes an °Be - Beobachtungsstationen um die Modellresultate auf breiterer

Basis verifizieren zu kénnen.

Wie bereits bei den #1°Pb - Simulationen zeigt sich auch in den "Be - Modelldufen ein zu
schwacher Jahresgang im Bereich der Arktis. Die Saisonalitat der advektiven Transporte
von den mittleren Breiten in die Arktis wird offenkundig vom Modell falsch eingeschitzt.

Die °Sr - Simulationen haben gezeigt, dal das Modell in der Lage ist, den inter-
hemisphirischen, stratosphirischen Massentransfer adiquat zu beschreiben (Halbwerts-
zeit : 2.7 Jahre), wihrend das Einmischen in die Troposphére im Modell etwas langsa-
mer geschieht (Halbwertszeit : 1.3 Jahre) als aus Beobachtungsanalysen geschlufifolgert
(Halbwertszeit : ein Jahr). Der interhemisphéarische Massentransport zwischen den Tro-
pospharen ist aufgrund des intensiven Auswaschens im Bereich der ITCZ sehr gering.
Die Struktur eines Friihjahrsmaximums und Herbstminimums der *°Sr - Bodenkonzentra-
tion bzw. Deposition kristallisiert sich sowohl aus den Beobachtungen als auch aus den
Modellresultaten heraus. Dieses Muster der Saisonalitit im Massenaustausch zwischen
Stratosphire und Troposphéire dhnelt sehr, wie oben bereits erwdhnt, den Ergebnissen
des °Be/"Be - Konzentrationsverhéltnisses, d.h. auch die Diskrepanzen siidlich von 40°S
zwischen Modell und Beobachtungen treten wieder auf.

Die Verwendung von Massenflufifeldern aus einem atmosphérischen Zirkulationsmodell
anstelle der ECMWF - Analysen zum Antrieb des Transportmodells kénnte ein geeigne-
ter Weg sein, Defizite in den ECMWF - Analysen siidlich von 40°S als Ursache dieser
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Diskrepanz zwischen Modell und Beobachtungen auszuschliefien bzw. zu bestatigen.

Zusammenfassend kann man daher feststellen, daB es mit einem horizontal grob
auflssenden Transportmodell, unter Verwendung relativ einfacher Ansitze zur Beschrei-
bung der nassen Deposition, gelungen ist, die atmosphéarischen Transportprozesse anhand
einer Vielzahl von Tracern mit unterschiedlicher Quellkonfiguration aufzuzeigen, wobei
es jedoch noch einer vermehrten Anstrengung bedarf, auch die Verhéltnisse in der Ark-
tis bzw. Antarktis korrekt wiederzugeben. Sowohl die Parameterisierungsschemata der
nassen Deposition, die fiir die hier herrschenden Temperaturen méglicherweise zu sim-
pel aufgebaut sind, als auch die ECMWF - Analysen bediirfen noch einer eingehenden
Uberpriifung. Ferner sind auch numerische Effekte als Ursache der Diskrepanz nicht aus-
zuschlieBen, da die zonale Ausdehnung einer Gitterbox in diesem Bereich sehr klein wird.
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