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3.1. Zielsetzung

Die Hauptzielsetzung von ATMOFAST war, den Interkontinentaltransport von Schadstoffen in der
Luft, insbesondere Ozon, und seinen Einfluss auf die aus Messungen bestimmte Vertikalverteilung
von Spurenstoffen ber Mitteleuropa zu bestimmen. Herangezogen werden sollten vor allem die in
Garmisch-Partenkirchen erhobenen Messdaten (Lidarmessungen, sowie In-Situ-Messungen am
Zugspitzgipfel), aber auch weitere Vertikalsondierungen, wie z.B. mit dem Flugzeug (Zusammen-
arbeit mit MOZAIC und CONTRACE). Des weiteren stand der Einflul} stratospharischer Intrusio-
nen auf den natdrlichen Hintergrund im Ozon im Mittelpunkt. Die Rolle der TU Minchen war
dabei Transportmodellsimulationen durchzufuhren, die sowohl in Fallstudien der Interpretation der
Messdaten dienen als auch weiterfiihrend klimatologische Studien und Budgetabschatzungen liefern
sollten. Uber Trajektorienstatistiken, insbesondere fiir die Station Zugspitze, wo besonders umfang-
reiche MeRdaten vorliegen, sollten die relevanten Transportwege und die Quellenregionen relevan-
ter Substanzen bestimmt werden. Von besonderem Interesse sind dabei neben Ozon auch NOy und
vor allem CO. Es wurde erwartet, daR Trajektorienstatistiken fir CO besonders interessante Ergeb-
nisse in Bezug auf die Emissionen von Waldbrénden ergeben wirden. AuBerdem waren auch die
Durchfuhrung von Trajektorienrechnungen fur zahlreiche Stationen des EUROTRAC-Subprojekt
TOR-2 (Tropospheric Ozone Research-2) fur einen Zeitraum von mehr als zehn Jahren geplant.

Ein weiteres wichtiges Thema war die Ausbreitung von Waldbrandemissionen. Es sollte versucht
werden, in den Lidardaten durch Waldbrénde verunreinigte Schichten zu identifizieren und den
Ursprung der Verunreinigung mit FLEXPART-Simulationen zu belegen. FLEXPART sollte danach
dazu eingesetzt werden, die Bedeutung der Waldbrande fiir den Schadstoffhintergrund Gber Europa
in starken Waldbrandjahren und in normalen Waldbrandjahren klimatologisch abzuschatzen.

Fur die Simulationen wurden das Trajektorienmodell FLEXTRA sowie das Lagrangesche Partikel-
Ausbreitungsmodell FLEXPART verwendet, welches in ATMOFAST und weiteren AFO-2000-
Projekten erheblich weiterentwickelt werden mufte, um Details des Ferntransports bis auf die hemi-
sphérische Skala erfassen zu kdnnen.

3.2 Uberblick

Dieser Bericht beschreibt die spezifischen Arbeiten der TUM-Arbeitsgruppe, wobei die wissen-
schaftliche Motivation dieser Arbeiten vornehmlich aus dem Gesamtiberblick (Kapitel 1) hervor-
geht. Viele wissenschaftliche Ergebnisse, die in Zusammenarbeit mit den Projektpartnern gewonnen
wurden, sind ebenfalls in Kapitel 1 dargestellt und werden hier nur insoferne wiederholt als es fur
die Darstellung der TUM-Arbeiten notwendig ist. In Kapitel 3.3 folgt eine kurze Beschreibung der
verwendeten Lagrangeschen Modelle und Methoden, in Kapitel 3.4 ein Uberblick tber die durchge-
fihrten Arbeiten. In Kapitel 3.5 werden Modellergebnisse zu Fallstudien prasentiert, die im Bericht
des IMK-IFU (Kapitel 2) genauer beschrieben und durch weitere Félle erganzt sind, in Kapitel 3.6
werden Resultate zur Klimatologie der Quellenregionen von am Zugspitzgipfel gemessenem CO
vorgestellt und in Kapitel 3.7 werden schlieRlich die auflerplanméiiigen Arbeiten zum Wasser-
dampftransport im August 2002 kurz ausgefuhrt. SchlieBlich findet sich in Kapitel 3.8 eine kurze
Bewertung der erzielten Resultate.

3.3. Eingesetzte Verfahren: Die Lagrangeschen Modelle FLEXTRA und
FLEXPART

Es wurden zwei Lagrangesche Modelle verwendet: ein einfaches Trajektorienmodell, sowie ein
komplexes Partikelausbreitungsmodell. FLEXTRA (http://www.forst.tu-muenchen.de/ext/Ist/meteo
[stohl/flextra.html) ist ein Modell zur Berechnung von dreidimensionalen Vorwérts- oder Ruick-
waértstrajektorien auf der Basis von ECMWEF-Daten. Dieses Modell wurde z.B. fur die ersten Nach-
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weise von Interkontinentaltransport von Ozon [Stohl and Trickl, 1999] und von kanadischen Wald-
brandemissionen tber Europa [Forster et al., 2001] verwendet, sowie fur die ersten globalen Trans-
port-Klimatologien [Stohl, 2001] und eine Flnfzehnjahre-Klimatologie sogenannter Warm
Conveyor Belts [Eckhardt et al., 2004].

Das stochastische Lagrangesche Partikel-Modell FLEXPART [Stohl et al., 1998] berechnet die
Ausbreitung von Tracern, indem die Trajektorien einer grofien Anzahl sogenannter Partikel berech-
net werden. Zusétzlich zu von den Input-Daten aufgeldsten Bewegungen werden zur Simulation
von Turbulenz und Konvektion auch stochastische Komponenten zur Trajektorienberechnung ver-
wendet. Das Modell wurde auch zur Berechnung von Ozontransport in stratosphérischen Intru-
sionen verwendet, wobei hierzu vor dem Projektstart bereits Vergleiche mit anderen Modellen
[Meloen et al., 2003] und mit Messdaten [Stohl et al., 2000; Cristofanelli et al., 2003] vorlagen.

3.4. Durchfiihrung der Arbeiten

Im Verlauf des Projektes wurden das verwendete Modell FLEXPART sowie die Methodik zur
Auswertung der Resultate wesentlich verfeinert. Neben Verbesserungen diverser Parameterisierun-
gen (z.B. des Konvektionsschemas, sowie der Darstellung der Turbulenz in der freien Troposphére
und Stratosphére) war die wesentlichste Modell&nderung die Generalisierung der Methoden zur
Durchfuhrung von Ruckwaértslaufen, sodass nun z.B. sowohl Mischungsverhaltnisse als auch
Konzentrationen durch Rickwartslufe rekonstruiert werden kdnnen. Des weiteren ist die Methodik
neu, dass die Resultate der Rickwaértsldufe (sogenannte Emissionssensitivitdten) mit Emissionsin-
ventaren verschnitten und als Quellenbeitragskarten dargestellt werden kénnen. Die Fallstudien
zeigen gute Beispiele fiir diese neue Technik, die auch in anderen AFO-Projekten zur Anwendung
kam. Eine andere Studie zeigte auch die Grenzen der Verwendung von Analysedaten auf.

Fur das EUROTRAC-Subprojekt TOR-2 (Tropospheric Ozone Research-2) wurden planmaRig auch
Trajektorienrechnungen fur zahlreiche Stationen und fir einen Zeitraum von mehr als zehn Jahre
abgeschlossen und den TOR-2-Kollegen Uber einen ftp-Server zur Verfigung gestellt. Diese werden
derzeit vom Projektpartner IMK-IFU eingesetzt, um die Filterung seiner Langzeitreihen auf der
Zugspitze zu vertiefen. Entgegen unseren Erwartungen wurde dieser Datensatz von den inter-
nationalen Kollegen aber weniger genutzt als erwartet, daher wird in diesem Bericht mangels
wissenschaftlicher Ergebnisse nicht weiter auf dieses Thema eingegangen.

Gemeinsam mit Partner 1 wurden zahlreiche Fallstudien zu verschiedenen Transportmechanismen
gemacht: Stratospharen-Tropospharen-Transport, Interkontinentaltransport, Antransport aus Ost-
asien, sowie aus dem subtropischen Atlantik. Viele dieser Fallstudien sind im folgenden Unter-
kapitel sowie in Kapitel 1 ausfiihrlich dokumentiert. Einige Arbeiten gemeinsam mit internationalen
Partnern sind auch noch im Gange, z.B. fur die Periode der ICARTT-Kampagne.

Fur den Zugspitzgipfel wurde FLEXPART Uber einen langen Zeitraum mit zeitlich hoher Aufl6-
sung rickwaérts laufen gelassen. Die berechneten Emissionssensitivitaten wurden dann mit den
gemessenen CO-Konzentrationen gefaltet und so die Ursprungsgebiete des gemessenen CO identi-
fiziert. Partner 1 hat diese Resultate dann auch fur eine Tranportwegestatistik und Untersuchungen
zum Aerosol in der freien Troposphére genutzt.

Fallstudien wurden auch zum weitrdumigen Transport von Waldbrandemissionen angestellt. Ins-
besondere die ICARTT-Kampagne bot hier eine grossartige Gelegenheit, da es in diesem Zeitraum
sehr viele Waldbrande in Alaska und Westkanada gegeben hat und auch viele Messdaten sowohl
von Projektpartner 1 als auch von internationalen Projektpartnern vorliegen. VVon besonderem Inter-
esse sind z.B. die Interpretation von Lidarmessdaten aus Chebogue Point, USA, mit Hilfe von
FLEXPART (Duck, T., A. Stohl et al., in Vorbereitung) sowie von Lidar- und Flugzeugmessdaten
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in Europa. Diese Daten zeigen massive Aerosolerh6hungen sowie auch schwach erhéhte Ozonkon-
zentrationen in den Waldbrandschichten. Da die ICARTT-Kampagne noch nicht vollstandig ausge-
wertet ist, sind Publikationen hierzu erst in ein paar Monaten zu erwarten.

Als zusétzliche (d.h., im Arbeitsplan nicht vorgesehene) Hilfestellung fiir die Projektpartner zur
Planung von ATMOFAST-Messkampagnen (besonders mit Ziel Interkontinentaltransport) wurden
basierend auf GFS (Global Forecast System) Daten des NCEP (National Center for Environmental
Prediction) taglich Trajektorienvorhersagen mit FLEXTRA durchgefuhrt und auf eine speziell
eingerichtete und taglich automatisch aktualisierte Internetseite gestellt (http://www.forst.tu-
muenchen.de/EXT/LST/METEO/trajs_fx.html). Umfangreichere Vorhersagen wurden auf Bedarf
fallweise gemacht, insbesondere fiir die ICARTT-Kampagne, an der auch ATMOFAST beteiligt
war.

Als eine besondere, im Projektantrag ebenfalls nicht aufgefuhrte Arbeit wurde schliesslich in
Reaktion auf die katastrophalen Uberschwemmungen im August 2002 in weiten Teilen Mitteleuro-
pas auch Untersuchungen des Ferntransports von Wasserdampf aufgenommen. Insbesondere sollten
dabei die Ursprungsregionen des Wassers, das im August 2002 fiel, identifiziert werden.

3.5. Bestimmunug der Quellenregionen in Fallstudien zu mit Hilfe des Lidars in
Garmisch-Partenkirchen gemessenem Ozon

In diesem Abschnitt werden die eingesetzten Verfahren anhand einiger der gemeinsam mit Partner
IMK-IFU durchgefiihrten Fallstudien erldutert und bewertet. Weitere Details (unter anderem Uber
die zur Interpretation einbezogenen Mel3daten) sowie weitere Félle finden sich im Bericht des IMK-
IFU (Kapitel 2) bzw. in bereits erschienenen Veroffentichungen [z.B. Trickl et al. 2003]. Zusatz-
liche Félle wurden in Zusammenarbeit mit dem CONTRACE-Projekt und wahrend der ICARTT-
Kampagne untersucht. Letztere Arbeiten sind erst teilweise abgeschlossen.

3.5.1. Methoden

Fir die Perioden der Fallstudien wurden typischerweise vier verschiedene Simulationen durch-
gefuhrt. Erstens wurden zur Erlangung einer ersten Ubersicht eine Vielzahl von Riickwartstrajekto-
rien gerechnet, die entlang des Lidar-Vertikalprofils in engem zeitlichen Abstand endeten. Dies
ergab erste Hypothesen bezlglich des Ursprungs erhéhter Ozonkonzentrationen, z.B. Ozon strato-
spharischen Ursprungs, oder aber interkontinental transportiertes Ozon.

Im nédchsten Schritt wurde FLEXPART typischerweise zweimal vorwarts gerechnet, wobei einer-
seits ein stratospharischer Ozontracer, andererseits ein nordamerikanischer Emissionstracer
verwendet wurden. Der stratosphérische Ozontracer wurde entsprechend einer statistischen Be-
ziehung von Ozon mit der sogenannten potentiellen WirbelgréRie (potential vorticity, PV) in der
Stratosphére initialisiert und dann in der Troposphare passiv advehiert. Dieser Tracer wurde als
Zeit-Hohenprofil Gber Garmisch dargestellt und mit den Messungen verglichen. Dabei ergab sich
oft eine gute Ubereinstimmung der beobachteten Strukturen und damit eine Bestatigung des strato-
spharischen Ursprungs des gemessenen Ozons. Der nordamerikanische Emissionstracer wurde ent-
sprechend der Verteilung von anthropogenen Emissionen (typischerweise von CO, oder von Stick-
oxiden (NOy)) in Nordamerika am Erdboden freigesetzt. Dazu wurde zundchst das GEIA, spéter das
EDGAR-Emissionsinventar (EDGAR (1995), http://arch.rivm.nl/env/int/coredata/edgar) verwendet.

Im letzten Schritt wurde FLEXPART ruckwaérts gerechnet. Hierzu wurden Partikel in engen vier-
dimensionalen (Zeit und Raum) Boxen freigesetzt, die an Stellen gesetzt wurden, an denen inter-
essante Ozonmessungen (normalerweise erhohtes Ozon) gemacht wurden. Diese Partikel wurden
dann ruckwaérts in der Zeit advehiert, wobei sich eine Sensitivitatsfunktion zum Emissionsinput
ergibt [Stohl et al. 2003]. Insbesondere der sogenannte Footprint dieser Funktion gibt Information
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daruber, wo Bodenemissionen (und Ozonbildung aus diesen Emissionen) einen relevanten Beitrag
zu den Messungen geliefert haben kénnten. Eine Multiplikation dieser Funktion mit einem Emis-
sionsfluss ergibt dann auBerdem noch die raum-zeitliche Verteilung des Quellenbeitrags eines
bestimmten Tracers (z.B. CO, oder NOy). Es folgen ein paar Beispiele von Fallstudien, die
gemeinsam mit dem Projektkoordinator, Thomas Trickl, durchgefiihrt wurden.

3.5.2. Fall 1 — Mai 1996

Abb. 3.1 zeigt eine 4-Tages-Zeitreihe von Lidarmessungen wahrend des Durchzugs eines Hoch-
druckgebiets Uber Mitteleuropa im Mai 1996. Mehrere absinkende Schichten von erhéhtem sowie
niedrigem Ozon, sowie der Aufbau von photochemisch gebildetem Grenzschichtozon ab dem 30.
Mai sind erkennbar. Am 29. Mai ist die niedrigste Schicht (unterhalb von 3.5 km a.s.l.) von einer
stratospharischen Intrusion verursacht, die spater auch den Boden erreicht. Wahrend der ersten 2
Tage wurde eine ca. 2 km tiefe Schicht besonders niedriger Ozonkonzentrationen (z.T. nur 25 ppb)
beobachtet. In der mittleren und oberen Troposphére wurden wéhrend der gesamten Periode z.T.
sehr hohe Ozonkonzentrationen (80 bis mehr als 100 ppb) gemessen.

May 29 to June 1, 1996

,_.
rJ
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120+
110 to 120
100 to 110
90 to 100
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40 to 50
30 to 40

|| ] 20to 30

1]

Altitude [km a.s.

Time [h]

Abb. 3.1: Messungen mit dem Garmischer Ozonlidar vom 29. Mai bis zum 1. Juni 1996: Die finf markierten Bereiche
wurden durch Modellsimulationen genauer untersucht (siehe [Trickl et al. 2003]).

FLEXTRA Riuckwartstrajektorien zeigen, dass die Luftmassen, die oberhalb der subtropischen
Schicht ankommen, einige Zeit tiber den USA verbracht haben. Abb. 3.2 and 3.3 zeigen FLEXTRA
Rickwartstrajektorien fir den 29. Mai (9 UTC) und 31. Mai (18 UTC). Abb. 3.2 zeigt die Situation
knapp nach Beginn der Lidarmessungen. Trajektorien, die in den untersten 3 km ankommen,
kommen aus dem Nordwesten. Ein Teil von ihnen sinkt Gber Island stark ab und ist mit einer
stratospharischen Intrusion assoziiert. Trajektorien, die zwischen 3 und 4 km ankommen, scheren
stark von nordwestlicher nach siidwestlicher Ankunftsrichtung, wahrend diejenigen, die in noch
groRerer Hohe, bis etwa 6-7 km, ankommen, aus dem subtropischen Atlantik stammen. Sie steigen
Uberdies aus der maritimen Grenzschicht auf und sind mit den sehr niedrigen Ozonkonzentrationen
in Abb. 3.1 assoziiert. Oberhalb von 7 km kommen die Trajektorien von weiter nordlich. Ein Teil
davon steigt rasch aus der nordamerikanischen Grenzschicht (Texas sowie westliches und zentrales
Mexiko) auf und folgt dem Jet Stream in der oberen Troposphére nach Europa. Diese Trajektorien
kommen in Hohen an, in denen sehr hohe Ozonkonzentrationen gemessen wurden.
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Abb. 3.2: FLEXTRA Rickwaértstrajektorien von Garmisch-Partenkirchen (29. Mai 1996; 9:00 UTC). In der oberen
Abbildung kodiert die Farbe direkt die aktuelle Hohe in Kilometern. Die farbigen Kreise am Ende (10 Tage zuriick)
zeigen die entsprechende Ankunftshdhe oberhalb von Garmisch-Partenkirchen. Kreuze markieren tégliche Intervalle
entlang der Trajektorien. In der mittleren und unteren Abbildung zeigt die Farbkodierung die entsprechende Ankunfts-
hoéhe oberhalb von Garmisch-Partenkirchen.
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Abb. 3.3: Wie Abb. 3.2., aber fiir den 31. Mai um 18 Uhr UTC.
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Als nachstes wurde ein FLEXPART-Ruckwartslauf gemacht, der zwischen 9 und 11 km oberhalb
von Garmisch-Partenkirchen von 3 bis 6 Uhr (markiert mit ”2” in Abb. 3.1) initialisiert wurde. Der
sogenannte Footprint dieses Laufs wurde mit dem NOy-Emissionsfluss aus dem EDGAR-Inventar
multipliziert und ist in Abb. 3.4 als NO4-Quellenbeitrag pro Gitterzelle gezeigt. Man sieht, dass
Mexiko und Texas die Hauptquellen sind, wobei insbesondere Mexico City einen merklichen Bei-
trag.
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Abb. 3.4: NO4-Quellenbeitrags-Karte aus einer FLEXPART-Ruckwarts-Simulation fiir den 30. Mai 1996, 3-6 Uhr
UTC, von 9-11 km oberhalb Garmisch-Partenkirchens.
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Abb. 3.5: Zeit-Hohen-Verteilung eines nordamerikanischen NO,-Tracers oberhalb von Garmisch-Partenkirchen zwi-
schen 25. Mai und 1. Juni 1996 FLEXPART-Simulation eines nordamerikanischen NO, Tracers. Die Zahlen entspre-
chen den Zeitpunkten und Hohen der entsprechenden Zahlen in Abb. 3.1.
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Um die Ankunft nordamerikanischer Verschmutzung noch besser einordnen zu kdnnen, wurde ein
nordamerikanischer NOy-Tracer vorwarts gerechnet und als Zeit-Hohen-Diagramm am Mel3standort
Garmisch-Partenkirchen geplottet (Abb. 3.5). Diese Simulation bestétigt die Herkunft der ozon-
reichen Schichten in der obersten Troposphére und des von ca. 6 auf 4 km absinkenden transatlan-
tischen Bereichs in der Meliserie aus der nordamerikanischen Grenzschicht. Die hochsten Konzen-
trationen ergeben sich am Beginn der Messungen und sind mit der Ankunft texanisch-mexikani-
scher Luftmassen assoziiert. Im AnschluR durchgefiihrte Simulationen zeigen in der obersten
Troposphare zu spateren Zeiten einen noch deutlicheren Beitrag aus Mexiko (sowie Texas, Kalifor-
nien und dem Sudosten des U.S.A.). Diese Verstarkung ist vermutlich durch den Wechsel von
GEIA- auf den neueren EDGAR-Kataster zurtickzufihren.

In der zweiten Halfte der Beobachtungsperiode war die freie Troposphére Uberwiegend sehr
trocken. In diesen trockenen Schichten waren die Ozonkonzentrationen teilweise sehr hoch und es
lag nahe, dass dieses Ozon aus der Stratosphére stammt. Deshalb wurde eine Simulation mit einem
stratospharischen Ozon-Tracer gemacht und fir Garmisch-Partenkirchen dargestellt (Abb. 3.6).
Diese Simulation wurde fur das Gebiet zwischen 80° W und 40° O gemacht und umfasst damit ein
etwas grolieres Gebiet als eine friihere Simulation, die wenig stratosphérischen Beitrag zeigte. Abb.
3.6 zeigt, dass am 31. Mai stratospharischer Ozon-Tracer oberhalb von Garmisch-Partenkirchen
ankam. Allerdings sind die Konzentrationen deutlich niedriger als die beobachteten Ozonwerte und
konnen damit einen stratospharischen Ursprung des hohen Ozons nur teilweise bestétigen.. Eine
Erklarung dieser ozonreichen Schicht gelang schlielich durch Rickverfolgung der Luftstromung
bis in den Pazifikraum (Kapitel 2.4.2.2).
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Abb. 3.6: Zeit-Hohen-Schnitt eines stratosphdrischen Ozon-Tracers von 25. Mai bis 1. Juni oberhalb von Garmisch-
Partenkirchen. Die Farbskala ist logarithmisch.
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Abb. 3.7: Lidar Messungen vom 8. bis 12. September 2000.

3.5.2. Fall 2 — September 2000

Abb. 3.7 zeigt Ozonsondierungen vom 8.-12. September 2000. Wieder wurde zunéchst eine strato-
spharische Intrusion beobachtet (hohe Ozonkonzentrationen zwischen 2 und 4 km am 8. Sep-
tember), subtropische Luft mit niedrigem Ozon zwischen 4 und 7 km und nordamerikanische Luft
mit hohem Ozon dariber (oberhalb von 7 km). Die Trajektorienrechnungen (Abb. 3.8) zeigen ein
Ursprungsgebiet in den 6stlichen U.S.A., aber diesmal weit im Siden. Der Export erfolgte im
Gegensatz zu den Féllen Mai 1996 und 1997 entlang der Ostkiste nach Nordosten, der Import nach
Mitteleuropa ist jedoch (nach Anhebung der Luft in einem Warm Conveyor Belt) wiederum anti-
zyklonal, wodurch sich die Anlichkeit mit diesen Féllen ergibt. Die Trajektorien reichen Gber dem
Sldosten der U.S.A. nur bis knapp unter 3 km. Wie aus Satellitenbilder zu entnehmen ist, gab es
jedoch in dieser Gegend erhohte Gewittertatigkeit, wodurch ein Austausch mit der Grenzschicht
gefolgert werden kann.

Arrival date and time: 20000909 30000

HEIGHT [km]

PV [pvu]

128 1668 -80 -60 -4@ -20 @

TRAVEL TIME [h]

Abb. 3.8: FLEXTRA Riickwartstrajektorien fir den 9. September 2000 um 3 Uhr UTC.
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Abb. 3.9: Zeit-Hohenschnitt des nordamerikanischen NO,-Tracers oberhalb von Garmisch-Partenkirchen vom 7. bis
12. September 2000.

Abbildung 3.9 zeigt den nordamerikanischen NOy-Tracer fur das Profil oberhalb von Garmisch-
Partenkirchen. Wie schon im vorangegangenen Fall sind die Schichten mit hoher Ozonkonzentra-
tion in der oberen Troposphdre zu Beginn der Messungen sehr gut durch den Tracer erklart Die
relativ geringen simulierten NOy-Tracer-Konzentrationen sind unter Umstanden auf die erwéhnte
Gewittertatigkeit zurlickzufuhren, die vielleicht von dem Konvektionsschema nicht voll erfasst
wurde.

3.5.3. Fall 3- Mai 1999

Im Mai 1999 wurden ungewohnlich hohe Ozonkonzentrationen, bis zu 130 ppb, in der freien Tro-
posphare oberhalb von Garmisch-Partenkirchen beobachtet (Abb. 3.10). Die Messungen wurden
aufgrund von Regenféallen mehrmals unterbrochen. Trotzdem wird die beobachtete Ozonverteilung
relativ gut durch eine Simulation eines nordamerikanischen NOy-Tracers reproduziert (3.11), was
einen grofRen Anteil nordamerikanischen Ozons nahelegt. Riuckwartstrajektorien (Abb. 3.12 und
3.13) zeigen den Transport dieses Ozons nach Europa.
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Abb. 3.10: Ozonlidar-Messungen vom 26. bis 30. Mail 1999 oberhalb von Garmisch-Partenkirchen.
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Die hohen Ozonwerte lassen sich jedoch nicht durch Beobachtungen in den U.S.A. belegen. Ein
Teil der Luftstromung stammt wiederum (wie in Fall 1) aus dem Pazifikraum. Rickwartsrechnun-
gen zeigen auch hier den EinfluB einer Stratoph&renluftintrusion (Kapitel 3.4.4).

Altitude [km a.s.I

1 1 1 i 1 i L i1 1 1 O T 1
19 12 [111] 12 og 12 (411 12 a0 12
May 26 | May27 |  May28 May 29 May 30
0.0 0.5 1.0 1.5 2.0 2.5
ppb

Abb. 3.11: Nordamerikatracer-Simulation fiir den 26. bis 30 Mai 1999

Arrival dale and time: 19990526 120000

HEIGHT [km]

PV [pvu]

TRAVEL TIME [h]

Abb. 3.12: FLEXTRA Ruckwartstrajektorien fiir 26. Mai, 1999, 12:00 UTC; Details: siche Abb. 2.2.

95



Arrival dale and time: 19990527 120000

HEIGHT [km]

PV [pvu]

TRAVEL TIME [h

Abb. 3.13: FLEXTRA Ruckwartstrajektorien 27. Mai 1999, 12:00 UTC; Details: siehe Abb. 2.2.

3.6. Eine “Klimatologie” der Quellenregionen von CO flr die Zugspitze

Kohlenmonoxid (CO) wird kontinuierlich an der Zugspitze gemessen und eignet sich daher hervor-
ragend fir die statistische Untersuchung zum Ursprung der Luftverschmutzung an der Zugspitze.
Wir haben deshalb fir das Jahr 2000 alle drei Stunden Riickwartsrechnungen mit FLEXPART von
der Zugspitze gemacht und mit den Messungen kombiniert, um die Quellenregionen des CO stati-
stisch zu bestimmen.

Alle drei Stunden wurde eine Vierzigtage-Rickwartssimulation mit 20000 Partikeln gestartet, die in
einer kleinen Box (400 m Hohe sowie 0.2° x 0.2° horizontale Ausdehnung) am Ort der Zugspitze
freigesetzt wurden. Aus den Simulationen wurde eine GroRe berechnet, welche die Sensitivitat zu
den eingegebenen Emissionen angibt und der Aufenthaltszeit der Partikel proportional ist.

Abbildung 3.14 zeigt die Verteilung der Partikel-Aufenthaltszeiten in drei verschiedenen Héhen-
schichten und in der gesamten S&ule fir alle Luftmassen, die im Januar und im Juli 2000 an der
Zugspitze ankamen. Wie zu erwarten war, werden die Luftmassen in beiden Jahreszeiten vor allem
aus Westen herantransportiert, woraus sich lange Aufenthaltszeiten in der westlichen Hemisphare
ergeben. Die schnelleren Windgeschwindigkeiten im Winter fiihren zu einer grof3flachigeren
Verteilung der Partikel, vor allem in niedrigen Hohen. Selbst nach 40 Tagen erreichen nur ganz
wenige Partikel die Stud-Hemisphére.

Die beobachteten CO-Mischungsverhéltnisse wurden Uber drei den Modellsimulationen entspre-
chende Stunden-Intervalle gemittelt und sind in Abb. 3.15 dargestellt. Es zeigt sich ein Frihlings-
maximum und ein Herbstminimum, das aufgrund der im Sommer hoheren OH-Radikal-Konzen-
trationen zustande kommt, welche Kohlenmonoxid im Sommer verstarkt abbauen. Um diesen vom
Transport weitgehend unabh&ngigen Effekt zu eliminieren, wurde die Zeitreihe mit einem
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gleitenden Dreissigtage-Mittel normalisiert (Abb. 3.16). Aus dieser Zeitreihe wurden sodann die
10% niedrigsten und die 10% hochsten CO-Werte ausgesucht und die Partikelaufenthaltszeiten
getrennt flr diese beiden Datenséatze berechnet.

Tot.Col. L Maximum value 0.323E+05 seconds Tot.Col. {_ i .‘ © Maximum value 0.404E+05 saconds

15 km sl L Maximum value 0.443E+04 seconds ~ 5 km 249y Maximum value 0.757E+04 seconds °

| 250m L L Maximum value 0.696E+03 seconds ©  250m (L L Maximum value 0.557E+04 seconds °
[T T [
Jan 0.0 08 1.6 3 6.3 125 25.0 50.0 100.0 JUI

Abb. 3.14: Mittlere Aufenthaltszeit der Partikel fiir die Vierzigtage-Rickwartssimulationen von der Zugspitze im
Januar (linke Seite) und Juli (rechte Seite) 2000. Die Abbildungen zeigen von oben nach unten die Aufenthaltszeiten in
der gesamten atmosphérischen Saule, sowie in 12 km, 5 km, und 250 m Hohe. Die Aufenthaltszeiten wurden mit dem
maximal auftretenden Wert skaliert.
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Abb. 3.15: Dreistundenmittelwerte von CO [ppb] an der Abb. 3.16: Mit einem Dreissigtage-Mittelwert normierte

Zugspitze im Jahr 2000. Zeitreihe von CO [ppb] an der Zugspitze. Die rote Linie
zeigt das 90%-Perzentil, die blaue das 10%-Perzentil.
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Die Abbildungen 3.17 bis 3.20 zeigen die Resultate fir die Monate Januar, April, Juli, und Okto-
ber 2000:
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Abb. 3.17: Mittlere Partikel-Aufenthaltszeiten aus Vierzigtage-Rickwartssimulationen in der gesamten
atmosphérischen S&ule fiir Partikel, die an der Zugspitze in den Monaten Januar, April, Juli und Oktober 2000
ankommen. Es wurden nur jene Zeiten verwendet, in denen die CO-Messungen an der Zugspitze entweder in den
hochsten oder niedrigsten 10% lagen. Die Abbildungen zeigen die Resultate fir diese beiden Datensétze, sowie
deren Differenz.
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Abb. 3.18: Wie Abb. 3.17, aber fiir die Aufenthaltszeit in 250 m Hohe.
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Abb. 3.19: Wie Abb. 3.17, aber fiir die Aufenthaltszeit in 5 km Hohe.
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Abb. 3.20: Wie Abb. 3.17, aber fiir die Aufenthaltszeit in 12 km Hohe.

Es ergeben sich sehr grofie Unterschiede, je nachdem ob man Aufenthaltsdauern fir die Falle
mit sehr hohen oder sehr niedrigen Kohlenmonoxid-Konzentrationen betrachtet, die auf
systematisch unterschiedliche Transportwege hinweisen. Niedrige CO-Werte werden vor allem
aus den Tropen und Subtropen herantransportiert, in Analogie zu den Ozonsondierungen im
Rahmen des Projekts, wo besonders ozonarme Luft ebenfalls meist in die Tropen oder Subtropen
zuriickverfolgt werden konnte. VVor allem fur die untere und mittlere Troposphére ergibt sich ein
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»Rein-Luft-Korridor* aus dem subtropischen Atlantik. Hohe CO-Konzentrationen werden hinge-
gen von weiter nordlich herantransportiert und zeigen auch langere Aufenthaltsdauern Giber dem
nordlichen Nordamerika. Im Sommer sind die Aufenthaltszeiten Gber Europa deutlich langer als
im Winter und es liegt nahe, dass dann der CO-Anteil, der aus Europa selbst herantransportiert
wird, deutlich groRer ist als im Winter - vor allem, wenn man die im Sommer kiirzere Lebenszeit
von CO bertcksichtigt.

Die relative Bedeutung unterschiedlicher Emissionsregionen wurde untersucht, indem der CO-
Quellenbeitrag aus dem Produkt der Aufenthaltszeiten in der untersten Modellschicht und den
Emissionsflissen aus dem EDGAR-Emissionsinventar (EDGAR (1995), http://arch.rivm.nl/env/
nt/coredata/edgar) bestimmt wurde. Diese wurden dann jeweils mit den tatséchlich an der Zug-
spitze beobachteten CO-Konzentrationen korreliert. Die Ergebnisse in Tabelle 3.1 zeigen wie
wichtig die anthropogenen Quellbeitrdge der verschiedenen Kontinente sind.

Tabelle 3.1: Monatsmittel der Korrelationen zwischen an der Zugspitze gemessenem CO und
den aus den Modellsimulationen sich ergebenden CO-Werten, getrennt nach den einzelnen Kon-
tinenten.

Mon N.Am. S_.Am. Eur. Afr. Asia Total
1 0.252 -0.480 0.579 -0.405 -0.126 0.570
2 0.036 -0.429 0.732 -0.262 -0.144 0.596
3 0.113 -0.522 0.619 -0.180 -0.559 0.570
4 0.197 -0.560 0.483 -0.237 -0.376 0.511
5 0.078 -0.177 0.383 -0.190 0.140 0.411
6 0.168 -0.031 0.277 0.063 0.068 0.316
7 -0.108 0.104 0.149 -0.063 0.353 0.134
8 0.098 -0.106 0.377 -0.142 0.365 0.430
9 -0.191 0.044 0.483 0.093 -0.101 0.462

10 0.323 -0.295 0.390 -0.484 -0.143 0.476
11 0.458 -0.518 0.678 -0.128 -0.007 0.749
12 0.258 -0.475 0.477 -0.493 -0.456 0.490

Die gemessenen CO-Werte korrelieren demnach am starksten mit dem europdischen Quellenbei-
trag, vor allem im Winterhalbjahr. Die sich dafiir ergebenden Korrelationen sind zum Teil sehr
hoch und kénnen im Winter bis zu ca. 50% der beobachteten Variabilitat erklaren. Neben den
européischen Emissionen ist Nordamerika der einzige Kontinent mit tberwiegend deutlich posi-
tiven Korrelationen, wahrend sich fur die anderen Kontinente meist negative Korrelationen erge-
ben, was sich durch den Herantransport von CO-armer Luft aus tropischen oder subtropischen
Gebieten ergibt.

3.7. Lagrangesche Untersuchungen zum Wasserdampftransport
3.7.1. Einfihrung

Im August 2002 kam es ber Mitteleuropa zu ungewdhnlich starken Niederschlagen, was zum
Teil zu verheerenden Uberflutungen fiihrte [Ulbrich et al., 2003a,b; Rudolf and Rapp, 2003].
Das Stadtzentrum von Dresden wurde z.B. uberflutet als die Elbe einen historischen Hoéchststand
von 940 cm erreichte. Ein Jahr spater, wahrend des heiBen Sommers 2003 betrug der Elbe-
Wasserstand hingegen nur 80 cm. James et al. [2004] und Stohl und James [2004] untersuchten
woher das Wasser, das in diesem Uberflutungsereignis als Niederschlag fiel, herantransportiert
wurde, bzw. wo es urspringlich verdunstet wurde. Fir eine detaillierte Beschreibung der Metho-
dik sowie der Ergebnisse wird auf die beiden Arbeiten verwiesen, aber einige Resultate sollen
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hier kurz wiedergegeben werden. Abb. 3.21 zeigt die Niederschlagsmengen aus den operatio-
nellen ECMWF-Vorhersagen, Tabelle 3.2 listet sechsstiindliche Niederschlage fir einige
ausgewahlte Stationen, und Abb. 3.22. zeigt die Wetterlage zum Zeitpunkt des starksten Regen-
ereignisses.

EFKnaIyses
] ] Total Precip. (mm)
0 30 60 90 120 150 180 210 240 270 300

Abb. 3.21: Gesamte Niederschlagsmenge (mm), die wéhrend der 14 Tage vom 1.-15. (jeweils 0 UTC) August 2002
nach den operationellen ECMWF-Vorhersagen fiel. Werte kleiner als 30 mm sind nicht dargestellt.

Table 3.2: Sechssttndliche Niederschlagssummen fir einige ausgewahlte Stationen vom 11. bis
4.8.2002

Date: 11.08 12.08 13.08 14.08

Hour : 06 12 18 00| 06 12 18 00|06 12 18 00 |06 12 |Total
Station

Brocken 1 0 0 52449 9 3 1 1 1 - 0]oO0o o 117
Dresden - - O O] 11 64 52 22122 7 6 OO0 O 183
Fichtelberg 2 0 6 26| 28 40 32 44|17 1 1 0 1 3 201
Goerlitz - - 0O O]l 5 6 2 0]10 25 32 16 1 - 97
Linz - 3 8 5145 29 18 17| 8 - - - - - 133
Potsdam 0 - - O] 7 21 43 16| 4 14 2 - - - 107
Prague - - 0 41 17 13 14 12|11 0 5 2 - - 78
Salzburg 1 6 3 27| 43 15 3 1 1 - - - - - 100
Vienna - 0O 51 2 1 5 13 20|10 21 9 2| 2 - 136
Wittenberg 0O 0O 4 0] 5 23 12 2 1 0 1 0|0 O 48
Zinnwald = O 7 2159 99 95 69150 23 3 110 1 409
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Abb. 3.22: Bodenwetterkarte, basierend auf einer Re-Analyse des ECMWF, furr den 12 August 2002 um 12 UTC.
Konturen zeigen Gebiete mit besonders starkem Niederschlag.

Arrival Date and Time: 20020812 60000
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Abb. 3.23: Achttage-Riickwartstrajektorien von einer Sdule tiber der Station Zinnwald-Georgenfeld um (a) 06 UTC
und (b) 21 UTC am 12. August 2002. Die Farbe zeigt den Abfall der spezifischen Feuchte (in g / kg) entlang dieser
Trajektorien (positive Werte deuten Niederschlag an).

3.7.2. Trajektorienanalyse des Wassertransports

Zunachst wurden einzelne Trajektorien fiir Orte und Zeitpunkte mit besonders hohem Nieder-
schlag berechnet. Abb. 3.23 zeigt die Trajektorien fur die Station Zinnwald, wo die hdchsten
Niederschlagsmengen registriert wurden. Wie fir diese Wetterlage zu erwarten war, wurde die
Feuchte demnach zundchst vor allem aus dem Mittelmeerraum herantransportiert. Gegen Ende
des Ereignisses kam die Feuchte jedoch vor allem aus Osteuropa. Hingegen Uberquerten sie teil-

104



weise auch das Schwarze Meer, wo besonders hohe Meeresoberflachentemperaturen herrschten.
Fur die Station Zwiesel (Abb. 3.24) ergibt sich dasselbe Bild, ndmlich Feuchte-Transport aus
dem Mittelmeer, gefolgt von Feuchtetransport aus Osteuropa wahrend der spateren Phasen des
Ereignisses. Es zeigt sich somit, dass der Niederschlag nicht durch eine klare Quellenregion des
Wassers gekennzeichnet ist. Insbesondere scheint Verdunstung uber dem Mittelmeer nicht die
einzige Quelle des Wassers zu sein.

Arrival Date and Time: 20020812 00000 Arrival Date and Time: 20020812 12000
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Abb. 3.24: Wie Abb. 4.3, aber fiir Zwiesel um (a) 00 UTC und (b) 12 UTC am 12 August.

Als ndchstes wurde fur das gesamte Niederschlagsgebiet eine groRe Anzahl von Trajektorien
von einem regelmaRigen Gitter und alle 90 Minuten gestartet. Indem man die Anderungen der
spezifischen Feuchte entlang der Trajektorien statistisch auswertet, kann man Niederschlags-
gebiete wie auch Verdunstungsgebiete diagnostizieren. Abb. 3.25 zeigt das Resultat dieser Ana-
lyse: man sieht deutlich das Gebiet, in dem der Niederschlag gefallen ist, aber auch jene Gebiete,
in denen die Feuchte entlang der Trajektorien angestiegen ist, d.h., wo Verdunstung stattgefun-
den hat und somit woher das Wasser kam.

Wie schon zuvor qualitativ angedeutet, war das Quellengebiet der Feuchte, das sich vor allem in
den unteren atmospharischen Schichten zeigt (wahrend der Niederschlag zum Teil auch in der
mittleren und oberen Troposphare gebildet wurde), sehr groR. Es umfasst neben dem Mittelmeer
insbesondere auch das Schwarze Meer und weite Teile Osteuropas.

Die hier gezeigten Beispiele wurden der Arbeit von James et al. [2004] entnommen. Stohl und
James [2004] kamen mit einer auf FLEXPART-Simulationen basierenden Methode zu dhnlichen
Ergebnissen. Fir weitere Erlauterungen und Details wird auf diese beiden Arbeiten verwiesen.

3.8. Grundsatzliches zur Verwendung von Analysedaten

Im gegenstandlichen Projekt kamen tberwiegend Analysedaten des ECMWEF zum Einsatz. Eine
Studie [Stohl et al., 2004], die ausserplanméssig im Rahmen von ATMOFAST durchgefihrt
wurde, zeigte, dass Transportrechnungen mit diese Daten im Vergleich zu Transportrechnungen
aufgrund von ECMWF-Vorhersagen systematische Unterschiede aufweisen. So wird z.B. der
Stratosphéren-Troposphéren-Transport systematisch Uberschatzt. Da man bei der Interpretation
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von Messdaten mit Hilfe von FLEXPART auf Analysedaten angewiesen ist (\Vorhersagedaten
enthalten unerwiinschte VVorhersagefehler), muss man diese systematischen Fehler in Kauf neh-
men. Sie mussen aber bei der Interpretation der Ergebnisse entsprechend beriicksichtigt werden.

20 <16 12 -8 4 0 4 8 12 16 20 24 28 32 36 40

Abb. 3.25: Abschédtzung von Niederschlag und Verdunstung (mm) wéhrend der 72 Stunden vom 11.-13. August,
aufgespalten in 6 100 hPa dicke Schichten rund um (a) 450 hPa, (b) 550 hPa, (c) 650 hPa, (d) 750 hPa, (e) 850 hPa
and (f) 950 hPa.

3.9. Bewertung der Ergebnisse

Im Rahmen von ATMOFAST konnten einige neue Félle von Interkontinentaltransport von Ozon
nachgewiesen werden. VVor Beginn des Projektes gab es hierzu nur eine einzige Studie [Stohl
und Trickl, 1999], die einen klaren Nachweis des aussereuropdischen Ursprungs von Ozon
gebracht hat. Mit Abschluss von ATMOFAST sowie der ebenfalls an der TU Munchen durchge-
fuhrten Projekte CONTRACE, CARLOTTA und NOXTRAM liegen nunmehr mehr als ein
Dutzend in der Literatur gut dokumentierter Falle in verschiedenen Jahreszeiten vor. Immer
wieder zeigte sich, dass Nordamerika fiir Europa eine bedeutende Quelle von Ozon ist. Gegen
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Ende der Projektlaufzeit erschienen vermehrt Publikationen von Kollegen, die weitere Falle
dokumentierten und unsere Resultate bestétigten. Was zu Projektbeginn eine Hypothese war,
kann nunmehr als gesicherte Erkenntnis gereiht werden. Der Artikel von Stohl und Trickl [1999]
wurde vom Institute for Scientific Information (ISI) im Juli 2005 als Startpunkt einer soge-
nannten fast moving front identifiziert, die in der Tat an erster Stelle der fast moving fronts in
den Geowissenschaften gereiht wurde (siehe ISI Essential Science Indicators). Dies zeigt das
Interesse, welches das Arbeitsgebiet auch bei anderen Kollegen hervorgerufen hat. Der Erfolg
von ATMOFAST war es, dass sich weitere Publikationen an vorderer Stelle in diese fast moving
front einreihen konnten.

Auf der Modellseite konnten wir im Rahmen von ATMOFAST zahlreiche Verbesserungen am
Modell FLEXPART selbst sowie in der Methodik der Auswertung der Modellergebnisse erzie-
len. Nicht zuletzt aufgrund dieser Verbesserungen erfreuten sich Vorhersagen und Analysen mit
FLEXPART im Rahmen der ICARTT-Kampagne auch bei internationalen Projektpartnern
groRer Beliebtheit.

Es ist des weiteren gelungen, erstmals Rickwaértssimulationen mit FLEXPART (Uber einen
langen Zeitraum in kurzer Intervallfolge durchzufiihren, was es erlaubt hat, eine Einjahres-
Klimatologie des Ursprungs von Kohlenmonoxid an der Zugspitze zu erstellen.

Neben den eigentlich im Projektantrag vorgesehenen Arbeiten wurden auch noch einige
zusétzliche Studien gemacht. So wurden regelmadssig Vorhersagen erstellt, die es dem Projekt-
partner erlaubten, Messungen effizienter zu planen und die Messzeiten zu optimieren. Daruber
hinaus wurde unter dem Eindruck des Augusthochwassers im Jahr 2002 beschlossen, eine Studie
zum Ursprung des als Niederschlag gefallenen Wasserdampfs durchzufuhren. Dabei kamen das
Modell und Methoden zum Einsatz, die auch zur Interpretation der Ozonmessungen verwendet
wurden. Es liess sich damit also mit vertretbarem Aufwand eine hdchst relevante wissenschaft-
liche Frage ,,Woher kam das viele Wasser?* klaren.

In einem Punkt haben wir die Projektziele nicht ganz erreicht. Laut Projektantrag sollte der
Transport von Emissionen aus borealen Waldbranden nach Europa eingehend untersucht
werden. Wir haben auf diesen Punkt im Projektverlauf etwas weniger Wert gelegt, weil wir auf
diesem Gebiet im Rahmen eines anderen AFO-Projektes, NOXTRAM, sowie eines EU-Pro-
jektes, PARTS, betrachtliche Erfolge erzielen konnten und dieser Punkt daher wissenschaftlich
nicht mehr ganz so spannend erschien wie zum Zeitpunkt des Projektantrags. Es wurden aber
auch im Rahmen von ATMOFAST einige Fallstudien durchgefihrt und insbesondere gegen Pro-
jektende haben wir diesem Punkt aufgrund der zahlreichen Waldbrénde in Alaska und in West-
kanada im Sommer 2004 wieder verstarkt Aufmerksamkeit geschenkt. Einige Publikationen
hierzu sind in Vorbereitung, konnten aber aufgrund der spéaten Datenverfuigbarkeit nicht mehr
vor Projektende fertiggestellt werden.

AbschlieRend ist zu bemerken, dass es insbesondere dem grofRen Einsatz von Paul James und
Nicole Spichtinger zu verdanken ist, dass das ATMOFAST-Projekt auch nach dem Weggang
des Projektleiters Andreas Stohl von der TU Minchen im Sommer 2003 erfolgreich
weitergefuhrt und vom Projektleiter aus der Ferne betreut werden konnte.

3.10. Begutachtete Publikationen der TU Minchen, die im Rahmen von
ATMOFAST erstellt wurden

Im Rahmen des Projekts wurden zwolf begutachtete Publikationen erstellt, an denen an der TU
Minchen angestellte ATMOFAST-Projektmitarbeiter entweder fihrend oder beteiligt waren
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(siehe zentrales Verzeichnis in Kapitel 1.8). Dartiber hinaus sind noch weitere Publikationen des
Projektkoordinators unter Beteiligung von TUM-Mitarbeitern in Vorbereitung, sowie einige
Publikationen des TUM-Projektleiters zur ICARTT-Kampagne.
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