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1. Motivation

Neueste Projektionen mit gekoppelten Klima-Chemie Modellen (Englisch: coupled Chemistry
Climate Models, CCMs) sagen eine verzdgerte Erholung der polaren stratosphérischen
Ozonschicht erst flir 2065-2070 vorher, statt wie bisher angenommen fir 2050 (WMO, 2007).
Das im letzten antarktischen Frihling (Okt. 2006) aufgetretene Ozonloch war das grofite seit
seiner Entdeckung 1985. Die im Fruhjahr Gber den Polen auftretende chemische Ozonab-
nahme wird hauptsachlich durch anthropogene Chlor- und Bromfluorkohlenwasserstoffe ver-
ursacht. In den mittleren Breiten bestimmt ebenfalls die Zufuhr dieser Halogene den stratos-
phéarischen Ozonhaushalt, wobei neuen Erkenntnissen zur Folge hier auch nattrliche Halo-
genkohlenwasserstoffe, inshesondere kurzlebige marine Bromverbindungen, eine Rolle spie-
len. Der stratospharische Bromeintrag wird seit neuestem weltweit mit etwa 5 ppt Gehalt als
beste Annahme in CCMs berucksichtigt, um den stratosphéarischen Ozonabbau der mittleren
Breiten zu simulieren. Die Frage woher, wie schnell und in welchen Mengen dieses Brom in
die Stratosphare gelangt, ist bisher nicht geklart und Gegenstand dieses WGL Antrags. Mit
einem neuartigen Transportmodell und ,Hot-Spot* Messungen im tropischen Pazifik soll der
tatséchliche Beitrag der marinen Emissionen zum stratosphérischen Brom bestimmt werden.

Es wird vermutet, dass marine Emissionen von kurzlebigen Bromverbindungen, insbesonde-
re Bromoform (CHBr3) und Dibrommethan (CH,Br,) zur stratosphéarischen und troposphari-
schen Ozonzerstorung beitragen. Ein grofl3er Anteil der marinen Emissionen entsteht in tropi-
schen Regionen, wobei erhéhte Emissionen in Kiisten- und Auftriebsgebieten beobachtet
werden. Konvektionsprozesse in den Tropen kdnnen grof3e Mengen der kurzlebigen Brom-
verbindungen sehr schnell bis zur Tropischen Tropopausenschicht (Englisch: Tropical Tro-
popause Layer, TTL) transportieren. Die Verweildauer der Spurengase in der TTL, bis die
Spurengase die Stratosphére erreichen, ist zurzeit mit grof3en Unsicherheiten behaftet
(WMO, 2007). Im tropischen Westpazifik, ein Hauptkonvektionsgebiet und der Hauptein-
tragsort tropospharischer Luftmassen in die Stratosphére, existieren bisher keine Messungen
kurzlebiger mariner Bromverbindungen.

Der Einfluss der marinen Bromverbindungen kénnte sich in der Zukunft verstarken. Die ma-
ximalen Flusse in den tropischen Ozeanen, die mit den Hauptkonvektionsgebieten in der
Atmosphéare zusammenfallen, sind mit der biologischen Aktivitat im Ozean verknupft. Es ist
daher vorstellbar, dass sich die marinen Emission durch die Erderwarmung (CO, Erhéhung)
und einer Umstellung der ozeanischen Zirkulation andern. Ein sich veranderndes Klima fihrt
ebenso zu einer anderen atmospharischen Zirkulation, die einen direkten Einfluss auf die
Transportwege der Spurengase hatte.

Das vorgestellte Thema ist ein aktueller Forschungsschwerpunkt in der Ozonforschung und
erhielt im neuen WMO Ozon Assessment (2007) hohe Prioritat. Es ist in sofern fest in inter-
nationalen Programmen verankert.



2. Forschungsziele

Ziel ist es den Anteil der kurzlebigen marinen Bromkohlenwasserstoffe am stratosphéarischen
Bromgehalt zu quantifizieren. Daflr missen erstens die Emissionen des Ozeans bestimmt
und zweitens die Transportwege mit einem konsistenten Modell bis in die Stratosphére ana-
lysiert werden. Drittens sollen die Auswirkungen eines zukiinftigen Klimawandels auf diese
Transportwege in CCMs untersucht werden. Zur Bestimmung der Quellen und Emissionen in
einem Hauptkonvektionsgebiet mit vermutlich starken marinen Quellen wird eine Schiffs-
kampagne im tropischen Westpazifik, flr den bisher keine ozeanischen Messungen kurzle-
biger Bromverbindungen existieren, durchgefihrt.

I. Messungen kurzlebiger Bromverbindungen in Ozean und Atmosphére
II. Untersuchung des Luftmassen-Transports vom Ozean bis in die Stratosphére
[ll. Auswertung zukinftiger Transportwege in Klimachemiemodellen

Die Forschungsziele sollen mit folgenden Methoden untersucht werden:

Methoden
Ziele
Messungen Trajektorien- CCM-

Rechnungen Modellierung
Quantifizierung der kurzlebigen
marinen Bromfliisse X
Bestimmung der Transportwege

X X X

Zuklnftige Transportwege und
Eintragsorte in die Stratosphare ¥

A

I. Um die marine Probenentnahme zu erh6hen wird eine Automatisierung des schon vorhan-
denen Analysensystems (a) beantragt. Mit einer Erweiterung der marinen Messstatistik sol-
len Bromverbindungen im Ozean und in der angrenzenden Deckschicht auf einer Schiffs-
kampagne im Westpazifik (b) mit dem Forschungsschiff (FS) Sonne durchgefuhrt werden:

a) Automatisierung des Equilibrators:

Auf der Forschungsreise soll ein automatisierter Equilibrator fur die Messung kurzlebiger
Bromverbindungen eingesetzt werden. Zur Analyse halogenierter Verbindungen in Ozean
und Atmosphére werden zur Zeit hochkomplexe Systeme fiir die kontaminationsarme und
zerstorungsfreie Probenaufbereitung eingesetzt, die gekoppelt an Gaschromatographen
(GC) und Massenspektrometer (MS) eine Messgenauigkeit im fmol (10*°) L™ Bereich erlau-
ben. Zur Steigerung der Datenfrequenz soll ein automatisiertes Probengebersystem fur Luft-
und Equilibratorproben als Zufiihrung fir das vorhandene GC/MS-System gebaut werden.
Dabei wird auf Erfahrungen in der Abteilung der chemischen Ozeanographie zurtickgegriffen,
die fur Automatisierungen mit einer in Kiel anséssigen Firma zusammenarbeitet. Die Bear-
beitung des Probengebers mit Hilfe einer privaten Firma wird bevorzugt, da es sich um ein
zeitlich und thematisch abgeschlossenes Vorhaben handelt, das fir wissenschaftliche Arbei-
ten keinen Raum l&sst.

b) Brom- und Radiosonden-Messungen im Westpazifik:

Der tropische Westpazifik ist ein Hauptkonvektionsgebiet und der Haupteintragsort tropos-
pharischer Luftmassen in die Stratosphéare im Nordhemispharischen (NH) Winter. Deshalb
soll eine Schiffskampagne im westlichen Pazifik im NH-Winter 2009/2010 durchgefihrt wer-
den. Das Hauptaugenmerk liegt auf dem Maritimen Kontinent, der auf Grund seiner grof3en,
tropischen Schelfflachen als starke Quellregion vermutet wird. Es wird eine Fahrtbeteiligung
mit FS Sonne beantragt, die sich in diesem Zeitraum in dem Zielgebiet befindet (6stlicher
Indik — Stidchinesisches Meer — Westpazifik, siehe Abbildung 1). Auf dieser Forschungsreise
werden neben den halogenierten Verbindungen in Luft und Meerwasser



Abbildung 1: Geplanter Einsatz des Forschungsschiffs Sonne (links), das in den Jahren
2009 bis 2010 vom @stlichen Indik bis zum Westpazifik (rechts) unterwegs sein wird.

ebenso Informationen Uber den Phytoplanktongehalt des Meerwassers und dessen Zusam-
mensetzung (Chlorophyllsonde, Pigmentproben) gesammelt, um die marinen Quellen n&her
zu beleuchten. Ferner wird mit Hilfe von Radiosondenaufstiegen die Struktur der Atmosphére
untersucht, was zur Validierung des Transportmodells und der CCMs notigt ist.

Il a) Die Entwicklung und Anwendung eines konsistenten Transportmodells soll durchgefuhrt
werden. Um die tatséchliche Menge mariner Bromkohlenwasserstoffemissionen in die Stra-
tosphare abzuschatzen, werden die Transportwege der Luftmassen vom Ozean bis in die
Stratosphare mit Hilfe eines Trajektorienmodells berechnet. Der neue Ansatz fir die TTL, der
fur eine lange klimatologische Zeitreihe entwickelt und angewandt wurde (Krtiger et al
2007a), soll im Rahmen dieses WGL Antrags fiir troposphérische Transportwege erweitert
werden.

Il b) Mit Hilfe diesen Modells soll zum einen der Beitrag, der schon bekannten tropischen,
atlantischen Quellregionen (Quack et al., 2004, 2007a) zum stratospharischen Brom, be-
stimmt werden. Zum anderen soll durch ,Rickwartsrechnungen” des Luftmassentransports
aus den Haupteintragsgebieten der Stratosphare (Westpazifik/ Maritimer Kontinent) analy-
siert werden, welche marinen Quellregionen von besonderer Bedeutung sind.

lll. ZukUnftige Transportwege kurzlebiger Bromkohlenwasserstoffe und ihre Eintragsorte in
die Stratosphare werden mit CCMs bestimmt, die in Zukunft auch mit Ozeanmodellen ge-
koppelt sein werden (CCMVal Workshop in Leeds, UK, Juni 2007). Zur Beurteilung der Zu-
kunftsprojektionen werden vergangene und gegenwartige Klimasimulationen herangezogen,
die mit Beobachtungen verglichen werden. Es wird eine Auswertung der weltweit vorhande-
nen CCMs durchgefuhrt, um mit Hilfe des vielseitigen Modellmittel-Ansatzes eine verlassli-
chere Aussage zu erhalten. Die CCM-Simulationen werden im Rahmen von CCMVal (,CCM
Validation“ eine Initiative von Stratospheric Processes And their Role in Climate (SPARC))
fur Forschungszwecke zur Verfigung gestellt (sieche www.pa.op.dir.de/CCMVal). In 2010 ist
ein begutachteter CCMVal Report zur Veroéffentlichung geplant, in dem die hier vorgeschla-
genen Untersuchungen zum Tragen kommen sollen.

3. Ablaufplan

Die folgenden Meilensteine sollen erreicht werden (siehe Tabelle 1): Die Messkampagne
wird von Frau Dr. Birgit Quack in Zusammenarbeit mit einem Doktoranden, einem erfahre-
nen Techniker des IFM-GEOMAR und einer studentischen Hilfskraft durchgefuhrt. Die an
Bord gewonnenen Phytoplankton- und ,Dissolved Organic Matter” (DOM)-Proben, sowie die
Radiosondenaufstiege werden anschlieRend am IFM-GEOMAR gemessen bzw. ausgewertet.
Die Finanzierung des WGL-Vorhabens st in Tabelle 2 zusammengefasst.
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