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2.1. Gesamtziel des Teilvorhabens

Ziel des ATMOFAST-Teilvorhabens ,,Modellsimulation* ist die Erweiterung des Projekt-Verbun-
des um den Bereich der Eulerschen Chemie-Transport-Simulation — als Alternative und Ergéinzung
des Langrangeschen Ansatzes beim FLEXTRA/FLEXPART-Modells des Partners TUM. Zum Ein-
satz kommt das EURAD-Modell, mit dem die Chemie und Ausbreitung von gas- und partikelformi-
gen Spurenstoffen in der Atmosphére beschrieben werden kann.

2.2. Durchzufuhrende Arbeiten

Gemadll dem Arbeitsplan aus dem Projektantrag sollten die folgenden Arbeiten durchgefiihrt werden:

1. Entwicklung von Methoden zur adaquaten Behandlung von Interkontinentaltransport mit dem
EURAD Modell.

Zum Zeitpunkt der Antragstellung war geplant, Methoden zu entwickeln, mit deren Hilfe ein regio-
nales Modell in die Lage versetzt wird, die Effekte von interkontinentalem Transport addquat zu
beschreiben. Dazu wurden die Kopplung an globale Modelle sowie Parametrisierungen anhand von
Luftmassenzuordnungen ins Auge gefasst. Im Verlauf des Projektes zeigte sich, dass der effizien-
teste Weg zur konsistenten Beschreibung der Episoden eine zirkumpolare hemisphérische Version
des EURAD-Modells ist. Diese Modellversion erlaubt weitergehende Anwendungen als im Antrag
beschrieben wurde.

Weiterhin war als Aufgabe die Beschaffung und Aufbereitung der notwendigen Modell-Input-Daten
genannt worden. Dabei handelt es sich um meteorologische Analyse- bzw. Vorhersagedaten fiir die
zu untersuchenden Zeitrdume, vor allem aber um Emissionsdaten.

2. Episodenstudien zu Stratospharen-Tropospharen-Transport und zu Ferntransport Ereignissen

In Absprache mit den Partnern IMK-IFU und TUM werden — hauptsdchlich auf Basis der dort
durchgefiihrten Analysen - geeignete Episoden ausgewdhlt, welche typische Transport-Strukturen
zeigen. Zu den Zielen gehort die Untersuchung der Herkunft von Luftmassen. Dies kann als unab-
hiingige Uberpriifung der Ergebnisse der TUM mit dem Trajektorien-/Partikel-Modell FLEXTRA/
FLEXPART. Weiterhin dienen die Simulationsrechnungen mit dem Chemie-Transport-Modell als
Ergédnzung des ATMOFAST-Projekts um den Bereich der chemischen Zusammensetzung der rele-
vanten Luftmassen. Eine Frage, die dabei im Vordergrund steht, ist die ob in den Plumes in der obe-
ren Troposphire Ozon-Produktion stattfindet.

Die Modellergebnisse werden mit geeigneten Beobachtungsdaten evaluiert.
3. Uber den Antrag hinausgehende Arbeiten

Im Rahmen eines — noch nicht abgeschlossenen - Projektes fiir das Umweltbundesamt wurden
hemisphérische Modellrechnungen fiir ldngere Zeitrdume durchgefiihrt. Dabei handelt es sich um
Rechnungen fiir die Jahre 1999, 2001 und Januar bis April 2003. Diese Rechnungen basieren auf
einer Weiterentwicklung des Modells (nicht-hydrostatische Version, Behandlung von Aerosolen).
Diese Rechnungen eignen sich sehr fiir eine Auswertung im Sinne des ATMOFAST Projektes hin-
sichtlich typischer Transportwege auf der nordlichen Hemisphire und vieler weiterer Fragestellun-
gen.

Weiterhin wurde im Friihjahr 2005 eine Routine Prognose (Zeitraum drei Tage) eingefiihrt, die tig-
lich im Internet unter www.eurad.uni-koeln.de publiziert wird.
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2.3. Modellversionen, Inputdaten, Charakteristika der Modell-Experimente
2.3.1. Emissionen

Die Beschaffung belastbarer Emissionsdaten fiir globale oder hemisphirische Simulationsrechnun-
gen ist ein kritischer Bereich des Projektes. Es existieren wenige geeignete Emissionskataster. Fiir
Anwendungen mit dem EURAD-Modell kommen im Prinzip GEIA (http://www.geiacenter.org)
und EDGAR (http://www.mnp.nl/edgar) in Frage. Fiir ATMOFAST wurden die EDGAR-3.2-Daten
benutzt (Abb. 4.1) — da diese vollstindiger und aktueller sind. Das EDGAR-Kataster hat das
Bezugsjahr 1995. Dies liegt gegeniiber den simulierten Episoden zurilick, so dass sich in der
Zwischenzeit die Emissionen in den Regionen gedndert haben. In Europa gab es seit Mitte der
Neunzigerjahre einen deutlichen Emissions-Riickgang. Die Simulationsrechnungen iiberschétzen
daher in Europa die Verschmutzung. In Asien ist die Situation umgekehrt, da dort die Emissionen
angestiegen sind. Aktuellere Daten standen aber zum Zeitpunkt der Rechnungen nicht zur
Verfiigung.

Partikel-Emissionen sind in keinem der Kataster beriicksichtigt. Mit einer - mit Hilfe européischer
Kataster abgeleiteten - Beziehung, lassen sich partikelformige Kohlenstoff Emissionen (Abb. 4.1,
rechts unten) {iber die CO Emissionen ableiten.
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Abb. 4.1: Jahresemissionen auf dem hemisphérischen Modell-Gitter (Gitterweite 100 km) auf der Basis des EDGAR-
3.2-Katasters mit dem Basisjahr 1995; von links oben nach rechts unten: SO, [ht/Jahr], NO, [ht/Jahr], VOC [ht/Jahr],
CO [ht/Jahr].
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2.3.2. Meteorologische Analysedaten

Die ersten regionalen Testrechnungen basierten auf meteorologischen Analysen des europdischen
Zentrums fiir mittelfristige Wettervorhersagen (ECMWF). Je nach Bezugsjahr wurden verschiedene
Datensitze fiir die hemisphédrischen Simulationen verwendet:

Bei Episoden bis Ende 2000 kamen hauptsdchlich 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 Verfiigung.
Details dieser Datensétze dnderten sich im Lauf der Zeit.

2.3.3. Modellentwicklung

Das EURAD Modell wurde wéhrend der Laufzeit von ATMOFAST in vielen Bereichen weiterent-
wickelt. 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
groflere Gebiete, ldngere Zeitrdume und auch die Einbeziehung der Aerosole erleichterte.

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

Zur Analyse der Herkunft der Luftmassen wéhrend der Fallstudien wurde eine Version mit passiven
Tracern entwickelt. Dazu wird der Herkunftsort des Inhalts einer Gitterbox verwendet (Léange,
Breite, Hohe), sowie die Zugehdrigkeit zu einer Atmosphirenschicht (Grenzschicht, Stratosphére)
zum Startzeitpunkt. Diese Methode wurde eingesetzt, um auch mit einem Eulerschen Modell die
Ursprungsregion von Luftpaketen genauer identifizieren zu konnen. Dies erlaubt es, Zonen mit
intensivem Meridional-, Longitudinal- oder Vertikaltransport zu identifizieren.

Bei den Langfristrechnungen wurde eine nichthydrostatische Modellversion eingesetzt.
AufBlerdem wurde ein Aerosol-Chemie- und -Dynamik-Modell einbezogen.

Tabelle 4.1: Beschreibung der Modellversion, welche in ATMOFAST fiir hemisphérische Simula-
tionen verwendet 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 26 23

Schwerpunkt freie Troposphdre | PBL und FT PBL
Chemiemechanismus | RADM2 RADM2 + Aerosole | RADM2 + Aerosole
Meteorologie MMS5 hydrostatisch | MMS nichthydrost. | MMS5 nichthydrost.
Zeitschritt (Chem.) | 600 s 600 s 1200 s

Seit Friithjahr 2005 wird das tigliche Angebot an chemischen und meteorologischen Vorhersagen

des RIU um eine hemisphdrische Dreitageprognose erganzt.
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2.4. Eingehende Darstellung der erzielten Resultate
2.4.1. Untersuchte Zeitrdume
Tabelle 4.2 Untersuchte Episoden

Bezeichnung | Art Focus Zeitraum
AF1 Fallstudie/regional Intrusion Mai/Juni 1996
AF2 Fallstudie (reg. + hem.) | Intrusion, Ferntransport, Mai/Juni 1997

Transport aus niederen Breiten

AF3 Fallstudie (hem.) Ferntransport Juli 1997

AF4 Fallstudie (hem.) Ferntransport Mai 1999

AFS5 Fallstudie (hem.) Ferntransport September 2000

TC2 Fallstudie (reg.+hem.) | Intrusionen, Cut-off Low, August 1997
Blocking, Ferntransport

AFH Fallstudie (hem.) Vorhersage Okt./Nov. 2002

U99 Langzeit (hem.) Ferntransport, Saisonalitét 1999

U0l Langzeit (hem.) Ferntransport, Saisonalitét 2001

Emissionssensitivitét (Szenario 2010)

uo3 Langzeit (hem.) Ferntransport, Saisonalitét Jan.-April 2003
HFOR Routine (hem.) Vorhersage (72h) Seit Friihjahr
2005

Die Langzeitrechnungen fiir die Jahre 1999, 2001 und 2003 werden in Kooperation mit dem FE-
Vorhaben UFOPLAN Nr. 202 43 270 des Umweltbundesamtes durchgefiihrt, bei dem es um die
Weiterentwicklung und Validierung von Modellen im Rahmen der 22. BImSchV (Bundes-Immis-
sionsschutz-Gesetz) geht. Dabei wird auch der Einfluss iiberregionaler Luftbelastung bei Aerosolen
und gasformigen Komponenten untersucht.

2.4.2. Beispiel-Episode Mai/Juni 1997 (,, Textbook Example*)

Bei den episodischen Studien wurde — neben den fiir den Ferntransport wichtigen dynamischen Pro-
zessen - vor allem die chemische Entwicklung der Luftmassen von den Quellgebieten an untersucht.
Eine besonders gut interpretierbare Episode wurde von den Projektpartnern im Mai/Juni 1997
beschrieben ([Eisele et al., 1999; Stohl und Trickl, 1999], Abbildungen 4.2-4.9). Diese gut doku-
mentierte Episode wurde auch im Rahmen dieses ATMOFAST-Beitrages intensiv untersucht, um
das erweiterte Modellsystem in bereits bekanntem ,,Terrain“ zu erproben. Wihrend des untersuch-
ten Zeitraumes traten sehr viele der zu untersuchenden Phinomene in sehr typischer Auspriagung
auf, daher konnen auch viele der spateren Ergebnisse des Teilvorhabens anhand dieser Episode
exemplarisch dargestellt werden.

Quellenregion

Es zeigt sich, dass der wesentliche Teil der Ozons — welches spéter in den Plumes zu finden ist -
bodennah in den Quellenregionen produziert wird. Die Simulationsrechnungen mit dem EURAD-
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Modell ergeben in der Beispiel-Episode Mai/Juni 1997 etwa 90 ppbV Ozon iiber dem Siidosten und
Osten der USA (Abb. 4.4). Dies steht perfekt in Einklang mit Stationsmessungen, z.B. in Virginia
oder New Jersey am Tag des Exports, wiewohl viele Stationen auch geringere Werte zeigen [Stohl
und Trickl, 1999]. Ein Trog liberquert Nordamerika von West nach Ost (ab 23./24 Mai). In seinem
Einflussbereich wird die belastete Grenzschichtluft in die obere Troposphére gehoben (Abb. 4.3).
Ab dem 25. Mai 1997 findet dann im Bereich der amerikanischen Ostkiiste ein kréiftiges Aufgleiten
in einem Warm Conveyor Belt statt. Diese Luftmassen werden iiber dem Atlantik bis knapp unter
die Tropopause angehoben und im Bereich des Polarjets dann nach Europa transportiert. Der
eigentliche Transatlantik-Transport dauert also in diesem Fall etwa drei Tage. Im Bereich des Jets
wirkt sich die Diffusion nur gering aus und wird in der Anfangsphase durch die chemische Produk-
tion tiberkompensiert. Das heif3t, dass es Bereiche innerhalb des Plumes, in denen die Ozonkonzen-
tration das Niveau aus der Quellregion hélt oder leicht iiberschreitet. Eine Wesentliche Vermi-
schung mit dem Hintergrund findet hauptsidchlich dann statt wenn die Luftpakete die
,,Flussrohre® des Jets verlassen haben.

Chemische Produktion

Neben Ozon werden aber bei der Hebung der Luftmassen auch Vorldufersubstanzen wie Stickoxide
und Kohlenwasserstoffe in der freie Troposphire verfrachtet. Dort herrscht aufgrund der Verdiin-
nung eine luftchemische Situation, welche eine effiziente Ozonbildung bewirkt. So prognostiziert
das EURAD-Modell maximale Produktionsraten von etwa 3 ppbV/Stunde am 26. Mai 1997 fiir den
Plume in der lokalen Mittagszeit (Abb. 4.8). Im Laufe der Zeit — wenn die Vorldufersubstanzen pro-
zessiert sind — nimmt das Potential fiir chemische Produktion ab. Daher wird bei der Ankunft des
Plumes in Europa am 28. Mai 1997 nur noch eine geringe chemische Produktion erreicht (Abb. 4.9).
Nachts kommt es aber auch zur Netto-Zerstorung von Ozon.

Uber Garmisch-Partenkirchen liegen die Konzentrationen dann im Bereich 100-120 ppbV (Abb.
4.7). Das ergibt einen Nettoanstieg von 10-30 ppbV wéhrend des Transports im Laufe dieser
Episode.

Da die chemischen Netto-Anderungsraten in gealterten Plumes sehr gering sind, ist der chemische
Verlust von Ozon nicht der Grund fiir das Verschwinden des Plumes nach einigen Tagen - Die Zeit-
skala hierfiir wiren mehrere Wochen. Die Auflésung geschieht eher iiber Mischungsprozesse. Es
ist daher davon auszugehen, dass Ferntransportereignisse zu einer Erh6hung des troposphérischen
Ozonhintergrunds fiihren.

Luftmassen aus niederen Breiten

In den Lidar-Profilen treten vor, wihrend (unterhalb) und nach dem Auftreten der Nordamerika-
Plumes Bereiche mit sehr niedrigem Ozon-Mischungsverhéltnis zwischen 20 und 30 ppb auf. Die
zugehorigen Luftpakete lassen sich bis zum West-Atlantik siidlich von 30° oder gar bis in die
Karibik zuriickverfolgen. Dort liegen die Hintergrundkonzentrationen deutlich niedriger als in den
mittleren Breiten.

Der Transport erfolgt hdufig wesentlich langsamer. Zum Teil werden die Luftmassen am
Vorderrand des Conveyor Belts angehoben, wenn auch meist nicht so weit wie die nordamerikani-
sche Grenzschichtluft der Plumes [Trickl et al., 2003]. Oft haben sich diese Luftmassen vorher lidn-
gere Zeit im Bereich des Azoren-Hochs befunden. Sie sind héufig lange Zeit nicht mehr mit fri-
schen Emissionen in Kontakt gekommen. Die chemischen Umsitze sind, verglichen mit der belaste-
ten Luft sehr gering, oft findet ein langsamer Abbau statt.
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Case: AF2 COARSE150x150x 28, DS=100.0 Time: 29 May 1997 0 UTC
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EURAD MM5 Analysis Package (Version 4.1) Fri Mov 11 11:31:26 2005

Abb. 4.2: Meteorologische Situation am 29. Mai 1997, 0 UTC (oben) und am 2. Juni 1997, 0 UTC (unten); Tropopau-
senhohe ([hPa], farbig), geopotentielle Hohe bei 500 hPa ([gpm], Isolinien) und Windgeschwindigkeit bei 300 hPa
([m/s], Vektoren)
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Abb. 4.3: Entwicklung der Interkontinentaltransport-Episode im Mai/Juni 1997: Tracer fiir nordamerikanische Grenz-
schichtluft — Saulendichte oberhalb von 5000 m ([g/m°] als CO); von links oben nach rechts unten: 24. Mai 1997, 0
UTC, 25. Mai, OUTC, 26. Mai, 0 UTC, 27. Mai 1997, 0 UTC, 28. Mai, 0 UTC, 29. Mai, 0 UTC
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Abb. 4.4: Bodennahes Ozon [ppb] am 23. Mai 1997, 21
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Abb. 4.6: CO Konzentration [ppb] in ca. 8000 m Héhe am
29. Mai 1997, 1 UTC
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Abb. 4.5: Sdulendichte eines hemisphérischen Grenz-
schicht-Tracers [g/m2 als CO] am 29. Mai 1997, 1 UTC
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Abb. 4.7: Ozon Konzentration [ppb] in ca. 8000 m Hohe,
29. Mai 1997, 1 UTC
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Abb. 4.8: Netto Ozonproduktion [ppb/h] in ca. 5000 m
Hohe am 26. Mai 1997, 18 UTC

Abb. 4.9: Wie Abb. 4.8 aber 28. Mai 1997, 15 UTC

Tabelle 4.3: Konzentration ausgewéhlter Spurengase im Bereich des Plumes

Spezies Frischer Plume Gealterter Plume
26. Mai 28. Mai
0Os-Bildung mittags ca. 3 ppb/h < 0.5 ppb/h
CO 200 ppb 150 ppb
NOy ca. lppb ca. 0.25 ppb
HNO; 0.5—5ppb 0.25 -3 ppb
PAN <2 ppb <2 ppb

Vergleich Modell-Lidar

Der Vergleich der Lidar-Daten (Abb. 4.10) mit den Modelldaten (Abb. 4.11) zeigt, dass das Modell
gut in der Lage ist, die Faltung zu reproduzieren. Die Ozon-Zunge sinkt im Zeitraum der
Messungen von ca. 6000 m auf 3000 m ab und wird schwicher. Die Zone mit amerikanischer
Grenzschichtluft tritt gegen Ende des 28. Mai oberhalb der Intrusion auf. Auch hier findet ein
Absinken statt. Die Luftmasse lésst sich bis zum Ende des Messintervalls identifizieren. Die Ozon-
Konzentration liegt im Modell in diesem Bereich teilweise hoher als die Messung zeigt. Aullerdem
erscheinen die beiden beobachteten Maxima in dieser Zone beim simulierten Ozon nicht getrennt.
Dies kann auf die im Vergleich zur Skala der Strukturen zu grobe horizontale und vertikale Modell-
auflosung zuriickgefiihrt werden. Auflerdem wirken sich auch hier die vermutlich zu hohen Emis-
sionsraten aus. Schon wéhrend des Transportes treten im Modell etwas hohere Werte auf als iiber
dem Atlantik mit MOZAIC gemessen wurde (bis etwa 100 ppb; vergleiche Stohl and Trickl, 1999).
Inwieweit diese Uberschitzung auf die bodennahe Chemie oder die Bildung in der oberen Tropo-
sphire zurlickzufiihren ist, ldsst sich anhand der verfiigbaren Daten nicht kldren. Des Weiteren
konnte die vertikale Auflosung dazu fiihren, dass liber Europa auch Stratosphérische Luft in die
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Schicht mit eintritt. Bei CO (Abb. 4.12) zeigen sich im Modell allerdings zwei Zonen mit stirker
belasteter Lutft.
May 28 and 29, 1997
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Abb. 4.10: Lidar-Messung von Ozon [ppb] Garmisch-Partenkirchen (nach [Stohl and Trickl, 1999]).
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Abb. 4.11: 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.
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Abb. 4.12: Zeit-Hohen-Schnitt CO [ppb] fiir Garmisch-Partenkirchen vom 27. bis 30. Mai 1997 aus EURAD-
Simulations-Rechnungen. Die Balken geben den Zeitraum der Ozon-Messungen an.
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Auflosung der Plumes

Vorbedingung dafiir, nordamerikanische Grenzschichtluft iiber Europa identifizieren zu konnen, ist,
dass diese in den Bereich des Strahlstroms gelangen. In dieser schnellen, kohdrenten Stromung
konnen die Luftpakete den Interkontinentaltransport tiberstehen, ohne dass die chemischen Charak-
teristika ganz verloren gehen. Dies passiert erst, wenn eine Region erreicht wird, in der sich der Jet
abschwicht oder auffachert. Dies wihrend der Episode Mai/Juni 1997 in zwei Bereichen.

—  Uber dem Ostatlantik zwischen den Azoren und der Iberischen Halbinsel befindet sich ein Kalt-
lufttropfen. Dieser liegt siidlich eines Hochdruckriickens westlich von Irland (sieche Abb. 4.2
oben). Zusammen bilden diese Beiden eine Dipol-artige blockierende Struktur. Der Jet spaltet
sich in einen nordlichen und einen siidlichen Ast. Im siidlichen Bereich in Hohe der Azoren
bildet sich ein Reservoir belasteter Luft. Spater wird ein Teil dieser Reservoirs durch den Kalt-
lufttropfen iiber die Iberische Halbinsel, Nordafrika in den westlichen Mittelmeerraum und
nach Westeuropa verfrachtet.

—  Der nordliche Ast des Jets transportiert die ozonreiche Luft dann antizyklonal {iber den Messort
in Garmisch-Partenkirchen (Abb. 4.10 und 4.11). Dabei findet ein Absinken statt, so dass der
Plume bis in die mittlere und untere Troposphére gelangt. Unter dem Einfluss eines relativ orts-
festen Troges tiber dem Balkan gelangen die Luftpakete in den Ostlichen Mittelmeerraum und
teilweise wieder nach Zentraleuropa.

Zusammengenommen bilden diese Drucksysteme Anfang Juni ein sogenanntes ,,Omega-
Blocking® (Abb. 4.2, unten) — welches iliber mehrere Tage im Wesentlichen bestehen bleibt. Eine
solche ,,Blocking Situation* wurde auch intensiv im AFO2000-Projekt TRACHT (07ATF06) analy-
siert. Etwa zwei Wochen nach der Hebung der bodennahen Luft {iber Nordamerika werden weite
Teile der freien Troposphire iiber Europa von ihr beeinflusst. Diese Angaben basieren weitgehend
auf der Analyse der passiven Tracer, da die Vermischung — durch Filament-Bildung der Luft-
massen — dazu fiihrt, dass sich die chemischen Felder nicht mehr signifikant von der Umgebung
abheben, somit also praktisch zum troposphdrischen Hintergrund geworden sind. Das importierte
Ozon steht damit auch als Reservoir fiir ein Einmischen in die Grenzschicht dar.

2.4.3. Ergebnisse der Jahresrechnungen

Hemisphérische Betrachtung

Die bisherigen Betrachtungen befassten sich mit der Wirkung von Interkontinentaltransport auf
Europa. Die neuen Modellsimulationen umfassen neben Nordamerika und Europa auch Asien. Ver-
gleicht man diese drei groflen Quellregionen fallt die Dominanz Asiens auf (sieche Abbildung auf
der Titelseite). Dies gilt sowohl bei der Haufigkeit als auch bei der Intensitit von Exportereignissen.

So fanden sich in der Episode Mai/Juni 1997 nach zwei Wochen Simulationsdauer etwa doppelt
soviel asiatische Grenzschichtluft in der oberen Troposphire als europdische und nordamerikani-
sche Luftpakete zusammen.

In den Jahresrechnungen 1999, 2001 (und Q1 2003) finden sich eine Vielzahl von Ferntransport-
Ereignissen.

— Der Export amerikanischer Grenzschicht-Luft fiihrt in vielen Fillen zu Bildung eines temporé-
ren Reservoirs liber dem Atlantik im Bereich des Azorenhochs (siehe auch Abb. 4.3)

— Transportwege europdischer Grenzschichtluft fiihren beispielsweise nach Norden in polare
Regionen, nach Osten in Richtung Sibirien oder nach Westen auf den Atlantik (was zu einem
Re-Import fithren kann). Die Hebung erfolg oft nicht so weit reichend wie an den Ostkiisten
Amerikas und Asiens.
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Asiatische Emissionen unterliegen oft starker Hebung. Zielregion der Plumes ist hdufig der
Westen Nordamerikas. Ein weiterer Transportpfad fiihrt iiber Ostsibirien bis zum Polarmeer

(siehe auch Abb. 4.13).

Im Bereich von Hochdruckriicken {iber Europa (siche Abschnitt Blocking) kann es zum Import
afrikanischer Luft nach Europa kommen (zum Beispiel bei Sahara-Staub-Ereignissen). Umge-
kehrt fithren die atmosphérischen Stromungsmuster vielfach in den 6stlichen Mittelmeerraum

und die angrenzenden Regionen.
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Abb. 4.13: Verlauf einer Episode mit ,,Q Blocking vom 9.-19. Mai 2001. Tagesmaximum der PM;, Séulendichte
[mg/m?], Geopotential 500 hPa und Wind in 300 hPa.
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Saisonale Variation

Nimmt man Ozon als Indikator fiir gehobene Grenzschichtluft in der freien Troposphére ist nur im
Sommerhalbjahr mit erhdhten Konzentrationen in den Plumes zu rechnen. Signifikante Ozon-
Plumes wurden hauptsichlich zwischen Mérz und Oktober gefunden. Dominante Regionen mit auf-
steigender Grenzschichtluft sind die Ostkiisten der Kontinente, also Ostasien und die Ostkiiste
Nordamerikas. Dies ist konsistent mit den Ergebnissen von Eckhardt et al. [2004].

Der Einfluss von Blocking auf die freie Troposphire

Fiir den Interkontinental-Transport spielt der atmosphérische Jet — als Region mit schnellem West-
Ost-Transport — eine wichtige Rolle. Im Zusammenhang mit Ferntransport- und Austausch-
Ereignissen trat auch hdufig sogenanntes ,,Blocking* auf. Blocking-Episoden sind Phasen mit
anormalen atmosphédrischen Stromungs-Mustern, die auf vielfiltige Weise mit den — in
ATMOFAST untersuchten — Phinomenen in Zusammenhang stehen. Es findet eine Unterbrechung,
Abschwichung oder auch Umleitung des zonalen Grundstroms statt. Blocking-Ereignisse konnen
eine Persistenz von mehreren Tagen haben.

Blocking-Strukturen entstehen, wenn sich Luftmassen von Norden (Tiefdruck, kalt, niedrige Tropo-
pause) 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] oder neueren Datums bei Pelly and Hoskins [2003]. Blocking kommt beispielsweise in
Form einer ,,Dipol-Struktur® vor mit einem Hoch nordlich eines Tiefs (oder Kaltluft-Tropfens).
Dies ist der Fall am 29. Mai 1997 westlich von Europa (siche Abb. 4.2, oben). Er fiihrt in diesem
Fall zu einer Aufspaltung des Jets in einen nordlichen Ast, der die amerikanische Grenzschichtluft
antizyklonal bis nach Garmisch fiihrt und einen siidlichen Ast, der im Endeffekt zu einem zyklona-
len Transport nach Siidwest-Europa fiihrt.

Eine andere, typisch Formation stellen sogenannte Q-Lagen dar, mit einem Hoch im Zentrum und
westlich sowie Ostlich davon ein Trog - haufig in Form von Kaltlufttropfen und/oder Streamern.
Wihrend der CRISTA2 Mission [Offermann et al., 1999, 2002] im August 1997 wurde eine solche
Struktur iiber Europa und dem Atlantik dokumentiert und im AFO2000 Projekt TRACHT (07 ATF
06, [Feldmann et al., 2003]) detailliert untersucht. Es wurde festgestellt, dass die Zusammensetzung
der freien Troposphire auf verschiedene Weise beeinflusst wurde. So kam es iiber Osteuropa zur
Intrusion stratosphérischer Luft in Streamern. Uber dem Atlantik entstanden Kaltlufttropfen, die
ebenfalls stratosphérische Luft tief in die Troposphire brachten. Auf der anderen Seite bildete sich
am Westrand des zentralen Riickens eine nordwirts gerichtete Stromung die Luftmassen von Nord-
afrika und der Mittelmeerregion in einem Warm Conveyor Belt (siche auch [Tulet et al., 2003] bis
in polare Regionen in die UTLS brachten.

Auch die weitrdumige Verteilung sowohl der gehobenen Grenzschicht-Luft als auch der stratosphé-

rischen Luft fand beispielsweise in der Episode Mai/Juni 1997 (auch wihrend der CRISTA-Episode)
unter dem Einfluss von Blocking statt. Abbildung 4.13 zeigt den Verlauf einer ,,Q-Blocking*“-Epi-

sode im Mai 2001, bei der es nach einer Akkumulationsphase iiber Europa zum Transport eines

Plumes aus Aerosolen bis an die Ostkiiste Nordamerikas kommt. Dieser Plume ist im Ozon weniger

ausgeprigt. Das von Siid nach Nord gerichtete Stromungsmuster im Bereich des zentralen Riickens

scheint auch im Zusammenhang mit Sahara-Staub Ereignissen zu stehen (z.B. [Papayannis, 2003]).

2.4.4. Evaluierung

Die Beobachtungen mit dem Ozonlidar des IFU in Garmisch-Partenkirchen boten eine hervorra-
gende Gelegenheit vertikale und zeitliche Strukturen in der freien Troposphére zu studieren. Diese
Messungen wurden daher auch verwendet, um die Modellresultate zu tiberpriifen. Die Simulationen
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mit dem EURAD-Modell zeigen die gleiche Struktur wie die Beobachtungsdaten. Auch beim Zeit-
punkt des Eintreffens von Luftmassen am Messort, sowie bei der Hohenzuordnung gib es eine gute
Ubereinstimmung. Auch bei der Ozonkonzentration gibt es eine gute Ubereinstimungwobei zu
beachten ist, dass die Simulationsrechnungen — aufgrund der fiir die Bezugsjahre zu hohen
Emissionsraten — bodennah eine Tendenz zur Uberschitzung der Belastung haben.

Eine intensive Evaluierung des EURAD-Modells fiir die obere Troposphére/untere Stratosphire
wurde auch in Verbindung mit dem AFO2000 Projekt TRACHT durchgefiihrt. Fiir Die Episode 8.-
16. August 1997 standen neben Radiosonden-Daten (zum Beispiel Hohenpeiflenberg) und Daten
der Fliige aus dem MOZAIC Projekt auch Satellitendaten des CRISTA Instrumentes zur Verfiigung.
Zu den Ergebnissen gehorte auch hier, dass das Modell in der derzeitigen Konfiguration in der Lage
ist, die Lage, Ausdehnung und Entwicklung von mesoskaligen Strukturen in der UTLS realistisch
zu beschreiben. Speziell wurden Kaltlufttropfen, Streamer und Plumes aus aufgestiegener boden-
naher Luft untersucht. Die Ozon-Konzentrationen lagen in der freien Troposphédre und der UTLS im
Allgemeinen in einem Abweichungsbereich von 10-15% um die Messungen.

June 20 and 21, 2001
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Abb. 4.14: Zeit-Hohenschnitt Ozon [ppb] fiir Garmisch Partenkirchen. Oben: Lidarmessungen (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 iiberein.

Episode Juni 2001

Roloefs et al [2003] verglichen die Performance verschiedener Chemie-Transport- bzw. Chemie-
Klima-Modelle bei der Simulation einer Episode vom 20. bis 21. Juni 2001. Die Simulationsergeb-
nisse wurden mit den Lidarmessungen aus Garmisch Partenkirchen verglichen. Diese zeigen eine
komplexe Abfolge von stratosphirischen Intrusionen und Troposphérischen Luftmassen verschiede-
ner 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 hemi-
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sphiarischen EURAD-Modell abgedeckt. Auf Abb. 4.14 sind Lidarbeobachtungen und EURAD-
Simulation gegeniibergestellt (der lingere Zeitraum der EURAD-Daten soll einen Vergleich mit
dem zitierten Artikel zu erleichtern). Die Intrusion am Anfang des Beobachtungszeitraums erstreckt
sich zwischen etwa 5 und 8 km Hohe und dem Niveau der Zugspitze. Nachfolgend erreicht eine
Zone mit niedrigen Konzentrationen den Messort. AnschlieBend folgt wiederum eine stratosphi-
rische Intrusion. Die Simulation gibt diese Strukturen wieder. Dies gilt im Wesentlichen auch fiir
ihre vertikale Erstreckung und den Konzentrationsbereich, mit Einschrinkungen infolge der
schlechteren Héhenauflosung des Modells.

2. 5 Bewertung des Erreichten/Ausblick

Im Rahmen des AFO2000 Projektes ATMOFAST wurde in Kooperation mit anderen Projekten —
zum Beispiel dem AFO2000 Projekten TRACHT und IDEC/SENEVA das EURAD-Modellsystem
erfolgreich auf hemisphérische Anwendungen erweitert. Damit steht ein komplexes und effizientes
Werkzeug zur Verfiigung, um die wichtigen Fragestellungen zur chemischen Hintergrundbelastung
und zum Einfluss von Ferntransport untersuchen zu konnen. Dieses Modell ist auch in der Lage
Emission, Bildung und Transport von Partikeln zu untersuchen. Weiterhin ist das Modell prognose-
fahig. Die Vorhersagen werden téglich im Internet den Interessierten zur Verfiigung gestellt (unter
http://www.eurad.uni-koeln.de). Dieses Modell konnte auch in einem Projekt des Umweltbundes-
amtes zu verwandten Fragestellungen eingebracht werden.

Bei den Fallstudien konnten die Ergebnisse der Projektpartner von der TUM und vom IMK-IFU mit
einer unabhéngigen Methode bestétigt und ergédnzt werden. Wesentliche neue Aspekte betreffen die
chemischen Prozesse in den Plumes. Es konnte gezeigt werden, dass photochemische Prozesse eine
wichtige Rolle in der ersten Phase der Transportereignisse. Gealterte Luftmassen sind im wesentlich
chemisch neutral (auf Zeitskalen von einigen Tagen bis Wochen). Das Verschwinden der Plumes
erfolgt im Wesentlichen durch Filament-Bildung und Mischung. Nur in relativ abgeschlossenen
Stromungssystemen welche fernab der Emissionen liegen finden sich so niedrige Stickoxid Kon-
zentrationen, dass es groBflidchig zu einem langsamen chemischen Abbau kommt.

Die Langfrist-Rechnungen zeigen, dass Ferntransport von Spurenstoffen ein hédufig auftretendes
Phinomen ist. Dabei gibt es auf der Nordhemisphédre dominante Quellregionen in Ostasien, der Ost-
hilfte Nordamerikas und auch in Europa. Abhédngig vom Zusammenspiel von Emissionen und
Dynamikunterscheiden sich Zusammensetzung der Luftmassen und ihre Transportwege. Wichtige
Zielregionen der Plumes sind die Westkiiste Nordamerikas, Europa, der Bereich um den &stlichen
Mittelmeerraum, Nordasien. Die polaren Breiten stellen ein weiteres wichtiges Zielgebiet flir den
Ferntransport aus mittleren Breiten dar.

Einen groBlen Einfluss auf die Belastung der Atmosphire iiber Europa haben Blocking-Ereignisse.
Sie stehen in Beziehung zu Phédnomenen gilt fiir Akkumulation von Schadstoffen, deren Hebung,
aber auch mit stratosphérischen Intrusionen (Kaltluft-Tropfen, Streamer). Nicht zuletzt spielen die
stagnierenden Wetterlagen auch bei der Vermischung der Luftmassen mit dem Hintergrund im
Laufe mehrerer Tage eine Rolle.

Sowohl das stratosphidrische Ozon aus Intrusionen, Streamern und Kaltluft-Tropfen als auch die
verschmutzte Luft der Interkontinental-Plumes bilden — nach dem Absinken in die mittlere und
untere Troposphére — ein Reservoir, welches in die Grenzschicht eingemischt werden kann. Dies
kann beim morgendlichen Aufbau der Grenzschicht oder auch iiber Konvektion passieren. Dann
erhoht sich die Basis des photochemischen Tagesgangs in der Grenzschicht um einige ppb. Der
Anstieg kann sich dann auf die Wahrscheinlichkeit der Uberschreitung von Grenzwerten haben aber
vor allem auch auf die Belastung der Vegetation (Anstieg der AOT40-Werte).
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Der Umfang und die Komplexitit der erzielten Daten ermdglichen noch weitere Analysen —
besonders bei den Jahresrechnungen.

Die Ausweitung des Anwendungsgebietes auf lange Zeitrdume und interkontinentale Modellgebiete
macht es sinnvoll, zusétzlich stirker auch den Einfluss langsamerer chemischer Prozesse des
atmosphérischen Hintergrundes zu untersuchen — z.B. der maritimen Grenzschicht. Auf kiirzeren
Zeitskalen spielen diese eine geringere Rolle. Ein weiteres Feld fiir sinnvolle Weiterentwicklungen
sind Emissionen aus natiirlichen Quellen — wie zum Beispiel aus Waldbrinden und Bodenerosion
(Sahara-Staub). Auf diesen Gebieten wird derzeit schon gearbeitet.
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