Endbericht

zum Verbundvorhaben

»Konvektiver Spurengastransport in die obere Troposphiire iiber Europa:
Budget und Wirkung auf Chemie*“ (CONTRACE)

08.06.2004

Dr. Caroline Forster, Dr. Andreas Stohl,

Sabine Eckhardt, Dr. Nicole Spichtinger, Dr. Paul James
Technische Universitit Miinchen (TUM)
Lehrstuhl fiir Bioklimatologie und Immissionsforschung
Am Hochanger 13
85354 Freising

Projektleiter: Dr. Andreas Stohl

Forderkennzeichen: 07 ATF 22

Laufzeit: 01.01.2001 — 30.06.2004

Berichtszeitraum: 01.01.2001 — 30.06.2004



1. Ziele und Aufgaben der TUM

Fir CONTRACE flhrte der Lehrstuhl fur Bioklimatologie und Immissionsforschung der
TUM Transportsimulationen von Spurengasen in der Atmosphare mit den Modellen
FLEXTRA (Stohl et al., 1995) und FLEXPART (Stohl et al., 1998; Stohl and Thomson,
1999) durch. FLEXTRA berechnet 3-dimensionale Trajektorien und ist mit Hilfe von
Ballontrajektorien (Baumann und Stohl, 1997) validiert worden. Es zeigte bei
Simulationen des Aufsteigens von Luftmassen in warm conveyor belts (WCBs) eine sehr
gute Ubereinstimmung mit anderen Modellen und mit Messdaten (Stohl et al., 2001). Das
Lagrange'sche Ausbreitungsmodell FLEXPART berechnet die Trajektorien von einer
Vielzahl von Partikeln unter Berlcksichtigung von Turbulenz und ist mit einer
Konvektionsparameterisierung (Emanuel and Zivkovié-Rothman, 1999) ausgestattet.
Jedes Partikel tragt die Masse eines oder mehrerer Tracer, fir die nasse und trockene
Deposition sowie lineare chemische Prozesse ermittelt werden kénnen. Fir jedes
Partikel ist der Zeitpunkt seiner Freisetzung bekannt, so dass die Erzeugung von Alters-
Spektren der Tracer moglich ist. FLEXPART simulierte erfolgreich verschiedene Falle
des Interkontinentaltransports (ICT) von Schadstoffen und zeigte dabei eine sehr gute
Ubereinstimmung mit Messdaten (Stohl and Trickl, 1999; Forster et al., 2001; Spichtinger
et al., 2001). Sowohl FLEXPART als auch FLEXTRA werden mit ECMWF (European
Centre for Medium-Range Weather Forecast; ECMWF,1995) oder mit NCEP (National
Center for Environmental Prediction) GFS (Global Forecast System) Windfelddaten
angetrieben. Beide Datensatze sind global, haben eine zeitliche Auflosung von 3
Stunden (Analysen um 0, 6, 12, und 18 UTC; 3 stlindliche Vorhersagen um 3, 9, 15 und
21 UTC) und eine horizontale Auflésung von 1° x 1°. Die NCEP GFS Daten kénnen frei
Ubers Internet heruntergeladen werden und sind auf 26 vertikalen Druckniveaus
zwischen 1000 hPa und 10 hPa verfugbar. Die operationellen ECMWF Daten haben 60
hybride Niveaus, die in Bodennadhe der Topographie und in den obersten Levels den
Druckniveaus folgen. Dazwischen liegende Schichten zeigen einen allmahlichen
Ubergang von gelandefolgenden zu druckniveaufolgenden Schichten.

Im Rahmen von CONTRACE wurden FLEXPART und FLEXTRA eingesetzt, um folgende
Ziele zu erreichen:

e Unterstitzung der Flugplanung wahrend der Flugzeugmesskampagnen mit Hilfe von
prognostischen Modelllaufen

e Interpretation der Messdaten mit Hilfe von Trajektorien- und Tracermodelllaufen

o Bestimmung der Haufigkeit von ausgedehnten Gebieten gealterter, verschmutzter
Luftmassen Uber Europa, die durch WCBs oder Konvektion einige Tage zuvor aus
der Grenzschicht in die obere Troposphare transportiert worden sind

e Analyse dieser Ereignisse im Hinblick auf Os;-Produktion und Auswaschen von NO,
Die Aufgaben, die fur diese Ziele wahrend der Projektlaufzeit durchgefiihrt werden
sollten, waren:

e Tracertransportvorhersagen mit FLEXPART und Trajektorienvorhersagen mit
FLEXTRA wahrend der CONTRACE Messkampagnen (Abschnitt 2.1)

e Hochaufgeloste Simulationen konvektiver Komplexe mit dem
Wettervorhersagemodell MM5 (Abschnitt 4)

e Berechnung von Riuckwartstrajektorien (Abschnitt 2.3)
o Berechnung von Tracer-Altersspektren (Abschnitt 2.2)
o Entwicklung eines Konvektionsschemas (Abschnitt 4)
o Blitz-Tracer (Abschnitt 2.4.2)



e Modellvalidierung (Abschnitt 2.2)

e Einrichten einer WCB-Klimatologie (Abschnitt 2.5) und Transport von NO, in WCBs
(Abschnitt 2.4)

¢ Photochemiesimulationen mit einem Lagrange'schen Boxmodell (Abschnitt 4)

Alle obengenannten Ziele wurden wahrend CONTRACE erreicht. Die Resultate konnten
in mehreren Artikeln (siehe Liste in Abschnitt 6) in wissenschaftlichen Zeitschriften
veroffentlicht worden. In Abschnitt 2 werden die wichtigsten Arbeitsschritte und
Ergebnisse zur Erreichung der oben genannten Ziele erlautert. Eine Auswahl der
Veroffentlichungen dazu befinden sich im Anhang dieses Berichts.

2. Wichtigste Ergebnisse der TUM

2.1. Erfolgreiche Unterstiutzung der Flugplanung wahrend der
Messkampagnen

Wahrend der beiden Flugzeug-Messkampagnen vom 14. bis 29. November 2001
(CONTRACE_1) und vom 9. bis 25. Juli 2003 (CONTRACE_2) stellte TUM den
Projektpartnern verschiedene Prognoseprodukte fir die Flugplanung auf einer
Internetseite zur Verfigung (http://www.forst.tu-muenchen.de/EXT/LST/METEO/
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Abbildung 1: FLEXPART Vorhersagen des CO Tracer Mischungsverhaltnisses (ppbv) in 500 hPa fir den
CONTRACE_1 Flug am 19 November 2001. Die gelben Linien reprasentieren die Hohe des Geopotentials in
500 hPa. Die schwarze Linie in der rechten unteren Abbildung ist die Flugroute der DLR Falcon, die

basierend auf dieser Vorhersage geplant wurde.

contrace/contrace_fx.html). Diese Produkte umfassten meteorologische Felder
(Geopotential, Bodendruck, CAPE, 500 hPa Vertikalgeschwindigkeit, Potentielle Vorticity,
Tropopausenhdhe, Temperatur, relative Feuchte, Niederschlag, Bewolkung und
aquivalentpotentielle Temperatur), FLEXTRA Trajektorien sowie einen
nordamerikanischen und einen europaischen FLEXPART CO Tracer, deren
Emissionsraten auf dem EDGAR 1990 (Olivier et al., 1996) Emissionsinventar basierten.
Die Prognosen wurden wahrend CONTRACE_1 ausschlieRlich mit NCEP GFS Daten
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berechnet. Wahrend CONTRACE_2 konnten jedoch mit freundlicher Unterstiutzung des
DWD und des ECMWF zusatzlich Modellvorhersagen mit ECMWF Windfeldern erstellt
werden, was einen Vergleich der GFS und der ECMWF basierten Vorhersagen
ermOglichte (siehe unten). Die Prognosen deckten einen 3-Tageszeitraum ab und
wurden wahrend der Messkampagnen alle 6 Stunden, sobald die aktuellsten
Windfelddaten verfigbar waren, aktualisiert. Insgesamt waren der Transfer der
Windfelddaten an die TUM, die Modelllaufe und das Erstellen der Grafiken flr die
Internetseite so organisiert, dass alle Produkte innerhalb von etwa 4 bis 5 Stunden
verfugbar waren. Da FLEXPART nur den Transport und lineare Chemie simuliert, braucht
es sehr viel weniger Rechenzeit als Chemietransportmodelle (CTM), die die komplexe
Chemie vieler chemischer Komponenten berechnen. Wie sich wahrend der
Messkampagnen herausstellte, war die haufige Aktualisierung der TUM Vorhersagen
sehr wichtig fir die Planung der Flugrouten. Um grétmdgliche Genauigkeit bei der
Flugplanung zu erreichen, wurden die TUM Vorhersagen mit anderen
Vorhersageprodukten, wie die des CTMs MATCH-MPIC des Max-Planck Instituts flr
Chemie in Mainz und des EURAD Modells der Universitat Kéln, verglichen. Jedes der
Modelle lieferte seinen eigenen wichtigen Beitrag zur Flugplanung, und die Vorhersagen
fur die CO Tracer stimmten in der Regel gut Uberein, was auch in einer Studie zu den
CONTRACE_1, MINOS und INDOEX Messkampagnen gezeigt wurde (Lawrence et al.,
2003).
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Abbildung 2: Altersspektren (farbige Saulen) der nordamerikanischen FLEXPART CO Tracer Vorhersagen
(ppbv) entlang der Flugroute vom 9. Juli 2003 im Vergleich mit den CO Messdaten (schwarze Linien). Die
Vorhersagen basieren auf NCEP GFS Daten in (a) und auf ECMWEF Daten in (b).

Sowohl wahrend CONTRACE_1 als auch wahrend CONTRACE_2 waren die TUM
Prognosen sehr erfolgreich. Es gelang, verschmutzte nordamerikanische Luftmassen, die
Uber den Atlantik transportiert worden waren, Gber Europa vorherzusagen, und die DLR
Falcon gezielt in diese Luftmassen zu schicken. Abbildung 1 zeigt ein Beispiel einer
Vorhersage wahrend der CONTRACE_1 Messkampagne. In der 9 Stunden Vorhersage
vom 16 November 2001 ist ein CO Tracermaximum an der nordamerikanischen OstkUste
zu erkennen. Es soll innerhalb von etwa 3-4 Tagen Uber den Nordatlantik nach
Skandinavien transportiert werden. Die 66 Stunden Vorhersage zeigt ein Band mit
erhdhten CO Tracerwerten Uber SiUdschweden, Norddeutschland und Teilen der
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Nordsee. Basierend auf dieser Vorhersage wurde die DLR Falcon von Oberpfaffenhofen
nach Oslo, von dort nach Stockholm und auf einer etwas weiter Ostlich liegenden Route
wieder zurlick nach Oberpfaffenhofen geschickt. Die verschmutzte Luftmasse konnte
gefunden werden und wurde wahrend des Fluges mehrmals durchflogen. Ergebnisse der
Analysen dieses Fluges, die sehr gut mit den Messungen Ubereinstimmen, werden in den
Abschnitten 2.2 und 2.3 prasentiert.

Fir CONTRACE_2 war es erstmals moglich FLEXPART Vorhersagen sowohl mit NCEP
GFS als auch mit ECMWF Windfelddaten zu erstellen. Erste Abschatzungen ergaben,
dass die auf NCEP GFS Daten basierenden CO Tracervorhersagen eine etwas bessere
Ubereinstimmung mit den CO Messdaten zeigen als die auf ECMWF basierenden.
Abbildung 2 zeigt als Beispiel die CO Messungen im Vergleich mit dem
nordamerikanischen FLEXPART CO Tracer berechnet mit Hilfe der NCEP GFS
(Abbildung 2a) und der ECMWF Daten (Abbildung 2b) flr den Flug vom 9. Juli 2003. Bis
auf drei CO Minima um 11:30, 12:30 und 13:30 UTC, als das Flugzeug in der unteren
Stratosphare flog, waren die CO Messungen wahrend des gesamten Fluges erhoht (ca.
110 ppbv). Laut Vorhersage basierend auf NCEP GFS Daten sind die erhéhten CO
Werte hauptsachlich auf nordamerikanische Luftmassen zurlckzufiihren. Der Pearson-
Korrelationskoeffizient zwischen dem nordamerikanischen CO Tracer und den
Messungen betragt r=0.45 fir Abbildung 2a. Die Vorhersage mit den ECMWF Daten
erklart nur Teile der erhéhten CO Werte, und die Korrelation betragt nur r=0.36 fur
Abbildung 2b. Der européische Tracer war bei beiden Vorhersagen nur zu Beginn und
am Ende des Fluges erhéht und stimmte gut mit den CO Maxima zu Beginn und am
Ende des Fluges uberein. Eine Studie von Damoah et al. (2004) zeigte bei einem
qualitativen Vergleich von Modellldufen mit NCEP GFS und ECMWF Daten, dass die
Ergebnisse von beiden Datensatzen an unterschiedlichen Orten lokal von den
Beobachtungen abweichen kdénnen, aber insgesamt eine sehr ahnliche Qualitat der
Ergebnisse liefern. Fur einen quantitativen Vergleich von Simulationen mit NCEP und
ECMWF Vorhersagen mussen jedoch noch weitere Untersuchungen und statistische
Auswertungen durchgeflihrt werden.

Eine Validierung der TUM Vorhersageprodukte erfolgte in Kooperation mit dem AFO2000
Nachwuchsgruppenprojekt CARLOTTA im Rahmen des International Global Atmospheric
Chemistry (IGAC) Programms bei der Intercontinental Transport and Chemical
Tranformation 2002 (ITCT 2k2) Flugzeugmesskampagne in Kalifornien im April/Mai 2002
(Forster et al., 2004, siehe Anhang). Ziel von ITCT 2k2 war es unter anderem, den
Interkontinentaltransport verschmutzter Luftmassen von Asien nach Nordamerika zu
quantifizieren. TUM stellte fur die Flugplanung 3-Tages Vorhersagen eines asiatischen,
eines nordamerikanischen und eines europaischen Tracers zur Verfugung. Wie bei
CONTRACE waren die Vorhersagen sehr erfolgreich, und es gelang bei mehreren
Messflligen, erheblich  verschmutzte asiatische Luftmassen uber der
nordamerikanischen Westklste zu finden und zu vermessen. Weitere Details dazu sind
in Forster et al. (2004) im Anhang dieses Berichts zu finden.

2.2. Analyse der Transportmechanismen und Berechnung von Tracer-
Altersspektren verschiedener Tracer entlang der Flugrouten

Zur Analyse der Transportmechanismen und der Messdaten, die wahrend
CONTRACE_1 und CONTRACE_2 erfasst worden sind, wurden mit FLEXTRA vorwarts
Trajektorien gerechnet und mit FLEXPART dber den Kampagnenzeitraum
Vorwartssimulationen von anthropogenen CO und NO, Tracern basierend auf dem
EDGAR 1995 Emissionsinventar (Olivier and Berdowsky, 2001) und ECMWF
Windfeldern durchgefuhrt (Stohl et al., 2003a, siehe Anhang). Um den Tracertransport
zwischen Nordamerika und Europa mdglichst genau zu erfassen, wurden zwischen
120°W-30°E und 18°N-66°N ECMWF Daten mit 0.5° Auflosung genestet. Die Tracer
wurden entsprechend ihrer Herkunft (Europa, Nordamerika) markiert, und das Traceralter
wurde in verschiedene Altersklassen unterteilt.
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Abbildung 3: Links: Kombinierte GEOS-East/METEOSAT Infrarot-Satellitenbilder in Kombination mit
Bodendruck Konturlinien aus NCEP GFS Analysen (schwarze Linien) und Bodenfronten am (a) 13.
November 2001 um 0 UTC, (b) 15. November 0 UTC, (c) 17. November 0 UTC, (d) 18. November 12 UTC
und (e) 19. November 12 UTC. Gelbe und rote Farben reprasentieren kalte Temperaturen (hochreichende
Wolken), grine und blaue Farben reprasentieren warme Temperaturen (flache Wolken) und die
Erdoberflache. Weisse Flachen sind Gebiete, in denen keine Daten verfigbar sind. Rechts: Gesamtsaule
des nordamerikanischen FLEXPART CO Tracers zu den entsprechenden Zeiten der Satellitenbilder. Die
Flugroute der Falcon ist in (j) dargestellt.
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Wahrend CONTRACE_1 wurden bei 4 von insgesamt 7 Fligen nordamerikanische
Luftmassen Uber Europa mit dem TUM Prognosen vorhergesagt und mit der Falcon
erfolgreich durchflogen (am 19. November 2001 zwei Flige, am 22. und 27. November
2001 jeweils ein Flug). Die restlichen 3 Flige untersuchten die Hebung europaischer
Luftmassen in die mittlere und obere Troposphéare. Die Analysen ergaben, dass flir den
Transport von Nordamerika nach Europa hauptsachlich WCBs (Browning, 1990)
verantwortlich waren. Auch wahrend CONTRACE_2 gab es WCB Ereignisse, allerdings
weitaus weniger haufig, was in Einklang mit der Studie von Eckhardt et al. (2004, siehe
Anhang) steht, die herausgefunden hat, dass WCBs im Sommer weniger haufig
vorkommen als im Winter (siehe Abschnitt 2.5). Bei insgesamt 9 Fligen wahrend
CONTRACE_2 gab es nur zwei WCB Ereignisse mit Schadstofftransport von der
nordamerikanischen Grenzschicht nach Europa (am 9. und am 25. Juli), wahrend die
anderen Flige den konvektiven Transport europadischer Spurengase in die obere
Troposphéare untersuchten. Bei beiden WCB Ereignissen konnten die verschmutzten
Luftmassen mit dem FLEXPART CO Tracer vorhergesagt und mit der DLR Falcon
gefunden werden. Obwohl die Lage und der Zeitpunkt des Eintreffens der verschmutzten
Luftmassen Uber Europa von den Modellprognosen und -analysen gut reproduziert
wurden, waren die gemessenen CO Erhohungen allerdings geringer als die simulierten.
Vermutlich sind die Emissionsraten im EDGAR 1995 Emissionsinventar uber
Nordamerika zu hoch. Eine Studie von Parrish et al. (2002) zeigte namlich, dass die
Emissionen der USA zwischen 1987 und 1999 im Mittel um 7-9% pro Jahr zurtickgingen.
Somit waren die Emissionen der USA im Jahr 2003 durch das EDGAR 1995 Inventar um
mehr als 50% Uberschatzt. Ausserdem zeigten die Messungen vor allem beim Flug am
25. Juli 2003 eine starke Variabilitdt, die in den FLEXPART Simulationen nicht erfasst
wurden. Ein wahrscheinlicher Grund daflr ist, dass die Hebung der verschmutzten
Luftmassen in den WCBs an der nordamerikanischen Ostkiste meist mit starker
Konvektion verbunden war, die im Modell nicht erfasst war, da die Simulationen aus
Grunden, die in Abschnit 4 erlautert werden, ohne Konvektionsparameterisierung
gerechnet wurden.

Um den Transport in einem WCB zu veranschaulichen, ist in Abbildung 3 mit Hilfe von
Satellitenbildern und der Gesamtsaule des nordamerikanischen CO Tracers dargestellt,
wie es zum Transport der Schadstoffe von Nordamerika nach Europa kam, die wahrend
CONTRACE_1 am 19. November 2001 (gleicher Flug wie in Abbildung 1) mit der Falcon
gemessen wurden. Eine grosse Antizyklone mit einem Kerndruck von etwa 1035 hPa lag
zwischen dem 8. und 11. November 2001 Uber der nordamerikanischen Ostkuste. Durch
die absinkenden Luftbewegungen in der Antizyklone entstand eine Inversion, unter der
sich Schadstoffe im Slidosten der USA ansammeln konnten. Am 12. November wanderte
die Zyklone in Richtung der Great Lakes und zog am 13. November weiter ostwarts
(Abbildung 3a und 3f).

Start on: 20011114 at 12 UTC

Abbildung 4: 5-Tage FLEXTRA
Vorwartstrajektorien, die ein WCB
Kriterium erfiillen (Aufstieg auf lber
5km Hohe innerhalb von 4 Tagen
und Endpunkt der Trajektorie
norddstlich des Startpunkts),
gestartet alle 0.5° auf einer Hohe
von 500m am 14. November 2001
um 12 UTC zwischen 20°-60°N und
110°-50°W.




Auf der Rickseite der Antizyklone konnte die verschmutzte Luft, die sich im Stdosten
angesammelt hatte, Richtung Norden zu den Great Lakes fliessen (CO Tracer-Band
zwischen dem Siden der USA und den Great Lakes). Dies geschah weitgehend unter
wolkenfreien Bedingungen. Am 15. November zog die Antizyklone weiter Richtung Osten
auf den Atlantik, wahrend sich ein Tief Uber der Hudson Bay und Neufundland
entwickelte (Abbildung 3b). Durch diese Konstellation wurde die Stromung zwischen Tief
und Antizyklone kanalisiert, so dass die verschmutzte Luft sich Richtung Nordosten zur
Kiste zog und dort noch mehr Emissionen aufnahm (Abbildung 3g). Der Durchzug dieser
Front an verschmutzten Luftmassen konnte an einem deutlichen Anstieg von Ozon an
der Bergstation Horton in den Appalachen in der Nacht vom 14. auf den 15. November
beobachtet werden (Huntrieser et al., 2004). Auch jetzt befand sich die verschmutzte
Luftmasse immer noch in einem wolkenfreien Gebiet. Als sich die Zyklone intensivierte
und am 17. November Richtung Osten Uber die Kiste zog, druckte ihre Kaltfront die
verschmutzten Luftmassen Richtung Atlantik, und ein WCB entstand. Durch die Hebung
im WCB vor der Front wurden die Schadstoffe in die mittlere und obere Troposphare
transportiert und befanden sich schliesslich in dem mit dem WCB verbundenen
Wolkenband (Abbildung 3c und 3h).

Zur Veranschaulichung des WCB wurden 5-Tage FLEXTRA vorwarts Trajektorien aus
der nordamerikanischen Grenzschicht berechnet. Abbildung 4 zeigt nur die Trajektorien,
die ein WCB Kriterium (siehe Abbildungsunterschrift) erfullen. Sie bewegen sich zunachst
in niedrigen Hohen im Bereich der nordamerikanischen Ostklste, bevor sie im WCB auf
etwa 6-8 km gehoben wurden und die fiir einen WCB typische koharente Stromung Utber
den Atlantik nach Europa zeigen. Der WCB ist auch sehr schén in Abbildung 3d zu
erkennen. Das mit dem WCB verbundenen Wolkenband erstreckt sich Uber und sidlich
von Gronland. Obwohl das Satellitenbild eine Momentaufnahme ist, wahrend die
Trajektorien einen 5-Tageszeitraum abdecken, stimmt die Lage des Wolkenbandes sehr
gut mit der Lage der Trajektorien Uberein.
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Ein Vergleich des Satellitenbildes in Abbildung 3d mit dem CO Tracer in Abbildung 3i am
18. November zeigt, dass sich das Tracermaximum im ndrdlichen Teil des WCB befindet.
Der sudliche Teil (sudlich von Gronland) weist nur geringe Tracerkonzentrationen auf.
Dies ist darauf zurlickzufiihren, dass der nordliche Teil die Luftmassen enthalt, in denen
sich Schadstoffe unter dem Hochdruckeinfluss an der nordamerikanischen Ostkiste
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einige Tage zuvor ansammeln konnten. Mit dem Durchzug des Tiefs am 16./17.
November wurde die Inversion des Hochs aufgeldst. Die Emissionen, die dann
freigesetzt wurden und in den sudlichen Teil des WCBs gerieten, hatten weniger Zeit sich
anzusammeln und wiesen daher niedrigere Konzentrationen auf. Einen Tag spater
erreichte das Maximum der verschmutzten Luftmasse Europa (Abbildung 3j). Zu dieser
Zeit befand sich das Maximum bereits im Ausfluss des WCB vor der Wolkenfront
(Abbildung 3e).

Die mit der Falcon erhobenen Messdaten wurden mit den an die Flugrouten interpolierten
FLEXPART CO und NO, Tracern verglichen. Wahrend des Fluges am 19. November
2001 wurde die verschmutzte Luftmasse aus Nordamerika, die sich Uber Skandinavien in
einer Hohe von etwa 4 km befand, insgesamt vier Mal mit der Falcon durchflogen
(Abbildung 5). Sowohl der nordamerikanische NO, als auch der nordamerikanische CO
Tracer weisen wahrend des Fluges vier Maxima um 12, 13, 14:30 und 16:15 UTC mit
einem Traceralter zwischen 4 und 6 Tagen auf. Wahrend all dieser Zeiten zeigen auch
die NO, und CO Messungen klare Erhéhungen Uber dem Hintergrund, d.h. die zeitliche
und raumliche Lage der Tracermaxima stimmen gut mit den Erhdhungen in den
Messungen Uberein, aber sie werden vom Modell etwas Uberschatzt. Die NO Messungen
sind wahrend des gesamten Fluges sehr niedrig. Offensichtlich ist das meiste NO der
verschmutzten Luftmassse chemisch bereits zu einer Spezies der NO, Familie
umgewandelt worden. Es handelt sich also um eine Luftmasse, die mehrere Tage alt ist,
eine Zeitskala, die das Traceralter in FLEXPART auch bestatigt. Die NO, Messungen
sind um etwa eine Gréssenordnung niedriger als der NO, Tracer, was darauf hindeutet,
dass 90% des NO, wahrend des Transports durch Prozesse wie Auswaschung entfernt
wurden. Huntrieser et al. (2004) erhielten fur diesen Flug durch die Korrelation der NO,
und CO Messungen ein sehr dhnliches Ergebnis.

2.3. Ruckwartsmodellierung von Interkontinentaltransport mit Hilfe von
Flugzeugmessdaten

Um eine detaillierte Quellenanalyse der wahrend der Flige gemessenen Schadstoffe zu
erhalten, wurde mit Hilfe von FLEXPART ein neues Verfahren der
Ruckwartsmodellierung entwickelt (Stohl et al., 2003a, siehe Anhang).
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Abbildung 6: Aufenthaltszeiten (a) in der gesamten atmosphéarischen Saule und (b) in der footprint Schicht
fur Partikel, die in der Rezeptorbox (0.005° x 0.035° x 200m) am 19. November 2001 um 11:53 UTC
ankommen. Die Zeiten sind in Prozent der maximalen Aufenthaltszeit unterhalb der Bilder angegeben. Die
Partikel wurden Uber einen Zeitraum von 20 Tagen zuriickverfolgt

Entlang der Flugrouten werden kleine (Rezeptor)boxen im horizontalen Abstand von 0.2°
oder bei einem Anstieg des Flugzeugs um mehr als 200m erzeugt. Von jeder dieser
Boxen werden 20000 Partikel mit einem Einheitsmischungsverhaltnis freigesetzt und
rickwarts mit der Zeit verfolgt. Zu definierten Zeiten (hier alle 24 Stunden) werden die
Aufenthaltszeiten dieser Partikel normiert mit der Gesamtzahl aller freigesetzten Partikel
auf einem einheitlichen Gitter (hier 0.5x0.5°) bestimmt. Multipliziert man unter der
Annahme, dass anthropogene Emissionen nur in der Grenzschicht aufgenommen
werden, die Aufenthaltszeiten in der 300m dicken untersten Modellschicht (footprint) mit
den Quellstéarken aus dem EDGAR 1995 Emissionsinventar (Olivier and Berdowsky,
2001), so erhadlt man pro Gitterzelle den Beitrag zum Mischungsverhaltnis an der
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Rezeptorbox. Die Summe all dieser Beitrage ergibt schliefllich das Mischungsverhaltnis
an der Rezeptorbox. Die Rickwartssimlationen kénnen als Ersatz fiir konventionelle
Ruckwartstrajektorien betrachtet werden (Stohl et al., 2002a), da sie im Gegensatz zu
einfachen Trajektorien Turbulenz und Konvektion berlcksichtigen.

Abbildung 7: CO Beitrage (ppbv) pro 0.5° x
0.5° Gitterzelle zum CO Maximum in der
Rezeptorbox von Abbildung 6, basierend auf
dem EDGAR 1995 Emissionsinventar.

[T T T [ [ D
0.0040 0.006 0.010 0.02¢ 0.039 0.078 0.1568 0.212 0835 1.260 2.500
ppby per grid cell

Als Beispiel dient wieder der Flug vom 19. November 2001. In Abbildung 6 sind fiir das
CO Maximum um 11:53 UTC dieses Fluges die Aufenthaltszeiten in der gesamten
atmospharischen Saule und in der footprint Schicht nach einer Rickwartssimulation von
20 Tagen dargestellt. Die Aufenthaltszeiten fir die atmosphérische Saule zeigen den
koharenten Transport im WCB Uber den Atlantik und das flir einen WCB typische weite
Einzugsgebiet Uber Nordamerika. Die Aufenthaltszeiten in der footprint Schicht, wo
anthropogene Emissionen hauptsachlich aufgenommen werden, haben ihr Maximum
deutlich im Bereich der nordamerikanischen Ostkiiste, eine Region mit sehr hohen
Schadstoffemissionen. Die Beitrage pro Gitterzelle zum CO Maximum um 11:53 UTC in
Abbildung 7 deuten darauf hin, dass hauptsachlich Emissionen in der Region in und um
New York flr das gemessene CO Maximum verantwortlich waren.

20 T T T T T 1200
Abbildung 8: Altersspektren (farbige
Saulen) des nordamerikanischen
FLEXPART (a) NOx und (b) CO
Tracers entlang der Flugroute vom
19. November 2001 basierend auf
Ruckwartssimulationen. Die Linien
400 reprasentieren Flugzeugmessungen
von (a) NO (blaue Linie), NOy
! (schwarze Linie) und (b) CO
=l (schwarze Linie). Die blaue Linie in
(b) ist die Flugzeughdhe in km in
150 10% der Einheit der CO-T Achse.
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Die Summe aller CO Beitrage in Abbildung 7 ergibt das CO Mischungsverhaltnis in der
Rezeptorbox. Wendet man diese Methode fiir alle Rezeptorboxen entlang der Flugroute
an, so erhalt man die CO und NO, Tracer entlang der Flugroute (Abbildung 8). Man kann
nun sehr viele fein-skalige Strukturen erkennen, die bei der Vorwartssimulation aufgrund
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der Interpolation an die Flugroute fehlen (vergleiche Abbildung 5). Ausserdem stimmt der
CO Tracer quantitativ besser mit den Messdaten Uberein. Lediglich an den Flanken der
CO Maxima um 12 UTC und um 16 UTC unterschatzt der Modelltracer die gemessenen
CO Erhéhungen. Da grof’e Waldgebiete in Tennessee, South Carolina und Georgia
Anfang November 2001 brannten, liegt die Vermutung nahe, dass ein Teil der CO
Erhéhungen, die nicht durch anthropogene Emissionen erklart werden kénnen, durch
Waldbrandemissionen verursacht waren. Basierend auf Daten vom National Interagency
Fire Center (NIFC, 2002) wurde ein Emissionsinventar fiir diese Waldbrande erstellt und
mit den Aufenthaltszeiten der Partikel aus den RUckwartssimulationen kombiniert.
Tatsachlich konnten die CO Erhéhungen an den Flanken der CO Maxima um 12 UTC
und 16 UTC zu einem grof3en Teil durch die Waldbrandemissionen erklart werden.

2.4. Schneller Interkontinentaltransport in Verbindung mit einer
meteorologischen Bombe

2.4.1 Fallstudie im November 2001

Normalerweise findet ICT von Spurengasen auf einer Zeitskala von mehreren Tagen bis
Wochen statt. Anfang November 2001 gab es jedoch eine aufliergewdhnliche Episode,
wahrend der Schadstoffe innerhalb von nur einem Tag von Nordamerika Uber den
Atlantik nach Europa transportiert wurde (Stohl et al., 2003b, siehe Anhang). Der
schnelle Transport fand Uber dem Nordatlantik in Verbindung mit einer sogenannten
meteorologischen Bombe statt, einer sich sehr rasch intensivierenden Zyklone. Die
Zyklone hatte einen Kerndruckabfall von 34 hPa pro 30 Stunden, der das Kriterium fir
die allgemeine Definition einer meteorologischen Bombe (21 hPa in 24 Stunden bei
50°N) deutlich Ubertraf. Nach unserem Wissen ist dies die erste Studie, die den
Schadstofftransport in einer meteorologischen Bombe untersucht. Sie wurde in enger
Kooperation mit den AFO2000 Projekten NOXTRAM und ATMOFAST durchgefuhrt.

Die Bombe befand sich am 7. November Uber Neufundland, bewegte sich am 8.
November nordostwarts Richtung Grénland und zog dann vom 9. bis 10. November
rasch Uber Gronland und den Nordatlantik Richtung Nordeuropa. Sudlich des Zentrums
der Bombe bildete sich durch die starken Druckgradienten eine starke zonale Stromung
aus, ein sogenannter "Atmospharischer Highway", der den schnellen Transport von
Nordamerika nach Europa ermdglichte. Das Transportereignis, das sich vom 9. auf den
10. November 2001 ereignete, wurde mit Hilfe von Global Ozone Monitoring Experiment
(GOME) (Burrows et al., 1999) Satellitenmessungen von NO, und FLEXPART NO,
Transportsimulationen entdeckt. Leider gibt es zu diesem Ereignis keine Flugzeug-
Messungen der Falcon, da die CONTRACE_1 Messkampagne erst am 14. November
begann.

Abbildung 9 zeigt den nordamerikanischen FLEXPART NO, Tracer fir den Zeitraum 7.-
11. November in Kombination mit den NO, Saulen an den entsprechenden Tagen, und
Abbildung 10 zeigt eine Auswahl verschiedener Nord-Sid Vertikalschnitte durch die
FLEXPART Ergebnisse flir diesen Zeitraum. Am 7. November, als die Bombe Uber
Neufundland lag, zeigen die FLEXPART Ergebnisse keinen nennenswerten
Schadstofftransport vom nordamerikanischen Kontinent Richtung Atlantik (Abbildung 9a
links). Der Tracer Uber dem Kontinent befindet sich hauptsachlich in der unteren
Troposphare (Abbildung 10a), da er durch die Inversion eines Hochdruckgebietes am
Aufsteigen gehindert wird. Insgesamt stimmen die GOME NO, Saulen sehr gut mit den
FLEXPART Resultaten Uberein (Abbildung 9a rechts). Eine Ausnahme ist Europa, wo
das Modell keine NO, Erhéhungen zeigt, da in Abbildung 9 nur der nordamerikanische
Tracer dargestellt ist. Am 8. November nahert sich dem Hochdruckgebiet von Westen her
ein Tief, in dessen WCB die Schadstoffe nordéstlich der Great Lakes gehoben werden
(Abbildung 10b). GOME zeigt zu dieser Zeit etwas NO, Transport Richtung Atlantik
(Abbildung 9b rechts). Am 9. November verlasst ein NO, Tracer-Filament Nordamerika
Richtung Osten (Abbildung 9c links). Der WCB hatte den NO, Tracer in den
Atmospharischen Highway gehoben, in dem der Tracer anschlieRend innerhalb von etwa
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einem Tag nach Europa transportiert wurde (Abbildung 9d und 9e links). Auch in den
GOME Bildern ist ein NO, Filament zu erkennen (Abbildung 9c bis 9e rechts), dessen
Lage mit der des NO, Tracer-Filaments gut Gbereinstimmt.

a) 7 November 16 UTC

Latitude

100 90 80 70 60 -50 40 -30 20 10 O 10 20 30 40
b) & November 16 UTC

Latitude

Latitude

d} 10 November 11 UTC

Latitude

Latitude

208
-100 -90 -80 -70 -80 -50 -40 -30 -20 -10 O 10 20 30 40

0o 04 08 12 168 20 24 28 32

VCNO; 10" molec cm™
Abbildung 9: Links: Gesamtsaule des FLEXPART NOx Tracers. Die Saulen sind 1-Stundenmittel, deren
Endzeit oberhalb jeder Abbildung gegeben ist. Die schwarzen vertikalen Linien markieren die Lage der
Querschnitte von Abbildung 10. Rechts: Tropospharische GOME NO, Séaulen an den entsprechenden

Tagen. Weisse Regionen markieren Gebiete, in denen keine Daten zur Verfiigung stehen oder Gebiete mit
mehr als 50% Wolkenbedeckung.

Die Vertikalschnitte (Abbildung 10) zeigen, dass das Filament durch den WCB auf etwa 6
km gehoben worden war und anschlielend im Highway auf 2-4 km Hoéhe absank. Das
Absinken forderte die Auflosung der Wolken, weshalb das NO, Filament mit GOME, der
in wolkenreichen Gebieten nur unzuverlassige Messungen liefert, so gut beobachtet
werden konnte.

1E1S molee/em?2
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Abbildung 10: Nord-Siid Vertikalschnitte durch den FLEXPART NOy Tracer entlang der schwarzen Linien
von Abbildung 9. Schraffierte Flachen markieren die Topographie.

2.4.2 Blitztracersimulationen

Oft ist es schwierig NO,, das in der mittleren und oberen Troposphare gemessen wurde,
eindeutig anthropogenen Quellen zuzuordnen, denn die Hebung von anthropogenen
Schadstoffen in WCBs ist meist mit Blitzen verbunden, die ihrerseits zusatzliche Mengen
an NOy produzieren kdénnen (e.g. Jeker et al., 2000).

a) 10 November 11 UTC, lightning cluster 1 b) 10 November 11 UTC, lightning cluster 2

[ I T i
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Abbildung 11: Gesamtsaulen des FLEXPART Blitz-NOx-Tracers am 10. November 2001 um 11 UTC
(gleiche Zeit wie die GOME Beobachtungen in Abbildung 9d rechts) fur (a) das Blitz Cluster 1 und das (b)
Blitz Cluster 2. Die unterschiedlichen Skalen in den beiden Abbildungen sind zu beachten.

Mit Hilfe von Blitzdaten des Canadian Lightning Detection Networks (CLDN) und des
U.S. National Lightning Detection Network (NLDN) (Cummins et al., 1998) wurden fiir die
Fallstudie von Abschnitt 2.4.1 zwei Episoden festgestellt, in denen es zwischen dem 7.
und 9. November Uber Nordamerika (Cluster 1) und an nordamerikanischen Kiste
(Cluster 2) Blitztatigkeit gab. Um auszuschlielien, dass es sich bei den GOME
Messungen um NO, aus Blitzen handelt, wurden mit FLEXPART Blitz-Tracer-
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Rechnungen durchgefuhrt. Die Blitz-NO, Emissionen fur die beiden Episoden wurden
dabei mit Hilfe der CLDN und der NLDN Daten in Kombination mit typischen NO,
Emissionswerten durch Blitze abgeschatzt.

Abbildung 11 zeigt die Gesamtsdulen des Blitztracers fur die beiden Episoden zur Zeit
der GOME Beobachtungen am 10. November. Tatsachlich wurde ein Teil des NO, aus
einer der Episoden im Atmospharischen Highway transportiert und ist etwa an der Stelle
zu sehen, wo GOME das NO; Filament beobachtet hat (Abbildung 11a). Allerdings sind
die Maxima der Konzentrationen des Blitztracers um mehr als zwei Grofienordnungen
geringer als die beobachteten. Auch die NO, Konzentrationen Gber dem Nordatlantik sind
noch zu niedrig, um von GOME erfasst zu werden. Die NO, Maxima der zweiten
Blitzepisode zeigen dagegen wesentlich hohere Konzentrationen. Allerdings befanden
sie sich am 10. November immer noch nahe an der nordamerikanischen Kiste, wo sie
produziert worden waren (Abbildung 11b), und im Atmospharischen Highway ist kein
Blitztracer zu erkennen. Die NO, Emissionen der Blitze aus den beiden Blitzepisoden
konnen also das von GOME beobachtete NO, Filament im Atmospharischen Highway
nicht erklaren und bestatigen damit dessen anthropogene Herkunft. Auch
Sensitivitatsstudien, bei denen die Blitzemissionen um 5° ostwarts und stdwarts
verschoben wurden, um Fehler durch eventuell fehlende Blitzdaten abzudecken, fuhrten
zu sehr ahnlichen Ergebnissen.

2.4.3 Klimatologie des Transports in Atmospharischen Highways

Da die Fallstudie in Abschnitt 2.4.1 erstmals schnellen interkontinentalen NO, Transport
auf einer Zeitskala von etwa einem Tag beschreibt, stellt sich nun die Frage, ob es sich
dabei um ein einzelnes, extremes Ereignis handelt, oder ob solche Ereignisse ofter
vorkommen. Um diese Frage zu beantworten, wurde die von Eckhardt et al. (2003)
durchgefiihrte 15-Jahres Klimatologie des Transports und der Zeitskalen des
Interkontinentaltransports verwendet. Sie ist eine Erweiterung der 1-Jahresklimatologie
von Stohl et al. (2002b) und basiert auf globalen FLEXPART Simulationen von 6
passiven CO Tracern, die nach ihrer Herkunft von den verschiedenen Kontinenten
markiert sind. Die Tracerpartikel wurden gemafl der Emissionsverteilung von CO
kontinuierlich wahrend der 15 Jahre freigesetzt. Um die entsprechenden NO, Emissionen
zu erhalten wurden typische Emissionsverhaltnisse von NO, zu CO angenommen (z.B.
fur USA NO,/CO = 0.16). Die Modellresultate wurden in verschiedene Altersklassen
eingeteilt, um schnellen (wenige Tage) und langsamen (mehrere Wochen) Transport
voneinander unterscheiden zu kdnnen. Als schneller Transport in Atmosphéarischen
Highways wurde definiert, wenn nordamerikanischer Tracer in weniger als 4 Tagen
Europa erreicht. Flr asiatischen Tracer Uber Nordamerika wurden 6 Tage als Limit
verwendet, da der Pazifik wesentlich groRRer ist als der Atlantik.

In guter Ubereinstimmung mit Klimatologien von meteorologischen Bomben zeigte die
15-Jahresklimatologie, dass schneller Transport in Atmospharischen Highways im Winter
etwa vier mal so oft wie im Sommer auftritt, da meteorologische Bomben und
Atmospharische Highways im Winter haufiger sind als im Sommer. Fir langlebige
Substanzen wie CO haben Atmosphéarische Highways keinen signifikanten Einfluss auf
den ICT dieser Substanzen. Fir kurzlebige Spurengase wie NO,, dominieren jedoch die
schnellen Transportereignisse. Atmospharische Highways tragen damit zu 66% zum
gesamten ICT im Winter und zu 44% zum gesamten ICT im Sommer bei. Aufgrund des
Vorkommens von Atmospharischen Highways kommt im Winter also doppelt so viel
kurzlebiger nordamerikanischer Tracer Uber Europa an. Eine grobe Abschatzung ergibt,
dass dadurch das klimatologische Mittel des NO, Mischungsverhaltnisses tber Europa
im Winter um etwa 2-3ppt erhoht ist, eine Menge, die ausreicht, um die Photochemie von
O3 (O3 Produktion oder Zerstérung) signifikant zu beeinflussen.

2.5. Eine 15-Jahresklimatologie von WCBs
Trajektorien beschreiben die Bahnen von Luftpaketen und eignen sich daher besonders
gut zur Klassifikation von Luftstromen (Wernli und Davies, 1997). Die Studie von Stohl
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Abbildung 12: Mittlere saisonale und rdaumliche Verteilung der WCB Startpunkte (a,e) und der WCB
Trajektorienpositionen nach 24 (b,f), 48 (c,g) und 72 (d,h) Stunden fur Juni-Juli-August (JJA, linke Spalte)
und Dezember-Januar-Februar (DJF, rechte Spalte) Gber 15 Jahre. Dargestellt ist der Anteil aller Trajektorien
(in %), die die WCB Ktriterien erflllen. Die roten, von 1 bis 7 nummerierten Regionen in (a) sind Gegenstand
weiterer Untersuchungen.
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und Trickl (1999) Uber den weitreichenden Transport von O3 war die erste, die mit Hilfe
von Trajektorien und Messungen nachweisen konnte, dass photochemisch gebildetes O3
von der nordamerikanischen Grenzschicht in die mittlere Troposphéare gehoben und utber
den Atlantik bis nach Europa transportiert werden kann. Diese Studie und die
Trajektorienrechnungen der 1-Jahresklimatologie von Stohl (2001) zeigten erstmals, dass
WCBs in den Extratropen der wichtigste Mechanismus fir ICT von verschmutzten
Luftmassen sind.

In enger Kooperation mit dem Nachwuchsgruppenprojekt CARLOTTA erweiterten
Eckhardt et al. (2004, siehe Anhang) die 1-Jahresklimatologie von Stohl (2001) auf eine
15-Jahresperiode und untersuchten verschiedene Eigenschaften von WCBs, wie deren
globale Verteilung, deren Haufigkeit und deren Variabilitdt. Dazu wurden mit dem
FLEXTRA Modell auf einem globalen 1°x1° Gitter Uber 15 Jahre alle 6 Stunden 3-
dimensionaleTrajektorien in 500m Hoéhe (also in der planetaren Grenzschicht, wo WCBs
entstehen) gestartet und 6 Tage simuliert. Die Simulationen basierten auf den ECMWF
15-Jahre Reanalyse Daten (ERA-15) (Gibson et al., 1999), die den Zeitraum von 1979
bis 1993 abdecken. Alle 24 Stunden wurden die Trajektorienpositionen, die potentielle
Vorticity, die potentielle Temperatur, die spezifischen Feuchte und der Druck
abgespeichert. Als WCBs wurden diejenigen Trajektorien definiert, die rasch innerhalb
von 2 Tagen auf Uber 60% der zonal und klimatologisch gemittelten Tropopausenhohe
ansteigen und sich in dieser Zeit mindestens 5° nordwarts und 10° polwérts bewegen.

Nach Anwendung des Auswahlkriteriums zur Identifizierung der WCBs auf alle
errechneten Trajektorien ergibt sich die globale Verteilung der Startpunkte von WCBs
und deren Positionen nach 24, 48 und 72 Stunden (Abbildung 12). Die Angaben der
Haufigkeit erfolgen in Prozent der Gesamttrajektorien an dieser Stelle. Sowohl im
Sommer als auch im Winter starten die meisten WCBs zwischen 25°N und 45°N und
zwischen 20°S und 45°S. Sie sind im Winter wesentlich haufiger als im Sommer, wobei
die Unterschiede in der Nordhemisphare (NH) deutlich starker ausgepragt sind als in der
Sudhemisphare (SH). In der NH kommen WCBs im Winter etwa 10 mal so haufig vor wie
im Sommer. Zwei ausgepragte WCB Maxima sind nahe der nordamerikanischen und
asiatischen Ostkilste zu finden, beides Gebiete mit hohen Schadstoffemissionen. Uber
Europa und dem westlichen Nordamerika sind WCBs dagegen sehr viel seltener. In der
SH Uberwiegen die Ozeane, daher zeigen die WCBs eine gleichmaRigere zonale
Verteilung, und die Startpunkte der WCBs sind etwa um 5° naher am Aquator
angesiedelt.
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Abbildung 13: Jahrliche Variation der monatlichen WCB Massenflisse (109 kg s'1) fur die sieben Boxen, die
in Abbildung 12a markiert sind. In (a) sind die Flisse in den Boxen der Nordhemisphére, in (b) die der
Siidhemisphéare dargestellt.
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Abbildung 14: Rdumliche Verteilung der Haufigkeit (in % aller Trajektorien) von WCB Startpunkten (a,b) und
den WCB Trajektorienpositionen nach 48 Stunden (d,e) im Winter bei niedrigem (a,d) und hohem (b,e) NAO
Index. (c,f) zeigen eine Korrelationsanalyse zwischen dem NAO Index und den WCB Startpunkten (c) bzw.
den WCB Trajektorienpositionen nach 48 Stunden (f) fiir alle Wintermonate der 15 Jahresperiode zwischen
1979 und 1994. Korrelationskoeffizienten groRer (kleiner) 0.29 (-0.29) sind statistisch signifikant.

Wahrend der ersten 2 Tage ziehen die WCBs polwarts und ostwarts (Abbildungen 12 b,
c, f, g), kommen dann in eine antizyklonale Strdmung und bewegen sich aquatorwarts
(Abbildungen 12 d, h). Der Transport ist am schnellsten wahrend der ersten zwei Tage,
wenn die WCB Trajektorien sich nahe am Jetstream in der oberen Troposphéare befinden.
In beiden Hemispharen fallt auf, dass die ostwarts Bewegung der WCBs im Winter
starker ausgepragt ist als im Sommer. Ausserdem sind die Startpunkte der WCBs
wesentlich mehr auf bestimmte Regionen fokussiert als die Endpunkte nach zum Beispiel
2 Tagen. Die meisten WCBs kommen nach 4 Tagen im Winter und nach 6 Tagen im
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Sommer Uber dem nachsten ostwarts gelegenen Kontinent an, d.h. ICT findet auf
Zeitskalen von nur wenigen Tagen statt, was zum Beispiel wahrend der CONTRACE
Messkampagnen durch Tracertransportsimulationen und Messungen bestatigt wurde.

Das Einzugsgebiet eines WCB liegt in der untersten Troposphéare. Unter der Annahme,
dass die fur die 15-Jahresklimatologie gerechneten Trajektorien, die in 500m Hohe
starten, dieses Einzugsgebiet reprasentieren, und dass die Hohe dieses Einzugsgebietes
zwischen 0 und 1000m liegt, kann der in einem WCB transportierte Massenfluss
berechnet werden. Abbildung 13 zeigt die saisonale Variation der WCB Massenfliisse fir
die sieben Boxen aus Abbildung 12a gemittelt Gber 15 Jahre. In beiden Hemispharen gibt
es ein deutliches Maximum der Flisse im Winter und ein Minimum im Sommer. Der
Jahresgang ist in der NH wesentliche starker ausgepragt als in der Sudhemisphare,
wobei die Nord-Pazifik-Box den gréften Unterschied zwischen Sommer und Winter
ausfweist. Eine Ausnahme ist die Sud-Atlantik-Box, die auch Teile des
stidamerikanischen Kontinents beinhaltet und deren WCB Massenfllisse nicht im Winter,
sondern im Frihjahr maximal sind. Dies ist darauf zurlickzufiihren, dass durch die
starkere Erwarmung der Landoberflache die WCB Aktivitat Gber dem stidamerikansichen
Kontinent im Fruhjahr gréRer ist als im Winter. Ein &hnliches Maximum im Frihjahr ist
auch bei der asiatischen und australischen Box zu beobachten.

Abbildung 14 zeigt die WCB Verteilung im Winter in Abhangigkeit des North Atlantic
Oscillation (NAO) Index, der ein wichtiger Klimaparameter in der Nordhemisphare ist
(Hurrell, 1995). Der NAO Index wird Uber die Druckdifferenz zwischen Lissabon in
Portugal und Stykkishélmur in Island definiert (Hurrell, 1995). Ein hoher NAO Index ist mit
einer Verstarkung der nordatlantischen Westwindzone verbunden (Rogers, 1997), wobei
die Zyklonen Uber dem Nordatlantik nordwarts verschoben und stationarer sind als bei
Phasen mit normalem oder niedrigem NAO Index (Sickméller et al., 2000). Es ist daher
zu erwarten, dass die WCB Verteilung und Aktivitdt durch den NAO Index beeinflusst
wird.

Im Mittel sind WCBs bei hohem NAO Index um etwa 12% haufiger als bei niedrigem
NAO Index. Bei hohem NAO Index erstreckt sich die Region der WCB Startpunkte weiter
nordoéstlich (Abbildung 14b) als bei niedrigem NAO Index (Abbildung 14b), und die WCB
Trajektorien erreichen nach 48 Stunden Gebiete, die etwa 10° bis 20° weiter 6stlich
liegen (vergleiche Abbildung 14c und 14d). Obwohl die Unterschiede relativ klein zu sein
scheinen, sind sie jedoch statistisch signifikant (Abbildung 14 e und 14 f). Der Transport
in WCBs ist also bei hohem NAO Index schneller und weiter nérdlich gelegen.

3. Schlussfolgerungen

Durch die Arbeiten, die die TUM Muinchen im Rahmen von CONTRACE durchgefuhrt
hat, konnten fir die Atmospharenforschung im Bereich der Chemie und des Transports
von atmospharischen Spurenstoffen wichtige neue Ergebnisse erzielt werden. Die
wichtigsten Schlussfolgerungen aus diesen Ergebnissen sind:

e WCBs sind der Hauptmechanismus fir den Interkontinentaltransport von
Schadstoffen. Sie sind im Winter wesentlich haufiger als im Sommer, und der mit
ihnen verbundene Transport hangt von Klimaparametern wie zum Beispiel dem NAO
Index ab.

e Tracertransportvorhersagen mit FLEXPART sind ein wertvolles Hilfsmittel bei der
Flugplanung zur Vorhersage von Schadstofftransportereignissen. Es gelang mit Hilfe
der Vorhersagen, das Messflugzeug gezielt in verschmutzte Luftmassen zu schicken.

e Die mit FLEXPART simulierten CO und NO, Tracer zeigten eine gute
Ubereinstimmung mit den Messdaten. Mit Hilfe von Traceraltersspektren konnte das
chemische Alter der an der Flugroute gemessenen Schadstoffe bestimmt werden,
und aus den NO, zu NOy Verhéltnissen war es mdoglich, die Auswaschung von NO,
wahrend des Transports zu quantifizieren.
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e Ruickwartssimulationen mit FLEXPART sind ein Ersatz fur konventionelle
Ruckwartstrajektorien, da FLEXPART im Gegensatz zu herkdmmlichen
Trajektorienmodellen Prozesse wie Turbulenz und Konvektion bertcksichtigt.
Ausserdem erlauben die Rickwartssimulationen eine detaillierte Herkunftsanalyse
und Rekonstruktion der an den Flugrouten oder Messstationen gemessenen
Schadstoffe.

e Kurzlebige Substanzen wie NO, kénnen in Atmospharischen Highways innerhalb von
24 Stunden uber interkontinentale Distanzen transportiert werden. Aufgrund der
Haufigkeit von Atmospharischen Highways im Winter, ist das klimatologische Mittel
des NO, Mischungsverhaltnisses tber Europa im Winter um etwa 2-3ppt erhdht, eine
Menge, die ausreicht, um die Photochemie von O3 (O; Produktion oder Zerstorung)
signifikant zu beeinflussen.

4. Abweichungen vom Arbeitsplan

Die urspringlich geplanten hochaufgelésten Simulationen mesoskaliger konvektiver
Systeme mit dem nichthydrostatischen Wettervorhersagemodell MM5 konnten leider
nicht durchgefiihrt werden, da der MM5 Experte Dr. Gerhard Wotawa, fir den diese
Aufgabe bestimmt war, aufgrund seines Arbeitsstellenwechsels zur CTBTO nicht an
CONTRACE mitarbeitete.

Anstelle der Kombination des Konvektionsschemas im FLEXPART Modell mit Infrarot-
Satellitenbildern wurde das Interface des Konvektionsschemas mit FLEXPART neu
Uberarbeitet. Die urspriinglich sehr lange Rechenzeit fiir die Konvektion konnte dabei
wesentlich verkirzt werden. Fir die beiden CONTRACE Messkampagnen sind
Simulationen mit dieser neuen Version der Konvektion bereits gemacht worden und
werden zur Zeit ausgewertet.

Die Photochemiesimulationen mit einem Lagrange’schen Boxmodell wurden von
unserem Projekt-Partner FZK-IFU (Institut fur Atmospharenforschung in Garmisch)
Ubernommen.
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