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1 Modellbeschreibung und Eingangsdaten

Meteorologische Analysedaten

Bei der Jahresrechnung fiir 1999 kamen die NCAR/NCEP-Re-Analysis Daten (NNRP) zum
Einsatz. Diese haben eine horizontale Auflésung von 2.5°.
Ab 2001 standen die die besser aufgelosten AVN/MRF-Daten bzw. GFS-Daten zur Verfii-

gung.

Modellentwicklung

Fiir die Anwendung auf der hemisphérischen Skala wurde das EURAD Modell in vielen Be-
reichen weiterentwickelt. Dies geschah in Verbindung mit den AFO2000 Projekten TRACHT
(Transport, Chemie und Spurengasverteilung in der Tropopausenregion) und vor allem
ATMOFAST (Atmosphérischer Ferntransport und seine Auswirkungen auf die freie Tropo-
sphére liber Europa).

So wurde das Modell parallelisiert und von CRAY-Vektorrechnern auf PC-Cluster umge-
stellt, welches zu deutlich schnelleren Rechenleistungen fiihrte und den Einsatz des Modells
auf grofere Gebiete, lingere Zeitraume und auch die Einbeziehung der Aerosole ermoglichte.

Im Einzelnen wurde eine hemisphérische Version des Modells auf einem polar-stereographi-
schen Gitter entwickelt, mit dem Nordpol als Zentrum.

Bei den Langfristrechnungen wurde eine nichthydrostatische Modellversion eingesetzt.
Die Gasphasenchemie wurde der RADM?2 Mechanismus verwendet.
AulBlerdem wurde ein Aerosol-Chemie- und -Dynamik-Modell einbezogen.

Tabelle 1: Beschreibung der Modellversionen, mit denen fiir hemisphéirische Simulationen
durchgefiihrt wurden

Anwendung Fallstudien Jahresrechnungen | Vorhersage
Projektion pol. stereogr. pol. stereogr. pol. stereogr.
Gitterpunkte 150x150 120x120 90x90

Gitterweite 100 km 125 km 250 km

Oberrand 10 hPa 30 hPa 100 hPa

Schichten 29 27 23

Schwerpunkt freie Troposphire | PBL und FT PBL
Chemiemechanismus | RADM?2 RADM?2 + Aerosole | RADM?2 + Aerosole
Meteorologie MMS hydrostatisch | MMS5 nichthydrost. | MMS nichthydrost.
Zeitschritt (Chem.) 600 s 600 s 1200 s

Fiir den interkontinentalen Transport spielt die mittlere und obere Troposphdre mit der Tro-
popausenregion eine wichtige Rolle. Daher muss diese Region in den Modellrechnungen adi-
quat reprasentiert werden. Weiterhin muss der Bereich der Grenzschicht gut aufgeldst werden.
Daher wurde fiir die hemisphérischen Rechnungen in diesem Projekt ein Kompromiss
entwickelt, der beide Bereiche hinreichend beschreiben kann, ohne die Rechenzeit zu stark zu
erh6hen:
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. Gegeniiber den Studien mit Schwerpunkt auf den Grenzschicht-Prozessen wurde die
Auflésung in der Grenzschicht moderat verringert. Dabei wurde die Schichtdicke in
den untersten Schichten (ca. 35 m) beibehalten.

o Oberhalb ca. 2 km wurde die Schichtenzahl erhoht und der Oberrand von 100 hPa
(etwa 16 km) auf 30 hPa (etwa 24 km) erhdht. Damit lassen sich auch stratosphérische
Intrusionen noch erfassen.

o Gegeniiber der Modellversion mit Schwerpunkt obere Troposphére /untere Strato-
sphiare (UTLS) wurde auf die obersten Schichten verzichtet. Dies ldsst sich dadurch
rechtfertigen, dass die Quellregion Stratosphérischer Intrusionen in mittleren Breiten
meist unterhalb von 100 hPa liegt.

Das stratosphirische Ozon wird bei den Rechnungen an die potentielle Vorticity gekoppelt.

Die Giite dieses Ansatzes wurde bereits in mehreren Studien iiberpriift und zuletzt beim Pro-

jekt TRACHT anhand von Satellitendaten, Ozonsonden und Flugzeugmessungen evaluiert

und die Parametrisierung angepasst. Fiir die hemisphérischen Jahresrechnungen wurde das

Ozon fest an die potentielle Vorticity gekoppelt, um realistische obere Randbedingungen zu

erhalten.

Die Modellkonfiguration fiir die Jahresrechnungen wurde zum Einen gegeniiber der — hori-
zontal und vertikal — hoher aufgeldsten Version aus dem ATMOFAST Projekt getestet, als
auch fiir spezielle Ferntransport-Episoden gegeniiber den im Rahmen von ATMOFAST ver-
fiigbaren Daten — zum Beispiel den Messungen des Ozon-Lidar in Garmisch-Partenkirchen —
getestet.

Datenlieferungen

Insgesamt wurden im Rahmen der hemisphérischen Studien ca. 2 Terabyte an Modelldaten
produziert. Die Analyse und Archivierung solcher Datenmengen stellen einen hohen Aufwand
dar. Auch nach Projekt-Ende stehen die Simulations-Ergebnisse fiir weitere Untersuchungen
zu Verfligung.

Sowohl fiir die Basis Simulation 2001 als auch fiir die Studie mit Emissions-Prognose fiir
2010 wurden die Konzentrationen der Gasphasen- und Aerosol-Komponenten in hoher che-
mischer Auflosung fiir einen Europa umfassenden Ausschnitt in Absprache an die Arbeits-
gruppe der FU-Berlin geliefert. Diese wurden dort als Randwerte des dortigen RCG-Modells
genutzt.
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Tabelle 2: Vertikalstruktur des Modellgitters fiir die hemisphérischen Jahresrechnungen (bei
Standard-Bodendruck)

Hohenstruktur in o-Schichten
Anz Schichten 27

Py 1013 hPa

PTop 30 hPa

Level OFull Ac OHalf prun [hPa]  phair[hPa]
0 1 1013

1 0,995 0,005 0,9975 1008 1011
2 0,99 0,005 0,9925 1003 1006
3 0,98 0,01 0,985 993 998
4 0,97 0,01 0,975 984 988
5 0,955 0,015 0,9625 969 976
6 0,94 0,015 0,9475 954 961
7 0,92 0,02 0,93 934 944
8 0,9 0,02 0,91 915 925
9 0,87 0,03 0,885 885 900
10 0,84 0,03 0,855 856 870
11 0,8 0,04 0,82 816 836
12 0,76 0,04 0,78 777 797
13 0,72 0,04 0,74 738 757
14 0,68 0,04 0,7 698 718
15 0,64 0,04 0,66 659 679
16 0,6 0,04 0,62 620 639
17 0,56 0,04 0,58 580 600
18 0,52 0,04 0,54 541 561
19 0,48 0,04 0,5 502 522
20 0,43 0,05 0,455 453 477
21 0,38 0,05 0,405 404 428
22 0,32 0,06 0,35 345 374
23 0,26 0,06 0,29 286 315
24 0,2 0,06 0,23 227 256
25 0,14 0,06 0,17 168 197
26 0,07 0,07 0,105 99 133
27 0 0,07 0,035 30 64
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Terrain (m) .. UTC (F+ 0)
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Abbildung 1.1: Modellgebiet der hemisphérischen Jahresrechnungen mit Topographie [m].
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2 Interkontinental Transport — Prozesse und Episoden

Atmosphérischer Ferntransport im interkontinentalen MaBstab findet im wesentlichen in der
freiern Troposphire statt. In groerer Hohe erlauben die hoheren Windgeschwindigkeiten -
insbesondere im Bereich des Jets - Transportzeiten die kurz genug sind um Luftmassen iiber
einige tausend Kilometer verfrachten zu kénnen, ohne dass diese ihren chemischen Charakter
verlieren. Bevorzugte Zonen in denen Plumes interkontinental transportiert werden, sind ko-
hérente Stromungen im Bereich des Strahlstroms. Dies zeigen die vorliegenden Untersuchun-
gen im Einklang mit verschiedenen anderen Studien (z.B. Stohl et al., 2003A; Huntrieser et
al., 2005). So konnen in dem relativ eng begrenzten Bereich des Jets verschmutzte Plumes
innerhalb weniger Tage den Atlantik iiberqueren und Europa erreichen (Stohl et al., 2003B).
Es gibt verschiedene Mechanismen mit denen Grenzschichtluft in die freie Troposphére ge-
hoben werden kann. Dazu gehdren konvektive Systeme, die Uberstromung von Gebirgen und
»Warm Conveyor Belts (WCB)*.
= Konvektive Systeme treten hdufig auf, sie haben allerdings in der Regel eine rela-
tive geringe rdumliche Erstreckung und keine grofle Lebensdauern. Da ihr Auftreten
haufig mit Niederschldgen verbunden ist, werden wasserlosliche Substanzen hiufig
teilweise ausgewaschen. Ozon, Stickoxide und Kohlenwasserstoffe konnen aber mit
signifikanten Konzentrationen die freie Troposphére erreichen.
= Der Prozess des ,,Alpinen Pumpens® wurde im intensiv im Rahmen der EU-Projekte
VOTALP I und II sowie im Projekt CHAPOP untersucht. Es wurde festgestellt.
Dass ein grofer Anteil der bodennahen Luft im Alpenraum aus den Alpentilern in
die freie Troposphire exportiert. Die Spurenstoffe gelangen in eine so genannte
»Injection Layer* die bis etwa 4-5 km Hohe reicht. Die obere Troposphire wird also
nicht erreicht. Dieser Prozess findet auch ohne begleitende Niederschlédge statt.
» Als auf der globalen Skala wichtigster Prozess zum Export von Spurenstoffen aus
der Grenzschicht haben sich die Warm-Conveyer-Belts erwiesen (Eckhardt et al.,
2004). Auch bei WCBs kommt es durch die Niederschlige zum Auswachen von
Aerosolen und anderen leicht 16slichen Spurenstoffen.
= Als weiterer Prozess kommen grof3flachige Waldbrénde als Ursache fiir eine hohe
Verschmutzung der freien Troposphére in Frage (Wofsy et al., 1994; Wotawa und
Trainer, 2000). Sie finden iliberwiegend im Sommer statt und kdnnen Plumes mit
starker Aerosolbelastung auf der interkontinentalen Skala bewirken.

Episode Mai/Juni 1997

Eigene Untersuchungen z.B. im Rahmen von ATMOFAST (siehe: Trickl et al., 2005; Feld-
mann et al., 2005) zeigen, wie sich die Zusammensetzung und chemische Aktivitdt der Luft-
massen im Verlauf der Entwicklung eines Interkontinental-Plumes dndern.

Eine besonders intensiv untersuchte Episode fand im Mai 1997 statt (Stohl and Trickl, 1999).
Die Episode beginnt etwa am 20. Mai 1997 als sich in der Nordamerikanischen Grenzschicht
erhohte Ozonkonzentrationen entwickeln (Abbildung 2.2). Ein Trog tliberquert Nordamerika
und fithrt zum Export von belasteter Grenzschichtluft in die obere Troposphire. Ab dem 25.
Mai liegt im Bereich der Ostkiiste der USA eine Zyklone, die einen so genannten ,,Warm
Conveyor Belt (WCB)“ ausbildet. Im dieser Region wird in groBerem Umfang verschmutze
Luft bis an die Tropopause gehoben. Im Bereich des Jets wird diese Luft in den néchsten 2-3
Tagen tiber den Atlantik transportiert. Lidar-Messungen in Garmisch-Partenkirchen zeigen
das Eintreffen dieser Luftmasse zu Beginn des 29. Mai (siche Abbildung 2.2 unten).

Die Ergebnisse beziiglich der chemischen Entwicklung konnen als typisch gelten fiir Inter-
kontinental-Plumes im Sommerhalbjahr. Die frisch aus der Grenzschicht iliber den zentralen
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und Ostlichen USA exportierten Luftmassen enthalten bereits hohe Ozon-Konzentrationen
zwischen 75 und 100 ppb. Stickoxide und Kohlenwasserstoffe sind in moderaten Konzentra-
tionen vorhanden. In der oberen Troposphire findet daher noch weitere Ozon-Produktion
statt. In den Modell-Daten fiir 5000 m Hohe finden sich Netto-Produktionsraten von bis etwa
3 ppb/Stunde (siche Tabelle unten). Die chemische Produktion kann die Reduzierung der
Konzentration durch diffusive Prozesse in Teilbereichen des Plumes ausgleichen. Innerhalb
von 2 Tagen sind die Vorldufersubstanzen weitgehend abgebaut. Die chemischen Umsitze
nehmen ab und die maximalen Produktionsraten liegen unter 0.5 ppb/Stunde.

Tabelle 3: Konzentration und chemische Produktion ausgewéhlter Spezies im Bereich eines
interkontinentalen Plumes 25.-29. Mai 1997 (aus Feldmann et al., 2005)

Spezies Frischer Plume Gealterter Plume
26. Mai 28. Mai

0;-Bildung mittags ca. 3 ppb/h < (.5 ppb/h

CO 200 ppb 150 ppb

NOy ca. lppb ca. 0.25 ppb

HNO; 0.5 -5 ppb 0.25 -3 ppb

PAN <2 ppb <2 ppb
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Case: AF2 COARSE150x150x 29, D5=100.0 Time: 29 May 1897 0 UTC
Tropopause Helght (hPa) [IITITTTTHN FCST MM54+24h 001
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EURAD MM5 Analysis Package (Version 4.1} Fri Nov 11 11:31:26 2005

Abbildung 2.1: Meteorologische Situation am 29. Mai 1997, 0 UTC (oben) und am 2. Juni
1997, 0 UTC (unten); Tropopausenhdhe ([hPa], farbig), geopotentielle Hohe bei 500 hPa
([gpm], Isolinien) und Windgeschwindigkeit bei 300 hPa ([m/s], Vektoren)
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Abbildung 2.2: Episode Mai 1997 — links oben: bodennahes Ozon [ppb] iiber Nordamerika
am 23. Mai 1997, 21 UTC, rechts oben: Sdulendichte eines hemisphérischen Grenzschicht-
Tracers [g/m2 als CO] am 29. Mai 1997, 1 UTC — links unten CO Konzentration [ppb] in ca.
8000 m Hohe am 29. Mai 1997, 1 UTC — rechts unten: Ozon Konzentration [ppb] in ca. 8000
m Hoéhe, 29. Mai 1997, 1 UTC (aus Feldmann et al., 2005)
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May 28 and 29, 1997

Ozone [ppb]
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Abbildung 2.3: Lidar-Messung von Ozon [ppb] Garmisch-Partenkirchen (nach [Stohl and
Trickl, 1999]).
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Abbildung 2.4: Zeit-Hohen-Schnitt Ozon [ppb] fiir Garmisch-Partenkirchen vom 28. bis 30.
Mai 1997 aus EURAD-Simulations-Rechnungen. Die Balken markieren den Zeitraum der
Lidar-Messungen (aus Feldmann et al., 2005).

Episode Juni 2001

Roloefs et al [2003] verglichen die Performance verschiedener Chemie-Transport- bzw. Che-
mie-Klima-Modelle bei der Simulation einer Episode vom 20. bis 21. Juni 2001. Die Simula-
tionsergebnisse wurden mit den Lidarmessungen aus Garmisch Partenkirchen verglichen.
Diese zeigen eine komplexe Abfolge von stratosphérischen Intrusionen und Troposphérischen
Luftmassen verschiedener Herkunft inklusive nordamerikanischer Grenzschichtluft. Details
der Analysen finden sich in dem Artikel von Roloefs et al. Dieser Zeitraum wird auch von den
Jahresrechnungen mit dem hemisphéirischen EURAD-Modell abgedeckt. Auf Abb. 2.3 und
2.4 sind Lidar-Beobachtungen und EURAD-Simulation gegeniibergestellt (der ldngere Zeit-
raum der EURAD-Daten soll einen Vergleich mit dem zitierten Artikel zu erleichtern). Wei-
tere Bilder zu dieser Episode finden sich in Anhang 2.

Die Intrusion am Anfang des Beobachtungszeitraums erstreckt sich zwischen etwa 5 und 8
km Hoéhe und dem Niveau der Zugspitze. Nachfolgend erreicht eine Zone mit niedrigen Kon-
zentrationen den Messort. AnschlieBend folgt wiederum eine stratosphirische Intrusion. Die

-10 -
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Simulation gibt diese Strukturen wieder. Dies gilt im Wesentlichen auch fiir ihre vertikale
Erstreckung und den Konzentrationsbereich, mit Einschrinkungen infolge der schlechteren
Hoéhenauflosung des Modells.

Die Vergleiche zeigen, dass das hemisphirische EURAD-Modell in der Lage ist die Dynamik
von Ferntransport-Ereignissen zu simulieren. Dies zeigt sich deutlich in der guten Uberein-
stimmung mit den Lidar-Daten Garmisch-Partenkirchen fiir solche Episoden. Dies gilt sowohl
fiir das Eintreffen von Interkontinental-Plumes oder Intrusions-Ereignissen als auch ihre
Dauer, ihre vertikale Erstreckung und - mit Einschrinkungen - ihre Intensitdt. Ein besonders
wichtiger Aspekt ist Beschreibung des antizyklonalen Absinkens aus der oberen Troposphire
bis zur Grenzschicht. Denn dies ist der wichtigste Weg auf dem der Ferntransport die boden-
nahen Konzentrationen beeinflusst.

Untersuchungen von Trickl, Scheel und anderen Kollegen am FZK-IMK (z.B. EUROTRAC
Projekte TOR (2), EU-Projekt VOTALP und AFO2000-Projekt ATMOFAST) zeigen, dass
ein Grofteil der Intrusionen bis zum Hohenniveau der Zugspitze — also ca. 3 km — hinabge-
langt und das zugehorige Ozon also potentiell zum Einmischen in die Grenzschicht bereit
steht. Die Simulationsergebnisse des EURAD-Modells zeigen ebenfalls dieses Verhalten.

June 20 and 21, 2001

12

Ozone [ppb]
110+
102.5to 110
95 to 102.5
87.5t0 95
80 to 87.5
72.5t0 80

1| 6510725
57.5t0 65

P 50t057.5
42.5 to 50

B 3510425

—
=] =

Altitude [kma.s.l.]

g

-
|

l

|

[

Pressure [hPa]

B [ [ [ [
35 42 50 57 85 72 80 87 85 102 110

Ozone [ppb]

Abbildung 2.5: Zeit-Hohenschnitt Ozon [ppb] fiir Garmisch Partenkirchen. Oben: Lidarmes-
sungen (Zeitraum 20. Juni, 8 Uhr bis 21. Juni 14 Uhr). Unten: Daten des hemisphérischen
EURAD Modells (Zeitraum 20.-22. Juni, markiert ist der Bereich der Lidar-Messungen).
Achtung: die Farbskalen stimmen nicht {iberein.

Blocking und interkontinentaler Transport

-11 -



EURAD
RIU UFOPLAN 202 43 270 System

EURAD Abschlussbericht Teil B Hemispharische Untersuchungen

Die Analyse verschiedener Ferntransport-Episode im Rahmen dieses Projektes sowie der
Projekte TRACHT und ATMOFAST zeigen, dass es hédufig einen Zusammenhang mit
blockierenden Wetterlagen (,,Blocking®) gibt.

Blocking-Strukturen entstehen, wenn sich Luftmassen von Norden (Tiefdruck, kalt, niedrige
Tropopause) nach Siiden verlagern und im Gegenzug ein Hoch (warm, hohe Tropopause)
nach Norden gelangt. Definition und Beschreibung finden sich unter anderem bei Berggren et
al. [1949], Rex [1950a, b] eine jiingere Studie stammt von Pelly and Hoskins [2003].

Blocking kommt beispielsweise in Form einer ,,Dipol-Struktur® vor mit einem Hoch nérdlich
eines Tiefs (oder Kaltluft-Tropfens). Dies ist der Fall am 29. Mai 1997 westlich von Europa
(siche Abb. 2.1, oben). Er fiihrt in diesem Fall zu einer Aufspaltung des Jets in einen ndrdli-
chen Ast, der die amerikanische Grenzschichtluft antizyklonal bis nach Garmisch fiihrt und
einen siidlichen Ast, der im Endeffekt zu einem zyklonalen Transport nach Siidwest-Europa
fiihrt.

Eine andere, typisch Formation stellen so genannte Q2-Lagen dar, mit einem Hoch im Zentrum
und westlich sowie Ostlich davon ein Trog - hiufig in Form von Kaltlufttropfen und/oder
Streamern. Wéhrend der CRISTA2 Mission [Offermann et al., 1999, 2002] im August 1997
wurde eine solche Struktur {iber Europa und dem Atlantik dokumentiert und im AF02000
Projekt TRACHT (07 ATF 06, [Feldmann et al., 2003]) detailliert untersucht. Es wurde fest-
gestellt, dass die Zusammensetzung der freien Troposphire auf verschiedene Weise beein-
flusst wurde. So kam es {liber Osteuropa zur Intrusion stratosphérischer Luft in Streamern.
Uber dem Atlantik entstanden Kaltlufttropfen, die ebenfalls stratosphirische Luft tief in die
Troposphére brachten. Auf der anderen Seite bildete sich am Westrand des zentralen Riickens
eine nordwirts gerichtete Stromung die Luftmassen von Nordafrika und der Mittelmeerregion
in einem Warm Conveyor Belt (siche auch [Tulet et al., 2003] bis in polare Regionen in die
UTLS brachten. Das von Siid nach Nord gerichtete Stromungsmuster im Bereich des zentra-
len Riickens scheint auch im Zusammenhang mit Sahara-Staub Ereignissen zu stehen (z.B.
[Papayannis, 2003]).

Auch die weitrdumige Verteilung sowohl der gehobenen Grenzschicht-Luft als auch der stra-
tosphérischen Luft fand beispielsweise in der Episode Mai/Juni 1997 unter dem Einfluss von
Blocking statt.

Abbildung 2.6 zeigt den Verlauf einer ,,Q-Blocking“-Episode im Mai 2001, bei der es nach
einer Akkumulationsphase tiber Europa zum Transport eines Plumes aus Aerosolen bis an die
Ostkiiste Nordamerikas kommt. Dieser Plume ist im Ozon weniger ausgepragt.

-12 -
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Abbildung 2.6: Verlauf einer Episode mit ,,Q Blocking* vom 9.-19. Mai 2001 mit anormalen
Transportmustern. Tagesmaximum der PM;, Sdulendichte [mg/mz], Geopotential 500 hPa

und Wind in 300 hPa (aus Feldmann et al. 2005).
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Weitere Episoden mit interkontinentalem Transport

Transport von Spurenstoffen findet zu jeder Zeit in vielen Regionen der Welt statt. Hiufig
entstehen daraus Fahnen oder ,,Plumes* die iiber weite Strecken verfrachtet werden. Die Le-
bensdauer und die zuriickgelegt Entfernung héngen dabei in starken Malle von den speziellen
meteorologischen Bedingungen ab — wie Wind, Wolken, Niederschldge, Temperatur und
Strahlung. Die Lebensdauer variiert abhéngig von den chemischen Eigenschaften der Spuren-
stoffe und ihrer Wasserloslichkeit.

Eine Aufgabe bei der Identifikation von Interkontinental-Transport (ICT) Ereignissen ist die
Wahl von geeigneten Luftmassen-Tracern.

Von der Lebensdauer her geeignet und — wissenschaftlich wie politisch — von besonderem
Interesse ist das Ozon. Allerdings wird Ozon sekundir in der Atmosphére gebildet und lésst
sich daher nicht unmittelbar einer Emissionsquelle zuordnen. Des Weiteren gibt es eine Fiille
von Prozessen die die Ozon Konzentration in der Atmosphére beeinflussen. Eine gro3e Rolle
spielt das stratosphérische Ozon — welches durch Intrusionen in Form von Tropopausenfal-
tungen, Streamer und Cut-off lows in die Troposphire gelangt. Es gilt nun bei Transport-Epi-
soden zu unterscheiden ob die Ozon-Plumes im Zielgebiet bodennah gebildetem Ozon oder
der Stratosphire entstammen. Dies wird dadurch erschwert, dass Plumes aus beiden Schichten
hiufig gekoppelt auftreten (siche Stohl und Trickl, 1999).

Die Basis-Simulationen wurden im Hinblick auf Ferntransport nach Europa analysiert. Ziel
war es, Episoden mit Interkontinentalplumes zu identifizieren, welche zum einen durch
anthropogene Emissionen anderer Kontinente beeinflusst werden, zum anderen auf die untere
Troposphére iiber Europa wirken und damit das Potential haben die bodennahen Spurenstoft-
Konzentrationen zu erhohen. Daher wurden die Tagesmaxima bzw. maximalen 8-Stunden-
Mittel verschiedener Komponenten — neben Ozon vor allem noch PM; und CO — untersucht.
Dies geschah fiir verschiedene Hohenbereiche: Boden, 1500 m, 3000 m und 5000 m. In vielen
Fillen bleibt eine eindeutige Zuordnung der Herkunft der Luftmassen trotzdem schwierig, da
in der oberen Troposphédre Luftmassen stratosphérischer Herkunft und solche mit Grenz-
schichtkontakt oft nahe beisammen liegen. In den untersten Schichten l6sen die kohdrenten
Transportwege hiufig auf, so dass eine weitere Verfolgung erschwert wird.

Experiment: Abschaltung der Nordamerikanischen Emissionen

Um den Einfluss des interkontinentalen Transports von Nordamerika nach Europa quantifizie-
ren zu kdnnen, wurde im Rahmen einer weiteren Sensitivitdtsstudie die nordamerikanischen
Emissionen aus dem Kataster entfernt (siche Abbildung 2.7). Dies erlaubt es direkte und indi-
rekte Effekte erfassen zu konnen. Als Simulationszeitraum wurde der Sommer 2001 (1. April
— 30. September) gewihlt — da der Focus des Experimentes auf dem Einfluss auf die Européi-
schen Ozon Konzentrationen lag. Auf diese weise wurde eine sehr detailliierte Analyse des
Einflusses der Nordamerikanischen Emissionen auf die Imissionen iiber Europa moglich. Die
Ergebnisse dieses Experiments bilden daher den Schwerpunkt der folgenden Betrachtungen.
Im Folgenden wird als ,,Nordamerika Effekt* die Differenz der Konzentrationen von Basis-
lauf und Reduktionslauf bezeichnet:

Nordamerika Effekt = Cgasis-Experiment — C Reduktionslauf [alle in Hg/m3]

Mit C = Konzentration einer chemischen Spezies an einem bestimmten Ort und Zeit
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Damit werden die Beitrdge anderer Quellregionen aus der Auswertung eliminiert. Es heif3t
aber nicht, dass sich iiber Nordamerika kein Ozon mehr befindet. Dieses stammt nur nicht
mehr aus der Umsetzung der dortigen Vorldufer-Emissionen, sondern wird von auflen heran-
transportiert.

In den Mittelwerten von Ozon fiir den Sommer 2001 (Abbildung 2.8) tritt der grofBite ,,Nord-
amerika-Effekt” (bezeichnet hier die Differenz Basisexperiment — Reduktionsexperiment) im
Bereich der Ostkiiste der USA auf. Auch der gesamte Nordatlantik wird signifikant beein-
flusst — mit dem Reservoir-Gebiet im Bereich der Azoren. Uber Europa liegt der Einfluss —
nach Osten hin abnehmend — im Mittel zwischen 2.5 pg/m’ und 10 pg/m’.

Bis nach Ostasien macht sich ein geringer Beitrag bemerkbar.

Schaut man oberhalb der bodennahen Schicht (Abbildung 2.9) steigt der Einfluss {iber Europa
an. Auch bei AOT40 (Abbildung 2.10) tragen die Emissionen Nordamerikas zu einer Erho-
hung der Belastung iiber Europa bei — insbesondere iiber Deutschland. Bei den anderen Luft-
schadstoffen ist der interkontinentale Beitrag geringer. Uber dem Atlantik liegt der Beitrag im
Mittel zwischen 2.5 pg/m’ und 7.5 pg/m’, iiber Europa und weiten Teilen Asiens zwischen 1
pg/m’ und 2.5 pg/m’.

NOXT-EMISSIONS CTM 1995
HT/YR AS NOZ PER GRID-ELEMENT

...................

MINICAM

u

......

__________________

modiflied by IIASA and IPCC-SRES A

YERR 1995
Daten ven: Sraidbl fmmd TCTAANTHROEMT ANOXT 1995 EDGI2_V2 . C12511711 TANS

SOURCE. EDGARV32

Haw - 22106001 HT/YR Tue Mar 14 10.39.22 2004

Sum D.6119E+06 HT/TR
1 2 o 10 20 50 100 200 500

Abbildung 2.7: Jahresrate der NOx Emissionen (in HT/Jahr und Box) auf der Basis de
EDGAR Katasters transformiert auf das Modellgitter unter Ausschuss der Nordamerikani-
schen Emissionen (Bereich 170° W — 50° W).
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Y i

0.00 1.00 250 5.00 10.00 20.00 30.00 40.00 50.00
Abbildung 2.8: Mittelwert des ,Nordamerika-Effektes fiir bodennahes Ozon in pg/m’ fiir
das Sommerhalbjahr 2001

EE | mm

0.00 1.00 250 5.00 10,00 20.00 30.00 40.00 50.00 000 100 250 500 1000 2000 30.00 4000 5000

Abbildung 2.9: wie Abbildung 2.8 aber fiir 1500 m (links) und 3000 m (rechts).
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Abbildung 2.10: ,,Nordamerika-Effekt™ bei AOT40 [ppb*h]
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Abbildung 2.11: , Nordamerika-Effekt bei bodennahem PM10 in pg/m® fiir das Sommer-
halbjahr 2001
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Abbildung 2.12: Anteil [%] der Gitterstundenwerte welche die jeweiligen Schwellwerte (Y-

Achse in pg/m’) im Basis-Experiment iiberschreiten aber nicht bei ,, Abschaltung* der Norda-
merikanischen Emissionen.

Extrahiert man diejenigen Ozon Gitterstundenwerte iiber Europa (hier als der Bereich des
Modellgebietes, welcher an die FU Berlin geliefert wurde — vergleiche Gebiet in Abbildung
3.8), welche ein bestimmtes Konzentrations-Niveau nur Uberschreiten, wenn die Nordameri-
kanischen Emissionen beriicksichtigt werden (Abbildung 2.12), ergibt sich der grof3te Einfluss
Nordamerikas im Bereich der méiBig erhohten bis hohen Konzentrationen im Bereich zwi-
schen 120 pg/m’ und ca. 200 pg/m’. In diesem Konzentrationsbereich fiihrt das ,,Nordameri-
kanische Ozon* zu 20% mehr Uberschreitungen. Dies wirkt sich auch auf die AOT40 Werte
(Abbildung 2.11) aus.

Bei niedrigen Konzentrationen < 90 pg/m’ und sehr hohen (> 240 ug/m3) liegt der Anteil mit
6-10 % niedriger.

Verringerung [%] = 100 * #stundenwerte BE mit C>X und RE mit c<x | #stundenwerte BE mit C>Xx

Mit: BE = Basisexperiment
RE = Reduktionsexperiment
C = Gitterstundenwert einer chemischen Spezies in pg/m’
X = Schwellwert der Konzentration in pg/m’

Der maximale Einfluss der Nordamerikanischen Emissionen iiber Europa lag bei iiber 100
pg/m’. Die Maxima traten am 18. Juni, 20. Juni, 11.-13. August und 16. August auf alle im
westlichen Bereich des betrachteten Gebietes. Die Konzentrationen des Basisexperimentes
lagen zwischen 120 pg/m’ und 240 pg/m’, die Konzentrationen wurden in diesen Fillen also
tiberwiegend durch die Nordamerikanischen Emissionen geprégt.

Bei einigen vielen Ereignissen tritt der Nordamerika-Plume nur in der Hohe auf und wird
dann tliber Europa abwirts in die bodennahe Schicht gemischt. Dann treten isolierte, regionale
Maxima auf. Ein Beispiel ist der 20. Juni 2001 (Abbildung A2.10-A2.13 in Anhang 2). Oft
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lassen sich die Fahnen aber auch bodennah bis Nordamerika zuriickverfolgen. Hierfiir ist die
Augustepisode 2001 ein gutes Beispiel (Anhang Al).

Zur Beschreibung des integralen Effektes der nordamerikanischen Emissionen wurde in Ab-
bildung 2.13 fiir den Ausschnitt ,,Europa“ (wieder entsprechend Abbildung 3.8) die Gitter-
stundenwerte des ,,Nordamerika-Effektes” (Basislauf — Reduktionslauf Nordamerika) beim
bodennahen Ozon in [ug/m® * h] als Zeitreihe dargestellt. Nach einer Einschwingphase von ca.
14 Tagen (diese wurde in der Grafik ausgelassen) lassen sich im Schnitt ca. alle 10 Tage Spit-
zen der ,,Nordamerikanischen Ozon Dosis* iiber Europa feststellen, welche in der Regel nach
einigen Tagen wieder abklingen. Generell ldsst sich im Laufe des Sommers ein Ansteigender
Trend bis Mitte August (Maximum Tag 229 = 17. August) feststellen. Um den 20.Juli (Julia-
nischer Tag 202) herum findet ein drastischer Anstieg statt. Das erhohte Niveau wird dann bis
zum Ende des Simulationszeitraums nicht mehr unterschritten.

Fiir Deutschland und Umgebung (Abbildung 2.14) erkennt man im Wesentlichen dieselben
Episoden. Auch hier ist die Episode Mitte August die intensivste des Simulationszeitraums.
Wie schon Abbildung 2.12 zeigt Abbildung 2.16, dass der stirkste Einfluss der Nordamerika-
nischen Emissionen nicht notwendigerweise zum Zeitpunkt der hochsten Konzentrationen
eintritt. Bei den meisten Ereignissen tritt der grofSte Effekt in der unteren Troposphére auch
nicht in der untersten Schicht sondern am Oberrand der Grenzschicht oder der freien Tropo-
sphédre auf (Abbildung 2.17).

Wie viele Episoden mit Interkontinentaltransport man findet, hingt sehr stark vom gewihlten
Kriterium ab. Beispielsweise vom gewihlten Parameter (Wahl des Spurenstoffs, Konzentra-
tion oder Differenz zwischen Basis- und Sensitivitdtsexperiment, Schwellwert, etc.)

In der Regel trifft die transportierte Luftmasse zu verschiedenen Zeitpunkten in verschiedenen
Hoéhen an verschiedenen Orten ein. Man konnte dies als ein einzelnes oder als separate Ereig-
nisse zédhlen.

Im Sommerhalbjahr 2001 lassen sich trotz Probleme mit der aktuellen Definition eine Reihe
von Ereignissen fest machen (Kriterien bodennahes Ozon, starker absoluter/relativer Anstieg,
mehr als 10% oberhalb des gleitenden 21-Tage-Mittels):

Liste der Interkontinentaltransport Episoden von Nordamerika nach Europa
— Sommerhalbjahr2001
(die angegebenen Daten beziehen sich auf die Zeitrdume in denen signifikante Effekte iiber
Europa zu finden sind)
e 16.—21. April

e 28.-29. April

e 11.—-17.Mai

e 25.-29. Mai

e 10.—11.Juni

e 18.—21.Juni

o 26.—28. Juni

o 08.—12.Juli

o 15.—16.Juli

o 23.-30. Juli

e (05.-08. August
e 11.-19. August
e 01.-09. September

e 14.—17. September
Im Anhang finden sich Darstellungen zu Art und Verlauf verschiedener Transport-Episoden.
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Abbildung 2.13 ,,Nordamerikanische tagliche Gesamtdosis Ozon*: Summe der Differenzen
beim bodennahen Ozon Basislauf — Reduktionsexperiment Nordamerika iiber das Teilgebiet
Europa (vgl. Abbildung 3.8) in [pug/m’ * h] je Tag
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Abbildung 2.14 ,, Tagliche Gesamtdosis Ozon Deutschland*: Summe der Differenzen beim
bodennahen Ozon Basislauf — Reduktionsexperiment Nordamerika tiber ein Teilgebiet von
10x10 Boxen mit Deutschland als Zentrum in [pug/m’ * h] je Tag
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Abbildung 2.15 Nordamerika Effekt auf Ozon in Deutschland und Umgebung (bodennah)
taglicher Mittelwert und Maximum der Differenz Basislauf — Reduktionsexperiment Nord-
amerika iiber ein Teilgebiet von 10x10 Boxen mit Deutschland als Zentrum in [pg/m’]
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—=Basis Experiment
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240 1
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Abbildung 2.16 Tagesmaximum Ozon in Deutschland und Umgebung (bodennah) Basis-
lauf, Reduktionsexperiment Nordamerika und Differenz (nicht identisch mit Differenz der
Maxima) iiber ein Teilgebiet von 10x10 Boxen mit Deutschland als Zentrum in [ug/m3]
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Abbildung 2.17 Ho6henabhéngigkeit beim Tagesmaximum Ozon in Deutschland und Um-
gebung (bodennah) Basislauf, Reduktionsexperiment Nordamerika und Differenz (nicht
identisch mit Differenz der Maxima) iiber ein Teilgebiet von 10x10 Boxen mit Deutschland
als Zentrum in [pg/m’]
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3 Jahreswerte 1999 und 2001

Im Folgenden werden die Jahresmittelwerte und Stundenmaxima der Simulationsrechnungen
fiir die Jahre 1999 und 2001 dargestellt. Hierbei ergeben sich fiir beide Jahre prinzipiell sehr
dhnliche Verteilungen der Spurengase und des Aerosols. Unterschiede im Detail sind aber
sehr wohl vorhanden.

Ozon

Die Jahresmittelwerte von Ozon (Abbildung 3.1) werden sowohl von den niedrigen Konzen-
trationen im Winter und in der Nacht beeinflusst. Die hochsten Mittelkonzentrationen treten
in den mittleren Breiten auf mit niedrigeren Konzentrationen in polaren und tropischen Brei-
ten.

Die mittleren Breiten umfassen wiederum verschiedene Zonen:

m  Viele der Hauptemissionsgebiete sind durch niedrige Jahresmittel gekennzeichnet. Dies
kommt durch die Titration aufgrund der reichlich vorhandenen Stickoxide zustande.
Auch hohe Spitzenkonzentrationen treten in diesen Gebieten auf (Mitteleuropa, Nord-
osten der USA und Ostasien)

m Abgelegene, wenig belastete Landstriche finden sich fast nur in Sibirien.

m  Hohe Konzentrationen treten auch iiber Gebirgen auf (vor allem Himalaja — teilweise
auch Gronland). Diese hochgelegenen Gebiete werden mit erhohter Wahrscheinlichkeit
von stratosphirischen Intrusionen betroffen.

m  Erhohte Jahresmittelwerte treten auch iiber den Ozeanen im Abwindbereich der Konti-
nente auf. Hier spielt der Effekt der geringen Depositionsgeschwindigkeit von Ozon
iiber Wasserflidchen eine Rolle. Man erkennt die kontinentalen Abluftfahnen von Asien
auf dem Pazifik und Nordamerikas iiber dem Atlantik. Diese konnen mehrere Tausend
Kilometer weit erkennbar sein. Besonders iiber dem Atlantik wird Ozon auch entlang
der Schifffahrtswege aufgrund der vorhandenen Vorldufersubstanzen gebildet. West-
lich von Europa (und im Nordseeraum) befindet sich ein ausgedehnter Bereich mit ho-
her Ozon-Belastung dieser rithrt vom europdischen Export her, aber in diesem Bereich
befindet sich auch ein Reservoir des Nordamerika Plumes (siehe auch Abbildung 2.2).

m  Die hochste mittlere Ozon-Belastung tritt im Mittelmeerraum und im Persischen Golf
auf. In diesen Regionen kommen hohe Temperaturen und hohe Sonnescheindauer mit
intensiver menschlicher Nutzung zusammen (Stidte, Schiffsverkehr, bei Arabien auch
die Erdolindustrie).

Spitzenkonzentrationen von Ozon von iiber 180 pg/m’ treten in ganz Europa, Nordafrika,
Ostasien, dem mittleren Osten, Ostasien und der West- und Ostkiiste der USA auf, sowie iiber
den angrenzenden Meeresregionen.

Noch hohere Konzentrationen sind auf den engeren Bereich der Hauptemissionsgebiete be-
schriankt sowie auf die Himalaja Region.

Stickoxide
Die Stickoxide haben eine kiirzere Lebensdauer als Ozon. Die hochsten Konzentrationen tre-

ten liber den Emissionsgebieten Europas, Asiens und Nordamerikas (Abbildung 3.2). Die
Schifffahrtsrouten zeichnen sich ebenfalls ab.
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Schwefeldioxid

Wie bei NOy ist bei SO, kaum interkontinentaler Transport zu erkennen (Abbildung 3.3). Die
Konzentrationen sinken spétestens einige 100 km von den Emissionsgebieten auf niedrige
Werte ab. Hierbei spielt vor allem die Umwandlung zu Sulfat eine Rolle, aber auch die tro-
ckene Deposition.

Koklenmonoxid

CO ist in der Atmosphire langlebiger als die beiden vorherigen Stoffklassen. Dies fiihrt dazu,
dass auch weit entfernt von den Hauptemissionsgebieten ein signifikanter Anstieg der Kon-
zentrationen festgestellt werden kann (Abbildung 3.4). Dies passiert beispielsweise {iber dem
Nordatlantik.

Aerosole

Auch bei den Partikeln (Abbildung 3.5 — 3.7) lassen sich typischen die kontinentalen Export-
gebiete schon in den Jahresmitteln identifizieren. Neben dem Pazifik und den mittleren Brei-
ten des Atlantiks, fallt hier auch der Ostatlantik siidostlich der Iberischen Halbinsel auf, wel-
ches durch Europidische Exporte verursacht wird, aber auch ein Zielgebiet der Spurenstoffe
Nordamerikanischer Herkunft.
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Ozon
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Abbildung 3,1: Ozon [pg/m’] bodennahe Schicht — oben Jahresmittelwert, links 1999 rechts
2001- unten Stundenmaxima, links 1999, rechts 2001
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Abbildung 3.2: NO, [pg/m’] bodennahe Schicht — oben Jahresmittelwert, links 1999 rechts
2001- unten Stundenmaxima, links 1999, rechts 2001
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SO,
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Abbildung 3.3: SO, [pg/m’] bodennahe Schicht — oben Jahresmittelwert, links 1999 rechts
2001- unten Stundenmaxima, links 1999, rechts 2001
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CO
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Abbildung 3.4: CO [pug/m’] bodennahe Schicht — oben Jahresmittelwert, links 1999 rechts
2001— unten Stundenmaxima, links 1999, rechts 2001
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Jahresmittelwert 1999 Jahresmittelwert 2001

AL
nnfiim, }

A g b

" omm | [ [ Eemew ]

4.00 500 600 750 10,00 20.00 30.00 40.00 60.00 4.00 500 600 750 1000 2000 30.00 40.00 60.00
Stundenmaximum 1999 Stundenmaximum 2001

‘*ﬁ‘-___

e | | e

10.00 2000 3500 5000 7500 10000 150.00 200.00 200.00 10.00 2000 35.00 5000 7500 10000 150.00 200.00 200.00

Abbildung 3.5: PM, [ug/m’] bodennahe Schicht — oben Jahresmittelwert, links 1999 rechts
2001— unten Stundenmaxima, links 1999, rechts 2001
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Abbildung 3.6: PM; s [ug/m3 ] bodennahe Schicht — oben Jahresmittelwert, links 1999 rechts
2001— unten Stundenmaxima, links 1999, rechts 2001
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Abbildung 3.7 Jahresmittelwerte 2001, bodennahe Schicht— oben: PM10 [pg/m’] — links un-
ten: PM2.5 [pg/m3] — rechts unten: Verhiltnis PM2.5 zu PM10 [%]
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Abbildung 3.8: Europdischer Ausschnitt der hemisphérischen Simulationsrechnungen — Jah-
resmittelwerte 2001 [pug/m3] — von links oben nach rechts unten: PM10, PM10 Jahresmaxi-
mum, Ammonium, Sulfat,
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Ozon Jahresgang 2001 Suddeutschland
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Abbildung 3.9: Jahresgang 2001 Ozon [pg/m’] fiir einen Gitterpunkt in Siiddeutschland.
Blau: Stundenwerte, schwarz Monatsmittel, gestrichelt: Mittelwert +/- eine Standardabwei-
chung. Ab Mai steigt die Ozonbelastung deutlich an. In den Monaten Mai bis Oktober kom-
men Uberschreitungen von 150 [pg/m’].

Ozon Jahresgang 1999 Suddeutschland
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Abbildung 3.10: Jahresgang 1999 Ozon [ug/m’] fiir einen Gitterpunkt in Siiddeutschland.
Blau: Stundenwerte, schwarz Monatsmittel, gestrichelt: Mittelwert +/- eine Standardabwei-
chung.
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Ozon Monatsmittel 1999/2001
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Abbildung 3.11: Monatsmittelwerte 1999 und 2001 Ozon [pg/m’] fiir einen Gitterpunkt in
Stiddeutschland.

Die mittleren Konzentrationen liegen 1999 ab April {iber den entsprechenden Werten 2001
(Ausnahmen Mai und Oktober).
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Abbildung 3.12: Jahresmittelwerte und Jahresmaximum 2001 PM;, [;,Lg/m3 ] in verschiedenen
Hohen.
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Abbildung 3.13: Jahresmittelwerte und Jahresmaximum 2001 Ozon bzw. CO [ug/m’] in ca.
3000m Hohe.
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4 Trend 2001 - 2010

Zusitzlich zur Simulation des meteorologischen Jahres 2001 mit Basis-Emissionen wurde
noch eine Sensitivitdtsstudie mit den Emissionstrends bis 2010 durchgefiihrt — ebenfalls mit
der Meteorologie des Jahres 2001 um den Effekt der Emissions-Anderungen zu isolieren.

Die Konzentrations-Anderungen primér emittierter Stoffe spiegeln weitgehend die Tenden-
zen in den Emissionsraten wieder (siehe Berichtsteil zu den Emissionen).

So hat die Belastung in den Hauptemissionsgebieten der Nordhemisphire sehr unterschiedlich
entwickelt. In Nordamerika nimmt die Belastung ab. In Europa ist dieser Effekt stirker auf-
grund der hoheren Reduktion. Umgekehrt ist der Effekt in Siid- und Ostasien wo generell ein
starker Anstieg zu verzeichnen ist.

Die MaBnahmen wirken sich aber auch durch den Ferntransport auf weit entfernte Regionen
aus:

e Das Finflussgebiet fiir Nordamerika ist im Wesentlichen der Atlantik.

e Fiir Europa insbesondere der Ostlichste Atlantik, der Mittelmeerraum, Teile Sibiriens
und sowie die Nordsee und nérdlich angrenzende Regionen.

e Asien beeinflusst Ostsibirien und weite Teile des Nordpazifiks bis zur amerikani-
schen Westkiiste

Bei Ozon gehen in Europa und Nordamerika die Spitzenkonzentrationen deutlich zuriick.
Hingegen steigen die Jahresmittelwerte tendenziell an. Da der Ozonabbau durch die Titration
mit den Stickoxiden nachts und im Winter abnimmt.

Tabelle 4 Anderungen 2001/2010 fiir verschiedene Spurenstoffe in der bodennahen Schicht.

Mittelwert 2001 | Zu-/Abnahme 2010 | %
o} 70.0 pg/m’ +1.3 pg/m’ 1.8 %
NO, 2.3 ug/m’ +/- 0 pg/m’ 0.0 %
SO, 1,2 pg/m’ +0.1 pg/m’ 7.8 %
CO 120 pg/m’ - 6,7 ng/m’ -5.6 %
PM,, |8.8pg/m’ +0.18 pg/m’ 2.0%
PM,s | 7.9 pg/m’ +0.12 pg/m’ 1.5 %
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Ozon

Jahresmittel 2001 [pg/m’| Jahresmittel 2010 [pg/m’]
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Abbildung 4.1: Trend 2001/2010 beim Ozon-Jahresmittelwert
In den Subtropen iiberwiegt eine Zunahme von Ozon, nordlich davon eine leichte Abnahme.
In den amerikanischen und europdischen Ballungsgebieten nimmt durch die Abnahme der
Emissionen von Vorldufersubstanzen eine Erhohung der Jahresmittelwerte (Abnahme der
Titration) In Ostasien passiert genau das Gegenteil der Mittelwert sinkt. Positiv wirkt sich die
Emissionsminderung insbesondere im stak Belasteten Mittelmeerraum aus.
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Ozon

Jahresmaximum 2001 [ug/ms] Jahresmaximum 2010 [ug/m3]
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Abbildung 4.2: Trend 2001/2010 beim Ozon-Jahresmaximum

Uber den stark belasteten Regionen Nordamerikas und Europas nehmen die Ozon-Spitzen-
konzentrationen deutlich ab, liber Ostasien hingegen stark zu. In den subtropischen Bereichen
kommt es ebenfalls zu einer Zunahme, ebenso in polaren Breiten. Uber dem Atlantik und im
Mittelmeerraum machen sich die amerikanischen und europdischen MinderungsmafBnahmen
positiv bemerkbar.
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PM10

Jahresmittel 2001 [pg/m’] Jahresmittel 2010 [pg/m’]
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Abbildung 4.3: Trend 2001/2010 beim PMy-Jahresmittelwert
Auch bei der Partikelbelastung findet die stirkste Abnahme iiber Nordamerika (- 25%) und
besonders Europa (- 50%) statt. Die Reduktion wirkt sich auch positiv iiber dem Atlantik,
dem Nordmeer und Teilen Sibiriens aus. Hingegen nimmt die Mittlere Partikeldichte {liber
Asien um 25-50% zu. Dies wirkt sich auch auf den Pazifik aus.
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NO;,
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Abbildung 4.4: Trend 2001/2010 beim NO,-Jahresmittelwert

Wie bei den anderen primér emittierten Spurenstoffen finden sich eine Reduktion tiber Nord-
amerika (- 25%) und besonders Europa (- 50%) statt. Die Abnahme sich auch auf die Ein-
flussgebiete liber dem Atlantik, dem Nordmeer und Teilen Sibiriens aus. Hingegen nimmt die
Stickoxidbelastung iiber Asien teilweise iiber 50% zu. Die Erhohung tiber den Subtropen und
Tropen erfolgt von einer sehr niedrigen Basis.
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SO,
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Abbildung 4.5: Trend 2001/2010 beim SO,-Jahresmittelwert
Die Schwefeldioxidbelastung nimmt in weiten Teilen der Nordhemisphére ab, wiederum am
starksten in Europa (>50%). Ein Anstieg findet von Arabien iiber den Pazifik statt - Am deut-

lichsten wiederum in China (um 25-50%).
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CO

Jahresmittel 2001 [pg/m’] Jahresmittel 2010 [pg/m’]
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Abbildung 4.6: Trend 2001/2010 beim CO-Jahresmittelwert
Die Kohlenmonoxidbelastung nimmt in weiten Teilen der Nordhemisphére ab, wiederum am
starksten in Europa (bis 50%). Ein Anstieg findet von Indien bis China statt (um 25-50%).
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Ozon 2010/2001 [%]
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Abbildung 4.7: Trend 2001/2010 [%] europiischer Ausschnitt der hemisphérischen Simula-
tionsrechnungen.

- 44 -



EURAD
RIU UFOPLAN 202 43 270 System

EURAD Abschlussbericht Teil B Hemisphéarische Untersuchungen

Aerosole — Vorliaufer und Komponenten
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Abbildung 4.8: Trend 2001/2010 [%] europiischer Ausschnitt der hemisphérischen Simula-
tionsrechnungen
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Abbildung 4.9: Jahresmittel 2001 und Trend 2001/2010 [%] europdischer Ausschnitt der
hemisphérischen Simulationsrechnungen
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Abbildung 4.10: Jahresmittel 2001 und Trend 2001/2010 [%] europédischer Ausschnitt der

hemispharischen Simulationsrechnungen
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Elementarer Kohlenstoff Mittel 2001 [pg/m’]  Anderung 2010-2001 [%]
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Abbildung 4.11: Jahresmittel 2001 und Trend 2001/2010 [%] europédischer Ausschnitt der
hemisphérischen Simulationsrechnungen
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Ozon Monatsmittel 2001/2010
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Abbildung 4.12: Monatsmittel Ozon [ug/m3] 2001 (blau) und 2010 (rot) fiir einen Gitter-
punkt in Stiddeutschland.

Im Winter nehmen die Mittleren Konzentrationen von Ozon durch den geringeren Abbau iiber
NOx 2010 zu. Die Spitzenkonzentrationen im Sommer nehmen hingegen ab.
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5 Zusammenfassung und Bewertung

Im Rahmen des Projektes konnte das EURAD-Modellsystem dahingehend weiterentwickelt
werden; dass ldngerfristige Simualtionsrechnungen und Sensitivititsexperimente auf einem
Modellgebiet durchgefiihrt werden konnen, welche den wesentlichen Teil der Nordhemi-
sphire umfasst. Dies erfolgt mit einer horizontalen und vertikalen Auflosung die hoher liegt
als bei vergleichbaren Studien in der Vergangenheit.

Vergleiche mit Lidar-Daten aus Garmisch-Partenkirchen (in Kooperation mit dem AFO2000-
Projekt ATMOFAST), sowie Satelliten und Flugzeugmessdaten (in Kooperation mit dem
AFO02000-Projekt TRACHT) zeigen, dass davon auszugehen ist, dass das Modell in der vor-
liegenden Konfiguration in der Lage ist, die wesentlichen dynamischen und chemischen Pro-
zesse beim atmosphérischen Ferntransport addquat zu beschreiben. Dies gilt fiir das Auftreten
und die rdumliche Erstreckung von Plumes, sowie deren zeitliche Entwicklung. Es wird so-
wohl der Transport von Schadstoffen aus Quellen in der Grenzschicht, als auch von strato-
sphirischen Intrusionen erfasst.

Die wesentliche Unsicherheit beziiglich der Ergebnisse wird durch die unzureichende Kennt-
nis der Emissionsdaten verursacht. Hier ist ein groer Bedarf an aktuellen, harmonisierten
Katastern. Das zum Zeitpunkt der Modellrechnungen verfiigbare Basisjahr 1995 fiihrt dazu,
dass die Emissionen vieler Spurenstoffe in den Jahren 1999 und 2001 in Europa zu hoch lie-
gen, aufgrund der dort abnehmenden Emissionstrends. Da diese Trends in anderen Regionen
der Welt anders aussehen, spiegelt sich das auch in den Konzentrationen wieder. Die Fehler
aufgrund des ungiinstigen Emissionsbasisjahres sollten fiir die USA geringer ausfallen und fiir
Ostasien eher zu einer Unterschitzung der Belastung fiihren (vergleiche auch ,,Trend 2010%).

Interkontinentaler Ferntransport ist ein episodisches Phdnomen. Es erfordert spezielle meteo-
rologische Bedingungen, damit Luftmassen nach einem Transport tiber mehrere tausend Ki-
lometer noch eine chemische Signatur besitzen die auf die Quellregion schlieBen ldsst.
Allerdings zeigen diese Untersuchungen so wie viele andere Studien, dass Ferntransportereig-
nisse hdufiger auftreten als erwartet. Die Simulationsrechnungen zeigen fast tiaglich weit rei-
chende Plumes aus den verschienen Quellregionen.

Die Zusammensetzung solcher Luftmassen variiert stark nach Jahreszeit, Quellregion, Trans-
portweg und Transportzeit.

Vielfach spielt Hebung von Luftmassen eine grof3e Rolle, dabei werden vor allem wasserlos-
liche Substanzen (Aerosole, Schwefeldioxid...) teilweise ausgewaschen (Gegenbeispiel:
Waldbrandemissionen, siche Wotawa and Trainer, 2000).

Im Laufe des Transports werden Vorldufersubstanzen wie Stickoxide und Kohlenwasserstoffe
abgebaut. Sie sind daher nur bei extrem schnellen Transport noch in der Rezeptor-Region
signifikant nachweisbar (Beispiel: Stohl et al., 2003a — NOy-Transport).

Die besten Erfolge bei der Identifikation von interkontinentalem Transport hat man bei l14n-
gerlebigen Substanzen wie Ozon oder auch CO. Der Einfluss ist vor allem in der freien Tro-
posphére nachweisbar.

Der Nachweis von Interkontinental-Transport aus Messungen oder direkten Modell-Rechnun-
gen ist bei vielen Ereignissen — aber auch wenn man integrale Aussagen treffe will -
schwierig, da:

e sich die Konzentration der Spurenstoffe in Interkontinentalplumes nicht deutlich ge-
nug von der Zusammensetzung der umgebenden Luftmassen unterscheiden — zum

Beispiel weil schon eine Vermischung statt fand oder weil es sich um einen gealterten
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Plume handelt in dem die meisten Substanzen schon abgebaut wurden, so dass keine
signifikante Anderung der chemischen Signatur feststellbar ist, die die Herkunft
verrét.

e sich die Herkunft nicht eindeutig zuordnen ldsst. Stratosphérische Intrusionen und
interkontinentale Grenzschicht-Plumes sind hdufig rdumlich eng und zeitlich verzahnt,
wie beispielsweise bei Stohl und Trickl (1999) aber auch vielen anderen Untersuchun-
gen gezeigt werden konnte.

Die Quantifizierung des Einflusses von Ferntransport auf die Grenzschicht ist daher — von
speziellen Ereignissen einmal abgesehen — in der direkten Simulation — aber auch bei
Beobachtungsdaten nicht moglich.

Indirekte Auswirkungen der in der freien Troposphdre nachweisbaren Ereignisse sind
beispielsweise:

e Die Meere der Nordhemisphire sind in weiten Bereichen keine Regionen mehr mit
unbelasteter Atmosphire. Beispiel Ostatlantik: Dort befindet sich zum Einen ein
Ausstromgebiet Nordamerikanischer Plumes, zum Anderen erreichen uns hiufig
Luftmassen aus dieser Region (Stichwort: ,,Keil des Azorenhochs®).

e Plumes in der freien Troposphére erreichen Europa héufig in stabilen Hochdrucklagen
(z.B.: Stohl and Trickl, 1999). Die absinkenden Luftmassen fiihren sowohl
stratosphirisches Ozon als auch belastete nordamerikanische Grenzschichtluft aus der
oberen in die untere Troposphére, wo sie sich mit der europédischen Hintergrundbelas-
tung verbinden. Tracer-Experimente in ATMOFAST (Feldmann et al., 2005) haben
gezeigt, dass 14 Tage nach dem Export einer Luftmasse bis etwa 10 ppb Ozon aus der
amerikanischen Grenzschicht verteilt {iber ganz Europa zum Hintergrund beitragen
kann. Diese stehen dann zum Einmischen in die Grenzschicht zur Verfiigung und er-
héhen die Wahrscheinlichkeit der Uberschreitung von Schwellwerten.

Die Zuordnungs- und Nachweis-Problematik konnte mit einer Sensitivitdtsstudie umgangen
werden. Fiir das Sommerhalbjahr 2001 wurden in einem Zusatzexperiment die Nordamerika-
nischen Emissionen ,,abgeschaltet — bei gleichen Bedingungen im Rest des Modellgebietes.
Aus der Differenz der Konzentrationen ldsst sich nun der Einfluss Nordamerikas auf die Luft-
belastung der nordlichen Hemisphére ableiten, hier als ,,Nordamerika-Effekt* bezeichnet
(siehe Kapitel 2):

e Neben Nordamerika selbst wird besonders der Atlantik wesentlich durch die
nordamerikanischen Emissionen belastet.

e Der Einfluss nimmt nach Osten hin ab, ist aber schwach noch bis nach Asien
nachweisbar.

e Im Mittel liegt der ,,Nordamerika-Effekt* iiber Europa beim bodennahen Ozon unter
10 pg/m’ und unter 2.5 pg/m’ beim PMj,.

e In der unteren freien Troposphire iiber (West-) Europa werden im Mittel 10 pg/m’
gebietsweise iiberschritten.

e Es lasst sich eine Vielzahl von Episoden identifizieren mit Transport von Ozon und
anderen Spurenstoffen von Nordamerika nach Europa.

e In bestimmten Phasen treffen mehrere Nordamerika-Plumes in einer Serie in Europa
ein, welche einer den Export begiinstigen Wetterlage iiber Nordamerika zuzuordnen
sind (Beispiele sind im Anhang zu finden).
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e Je nach Art der Klassifizierung kann man davon ausgehen, dass etwa alle 1-2 Wochen
eine Transportepisode vorliegt, welche dann mehrere Tage dauern kann.

e Den grofften Einfluss hat das Nordamerikanische Ozon nicht wéhrend Phasen mit
extremen Konzentrationen iiber Europa ([O3] > 240 pg/m’). Fiir solche Episoden zeigt
die Gitterstundenanalyse, dass nur etwa 6% der Fille ohne die Nordamerikanischen
Emissionen verhindert werden kdnnten.

e Wesentlich hdher ist der Beitrag im Konzentrationsbereich 100 pg/m® — 200 pg/m’.
Bei etwa 20% liegt der Anteil der Uberschreitungen, die erst mit dem amerikanischen
Beitrag vorkommen.

e Dieser Effekt wirkt sich auch bei Dosis-Betrachtungen aus. So sind die AOT40 Werte
iiber Europa signifikant hoher unter Beriicksichtigung des Interkontinental-Transports.

e Wihrend spezieller Episoden (Beispiel: August 2001) werden die bodennahen Ozon-
Konzentrationen iiber Europa punktuell sogar iiberwiegend durch die importierten
Spurenstoffe bestimmt. In der Simulationsrechnung liegt der Beitrag bei bis zu 100
pg/m’.

e Die Episode im August 2001 nimmt im Untersuchungszeitraum eine Sonderstellung
ein: Der Transport erfolgt signifikant auch innerhalb der Grenzschicht und die Effekte
sind auch bei den Partikeln noch deutlich nachweisbar.

Die beiden untersuchten Jahre 1999 und 2001 weisen generell vergleichbare Verteilungen von
Spurenstoffen auf. Auch der Jahresgang iiber Europa weiit dhnliche Muster in beiden Jahren
auf, selbst wenn sich die Episoden unterscheiden. Insgesamt lag die Belastung 1999 hoher als
2001. Dies ist allein der Meteorologie zu zuschreiben, da beide Jahre mit denselben Emissi-
onsdaten simuliert wurde.

Die Trends der Emissionen fiihrt die ndchsten Jahre bis 2010 werden sich natiirlich auch bei
den Imissionen widerspiegeln. Die Anderungen wirken sich auch auf die jeweiligen Einfluss-
regionen aus.

So ist fiir den Asiatisch/Pazifischen Raum mit einem weiteren drastischen Anstieg zu rechnen,
der sich signifikant bis zur Westkiiste Nordamerikas auswirkt.

In Europa wird sich die Emissions-Reduktion positiv auswirken. Der Einfluss der Anderun-
gen in Nordamerika spielt dagegen (fiir Europa) eine geringere Rolle.

Die Experimente zeigen einen Anstieg der mittleren troposphirischen Ozon-Belastung an.
Dies hat den Effekt den regionalen Maflnahmen entgegen zu wirken.
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Anhang: Darstellung von Art und Verlauf verschiedener Transport-Episoden

e Al August 2001
e A2 Juni 2001
e A3 November 2001 (CONTRACE)

e A4 Juli 2001
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Anhang 1: August 2001

Wihrend der ersten August-Hélfte 2001 kam es in mehreren Schiiben zu Transport von
Nordamerika nach Europa. Diese Phase stellt die — besonders bodennah — ausgeprigteste
Interkontinentaltransportepisode des Untersuchungszeitraums dar. Nicht nur bei Ozon
sondern auch bei den Partikeln lasst sich ein deutlicher Effekt nachweisen.

1. August 2001 3. August 2001
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Abbildung A1.1-A1.4: Tagesmaximum des ,,Nordamerika-Effektes” beim bodennahen
Ozon [pg/m’] — Differenz Basislauf — Reduktions-Experiment Nordamerika
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Abbildung A1.5-A1.8: Tagesmaximum des ,,Nordamerika-Effektes* beim bodennahen
Ozon [p g/m3] — Differenz Basislauf — Reduktions-Experiment Nordamerika
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Abbildung A1.9-A1.12: Tagesmaximum des ,,Nordamerika-Effektes* beim bodennahen
PMyo [ng/m’] — Differenz Basislauf — Reduktions-Experiment Nordamerika
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Abbildung A1.13-A1.21: Tagesmaximum des ,,Nordamerika-Effektes* beim bodennahen
PMyo [ng/m’] — Differenz Basislauf — Reduktions-Experiment Nordamerika
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Anhang 2: Juni 2001

Die Episode um den 20. Juni 2001 setzt sich aus einer Kette von Transport-Ereignissen
zusammen die bis in den Juli reichen (vergleiche Abbildung 2.13 ff).

Die Episode wurde fiir den Bereich der oberen Troposphére/unteren Stratosphéire im Rahmen
verschiedener Projekte intensiv untersucht (vgl. Abbildung 2.5 sowie Roloefs et al [2003] und
Trickl et al. [2005])

Im Gegensatz zur Episode im August 2001 findet der Spurenstoff-Transport nach Europa im
Wesentlichen in der freien Troposphire statt. Die Erhohung der bodennahen Konzentration

von Ozon iiber Europa wird am 20. Juni wesentlich durch vertikale Mischung verursacht.

Bei den Partikeln ergibt sich nur ein schwaches Transport-Signal in der Simulation.
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Abbildung A2.1-A2.9: Tagesmaximum des ,,Nordamerika-Effektes bei Ozon [ug/m?] in
ca. 1500 m Hohe — Differenz Basislauf — Reduktions-Experiment Nordamerika
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Ozon bodennah — Beitrag Nordamerika  Ozon in ca. 1500 m — Beitrag Nordamerika
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Abbildung A2.10-A2.13: 20. Juni 2001 — links oben: Tagesmaximum des ,,Nordamerika-
Effektes bei Ozon [pg/m’] bodennah — rechts oben: Tagesmaximum des ,,Nordamerika-
Effektes bei Ozon[pg/m’] in ca. 1500 m Hohe — links unten Tagesmaximum des
,Nordamerika-Effektes* bei CO [pg/m’] in ca. 1500 m H6he — rechts unten: Maximales 8h-
Mittel der Ozon-Konzentration [pg/m’] in ca. 1500m Hohe
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Anhang 3: CONTRACE - November 2001

Im Rahmen des AFO2000 Projektes CONTRACE wurde im November 2001 anhand von
Flugzeugmessungen und Modell-Analysen Interkontinentalplumes nachgewiesen (Huntrieser
et al., 2005).

Die Episode liegt im Zeitraum des Basis-Experimentes aber nicht der Reduktionsstudie
Nordamerika. Im Wesentlichen wird die freie Troposphire durch die Schadstoffe beeinflusst.

Der Interkontinental-Plume steigt iiber dem &duBersten Nordosten Nordamerikas auf und
erreicht Europa auf einer nordlichen Route. Der Transport verlduft sehr schnell. Die Ozon-
Konzentrationen sind erhoht, aber angesichts der Jahreszeit niedriger als wihrend der anderen
gezeigten Episoden.

Die Entwicklung des Plumes ldsst sich besonders gut anhand der CO-Konzentration in der
mittleren Troposphére zeigen.
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Abbildung A3.1-A3.9: Tagesmaximum CO [pg/m’] in 500 hPa (ca. 5 km Héhe) — 15. — 23.
November 2001.
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Abbildung A3.10-A3.13: Maximales 8-Stunden-Mittel Ozon [pg/m’] in 500 hPa (ca. 5 km
Hohe) — 15. — 23. November 2001.
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Anhang 4: Juli 2001

03 Gesamt O3 - Beitrag Nordamerika CO - Beitrag Nordamerika
9. Juli 2001
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Abbildung A4. | -A4.9: 9.-13. Juli 2001 — Links: Maximaler 8h-Mittelwert Ozon [ug/mB] in
1500 m Héhe — Mitte: Tagesmaximum des , Nordamerika-Effektes* bei Ozon [pg/m’] in 1500
m Hoéhe — Rechts: Tagesmaximum des ,,Nordamerika-Effektes bei CO [pg/m’] in ca. 1500
m Hohe
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