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Globale Auswirkung des Straßenverkehrs auf die chemische Zusammensetzung
der Atmosphäre
Kurzzusammenfassung
Der Straßenverkehr gehört zu den Hauptverursachern von Spurengasemissionen in die Atmosphäre. In
der vorliegenden Arbeit wurde im Rahmen einer numerischen Studie mit ECHAM4/CBM-IV der Ein-
fluss dieser Emissionen auf die chemische Zusammensetzung der Atmosphäre auf globaler Skala be-
stimmt. Hierbei wurde erstmals in einem hochaufgelösten globalen Modell die Wirkung der Nicht-Methan-
Kohlenwasserstoff(NMHC)-Emissionen berücksichtigt. Die mit einem verbrauchsorientierten Ansatz be-
rechneten Emissionen des Straßenverkehrs betragen im Jahr 1990 weltweit jährlich (8.8± 1.8) Tg [N]
Stickoxide, (206± 86) Tg [CO] Kohlenmonoxide und die (34.4± 18.9) Tg NMHC. Straßenverkehrsemis-
sionen erḧohen auf globaler Skala die Konzentration des Spurengases Ozon, welches eine wichtige Rolle
für Oxidationskapazität und Strahlungsbilanz der Atmosphäre spielt. In den Quellregionen der Nordhe-
mispḧare wird die Konzentration von Ozon um mehr als 20% und auch in entlegenen Regionen um mehr als
10% erḧoht; in den Tropen im Sommer bis in 10 Kilometer Höhe um mehr als 6%. NOx-Emissionen sind f̈ur
etwa 70 % der Ozonzunahme verantwortlich. Zusätzlich beeinflusst der Straßenverkehr die Konzentration
des Hydroxylradikals (OH) und so wiederum die Oxidationskapazität der Atmospḧare mit relativen, positi-
ven und negativen, Beiträgen von bis zu 10 %. Im Sommer führt er in den n̈ordlichen Extratropen zu einer
OH-Zunahme um 3 %, im Winter zu einer Abnahme um 10%. Diese Veränderung der Konzentration der
chemischen Spezies (OH, O3) bewirkt einen indirekten Strahlungsantrieb auf die Atmosphäre. Die Ozon-
zunahme durch die Straßenverkehrsemissionen (NOx, CO, NMHCs) bewirkt im globalen Jahresmittel einen
indirekten Strahlungsantrieb von 0.058 W/m2. Die Ver̈anderung im Hydroxylradikal̈andert die Lebensdauer
von Methan, wodurch sich ein indirekter Strahlungsantrieb von 0.006 W/m2 (globales Jahresmittel) ergibt.
Hierbei ist zu unterstreichen, dass dieser straßenverkehrsinduzierte Strahlungsantrieb zeitlich und räumlich
inhomogen ist und sogar ein positives Vorzeichen besitzen kann (z.B. Frühling). Die Studie zeigte, dass
NMHC-Emissionen des Straßenverkehrs entscheidend zur Gesamtwirkung des Straßenverkehrs beitragen.

Road traffic, emissions, NMHC, tropospheric chemistry, radiative forcing, ozone, hydroxyl

Global impact of road traffic emissions on chemical composition of the atmosphere
Short abstract
Road traffic represents one of the main sources of emissions to the atmosphere. This work determines
the impact of road traffic emissions on the chemical composition of the atmosphere by a numerical mo-
delling study with ECHAM4/CBM-IV. For the first time, global impact of non-methane-hydrocarbon-
emissions (NMHCs) from road traffic is presented. Annual, global emissions from road traffic following
a consumption-based approach amount to (8.8± 1.8) Tg [N] nitrogen oxides, (206± 86) Tg [CO] carbon-
monoxide, and (34.4± 18.9) Tg NMHCs. Road traffic emissions cause an increase of ozone, which is an
important trace gas for the oxidizing capacity and the radiative budget of the atmosphere. In industrialized
regions of the northern hemisphere the increase exceeds more than 20%. In remote regions an increase of
more than 10% is calculated. Tropical latitudes show a relative contribution of more than 6% due to road
traffic up to 10 km. NOx-emissions account for about 70% of this ozone increase. Further, road traffic in-
creases and decreases the concentration of hydroxyl radicals (OH) depending on geographical region and
season. This again affects the oxidizing capacity and the lifetime of methane. In summer, road traffic causes
in northern extratropics a 3% increase of OH, and in winter a decrease of 10 %. These changes in chemi-
cal composition cause an indirect radiative forcing to the atmosphere. Ozone increases due to road traffic
emissions (NOx, CO, NMHCs) result in an annual and global mean radiative forcing of 0.058 W/m2. The
indirect forcing due to road traffic-induced changes in the lifetime of methane amounts to 0.006 W/m2. This
forcing is temporal and spatial inhomogeneous, and can even possess a positive sign (e.g. in spring). Results
show that NMHC-emissions considerably contribute to the global impact of road traffic emissions.



Inhaltsverzeichnis

1 Einleitung 1

2 Grundlagen 5
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Kurzfassung

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurde die Wirkung von Straßenverkehrsemissionen auf die
chemische Zusammensetzung der Atmosphäre auf globaler Skala bestimmt. Hierbei wurden - erst-
mals in einer globalen Untersuchung - neben den Stickoxid- und Kohlenmonoxidemissionen, auch
die Nicht-Methan-Kohlenwasserstoff(NMHC)-Emissionen des Straßenverkehrs mitberücksichtigt.

Für die Beantwortung dieser Fragestellung wurden numerische Experimente mit dem glo-
balen Modell der Allgemeinen Zirkulation ECHAM4 in Verbindung mit dem Chemiemodul
CBM-IV durchgef̈uhrt. Die als Eingangsparameter für die Simulationen ben̈otigten Straßenver-
kehrsemissionen der Stickoxide, des Kohlenmonoxids und der Nicht-Methan-Kohlenwasserstoffe
wurden auf der Grundlage von Treibstoffverbrauchskatastern abgeschätzt. Demzufolge emittiert
der Straßenverkehr weltweit jährlich (8.8± 1.8) Tg [N] Stickoxide, (206± 86) Tg [CO] Kohlen-
monoxide und die (34.4± 18.9) Tg NMHC.

Die Gesamtemissionen des Straßenverkehrs bewirken eine Zunahme des troposphärischen
Ozons nicht nur in den Quellregionen der Nordhemisphäre (um mehr als 20 Prozent), sondern auch
in den entlegenen Regionen der Nordhemisphäre (um mehr als 12 Prozent). In Einzelgasstudien
wurde ermittelt, dass die Stickoxidemissionen des Straßenverkehrs insbesondere in den Quellre-
gionen, die NMHC-Emissionen dagegen in entlegenen Regionen für die Ozonzunahme verant-
wortlich sind. Die Ozonbildung erfolgẗuber den NOx-HOx-Zyklus, wobei NMHC-Emissionen die
vermehrte Bildung der temporären Reservoirspezies des NOx, PAN (Peroxyacetylnitrat) bewirken
und so den Transport der Stickoxide in entlegene Regionen ermöglichen. Den Kohlenmonoxide-
missionen des Straßenverkehrs kommt, aufgrund der hohen Hintergrundkonzentrationen, nur eine
untergeordnete Rolle für die Ozonbildung zu (weniger als 3 Prozent). Anders ist ihre Bedeutung
für die Hydroxylkonzentration in der Atmosphäre einzuscḧatzen. Die Kohlenmonoxidemissionen
des Straßenverkehrs verringern, wie auch die NMHC-Emissionen - im Gegensatz zu den Stickoxi-
demissionen - die OH-Konzentration in der Atmosphäre. Der Straßenverkehr bewirkt insgesamt
im Juli eine Erḧohung der OH-Konzentration um mehr als 3 Prozent, da die Wirkung der Stick-
oxide (Erḧohung des OH) auf Grund der aktiveren Photochemie in der Nordhemisphäre deutlich
sẗarker als die von CO und NMHCs ist. Im Januar hingegen ist der Einfluss der CO- und NMHC-
Emissionen sẗarker als die Wirkung der Stickoxide, wodurch der Straßenverkehr insgesamt in der
Winterhemispḧare eine Abnahme der OH-Konzentration um mehr als 10 Prozent bewirkt. Für die
indirekte Klimawirkung des Straßenverkehrs ist es also entscheidend, die Wirkung der CO- und
NMHC-Emissionen mit zu berücksichtigen.

Die Emissionen des Straßenverkehrs beeinflussen auf Grund der Bildung von Ozon und Hy-
droxylradikalen indirekt das Klima. Insgesamt wurde der indirekte Strahlungsantrieb des Straßen-
verkehrs auf Grund der Ozonstörung mit 0.058 W/m2 (Jahresmittel) und auf Grund der Hydro-
xylradikalsẗorung im Jahresmittel auf 0.006 W/m2 (Abnahme der Methanlebensdauer um 0.7 %)
abgescḧatzt. Jedoch ist der Strahlungsantrieb sowohl zeitlich als auch räumlich stark inhomogen,
und nur im globalen Jahresmittel nahe Null. Die Reaktion des Klimasystems auf solch inhomogene
Störungen ist derzeit noch nicht vollständig bekannt und regionale Unterschiede sind zu erwarten.

In der Zukunft werden die Emissionen des Straßenverkehrs - zumindest regional - weiter zu-
nehmen. Hiermit wird in Quellregionen der Nordhemisphäre nur eine begrenzte weitere Zunahme

vii



von Ozon verbunden sein, da vermehrt Titration von Ozon stattfindet. In Abluftregionen und ent-
legenen Gebieten wird es dagegen in Zukunft noch verstärkt zu Ozonproduktion kommen, da in
diesen Gebieten noch keine Sättigung erreicht ist. Wie die Studien gezeigt haben sind für diese
Fernwirkung die NMHC-Emissionen wesentlich, da sie dazu beitragen Stickoxide in entlegene
Regionen zu transportieren, in denen sie auf Grund der geringen Hintergrundkonzentrationen eine
hohe Ozonproduktiviẗat besitzen. Der Einfluss des Straßenverkehrs auf die Oxidationskapazität der
Atmospḧare wird auch in Zukunft r̈aumlich und zeitlich inhomogen sein. Hinsichtlich der Klima-
wirkung durch OH ist zu erwarten, dass auch zukünftig im weltweiten Jahresmittel ein negativer
Strahlungsantrieb entsteht, da CO- und NMHC-Emissionen effektiver reduziert werden als die
Stickoxidemissionen.
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Kapitel 1

Einleitung

Auf Grund anthropogener Aktivitäten, wie der Verbrennung fossiler Brennstoffe, industrieller
Prozesse und der Verbrennung von Biomasse, werden Spurenstoffe gebildet, die in die Atmo-
spḧare emittiert werden. Einige wichtige Komponenten sind z.B. die Spurengase, wie Kohlen-
dioxid (CO2), Stickoxide (NOx), Kohlenmonoxid (CO) und Nicht-Methan-Kohlenwasserstoffe
(engl.non-methane hydrocarbons, NMHC) und Partikel. Ein wesentlicher Bereich, in dem fossile
Brennstoffe verbrannt und somit Spurengase gebildet werden, ist der Verkehrssektor. Dieser ist je
nach betrachtetem Spurengas für 15 bis 35 Prozent der anthropogenen Emissionen verantwortlich
[Olivier et al., 1996]. Eine besondere Bedeutung kommt hier dem Straßenverkehr zu, da er allei-
ne je nach betrachtetem Spurengas zwischen 10 und 30 Prozent zu den globalen anthropogenen
Emissionen beitr̈agt. Das Straßenverkehrsaufkommen wird nach Prognosen in der Zukunft weiter
zunehmen und damit auch die Emissionsmenge [OECD, 1995]. F̈ur die Länder der OECD wird
zwar von einer Verringerung des Emissionsfaktors, also der pro verbrauchtem Liter Treibstoff ent-
stehenden Emissionsmenge, ausgegangen doch führt der stetig steigende Treibstoffverbrauch im
Straßenverkehr zu einer weiteren Zunahme der globalen Emissionsmenge im Jahr 2020.

Bei der chemischen Zusammensetzung der Atmosphäre spielen die Spurengase Ozon (O3) und
das Hydroxylradikal (OH) eine entscheidende Rolle. Ozon zählt erstens zu den Spurengasen in
der Atmospḧare, die eine Scḧadigung der Vegetation hervorrufen [Dierkesmann und Sandermann,
2000]. Zweitens bildet Ozon das troposphärische Hydoxylradikals, das die Oxidationskapazität
der Atmospḧare bestimmt [Levy et al., 1971]. Die Oxidationskapazität der Atmospḧare entschei-
det über die Lebensdauer von Spurengasen in der Atmosphäre [Crutzen und Zimmermann, 1991;
Atkinson, 2000], wobei einëAnderung der Lebensdauer strahlungsaktiver Gase, wie Methan, einen
Einfluss auf das Klima besitzt. Somit verursacht das Hydroxylradikal indirekt einen Strahlungsan-
trieb. Drittens beeinflusst Ozon die Strahlungsbilanz in der Atmosphäre direkt, da es strahlungsak-
tiv ist, und so zu einem direkten Strahlungsantrieb in der Atmosphäre f̈uhrt [Fishman et al., 1979].
Emissionen, wie Stickoxide, NMHCs und Kohlenmonoxid, spielen eine wichtige Rolle für die
chemische Zusammensetzung der Atmosphäre, da sie zur Bildung von Ozon beitragen [Haagen-
Smit, 1952] und somit die Oxidationskapazität der Atmospḧare bestimmen. So tragen die Stickoxi-
de entscheidend zur Ozonbildung bei und werden entsprechend als Vorläufersubstanz bezeichnet.
Für die Fernwirkung von emittierten Stickoxiden spielt die sekundäre Spezies Peroxyacetylnitrat
(PAN) eine wichtige Rolle. Dieses temporäre Reservoirgas für NOx ermöglicht einen ’Transport’
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2 1. Einleitung

Stickoxidemissionen Nicht-Methan-Kohlenwasserstoffemissionen

Abbildung 1.1:Entwicklung der zuk̈unftigen weltweiten Straßenverkehrsemissionen der Stickoxide in Mt
[NO2] (1 Mt [NO2] = 1 Tg [NO2 = 3.29·Mt [N]) und der Nicht-Methan-Kohlenwasserstoffe in Mt [NMHC]
(1 Mt = 1 Tg) nach [OECD, 1995].

von Stickoxidenüber weite Entfernungen. Einëahnliche Rolle bei der Ozonbildung nehmen die
Kohlenwasserstoffe ein, die die zweite Vorläufersubstanz für Ozon darstellen. Schließlich besitzt
auch das durch den Straßenverkehr emittierte Kohlenmonoxid, das in der Atmosphäre oxidiert
wird, das Potenzial Ozon zu bilden. Ozon wiederum spielt mehrere entscheidende Rollen in der
Tropospḧare. Der Straßenverkehr besitzt alsoüber die Bildung von Ozon und Hydroxylradikal
einen indirekten Strahlungsantrieb auf die Atmosphäre und beeinflusst so das Klima. Zusätzlich
besitzt der Straßenverkehr einen direkten Strahlungsantrieb auf die Atmosphäreüber die Emission
der strahlungswirksamen Spurengase Kohlendioxid, Lachgas und Methan.

Um geeignete Strategien für die Ausgestaltung eines umweltschonenden Verkehrs zu ent-
wickeln, d.h. die negativen Auswirkungen des Straßenverkehrs auf die Luftqualität und das Kli-
ma zu minimieren, muss ermittelt werden, wie und in welchem Umfang der Straßenverkehr die
chemische Zusammensetzung der Atmosphäre und das Klima beeinflusst. Diese Arbeit soll zur
Schaffung einer solchen Beurteilungsgrundlage beitragen, wobei der Schwerpunkt auf der globa-
len Wirkung chemisch aktiver Spurengase liegt. In dieser Arbeit werden weder Effekte auf lokaler
Skala untersucht, noch der entstehende Lärm oder die Umweltveränderungen durch den Bau der
Infrastruktur analysiert. Auch bleiben wirtschaftliche und gesellschaftliche Aspekte des Straßen-
verkehrs (Mobiliẗat) unber̈ucksichtigt. Ziel der Arbeit ist es, die Wirkung der chemisch aktiven
Spurengase (NOx, CO, NMHCs) auf die chemische Zusammensetzung und den indirekten Kli-
maeinfluss des Straßenverkehrs zu quantifizieren. Hierbei kommt den gasförmigen Bestandteilen
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auch zuk̈unftig eine besondere Bedeutung zu, da aktuelle Anstrengungen die Partikelemissionen
zu reduzieren, mit der Gefahr verbunden sind, die Stickoxidemissionen wieder zu erhöhen [Jaeger
et al., 1999].

Die Auswirkungen anderer Verkehrsträger, beispielsweise von Flugverkehrsemissionen, waren
in den letzten Jahren Gegenstand umfangreicher Untersuchungen [Brasseur et al., 1998;Isaksen
und Jackman, 1999;Schumann et al., 2001]. Ebenso wurde die Wirkung von Schiffsemissionen
untersucht [Capaldo et al., 1999;Lawrence et al., 1999]. F̈ur die Wirkung von Straßenverkehrs-
emissionen gibt es noch keine umfangreichen Studien. Erste Arbeiten, die das Problem angehen,
wurden vonValks und Velders[1999] undGranier und Brasseur[2003] angefertigt. Beide Arbeiten
zeigten die wesentliche Bedeutung des Straßenverkehrs im Vergleich zu anderen Emissionsquel-
len sowohl f̈ur das Klima [Valks und Velders, 1999] als auch f̈ur das atmospḧarische Ozon und die
Oxidationskapaziẗat der Atmospḧare [Granier und Brasseur, 2003].

Um die Wirkung der Emissionen des Straßenverkehrs zu berechnen, wird nun ein Modell der
Allgemeinen Zirkulation mit umfassender Chemie der höheren Kohlenwasserstoffe verwendet.
Erstmals werden - neben der Wirkung der NOx- und CO-Emissionen - die Wirkung der NMHC-
Emissionen des Straßenverkehrs bei der Gesamtwirkung des Straßenverkehrs auf die chemische
Zusammensetzung der Atmosphäre ber̈ucksichtigt. In Einzelgasstudien wird die Wirkung der ein-
zelnen Spurengase alleine analysiert um entscheidende Prozesse zu identifizieren.

Die durch den Straßenverkehr emittierten Spurengase beeinflussen zunächst die lokale che-
mische Zusammensetzung der Atmosphäre. Sie werden jedoch auch chemisch umgesetzt und
gleichzeitig transportiert: es liegt also eine Kopplung von atmosphärischem Transport und tro-
pospḧarischer Chemie vor. Die physikalischen und chemischen Grundlagen sind in Kapitel 2 dar-
gestellt. Um diese komplexen Wechselwirkungen zwischen Chemie und Transport hinsichtlich der
Wirkung des Straßenverkehrs weltumspannend zu analysieren, ist es notwendig diese Prozesse
in einem globalen Modellsystem zu simulieren. Für die Simulationen wird das globale Modell
der Allgemeinen Zirkulation ECHAM4 [Roeckner et al., 1996] in Verbindung mit dem Chemie-
Modul CBM-IV [Gery et al., 1989] eingesetzt (Kapitel 3). Das Chemie-Modul umfasst die Chemie
der ḧoheren Kohlenwasserstoffe, um die troposphärische Chemie m̈oglichst vollsẗandig abzubil-
den und diese wichtigen Verbindungen zu berücksichtigen. Um die Realitätsn̈ahe der vom Mo-
dell simulierten dynamischen und chemischen Prozesse zuüberpr̈ufen, werden die modellierten
Konzentrationsverteilungen mit Beobachtungsdaten verglichen (Kapitel 4). Voraussetzung für die
Modellierung der Ausbreitung und Wirkung der emittierten Spurengase sind räumlich aufgel̈oste
Emissionsdaten, das heißt es muss bekannt sein, welche Spurengase der Straßenverkehr wo und
in welcher Menge emittiert. Im Rahmen dieser Arbeit werden globale Emissionsdatensätze der
Spurengasemissionen des Straßenverkehr berechnet und deren Unsicherheit abgeschätzt (Kapitel
5). Um die Bandbreite m̈oglicher zuk̈unftiger Emissionsmengen aufzuzeigen, werden in Kapitel
6 hierfür Methoden und Abscḧatzungen f̈ur einen Zeithorizont von 20 Jahren gezeigt. In Kapi-
tel 7 werden die im Rahmen dieser Arbeit durchgeführten Experimente mit dem Modellsystem
beschrieben. Hierzu werden die erstellten Emissionsdatensätze gemeinsam mit Datensätzen der
anderen - anthropogenen und natürlichen - Emissionsquellen als Randbedingungen in das Atmo-
spḧarenmodell integriert. Durch den Vergleich einer Simulation des Atmosphärenmodells mit Stra-
ßenverkehrsemissionen mit einer Simulation, in der die Straßenverkehrsemissionen ausgenommen
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wurden, ergeben sich die Auswirkungen des Straßenverkehrs für die atmospḧarischen Spurengas-
verteilungen. Auf diese Weise wird die Wirkung des Straßenverkehrs auf die chemische Zusam-
mensetzung der Atmosphäre bestimmt.

Die Ergebnisse der im Rahmen dieser Arbeit mit dem Modellsystem ECHAM4/CBM-IV durch-
geführten numerischen Experimente zum Einfluss des Straßenverkehrs auf die Atmosphäre werden
in Kapitel 8 gezeigt. Hierbei wird auch die Wirkung regionaler Emissionen eingehend analysiert,
um die Fernwirkung der Emissionen des Straßenverkehrs zu bestimmen. Um die Bedeutung der
einzelnen emittierten Spezies - NOx, CO und NMHC - f̈ur die beobachtete Gesamtwirkung der
Straßenverkehrsemissionen zu ermitteln, wird ihre Wirkung jeweils in Einzelgasstudien gezeigt.
Diese so gewonnene quantitative Abschätzung der Wirkung des Straßenverkehrs auf die chemische
Zusammensetzung der Atmosphäre bildet die Grundlage für eine Abscḧatzung der indirekten Kli-
mawirkung des Straßenverkehrs. Da Ozon ein wesentliches strahlungsaktives Spurengas ist, wird
zun̈achst der Einfluss des Straßenverkehrs auf die troposphärischen Ozons̈aulendichten quantifi-
ziert. Als Maß der Klimawirkung wird der Strahlungsantrieb - also dieÄnderung der Strahlungs-
bilanz auf die Atmospḧare f̈ur die berechneten̈Anderungen der atmosphärischen Verteilungen von
Ozon und OH berechnet. Die Unsicherheit der erzielten Ergebnisse auf Grund der Modellwahl, der
Emissionsdaten und der Abbildung der Chemie im Modell wird diskutiert (Kapitel 9). Schließlich
werden die wesentlichen Ergebnisse in Kapitel 10 zusammengefasst und ein Ausblick gegeben.



Kapitel 2

Grundlagen

Durch die Verbrennung von Treibstoffen im Straßenverkehr werden Spurenstoffe in der Atmo-
spḧare freigesetzt. Spurenstoffe sind in der Atmosphäre sowohl physikalischen (Transport, De-
position) als auch chemischen Prozessen unterworfen. In diesem Kapitel werden zunächst die
Grundlagen der in der Troposphäre relevanten Prozesse dargestellt. Der vertikale Aufbau der At-
mospḧare und die dynamischen Prozesse sind entscheidend für den Transport der Spurenstoffe.
Mittels Deposition k̈onnen Spurenstoffe aus der Atmosphäre entfernt werden. F̈ur die Klimawir-
kung des Straßenverkehrs ist der Einfluss der strahlungsaktiven Spurenstoffe auf die Strahlungs-
bilanz entscheidend. Um die chemischen Grundmechanismen des Einflusses auf die chemische
Zusammensetzung der Atmosphäre zu verdeutlichen, werden die emittierten Spezies, die Bedeu-
tung gebildeter, sekundärer Spezies (Ozon, Hydroxylradikal, PAN) und wesentliche Reaktionen
der tropospḧarischen Chemie vorgestellt. Als Hintergrund werden die Emissionen aus anderen
anthropogenen und natürlichen Quellen zusammengestellt. Schließlich werden die Ergebnisse bis-
heriger Studien zur Wirkung anthropogener, und hier vor allem verkehrsbedingter, Emissionen in
der globalen Atmospḧare dargestellt.

2.1 Physikalische Prozesse in der Atmosphäre

Vertikaler Aufbau der Atmosph äre

Die Atmospḧare wird vertikal in verschiedene Schichten unterteilt (Abbildung2.1), die deutlich
unterschiedliche Eigenschaften aufweisen. Die unterste Schicht wird als planetare Grenzschicht
(PBL, engl.planetary boundary layer) bezeichnet. Sie reicht - je nach meteorologischer Situation
- bis in Höhen von einigen 100 Metern bis 1.5 Kilometern und ist durch turbulente Durchmischung
gekennzeichnet. In ihr werden Emissionen aus bodengebundenen anthropogenen (z.B. Industrie,
Straßenverkehr, Biomasseverbrennung) und natürlichen (z.B. Mikroorganismen in B̈oden, Ozea-
nen) Quellen freigesetzt. Die Lebensdauer von Spurenkomponenten in der PBL ist deutlich gerin-
ger als in der dar̈uber liegenden freien Troposphäre. Ursache hierfür sind die Deposition (trocken
und nass) und die vergleichsweise höhere chemische Aktivität in der PBL. Die ḧohere chemische
Aktivit ät ist eine Folge der Abnahme von Druck und Temperatur mit der Höhe (Abbildung2.1).

5
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Abbildung 2.1:Breiten-Ḧohen-Schnitt mit zonal gemittelten Isolinien der Temperatur (in K, Abstand
10 K) für Januar und Juli (Monatsmittel) aus ECHAM4. Die vertikalen Schichten der Atmosphäre - pla-
netare Grenzschicht (PBL), freie Troposphäre (FT), obere Troposphäre (UT), untere Stratosphäre (LS) und
Stratospḧare (S) - sind den Ḧohenbereichen zugeordnet. Der Verlauf der Tropopause (monatsgemittelt) ist
eingezeichnet (dicke Linie).

Geringerer Druck und geringere Temperatur führen zu sinkenden Reaktionsraten der chemischen
Verlustreaktionen. Der physikalische Verlustprozess, die Nassdeposition, verliert in gleicher Weise
an Sẗarke wie das exponentiell mit der Höhe abfallende Mischungsverhältnis von Wasserdampf.
In tropischen Breiten f̈uhren die Deposition und die hohe chemische Aktivität dazu, dass in den
unteren Schichten der Atmosphäre Ozon abgebaut wird.

Oberhalb der PBL schließt sich die freie Troposphäre an, die durch deutlich höhere typische
Lebensdauer der chemischen Spezies gekennzeichnet ist. Die Temperatur und der Luftdruck sind
geringer (Abbildung2.1), wodurch chemische Reaktionen langsamer ablaufen. In der freien Tro-
pospḧare kann deswegen ein Transport von Spurenstoffenüber große Entfernungen stattfinden.
Folglich ist es entscheidend für die Lebensdauer, den Transport und damit für die Wirkung von
emittierten Spurenstoffen, ob sie von der PBL in die freie Troposphäre gelangen.

Der Übergangsbereich zwischen Troposphäre und Stratosphäre wird durch die Tropopause in
obere Tropospḧare (engl.upper troposphere, UT) und untere Stratosphäre (engl.lower stratosphe-
re, LS) unterteilt. Die UT/LS ist durch geringen Wasserdampfgehalt, geringere Hintergrundkon-
zentrationen der Spurengase (u.a. Stickoxide, Kohlenmonoxid und Kohlenwasserstoffe) als in PBL
und FT und minimale Temperaturen (Abbildung2.1) gekennzeichnet. Gelangen chemisch aktive
emittierte Spurenstoffe in diese Höhenschicht, besitzen sie aufgrund der geringen Hintergrundkon-
zentrationen ein hohes Potenzial die chemische Zusammensetzung der Atmosphäre zu beeinflus-
sen. Ozon besitzt in der UT/LS eine relative lange Lebensdauer (Tage bis Monate). Zusammen
mit den dort herrschenden niedrigen Temperaturen, besitzt diese Region einen entscheidenden
Einfluss auf den Strahlungshaushalt. Die Tropopause als Grenzschicht zwischen Troposphäre und
Stratospḧare spielt eine große Rolle für den Stratospḧare-Tropospḧaren-Austausch von Masse und
Energie. Sie ist durch verminderten Vertikalaustausch, einen Vorzeichenwechsel beim vertikalen
Temperaturgradienten und eine mit der Höhe deutliche Zunahme des Ozonmischungsverhältnisses
charakterisiert. Die Tropopause befindet sich in einer Höhe von 15 bis 17 km in tropischen Breiten
und in etwa 10 km Ḧohe in polaren Breiten. In mittleren Breiten zwischen 30◦ bis 40◦ Breite be-
findet sich der Tropopausenbruch, der denÜbergang zwischen polarer und tropischer Tropopause
darstellt. Diese Region ist für den Transport von Luftmassen und Tracern wesentlich.
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Abbildung 2.2:Schematische Darstellung der Allgemeinen Zirkulation der Troposphäre nachFabian
[2002]. PF = Polarfront, W = Westströmung, E = Oststr̈omung.

Dynamik der Atmosphäre

Neben dem vertikalen Aufbau der Atmosphäre spielen die dynamischen Prozesse in der Atmo-
spḧare eine entscheidende Rolle für die Wirkung von emittierten Spurenstoffen auf die chemische
Zusammensetzung der Atmosphäre. Die dynamischen Prozesse in der Atmosphäre finden auf un-
terschiedlichen Skalen statt. Eine ausführliche Darstellung findet sich beispielsweise inDutton
[1976]. Die grunds̈atzliche treibende Kraft für dynamische Prozesse in der Atmosphäre ist die
solare Einstrahlung. Die hohe solare Einstrahlung in den Tropen verursacht einen Temperaturgra-
dienten zu den Polen, der sich ausgleichen will. Aus den in tropischen Breiten aufsteigenden Luft-
massen, die in ḧohere Breiten transportiert werden und in etwa 30◦ wieder absinken, entsteht eine
mittlere Zirkulation, die Hadley-Zirkulation genannt wird. Die genaue Lage der Zellen variiert mit
dem Sonnenstand und damit mit den Jahreszeiten. In Bodennähe ergibt sich durch den Rückfluss
an Luftmassen aus dem Subtropenhoch starke Konvergenz verbunden mit Westströmung, weshalb
diese Zone auch als innertropische Konvergenzzone (engl.intertropical convergence zone, ITCZ)
oder Mallungszone bezeichnet wird. Diese dynamische Struktur wird in hohen Breiten um Ferrel-
Zellen und polare Zellen erweitert. Ein Teil der Luftmassen der Hadley-Zirkulation wird nach dem
Absinken in etwa 30◦ zu den Polen hin abgelenkt. Treffen diese Luftmassen auf polare Luftmassen
(Polarfront) werden sie angehoben. Diese aufsteigenden Luftmassen fließen in der Höhe zu nied-
rigeren Breiten ab. Die indirekten Zellen, die durch das Absinken in der Hadley-Zirkulation und
das Aufsteigen der Luftmassen in den höheren Breiten (45◦ bis 60◦) entstehen, werden als Ferrel-
Zellen bezeichnet. Schließlich finden sich in der polaren Troposphäre Zirkulationszellen (polare
Zellen) die ein Absinken̈uber dem Pol verbunden mit eineröstlichen Str̈omung bewirken. In diesen
Zellen - Hadley, Ferrel und polare - wird Energie aus den Tropen zu den Polen transportiert. Der
Transport von Temperatur und Luftmassen läuft nicht laminar ab, sondern Hoch- und Tiefdruck-
gebiete bilden sich aus. Durch die Bewegung in einem rotierenden Bezugssystem wirken Coriolis-
und Zentripetalkraft, die die Bewegungsrichtung der Wettersysteme vorgibt. In diesen Systemen
besteht angen̈ahert Gleichgewicht zwischen Druckgradientenkraft und Corioliskraft. Dies wird als
geostrophische N̈aherung bezeichnet und dominiert den horizontalen Wind. Auf kleineren Skalen
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spielen turbulente, diffusive und konvektive Prozesse für den Transport eine Rolle.
Die Emissionen des Straßenverkehrs werden in der PBL freigesetzt. Der Horizontaltransport

geschiehẗuber die vorherrschenden Winde. Vertikale Bewegungen und turbulente Prozesse bewir-
ken, dass die Spurenstoffe in die freie Troposphäre eingemischt werden. Hierdurch wird rasch eine
Verdünnung des ursprünglichen Abgases erreicht. Die Spurenstoffe werden mit den Luftmassen
transportiert. In der N̈ahe des Bodens dominiert noch der Einfluss der Reibung an dieser Ober-
fläche f̈ur die Bewegung dieser Luftmassen. Je weiter Luftmassen vom Boden entfernt sind, desto
mehr kann der Bodeneinfluss vernachlässigt werden. Die Verteilung der Hoch- und Tiefdrucksy-
steme spielt auf einer Skala von mehreren Tausend Kilometern eine Rolle. Schließlich beeinflus-
sen die globalen Zirkulationsmuster die Verteilung und damit die Wirkung der Spurenstoffe. In
diesem Zusammenhang wird in der vorliegenden Arbeit der Begriff des Abluftgebiets verwendet,
der dem englischen Begriffdownwindangelehnt ist. Diese Gebiete sind Nicht-Quellgebiete, in die
Luftmassen transportiert werden, die mit Spurengasen aus Quellregionen angereichert sind. Ty-
pischerweise befinden sie sich direkt angrenzend an Quellregionen und weisen mit zunehmender
Entfernung von den Quellen starke Gradienten in den Mischungsverhältnissen auf.

Durch die starke Konvektion in den Tropen werden emittierte Spurenstoffe in tropischen Brei-
ten leicht in ḧohere Schichten und damit tendenziell in Regionen, die durch längere Lebensdauern
charakterisiert sind, transportiert. Andererseits kommt den Tropen durch die maximale solare Ein-
strahlung eine besondere Bedeutung zu. Erstens ist die Temperatur hoch, und zweitens weist die
OH-Konzentration ein Maximum in diesen Breiten auf. Somit ist in den Tropen die atmosphärische
Oxidationseffizienz maximal. In den Tropen wird ozonarme Luft in große Höhen transportiert. In
der oberen Troposphäre hingegen findet wiederum Ozonproduktion statt.

Deposition

Neben dem Transport ist die Deposition von Spurenstoffen ein weiterer wichtiger Prozess für die
Wirkung von emittierten Spurenstoffen in der Atmosphäre. Durch Deposition werden Spurenga-
se und Partikel aus der Atmosphäre entfernt. Es gibt zwei m̈ogliche Formen der Deposition: die
Trocken- und die Nassdeposition. Bei der trockenen Deposition setzen sich Substanzen mit einer
bestimmten Depositionsgeschwindigkeit direkt auf Oberflächen ab und werden so aus der Atmo-
spḧare entfernt. Bei der Nassdeposition werden die Komponenten durch Ausregnen entfernt. Die
Depositionsgeschwindigkeit der Trockendeposition wird durch meteorologische Größen (insbe-
sondere Turbulenz) und die Oberflächeneigenschaften bestimmt.Wesely and Hicks[2000] geben
einen Überblick des aktuellen Wissenstands der Trockendeposition. Mit einem Transferwider-
standsansatz wird häufig die Trockendeposition̈uber flachem Terrain beschrieben. Die Massen-
stromdichte der Trockendeposition ergibt sich aus dem negativen Produkt der atmosphärischen
Konzentration und der individuellen Depositionsgeschwindigkeit. Diese individuelle Depositi-
onsgeschwindigkeit wird in existierenden Trockendepositionsmodellen für Gase aus einem zum
ohmschen Gesetz analogen Zusammenhang aus mehreren Widerstandstermen berechnet. Ergeb-
nis dieser Modelle sind die individuellen Depositionsgeschwindigkeiten für die einzelnen Spu-
rengase. Mittels Nassdeposition werden Spurenstoffe aus der Atmosphäre ausgewaschen, wenn
sie im Niederschlag (Hydrometeore) gelöst sind. Je nach L̈oslichkeit der Spurenstoffe stellt sich
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das L̈osungsgleichgewicht zwischen der Konzentration in der Luft und im Regen- bzw. Wolken-
wasser ein. Teilweise findet eine chemische Umwandlung der Spezies im Niederschlag statt, wie
beispielsweise bei N2O5, das, nachdem es aus der Gasphase in die Flüssigphasëubergegangen ist,
zu HNO3 hydrolysiert wird.

Strahlungstransfer in der Atmosphäre

Wie bereits eingangs erwähnt, ist die Absorption von solarer Strahlung die grundlegende Ener-
giequelle f̈ur dynamische Prozesse in der Atmosphäre. Weiterhin muss, damit sich das Klimasy-
stem im Gleichgewicht befindet, die von der Erde aufgenommene Sonnenstrahlung durch ther-
male terrestrische Abstrahlung ausgeglichen werden. Nun haben eine Reihe der anthropogen
emittierten Spurenstoffe die Fähigkeit, die Menge der aufgenommenen oder abgegebenen Strah-
lung zu ver̈andern. Diese Gase werden als Treibhausgase bezeichnet. Das wichtigste natürliche
Treibhausgas ist Wasserdampf: etwa 66 Prozent des natürlichen Treibhauseffektes sind auf ihn
zurückzuf̈uhren [Houghton, 1997]. F̈ur den anthropogen verursachten zusätzlichen Treibhausef-
fekt spielen Wasserdampf-Emissionen durch den Menschen jedoch praktisch keine Rolle, da hier-
durch keine nennenswerte Erhöhung der Wasserdampfkonzentration in der Atmosphäre bewirkt
wird. Wasserdampf wird meist innerhalb weniger Tage in Form von Niederschlag aus der Atmo-
spḧare entfernt. Im Gegensatz dazu kann Kohlendioxid mehr als 100 Jahre in der Atmosphäre
verbleiben und sich anreichern. Kohlendioxid ist das wichtigste anthropogen emittierte Treibhaus-
gas. Es wird u.a. bei der Verbrennung von fossilen Brennstoffen und von Biomasse freigesetzt.
Zu den bedeutenden Treibhausgasen zählen auch Methan (CH4), Lachgas (N2O) und die Fluor-
Chlor-Kohlenwasserstoffe (FCKWs). Sie sind gekennzeichnet durch eine lange atmosphärische
Lebensdauer und eine signifikante Aufnahme terrestrischer Infrarotstrahlung.Änderungen in der
Konzentration der Treibhausgase haben eineÄnderung der Strahlungsbilanz des Systems Erde-
Atmospḧare zur Folge, die als Strahlungsantrieb (engl.radiative forcing, RF, Einheit W/m2) be-
zeichnet wird: Die am Oberrand der Atmosphäre eingestrahlte, kurzwellige, solare Energie wird
nicht mehr durch die abgestrahlte, langwellige, terrestrische Energie ausgeglichen. Der sich erge-
bende ’Antrieb’ f̈uhrt zu einer Erẅarmung (positives RF) oder Abkühlung (negatives RF) der Erd-
oberfl̈ache. Mit Erreichen des neuen Gleichgewichtszustandes verschwindet der Strahlungsantrieb.
Simulationen mit Klimamodellen zeigten, dass die zu erwartende bodennahe Gleichgewichtstem-
peratur in erster N̈aherung proportional zum Strahlungsantrieb RF [IPCC, 1995] ist,

∆Tsur f = λ ·RF, (2.1)

wobei der Klimasensitiviẗatsparameterλ (in K
W/m2 ) eine modellabḧangige Gr̈oße ist. Diesen Zu-

sammenhang beschreibt das Radiative-Forcing-Konzept. Eine umfassende Darstellung des Strah-
lungshaushalts der Erde, des anthropogenen Treibhauseffekts und der Berechnung des Strahlungs-
antriebs findet sich im aktuellen Bericht des regierungsübergreifenden Ausschusses für Klima-
ver̈anderungen (engl.Intergovernmental Panel for Climate Change) [IPCC, 2001]. In der vorlie-
genden Arbeit wird f̈ur die Änderung der Spurengasverteilungen auf Grund der Emissionen des
Straßenverkehrs der Strahlungsantrieb berechnet (Abschnitt8.5).
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2.2 Emissionen aus der Verbrennung fossiler Treibstoffe im
Straßenverkehr

Die Spurengasemissionen des Straßenverkehrs entstehen bei der heutigen Antriebstechnik auf
Grund der Verbrennung fossiler Treibstoffe. Bei jeder Verbrennung fossiler Brennstoffe entste-
hen die prim̈aren Verbrennungsprodukte einer vollständigen Oxidation, CO2 und H2O. Weiterhin
sind im Abgas Produkte einer unvollständigen Verbrennung, wie Kohlenmonoxid, Ruß und Koh-
lenwasserstoffe enthalten. Zusätzlich entstehen durch die Oxidation des Luftstickstoffs und stick-
stoffhaltiger Treibstoffkomponenten Stickoxide (NOx, bestehend aus NO + NO2). Ein Großteil
der NOx-Emissionen erfolgt in Form von NO. Da sich in der Atmosphäre innerhalb von einigen
Minuten ein photostation̈ares Gleichgewicht (Abschnitt2.4) einstellt, werden die Verbindungen
gemeinsam betrachtet und unter der Bezeichnung NOx zusammengefasst. Zusätzlich finden sich
im Abgas - neben einer Reihe anderer Komponenten - auch Produkte aus der unvollständigen Oxi-
dation: Kohlenmonoxid (CO) und unverbrannte Kohlenwasserstoffe, wie Methan und NMHCs.
Somit l̈auft die Verbrennung nach folgendem Schema ab:

CnHm+Luft → CO2 +a·H2O+b·NO+c·NO2 +d ·CO+e·CH4 + f ·NMHC+

Partikel + weitere Spurenkomponenten

Für Kohlenwasserstoffe im Abgas des Verbrennungsmotors gibt es insbesondere zwei Ursa-
chen: unverbrannte Kohlenwasserstoffe, d.h. Fragmente des Treibstoffs, und neuentstandene Pro-
dukte einer unvollsẗandigen Verbrennung des Treibstoffs.

Die Menge des entstehenden Kohlendioxids ist nahezu unabhängig von den genauen Verbren-
nungsbedingungen [Olivier et al., 1996] und wird in erster Linie durch den Kohlenstoffgehalt
des Treibstoffs bestimmt. Daher ist - trotz unterschiedlicher Verbrennungsbedingungen - der CO2-
Emissionsindex f̈ur alle Fahrzeuge einheitlich. Stickoxide entstehen durch Oxidation des Luftstick-
stoffs und stickstoffhaltiger Komponenten des Treibstoffs. Die Emissionsmenge hängt daher von
der Verbrennungstemperatur und der Verweilzeit in der Brennkammer ab. Daher haben Dieselfahr-
zeuge ḧohere Emissionsfaktoren [Olivier et al., 1996]. Kohlenmonoxid und Kohlenwasserstoffe
sind das Ergebnis einer unvollständigen Oxidation. Je geringer die Verbrennungstemperatur und je
kürzer die Verweilzeit, desto mehr Kohlenmonoxid und Kohlenwasserstoffe werden emittiert. Der
Emissionsindex f̈ur CO und die NMHC ḧangt somit stark vom Fahrzeug und insbesondere auch
von der Motorenwartung ab. Abbildung2.3 zeigt die Massenanteile der Spurengaskomponenten,
die sich typischerweise im Kfz-Abgas befinden. Pro Kilogramm Treibstoff werden neben CO2 und
Wasser im Mittel 117 g Spurenstoffe durch den Straßenverkehr emittiert. Die Hauptmassenanteile
stellen hierbei CO (73 g [C]), NMHC (27.8 g [HC]) und NOx (9.2 g [N]) dar (sieheTabelleB.1).

2.3 Bedeutung sekund̈arer Spezies in der Atmospḧare

Die Zusammensetzung der Atmosphäre beeinflusst ihre physikalischen und chemischen Eigen-
schaften. Die Konzentration strahlungsaktiver Gase bestimmt die Strahlungsbilanz und somit das
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Abbildung 2.3:Aufteilung der Verbrennungsprodukte alle Angaben in Massenanteilen; Zusammensetzung
der Hauptanteile des Abgases (linke S̈aule), der Spurengaskomponenten (mittlere S̈aule) und der NMHCs
(rechte S̈aule): mittlere Emissionsmengen der einzelnen Spezies nach TabelleB.1.

Klima. Die Konzentration chemisch aktiver Gase bedingt die Chemie der Atmosphäre. Eine zen-
trale Rolle spielen hier nicht nur prim̈are Spurengase, sondern auch sekundäre Spurengase, also
solche die nicht direkt emittiert werden, sondern nur durch chemische Umwandlung in der Atmo-
spḧare gebildet werden. Die Bedeutung der drei sekundären Spurengase Ozon, Hydroxylradikal
und Peroxyacetylnitrat (PAN) wird vorgestellt. Die Konzentrationen dieser drei wichtigen Gase
werden durch die Emissionen des Straßenverkehrs beeinflusst und sind somit zentrales Thema
dieser Arbeit.

Ozon

Das wichtigste sekundäre Spurengas stellt Ozon dar, welches in der Troposphäre photochemisch,
durch die sogenannte Smogchemie, produziert wird. Zusätzlich wird Ozon von der Stratosphäre in
die Tropospḧare eingetragen (siehe Abschnitt2.1). Das heißt, Ozon besitzt in der Troposphäre nur
diese zwei Quellen. Den Quellen des troposphärischen Ozons stehen diein-situ-photochemische
Zersẗorung und die trockene Deposition als Senken gegenüber. Zun̈achst wird die Bedeutung des
Ozons in der Stratosphäre vorgestellt, um hieraus die Bedeutung für den Transport von Ozon in
die Tropospḧare und f̈ur das Strahlungsspektrum in der Troposphäre vorzustellen.

In der Stratospḧare absorbieren molekularer Sauerstoff (O2) und Ozon (O3) ultraviolette
Strahlung mit einer Wellenlänge kleiner als 290 nm. Somit bedingt die Menge des strato-
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spḧarischen Ozons das kurzwellige Strahlungsspektrum in der Troposphäre. Eine Abnahme des
stratospḧarischen Ozons erlaubt es verstärkt, kurzwelliger Strahlung durch die Stratosphäre in die
Tropospḧare einzudringen [Kerr and Elroy, 1993;Madronich et al., 1995] Dies f̈uhrt zu erḧohten
Photodissoziationsraten in der Troposphäre [Tang und Madronich, 1995]. Ozon besitzt seine ma-
ximale Konzentration in den mittleren Breiten in einer Höhe von etwa 20 bis 25 Kilometern
[WMO, 1995]. Aufgrund der hohen Mischungsverhältnisse von Ozon in der stratosphärischen
Ozonschicht, mit einem maximalen Mischungsverhältnis von etwa 450 ppb, findet durch Eddy-
Diffusion ein Netto-Ozon-Transport von der Stratosphäre in die Tropospḧare statt. Eddy-Diffusion
bezeichnet die turbulente Diffusion von Spurengasen entlang eines Konzentrationsgradienten. Die
atmospḧarische Konzentration von Ozon ist aus drei Gründen wichtig. Erstens beeinflusst Ozon
die Luftqualiẗat, zweitens ist es ein strahlungsaktives Gas und beeinflusst die Strahlungsbilanz und
drittens ist Ozon chemisch aktiv. Für die Luftqualiẗat ist das Ozonmischungsverhältnis wichtig, da
es Pflanzen und den Menschen direkt schädigen kann. Eine wesentliche Eigenschaft von Ozon ist
hierbei, dass es je nach Höhe und geographischer Breite eine Lebensdauer zwischen einigen Ta-
gen (tropische PBL) und bis zu einem Jahr (Stratosphäre) besitzt. Die Lebensdauer von Ozon hängt
insbesondere von der stratosphärischen Ozons̈aulendichte und von der Wasserdampfkonzentration
ab. L̈angere Lebensdauern erlauben es Ozonüber große Entfernungen zu transportieren. Für die
tropospḧarische Ozonverteilung ist nicht nur der Transport von Ozon selber entscheidend, sondern
zus̈atzlich der Transport von Vorläufersubstanzen (wie NOx, NMHC, CO) und Reservoirspezies
(z.B. PAN, HNO3, N2O5).

Das zweite wesentliche Merkmal ist die Strahlungsaktivität von Ozon. Ozon ist sowohl im lang-
als auch im kurzwelligen Spektralbereich strahlungsaktiv.Änderungen der Ozonverteilungen, in
diesem Zusammenhang häufig als Sẗorungen bezeichnet, beeinflussen die Strahlungsbilanz und
somit das Klima (siehe Abschnitt2.1) und tragen zum anthropogenen Treibhauseffekt bei. Für
die Klimawirksamkeit von Ozonstörungen ist sowohl ihre geographische Verteilung als auch der
Höhenbereich der Störung von Bedeutung [IPCC, 2001].

Der dritte wichtige Prozess von Ozon ist die chemische Umwandlung. Ozon stellt die Haupt-
quelle f̈ur das atmospḧarische Hydroxylradikal (OH) dar (siehe Abschnitt2.4), dessen Bedeutung
im nächsten Abschnitt vorgestellt wird.

Hydroxylradikal

Das Hydroxylradikal (OH) wird ḧaufig als Wasch- oder Reinigungsmittel der Atmosphäre bezeich-
net, da es die Oxidation von Spurengasen einleitet und so die Oxidationskapazität der Atmospḧare
bestimmt. Hierbei werden teilweise wasserlösliche Substanzen gebildet (z.B. aus NO2 reagiert mit
OH zu HNO3), die mit dem Niederschlag aus der Atmosphäre ausgewaschen werden. Zusätzlich
ist das Hydroxylradikal verantwortlich für den Großteil des Abbaus von CH4 und CO, insbesonde-
re in den Tropen [Crutzen und Zimmermann, 1991;Crutzen et al., 1999]. Es leitet die Zerstörung
der meisten NMHCs ein [Atkinson, 2000]. Folglich besitzt das Hydroxylradikal durch den Abbau
von strahlungsaktiven Gasen einen indirekten Einfluss auf den Strahlungshaushalt und somit einen
Einfluss auf das Klima.



2.4. Chemie in der Troposphäre 13

Peroxyacetylnitrat (PAN)

Als drittes sekund̈ares Spurengas spielt das Peroxyacetylnitrat (CH3COO2NO2) eine wesentliche
Rolle bei der globalen Wirkung von Straßenverkehrsemissionen. Es stellt den wichtigsten Vertre-
ter der Peroxyacylnitrate dar und wird in der vorliegenden Arbeit als PAN bezeichnet. PAN gehört
zur Gruppe der NOy-Verbindungen, entsteht bei der Reaktion von NO2 mit Abbauprodukten der
NMHC-Oxidation (Abschnitt2.4) und stellt eine Reservoirspezies für die Stickoxide dar. Die Ver-
bindung ist thermisch instabil: Sie zählt zu den reaktivsten Verbindungen, die bei der Ozonbildung
eine Rolle spielen. Bei geringen Temperaturen, wie sie in der FT herrschen, ist PAN jedoch sta-
bil und kann soüber weite Strecken transportiert werden. Gelangt es in Regionen mit höheren
Temperaturen zerfällt es und stellt dort dann eine Quelle für NOx dar. Die Lebensdauer von PAN
ist also stark temperaturabhängig und schwankt zwischen einem Tag bei etwa 4◦C und mehr als
drei Monaten bei -30◦C. Auf diese Weise kann PAN in großer Entfernung von den Quellregio-
nen die Stickoxidverteilung beeinflussen, wodurch es dort zu vermehrter Ozonproduktion kommen
kann, beispielsweise im Frühling und Sommer an der Messstation Resolute [Roelofs and Lelieveld,
2000].

2.4 Chemie in der Tropospḧare

Ozon in der Atmosphäre

Die photochemische Bildung von Ozon in der Troposphäre ist Folge der Reaktion von Kohlen-
monoxid und den Kohlenwasserstoffen mit OH und anschließender Reaktion mit den Stickoxiden
unter Einstrahlung von Sonnenlicht [Liu et al., 1980;Lin et al., 1988]. Dieser Reaktionszyklus ist
als sogenannte Smogchemie bekannt. Hierbei spielen Stickoxide und Kohlenwasserstoffe eine ent-
scheidende Rolle, da ihr Verhältnis dar̈uber entscheidet, ob und wieviel Ozon tatsächlich produziert
wird. Abbildung2.4zeigt ein Reaktionsschema der photochemischen Ozonbildung.

Photostation̈ares Gleichgewicht

Bei der Photodissoziation von NO2 entsteht atomarer Sauerstoff, der mit molekularem Sauerstoff
zu Ozon rekombiniert.

NO2 +hv→ NO+O(3P) (2.2)

O(3P)+O2 +M →O3 +M (2.3)

Hierbei stellt M einen beliebigen Stoßpartner dar. DaO3 rasch mit NO reagiert

NO+O3 +M → NO2 +O2 +M (2.4)

ergibt sich allein aus diesen drei Gleichungen ein photostationäres Gleichgewicht zwischen NO,
NO2 und O3, das zu keiner Netto-Ozonproduktion führt.
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Abbildung 2.4:Reaktionsschema der photochemischen Ozonbildung

Photochemische Ozonbildung

NO2 entsteht einerseits durch Reaktion von NO mit Ozon (siehe Gleichung (2.4)), wodurch dieser
Zyklus (Reaktionen (2.2) bis (2.4)) netto zu keiner Ozonproduktion führt. Andererseits kann NO2
bei der Reaktion von NO mit anderen Verbindungen (HO2, RO2) entstehen.RO2 steht hierbei f̈ur
ein Peroxidradikal, das aus einem Alkylrest und der Peroxidgruppe besteht1. Ausgangspunkt hier
sind dasHO2 und das Peroxidradikal, die bei der Oxidation von Kohlenmonoxid und der Kohlen-
wasserstoffe in der Atmosphäre entstehen. Kohlenwasserstoffe reagieren mit dem Hydroxylradikal
OH, wobei ein Alkyl- oder substituiertes Alkylradikal entsteht (R). Dieses reagiert mit O2 und bil-
det ein Peroxyradikal (RO2). Im Laufe des weiteren Abbaupfads entstehen ebenfalls zusätzliche
HO2-Radikale. Die so entstandenen Radikale (HO2, RO2) reagieren mit NO und bilden NO2:

HO2 +NO→OH +NO2 (2.5)

RO2 +NO→ RO+NO2 (2.6)

Durch diese zus̈atzliche Umwandlung von NO in NO2 kommt es durch die Photolyse von NO2

(Reaktion (2.2)) zu einer Netto-Ozonproduktion (Reaktion (2.3)). Die Quellen von HO2 werden
weiter unten vorgestellt.

1Radikale werden in der gesamten Arbeit ohne das Zeichen für das ungepaarte Elektron dargestellt.
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Übergang von Ozonabbau zu Ozonproduktion

Liegen die NO-Konzentrationen in der Atmosphäre sehr niedrig, so reagiertHO2 eher mit Ozon
als mit NO. Zus̈atzlich kann OH mit Ozon reagieren.

HO2 +O3→OH +2O2 (2.7)

OH +O3→ HO2 +O2 (2.8)

Diese Reaktionen stellen Ozonverlustmechanismen dar. Erst wenn die NO-Konzentration
eine Grenzeüberschreitet, kommt es zu der im vorhergehenden Abschnitt beschriebe-
nen Netto-Ozonproduktion. Bei typischen atmosphärischen Ozonkonzentrationen ergibt sich
durch den Vergleich der konkurrierenden Reaktionen eine Ozonproduktion ab einem NO-
Massenmischungsverhältnis von 10 bis 30 ppt [Logan, 1985]. Unterhalb von diesem Grenzwert
findet Ozonabbau, oberhalb Ozonproduktion statt.

Nichtlineare Ozonproduktivit ät

Eine Steigerung der Ozonproduktion durch eine Zunahme der NOx-Konzentration findet nur unter-
halb eines bestimmten Grenzwertes statt. Steigt die NOx-Konzentration auf Grund von vermehrten
Emissionen̈uber den Grenzwert, so wird erstens Ozon titriert (Reaktion (2.4)) und zweitens ge-
winnen Verlustprozesse für das HOx-Radikal an Bedeutung. Die Stickoxidemissionen erfolgen
vorwiegend in der Form NO. Dieses wird in der Atmosphäre mit den Reaktionen, die das photo-
chemische Gleichgewicht bestimmen, erst zu NO2 gewandelt (Reaktion (2.4)). Ozon wird abge-
baut. Das in Reaktion (2.4) entstehende NO2 kann jedoch, nachdem es aus den Quell-Regionen
exportiert wurde, erneut Ozon bilden. Bei den Verlustreaktionen des HOx baut insbesondere die
Reaktion

NO2 +OH→ HNO3 (2.9)

das HOx-Radikal (und NO2, siehe unten) ab. HNO3 ist wasserl̈oslich und kann per Deposition
aus der Atmospḧare entfernt werden.Lin et al. [1988] geben den stark nichtlinearen Verlauf der
Ozonproduktiviẗat in Abḧangigkeit von der NOx-Konzentration an. Als Ozonproduktivität wird
die Menge der Ozonmoleküle bezeichnet, die pro NOx-Molekül gebildet wird. Sie finden unter
sẗadtischen Bedingungen eine maximale Produktivität bei einem Volumenmischungsverhältnis von
etwa 200 ppt.

Aus den Reaktionen der nichtlinearen Photochemie kann für jede atmospḧarische Situation
die Abḧangigkeit der Ozonproduktivität von der Stickoxidkonzentration berechnet werden. Diese
hängt zus̈atzlich von der Konzentration der HOx-Radikale ab. Diese Kurve beginnt ab einer Gren-
ze (von i.d.R. 10 bis 30 ppt NOx) mit einer ansteigenden Ozonproduktivität der Stickoxide. Ab
einer Grenze, die durch die HOx-Konzentration bestimmt wird, sinkt die Ozonproduktivität mit
weiter ansteigenden NOx-Konzentrationen. Dies hängt mit der Titration von Ozon und mit dem
versẗarkten Verlust der Hydroxyradikale (z.B. Reaktion (2.8)). Hierdurch stehen weniger Hydro-
xylradikale f̈ur die Reaktion mit CO und NMHCs zur Verfügung, wodurch weniger HO2 gebildet
wird. HO2 wiederum ist f̈ur die zus̈atzliche Umwandlung von NO in NO2 verantwortlich, und
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steuert so die Ozonproduktion. Somit bewirkt eine Erhöhung der NOx-Emission in diesem Fall
eine Verringerung der Ozonproduktivität. Wenn nun durch zusätzliche Stickoxide die Ozonpro-
duktivität aller Stickoxide sinkt, ist es m̈oglich, dass insgesamt weniger Ozon produziert wird.
In diesem Zusammenhang spricht man häufig von chemischem Regime, in dem sich die Ozon-
produktion befindet. Diese in der regionalen Modellierung der Smogchemieübliche Betrachtung
erleichtert auch hier das Verständnis der Wirkung der einzelnen Spurengase. Es werden das VOC-
limitierte Regime und das NOx-limitierte Regime unterschieden. Im VOC-limitierten Regime führt
eine Verringerung der Stickoxidemissionen zu keiner Reduzierung der Ozonproduktion, da ausrei-
chend Stickoxide f̈ur Reaktion (2.2) zur Verf̈ugung stehen. In diesem Regime kann es durch eine
Reduzierung der Stickoxide sogar zu einem Anstieg der Ozonkonzentration kommen. Geringe-
re NMHC-Konzentrationen führen zu geringeren HO2-Konzentrationen, da durch Oxidation von
NMHCs weniger HO2 entstehen. In der Folge sinkt die Umwandlung (ohne Ozonverbrauch) von
NO in NO2 in den Reaktionen (2.5) und (2.6) und die Ozonproduktion nimmt ab. Eine deutliche
Reduzierung der Ozonproduktion ist im VOC-limitierten Regime nur durch eine Reduzierung der
NMHC möglich.

Obige Reaktion (2.9) stellt gleichzeitig einen Verlustprozess für NOx dar. Die Sẗarke dieses
Verlustprozesses hängt von der OH-Konzentration und damit von der solaren Einstrahlung ab. Im
Winter sinkt die Sẗarke dieser Senke und auch anderer, teilweise temporären Senken (beispiels-
weise die Bildung von PAN), so dass die Lebensdauer der Stickoxide (wie auch die von CO) im
Winter deutlich l̈anger als im Sommer ist.

Photochemischer Ozonabbau und Produktion von OH

Neben der Deposition wirkt der photochemische Abbau von O3 als Senke f̈ur Ozon in der Atmo-
spḧare.Über die Photolyse von Ozon wird angeregter, atomarer Sauerstoff gebildet (siehe Reaktion
(2.10), der entweder nach Abregung durch Stoß wieder Ozon bilden kann (siehe Reaktion (2.11)
und (2.12)), oder nach Reaktion (2.13) mit Wasserdampf zu OH weiterreagiert [Levy, 1971]. Die-
se Bildung von OH stellt einen Verlustprozess für Ozon dar und ist gleichzeitig der wesentliche
Produktionsmechanismus für das Hydroxylradikal OH.

O3 +hv→O2 +O(1D) (2.10)

O(1D)+M →O(3P)+M (2.11)

O(3P)+O2 +M →O3 +M (2.12)

O(1D)+H2O→ 2OH (2.13)

Bei 298 K und Normaldruck mit 50 % relativer Luftfeuchtigkeit entstehen etwa 0.2 OH Radikale
pro gebildetem O(1D)-Radikal.

Quellen für OH und HO 2

Die Gruppe der Wasserstoffradikale (HOx) besteht aus dem Hydroxylradikal (OH) und dem Per-
oxidradikal (HO2). Diese Radikale bestimmen gemeinsam die Oxidationskapazität oder Reini-
gungskraft der Atmospḧare und beeinflussen so die Ozonproduktion. Die Konzentration von OH
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und HO2 nimmt in der Regel im Laufe des Tages zu und ist in industrialisierten Gebieten höher als
in Reinluftgebieten. Zwei Faktoren sind für den Großteil der Variation der HOx-Konzentration ver-
antwortlich: die HOx-Produktionsrate und die Stickoxidkonzentration [Logan et al., 1981;Jaegĺe
et al., 1999]. Bei den HOx-Produktionsreaktionen gibt es einerseits OH-Produktionsreaktionen,
wie die Photodissoziation von Ozon und andererseits HO2-Produktionsreaktionen, wie die Oxida-
tion von Kohlenwasserstoffen. Global gesehen ist die wichtigste HOx-Quelle in der Tropospḧare
die Photodissoziation von Ozon und anschließende Reaktion mit Wasserdampf.

Eine weitere Quelle f̈ur HOx ist die Produktion von HO2 durch die Oxidation von Kohlenwas-
serstoffen. Der einfachste Abbau eines Kohlenwasserstoffs stellt die Oxidation von Methan dar.
Die Reaktion von Methan mit OH leitet einen Oxidationsprozess ein, bei dem schließlich Wasser
und Kohlendioxid entstehen. Obwohl OH in der Eingangsreaktion zerstört wird, wird i.d.R. mehr
HOx produziert als zerstört. Dieses Verhalten wird autokatalytisch genannt. Die produzierte Men-
ge HOx hängt von der vorhandenen Menge NO ab.Über weiten Teilen der Atmosphäre produ-
ziert dieser autokatalytische Prozess 0.6HOx- Moleküle für jedes Methan- und OH-Molekül das
eingangs verbraucht wird. HOx entsteht ebenfalls bei der Oxidation der höherkettigen Kohlen-
wasserstoffe. Die Oxidation der Kohlenwasserstoffe wird durch die Reaktionen (2.14) eingeleitet.
Reaktionen (2.14) und (2.15) stellen das prinzipielle Schema des Abbaus dar, bei dem wichtige
Zwischen-Radikale entstehen: das Alkyl- oder das Peroxyradikal (R), das Alkyl- oder substituierte
Alkylperoxyradikal (RO2) und das Alkoxy- oder substituierte Alkoxyradikal (RO). Dieses Sche-
ma ist f̈ur die Oxidation der Alkane, Alkene und einer Reihe anderer Kohlenwasserstoffe gültig. Je
nach abgebautem Kohlenwasserstoff entstehen noch weitere chemische Spezies. Bei den Alkanen,
wie auch bei anderen gesättigten organischen Verbindungen, wird der Abbau durch die Ablösung
eines H-Atoms von der C-H Bindung eingeleitet.

OH +RH→ R+H2O (2.14)

R+O2 +M → RO2 +M (2.15)

Das Peroxidradikal (R) bildet ein Alkylperoxyradikal (RO2), das NO in NO2 umwandeln (Reak-
tion (2.6)) kann, wobei ein Alkoxyradikal (RO) entsteht. Dieses Radikal kann Aldehyd bilden.
Je nach Ausgangsalkan entstehen unterschiedliche Aldehyde: aus Methan entsteht Formaldehyd
(CH2O) und aus Ethan entsteht Acetaldehyd (CH3CHO). Acetaldehyd wiederum kann nach Re-
aktion mit OH durch Reaktion mit NO2 in der Atmospḧare PAN (siehe Abschnitt2.3) bilden. Die
Oxidation der Aromaten führt ebenfalls zu der Produktion von RO2- undHO2-Radikalen. Bei den
Abbaupfaden existieren eine Vielzahl von verschiedenen Möglichkeiten f̈ur die Weiterreaktion der
bei der Abl̈osung des H-Atom entstehenden OH-aromatischen Folgeprodukte. Je nach Pfad variiert
die Zahl der entstehenden Radikale. Als stabile Abbauprodukte von Xylen entstehen, neben einer
Reihe von anderen Verbindungen, Methylglyoxal und Alkane. In Abschnitt3.4wird beschrieben,
warum diese Komponenten als Substitut für emittierte Aromaten im Modell verwendet werden.
Entscheidend f̈ur den Beitrag der Kohlenwasserstoffe zur Ozonbildung ist jeweils die Menge der
gebildeten Peroxyradikale, HO2 und RO2.

Die Gruppe der Kohlenwasserstoffe umfasst eine Reihe von chemischen Verbindungen, die
zwar aufähnlichen Oxidationspfaden abgebaut werden, jedoch eine sehr unterschiedliche atmo-
spḧarische Lebensdauer aufweisen. So beträgt die Lebensdauer reaktiver Alkene bei typischen
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OH-Konzentrationen (106 Molekülen pro Kubikzentimeter) weniger als eine Stunde. Die weniger
reaktiven Alkane und Kohlenmonoxid hingegen besitzen eine Lebensdauer von Monaten bis Jah-
ren - im Fall des langsam reagierenden Methans. Die Lebensdauer vonNO2 für die Oxidation mit
OH betr̈agt im Vergleich dazu etwa einen Tag.

Die Oxidation von Kohlenmonoxid hingegen stellt keine Quelle für HOx dar, sondern verändert
die Verteilung auf OH und HO2 (und auf NO und NO2) in der Familie der Radikale.

CO+OH(+
1
2

O2)→CO2 +HO2 (2.16)

Für das eingangs verbrauchte OH wird HO2 gebildet. Dieses HO2 ist wiederumüber Reaktion
(2.5) in der Lage, NO2 zu bilden, wodurch netto Ozon produziert wird. In Gebieten mit gerin-
ger NO-Konzentration f̈uhrt dieser Zyklus jedoch zu einem Ozonabbau, daHO2 hier mit Ozon
reagiert (Reaktion (2.7)). CO ist mit einer mittleren troposphärischen Lebensdauer von 60 Tagen
relativ reaktionstr̈age. Da aufgrund der Lebensdauer und starker CO-Quellen die Hintergrundkon-
zentration von CO meist relativ hoch ist, erwartet man nur einen geringen Einfluss von lokalen
CO-Emissionen auf die Ozonproduktion.

Die Vielzahl von unterschiedlichen Spezies in den unteren Schichten der Atmosphäre bedingt
die im Vergleich zur Stratosphäre komplexere Chemie in der Troposphäre. Insbesondere organi-
sche Spezies spielen eine wichtige Rolle, da sie etwa 80 Prozent der reaktiven Spezies stellen
[Crutzen, 1995]. F̈ur eine weiterf̈uhrende Darstellung sei an dieser Stelle auf denÜbersichtsartikel
vonAtkinson[2000] verwiesen.

2.5 Emissionsquellen in der Atmospḧare

Kohlendioxidemissionen in die Atmospḧare

Der globale, atmosphärische CO2-Haushalt mit den Hauptquellen und -senken für das Jahr 1990
ist in Tabelle2.1 angegeben. Die Angaben für Biospḧare und Ozeane stellen die Nettowerte der

Tabelle 2.1:Der globale CO2-Haushalt in Pg [C] pro Jahr mit den Hauptquellen und -senken; nachIPCC
[2001] und EDGAR [Olivier et al., 1996]. Die Werte des IPCC sind mittlere Werte für die 90’er Jahre.
Verbrennung fossiler Brennstoffe (inkl. Zementherstellung). Positive Werte sind Flüsse in die Atmospḧare,
negative Werte zeigen eine Aufnahme aus der Atmosphäre an. Fl̈usse sind Nettowerte; Bruttowert Ozean-
Atmospḧare etwa 90 Pg [C], Biosphäre-Atmospḧare etwa 120 Pg [C]. Der Fluss Biosphäre-Atmospḧare
setzt sich aus der̈Anderung der Landnutzung und der verbleibenden terrestrischen Senke zusammen (hierfür
liegen f̈ur die 90’er noch keine Angaben vor). Angegebene Fehlerbalken sind Unsicherheiten (±1σ).

IPCC, 2001 EDGAR 2.0
Verbrennung fossiler Brennstoffe 6.3± 0.4 6.1
Speicherung in der Atmosphäre 3.2± 0.1
Fluss Ozean-Atmosphäre -1.7± 0.5
Fluss Biospḧare-Atmospḧare -1.4± 0.7
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Tabelle 2.2:Jährliche globale NOx–Emissionen der Hauptquellen in Tg [N] /a für das Jahr 1990. Der
angegebene Bereich istIPCC [2001] entnommen.

Emittent Quellsẗarke Bereich Referenz
Tg [N] a−1

Anthropogene Quellen
Verbrennung fossiler Brennstoffe 22.621 - 24 Benkovitz et al.[1996]
Biomasseverbrennung 5.0 3 - 13Hao et al.[1994]
Natürliche Quellen
Mikroorganismen in B̈oden 5.49 4 - 21 Yinger and Levy[1995]
Blitze 5.0 3 - 13 Levy[1996]
Global 38.09

Emission dar, das heisst, Quellen und Senken sind gegeneinander aufgerechnet. So weisen bei-
spielsweise die Ozeane einen vielfach höheren Bruttofluss in die Atmosphäre auf, der jedoch
durch eine ḧohere Bruttoabsorption wieder ausgeglichen wird, wodurch es insgesamt zu einer
Netto-Absorption durch die Ozeane kommt [IPCC, 2001]. Anthropogene CO2-Emissionen stel-
len folglich eine bedeutende Nettoquelle für CO2 in der Atmospḧare dar.

Stickoxidemissionen in die Atmospḧare

Zu den globalen Hauptquellen von NOx geḧoren einerseits anthropogene Emissionen aus der Ver-
brennung fossiler Brennstoffe und Biomasse und andererseits natürliche Emissionen durch Mikro-
organismen in B̈oden, durch Waldbrände (naẗurlich) und durch Blitze. Die globalen Quellstärken
der Hauptemittenten in Tabelle2.2 zeigen, dass die anthropogenen Emissionen aus der Verbren-
nung fossiler Brennstoffëuber die anderen Quellen dominieren.

Kohlenmonoxidemissionen in der Atmospḧare

Kohlenmonoxid ist ein weiteres Spurengas in der Atmosphäre, das - wie in Abschnitt2.4 vorge-
stellt - in der atmospḧarischen Chemie eine wichtige Rolle spielt. Kohlenmonoxid entsteht insbe-
sondere bei der unvollständigen Verbrennung von Kohlenstoffverbindungen und ist Nebenprodukt
fast jeder Verbrennung. In Tabelle2.3sind die CO-Hauptquellen in der Atmosphäre zusammenge-
fasst. Neben den Hauptquellen sind auch die indirekten Quellen, die Senken und deren Unsicher-
heiten aufgef̈uhrt. Bei den direkten Emissionen dominieren anthropogene Emissionen (Verbren-
nung fossiler Brennstoffe, Biomasseverbrennung). Eine Menge von 1400 Tg [CO] entsteht pro Jahr
indirekt durch die Oxidation von Kohlenwasserstoffen. Hiervon entstehen wiederum etwa 50 Pro-
zent durch anthropogene Kohlenwasserstoffemissionen [IPCC, 2001]. Die direkten Emissionen
werden in das Atmosphärenmodell integriert. Zur Bestimmung der indirekten Quellen (chemisch
und physikalisch) muss die Chemie und die Physik der Atmosphäre ber̈ucksichtigt werden, wof̈ur
ein Modell ben̈otigt wird. Da diese Quellen und Senken im verwendeten Modell online berechnet
werden, wurden die Stärken aus Modellsimulationsergebnissen berechnet.



20 2. Grundlagen

Tabelle 2.3:Globaler Haushalt von CO in Tg CO pro Jahr; typische Werte und Unsicherheitsbereiche nach
[Cicerone, 1988] und EDGAR 2.0 [Olivier et al., 1996].

Emittent Quellsẗarke Referenz Bereich
Tg [CO] a−1 Tg [CO] a−1

Direkte Quellen
Anthropogene Quellen
Verbrennung fossiler Brennstoffe 478.4 EDGAR 2.0 440± 150

hiervon Straßenverkehr 206.7 EDGAR 2.0
Biomasseverbrennung 200 Hao [1994] 700 ± 200
Natürliche Quellen
Ozeane 50 50 ± 40
Feuer (naẗurlich) 40 40 ± 30
Vegetation 100 75 ± 25
Global 868.4
Indirekte Quellen
Oxidation von CH4 aus ECHAM 600 ± 200
Oxidation von NMHC aus ECHAM 800± 400

Indirekte Senken
Oxidation durch OH aus ECHAM 2000± 600
Aufnahme durch B̈oden aus ECHAM 250 ± 100
Zersẗorung in der Stratosphäre aus ECHAM 110 ± 30

Für die globale Atmospḧare sind insbesondere die Verbrennung von fossilen Brennstoffen, von
Biobrennstoffen und von Biomasse als CO-Quelle von Bedeutung. Für die Verbrennung von Bio-
masse wird eine Menge von 200 Tg CO pro Jahr angegeben, wobei derüberwiegende Teil aus den
großen Waldgebieten der Erde stammt. Weiterhin emittieren die Ozeane jährlich etwa 50 Tg CO.
Eine Menge von 40 Tg CO jährlich entsteht durch Wildfeuer (z.B. entstanden durch Blitzschlag).
Schließlich gelangt CO durch die Zersetzung von Biomasse in die Atmosphäre. Dieser Eintrag
wird auf global etwa 100 Tg CO pro Jahr geschätzt, wovon etwa 80 % in den Tropen freigesetzt
werden [Cicerone, 1988]. Die Senken besitzen einen Unsicherheitsbereich (Tabelle2.3) da sie im
Modell berechnet werden und so der simulierten natürlichen Variabiliẗat unterliegen.

Kohlenwasserstoffemissionen in der Atmospḧare

Unter der Bezeichnung Kohlenwasserstoffe werden chemische Verbindungen zusammengefasst,
die Kohlenstoff und Wasserstoff (in direkter Bindung) enthalten. Oftmals betrachtet man Methan
und die so genannten Nicht-Methan-Kohlenwasserstoffe (NMHC) getrennt. Ursache hierfür ist,
dass Methan um etwa drei Grössenordnungen häufiger in der Natur auftritt und als kurzkettig-
ster Kohlenwasserstoff in seinem chemischen Verhalten Besonderheiten aufweist. Zu den NMHC
zählen die Alkane (ab Ethan), Alkene, Alkine, Alkohole, Aldehyde, Ketone, Carbonsäuren und
Aromaten. Die globalen Emissionsmengen (Tabelle2.4) zeigen, dass die anthropogenen Emissio-
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Tabelle 2.4:Jährliche Emissionen der Nicht-Methan-Kohlenwasserstoffen nachOlivier et al.
[1996] (anthropogen) undGuenther et al.[1995] (naẗurlich).

Emittent Quellsẗarke Gesamt
Tg Tg

Anthropogene Emissionen in Tg [Molmasse] 177.5
Verbrennung fossiler Brennstoffe 41.6
Herstellung und Transport fossiler Brennstoffe 27.3
Biobrennstoffe 30.7
Industrielle Prozesse 33.5
Landnutzung 44.4
Natürliche Emissionen in Tg [C] 1190
Isoprenemissionen 506
Monoterpen 126.5
Reaktive HCs 258.8
Nicht-reaktive HCs 258.8

nen hinsichtlich der emittierten Mengen deutlich niedriger liegen. Jedoch unterscheiden sich die
emittierten Spezies, so dass anthropogene Emissionen auch die Hauptquelle für emittierte Spezies,
beispielsweise f̈ur Alkanen und Aromaten, darstellen können.

2.6 Bisherige Studien zur Wirkung anthropogener Emissionen

Einfluss von Stickoxiden auf die chemische Zusammensetzung

In diesem Abschnitt und den folgenden werden die Ergebnisse bisheriger Modellstudien zur Wir-
kung anthropogener Emissionen zusammengefasst. Die Arbeiten vonLiu et al. [1980], Liu et al.
[1987] undLin et al. [1988] stellen die Wirkung von Stickoxiden auf die Ozonproduktion dar. Sie
untersuchen an Hand eines Chemie-Box-Modelles die Effizienz der Ozonproduktion durch Stick-
oxide in Abḧangigkeit von der Hintergrundkonzentration der Stickoxide, der Jahreszeit und der
NMHC-Konzentration. Die Ozonproduktivität ḧangt stark nichtlinear von der NO2-Konzentration
ab. Nach deren Ergebnissen aus dem Chemie-Box-Modell ist die Ozonproduktionsrate im Winter
eine Gr̈oßenordnung kleiner als im Sommer. Diese geringere Produktionsrate im Winter ist fast
ausschließlich eine Folge der geringeren OH-Konzentration. Bei hohen Stickoxidkonzentrationen
ist die OH-Konzentration gering, da ein OH-Verlust durch die Reaktion OH + NO2 + M → HNO3

+ M einsetzt. Dies wird auch als Verdrängung desHOx in die Senken bezeichnet. Allerdings ist im
Winter durch die bis zu 10 mal höhere photochemische Lebensdauer als im Sommer eine stärkere
Akkumulation und Transport von Ozon möglich, wodurch die Ozonkonzentration auch durch ent-
fernte Regionen beeinflusst werden kann. Im Sommer hingegen, wird nach [Liu et al., 1987] die
Ozonverteilung vorwiegend durch regionale Quellen kontrolliert. Spätere Arbeiten zeigten, dass
auf Grund der mit der Ḧohe zunehmenden Lebensdauer von Ozon, ein Transport von Ozon in
höheren Schichten m̈oglich ist. Auf diese Weise kann auch im Sommer die Ozonverteilung durch
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entfernte Quellen beeinflusst werden.
Crutzen und Gidel[1983] finden im Winter um 2- bis 20-fach höhere Mischungverḧaltnisse als

im Sommer und begründen dies mit der vergleichsweise längeren Lebensdauer von Stickoxiden
im Winter.

Stickoxide weisen auf Grund ihrer kurzen Lebensdauer eine stark inhomogene atmosphärische
Verteilung in der Atmospḧare auf und Quellregionen sind deutlich zu identifizieren. So beträgt die
atmospḧarische Konzentration in industrialisierten Regionen bis zu mehreren Tausend ppb, fällt
mit wachsender Entfernung zu den Quellgebieten rasch um mehrere Grössenordnungen [Graedel
und Crutzen, 1993].

Einfluss von Kohlenmonoxid auf die chemische Zusammensetzung

Kohlenmonoxid kann zur Ozonbildung in der Atmosphäre f̈uhren, doch gebenLevy et al.[1997]
an, dass die Zunahme von CO seit der Industrialisierung zu deutlich geringeren Ozonzunahmen
geführt hat, als die auf Grund der Zunahme der Stickoxide. Die deutlich höhere Lebensdauer von
Kohlenmonoxid von etwa 60 Tagen in der Troposphäre (Abschnitt2.4) ermöglicht, dass es effektiv
transportiert wird.

Zus̈atzlich besitzt Kohlenmonoxid einen indirekten Einfluss auf das Klima. Kohlenmonoxid
reagiert mit OH und verändert so die OH-induzierte Verlustreaktion und folglich die Menge von
Methan in der Atmospḧare [Isaksen und Hov, 1987]. Auf diese Weise besitzt CO einen indirekten
Strahlungantrieb.Daniel und Solomon[1998] scḧatzen die indirekte Klimawirkung von Kohlen-
monoxid in einem Boxmodell ab und geben an, dass der kumulierte Strahlungsantrieb auf einem
Zeithorizont von 15 Jahren stärker sein kann, als der Antrieb durch anthropogen emittiertes Lach-
gas.

Einfluss von Kohlenwasserstoffen auf die chemische Zusammensetzung

Houweling et al.[1998] vergleichen Simulationen mit dem Chemietransportmodell TM3, in denen
sie die ḧoheren Kohlenwasserstoffe im Chemie-Modul CBM-IV berücksichtigen mit Simulationen
ohne ḧohere Kohlenwasserstoffe. Die Ozonkonzentrationen werden - insbesondere im Sommer -
in industrialisierten Regionen durch die Chemie der höheren Kohlenwasserstoffe in etwa verdop-
pelt. Sie zeigen mit Hilfe von Messungen an Bodenstationen, dass das photochemisch bedingte
Ozonmaximum im Sommer mit der NMHC-Chemie realistischer im Modell abgebildet wird. Eine
Überscḧatzung an einer Station an der Ostküste der USA begründen sie mit der groben Modell-
auflösung (5◦ in zonaler und 3.8◦ in meridionaler Richtung), die bewirkt, dass starke Gradienten
nur begrenzt im Modell aufgelöst werden k̈onnen. An entlegenen (von engl.remote) Messstatio-
nen tr̈agt die NMHC-Chemie zu einer geringeren - etwa 30-prozentigen - Erhöhung des boden-
nahen Ozons bei. An diesen Stationen wird diese Ozonzunahme unabhängig von der Jahreszeit
das ganze Jahr̈uber berechnet.Roelofs and Lelieveld[2000] zeigen, dass die Berücksichtigung
von ḧoheren Kohlenwasserstoffen in Simulationen mit einem globalen Klima-Chemie-Modell zu
realistischeren Ozonkonzentrationen in Nordamerika, Europa und Südostasien f̈uhrt. Die welt-
weite, tropospḧarische Netto-Ozonproduktion wird deutlich erhöht. Zunahmen von Ozon finden
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vorwiegend in der PBL statt. Durch die Berücksichtigung der ḧoheren Kohlenwasserstoffe wird
die globale OH-Konzentration um 8 Prozent verringert. Der Strahlungsantrieb steigt auf Grund der
vermehrten Bildung von anthropogenem Ozon weltweit (im Jahresmittel) nur um einige Prozent.
In Poisson et al.[2000] zeigen in einer Modellstudie, dass PAN bei der NMHC-Oxidation gebil-
det wird und auf Grund von Transport und thermischem Zerfall die NOx-Verteilung und somit die
Netto-Ozonproduktion beeinflusst. NachPoisson et al.[2000] verdoppelt die NMHC-Oxidation
insgesamt die Netto-Ozonproduktion in der Troposphäre und f̈uhrt zu einer Erḧohung der Ozon-
konzentration in Gebieten mit NOx-reicher Grenzschicht um 20 bis 80 %.

Einfluss anthropogener Emissionen auf die chemische Zusammensetzung

Die globale Wirkung von anthropogenen Emissionen wurde bereits in einer Reihe von Simula-
tionen untersucht. So existieren Studien zur Wirkung von anthropogenen Stickoxidemissionen
[Roelofs et al., 1997;Horowitz und Jacob, 1999;Valks und Velders, 1999; ], zum Einfluss von
NOx-Emissionen aus Schiffen [Lawrence und Crutzen1999; Kasibahatla et al., 2000] und zur
Wirkung von Luftverkehrsemissionen [Brasseur et al., 1998;Isaksen und Jackman, 1999;Schu-
mann et al., 2001;Grewe et al., 2002].

Horowitz and Jacob[1999] untersuchen den Einfluss regionaler NO2-Emissionen aus der
Verbrennung fossiler Brennstoffe auf die globale troposphärische Stickoxidverteilung. Ihren Er-
gebnissen zur Folge ist ein ein nicht zu vernachlässigender Anteil der atmosphärischenNOx-
Konzentration auf diese anthropogenen Emissionen zurückzuf̈uhren.Horowitz and Jacob[1999]
untersuchten insbesondere auch den Anteil der in den USA freigesetzten Stickoxiden am Gesamt-
Stickoxidgehalt in verschiedenen Regionen: An der Ostküste der USA ist fast das gesamte atmo-
spḧarische NOx das Resultat der Verbrennung fossiler Treibstoffe in den USA. Im Zentralatlantik
betr̈agt der Anteil noch etwa 20 Prozent. Das entspricht etwa 50 bis 75 % des auf die weltweite
Verbrennung fossiler Brennstoffe zurückzuf̈uhrenden NOx-Gehaltes im Zentralatlantik. Als eine
erste grobe Abscḧatzung kann man folglich davon ausgehen, dass der Straßenverkehr in den USA
ebenfalls f̈ur einen Anteil von 50 bis 75 Prozent an der Stickoxid-Erhöhung durch den weltweiten
Straßenverkehr verantwortlich ist. Entsprechend berechneten [Horowitz and Jacob, 1999], dass
Emissionen in China die Ursache für etwa 70 Prozent des NOx über dem Westpazifik sind. In
großen Ḧohen der Atmospḧare betr̈agt der Anteil noch etwa 10 bis 40 Prozent.

Internationale Schifffahrt ist als ein wichtiger NOx-Emittent zu nennen [Lawrence und Crut-
zen, 1999;Kasibhatla et al., 2000]. NachLawrence und Crutzen[1999] tragen Schiffsemissio-
nen in bestimmten Regionen zu einer Erhöhung des bodennahen Stickoxids auf offener See um
zwei Gr̈oßenordnungen bei. Weiterhin schätzen sie, dass eine deutliche Erhöhung des bodennahen
Stickoxids (um mindestens den Faktor zwei) in weiten Teilen des Nordpazifiks, Nordatlantiks und
des Indischen Ozeans stattfindet.Kasibhatla et al.[2000] konnten die vom Modell berechneten
NOx-Erhöhungen nicht durch Messungen bestätigen. Als m̈ogliche Ursachen führen sie u.a. eine
Überscḧatzung der Stickoxidemissionen und eine fehlende Abgasfahnenchemie, die eine schnel-
lere Oxidation des NOx ermöglichen ẅurde, an.

Die Wirkung von Straßenverkehrsemissionen wurde zwar bereits intensiv auf lokaler und re-
gionaler Skala untersucht. Hinsichtlich der globalen Wirkung existieren derzeit nur eine geringe
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Anzahl von ersten Studien [Valks und Velders, 1999;Granier und Brasseur, 2003]. Die Arbei-
ten auf lokaler und regionaler Skala machten insbesondere die Bedeutung des Straßenverkehrs
für die Luftqualiẗat deutlich. An dieser Stelle sei nur exemplarisch auf die Projekte im Rahmen
des Tropospḧarenforschungsprogrammes TFS, z.B.Schell et al.[2002], undColvile et al.[2001]
verwiesen.Hass und Schellzeigen in ihrem Bericht, dass im Ruhrgebiet im Sommer sowohl VOC-
limitierte Gebiete als auch NOx limitierte Gebiete vorliegen (vgl. Abschnitt1). In Gebieten mit
hohen NOx-Konzentrationen (NOx > 10 ppb) f̈uhrte nach Modellberechnung eine Reduktion der
Stickoxidemissionen des Straßenverkehrs um 35 Prozent zu einer Ozonzunahme.Bakwin et al.
[1994] betrachteten die Auswirkung einer konstanten Reduzierung der Kohlenmonoxidemissio-
nen des Straßenverkehrs und der industrieller Quellen. Sie geben eine mögliche Reduzierung der
Kohlenmonoxidkonzentrationen zwischen 0.9 und 1.8 ppb a−1 seit 1976 (bis Anfang der 90’er Jah-
re) an. Schwerpunkt der vorliegenden Arbeit ist die Wirkung auf globaler Skala. Eine Arbeit, die
die globale Wirkung des Straßenverkehrs untersucht, liegt vonValks und Velders[1999] vor. Sie
verwenden das niedrigaufgelöste Chemie-Transport-Modell (CTM), MOGUNTIA mit einer geo-
graphischen Horizontalauflösung von 10◦ Länge und 10◦ Breite. Die geringe Vertikalaufl̈osung und
die Verwendung von Monatsmitteln der Windfelder wird mit einer geringen Rechenzeit begründet.
Sie finden eine maximale Zunahme von Ozon in den mittleren Breiten der Nordhemisphäre, wo
auch die ḧochsten Emissionen stattfinden. Die Ozonzunahme ist im Juli höher als im Januar auf-
grund der ḧoheren photochemischen Aktivität. Die sẗarkste Zunahme des Ozons erhaltenValks
und Veldersin der N̈ahe des Bodens, doch die Zunahme in der mittleren und oberen Troposphäre
ist noch deutlicher signifikant. Im Januar wird im zonalen Mittel eine Zunahme des bodennahen
Ozons durch den Straßenverkehr auf der Nordhemisphäre zwischen 0.5 ppb und etwasüber 1.5 ppb
beobachtet, im Juli hingegen 0.5 ppb bis 2.5 ppb. Auf der Südhemispḧare werden im ganzen Jahr
maximale Werte von nur knapp̈uber 0.5 ppb berechnet. In der mittleren Troposphäre werden im
Januar regionale Zunahmen von 2.0 ppb berechnet, im Juli findet sich eine Erhöhung um 2 ppb in
den Breiten 30◦ bis 55◦ Nord bis auf ein Druckniveau von 400 hPa. Der Beitrag zur globalen Ge-
samtozonbeladung (definiert als gesamte atmosphärische Masse des Ozon) wird für das Jahr 1990
im Januar mit 2.7 Prozent und im Juli mit 2.3 Prozent angegeben. Der Strahlungsantrieb aufgrund
der Ozonsẗorung wird vonValks und Velders[1999] mit 0.022 W/m2 im Januar und 0.023 W/m2

im Juli angegeben.
In einer Arbeit mit dem CTM mit dem Namen IMAGES vonGranier und Brasseur[2003] wird

gezeigt, dass der Straßenverkehr in den mittleren Breiten im Sommer der Nordhemisphäre das
bodennahe Ozon um etwa 5 bis 15 Prozent erhöht. Im s̈udhemispḧarischen Sommer werden eben-
falls ähnlich starke relative Zunahmen berechnet. In der oberen Troposphäre werden vonGranier
und Brasseur[2003] 5 bis 8 Prozent Ozonzunahme im Juli berechnet. Die indirekte Klimawir-
kung des Straßenverkehrs wird mit einer etwa 3-prozentigen Verringerung des global gemittelten
Jahresmittels der Methanlebensdauer angegeben.



Kapitel 3

Das Modellsystem ECHAM4/CBM-IV

3.1 Allgemeines

Für die Simulation der Auswirkungen des Straßenverkehrs im Rahmen dieser Arbeit wurde das
Modell der Allgemeinen Zirkulation (engl.general circulation model, GCM) ECHAM4 (Roeckner
et al., 1996], gekoppelt an das Chemiemodul CBM-IV (engl.carbon-bond-mechanism) [Roelofs
und Lelieveld, 2000], verwendet. Im Folgenden wird die Wahl der Methode begründet. Anschlie-
ßend wird das Atmosphärenmodell ECHAM4 und das Chemiemodul CBM-IV vorgestellt. Den
Abschluß dieses Kapitels bildet eine Beschreibung der Simulationsexperimente.

3.2 Wahl der Simulationsmethode

Wünschenswert ẅare eine Untersuchung, die auf der Basis von reinen Beobachtungsdaten durch-
geführt wird. Dies ist bei der vorliegenden Fragestellung jedoch nicht möglich. Zun̈achst einmal
sind die zur Verf̈ugung stehenden Beobachtungsdaten nicht ausreichend räumlich und zeitlich auf-
gelöst, wodurch sich kein vollständiges Bild der Atmospḧare ergibt. Außerdem ist in der realen At-
mospḧare bei der Fragestellung nach der Wirkung der Straßenverkehrsemissionen kein Experiment
praktikabel, welches die gesuchte Wirkung bestimmt, da in solch einem Experiment beispiels-
weise alle Straßenverkehrsemissionen markiert oder abgeschaltet werden müssten. Eine denkba-
re n̈achste Methode ẅare die Prozessierung von Beobachtungsdaten. Hierfür könnten Reanalysen
des Europ̈aischen Zentrums für mittelfristige Wettervorhersage (ECMWF) verwendet werden. Auf
diese Weise ẅare die r̈aumlich und zeitlich aufgelöste Information zu jedem Zeitschritt vorhanden,
was optimal f̈ur eine Analyse ẅare. Es entsteht jedoch eine Abweichung zwischen Beobachtungen
und Modelldaten. Zus̈atzlich exisitiert diese Information nie beliebig aufgelöst (da dies viel zu um-
fangreich ẅare). Als weitere denkbare Methode könnte nun ein Chemie-Transport-Modell (CTM)
verwendet werden, welches einen Teil der Information aus den Re-Analysen extrahiert. Hierdurch
erḧalt man jedoch immer noch keine konsistenten globalen Datensätze f̈ur jeden Zeitschritt. So
wird beispielsweise die Photolyserate nicht korrekt berechnet, da die Spurengaskonzentration in
einer gewissen Ḧohe nur unvollsẗandig bekannt ist.

Hier bietet sich nun schließlich ein Modell der Allgemeinen Zirkulation (GCM) an, bei dem zu
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jedem Zeitschritt/-punkt konsistente Datensätze vorliegen. Somit kann die Wirkung der Straßen-
verkehrsemissionen mit einem konsistenten Modell der Atmosphäre untersucht werden. Zusätzlich
ist ein großer Vorteil eines GCMs, dass es erlaubt, Abschätzung f̈ur zuk̈unftige Zeitpunkte vorzu-
nehmen.

Aus den vorgenannten Gründen wurde in der vorliegenden Arbeit die Untersuchung mit Hilfe
eines Modells der Allgemeinen Zirkulation, ECHAM4 mit Chemieschema, CBM-IV durchgeführt.
Das Atmospḧarenmodell ECHAM4 wurde bereits bei Untersuchungen zur Wirkung von anthro-
pogenen Emissionen [Roelofs et al., 1997] Luftverkehrsemissionen auf die chemische Zusam-
mensetzung der Atmosphäre [Grewe et al., 2002], zur Ausbreitung von Rußemissionen (passiver
Tracer) des Straßenverkehrs [Köhler et al., 1999] und einer Vielzahl von anderen Fragestellungen
eingesetzt. Das Chemiemodul CBM-IV erlaubt es, in der vorliegenden Modifikation höherkettige
Kohlenwasserstoffe in einem globalen Modell zu berücksichtigen, und eignet sich folglich gut für
die Modellierung der troposphärischen Chemie.

3.3 Das Atmospḧarenmodell ECHAM4

Das in dieser Arbeit verwendete Modell der Allgemeinen Zirkulation, ECHAM4, das auf dem
numerischen Wettervorhersagemodell des ECMWF basiert, beruht auf den primitiven Gleichun-
gen der Allgemeinen Zirkulation. Prognostische Größen sind Vorticity, Divergenz, Temperatur,
Bodendruck, spezifische Feuchte und Wolkenwasser. Bis zu 35 Tracer können standardm̈aßig im
Modell mit einem semi-Lagrangeschen Transportschema transportiert werden. Prozesse, die unter-
halb der geẅahlten Modellaufl̈osung liegen, m̈ussen parametrisiert werden. Hierzu wird deren Wir-
kung in Abḧangigkeit von großskaligen Eigenschaften des Klimasystems dargestellt. ECHAM4
entḧalt Parametrisierung für die Strahlung, f̈ur stratiforme Wolkenbildung, Konvektion, den Ein-
fluß von Schwerewelle, horizontale Diffusion, Bodenflüsse und vertikale Diffusion und für Ober-
flächenprozesse, wie z.B. ein Abflussschema für Niederschlag̈uber Land. Als untere Randbedin-
gung werden Bodenparameter in das Modell integriert. Hierzu werden die Land-Meer-Verteilung,
die mittlere Orographie, Bodenalbedo, Rauhigkeitslänge, Vegetationsanteile und Bodenparameter,
wie z.B. Wärmekapaziẗat und thermische Leitfähigkeit vorgeschrieben. Wie bereits in den Grund-
lagen dargestellt, ist die realitätsnahe Beschreibung der Oberflächeneigenschaften entscheidend
für eine realistische Modellierung. Die im Modell verwendeten Depositionsraten stammen aus der
Arbeit vonGanzeveld und Lelieveld[1995]. Die Temperatur der Landoberflächen wird mit einem
5-Schichten-Bodenmodell berechnet. Für die Temperaturen der Meeresoberflächen wird ein Jah-
resgang vorgeschrieben.

ECHAM4 ist ein spektrales Modell und stellt die Variablen (mit Ausnahme von Wasserdampf,
Wolkenwasser und Spurenstoffen) in Reihen von Kugelflächenfunktionen dar, wobei eine Drei-
ecksabschneidung bei einer zu wählenden maximalen Großkreiswellenzahl durchgeführt wird. Das
Modell wurde f̈ur die vorliegende Arbeit in einer horizontalen isotropen Auflösung von T30 be-
trieben. Dies entspricht einer horizontalen Auflösung von etwa 6◦ (etwa 670 km am̈Aquator) im
Ortsraum.

Wasserdampf, Wolkenwasser und Spurenstoffe werden auf einem assoziierten Gaußschen Gitter
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mit einem semi-Lagrangeschen Schema berechnet [Williamson und Rasch, 1994]. Das verwendete
Transportschema ist numerisch diffusiv. Das Modell besitzt in der verwendeten Standardversion
19 vertikale Schichten zwischen Boden und einem Druckniveau von 10 hPa (Zentrum der obersten
Schicht). Die Modellfl̈achen bilden ein hybridesσ-p-Koordinatensystem. ECHAM4 unterscheidet
zwischen großskaliger und konvektiver Bewölkung. Konvektive Beẅolkung wird nach dem Mas-
senflußschema vonTiedtke[1989] berechnet. Zusätzlicher vertikaler Transport findet durch die
Parametrisierung von vertikaler Diffusion statt. Eine umfassende Beschreibung des Modells findet
sich beiRoeckner et al.[1996].

3.4 Das Chemiemodul CBM-IV

Allgemeines

Wie in Abschnitt2.4dargestellt, spielen organische Verbindungen in der Troposphäre eine wesent-
liche Rolle. Aus diesem Grund wurde für die Modellierung ein Chemieschema verwendet, das die
Chemie der ḧoheren Kohlenwasserstoffe umfasst. Dieses Chemieschema wurde vonRoeloefs und
Lelieveld[2000] an das Atmospḧarenmodell gekoppelt. Das photochemische Schema für die Koh-
lenwasserstoffe beruht auf dem CBM-IV Mechanismus vonGery et al.[1989]. Das urspr̈ungliche
Schema umfasste 33 Spurengase und 81 Gasphasenreaktionen und war gedacht für die Simula-
tion der Ozonphotochemiëuber sẗadtischen Gebieten mit hohen NOx-Konzentrationen.Houwe-
ling et al. [1998] ver̈anderten das Chemieschema jedoch dahingehend, dass auch stickoxidarme
Bedingungen gut abgebildet werden. Hierdurch wurde die Ozonphotochemieüber Reinluftgebie-
ten verbessert. Das Chemieschema CBM-IV arbeitet mit einem Kohlenstoffbindungsmechanismus
und entḧalt die Chemie der ḧoheren Kohlenwasserstoffe. Der Lösungsansatz beruht auf einem ite-
rativen Verfahren, der Euler-R̈uckwärts-Integration (engl.Euler-Backward-Integration, EBI). Der
CBM-IV Mechanismus beruht auf dem Familienkonzept, bei dem Spurengase gemeinsamen Ur-
sprungs miẗahnlicher Lebensdauer und reaktiven Eigenschaften in einer Familie zusammengefasst
werden. Dieses Konzept und die Konsequenzen für die Photochemie werden genauer in den Arbei-
ten vonGery et al.[1989],Duncan und Chameides[1998],Houweling et al.[1998] undPöschl et
al. [2000] beschrieben. Das resultierende, in dieser Arbeit verwendete CBM-IV-Schema umfasst
30 Spezies und 68 Reaktionen.

Chemische Spezies im Chemiemodul

In der eingesetzten Modellkonfiguration werden die Spezies Formaldehyd, Ethen und Isopren
aufgrund ihrer spezifischen Chemie und ihrer besonderen Bedeutung in der Umwelt explizit be-
trachtet. Die Kohlenstoffbindungen, Alkane, Alkene und höherwertige Aldehyde, werden durch
Platzhalter repr̈asentiert. Dies sind die Kohlenstoffbindungsplatzhalter: Einfachbindung, Doppel-
bindung und die Aldehydgruppe. Die Aromaten hingegen werden bei den im Rahmen dieser Stu-
die durchgef̈uhrten globalen Simulationen nicht wie im ursprünglichen CBM-IV-Schema vorge-
sehen explizit betrachtet, sondern nur in Form ihrer Abbauprodukte (Methylglyoxal und Alkane)
ber̈ucksichtigt. Entsprechend werden die Emission der Aromatenen, Toluol und Xylen, in diese
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beiden Gruppen umgerechnet. Zusätzlich erfolgt noch eine Acetonemission im Modell (ACET).
Da die Reaktion von Aceton zu Formaldehyd rasch im Vergleich zum Modellzeitschritt abläuft,
werden Acetonemissionen im Modell direkt als Formaldehyd emittiert. Insgesamt werden also
sieben NMHC-Gruppen als Emissionenskataster, und ein Kohlenwasserstoff als abgeleitete Emis-
sion (Aceton) in das Modell integriert. Der Zeitschritt für die Lösung der chemischen Gleichungen
betr̈agt 45 Minuten.

Vollständigkeit der modellierten Chemie

Der Vergleich von Modellberechnungen mit atmosphärischen Beobachtungen zeigte, dass in der
oberen Tropospḧare Messwerte teilweise höher liegen als die modellierten Werte, was auf eine
zus̈atzliche, im Modell nicht ber̈ucksichtigte,HOx-Quelle hindeutet (z.B.Jaegĺe et al. [1997]).
Das bedeutet, dass dieHOx-Photochemie noch nicht realistisch simuliert wird. Es wird angenom-
men, dass Aceton und Methylhydroperoxid diese Quellverbindungen sind. Nahe der Erdoberfläche
weichen simulierte und gemessene Werte um einen Faktor von bis zu 0.7 voneinander ab [Jaegĺe
et al., 1997]. Vermutungen zu den Ursachen umfassen mögliche Reaktionen von OH mit nichtge-
messenenen Kohlenwasserstoffen und Verlust vonHO2 auf Aerosolen. Diese Reaktionen sind in
dem Chemie-Modul nicht enthalten. Da vollständige S̈atze von Beobachtungsdaten meist nur für
eine begrenzte Anzahl an Situationen vorliegen, werden Chemiemechanismen häufig gegeneinan-
der verglichen, um systematische Abweichungen zu finden.Kuhn et al.[1998] finden bei einem
Modellvergleich, dass CBM-4 im Vergleich zu den anderen getesteten Schemata (ADOM, EMEP,
RADM2) niedrigere Ozonproduktionsraten berechnet. Zusätzlich finden sie starke Unterschiede
zwischen allen betrachteten Modellen in den berechneten Konzentrationen (bis zu einem rms-
Wert von 50 Prozent) der höheren Peroxide und höheren Aldehyde. Eine weitere wichtige Quelle
für Fehler bei der Modellierung der Atmosphärenchemie sind die verwendeten Reaktionsraten, die
häufig noch nur unzureichend genau bekannt sind und entsprechend immer wieder experimentell
im Labor vermessen werden.

3.5 Randbedingungen des Modells

Mit dem Modellsystem werden sogenannte Zeitscheibenexperimente durchgeführt. Das heißt, ein
bestimmtes Jahr wird mehrere Male gerechnet, um die natürliche Variabiliẗat im Modellsystem
abzubilden. F̈ur jede Zeitebene werden dem Modell entsprechende Randbedingungen vorgegeben.
Hierzu z̈ahlen die Emissionen in die Atmosphäre, die Meeresoberflächentemperaturen und die
atmospḧarischen Konzentrationen langlebiger Spurengase. In Tabelle3.1 sind wesentliche Rand-
bedingungen f̈ur die Simulation des Jahres 1990 angegeben. Zusätzlich ist angegeben, ob die vom
Modell gesehenen Emissionen einen Jahresgang aufweisen.

Konzentrationsrandbedingungen

Für langlebige Spurengase werden globale Konzentrationsverteilungen vorgegeben. So wird für
CO2 im Zeitscheibenexperiment für das Jahr 1990 ein Wert von 353 ppm angesetzt. Für N2O
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Tabelle 3.1:Randbedingungen des Modellsystems für 1990. Konzentrationsrandbedingungen und direkte
Emissionen pro Jahr (Flussrandbedingung) für die Spurengase in ECHAM4. Die Bedingung gilt entweder
am Unterrand, in der Troposphäre, in der Stratosphäre, am Oberrand des Modellgebietes oder global.

Spezies Bedingung Jahresgang Modellschicht
Konzentration
CH4 1.72 ppm nein Unterrand
N2O 310 ppb nein Unterrand
CO2 353 ppm nein Global
strat. O3 parametrisiert ja Stratosphäre
Direkte Emission pro Jahr
NOx 38.1 Tg [N] a−1 ja Unterrand + Troposp.
CO 868.4 Tg [CO] a−1 nein Unterrand
NMHCa 105.7 Tg [C] a−1 nein Unterrand

aNMHC ohne Isopren

wird entsprechend der Wert 310 ppb verwendet. Für Methan wird eine Konzentrationsrandbe-
dingung vorgegeben. In der untersten Modellschicht wird eine CH4-Konzentration von 1.72 ppm
vorgeschrieben. Stratosphärisches Ozon wird mit Hilfe einer Parametrisierung nachRosenlof et al.
[1995] in das Modell integriert.

Flussrandbedingung

Die Randbedingung für Spurengase, die nicht langlebig sind (Lebensdauer maximal etwa 60 Tage),
wird in der Form von Emissionen im Modell vorgegeben. Für anthropogene und biogene Emission
der Stickoxide werden Bodenemissionsraten in einer flächeneinheitsbezogenen Form in das Mo-
dell eingebracht. Die natürlichen Emissionen durch Mikroorganismen, Feuer, Ozeane und Vegeta-
tion werden als reine Bodenemissionen integriert. Die Emissionen durch Blitze hingegen werden in
verschiedenen Ḧohen in das Modell eingebracht. Die räumliche und zeitliche Verteilung der Stick-
oxidemissionen durch Blitze wird online an Hand des Oberrandes der hochreichenden konvektiven
Wolken und des hiermit verbundenen Massenflusses bestimmt. Für Blitze über den Ozeanen wird
angenommen, dass sie einen Faktor 10 weniger effektiv bei der Stickoxidproduktion sind und für
Wolken-Boden-Blitze wird angenommen, dass sie dreimal so effektiv Stickoxide produzieren wie
Wolke-Wolke-Blitzeüber Land. Diese Werte basieren auf Arbeiten vonLevy[1996] undGalliardo-
Klenner und Cooray[1996]. Da die NOx-Emissionen durch Mikroorganismen in Böden und durch
Biomasseverbrennung einen Jahresgang aufweisen, werden unterschiedliche Monatsmittelwerte in
den Modellsimulationen vorgegeben.



Kapitel 4

Vergleich des Modellsystems mit
Beobachtungsdaten

4.1 Allgemeines

In diesem Kapitel wird die Realitätsn̈ahe der simulierten Spurengasverteilungen bewertet. Die Ver-
teilungen sind das Ergebnis von passivem Transport und chemischer Umwandlung.Reithmeier
[2001], Reithmeier und Sausen[2002] undJacob et al.[1997] untersuchten das Transportverhal-
ten von ECHAM4 mit Hilfe von Simulationen der Verteilung von Radon-222 (222Rn), Schwefel-
hexafluorid (SF6) und C-14 (14C). Durch einen Vergleich mit Beobachtungsdaten fanden sie, dass
das Modell die Mischung in der Grenzschicht signifikant unterschätzt. Unterschiede bis zu einem
Faktor 2 wurden gefunden. Das bedeutet, dass die simulierten Spurengaskonzentrationen in den
bodennahen Schichten in Quellregionen tendenziell zu hoch und in Abluftregionen, in denen ein
Absinken von Luftmassen stattfindet, zu niedrig sind.Reithmeier[2001] fand weiterhin, dass das
Modell im Bereich der UT/LS zu diffusiv ist. Konzentrationsgradienten werden in diesem Bereich
vom Modell unterscḧatzt.

Die Darstellung der Chemie im Modell wurde durch den Vergleich von berechneten mit beob-
achteten Spurengasverteilungen für Ozon, PAN und CO untersucht [Roelofs et al., 1997;Roelofs
und Lelieveld, 2000]. InRoelofs und Lelieveld[2000] werden die Spurengasverteilungen von Koh-
lenmonoxid und PAN verglichen. Das Modellsystem - das auch in der vorliegenden Arbeit ver-
wendet wird - gibt den beobachteten jahreszeitlichen Verlauf von Kohlenmonoxid an den Boden-
stationen (Mace Head, Ungarn, Bermuda, Mauna Loa, Ascension, Samoa, Cuiaba und Syowa)
realiẗatsnah wieder. In der Nordhemisphäre zeigen sich minimale Werte im Sommer und ma-
ximale Werte im Sp̈atwinter und am Anfang des Frühlings. Dies ist inÜbereinstimmung mit
dem jahreszeitlichen Verlauf der atmosphärischen Oxidationskapazität. In der S̈udhemispḧare fin-
den Roelofs und Lelieveld[2000] das Maximum im Fr̈uhling, wie auch in den Beobachtungs-
daten, zeitgleich mit Biomasseverbrennung. Ein ausgeprägtes Fr̈uhlingsmaximum in Ascension
in den Beobachtungsdaten wird vom Modell nicht wiedergegeben. InRoelofs et al.[1997] wird
die Unterscḧatzung von Konzentrationen in der PBL des tropischen Atlantiks mit der zu gerin-
gen Durchmischung von PBL und FT begründet. Zus̈atzlich zeigenRoelofs und Lelieveld[2000],

30
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dass eine Anpassung von Emissionsdaten der Biomasseverbrennung zu einer deutlich höheren
Übereinstimmung von Modell- und Beobachtungsdaten führt. Aus dem Vergleich von Modell- mit
Beobachtungsdaten von einzelnen Messkampagnen folgernRoelofs und Lelieveld[2000], dass die
PAN-Konzentrationen in der selben Größenordnung liegen und gleiche Vertikalverteilungen auf-
weisen, obwohl das Modell im Westpazifik die PAN-Konzentration um den Faktor 2überscḧatzt.
Roelofs und Lelieveld[2000] halten es f̈ur möglich, dass das Zusammenfassen von verschiede-
nen ḧoheren Kohlenwasserstoffen in dieser Region eine im Vergleich zur Realität zu hohe PAN-
Bildung zur Folge hat. Langzeitmessungen von PAN für einen Vergleich mit den Modelldaten
[Roelofs und Lelieveld, 2000] werden nur an einer geringen Anzahl von Stationen durchgeführt
(Teneriffa, Kollummerwaard, Nova Scotia, Mauna Loa). Das beobachtete Frühlingsmaximum wird
in Teneriffa ann̈ahernd wiedergegeben, in Kollummerwaard hingegen gibt das Modell ein Sommer-
maximum an. Die absoluten Werte an beiden Stationen sind niedriger als beobachtet, teilweise um
bis zu 50 Prozent. Die Variabilität wird unterscḧatzt, begr̈undet durch die grobe Modellauflösung.
Ferner gebenRoelofs und Lelieveld[2000] die hohen Temperaturen in der Region von Mauna Loa,
die zu hohen Nord-S̈ud-Gradienten f̈uhren, als Begr̈undung f̈ur dort gezeigte deutliche Abwei-
chungen zwischen Modell- und Beobachtungsdaten an: simulierte Konzentrationen einige Grad
südlich liegen n̈aher an den Beobachtungen.

Da für das Hydroxylradikal keine Messdaten in vergleichbarer Menge und Qualität vorliegen,
kann hier eine Bewertung nur durch den Vergleich zweier Chemieschemata versucht werden. Hier-
bei wurde vonHouweling et al.[1998] für verschmutzte Gebiete gefunden, dass das Chemie-
Modul CBM-IV zu einer Unterscḧatzung der OH-Konzentrationen neigt, da der beim Abbau von
Alkanen beobachtete Verbrauch von OHüberscḧatzt wird. Sie folgern, dass OH-Abweichungen
um mehr als 25 Prozent dennoch nur selten auftreten. Unter tropischen Bedingungen neigt CBM-
IV nachHouweling et al.[1998] zu einerÜberscḧatzung von OH, was durch die Darstellung von
Isopren im Schema bedingt wird. Da in diesem Fall die OH-Konzentration sehr gering ist (kleiner
als105 Moleküle/cm3), bedeuten hohe relative Unterschiede der OH-Konzentrationen nur geringe
absolute Unterschiede.

In der vorliegenden Arbeit werden zwei für die Wirkung des Straßenverkehrs wichtige Spu-
rengase betrachtet: die troposphärischen S̈aulendichten des prim̈aren Spurengases Stickstoffdioxid
(NO2) und Ozonsondenmessungen des sekundären Spurengases Ozon (O3). Stickstoffdioxid wur-
de für den Vergleich geẅahlt, da ein Viertel der Stickoxidemissionen aus dem Straßenverkehr
stammen [Olivier et al., 1996]. Die Ozonverteilung wiederum wird durch die vom Straßenverkehr
emittierten Spezies beeinflusst.

Als weitere chemische Spezies wird die Ozonverteilung mit Beobachtungsdaten verglichen.
Hierbei wird auf bestehende Arbeiten verwiesen. Die Ozonkonzentrationen wurden inRoelofs und
Lelieveld[2000] undHouweling et al.[1998] mit Messungen sowohl von Bodenstationen, als auch
von Sondenaufstiegen verglichen. Um die Ozonverteilung in höheren Schichten der Modellatmo-
spḧare zu validieren, wurden Radiosondenaufstiege ausRoelofs und Lelieveld[2000] verwendet.

Houweling et al.[1998] vergleichen mit CBM-IV simulierte Ozonverteilungen mit Beobach-
tungsdaten. Sie fanden, dass die NMHC-Chemie einen deutlichen Einfluss auf die Ozonverteilung
an den ’industrialisierten’ Stationen besitzt. Die NMHC-Chemie ermöglicht es, das sommerliche
photochemische bedingte Ozonmaximum im Modell abzubilden. Die starken Gradienten in der
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Ozonverteilung, beispielsweise an der Ostküste der USA, werden jedoch durch die grobe Model-
lauflösung nicht erfasst.

4.2 Tropospḧarische NO2-Säulendichten

Mit dem satellitengetragenen Messinstrument GOME (engl.global ozone monitoring experiment),
das auf dem Satelliten SCIAMACHY arbeitet, werden troposphärische S̈aulendichten von NO2
bestimmt [Richter und Burrows, 2002]. Da die Stickoxidemissionen des Straßenverkehrs am
Boden freigesetzt werden und sich in der Troposphäre ausbreiten, sind troposphärische NO2-
Säulendichten gut geeignet, die Unsicherheit der durch den Straßenverkehr beeinflussten Vertei-
lungen abzuscḧatzen. Hierzu werden Monatsmittel aus den Messungen der Jahre 1996 bis 2000 mit
den im Modell berechneten Werten des mittleren meteorologischen Zustands (Vier-Jahres-Mittel)
für das Jahr 1990 verglichen.

4.2.1 Berechnung der tropospḧarischen S̈aulendichten aus Satellitendaten

Der satellitengetragene GOME-Sensor misst unter anderem die NO2-Säulendichten nach der
DOAS-Methode im spektralen Intervall 425 bis 450 nm. Der Sensorüberfliegt jeden Tag zu
um 11 Uhr denÄquator, weshalb die Messung für die jeweiligen Gitterzellen zur selben
Uhrzeit erfolgt. Mit Hilfe der TE-Methode (engl.tropospheric excess) können hieraus ’tro-
pospḧarische’ S̈aulendichten bestimmt werden: Zunächst wird an Hand eines ’Reinluftsektors’
über dem Pazifik (170◦E bis 180◦E) für jede geographische Breite eine stratosphärische NO2-
Säulendichte bestimmt. Die ’troposphärische’ NO2-Säulendichte ergibt sich dann als Differenz
der Gesamts̈aulendichte und der im Reinluftsektor bestimmten stratosphärischen S̈aulendichte.
Voraussetzung für die TE-Methode ist die Annahme, dass Stickstoffdioxid in der Stratosphäre
longitudinal homogen verteilt ist und der NO2-Gehalt der Tropospḧare im Reinluftsektor ver-
nachl̈assigbar ist.Heland et al.[2002] scḧatzen f̈ur optimale Messbedingungen den Fehler einer
Satellitenmessung mit15·1014 Mol./cm2 ab.Velders et al.[2001] zeigten, dass der Fehler der vom
Satelliten bestimmten troposphärischen S̈aulendichten grundsätzlich geringer wird, wenn mehre-
re Messungen gemittelt werden. Da das GOME-Instrument nur bei wolkenfreien Bedingungen
messen kann, sind die Standardabweichungen im Winter (weniger verwertbare Messungen) ver-
gleichsweise ḧoher.Heland et al.[2002] fanden, dass der Sensor vergleichsweise wenig sensitiv
auf bodennahes NO2 reagiert. Im Winter mit ḧaufigen Inversionswetterlagen und einer dünnen
Grenzschicht f̈uhrt dies zu einer Unterschätzung der tats̈achlichen tropospḧarischen S̈aulendichte.
Für den in dieser Arbeit durchgeführten Vergleich wurden die Messungen der Jahre 1996 bis 2000
zu Monatsmitteln zusammengefasst.

4.2.2 Berechnung der tropospḧarischen S̈aulendichten im Modell

Für die Berechnung der troposphärischen S̈aulendichten aus den in der vorliegenden Arbeit ange-
fertigten Kontrollsimulation mit ECHAM4/CBM-IV wurde ebenfalls die TE-Methode angewen-
det. Lauer et al.[2002] zeigten, dass diese Methode auch für Modelldaten angewendet werden
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Abbildung 4.1:Horizontale Verteilung der troposphärischen NO2-Säulendichten nach Modellbe-
rechnungen mit ECHAM4/CBM-IV (links) und Satellitenmessungen GOME (rechts, nach [Richter
und Burrows, 2002]) in 1014Moleküle pro cm2 für Januar (oben) und Juli (unten). Datenl̈ucken in
den Satellitendaten sind weiß dargestellt.

kann. Zu diesem Zweck wurden aus den simulierten Verteilungen langjährige Monatsmittel̈uber
vier Jahre gebildet. Monatsmittel für NO2 - bei denen̈uber den ganzen Tag gemittelt wird - liegen
im Vergleich zu den GOME-Daten (Messung erfolgt tagsüber) systematisch höher, da auf Grund
der Titration mit Ozon (Reaktion (2.4)) ẅahrend der Nacht die gesamten Stickoxide in der Form
von NO2 vorliegen. Bei der Berechnung des Monatsmittels im Modell wird während der Nacht
folglich systematisch mehr NO2 berechnet als tagsüber wenn der Sensor misst und ein Teil der NOx

in der Form NO vorliegt. Folglich ergibt sich ein systematischer Unterschied zwischen den berech-
neten und den vom GOME-Sensor bestimmten Modellsäulendichten.Velders et al.[2001] geben
an, dass die zu den festenÜberflugzeiten (beispielweise 10:30 Uhr Lokalzeit für nördliche mitt-
lere Breiten) in Europa und den USA gemessenen NO2-Säulendichten etwa 80 Prozent der vom
Modell berechneten 24-h-Mittel betragen und etwa 50 bis 70 Prozent in den Regionen Südamerika
und Afrikas. Im Folgenden werden geographische Verteilungen für Januar und Juli sowie regional
gemittelte Jahresgänge der NO2-Säulendichten jeweils mit Messungen verglichen.
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4.2.3 Geographische Verteilungen

Für die Monate Januar und Juli sind in Abbildung4.1 die mit ECHAM4/CBM-IV berechneten
tropospḧarischen NO2-Säulendichten den GOME-Satelliten-Messungen gegenübergestellt. Die re-
gionalen Muster der troposphärischen Stickstoffdioxids̈aulendichten in Modell- und Satellitenda-
ten stimmenüberein: Das wesentliche Merkmal der Stickoxidverteilung mit hohen Wertenüber
den Quellregionen und deutlich niedrigeren Werteüber Ozeanen und entfernten Regionen wird in
beiden Verteilungen wiedergegeben. Die Position der Maxima ist in Modell- und Satellitendaten
meist identisch; die Absolutwerte sind teilweise jedoch unterschiedlich hoch. So sind beispiels-
weise im Januar die troposphärischen S̈aulendichten im Osten der USA und in Europa mit Werten
über 120·1014 Moleküle pro cm2 im Modell deutlich ḧoher als in den Satellitendaten. Dort finden
sich nur Werte unter 80 (Osten der USA) bzw. unter 60·1014 Moleküle pro cm2 (Europa). Meist
liegen die im Modell berechneten Säulendichten ḧoher, als die vom Sensor bestimmten Werte. Nur
im Januar̈uber dem Osten Chinas liegen die Säulendichten im Modell niedriger. Die maximalen
Säulendichten̈uber den Quellgebieten auf der Nordhemisphäre betragen im Modell bis zu 80·1014

Moleküle pro cm2. In den Satellitendaten werden nur maximale Werte bis 40·1014 Moleküle pro
cm2 ermittelt.

Augenf̈allig ist, dass sowohl in den Modell-, als auch in den Satellitendaten einzelne Regionen
mit negativen S̈aulendichten auftreten. Dies ist eine Folge der Berechnungsmethode: Zum einen
ist es m̈oglich, dass die troposphärischen S̈aulendichten entgegen der Annahme der TE-Methode
im Reinluftsektor nicht vernachlässigbar sind. Zum anderen kann eine longitudinale Inhomogenität
der stratospḧarischen S̈aulendichten ebenfalls zu negativen Säulendichten f̈uhren. Die TE-Methode
liefert in diesen Gebieten, in denen nur sehr geringe troposphärische NO2-Säulendichte vorliegen
(meist kleiner als1014 Moleküle pro cm2) im Modell also keine sinnvollen Ergebnisse.

Der Vergleich der Modelldaten aus ECHAM4/CBM-IV mit den gemessenen troposphärischen
Säulendichten nach GOME zeigt, dass das Modellsystem die prinzipiellen Muster der globalen
Verteilung der tropospḧarischen NO2-säulendichten wiedergibt. Das bedeutet, dass die grundle-
genden tropospḧarischen Prozesse der Stickoxidchemie und des Transports vom Modellsystem
realistisch abgebildet werden. Die Abweichungen der im Modell berechneten Absolutwerte der
NO2-Säulendichten betragen jedoch im Einzelfall bis zu 50 Prozent. Die Unsicherheiten werden
im nächsten Abschnitt genauer bewertet und systematische Unterschiede werden aufgezeigt, in
dem die jahreszeitlichen Variation der regionalen Mittelwert gezeigt wird.

4.2.4 Analyse des Jahresganges

Vergleich industrialisierter Regionen

In Europa (Abbildung4.2a) zeigen die Werte der ECHAM4/CBM-IV-Simulation wie die GOME-
Messungen - bis auf den GOME-Wert im Januar - einenähnlich ausgeprägten Jahresgang. Der
GOME-Wert im Dezember liegt mit25·1014 Mol./cm2 niedriger als im November und auch deut-
lich niedriger als im Januar (34·1014 Mol./cm2). Deutlich unterschiedlich ist die Amplitude des
Jahresgangs - bei den Modelldaten ist sie etwa doppelt so hoch wie bei den Satellitendaten.

Im Osten der USA (Abbildung4.2b) zeigen Modellsimulation und Messungen erneut die glei-
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Abbildung 4.2: (a-f): Saisonale Variation der regionalen Mittelwerte der troposphärischen NO2-
Säulendichten [Molek̈ule pro cm2] aus Modell- und Satellitendaten. Die 2-σ-Werte der einzelnen Monats-
mittel sind als Balken angezeigt. In den Karten sind die Regionen dargestellt,über die gemittelt wurde.
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che Saisonaliẗat, die Amplitude des Jahresgangs ist jedoch wiederum für die Simulation (30·1014

Mol./cm2) gut 50 Prozent ḧoher als f̈ur die Messungen (20·1014 Mol./cm2). Auch in dieser Re-
gion fallen im Winter deutlich ḧohere Unterschiede zwischen Modell- und Satellitendaten auf. Im
Sommer (Mai bis September) hingegen weisen die beiden Jahresverläufe einen̈ahnlichen Verlauf
auf - die Beobachtungsdaten liegen nur systematisch etwa8 · 1014 Mol./cm2 höher. Ab Oktober
laufen die beiden Kurven auseinander bis zu einer maximalen Abweichung von25·1014 Mol./cm2

im Dezember. Anschließend nähern sich die Kurven der Jahresverläufe wieder an, bis schließlich
im Mai nur noch gut8 ·1014 Mol./cm2 Abweichung bestehen. Für diese jahreszeitlich variierende
Abweichung werden im folgenden Abschnitt mögliche Erkl̈arungen gegeben. In Südostasien (Ab-
bildung4.2c) weist das Modell im Winter geringere und im Sommer höhere NO2-Säulendichten
als die Satellitendaten auf. Die Amplitude des Jahresverlaufs in nun für die Simulation 50 Prozent
niedriger als die der GOME-Messungen.

Bewertung der Unterschiede

Insgesamt gilt f̈ur industrialisierte Regionen, dass zwischen Mess- und Modelldaten ein jahreszeit-
lich variierender Unterschied auftritt. Das ganze Jahrüber liegen die Satellitenwerte systematisch
niedriger als die Modellwerte - im Winter ist die Abweichung am größten. Diese Abweichung
kann sowohl durch eine Unterschätzung in den Satellitendaten als auch durch eineÜberscḧatzung
in den Modelldaten verursacht werden.

Mögliche Erkl̈arungen f̈ur eine Überscḧatzung im Modell sind, neben dem in Abschnitt
4.2.3 dargestellten systematischen Unterschied durch die Mittelungszeitpunkte, zu hohe NOx-
Emissionen und ein zu schwacher Senkenprozess. Eine Senke für NO2 stellt die Reaktion mit
OH zu HNO3 (Reaktion (2.9)) und die Bildung von PAN (temporär) dar. Die Bildung von HNO3
wird wesentlich durch die OH-Konzentration beeinflusst. Diese ist nachHouweling et al.[1998]
im Chemieschema CBM-IV tendenziell in belasteten Gebieten zu gering (Abschnitt4.1), wodurch
eine Unterscḧatzung dieser Senke auftritt. Bei PAN hingegen zeigten sich deutlich niedrigere Kon-
zentrationen im Modell als in den Beobachtungen. Somit liegt hier tendenziell eine Unterschätzung
der (tempor̈aren) Senke PAN vor, wodurch höhere NO2-Werte im Modell die Folge ẅaren. Zu
den Emissionsdaten ist zu sagen, dass diese mit einer hohen Unsicherheit belastet sind (Abschnitt
2.5). Jedoch wurden im Modell Emissionen für das Jahr 1990 integriert, die nach Abschätzungen,
beispielsweise vonIPCC [2001], niedriger sind als die Ende der 90’er Jahre, dem Zeitraum der
Satellitenmessungen. Somit wäre durch die Emissionsmengen tendenziell eine Unterschätzung
zu erwarten, doch sind hier auf Grund der hohen Unsicherheit der Emissionsmengen keine ge-
sicherten Aussagen m̈oglich. Die Berechnungen vonLauer et al.[2002] (auch Abbildung4.2) mit
ECHAM4.L39(DLR)/CHEM zeigen ebenfalls deutlich höhere NO2-Säulendichten im Modell als
in den Satellitendaten. Sie verwendeten für ihre Simulationen ECHAM4 mit dem Chemieschema
CHEM [Steil et al., 1999] welches nur die Hintergrundchemie, ohne höhere Kohlenwasserstof-
fe, umfasst. Sie folgerten, dass die Verwendung eines Chemieschemas, in dem die Chemie der
höheren Kohlenwasserstoffe berücksichtigt wird, zu einer Verringerung der Unterschiede zwischen
Modell- und Satellitendaten beitragen würde. Wie obiger Vergleich zeigt, berechnet das Chemies-
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chema CBM-IV (in der vorliegenden Arbeit verwendet) die troposphärischen NO2-Säulendichten
beispielsweise im Winter im Osten der USA um maximal 25 %. Doch weisen die mit CBM-IV
berechneten S̈aulendichten um noch einmal etwa den gleichen Betrag (etwa20·1014 Mol./cm2)
von den Satellitendaten ab.

Diese Unterschiede können auch mit einer Unterschätzung in den Satelliten-Messungen be-
gründet werden. Die Satellitenmessung weist eine deutlich geringere Sensitivität auf NO2 in den
unteren Schichten der Atmosphäre auf (Abschnitt4.2.1). Der Beitrag des - m̈oglicherweise un-
terscḧatzten - bodennahen Stickstoffdioxids läßt sich wie folgt abscḧatzen. F̈ur eine Schicht mit
200 Meter Dicke, bei Normaldruck und 273 K mit einem Mischungsverhältnis von 1 ppb ergibt
sich ein Beitrag zur troposphärischen NO2-Säulendichte von gut5·1014 Mol./cm2. In den Modell-
simulationen werden am Boden in den USA und in Europa stellenweise Mischungsverhältnisse
von mehr als 3 ppb berechnet. Somit ist insgesamt eine Unterschätzung von bis zu15 · 1014

Mol./cm2 möglich.

Ein Teil der systematischen Abweichung in industrialisierten Gebieten kann somit mit der feh-
lenden Sensitiviẗat des Sensors auf die unteren Schichten der Atmosphäre begr̈undet werden. Unter
der Annahme, dass die Unterschiede alleine durch die fehlende Sensitivität auf bodennahes Stick-
stoffdioxid zustande kommt und diese Unterschiede einen konstanten Wert das ganze Jahrüber
besitzen ergibt die Betrachtung der Amplitude des Jahresverläufe (in den USA bei GOME20·1014

Moleküle /cm2 und bei ECHAM4/CBM-IV30·1014 Moleküle /cm2) eine Unsicherheit der Am-
plitude von 50 Prozent. Wie bereits in Abschnitt4.2.1diskutiert sind die Messungen im Winter-
halbjahr mit gr̈oßerer Unsicherheit behaftet und es kann bei entsprechenden meteorologischen Be-
dingungen zu einer verstärkten Unterscḧatzung der troposphärischen S̈aulendichte kommen. Somit
kann mit der neuen Annahme, dass der Sensor nur im Winter die Säulendichten (um bis zu15·1014

Mol./cm2) unterscḧatzt, eine erḧohte Amplitude des Jahresverlaufs für die GOME-Daten berech-
net werden. Diese hat für den Osten der USA die gleiche Größenordnung (20+15·1014 Mol./cm2)
wie die der Modelldaten (30·1014 Moleküle /cm2). Bei Europa weicht die erḧohte Amplitude des
Jahresverlaufs (etwa20+15·1014 Mol./cm2) immer noch um gut 20 Prozent von der Amplitude
der Modelldaten (43·1014 Mol./cm2) ab. Die Abweichungen in Europa liegen also deutlich höher:
im Juli bei15·1014 Mol./cm2 und im Januar bei mehr als40·1014 Mol./cm2. Hier müssen weitere
Effekte eine Rolle spielen, wie die oben angesprochene möglicheÜberscḧatzung der Emissionen
im Modell oder die zu schwache Senke von NO2 im HNO3.

In der Region S̈udostasien zeigen sich deutlich andere Unterschiede als in Europa und in den
USA: in den Satellitendaten zeigt sich eine um 50 Prozent höhere Amplitude des Jahresgangs. In
Südostasien (v.a. China) sind Emissionsmengen mit einer hohen Unsicherheit behaftet. Zusätzlich
werden im Jahr 1990 und dem Zeitraum 1996 bis 2000 deutlich unterschiedliche Emissionsmengen
erwartet, da diese Region ein starkes wirtschaftliches Wachstum aufweist. Beispielsweise wäre
unter der Annahme von höheren Stickoxidemissionen für das Modell im Winter (Oktober bis April)
der Jahresverlauf der NO2-Säulendichten deutlicḧahnlicher und die Amplitude des Jahresverlaufs
würde zunehmen und sich der von GOME beobachteten Säulendichte n̈ahern.



38 4. Vergleich des Modellsystems mit Beobachtungsdaten

Vergleich entlegener Regionen

In diesen entlegenen Regionen (von engl.remote) liegen die absoluten NO2-Säulendichten
deutlich, um den Faktor 5 bis 10, niedriger als in industrialisierten Regionen. Die absoluten
Säulendichten liegen dort teilweise niedriger als der von GOME angegebene Fehler [Heland et
al., 2002]. F̈ur Südamerika (Abbildung4.2d) zeigen simulierte und gemessene Säulendichten eine
stark unterschiedliche Saisonalität. Die Ursache f̈ur dieses Pḧanomen liegt (wie unten diskutiert)
in dem im Modell angenommenen Jahresgang der Biomasseverbrennung, da in Südamerika die at-
mospḧarische Stickoxidverteilung durch die Emissionen aus der Biomasseverbrennung bestimmt
wird.

Der Vergleich der troposphärischen S̈aulendichten in Australien zeigt an, dass die eingesetzte
Methode f̈ur Australien im Zeitraum M̈arz bis Oktober bei den Modelldaten versagt. Beide Simu-
lationen geben in den Monaten März bis Oktober Werte unter3 ·1014 Mol./cm2 an. Diese Werte
liegen im Vergleich zu den Messungen um mehr als den Faktor zwei zu niedrig. Die berechneten,
sehr niedrigen, troposphärischen S̈aulendichten deuten an, dass in dem als Reinluftsektor defi-
nierten Gebiet im Modell troposphärische NO2-Säulen vorliegen und nicht wie angenommen nur
stratospḧarische Anteile. In den Monaten November bis Februar werden hingegen vergleichbare
Werte berechnet.

Für Afrika (Abbildung4.2 f) stimmt der aus der Modellsimulation berechnete Jahresgang der
tropospḧarischen S̈aulendichte qualitativ mit dem aus GOME-Messungen folgendenüberein. Ma-
ximale Werte werden jeweils im Nord-Sommer zwischen Juni und September erreicht. Die simu-
lierten S̈aulendichten sind jedoch systematisch um etwa2 ·1014 Mol./cm2 geringer als die gemes-
senen Werte.

Bewertung der Unterschiede in entlegenen Regionen

In Südamerika zeigte der Vergleich von Modell- mit Beobachtungsdaten, dass die Saisonalität der
Emissionen im Modell nicht realitätsnah (Zeitraum 1997-2000) ist. Durch eine Verschiebung der
Emissionszeitpunkte um nur zwei Wochen konnten die Abweichungen deutlich verringert werden
[pers̈onliche Mitteilung Lauer, 2002].

Das Ergebnis f̈ur die Region Australien zeigt, dass im Modell in den Monaten März bis Ok-
tober im Reinluftsektor troposphärisches NO2 vorliegt, das in den Satellitendaten nicht gemessen
wird. Ursache hierf̈ur können einerseits zu hohe Emissionen in Australien und Neuseeland oder zu
effektiver zonaler Transport in den Reinluftsektor sein. Zu hohe Emissionen führen nur zu dem be-
obachteten Unterschied, wenn diese nicht in der analysierten Region stattfinden. Denn ansonsten
würden die Stickoxidkonzentrationen in Australien um ein Vielfaches erhöht sein, da die Stick-
oxide die Verteilung in der Quellregion stärker erḧohen m̈ussten, als in dem mehrere Tausend Ki-
lometer entfernten Reinluftsektor. Somit führen nur zu hohe Emissionen in Neuseeland zu diesen
extrem niedrigen S̈aulendichten in Australien. Ein zu effektiver Transport von NO2 ist insbeson-
dere m̈oglich, wenn Senken zu schwach oder die PAN-Bildung zu stark ist. Für PAN kann wegen
fehlender Messungen in dieser Region keine Aussage gemacht werden. Die Senke von NO2 durch
die Reaktion von OH ist in diesen Breiten eher zu stark, da OH in tropischen Breiten tendenziell
überscḧatzt wird (Abschnitt4.1).
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In Afrika liegen die Satellitendaten systematisch höher als die Modelldaten. Die gefundenen
Unterschiede sind jedoch sehr geringe absolute Werte von weniger als2 · 1014 Mol./cm2. Der
ähnliche Jahresverlauf der NO2-Säulendichten zeigt insgesamt, dass die grundlegenden Prozesse
in dieser Region im Modell realitätsnah abgebildet sind. In diesen Regionen ist in den Satelli-
tendaten die m̈ogliche Unterscḧatzung durch nicht erfasste Konzentrationen in der Grenzschicht
vernachl̈assigbar klein.

4.2.5 Diskussion und Bewertung

Insgesamt ergab der Vergleich, dass das Modell in industrialisierten Gebieten die troposphärische
Verteilung des Stickstoffdioxids im Rahmen der Fehlerquellen (Bewölkung, Bodenschicht) mit ei-
nem Unterschied der Amplitude des Jahresverlaufs von etwa 20 Prozent abbildet. Höhere Abwei-
chungen im Winter als im Sommer können mit den ḧoheren Variabiliẗat und der stark begrenzten
Grenzschicht im Winter begründet werden. Ein Unterschied von mehr als 50 Prozent erhält man -
unter Ber̈ucksichtigung der Unterschätzung von bodennahem NO2 - nur für Gebiete in denen die
tropospḧarischen NO2-Säulendichten unter10·1014 Mol./cm2 betragen.



Kapitel 5

Gegenẅartige Emissionen von Spurengasen
durch den Straßenverkehr

Notwendige Voraussetzung für eine Abscḧatzung der Auswirkungen des Straßenverkehrs auf die
chemische Zusammensetzung der Atmosphäre und das Klima ist die Kenntnis der räumlichen Ver-
teilung seiner Emissionen. Dieses Kapitel stellt die globalen Emissionen des Straßenverkehrs dar,
die mit einem verbrauchsorientierten Ansatz berechnet wurden. Um die Belastberkeit der Anga-
ben anzugeben, wird die Unsicherheit der berechneten Emissionsmenge abgeschätzt. Schließlich
werden die berechneten Datensätze mit existierenden Datensätzen verglichen.

5.1 Kohlendioxidemissionen des Straßenverkehrs

Der Straßenverkehr gehört zu den Hauptverursachern anthropogener Kohlendioxidemissionen. Die
Arbeiten vonAlcamo et al.[1996] und EDGAR 2.0 [Olivier et al., 1996] geben anthropogene
Kohlendioxidemissionen an. Die weltweiten CO2-Emissionen des Straßenverkehrs betragen nach
Olivier et al. [1996] insgesamt 889 Tg [C] pro Jahr. BeiAlcamo et al.[1996] wird der Sektor
Straßenverkehr nicht separat ausgewiesen, sondern nur der gesamte Transportsektor angegeben.
Deswegen wird mit Hilfe der EDGAR 2.0 Daten der Anteil des Straßenverkehrs an den Transpor-
temissionen bestimmt (AnhangB.1.2). Der Straßenverkehr emittierte nach dieser Abschätzung im
Jahr 1990 weltweit 0.9 Pg [C] pro Jahr. Dies ist inÜbereinstimmung mit EDGAR 2.0.

Somit betr̈agt im Jahr 1990 der Anteil des Straßenverkehrs an den globalen CO2-Emissionen
aus der Verbrennung fossiler Brennstoffe (Abschnitt2.5) etwa 15 %. Je nach Region schwankt der
relative Anteil des Straßenverkehrs an den gesamten anthropogenen Emissionen aus der Verbren-
nung von fossilen Treibstoffen im Jahr 1990 zwischen 3.8 % in China, 6.5 % in Osteuropa, 15.7 %
in Japan und 18.5 % in Westeuropa bis hin zu 22.6 % in den USA und 26.8 % in Lateinamerika
[Olivier et al., 1996]. Die Unsicherheit der emittierten CO2-Menge wird insbesondere durch die
Unsicherheit des Treibstoffverbrauchs bedingt.

40
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5.2 Stickoxidemissionen

5.2.1 Existierende Stickoxidemissionskataster

SowohlBenkovitz et al.[1996] als auchOlivier et al. [1996] stellen globale Datensätze f̈ur die
Stickoxidemissionen aus der Verbrennung fossiler Brennstoffe zur Verfügung. Der Datensatz von
Benkovitz et al.[1996] wurde bereits in einer Vielzahl von Modellsimulationen mit dem Modell-
system ECHAM4/CHEM eingesetzt, weist jedoch im Gegensatz zu dem EDGAR 2.0 Datensatz
von Olivier et al. [1996] nicht den Anteil des Straßenverkehrs an den Gesamtemissionen aus. Die
Stickoxidemissionen vonBenkovitz et al.[1996] wurden daher für die vorliegenden Arbeit auf der
Grundlage der Werte vonOlivier et al. [1996] skaliert. Die auf diese Weise berechnete weltwei-
te Stickoxidemission des Straßenverkehrs beträgt 8.8 Tg [N] im Jahr 1990.Olivier et al. [1996]
geben f̈ur dieses Jahr eine Menge von 9.6 Tg [N] an. Die Emissionen in der Europäischen Union
werden mit 1.8 Tg [N] im Jahr 1990 angegeben, wobei Abweichungen verschiedener Datensätze
von etwa 20 Prozent vorliegen [Matthes und Sausen, 2000].

5.2.2 Berechnung eines verbrauchsorientierten Katasters

Zur Berechnung eines Emissionskatasters kann ein aktivitätsorientierter oder ein verbrauchsori-
entierter Ansatz verwendet werden. Bei einem aktivitätsorientierten Ansatz dient die Zahl der in
einem Land gefahrenen Kilometer als Maß für die Intensiẗat des Straßenverkehrs. Da hierfür kei-
ne weltweiten Daten existieren, wurde in der vorliegenden Arbeit ein verbrauchsorientierte An-
satz verwendet. In diesem Fall wird die verbrauchte Treibstoffmenge als Maß für die Intensiẗat
des Straßenverkehrs verwendet. Hierfür kann auf statistische Daten der Internationalen Energie-
beḧorde (IEA), der Organisation für ökonomische Entwicklung (OECD) und der statistischen Ab-
teilung der Vereinten Nationen (UNSTAT) zurückgegriffen werden, die für die meisten L̈ander
Angabenüber nationale Treibstoffverbräuche bereitstellen. Die Emissionsmengen nachBenko-
vitz et al.[1996] undOlivier et al. [1996] wurden ebenfalls mit Hilfe von verbrauchsorientierten
Ansätzen berechnet.

Da in die Berechnung der Emissionsmengen eine Reihe von Unsicherheiten miteingehen, wur-
de eine Fehleranalyse des verbrauchsorientierten Ansatzes durchgeführt, um die Belastbarkeit der
darauf basierenden Simulationen einzuschätzen. Hierdurch kann eine Unsicherheit der berech-
neten Emissionsmengen angegeben werden. Exemplarisch wird hierfür ein verbrauchsorientierter
Ansatz f̈ur die Stickoxidemissionen des Straßenverkehrs explizit durchgerechnet und die Unsicher-
heit bestimmt. Diese Berechnung ist in AnhangB.2 dargestellt. Sie basieren auf den nationalen
Verbrauchsangaben nachUNSTAT[1997] und den Emissionsfaktoren nachOlivier et al. [1996].
Nationale Verbr̈auche werden mit einem aggregierten (zusammengefassten) Emissionsfaktor mul-
tipliziert. Tabelle5.1entḧalt neben den Emissionsmengen nachOlivier et al. [1996] undBenkovitz
et al. [1996] die regionalen Emissionsmengen des verbrauchsorientierten Ansatzes. Für Unsicher-
heiten der berechneten Emissionsmenge gibt es bei diesem Ansatz zwei mögliche Ursachen: die
Verbrauchsangaben und die spezifischen, aggregierten Emissionsfaktoren. Die Abschätzung der
Unsicherheiten ist ebenfalls im AnhangB.2.2dargestellt. Die weltweiten Stickoxidemissionen des
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Tabelle 5.1:Stickoxidemissionen(in Gg[N]) in den einzelnen Regionen 1990; EDG [Olivier et al., 1996],
GEIA [Benkovitz et al., 1996], deren Mittelwert, dem VBA (eigene verbrauchsorientierte Berechnung nach
UNSTAT[1997]), dem Verḧaltnis des Mittelwerts zum VBA und der Unsicherheit der berechneten Menge
(absolut und relativ). F̈ur GUS sind f̈ur 1990 keine Verbrauchsdaten erhältlich, entsprechend wurde die
Unsicherheit an Hand des Mittelwerts abgeschätzt.

Region EDG GEIA Mittel VBA Verhältnis Unsicherheit
Gg[N] Gg[N] Gg[N] Gg[N] Gg[N] [%]

Kanada 299 233 266 255 1.04 51 20
USA 3358 2970 3164 3390 0.93 651 19
Südamerika 825 928 877 806 1.09 244 30
Afrika 325 253 289 287 1.00 49 29
Europa 2245 2317 2281 1889 1.21 300 18
Westeuropa 2039 1916 1978 1428 1.40 263 18
Osteuropa 205 401 303 114 2.66 43 37
GUS 564 480 522 - - 193 37
Naher Osten 368 443 406 547 0.74 204 37
Indien (Region) 261 267 264 244 1.08 93 38
China (Region) 258 234 246 376 0.65 376 100
Ostasien 332 229 281 318 0.88 205 64
Ozeanien 181 112 147 184 0.80 33 18
Japan 376 294 335 376 0.89 53 14
global 9593 8760 9176 8328 1.22 2265 29

Straßenverkehrs, mit einem verbrauchsorientierten Ansatz, berechnet betragen (8.33± 2.27) Tg
[N] pro Jahr, also eine Unsicherheit von 27 Prozent. Der Mittelwert aus den existierenden Da-
tens̈atzen ist um 22 Prozent höher als die in dieser Arbeit durchgeführte Abscḧatzung (Tabelle
5.1). Hierbei spielt sicherlich eine Rolle, dass in den Daten nachUNSTAT[1997] für das Jahr
1990 keine Angaben für die Gemeinschaft Unabhängiger Staaten (GUS) enthalten ist. Regionen
mit hohen absoluten oder relativen Unsicherheiten sind die USA, China und Asien. In den USA
sind insbesondere die hohen Unsicherheiten des Emissionsfaktors für dieselbetriebene Fahrzeuge
verantwortlich. F̈ur China und Asien hingegen gibt es stark unterschiedliche Angaben zum natio-
nalen Verbrauch, die sich um den Faktor 3 unterscheiden (AnhangB.2.2). Wichtig für die Wirkung
der Straßenverkehrsemissionen ist auch deren geographische Verteilung: Derüberwiegende Anteil
der Stickoxidemissionen des Straßenverkehrs, mit 74 Prozent, wird in den nördlichen Extratropen
emittiert, gefolgt von 23 Prozent in den Tropen und nur 3 Prozent in den südlichen Extratropen.

5.3 Kohlenmonoxidemissionen

Für die Kohlenmonoxidemissionen des Straßenverkehrs steht mitOlivier et al. [1996] ein glo-
baler Datensatz zur Verfügung, der auch in dieser Arbeit verwendet wurde. Der Straßenverkehr
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produziert demnach gut 40 Prozent der CO-Emissionen aus der Verbrennung fossiler Brennstof-
fe. Die angegebene Emissionsmenge des Straßenverkehrs beträgt 206.7 Tg [CO] pro Jahr. Die
Unsicherheit der Kohlenmonoxidemissionen wurde im Anhang wie bei den Stickoxiden mit ei-
nem verbrauchsorientierten Ansatz abgeschätzt und betr̈agt 60 Prozent (TabelleB.5) und ist damit
deutlich ḧoher als die der Stickoxidemissionen (Tabelle5.1). OECD [1995] gibt eine ḧohere glo-
bale CO-Emissionsmenge durch den Straßenverkehr (von 230 Tg [CO] pro Jahr) an alsOlivier et
al. [1996]. Im Vergleich zuOlivier et al. [1996] liegt die Emission in Europa durch den Straßen-
verkehr um einen Faktor 3 höher, in den Nicht-OECD-Staaten um 30 Prozent höher und in den
USA hingegen um den Faktor 3 niedriger. Eine Ursache hierfür sind bereits die Verbrauchsdaten
der Nicht-OECD-Staaten, die mit einer hohen Unsicherheit behaftet sind (AnhangB.2.2). So gibt
es Verbrauchsangaben, die um einen Faktor 3 höher liegen als die Angaben der [UNSTAT[1997],
die in etwa den inOlivier et al. [1996] für die Berechnung verwendeten Angaben entsprechen.
Die geographische Verteilung ist hierähnlich wie bei den Stickoxiden mit etwa höheren Beitr̈agen
in den Tropen, auf Grund des in Nicht-OECD-Ländern - in tropische Breiten - verhältnism̈assig
höheren Emissionsfaktor durch ineffektive Verbrennung (wenig Wartung) im Motor. Hierbei wer-
den etwa 67 Prozent in der nördlichen Extratropen, 31 Prozent in den tropischen Breiten und knapp
3 Prozent in den s̈udlichen Extratropen.

5.4 Methan–Emissionen des Straßenverkehrs

Der Straßenverkehr produziert global etwa 370 Gg [CH4] Methanemissionen pro Jahr [Olivier et
al., 1996]. Der Anteil des Straßenverkehrs an den weltweiten Methanemissionen von etwa 600 Tg
[CH4] pro Jahr liegt damit unter 0.1 % und wird deswegen bei der in dieser Arbeit durchgeführten
Atmospḧarenmodellierung vernachlässigt (Abschnitt7.1).

5.5 Nicht-Methan-Kohlenwasserstoffemissionen

5.5.1 Gesamt-NM-Kohlenwasserstoffemissionen des Straßenverkehrs

Bei einer Betrachtung der Gesamt-NMHC-Emissionen wird die totale gebundene Masse Kohlen-
stoff, die in den emittierten Kohlenwasserstoffen enthalten ist, addiert. Der Straßenverkehr stellt
mit einer Jahresemission von 34.4 Tg [C] einen Anteil von knapp 20 Prozent der anthropogenen
NMHC-Emissionen dar [Olivier et al., 1996]. Die Unsicherheit der NMHC-Emissionen liegt mit
65 Prozent (TabelleB.10) deutlich ḧoher als die der NOx-Emissionen (Tabelle5.1).

Für das Jahr 1990 zeigt AbbildungB.2 die geographische Emissionsverteilung der summierten
NMHCs aus anthropogenen Quellen. Hierin sind keine Emissionen von Isopren enthalten. Isopre-
nemissionen werden in Abschnitt5.5.3getrennt dargestellt. In der geographischen Verteilung der
Emissionssẗarke (AbbildungB.2) sind die Quellregionen auf der Nordhemisphäre zu erkennen.
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Tabelle 5.2:Jährliche NMHC-Emissionen des Straßenverkehrs nach Spezies unterteilt [Olivier
et al., 1996] in Pg [Molekularmasse].

NMVOC Species Nr. Gesamt % Süd-H. Tropen Nord-H.

Ethan 02 304 0.9 10 81 212
Propan 03 194 0.6 9 45 139
Butan 04 4370 13.2 157 1050 3162
Pentan 05 5651 17.0 202 1363 4085
Hexan 06 6882 20.7 235 1795 4853
Alkane 17401 52.4 613 4334 12451

Ethen 07 1737 5.2 59 468 1211
Propen 08 834 2.5 28 223 582
Ethin 09 988 3.0 33 265 690
And. Alk(adi)ene 12 2537 7.6 89 643 1805
Alkene/Alkine 6097 18.4 209 1599 4288

Benzenea 13 1046 3.2 36 276 734
Methylbenzolb 14 2511 7.6 85 668 1759
Dimethylbenzolc 15 1701 5.1 58 453 1190
Trimethylbenzol 16 769 2.3 26 205 537
And. Aromaten 17 2708 8.2 90 731 1887
Aromaten 8736 26.3 294 2333 6107

Methanald 21 491 1.5 16 133 342
And. Alkanale 22 403 1.2 13 110 280
Alkanalee 894 2.6 29 243 622

Alkanone f 23 58 0.2 2 16 40

Gesamt-NMHC 1990 33186 100

aBenzol,bToluol, cXylen, dFormaldehyd,eAldehyde,f Ketone

5.5.2 Emissionen der einzelnen NMHC-Gruppen

Neben der Darstellung der Gesamt-NMHC-Emissionen wird auch die Aufteilung auf einzelne Spe-
zies ben̈otigt. Diese ist in Tabelle5.2nachOlivier et al. [1996] für den Straßenverkehr dargestellt.
Hierbei wurden die in EDGAR 2.0 verwendeten Angaben in Tg [Molekülmasse] verwendet. Al-
kane stellen miẗuber 50 Prozent den größten Massenanteil der Emissionen dar. Ein Viertel der
Emission erfolgt in der Form von Aromaten. Knapp 20 Prozent der Emissionen werden als Alkene
emittiert. Die restlichen drei Prozent der Emissionen des Straßenverkehrs bestehen aus Aldehy-
den und Ketonen [Olivier et al., 1996].Friedrich [2003] stellt eine mittlere Zusammensetzung des
Straßenverkehrs dar mit 36 % Alkanen, 30 % Aromaten, 18 % Alkene, 11 % Aldehyde, 4 % Alkine
und etwa 1 /Bei der genauen Zusammensetzung der NMHC-Emissionen besteht eine hohe Unsi-
cherheit. Deswegen wurde in der vorliegenden Arbeit auf eine Abschätzung dieser Unsicherheit
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verzichtet (AnhangB.2.2.6), und nur die Unsicherheit der Gesamt-NMHC-Emissionen angegeben
(Abschnitt5.5.1).

Bevor diese Emissionen in die Simulation integriert werden, müssen sie entsprechend des Che-
mieschemas gruppiert werden. In der vorliegenden Arbeit werden die Kohlenwasserstoffemis-
sionen des Straßenverkehrs in Bindungsgruppen betrachtet, da das verwendete Chemieschema
CBM-IV Schema nachGery et al.[1989] auf einem strukturellen Kohlenstoffbindungsschema
basiert. Hierf̈ur werden die vonHouweling et al.[1998] erstellten Datensätze verwendet und dar-
aus der Anteil des Straßenverkehrs berechnet.Houweling et al.[1998] haben die ursprünglichen
Emissionsdatensätze angepasst, um Abbaureaktionen, die vom Modell nicht berücksichtigt wer-
den oder deutlich rascher als der Modellzeitschritt ablaufen, indirekt durch ihre Abbauprodukte
zu ber̈ucksichtigen (siehe AnhangB.1.4). Diese angepassten Emissionsdatensätze werden in der
vorliegenden Arbeit verwendet.

5.5.3 Isoprenemissionen

Bislang gibt es keine gesicherten Angabenüber anthropogene Isopren-Quellen. Aus natürlichen
Quellen werden etwa 400 Tg [C] Isopren pro Jahr emittiert. In den letzten Jahren wurde die Hypo-
these aufgestellt, der Straßenverkehr emittiere Isopren. Die vermutete Emissionsstärke ist jedoch
so gering, dass sie im Rahmen dieser Arbeit zu vernachlässigen ist.



Kapitel 6

Zukünftige Spurengasemissionen

Um Überlegungen zur zuk̈unftigen Wirkung des Straßenverkehrs anstellen zu können, m̈ussen
zun̈achst m̈ogliche Entwicklungen der zukünftigen Emissionen des Straßenverkehrs aufgezeigt
werden. In diesem Kapitel werden unterschiedliche Methoden -ökonomische Abscḧatzungen,
externe Rahmenbedingung, Szenariotechnik und Technologieszenarien - vorgestellt, mit de-
nen m̈ogliche Entwicklungen, so genannte Projektionen, abgeschätzt werden k̈onnen. Um den
möglichen Bereich aufzuzeigen, in dem sich die zukünftigen Emissionen bewegen, werden an-
schließend drei Szenarien für den Straßenverkehr - für die Spurengase NOx und NMHC - bis zum
Jahr 2020 gerechnet.

6.1 Einflussgr̈oßen der zuk̈unftigen Entwicklung

Die Höhe und Zusammensetzung der zukünftigen Emissionen des Straßenverkehrs hängt von der
Entwicklung der Flottenzusammensetzung, der Nutzung und der Verbrennungstechnologie ab. Für
den Personenverkehr wird die Flottenzusammensetzung sowohl durch persönliche Pr̈aferenzen der
Fahrzeugbesitzer als auch durch technologische Entwicklungen geprägt. Hiermit eng verzahnt ist
die Frage der Verbrennungstechnologie. Bereits beim Kauf führen pers̈onliche Pr̈aferenzen im-
mer wieder zu Ver̈anderungen des Flottenverbrauchs, wie beispielsweise der vermehrte Kauf von
meist benzinbetriebenen Geländewagen in den USA, sogenannte SUV (engl.sport utility vehicle),
oder von geringverbrauchenden Dieselfahrzeugen als Personenwagen deutlich machen. Die Flotte
des Lastkraftverkehrs wird neben den technologischen Entwicklungen weniger durch persönliche
Pr̈aferenzen, als durch die geplante Nutzung der Fahrzeuge bestimmt. Die spätere Nutzung der
Fahrzeuge bestimmt wiederum die Menge des verbrauchten Treibstoffs und die Emissionsfak-
toren, die von den Verbrennungsbedingungen abhängen. Schließlich wird die Emissionsmenge
ebenfalls durcḧokonomische Randbedingungen beeinflusst, direkt im Lastkraftverkehr, indirekt
im Personenverkehr. Auf diese Weise ergeben sich die zukünftigen Emissionsmengen als Ergeb-
nis eines komplexen Zusammenspiels aller Einflussfaktoren. Da die Entwicklung dieser Faktoren
nicht bekannt ist, und auch wenn sie wären, ein vollsẗandiges Abbild dieser Verzahnungen in der
Praxis nicht m̈oglich ist, werden in der vorliegenden Arbeit zunächst Methoden vorgestellt, die
eine Abscḧatzung erm̈oglichen. Es werden insbesondereBottom-up- und dieTop-down-Ansätze
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unterschieden. Bei einemBottom-up-Ansatz wird ausgehend von den einzelnen Fahrzeugen auf
die Gesamtmenge hochgerechnet, während bieTop-down-Ansätzen mit nationalen Angaben auf
die einzelnen Verursacher heruntergerechnet wird, in dem beispielsweise ein aggregierte Emissi-
onsfaktor die Flottenzusammensetzung widerspiegelt. Schwerpunkt der vorliegenden Arbeit sind
Top-down-Ansätze, daBottom-up-Ansätze f̈ur globale Abscḧatzungen durch eine hohe Anzahl
an notwendigen Eingabedaten, und dadurch eine hohe Anzahl an Fehlerquellen nicht geeignet
sind. EineTop-down-Abscḧatzung beruht auf der Betrachtung zweier nahezu unabhängiger Fak-
toren: der zuk̈unftigen Intensiẗat des Straßenverkehrs, hier die verbrauchte Treibstoffmenge, und
des zuk̈unftige, aggregierten Emissionsfaktors. Die zukünftig verbrauchte Treibstoffmenge kann
mittels ökonomischenÜberlegungen (historische Entwicklung, Energie-Sektor-Modell, makro-
ökonomische Szenarien), mit der Szenariotechnik oder an Hand von Protokollvorgaben (beispiels-
weise Kyoto-Protokoll) abgeschätzt werden. Beispiele hierfür werden in den folgenden Abschnit-
ten vorgestellt. F̈ur den zuk̈unftigen Emissionsfaktor des Straßenverkehrs werden Technologies-
zenarien diskutiert, die Annahmen zur Verbrennungstechnologie und der Abgasnachbehandlung
machen.

6.2 Methoden der Abscḧatzung

6.2.1 Ökonomische Betrachtungen

Die zuk̈unftige Intensiẗat des Straßenverkehrs und damit die zukünftig verbrauchte Treibstoffmen-
ge, kann an diëokonomische Entwicklung gekoppelt werden. Im einfachsten Fall wird die histo-
risch beobachtete Entwicklung der Volkswirtschaft, und damit konkret der Treibstoffverbrauch,
für die Zukunft fortgeschrieben. In einem umfassenderen Ansatz werden zukünftige Treibstoffver-
bräuche (und anderëokonomische Indikatoren) durch Simulation mit einemökonomischen Mo-
dell berechnet. Hierf̈ur können Energiesektormodelle verwendet werden, die Verbrauchssektoren
einer Volkswirtschaft (wie Energieerzeugung, Industrie oder Transport) einzeln abbilden. Um-
fangreichere Realisierungen umfassen mehrere Energiesektoren bis hin zu einemökonomischen
Modell der Volkswirtschaft und enthalten zusätzlich eine dynamische Komponente für den Emis-
sionsfaktor. Eine weitere M̈oglichkeit Abscḧatzungen der zuk̈unftigen Entwicklung zu machen, ist
die Verwendung von makro-ökonomischen Szenarien. Diese Szenarien sind ein vollständiger Satz
von Indikatoren aus Simulationen der zukünftigen wirtschaftlichen Entwicklung mit globalen ma-
kroökonomischen Modellen. Diese Modelle bilden in vereinfachter Weise dieökonomischen Pro-
zesse zwischen nationalen Volkswirtschaften und deren Wirtschaftssektoren ab. Im Rahmen von
vorgegebenen Kriterien, wie beispielsweise hohes oder niedriges weltweites Wirtschaftswachstum,
werden f̈ur jeden nationalen Sektor wesentlicheökonomische Indikatoren berechnet. Mit diesen
ökonomischen Abscḧatzungen werden zunächst klassischëokonomische Gr̈oßen, wie Bruttosozi-
alprodukt (BSP) oder industrielle Produktion, für eine zuk̈unftige Entwicklung bestimmt. An sie
muss der Treibstoffverbrauch gekoppelt werden. Als entscheidender Indikator tritt hier die Energi-
eintensiẗat auf, die angibt wieviel Energieträgern bei der Herstellung einer Einheit des Bruttosozial-
produkts verbraucht werden. In den OECD-Ländern ist im Gegensatz zu denÜbergangs̈okonomien
eine Entkopplung von wirtschaftlichem Wachstum und Energieverbrauch erreicht worden [Viguier,
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Tabelle 6.1:Abscḧatzungen der zuk̈unftigen CO2– Emissionen aus den Sektoren Energie, Industrie und
Landnutzung: IS92a (1990-1999) und IPCC (Bereich der unterschiedlichen Szenarien) nachIPCC [2001],
SRES wie inIMAGE 2.2[IMAGE-team, 2001] verwendet und nur aus der Verbrennung fossiler Brennstoffe
(ohne Landnutzung) nach demIEO [2002]. Die Angaben von IMAGE 2.2 sind in Klammern ergänzt um die
Mengen aus der früheren Abscḧatzung der Gesamtemissionsmengen aus IMAGE 2.1 [Alcamo et al., 1996].
Die Abscḧatzungen f̈ur die Kohlendioxidemissionen des Straßenverkehrs, stammen aus dem internationalen
Energiebericht (IEO) [IEO, 2002] und aus einer Arbeit derOECD[1995].

Globale Kohlendioxid-Emissionen [Pg C pro Jahr]
Gesamt
Zeit IS92a IPCC SRES IEO Bereich
1990 6.3± 0.4 7.3 5.8 5.8 - 7.3
2000 8.4 7.97 - 8.4 7.9 (1999)6.1 7.9 - 8.4
2010 9.9 8.5 - 10.9 9.0 (8.4) 7.9 8.5 - 10.9
2020 11.4 9.6 - 12.6 10.1 (10.9) 9.9
2025 (15.4)
2030 12.7 9.1 - 14.7 (14.2) - 9.1 - 14.7
2050 14.5 10.3 - 17.6 10.5 (15.6) 10.3 - 15.6
Straßenverkehr
Zeit OECD IPCC SRES IEO Bereich
2000 1.27 (1999)1.11
2020 1.66 1.85
2030 1.84

1999]. Dieser vollsẗandigen Entkopplung wird jedoch für die in der vorliegenden Arbeit durch-
geführten Abscḧatzung nicht gefolgt, da das Transportaufkommen nicht als Energiesektor zählt
und für die n̈achsten Jahrzehnte noch eine deutliche Steigerung erwartet wird [OECD, 1995].

Zukünftige CO2–Emissionen

Rosa and Ribeiro[2000] scḧatzen beispielsweise die CO2-Emissionen f̈ur den Zeitraum 1700 bis
1996 an Hand der historischen Entwicklung des BSPs mit Hilfe der Energieintensität ab. Da der
Schwerpunkt dieser Arbeit auf der globalen Wirkung des Straßenverkehrs liegt, wird exemplarisch
an dieser Stelle auf die globalen Abschätzungen desIPCC [2001] und das Modell IMAGE 2.2
[IMAGE-team, 2001] verwiesen. IMAGE 2.2 beschreibt eine mögliche, zuk̈unftige Entwicklung an
Hand von Indikatoren wie beispielsweise Bruttosozialprodukt, Bevölkerungswachstum, privatem
Konsum und der Anzahl der Personenwagen pro Einwohner in verschiedenen Regionen. Für ein
umfassende Darstellung der aktuellen Version des Modells wirdIMAGE-team[2001] verwiesen.

Ergebnisse solcher Modellansätze sind in Tabelle6.1für die globalen CO2-Emissionen aus un-
terschiedlichen Arbeiten zusammengestellt. Die CO2-Emissionen beziffern jeweils die Menge aus
der Verbrennung von fossilen Brennstoffen, industriellen Prozessen, Abholzung und Landnutzung
[IPCC, 2001]. Der direkte Vergleich der früheren Abscḧatzung nach IMAGE 2.1 [Alcamo et al.,
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Abbildung 6.1:Relative Anteile des Straßenverkehrs an den CO2-Gesamtemissionen aus der Verbrennung
fossiler Brennstoffe in verschiedenen Regionen für 1990 und 2020 in [%] nachOlivier et al. [1996] (1990)
undIEO [2002] (2020).

1996] mit der neueren nach IMAGE 2.2, erlaubt die bessere Einordnung einer ebenfalls zum da-
maligen Zeitpunkt entstandenen Abschätzung derOECD[1995]: es zeigt sich keine systematische
Abweichung der fr̈uheren Studien von der neueren Arbeit.

Die Angaben des IEO enthalten gleichzeitig Abschätzungen der Gesamtemissionen und der
Straßenverkehrsemissionen, womit der relative Anteil des weltweiten Straßenverkehrs an den welt-
weiten anthropogenen Emissionen aus der Verbrennung fossiler Brennstoffe im Jahr 2020 berech-
net werden kann (Abbildung6.1). Der relative Anteil des Straßenverkehrs an den Gesamtemissio-
nen betr̈agt nach diesen Projektionen 15 bis 17 Prozent. Dies entspricht einer Menge von 1.66 Gt
[C] im Jahr 2020 und 1.84 Gt [C] im Jahr 2030.

Ein Vergleich der relativen Anteile des Straßenverkehrs an den CO2-Gesamtemissionen aus der
Verbrennung fossiler Brennstoffe in unterschiedlichen Regionen (Abbildung6.1) zeigt, dass hier
deutliche regionale Unterschiede bestehen. Den höchsten relativen Anteil des Straßenverkehrs an
den anthropogenen CO2-Emissionen finden wir in Lateinamerika mit mehr als 25 Prozent. Der
absolute Beitrag Lateinamerikas zu den weltweiten Emissionen beträgt jedoch nur etwa 8 Prozent.
Die USA hingegen sind im Jahr 1990 weltweit für 36 Prozent der Straßenverkehrsemissionen ver-
antwortlich und Westeuropa für 20 Prozent. Die zuk̈unftigen Anteile des Straßenverkehrs im Jahr
2020 zeigen in der Regel einen zunehmenden Beitrag des Straßenverkehrs auf. Nur in den Re-
gionen Ostasien und Lateinamerika sinken die Beiträge um etwa einen Prozentpunkt. Dies wird
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Tabelle 6.2:Abscḧatzung der zuk̈unftigen NOx– Emissionen aus anthropogenen Quellen (Energie, Indu-
strie und Landnutzung) nach dem IS92a-SzenarioIPCC [2001] und dem Straßenverkehr nachOECD[1995]
in Tg [N] pro Jahr.

Zeit Gesamt Straße Anteil
Tg [N] Tg [N] [%]

2000 37.0 8.65 23.4
2020 49.8 10.95 22.0
2030 55.2 13.72 24.9

durch eine angenommene, zunehmende Industrialisierung und damit gestiegene industrielle Emis-
sionen bewirkt. Deutliche Zuẅachse werden projeziert für die USA (+ 6 Prozentpunkte), Osteu-
ropa (+ 7 Prozentpunkte) und China (+ 6 Prozentpunkte). In anderen industrialisierten Regionen
(beispielsweise Kanada, Japan, Westeuropa) werden Zunahmen der relativen Anteile um ein bis
drei Prozentpunkte projiziert (Abbildung6.1undIEO [2002]).

Zukünftige Stickoxidemissionen

Da die Emission der Stickoxide von der Technologie des Prozesses abhängt, m̈ussen hier
zus̈atzliche Annahmen̈uber die zuk̈unftig eingesetzte Technologie gemacht werden. Für die Stick-
oxide spielt es eine entscheidende Rolle, ob und in welcher Form Katalysatoren weltweit eingesetzt
werden. Entsprechend liegen die Unsicherheiten der projizierten NOx-Emissionen vergleichsweise
hoch. In Tabelle6.2sind die gesamten Stickoxidemissionen (aus Energie, Industrie und Landnut-
zung) dem Anteil des Straßenverkehrs gegenübergestellt. Da die Angaben jeweils unterschiedli-
chen Ver̈offentlichungen entnommen wurden, dient der relative Anteil der Plausibilitätspr̈ufung.
Die relativen Anteile bewegen sich im Zeitraum 2000 bis 2030 (Tabelle6.2) zwischen 22 und
25 Prozent. Der relative Anteil des Straßenverkehrs liegt im Jahr 2020 niedriger als in den Jahren
2000 und 2030. Ursache hierfür ist die in der Studie derOECD[1995] für den Straßenverkehr an-
genommene zuk̈unftige stickoxidarme Verbrennungstechnologie. Diese führt dazu, dass zunächst
die Stickoxidemissionen des Straßenverkehrs hinter dem Wachstum und damit den Verbrauchs-
zunahmen zur̈uckbleiben (Abbildung1.1). Für andere Quellsektoren wird keine entsprechende
Abnahme des Emissionsfaktors angenommen. Beim Straßenverkehrs dominiert erst nach 2020
schließlich das Wachstum des Straßenverkehrs und somit des Treibstoffverbrauchs, so dass der
Straßenverkehr im Jahr 2030 schließlich einen Anteil von fast 25 Prozent der Gesamtstickoxide-
missionen verursacht.

6.2.2 Abscḧatzung an Hand von Protokollvorgaben

Eine weitere M̈oglichkeit zuk̈unftige Emissionsszenarien zu erstellen, liegt in der Annahme das
Kyoto-Protokoll zu erf̈ullen. Da in diesem Protokoll Ḧochstgrenzen für die Emission anthropoge-
ner Kohlendioxidemissionen festgelegt sind, ergibt sich eine Rahmenbedingung für ein Emissions-
szenario. Da jedoch das Protokoll - für den Fall des Emissionshandels - keine Aussagenüber die
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Tabelle 6.3:CO2-Gesamtemissionen aus unterschiedlichen Projektionen im Jahr 2010 für unterschiedliche
Emissionspfade im Rahmen des Kyoto-Protokolls in Gt [C] pro Jahr und relativeÄnderung auf das Jahr
1990 bezogen für die Anhang I, Anhang II und̈Okonomien imÜbergang (economies in transition, EIT)
[UNFCCC, 2001].

Anhang II EIT Anhang I Global
2010 Emission % zu Emission % zu Emission % zu Emission

Gt [C] 1990 Gt [C] 1990 Gt [C] 1990 Gt [C]
Mittelwert 4.02 120.5 0.98 71.0 5.00 106.0 10.00
Minimum 3.79 113.0 0.82 59.5 4.62 98.0 9.21
Maximum 4.30 129.0 1.14 82.3 5.41 114.6 10.8

Verteilung der zul̈assigen Emissionen auf die verschiedenen Quellsektoren und Regionen macht,
gibt es eine Vielzahl von Szenarien, die der Rahmenbedingung einer Stabilisierung genügen.

Zwischen den einzelnen Abschätzungen zuk̈unftiger Emissionsmengen bestehen teils erhebli-
che Unterschiede. In der Arbeit des UNFCCC [2001] wird exemplarisch ein Vergleich von glo-
balen CO2-Abscḧatzungen verschiedener Modelle dargestellt. In Tabelle6.3 sind die mittleren
CO2-Gesamtemissionen für 2010 absolut und als relativëAnderung bezogen auf 1990 dargestellt.
Für dieÖkonomien im Umbruch (EIT, engl.economies in transition) zeigt sich in allen Projektio-
nen eine Abnahme der Emissionen. Anders sieht die Situation bei den Anhang I Staaten aus. Hier
wird im Mittel ein Wachstum von 6 % angenommen. In den Anhang II -Staaten wird im Mittel von
einem Wachstum von gut 20 % ausgegangen, mit Werten im Bereich zwischen 13 % und 29 %.

6.2.3 Abscḧatzung mittels Szenariotechnik

Eine weitere M̈oglichkeit Szenarien zuk̈unftiger Emissionen zu bestimmen, stellt die Szenario-
technik dar, wie vonSchwartz[1996] entwickelt. Sie versucht den möglichen Ereignishorizont,
also alle m̈oglichen Situationen, an Hand von Extremszenarien aufzuspannen. Hierbei steht die
Kombination von technologischer Information und Experteneinschätzungen der zuk̈unftigen Ent-
wicklungstrends im Vordergrund. Ziel ist es einen Ergebnisraum zukünftiger Entwicklungen auf-
zuspannen, um hieraus konkrete Szenarien an Hand von spezifizierten Kriterien auszuwählen. So
kann ein Trendszenario entwickelt werden, in das keine Annahmenüber insgesamt m̈ogliche Ent-
wicklungen eingeflossen sind. Die Entwicklung dieser Szenarien wird als ein Prozess verstanden,
in den eine m̈oglichst interdisziplin̈are Gruppe von Experten einbezogen wird. Diese Methode
wird an dieser Stelle vorgestellt, da sie erlaubt, zukünftige Situationen in vernetzter Weise zu
entwerfen. Dies soll als alternative Methode angesprochen werden, zu der in der globalen Mo-
dellierung typischerweise verwendeten Skalierung von Emissionen. Selbst in integrierten Model-
len wie IMAGE werden hinsichtlich der Aktivitätsniveaus lineare, nicht miteinander gekoppelte
Annahmen gemacht. Das bedeutet, bisher findet keine Vernetzung der Sektoren hinsichtlich Akti-
vitätsintensiẗaten und Emissionsfaktor statt. Für die Generierung von aufschlussreichen Zukunfts-
szenarien, die von der Fortschreibung vergangener Entwicklungen abweichen, stellt dies eine in-
teressante Alternative dar. Bis jetzt stehen jedoch auf globaler Skala noch keine Ergebnisse einer
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solchen Szenarioanalyse zur Verfügung.

6.3 Zukünftige Emissionsfaktoren

Neben dem zuk̈unftigen Treibstoffverbrauch, beeinflusst der zukünftige Emissionsfaktor die Emis-
sionen des Straßenverkehrs. Hierbei bestimmen Annahmenüber die zuk̈unftige Technologie die
Höhe des Faktors kritisch. Somit besitzen Abschätzungen des Emissionsfaktors eine hohe Un-
sicherheit, weshalb in der vorliegenden Arbeit nur ein Rahmen für die zuk̈unftigen Emissions-
faktoren bestimmt wird. Die Ḧohe des zuk̈unftigen Emissionsfaktors kann beispielsweise an die
Erfüllung einer Abgasnorm gekoppelt sein. Hierbei muss dann jedoch berücksichtigt werden,
dass diereal-world Emissionen teilweise, auf Grund z.B. von Verschleiss, deutlich höher liegen
können. Somit sind Annahmen̈uber Wartung der Fahrzeuge ebenfalls entscheidend. Ebenso kann
an Hand der zuk̈unftigen Motoren- und Katalysatorenentwicklung der zukünftige Emissionsfaktor
abgescḧatzt werden. Hier spielen auch alternative Treibstoffe und deren Emissionen eine wesent-
lich Rolle. Da diese Abscḧatzungen meist stark spekulativ sind, ist es wünschenswert sie mit Be-
obachtungen zu vergleichen. Dies ist jedoch nur in Ausnahmefällen m̈oglich, wie beispielsweise
in Brasilien [Colon et al., 2001]. InColon et al.[2001] werden die leichtfl̈uchtigen Kohlenwas-
serstoffe in Sao Paulo, Brasilien betrachtet. Speziell hierbei ist, dass die Fahrzeuge insbesondere
mit alkoholbasierten Treibstoffen fahren. Insofern kann diese Region als eine Art Testgebiet für
zukünftige Fahrzeugflotten auf der Basis der Oxy-Treibstoffe gesehen werden.Colon et al.[2001]
folgert, dass durch die ethanolbetriebenen Fahrzeuge die Zusammensetzung der NMHC-Profile
dahingehend beeinflusst, dass Ethanol, Methanol und Propanol deutlich erhöht sind.

Um den Bereich zuk̈unftiger Emissionsfaktoren aufzuzeigen, wird in der vorliegenden Arbeit
der konservative Ansatz - ohne Technologiesprung - gemacht, der eine Fortschreibung der histori-
schen Entwicklung mit einer annualen Veränderungsrate vorsieht.

6.4 Abscḧatzung

Für eine Abscḧatzung der zuk̈unftigen Emissionen des Straßenverkehrs werden in der vorliegen-
den Arbeitökonomische Indikatoren genutzt, um den zukünftigen Treibstoffverbrauch im Straßen-
verkehr abzuscḧatzen Es wird die Annahme gemacht, dass der Verbrauch an dasökonomische
Sozialprodukt einer Volkswirtschaft gekoppelt ist. Angaben für mögliche Entwicklungen des
Sozialprodukts sind in der Arbeit derOECD [1997] in Form von zwei unterschiedlichen ma-
kroökonomischen Szenarien - starkes (ST) und schwaches (SCHW) Wachstum - enthalten (Tabelle
B.13). Der Vorteil dieses Ansatzes besteht darin, dass solche mit globalen makroökonomischen
Modellen berechnete Indikatoren ein in sich konsistentes Bild der unterschiedlichen Wirtschafts-
sektoren und nationalen Volkswirtschaften zur Verfügung stellen. Zus̈atzlich wird, um Effizien-
steigerungen in der zukünftigen Fahrzeugflotte zu berücksichtigen, die Effizienz des Treibstoff-
verbrauchs in der folgenden Abschätzung an den̈okonomischen Indikator der Produktivität der
eingesetzten Produktionsfaktoren (TFP) gekoppelt (TabelleB.14). Auf diese Weise wird Treib-
stoff im Straßenverkehr̈okonomisch genauso effektiv genutzt, wie beispielsweise Brennstoffe in
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Tabelle 6.4:ZukünftigeNOx-Emissionen des Straßenverkehrsin den Jahren 2010, 2015 und 2020 für die
drei SzenarienHM (starkes Wirtschaftswachstum und moderater Anstieg des Emissionsfaktors),LR (schwa-
ches Wirtschaftswachstum und Abnahme des Emissionsfaktors) undHB (starkes Wirtschaftwachstum und
Abnahme des EmissionsfaktorsRR) in Tg [NOx] pro Jahr.

2010 2015 2020
Region HM LR HB HM LR HB HM LR HB

Kanada 537. 288. 265. 467. 294. 275. 675. 348. 342.
USA 6028. 3234. 2977. 5246. 3304. 3091. 7576. 3913. 3845.
Südamerika 2235. 975. 1104. 1791. 968. 1055. 3351. 1289. 1700.
Afrika 989. 357. 488. 766. 351. 451. 1648. 491. 836.
Westeuropa 3533. 1858. 1745. 3167. 1975. 1866. 4185. 2097. 2124.
Osteuropa 369. 214. 182. 338. 215. 199. 455. 269. 231.
GUS 717. 311. 354. 594. 307. 350. 1014. 419. 514.
Naher Osten 1071. 378. 529. 830. 382. 489. 1785. 504. 906.
Indien(Region) 843. 358. 416. 675. 348. 398. 1326. 507. 673.
China(Region) 1221. 535. 603. 915. 496. 539. 2016. 803. 1023.
Ostasien 1236. 537. 611. 962. 518. 567. 1964. 746. 997.
Ozeanien 439. 233. 217. 357. 224. 210. 627. 327. 318.
Japan 703. 374. 347. 640. 401. 377. 793. 413. 402.
Weltweit 19921. 9651. 9839. 16746. 9783. 9866. 27413. 12127. 13912.

Tabelle 6.5:Notwendige Reduzierung des aggregierten Emissionsfaktors in Prozent, um die Emissionen
auf dem Niveau von 1990 zu halten für die beiden Szenarien - starkesST/MO und schwachesSCHW/RD

Wirtschaftswachstum [OECD, 1997].

2015 2020
ST/MO SCHW/RD ST/MO SCHW/RD

NOx 4.5 2.2 3.2 1.8
NMHC 5.1 2.6 3.5 2.0

Produktionsprozessen.

Für die Abscḧatzung zuk̈unftiger Emissionsmengen wird zusätzlich der aggregierte Emissions-
faktor ben̈otigt. Ausgehend von den Faktoren des Jahres 1990 [Olivier et al., 1996] werden mit An-
nahmen̈uber die j̈ahrliche Ver̈anderung f̈ur die zuk̈unftigen Werte angegeben. Hierbei werden zwei
mögliche Technologie-Szenarien betrachtet: einerseits reduzierte Emissionsfaktoren (RD) und ein
andererseits moderat ansteigende Emissionsfaktoren (MD). Die Reduzierung des Emissionsfaktors
im SzenarioRD kann mit dem politischen Willen begründet werden, die Spurengasemissionen des
Straßenverkehrs zu verringern. Ausgehend von den Werten von 1990 wird jedes Jahr eine konstan-
te relative Abnahme des aggregierten Emissionsfaktors angenommen. Für die Stickoxide werden
2 % pro Jahr angenommen, da ihre Entstehung bei der derzeitigen Verbrennungstechnologie pro-
zesstechnisch bedingt ist und sie in Folge dessen nur durch Abgasnachbehandlung entfernt werden
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können. F̈ur die NMHC-Emissionen wird eine jährliche Abnahme von 4 das sie durch geeignete
Anpassung der Prozesse bereits während der Verbrennung vermieden werden können. Im Szena-
rion MD hingegen wird eine Zunahme des Emissionsfaktors um 1 % pro Jahr angenommen. Ursa-
chen f̈ur eine Anstieg des NOx-Emissionsfaktors k̈onnen beispielsweise Leistungssteigerungen in
der Fahrzeugflotte sein, oder der politische Wille die Emissionsfaktoren der Partikelemissionen zu
verringern. Ein Anstieg des NMHC-Emissionsfaktors kann beispielsweise mit verlängerten War-
tungsintervallen begründet werden. Im Folgenden werden nur zwei Kombinationen gezeigt: die
beiden Extremf̈alle ST/MD undSCHW/RD. Ziel ist einen Unsicherheitsbereich zukünftiger Emissi-
onsmengen anzugeben.

Für das Jahr 2020 ergeben sich Emissionsfaktoren durch den Straßenverkehr (TabelleB.3), die
sich je nach Szenario um mehr als einen Faktor 2 unterscheiden. Aus der angenommenen Ent-
wicklung des Treibstoffverbrauchs und des Emissionsfaktors ergeben sich insgesamt für die NOx-
Emissionen, die in Tabelle6.4 zusammengestellten Emissionsmengen. Je nach angenommenem
Szenario schwankt die jährliche Emissionsmenge der Stickoxide im Jahr 2020 zwischen 12.1 und
27.4 Tg [N]. Nach der gleichen Methode wurden die zukünftigen NMHC-Emissionen berechnet,
deren Abscḧatzung im Jahr 2020 zwischen 23.7 und 108.8 Tg [NMHC] pro Jahr beträgt (Tabelle
B.15). Auch bei den NMHC-Emissionen findet die im Zusammenhang mit den Stickoxiden ange-
sprochene Umverteilung statt.

Um den Einfluss der für die Emissionsfaktoren angenommenen Entwicklung auf die
zukünftigen Emissionsmengen zu zeigen, wird für die Jahre 2015 und 2020 jeweils die jährliche,
prozentuale Reduktion angegeben, die jedes Jahr ab 1990 notwendig ist um in den Zieljahren die
gleiche Menge an Emissionen wie 1990 zu emittieren (Tabelle6.5). Um die weltweiten Straßenver-
kehrsemissionen im Jahr 2015 auf dem Niveau von 1990 zu halten, muss imSCHW/RD-Szenario
global der aggregierte Emissionsfaktor jedes Jahr um 2.2 % sinken. Im SzenarioST/MO muss er
sogar um 4.5 % pro Jahr sinken. Um die Emissionsmenge von 1990 im Jahr 2020 zu erreichen, ist
nur eine geringere jährliche Reduktion von 1.8 % und 3.2 % notwendig, diese jedoch 30 Jahre -
anstatt f̈ur 2025 nur 20 - Jahre lang.

Im Jahr 2020 werden im SzenarioLR weltweit nahezu genauso viel NMHCs emittiert, wie im
Jahr 1990. Das bedeutet, die 2-prozentige Verringerung des Emissionsfaktors pro Jahr kompen-
siert das makröokonomische Wachstum. Jedoch hat auf Grund der makroökonomischen Entwick-
lung eine regionale Umverteilung stattgefunden: Ostasien emittiert nun mehr als 10 Prozent der
globalen NMHC-Emissionen, anstatt vormals einen Anteil von nur 6 Prozent. Bei den Stickoxi-
den findet bei der Stabilisierung der Emissionsmengen im Jahr 2020, also einer Reduzierung des
Emissionsfaktors von 3.2 Prozent pro Jahr, in Ostasien sogar eine Verdopplung statt, auf Grund der
Umverteilung von vormals 3 Prozent auf mehr als 7 Prozent Anteil an den globalen Straßenver-
kehrsemissionen im Jahr 2020. Die relativen Anteile der OECD-Länder an den weltweiten Emis-
sionen sinken in der Folge bis zum Jahr 2020, beispielsweise in den USA von 40 % im Jahr 1990
auf nur noch 28 % bis 32 % - je nach Szenario - im Jahr 2020. Diese Umverteilung der relativen
Anteile findet statt, da das̈okonomische Wachstum in Nicht-OECD-Ländern deutlich stärker als
in OECD-Ländern f̈ur die Zukunft erwartet wird.
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Tabelle 6.6:Vergleich der in dieser Arbeit vorgenommen Projektionen der Emissionen in den Regionen
USA, Asien und weltweit mit Angaben nach AardenneAardenne et al.[1999], Streets et al.[1999] und
weiteren Referenzen (in Tabelle).

Region Jahr Projektion Referenz
Bereich Szenario Vergleich Abweichung

Stickoxidemissionen
Asien 2020 2.8 - 6.1 6.1HM 9.3 + 50 % Aardenne
China 2020 0.8 - 2.0 2.0HM 3.2 - 3.7 + 60 % Streets
USA 2010 3.0 - 6.0 3.1HB 1.5 +100 % USEPA, 1996
weltweit 2010 9.8 - 20.0 9.8HB 9.0 + 9 % OECD[1995]
weltweit 2020 12.1 - 27.4 12.1LR 11.0 + 10 % OECD[1995]
NMHC-Emissionen
weltweit 2010 28.0 - 77.4 28.0HB 29.2 + 4 % OECD[1995]
weltweit 2020 34.5 - 108.8 34.5LR 34.4 + 0 % OECD[1995]

6.5 Vergleich globaler und regionaler Projektionen

Um die Qualiẗat globaler Abscḧatzungen, meist Top-down Ansätze, züuberpr̈ufen, werden sie mit
regionalen Abscḧatzungen, meist Bottom-up Ansätze, in einzelnen Regionen verglichen. Hierbei
stehen insbesondere Studien zu den Regionen Europa, USA und Asien zur Verfügung, da diese
Regionen zu den Hauptverursachern zählen - USA und Europa - oder ein hohes Wachstum für die
Zukunft erwarten (Asien). F̈ur einzelne Regionen wurden für Arbeiten zum Bodenozon und zum
grenz̈uberschreitenden Transport mit dem Modells RAINS und RAINS-ASIA Abschätzungen f̈ur
das Jahr 2010 gemacht [Streets et al., 1999]. F̈ur die USA exisitieren ebenfalls eine Reihe von
Abscḧatzungen beispielsweise des DOE, Energy Outlook, xxx.Aardenne et al.[1999] scḧatzen
die Stickoxidemissionen des Transportsektors in Asien - alle Länder, inklusive China und Indien -
im Jahr 2020 mit 11.6 Tg [N] ab. Unter der Annahme, dass knapp 80 Prozent der Transportemis-
sionen aus dem Straßenverkehr stammen [Olivier et al., 1996], ergibt sich eine Menge von 9.3 Tg
[N] pro Jahr in Asien. In der vorliegenden Arbeit wurde in den drei Szenarien eine Menge zwi-
schen 2.8 und 6.1 Tg [N] für den Straßenverkehr in Asien berechnet.Streets et al.[1999] scḧatzen
alleine f̈ur China Transportemissionen zwischen 3.2 und 3.7 Tg [N] ab. In der vorliegenden Arbeit
werden zwischen 0.8 und 2.0 Tg [N] abgeschätzt. Die Ursache f̈ur die deutlichen Unterschiede ist,
dass bereits im Jahr 1990 - dem Ausgangsjahr der Projektion - für China eine wesentlich gerin-
gere Menge als in anderen Studien angesetzt wurde, da die Verbrauchsdaten [UNSTAT, 1997] f̈ur
China niedriger sind. Die Abschätzung in der vorliegenden Arbeit geht in der Folge von einem
geringeren, absoluten Zuwachs aus. Dieser Vergleich zeigt deutlich, wie hoch die Unsicherheiten
zukünftiger Emissionsmengen sind.

Im Bericht derUSEPA[1996] werden nationale Emissionen des Straßenverkehrs für die USA
von 1.5 Tg [N], 3.34 Tg [C] NMHC-Emission und 36.5 Tg CO für das Jahr 2010 angegeben.
OECD [1995] gibt für 2010 die USA eine Menge von 1.3 Tg [N] und 3.6 Tg NMHC und 15.3 Tg
CO an. an. Die globale Menge beläuft sich nachOECD[1995] auf 9.0 Tg [N] und 29.2 Tg NMHC



56 6. Zuk̈unftige Spurengasemissionen

und 122 Tg CO im Jahr 2010. Angaben für das Jahr 2020 für den Straßenverkehr betragen 10.95
Tg [N] und 34.4 Tg NMHC und 123 Tg CO weltweit [OECD, 1995].

6.6 Zusammenfassung

Wesentliches Ergebnis der Abschätzung der zuk̈unftigen Emissionsmenge ist die Tatsache, dass
die Emissionen des Straßenverkehrs weiter zunehmen werden. Diese in den durchgeführten
Abscḧatzungen erzielten Ergebnisse sind inÜbereinstimmung mit Arbeiten wie beispielsweise
OECD [1995] undAardenne et al.[1999]. Zus̈atzlich zeigte sich die Umverteilung der relati-
ven Anteile von den industrialisierten zu den weniger industrialisierten Regionen: diese Regionen
liefern in Zukunft einen ḧoheren relativen - und absoluten - Anteil an den weltweiten Straßen-
verkehrsemissionen, insbesondere auf Grund des in diesen Regionen projezierten höheren Wirt-
schaftswachstums. Schließlich zeigten die durchgeführten Abscḧatzungen und der Vergleich mit
anderen Arbeiten deutlich, wie hoch die Unsicherheit für diese projizierten Emissionsmengen auf
Grund der unbekannten Entwicklung der Indikatoren ist.



Kapitel 7

Experimentdesign

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurden eine Reihe von Experimenten mit dem globalen Mo-
dellsystem (ECHAM4/CBM-IV) durchgeführt, um die Wirkung des Straßenverkehrs auf globaler
Skala zu untersuchen. Im vorliegenden Kapitel wird der grundlegende Aufbau der Simulationen
beschrieben. F̈ur ein Experiment werden jeweils zwei Simulationen - die sich in den Emissionsda-
ten unterscheiden - miteiander verglichen. Die im Rahmen dieser Arbeit durchgeführten Experi-
mente und hierf̈ur gerechnete Simulationen werden zusammengestellt.

7.1 Modellsimulationen

Struktur der Simulationen

Um die Wirkung des Straßenverkehrs auf die globale Atmosphäre mit Modellsimulationen zu un-
tersuchen, werden jeweils zwei Simulationen durchgeführt: eine Kontrollsimulation und eine Sze-
nariosimulation. Die Kontrollsimulation enthält alle Emissionen und beschreibt eine Art Referenz-
zustand der Atmosphäre. In der Szenariosimulation werden die Emissionen des Straßenverkehrs
aus der Simulation ausgenommen. Der Vergleich dieser beiden Simulationen liefert die Auswir-
kung der untersuchten Emissionen des Straßenverkehrs.

Emissionen im Modell

Die Stickoxidemissionen des Straßenverkehrs in den Simulationen betragen 8.8 Tg [N] pro Jahr
nachBenkovitz et al.[1996] und sind geographisch nachOlivier et al. [1996] verteilt. Desweiteren
werden NOx-Emissionen durch die Verbrennung fossiler Brennstoffe (13.8 Tg [N] a−1), Biomas-
severbrennung (5.0 Tg [N] a−1) und Mikroorganismen in B̈oden (5.5 Tg [N] a−1) ber̈ucksichtigt,
die nachBenkovitz et al.[1996],Yienger und Levy[1995] bzw. [Hao und Liu[1994] verteilt sind.
Die Blitzemissionen sind an Hand der Parametrisierung vonPrice und Rind[1992] verteilt und auf
eine globale Menge von 5.0 Tg [N] a−1 skaliert [Lawrence et al., 1995;Levy et al., 1996]. Die CO-
Emissionen des Straßenverkehrs in den durchgeführten Simulationen betragen nachOECD[1995]
230.1 Tg [CO] pro Jahr und sind nachOlivier et al. [1996] verteilt. Die weiteren CO-Emissionen
stammen aus der Verbrennung fossiler Brennstoffe (248.4 Tg [CO] a−1), Biomassenverbrennung
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(500 Tg [CO] a−1), Vegetation (100 Tg [CO] a−1), Ozeanen (40 Tg [CO] a−1) und naẗurlich ent-
standenen Feuer (30 Tg [CO] a−1) nach [Roelofs und Lelieveld, 2000]. Die geographische Vertei-
lung der ḧoheren Kohlenwasserstoffemissionen aus dem Straßenverkehr und der Industrie werden
entsprechendOlivier et al. [1996] vorgegeben, nach [Roelofs und Lelieveld[2000] in das NMHC-
Schema des Chemiemoduls umgerechnet und betragen insgesamt 90 Tg [C] a−1. Emissionen von
höheren Kohlenwasserstoffen betragen 19.4 Tg [C] pro Jahr und bestehen zu 50 % bzw. 25 %
aus Alkanen bzw. Ethen. Die geographische Verteilung der Isoprenemissionen wurde nach GEIA
(engl. Global Emissions Inventory Activity) [Guenther et al., 1995] vorgenommen. F̈ur die glo-
bale Menge wirdRoelofs und Lelieveld[2000] gefolgt, die eine (um 100 Tg [C] a−1) reduzierte
Emissionsmenge von 400 Tg [C] a−1 - auf Grund der von [Houweling et al., 1998] gefundenen
Überscḧatzung - vorsehen. Die tageszeitliche Variation der Isoprenemissionen wird mit dem kurz-
welligen Strahlungsfluss am Boden als Gewichtungsfaktor verwendet. Aceton wird während der
Oxidation von Propan gebildet. Da Propan nicht explizit im CBM-IV Chemieschema abgebildet
wird, wird in dieser Arbeit dem Ansatz vonWang et al.[1998] gefolgt, der bereits vonRoelofs
und Lelieveldeingesetzt wurde, und es wird eine direkte Quelle von Aceton in die Simulation
integriert, mit einer Ausbeute der Propanoxidation von 80 %, dessen Emissionen 7.8 Tg [C] pro
Jahr betragen. Zusätzlich werden noch 2.27 Tg [C] pro Jahr aus der Vegetation emittiert, mit der
gleichen geographischen Verteilung wie Isopren.

Die Wirkung der Spurengasemissionen CO2, N2O, CH4, Ruß und SO2 wurde nicht mit Hilfe
des GCMs modelliert. Kohlendioxid und Lachgas spielen in der troposphärischen Chemie nur eine
untergeordnete Rolle. Methanemissionen des Straßenverkehrs wurden in der im Rahmen dieser
Arbeit durchgef̈uhrten Modellierung nicht gesondert betrachtet. Ursache hierfür ist, dass ande-
re anthropogene und natürliche Quellen, wie Landnutzung, Energieerzeugung und Feuchtgebiete,
um zwei Gr̈oßenordnungen höhere Emissionen freisetzen. Außerdem beträgt die Lebensdauer von
Methan in der Atmospḧare mehrere Jahre und ist somit im Vergleich zu den anderen Kohlen-
wasserstoffen bedeutend länger. Entsprechend gering ist somit der Anteil der Methanemissionen
des Straßenverkehrs, die oxidiert werden. Deshalb werden die Methanemissionen des Straßenver-
kehrs nicht gesondert in das Modell integriert. Schließlich wird die Randbedingung für Methan
im Modell in Form einer Konzentrationsrandbedingung vorgegeben, so dass Emissionsquellen
derzeit nicht getrennt berücksichtigt werden. Ebenso wurden die Ruß- und SO2-Emissionen des
Straßenverkehrs nicht in das Atmosphärenmodell integriert. Diese spielen insbesondere eine Rolle
für heterogene Prozesse, die jedoch in der vorliegenden Modellversion weitgehend vernachlässigt
werden, da einerseits die Spezies als passive Tracer behandelt werden (Köhler et al., 2001] oder
notwendige Aerosolmodule erst aktuell für eine globale Modellierung entwickelt werden.

Wahl der Simulationszeiträume

Um die Wirkung der Straßenverkehrsemissionen unabhängig von einer meteorologischen Situati-
on eines bestimmten Jahres zu bestimmen, werden mit dem Modellsystem mehrere Jahre simuliert
und gemittelt und auf diese Weise langjährige Monatsmittel erzeugt. In der vorliegenden Arbeit
wurden - nach einem Einschwingzeitraum von zwei Jahren - vier Jahre simuliert und gemittelt. Um
den Einfluss des Straßenverkehrs zu ermitteln, werden zwei Simulationen miteinander verglichen,
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Tabelle 7.1:Zusammenstellung der Experimente der Straßenverkehrssimulationen; Bezeichnung und Be-
schreibung hinsichtlich der in der Simulation enthaltenen Emissionen.

Name Jahr Beschreibung

Kontrollsimulation
CTR90 1990 Emissionen aus allen Quellen enthalten
Szenariosimulationen
Simulation zur Gesamtwirkung
NO ROAD 1990 ohne Emission (NOx, CO, NMHC) des Kfz-Verkehrs
Einzelgassimulationen
NO NOX 1990 ohne NOx–Emission des Kfz-Verkehrs
NO NMHC 1990 ohne NMHC–Emissionen des Kfz-Verkehrs
NO CO 1990 ohne CO–Emission des Kfz-Verkehrs
Regionale Einzelsimulationen
NO ROADUSA 1990 ohne Emission (NOx, CO, NMHC) des Kfz-Verkehrs in USA
NO ROADEUR 1990 ohne Emission (NOx, CO, NMHC) des Kfz-Verkehrs in Europa

in denen die gleiche Meteorologie verwendet wird. Esändert sich auf Grund der unterschiedlichen
Emissionen, die in das Modell integriert werden, die chemische Zusammensetzung der Atmo-
spḧare. Dies bewirkt jedoch keinëAnderung der meteorologischer Größen, da ohne R̈uckkopplung
auf z.B. Strahlung gerechnet wird. Da der gleiche meteorologische Zustand in beiden Simulationen
berechnet wird, kommen Unterschiede nur durch die chemischen Spezies zustande. Diese haben
i.d.R Lebensdauern von Tagen bis maximal einigen Monaten (beispielsweise CO mit 60 Tagen).
Somit kann in guter N̈aherung die nach zwei Jahren erreichte neue chemische Zusammensetzung
als eingeschwungener Zustand betrachtet werden.

Bei einem meteorologischen Mittelüber nur vier Jahre besteht die Gefahr, dass ein systemati-
scher Fehler durch eine meteorologische Besonderheit - wie beispielsweise besonders kalte Winter
- entsteht. Da die Analyse sich auf die Troposphäre bezieht, die durch eine hohe Variabilität inner-
halb eines Jahres ausgezeichnet ist, spielen interannuale Besonderheiten meist eine untergeordnete
Rolle. Trotzdem wurde, um diesen Effekt auszuschließen, eines der Experimente auf zwei unter-
schiedlichen Großrechnern durchgeführt. Der Vergleich der beiden so entstandenen Wirkung des
Straßenverkehrs in zwei unterschiedlichen Meteorologien, würde einen Einfluss der Meteorologie
aufzeigen. Der Vergleich (AnhangB.4) zeigt, dass keine systematischen Unterschiede in den auf
den zwei unterschiedlichen Rechnern berechneten Auswirkungen auftreten. Somit kann der me-
teorologische Zustand des 4-Jahres-Mittels, als ein mittlerer meteorologischer Zustand betrachtet
werden.

7.2 Experimente

Um die Auswirkungen der Spurengasemissionen des Straßenverkehr auf die chemische Zusam-
mensetzung der Atmosphäre zu bestimmen, werden für ein Experiment zwei Modellsimulationen
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Tabelle 7.2:Übersicht der Vorstudien zur Fernwirkung von Straßenverkehrsemissionen. Die untersuchten
Emissionen werden jeweils aus- oder angeschaltet:NO = Vergleich zur Kontrollsimulation;ON = Vergleich
zur straßenverkehrsfreien Simulation.

Simulation Straßenverkehrs Simulations-
emissionen dauer[Monate]

NO ROADUSA1 Weltweit, außer USA 1
NO ROADUSA6 Weltweit, außer USA 6
ON ROADUSA6 Nur USA 6
NO ROADEUR1 Weltweit, außer EUR 1
NO ROADEUR6 Weltweit, außer EUR 6

durchgef̈uhrt. Erstens wird eine Kontrollsimulation durchgeführt (CTR90). Zweitens wird, um im
Experiment die Gesamtwirkung des Straßenverkehrs zu bestimmen, ein Szenario (NO ROAD) ge-
rechnet (Tabelle7.1), das ohne die gesamten Emission des Straßenverkehrs (NOx, NMHC, CO)
simuliert wird (NO ROAD). Auf diese Weise wird eine straßenverkehrsfreie Atmosphäre in der Sze-
nariosimulation berechnet. Die Differenz dieser beiden Simulationen gibt die Auswirkung des
Straßenverkehrs an. Durch diese Art der Experiments wird der Straßenverkehr als zusätzliche,
zuletzt hinzugekommene, atmosphärische Quelle f̈ur Spurengasemissionen betrachtet.

Neben dem Experiment zur Gesamtwirkung werden Experimente zur Wirkung der einzelnen
Spurengase, so genannte Einzelgasstudien durchgeführt, um entscheidende Prozesse zu identifizie-
ren. Erneut werden Szenariosimulationen durchgeführt, in denen nun jeweils nur eine Spurengas-
komponente des Straßenverkehrs (NOx, NMHC oder CO) abgeschaltet wird (NO NOX , NO NMHC,

NO CO) (Tabelle7.1). Erneut ergibt sich die Wirkung, nun die der einzelnen Spurengaskomponen-
te, durch den Vergleich mit der Kontrollsimulation (CTR90). Um den Einfluss regionaler Emissio-
nen auf die globale Atmosphäre, insbesondere ihre Fernwirkung, zu bestimmen, wurden regionale
Einzelstudien durchgeführt (Tabelle7.1). In diesen Studien wird untersucht welche Wirkung die
Emissionen aus den USA (NO ROADUSA) und aus Europa (NO ROADEUR) einzeln besitzen.

Den Methanemissionen des Straßenverkehrs kommt in der Chemie ebenfalls nur eine un-
tergeordnete Rolle zu, da die Emissionsmenge im Vergleich zu anderen Emissionsquellen ver-
nachl̈assigt werden kann. Folglich werden sie in dieser Arbeit nicht gesondert berücksichtigt. Die
Auswirkungen von Schwefeldioxid und Rußpartikeln aus dem Straßenverkehr sind nicht Gegen-
stand dieser Arbeit, da nur gasförmige Spurenstoffe betrachtet werden.

Um die Fernwirkung zu verstehen wurde in verschiedenen Szenariosimulationen je-
weils die Emissionen der Regionen USA und Europa einzeln abgeschaltet (NO ROADUSA

bzw. NO ROADEUR). Die Differenz zur Kontrollsimulation gibt den absoluten Beitrag der jewei-
ligen Region an der Gesamtwirkung an. In Tabelle7.2 sind die verschiedenen Simulationen mit
den zugeḧorigen Emissionen zusammengestellt. Da die Chemie nichtlinear ist, und somit die Wir-
kung einer zus̈atzlichen Emissionsmenge vom chemischen Regime abhängt, wurde zus̈atzlich eine
Szenariosimulation durchgeführt, in der alleine die USA Straßenverkehrsemissionen freisetzen
(ON ROADUSA6). Durch den Vergleich mit der Wirkung des obigen Experiments (NO ROADUSA6)
kann der Einfluss der Nichtlinearität abgscḧatzt werden.



Kapitel 8

Ergebnis der numerischen Experimente

In Experimenten mit dem globalen Modell ECHAM4/CBM-IV wurde der Einfluss des Straßen-
verkehrs auf die Atmosphäre bestimmt. Im Folgenden werden die Ergebnisse der Simulationen
dargestellt. Zun̈achst wird der Effekt der Gesamtheit der Straßenverkehrsemissionen gezeigt (Ab-
schnitt8.1). In zus̈atzlichen Einzelgasstudien wurde die Wirkung einzelner Spurengasemissionen
(Abschnitt8.2) und die Fernwirkung von Straßenverkehrsemissionen in den USA und Europa (Ab-
schnitt 8.1.2) untersucht. Der Einfluss der Straßenverkehrsemissionen auf die troposphärischen
Ozons̈aulendichten (troposphärisches Gesamtozon) wird in Abschnitt8.4 aufgezeigt. F̈ur die be-
rechneteÄnderung der Ozon- und Hydroxylradikalkonzentrationen wird der resultierende Strah-
lungsantrieb bestimmt (Abschnitt8.5).

8.1 Wirkung der Gesamtemissionen des Straßenverkehrs

Im Folgenden wird ausgehend von der Wirkung auf die Konzentrationsverteilungen der primären
Spurengase (NOx, CO, NMHC) der Einfluss auf das sekundäre Spurengas Ozon analysiert. Die
Auswirkungen des Straßenverkehrs werden zunächst als Beitr̈age zu den zonal gemittelten Vertei-
lungen der Spezies dargestellt. Eine zonale Mittelung bietet sich für die Darstellung der globalen
Wirkung an, da die Emissionsstärken stark mit der geographischen Breite variieren. Desweiteren
werden die Auswirkungen in den horizontalen Verteilungen der Spezies dargestellt. Stellvertre-
tend f̈ur die bodennahen Schichten werden die Spurengasverteilungen auf einem Druckniveau von
1000 hPa gezeigt. F̈ur den Eintrag aus der planetaren Grenzschicht (PBL) in die freie Troposphäre
geben die Spurengasverteilungen auf dem Druckniveau 700 hPa (etwa 3 Kilometer Höhe) einen
guten Anhaltspunkt. Die Wirkung in der oberen Troposphäre wird auf dem Druckniveau 300 hPa
gezeigt, also in etwa 10 Kilometer Höhe.

Um den Jahresverlauf der Auswirkungen des Straßenverkehrs zu zeigen, werden im vorlie-
genden Abschnitt die Monate der in mittleren Breiten höchsten und niedrigsten Sonnenstände -
Juli (Nordsommer und S̈udwinter) und Januar (Nordwinter und Südsommer) - gezeigt. Schließlich
wird der Jahresverlauf charakteristischer, gemittelter Größen dargestellt.

61
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8.1.1 Primäre Spezies und Ozon

8.1.1.1 Zonal gemittelte Verteilungen

Die CO-, NOx- und NMHC-Emissionen des Straßenverkehrs bewirken in den zonal gemittel-
ten Verteilungen der entsprechenden Spurengase eine Zunahme der troposphärischen Mischungs-
verḧaltnisse (Abbildung8.1). Die Struktur der relativen Beiträge der Straßenverkehrsemissionen
zu den verschiedenen Spurengasverteilungen ist jedoch auf Grund unterschiedlicher Lebensdau-
ern, Hintergrundverteilungen und möglicher Reservoirspezies sehr unterschiedlich.

Die (im Vergleich zu den Stickoxiden) weniger strukturierte troposphärischeKohlenmonoxid-
Verteilung nimmt im Juli im zonalen Mittel in den Extratropen um mehr als 12 Prozent (NH)
bzw. mehr als 8 Prozent (SH) zu. Im Januar werden in der der Nordhemisphäre mehr als 24 Pro-
zent und in der S̈udhemispḧare nur noch 6 Prozent erreicht. Im Winter liegen die Beiträge in der
Nord- und S̈udhemispḧare gut ein Viertel ḧoher als im Sommer auf Grund der photochemischen
Lebensdauer von CO. Diese ist im Winter länger und erlaubt so eine stärkere Anreicherung von CO
in der Atmospḧare. So betr̈agt im Nordwinter der Beitrag des Straßenverkehrs zur CO-Verteilung
nördlich von 40◦N in der gesamten Troposphäreüber 20 Prozent. Der maximale relative Beitrag
des Straßenverkehrs wird erwartungsgemäß in Bodenn̈ahe in den mittleren Breiten der Nordhe-
mispḧare (mehr als 24 Prozent) erreicht. In den Tropen liegen die relativen Beiträge mit 4 bis
8 Prozent im Juli etwas niedriger, da dort die Hintergrundkonzentration von Kohlenmonoxid auf
Grund der Biomasseverbrennung höher ist und zudem die Straßenverkehrsemissionen in diesen
Breiten geringer sind als in den nördlichen Extratropen (Abschnitt5.2.2). Die absoluten Beitr̈age
des Straßenverkehrs im zonalen Mittel (Abbildung8.2) betragen im Juli auf der Nordhemisphäre
10 bis 50 ppb und sind auf der Südhemispḧare und in den Tropen mit 5 bis 10 ppb um etwa einen
Faktor drei kleiner (Abbildung8.2). Im Januar liegen - wiederum auf Grund der photochemischen
Lebensdauer von CO - die absoluten Werte im Nordwinter etwa um den Faktor zwei höher, im
Südwinter hingegen etwa um den Faktor zwei höher.

Bei denStickoxiden wird im zonalen Mittel ein relativer Beitrag von mehr als 12 Prozent in
beiden Hemispḧaren erreicht (Abbildung8.1). In mittleren Breiten wird dieser Wert in Bodennähe
sowohl in der Nordhemisphäre als auch in der S̈udhemispḧare deutlicḧuberschritten, wobei erneut
- wie bei CO - die ḧoheren Werte im jeweiligen Wintermonat erreicht werden: beispielsweise be-
tragen die maximalen Werte in mittleren Breiten im Sommer in Süd- und Nordhemispḧare mehr
als 32 Prozent. So sind bei den Stickoxiden - wie auch bei CO - die relativen Beiträge des Straßen-
verkehrs auf Grund der photochemischen Lebensdauer im Winter etwa ein Viertel höher als im
Sommer. Die absoluten Beiträge des Straßenverkehrs zu der zonal gemittelten NOx-Verteilung
(Abbildung8.2) liegen - Januar und Juli - in der PBL der Nordhemisphäre (mehr als 200 ppt) eine
Größenordnung ḧoher als in der S̈udhemispḧare (unter 20 ppt). Die relativen Beiträge des Straßen-
verkehrs sind in der S̈udhemispḧare dennoch von der gleichen Größenordnung wie in der Nordhe-
mispḧare (Abbildung8.2), da die Stickoxide dort deutlich geringere Hintergrundkonzentrationen
aufweisen. Ein Vergleich der zonalen Verteilungen zeigt die - im Vergleich zu CO und Ozon -
vergleichsweise starke räumliche Variation der absoluten Beiträge zu NOx. Ursache hierf̈ur ist die
deutlich k̈urzere atmospḧarische Lebensdauer der Stickoxide, die um etwa eine Größenordnung
kürzer als die von CO ist. Dadurch fallen die absoluten Beiträge des Straßenverkehrs zu den Mi-
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Abbildung 8.1:Relativer Beitrag der Gesamtemissionen des Straßenverkehrs zu den zonal gemittelten
Verteilungen der prim̈aren SpeziesCO, NOx, Alkane und Ozon (in %) im Januar und Juli. Die Beiträge
sind nur f̈ur Regionen dargestellt, in denen mehr als 1 ppb/ppt (nach Abbildung8.2) vorliegt. Die Lage der
Tropopause (Monatsmittel) ist mit einer fett gedruckten Linie markiert.
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Abbildung 8.2:Einfluss der Gesamtemissionen des Straßenverkehrs auf die zonal gemittelten Verteilungen
der prim̈aren SpeziesCO, NOx, Alkane undOzon (in ppb / ppt) im Januar und Juli. Die Lage der Tropo-
pause (Monatsmittel) ist mit einer fett gedruckten Linie markiert. Isolinien bei Ozon sindäquidistant mit
0.5 ppb Abstand.
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schungsverḧaltnissen der Stickoxide mit zunehmenden Abstand von den Quellregionen rascher
ab als die von Kohlenmonoxid. In der Konsequenz wird die NOx-Verteilung sẗarker durch lokale
Emissionsquellen beeinflusst.

Im Januar f̈allt der Beitrag des Straßenverkehrs in arktischen Breiten, sowohl in den absoluten
(mehr als 10 ppt) als auch in den relativen Beiträge (mehr als 56 Prozent) auf. Ursache hierfür ist -
wie in der Einzelgasstudie gezeigt (Abschnitt8.2.4) - die Bildung der tempor̈aren Reservoirspezies
PAN auf Grund der NMHC-Emissionen des Straßenverkehrs (siehe auch Abbildung8.11), die bei
ihrem thermischen Zerfall NOx freisetzt. Wird PAN in der freien Troposphäre in polare Breiten
transportiert (polare Zellen, Abschnitt 2.1), ist es während dem Transport stabil und gelangt erst
nach dem Absinken in hohen Breiten wieder zu höheren Temperaturen (Abbildung 2.1). Hierbei
wird PAN, das auf Grund der NMHC des Straßenverkehrs gebildet wurde, thermisch instabil und
setzt in geringen Ḧohen in der Arktis NOx frei.

Bei der Verteilung derNMHCs besitzt der Straßenverkehr einen höheren relativen Beitrag (nur
für die Alkane gezeigt) als bei CO und NOx, da bereits bei den Emissionen die relativen Antei-
le des Straßenverkehrs bei einzelnen NMHC-Spezies bis zu 90 Prozent betragen. Die NMHC-
Verteilungen sind dadurch ausgezeichnet, dass sie durch die Straßenverkehrsemissionen noch bis
in die obere Tropospḧare hinein stark mit Beitr̈agenüber 48 Prozent bei den Alkanen beeinflusst
werden. Dies wird durch die im Vergleich zu den Stickoxiden deutlich längere Lebensdauer der
Alkane erm̈oglicht und da keine bedeutende Quelle für Alkane in der freien Troposphäre - wie
beispielsweise bei den Stickoxiden Blitze - existiert. Die absoluten Beiträge des Straßenverkehrs
zu den Alkanverteilung weist im Januar etwa fünf mal ḧohere Beitr̈age als im Juli auf, da die
photochemische Lebensdauer - wie bei CO und NOx - im Winter deutlich ḧoher ist.

Der ḧochste absoluteOzonbeitrag durch den Straßenverkehr von mehr als 5 ppb im zonalen
Mittel wird im nordhemispḧarischen Sommer erreicht (Abbildung8.2). Beiträge von 5 ppb werden
im zonalen Mittel ausgehend von Quellregionen in etwa 35◦N bis in eine Ḧohe von 350 hPa (etwa
8 km) nördlich von 45◦N überschritten. Maximale relative Ozonbeiträge - mehr als 12 Prozent -
werden im Juli n̈ordlich von 20◦N in der PBL berechnet (Abbildung8.1). Ozon entsteht in den
Quellregionen (insbesondere in den nördlichen mittleren Breiten) und deren Abluftgebieten auf
Grund der Stickoxidemissionen des Straßenverkehrs (vgl. auch Abbildung8.2). Stickoxide bilden
- ab einer Mindestkonzentration des NOx von etwa (10-30) ppt -̈uber die Reaktionen (2.5), (2.2)
und (2.3) photochemisch Ozon. Folglich wird dort, wo die Stickoxide des Straßenverkehrs emittiert
oder transportiert werden, Ozon gebildet. So zeigt sich auch in der Arktis eine Ozonzunahme durch
den Straßenverkehr. Hierfür verantwortlich sind Stickoxide des Straßenverkehrs, die mit Hilfe des
tempor̈aren Reservoirgases PAN, welches auf Grund der NMHC-Emissionen des Straßenverkehrs
gebildet wird (Abbildung8.2), aus den Quellgebieten in die Arktis transportiert werden (Abschnitt
8.2.4). Das heisst, nur die kombinierte Emission von Stickoxiden und NMHCs durch den Straßen-
verkehr ist f̈ur diese Ozonbildung verantwortlich. Wie die Netto-Ozonproduktion (Abbildung8.8)
zeigt, wird in mittleren Breiten der freien Troposphäre Ozon lokal gebildet. Insgesamt wird, durch
Transport und lokale Bildung, ein Beitrag von 8 bis 12 Prozent in der freien Troposphäre der Ex-
tratropen berechnet. Hohe relative Beiträge von mehr als 6 Prozent werden auch in der oberen
Tropospḧare der Tropen und der nördlichen Extratropen erreicht. Dort wird netto Ozon produ-
ziert, d.h. Ozon wird nicht nur dort hin transportiert, sondern auch lokal gebildet. Die positive
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Netto-Ozonproduktion kommt zustande, da der Brutto-Ozonverlust durch die minimale Wasser-
dampfkonzentration sehr schwach ist. In den südlichen Extratropen hingegen ergibt sich im Juli
nur noch ein relativer Beitrag von weniger als 4 Prozent, da im Südwinter die photochemische
Ozonproduktion deutlich schẅacher ist. In der oberen Troposphäre in tropischen Breiten wird ein
absoluter Beitrag im Juli von mehr als 3 ppb erreicht. Eine Ozonänderung in dieser Region ist be-
sonders wirksam für die Strahlungsbilanz, da dort minimale Temperaturen herrschen (Abbildung
2.1) und die Temperatur des strahlungsaktiven Spurengases entscheidend für die Reemission von
Strahlung ist. In den s̈udlichen Extratropen liegt der absolute Beitrag des Straßenverkehrs um den
Faktor f̈unf niedriger (nur 0.5 bis 1.5 ppb). Bei den relativen Beiträgen des Straßenverkehrs zu
Ozon zeigt sich nun die Besonderheit, dass in Nord- und Südhemispḧareähnlich hohe Werte be-
rechnet werden (Abbildung8.1). Wie oben gezeigt ist bei den relativen Beiträge zu den prim̈aren
Spurengasen der Unterschied zwischen Januar und Juli in der Südhemispḧare schwach ausgeprägt:
So liegen die relativen Beiträge f̈ur Kohlenmonoxid, Stickoxide und NMHCs im Januar um etwa
ein Viertel niedriger als im Juli und weisen einähnliches hemispḧarisches Muster auf. Bei Ozon
hingegen zeigt sich bei den relativen Beiträgen im Januar und Juli ein deutlich unterschiedliches
hemispḧarisches Muster: Im Januar liegen die relativen Beiträge mit mehr als 8 Prozent in der
Südhemispḧare genauso hoch wie in der Nordhemisphäre. Die Nordhemispḧare weist - wie auch
die primären Spurengase - um etwa ein Viertel höhere Beitr̈age im Sommer als im Winter auf. In
der S̈udhemispḧare hingegen unterscheiden sich die relativen Beiträge zwischen S̈udsommer und
Südwinter um mehr als einen Faktor vier. Die Ursache für die hohen Beitr̈age im S̈udsommer ist
nun die nichtlineare Photochemie in Verbindung mit den niedrigen Hintergrundkonzentrationen
von Ozon und NOx. Die nichtlineare Photochemie bewirkt, dass bei niedrigeren Stickoxidkon-
zentrationen die Ozonproduktivität aller Stickoxide ḧoher ist. Somit k̈onnen die Emissionen des
Straßenverkehrs in der Südhemispḧare, die um mehr als eine Größenordnung geringer sind als
in der Nordhemispḧare (Abschnitt5.2.2, eine Ozonzunahme bewirken, die nur um einen Faktor
drei niedriger liegt als in der Nordhemisphäre (Abbildung8.2). Dieser absoluter Beitrag von etwa
1 ppb im S̈udsommer entspricht wegen der geringeren Hintergrundkonzentration von Ozon einem
relativen Beitrag von mehr als 8 Prozent.

8.1.1.2 Horizontale Verteilungen

In der horizontalen Verteilung (1000 hPa) (Abbildung8.3) der Beitr̈age des Straßenverkehrs zu den
primären Spurengasen am Boden sind deutlich die Quellregionen erkennbar. Wesentliches Merk-
mal der Beitr̈age des Straßenverkehrs zu derStickoxidkonzentrationsverteilung im Januar und
Juli sind hohe Beitr̈age und Konzentrationen (nicht gezeigt) über den kontinentalen Quellgebieten.
Über den Ozeanen und Nicht-Quellgebieten sind die Beiträge aufgrund der kontinentalen Quellen
und der kurzen Lebensdauer der Stickoxide deutlich niedriger. Die Konzentrationen sind dort um
eine Gr̈oßenordnung niedriger (nicht gezeigt).

In den dichtbesiedelten Zentren der Nord- und Südhemispḧare (USA, Europa, Japan, Bal-
lungsr̈aume in S̈udamerika, Afrika und Australien) werden absolute Beiträge des Straßenverkehrs
zur atmospḧarischen NOx-Verteilung zwischen 100 ppt und mehreren ppb simuliert. Die relativen
Beiträge betragen dort zwischen 32 und 60 Prozent. Mit zunehmendem Abstand von den Quell-
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Abbildung 8.3:Relativer Beitrag der Gesamtemissionen des Straßenverkehrs zu der horizontalen Vertei-
lung (1000 hPa) vonCO (oben), NOx (2. Zeile), Alkane (3. Zeile) undOzon (unten) im Januar (links) und
Juli(rechts) (in %).
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regionen fallen die relativen Beiträge des Straßenverkehrs rasch ab: im Sommer deutlich stärker
als im Winter (Abbildung8.3). In den Nicht-Quellregionen und̈uber den Ozeanen liegen somit
die relativen Beitr̈age meist unter 16 Prozent, die absoluten Beiträge unter 30 ppt. Nur in Zungen
kontinentaler Luftüber den Ozeanen werden deutlich höhere relative Beitr̈age berechnet. Im Juli
betragen die relativen Beiträge im Westatlantik und Ostpazifik̈uber 16 Prozent. Mehr als 16 Pro-
zent Beitrag findet sich auch vor den Küsten Japans, Südamerikas, Australiens und Neuseelands.
Die absoluten Beitr̈age liegen in diesen maritimen Gebieten meist unter 100 ppt. Höhere absolute
Beiträge finden sich im Januar: Die Advektion von stickoxidbelasteter Luft führt - auf Grund der
vergleichsweise längeren Lebensdauer der Stickoxide - zu absoluten Beiträgen vonüber 300 ppt
(nicht gezeigt) vor der Ost- und Westk̈uste der USA.Über den westlichen Teilen des Nordat-
lantik betragen die relativen Beiträge des Straßenverkehrs mehr als 24 Prozent.Über der Arabi-
schen Halbinsel zeigen sich im Januar und Juli relative Beiträge zwischen 32 und 48 Prozent.
In der S̈udhemispḧare werden im S̈udwinter in den Abluftgebieten von Südamerika, Australien
und Neuseelands noch einige Tausend Kilometer von den Kontinenten entfernt relative Beiträge
über 16 Prozent erreicht (Abbildung8.3). Die absoluten Mischungsverhältnisse liegen dort unter
30 ppt (nicht gezeigt). Wie aufgrund der jahreszeitabhängigen photochemischen Lebensdauer der
Stickoxide (Abschnitt2.4) zu erwarten, zeigen sicḧuber kontinentalen Gebieten auf der Nordhe-
mispḧare im Winter ḧohere absolute Beiträge als im Sommer. Die Beiträge liegen in kontinentalen
Gebieten in der Regel im Januarüber 300 ppt, im Julïuber 100 ppt.

Im Ostatlantik (30◦N bis 45◦N) zeigt sich, dass die relativen Anteile in den unteren Schichten
der Atmospḧare niedriger liegen als im Westatlantik. Dort trägt der Straßenverkehr weniger als
10 Prozent zur atmosphärischen NOx-Verteilung bei, ẅahrend er im restlichen Atlantik mehr als
20 Prozent beitr̈agt. Dies ist eine Folge des Datensatzes (Benkovitz et al.[1996]), der Stickoxi-
demissionen durch Schiffe nur im Nordatlantik berücksichtigt. Werden Schiffsemissionen nicht
ber̈ucksichtigt, so tr̈agt der Straßenverkehr mehr als 18 % zu der Stickoxidbelastung im Westatlan-
tik bei. Bei Ber̈ucksichtigung der Stickoxidemissionen durch Schiffe beträgt dieser Wert dagegen
weniger als 6 %. Auff̈allig ist der starke Gradient der Stickoxidkonzentrationen mit zunehmendem
Abstand von den Quellregionen. Dies macht deutlich, dass für die Fernwirkung des Straßenver-
kehrs andere chemische Spezies verantwortlich sind.

Südlich von dieser Region im Ostatlantik - nun bei etwa 25◦N - fallen hohe relative Beiträge
des Straßenverkehrs zur Stickoxidverteilung auf. Diese werden - wie in Regionalstudie (Abschnitt
8.1.2) und Einzelgasstudien (Abschnitt8.2.4) gezeigt - f̈uhren die NMHC-Emissionen in den USA
dazu, dass dort vermehrt PAN gebildet wird, welches in den Ostatlantik transportiert wird. Dort
sinken die Luftmassen ab und setzen während des thermischen Zerfalls des PAN Stickoxide frei.

Die Beitr̈age des Straßenverkehrs zu derCO-Verteilung weisen, wie bereits in der zonal gemit-
telten Verteilung gesehen, abseits der Quellregionen schwächere Gradienten auf als die Stickoxide,
auf Grund der im Vergleich zu NOx deutlich ḧoheren Lebensdauer. Diese längere Lebensdauer ist
auch die Ursache dafür, dass der relative Beitrag des Straßenverkehrs zur CO-Verteilung in den
nördlichen Extratropen nahezuüberallüber 24 Prozent liegt.

Auch für die Beitr̈age des Straßenverkehrs zuOzon werden maximale Zunahmen des Mi-
schungsverḧaltnisses im Juli in Bodennähe (1000 hPa) in den Quellregionen der Straßenver-
kehrsemissionen an der Ost- und Westküste der USA, im S̈uden Europas und im Osten Chinas
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Abbildung 8.4: Signal der Gesamtemissionen des Straßenverkehrs in der planetaren Grenzschicht
(1000 hPa) in derOzonverteilung in [ppb] und [%] im Januar (oben) und Juli (unten).

erreicht (Abbildung8.4). Teilweise werden allerdings in Nicht-Quellregionen ebenso hohe Zu-
nahmen der Ozonkonzentrationen wie in Quellgebieten selbst berechnet. Im Juli zeigt sichüber
den Quellgebieten der Nordhemisphäre eine Ozonbeitrag von mehr als 5 ppb. In den USA, Ja-
pan und S̈udeuropa werden Beiträge von 10 ppb̈uberschritten. Dies entspricht relativen Beiträgen
(nicht gezeigt) von mehr als 10 Prozent, an der Westküste der USÄuber 30 Prozent. Ein zusam-
menḧangendes Gebiet mit absoluten Beiträgenüber 5 ppb (entsprichẗuber 10 Prozent) erstreckt
sich von S̈udeuropäuber die Arabische Halbinsel bis nach Indien.Über weiten Teilen der gesam-
ten n̈ordlichen Extratropen wird eine Ozonzunahme durch den Straßenverkehr von mehr als 2 ppb
berechnet. Die relativen Beiträge des Straßenverkehrs liegen in der nördlichen Hemispḧare meist
bei mehr als 10 Prozent.

In der S̈udhemispḧare sind im Juli geringere absolute Beiträge zu beobachten: unter 1 ppbüber
den Ozeanen, in Quellgebieten lokal bis zu 2 ppb. Ursache hierfür ist die im s̈udhemispḧarischen
Winter deutlich reduzierte photochemische Ozonproduktion. Die ’Abgasfahne’ von Australien und
Neuseeland mit 1 bis 2 ppb absolutem Beitrag durch den Straßenverkehr erstreckt sich in der Folge
bis ungef̈ahr 170◦ West. Insgesamt liegen die relativen Beiträge auf der s̈udlichen Hemispḧare im
Juli niedriger als in der n̈ordlichen Hemispḧare bei weniger als 10 Prozent.

Im Januar bewirken die Emissionen des Straßenverkehrs mit meist weniger als 2 ppb deutlich
niedrigere Beitr̈age zum bodennahen Ozon. Nur an der Westküste der USA bewirkt der Straßen-
verkehr eine Erḧohung des bodennahen Ozons um mehr als 5 ppb. Auffällig ist, dass die ḧoheren
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Abbildung 8.5:Signal der Gesamtemissionen des Straßenverkehrs in der oberen Troposphäre (300 hPa) in
derOzonverteilung in [ppb] und [%] im Januar (oben) und Juli (unten).

absoluten Beitr̈age meist nicht direkt in den Quellregionen, sondern in den Abluftgebieten, erreicht
werden. Wie in den Einzelgasstudien dargestellt findet in den Quellregionen durch die Stickoxi-
demissionen eine Titration von Ozon statt, während in den Abluftgebieten PAN, das auf Grund
der NMHC-Emissionen gebildet wird, thermisch zerfällt (Abschnitt8.2). Über den Ozeanen der
nördlichen Hemispḧare und weiten Teilen der nördlichen Tropen tr̈agt der Straßenverkehr 2 bis 5
ppb zum bodennahen Ozon bei. Dies entspricht einem relativen Beitrag unter 10 Prozent (nicht
gezeigt). In den Quellregionen der südlichen Hemispḧare, der Tropen und S̈udeuropas werden im
Januar ḧohere Ozonzunahmen durch den Straßenverkehr als im Juli berechnet. Die Beiträge liegen
bei 2 bis 5 ppb in industrialisierten Zentren, in Abgasfahnen mehr als 1 ppb. Bei den relativen Bei-
trägen zeigt sich wiederum nahezu kein hemisphärischer Unterschied. Die relativen Beiträge liegen
bei 3 bis 10 Prozent, in Quellregionen und den Abluftgebietenüber 10 Prozent. Unter 3 Prozent re-
lativer Beitrag findet sich nur in stark durch Biomasseverbrennung beeinflussten Gebieten, d.h. vor
der Ostk̈uste von S̈udamerika und in Zentralafrika. Die Quellregionen des Straßenverkehrs in der
Südhemispḧare, sẗadtische Regionen in Südamerika, S̈udafrika, im S̈udwesten Australiens und in
Neuseeland weisen Beiträge des Straßenverkehrs von bis zu 7 ppb auf. Dies entspricht relativen
Beiträgen von̈uber 16 Prozent. Die Werte fallen jedoch meist etwa 1000 Kilometer vom Festland
entfernt unter 1 ppb. Nur̈ostlich von Australien liegen die Werte ungefähr 25 L̈angengrade, also
etwa 2000 Kilometern,̈uber einem ppb. Dies entspricht noch einem relativen Beitrag zwischen 8
und 12 Prozent bis in westliche Längen von 165◦ W. Das bedeutet, dass im südhemispḧarischen
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Sommer ein bodennaher Transport der vom Straßenverkehr mit Ozon angereicherten Luftmassen
über mehrere Tausend Kilometer Ozean in bodennahen Schichten möglich ist (im Modell).

Im Juli zeigen sich hohe absolute Ozonbeiträge von mehr als 5 ppb bis in eine Höhe von 10
Kilometer (300 hPa) (Abbildung8.5). Mit zunehmender Ḧohe finden sich Ozonbeiträgeüber 5 ppb
bis in polare Breiten: In der oberen Troposphäre (300 hPa) wird ein Beitrag von 5 ppb nördlich
von 45◦N vom Osten der USA bis in den Osten Russlandsüberschritten. Im Januar wird in der
freien Tropospḧare in hohen Breiten der Nordhemisphäre ein Ozonbeitrag von mehr als 2 ppb
berechnet. Beitr̈ageüber 3 Prozent zeigen sich in tropischen Breiten undüber Gr̈onland in der
freien Tropospḧare. Hohe Ozonbeiträge in der freien Tropospäre entstehen durch den Transport
von Stickoxiden in der Reservoirspezies PAN (Abschnitt8.2). Sinken die Luftmassen ab, führen
die steigenden Temperaturen zu einem thermischen Zerfall von PAN, wodurch NOx freigesetzt
wird und Ozon produziert werden kann.

Zusammenfassend lässt sich zu den Beiträgen in den horizontalen Verteilungen sagen, dass sich
im Juli maximale Ozonbeiträge durch den Straßenverkehr in den unteren Schichten der Atmo-
spḧare, insbesondere in Quellregionen und direkten Abluftgebieten zeigen. In den oberen Schich-
ten der Atmospḧare sind die Regionen mit maximalen Ozonbeiträgen geographisch deutlich aus-
gedehnter und erstrecken sichüber weite Teile der nordhemisphärischen Extratropen. Im Januar
werden in der planetaren Grenzschicht nurüber den Ozeanen der nördlichen Hemispḧare undüber
dem vorderen Orient maximale Ozonbeiträge von 2 ppb erreicht. In der freien Troposphäre zeigt
sich der Transport von NOx in der Reservoirspezies PAN. Im Juli liegen die relativen Beiträge
deutlich ḧoher undüberschreiten vereinzelt 10 Prozent.

Die horizontale Ozonverteilung in etwa 10 km Höhe (300 hPa, Abbildung8.5) zeigt die Fern-
wirkung des Straßenverkehrs im Juli in den oberen Schichten der freien Troposphäre: Ausgehend
von den Quellgebieten finden sich Ozonbeiträge von mehr als 5 ppb in einer Region, die sich von
den USAüber den Nordatlantik und Europa bis in den Osten Russlands und in polare Regionen
erstreckt. Dies entspricht einem relativen Beitrag zwischen 3 und 10 Prozent. In den niedrigeren
Höhenschichten zwischen 3 und 6 Kilometer (700 bis 500 hPa) wirdüber diesen Gebieten ein re-
lativer Beitrag durch den Straßenverkehr von 10 Prozentüberschritten (nicht gezeigt). Dies zeigt,
dass durch vertikalen Transport Luftmassen, die durch die Emissionen des Straßenverkehrs mit
Ozon angereichert sind, bis in eine Höhe von 9 Kilometern transportiert werden. Da die Lebens-
dauer mit der Ḧohe zunimmt, ist so ein interkontinentaler Transport ozonreicher Luftmassen und
damit der Wirkung der Straßenverkehrsemissionenüber weite Strecken m̈oglich.

Die USA erscheinen als m̈ogliche Quelle f̈ur die modellierten Ozonbeiträge, da in der Atlantik-
region vorwiegend westliche Windrichtungen vorherrschen. Im Gegensatz zu den Verhältnissen
in der freien Tropospḧare werden in der planetaren Grenzschichtüber dem Nordatlantik nur Bei-
träge unter 5 ppb erreicht. Gleichzeitig liegt die Netto-Ozonproduktionsrate in dieser Region unter
104 cm−3 s−1. Dies entspricht einer Produktion von maximal 0.03 ppb Ozon pro Tag.Über großen
Regionen findet sogar ein Netto-Ozonabbau von mehr als 0.3 ppb pro Tag statt. Dies deutet darauf
hin, dass der effektive Transport von ozonangereicherten Luftmassen insbesondere in der freien
Tropospḧare stattfindet. Diese Luftmassen stammen vermutlich aus den USA, wo auf Grund bo-
dennaher Emissionen Ozon produziert wird. Die niedrigen Netto-Ozonproduktionsraten zeigen,
dass es ẅahrend des Transports nur zu geringer chemischer Produktion in der freien Troposphäre
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Abbildung 8.6:Meridional gemittelte relativeStickoxidbeitr ägedes Straßenverkehrs im Juli (in %) für
die geographischen Breitenbereiche mittlere Breiten der Nordhemisphäre (30◦N-60◦N, links) und n̈ordliche
Tropen (0◦-30◦N, rechts) aufgetragen f̈ur die geographischen Längen; Einfluss der Emissionen des Straßen-
verkehrs: weltweit (oben), nur aus den USA (Mitte) und nur aus Europa (unten). Isolinien sindäquidistant
mit Abstand 4 %. Bei den Regionalbeiträgen (USA, Europa) in den nördlichen Tropen erg̈anzt um Isolienien
bei 1 % und 2 %.

kommt. Dies legt insbesondere die Frage nahe, wieviel Europa und Amerika zu den berechneten
Ozonbeitr̈agen beitragen. Dieser Frage wird im folgenden Abschnitt mit Hilfe von zwei Regional-
studien nachgegangen.

8.1.2 Ferntransport der Wirkung des Straßenverkehrs

Ein zentraler Gesichtspunkt für die globale Wirkung regionaler Straßenverkehrsemissionen ist
der Export chemischer Spezies aus der Grenzschicht. Erst dieser Transport aus der Grenzschicht
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Abbildung 8.7:Meridional gemittelteOzonbeiträge im Juli (in ppb) f̈ur die geographischen Breitenbe-
reiche mittlere Breiten der Nordhemisphäre (30◦N-60◦N, links) und n̈ordliche Tropen (0◦-30◦N, rechts)
aufgetragen f̈ur die geographischen Längen; Einfluss der Emissionen des Straßenverkehrs: weltweit (oben),
nur aus den USA (Mitte) und nur aus Europa (unten). Isolinienäquidistant mit Abstand 1 ppb, eine Linie
zus̈atzlich bei 0.5 ppb.

ermöglicht die Ausbreitung̈uber große Entfernungen. Es können einerseits prim̈are Spurengase,
also solche die direkt emittiert werden (wie NOx, CO, NMHC), als auch sekundäre Spurengase
(z.B. Ozon, OH und PAN) exportiert werden. Um diesen Export zu untersuchen wird die Wirkung
von regionalen Straßenverkehrsemissionen aus den USA und Europa mit Regionalexperimenten
(Abschnitt7.2) bestimmt. F̈ur die Darstellung der Ergebnisse der Studien eignet sich eine meridio-
nale Mittelungüber zwei Breitenkreisbereiche: mittlere Breiten der Nordhemisphäre (30◦N-60◦N)
und n̈ordliche Tropen (0◦-30◦N), da die Hauptquellgebiete in nördlichen Breiten liegen. Diese
Mittelung wird in einem Meridionalschnitt dargestellt (Abbildung8.7).
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Wie bereits durch den starken Gradienten der relativen Beiträge der Stickoxidemissionen im
Juli vor der Ostk̈uste der USA gezeigt (Abbildung8.3), können Stickoxide insbesondere in den
Sommermonaten v.a. in der PBL nurüber kurze Strecken transportiert, da sie auf Grund der starken
Sonneneinstrahlung und der Umwandlung in wasserlösliche Spezies eine geringe Lebensdauer
besitzen. So findet auch in der freien Troposphäre nur ein schwacher Ferntransport der Stickoxide
statt (Abbildung8.7). Der absolute Beitrag des Straßenverkehrs zum NOx-Mischungsverḧaltnis
fällt in der Grenzschicht vor der Ostküste der USA auf einer Strecke von 1000 Kilometern um
mehr als eine Gr̈oßenordnung (nicht gezeigt).

Stickoxide liefern insbesondere in den Quellregionen - mittlere Breiten - Beiträge zwischen 4
und 32 Prozent. Mit zunehmender Höhe und wachsender Entfernung von den Quellgebieten neh-
men die relativen Beitr̈age auf Grund der geringen Lebensdauer von NOx deutlich ab (Abbildung
8.6). In der freien Tropospḧareüber den USA tr̈agt der Straßenverkehr der USA zwischen 8 und
16 Prozent zur atmosphärischen Stickoxidverteilung bei. In der freien Troposphäreüber Europa
hingegen tragen Emissionen aus den USA weniger als 4 Prozent zur Stickoxidverteilung bei (Ab-
bildung8.6). Europa liefert dort einen Beitrag von mehr als 16 Prozent.

Trotz der geringen Lebensdauer von NOx weist der Straßenverkehr in Europa einen Beitrag
zur Stickoxidverteilung im Pazifik von̈uber 4 Prozent auf. Ebenso fallen bei den Beiträgen des
Straßenverkehrs der USA in den nördlichen Tropen hohe relative Beiträge in Bodenn̈ahe -östlich
von 60◦W - zur Stickoxidverteilung auf. In diesen Nicht-Quellregionen verursachen die Gesamt-
emissionen des Straßenverkehrs im Juli relative Beiträge zur Stickoxidverteilung von mehr als
24 Prozent. Diese Stickoxide werden nicht direkt transportiert, sondernüber die tempor̈are Re-
servoirspezies PAN indirekt transportiert. Wie in den Einzelgasstudien gezeigt wird - Abbildung
8.23 - bewirken die NMHC-Emissionen die Bildung von PAN und ermöglichen so den Trans-
port der Stickoxide in der freien Troposphäre bei geringen Temperaturen. In den Luftmassen aus
den USA im Nordatlantik zeigen sich auch hohe Beiträge (mehr als 1 ppb) zu Ozon (Abbildung
8.7). Hierdurch findet in diesen Regionen durch den Straßenverkehr in Bodennähe keine Netto-
Ozonproduktion (nicht gezeigt) statt, da der Brutto-Ozonverlust - der proportional zur Ozonkon-
zentration ist - gegen̈uber der Brutto-Produktion̈uberwiegt. Jedoch findet in der freien Troposphäre
(700 hPa,nicht gezeigt) Netto-Ozonbildung im Nordatlantik (maximal 3·104Mol./cm3 s), an der
Westk̈uste der USA und regional in arktischen Breiten (Alaska) statt. Mit dem gleichen Mechanis-
mus (PAN) werden Stickoxide aus Europa mit geringen Beiträgen von 1 % transportiert. In der Mit-
telmeerregion tragen sie auf Grund der hohen solaren Einstrahlung erneut zur Ozonproduktion bei.
Es kommt zu einer Netto-Ozonproduktion (in 700 hPa) auf Grund der Straßenverkehrsemissionen
in Europa in der Region des̈ostlichen Mittelmeers, in Vorderasien, an der Pazifikküste der USA
und in der Arktis. Diese Regionen der Ozonproduktion stimmen mit den Regionenüberein, in de-
nen der Straßenverkehr aus Europa Beiträge von mehr als 1 % zur Stickoxidverteilung aufweist.
Ebenso verursachen die USA dort einen Einfluss in der selben Stärke - etwa 1 %.

Diese Transportwege wurden ebenfalls bei Simulationen mit einem Chemie-Transport-Modell
gezeigt.Stohl et al.[2002] zeigen f̈ur den arktischen Winter, dass europäische Emissionen in po-
lare Regionen transportiert werden und dort zum’arctic haze’beitragen. Dies kann als Indiz für
diesen Transportweg im Sommer gewertet werden. Weiterhin zeigenStohl et al.[2002] für eine
ausgeẅahlte meteorologische Situation den Transport von CO-reichen Luftmassen im Juli in ei-
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nem zyklonalen System - WCB (engl.Warm-Conveyor-Belts) - von der Ostk̈uste der USA bis nach
Europa. In dem untersuchten Zeitraum sanken die Luftmassenüber dem Mittelmeer ab, wo sich
diese Luftmassen mit den Luftmassen aus Europa mischten.

Wie die Regionalstudien zeigen, sind die USA und Europa in den mittleren Breiten der Nordhe-
mispḧare zu einem wesentlichen Anteil an der Wirkung der Straßenverkehrsemissionen beteiligt.
In der freien Tropospḧareüber dem Atlantik tr̈agt der gesamte Straßenverkehr mehr als 5 ppb zu
Ozon bei. Hiervon haben mehr als 2 ppb ihren Ursprung in den USA. Weiterhin finden sich in der
gesamten freien Troposphäreöstlich von Greenwich Beiträge des Straßenverkehr in den USA von
mehr als 1 ppb. Dies entspricht relativen Beiträgen zwischen 1 und 2 Prozent. Europa trägt in mitt-
leren Breiten̈uber dem Nordatlantik mehr als 0.5 ppb zur Ozonverteilung bei. Der Straßenverkehr
in Europa und den USA zusammen verursacht also etwa 3 ppb, etwa 60 % der Gesamtwirkung.
Dieser Ferntransport der Wirkung von regionalen Straßenverkehrsemissionen auf Ozon verdeut-
licht die globale Wirkung der regionalen Straßenverkehrsemissionen. Dennoch zeigt sich, dass
alleine der Straßenverkehr in den USA und Europa nicht die gesamte Wirkung des Straßenver-
kehrs beschreiben. Zusätzliche Regionen - vermutlich in Asien - tragen ebenfalls wesentlich zur
Wirkung des Straßenverkehrs auf globaler Skala bei.

In den n̈ordlichen Tropen ist die starke Konvektion innerhalb der Hadley-Zellen zu erkennen.
Luftmassen, die in Folge der Straßenverkehrs mit bis zu 4 ppb Ozon angereichert sind, werden bis
in eine Ḧohe von mehr als 11 Kilometern transportiert. Hiervon stammt etwa 1 ppb aus den USA
mit regionalem Ursprung sowohl an der West- als auch an der Ostküste.

8.1.3 Photochemische Ozonproduktion durch den Straßenverkehr

Die Änderung der Netto-Ozonproduktionsrate ist in Abbildung8.8gemeinsam mit der̈Anderung
der Brutto-Ozonproduktions- und -abbauraten und derÄnderung des HO2 dargestellt. Das Vor-
zeichen der Netto-Ozonproduktion gibt an, in welchen Gebieten der Atmosphäre Ozonproduktion
(positives Vorzeichen) und in welchen Gebieten Ozonabbau (negatives Vorzeichen)überwiegt.
Global und im langj̈ahrigen Mittel m̈ussen sich Ozonproduktion und -abbau ausgleichen, da das
Modell einen Gleichgewichtszustand simuliert. Weiterhin müssen sich im globalen Mittel Abbau
und Produktion ausgleichen, da sonst kein neuer Gleichgewichtszustand erreicht wäre.

Der Straßenverkehr bewirkt im zonalen Mittel eine maximale Netto-Ozonproduktion in Bo-
den̈ahe. In der freien Troposphäre f̈uhrt der Straßenverkehr zu einem Netto-Ozonabbau in tro-
pischen und hohen Breiten und einer Netto-Ozonproduktion in mittleren Breiten. In der obe-
ren Tropospḧare schließlich f̈uhrt der Straßenverkehr zu einer Netto-Ozonproduktion in mittle-
ren Breiten und polaren Breiten der Nordhemisphäre. Aufschluss̈uber die Entstehung dieser Zu-
und Abnahmen der Netto-Ozonproduktion geben jeweils dieÄnderungen der NOx- und HO2-
Konzentration sowie der Brutto-Ozonproduktions- und -abbauraten. Die Bruttoraten sind etwa eine
Grössenordnung größer als die Nettoraten und nehmen in Folge des Straßenverkehrs in der gesam-
ten Tropospḧare (außer in den Regionen des Polarwinters) zu. Die Wirkung des Straßenverkehrs
in diesen vier Regionen der Troposphäre - Bodenn̈ahe, freie Tropospḧare (tropisch und polar),
freie Tropospḧare in mittleren Breiten und obere Troposphäre (der Nordhemisphäre) - wird im
Folgenden erl̈autert.
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Abbildung 8.8:Absoluter Beitrag der Gesamtemissionen des Straßenverkehrs zu den zonal gemittel-
ten Verteilungen derNetto-Ozonproduktion, desHO2-Radikals, der Brutto-Ozonproduktion und des
Brutto-Ozonabbaus im Juli.

Die Regionen maximaler̈Anderung der Netto-Ozonproduktion durch den Straßenverkehr befin-
den sich in Bodenn̈ahe der Quell- und Abluftgebieten (Abbildung8.8). Im zonalen Mittel wird in
der planetaren Grenzschicht im Juli in den Breiten 40◦S bis 70◦N ein Beitrag von mehr als10·104

Mol./cm3s und in 35◦N bis 45◦N ein Beitrag von mehr als100·104 Mol./cm3s berechnet. In den
horizontalen Verteilungen zeigt sich, dass diese Netto-Ozonproduktion in den USA, in Europa,
über der Arabischen Halbinsel und im asiatischen Raum (Japan) stattfindet (nicht gezeigt). Da in
der Kontrollsimulation in diesen Breiten ebenfalls eine Netto-Ozonproduktion gegeben ist, bewirkt
der Straßenverkehr eine Verstärkung des dort beobachteten Effekts. In den bodennahen Schichten
mit Netto-Ozonproduktion weisen auch die NOx– undHO2–Verteilung eine deutliche Zunahme
auf. Die Stickoxide nehmen durch den Straßenverkehr um mehr als 30 Prozent zu (Abbildung
8.1), dies entspricht mehr als 100 ppt (Abbildung8.2). HO2 nimmt relativ um 3 bis 10 Prozent
zu (Abbildung8.8), absolut um 2·10−4 bis 10·10−4 ppb (nicht gezeigt). Maximale Zunahmen der
bodennahen NOx- und HO2-Konzentration werden in 30◦N berechnet. Dort ist auch der maxima-
le Beitrag des Straßenverkehrs zur Netto-Ozonproduktionsrate zu beobachten. Eine Zunahme der
Stickoxide erḧoht die Brutto-Ozonproduktion. Die HOx-Zunahme verstärkt die Umwandlung von
NO in NO2, ohne dass dabei Ozon verbraucht wird, und stellt somit auch eine Quelle für Ozon
dar (Reaktion 2.4). Als Folge der erhöhten Ozonkonzentration (Abbildung8.2) erḧoht sich gleich-
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zeitig der Brutto-Ozonverlust (Abbildung8.8). Netto wird jedoch in Bodenn̈ahe (und der freien
Tropospḧare) in mittleren n̈ordlichen Breiten Ozon gebildet, da die Brutto-Produktion stärker zu-
nimmt als der Brutto-Verlust. Somit handelt es sich hier um einen direkten - die Verhältnisse der
Kontrollsimulation versẗarkenden - Effekt.

In der freien Tropospḧare der tropischen und der hohen Breiten kommt es insgesamt zu einem
Ozonabbau durch den Straßenverkehr kommt. Auch in der Kontrollsimulation wird dort insge-
samt Ozon abgebaut. In dieser Höhe nimmt die Brutto-Ozonabbaurate - auf Grund der erhöhten
Ozonkonzentration - stärker zu, als die Brutto-Ozonproduktionsrate, in Folge der höheren NOx-
und HO2-Konzentration zunimmt. Die Brutto-Raten werden durch den Straßenverkehr um etwa
20 bis50·104 Mol./cm−3 s erḧoht. Da die Brutto-Ozonabbaurate direkt von der Ozonkonzentra-
tion abḧangt, Die durch den Straßenverkehr erhöhte Ozonkonzf̈uhren durch den Straßenverkehr
erḧohte Konzentrationen zu einer Zunahme des Brutto-Ozonabbaus (sekundärer Effekt). Da in der
Kontrollsimulation hier ebenfalls ein Netto-Ozonabbau beobachtet wird, verstärkt der Straßen-
verkehr auch in der freien Troposphäre der tropischen und hohen Breiten den Effekt der in der
Kontrollsimulation berechnet wird (direkter Effekt).

In mittleren Breiten der Nordhemisphäre bewirkt der Straßenverkehr in der freien Troposphäre
im zonalen Mittel eine Netto-Ozonproduktion. Da dies Regionen sind, in denen in der Kon-
trollsimulation im zonalen Mittel Ozon abgebaut wird (d.h. negative Netto-Ozonproduktion), be-
wirkt hier der Straßenverkehr eine Abschwächung des im zonalen Mittel beobachteten Netto-
Ozonabbaus. In diese Region werden die chemisch aktiven Luftmassen aus den Quellgebieten ex-
portiert und so zeigt sich in der horizontalen Verteilung zeigt sich, dass es in den Breiten der Quell-
regionen (etwa 50◦N) sowohl zu Netto-Ozonproduktion, als auch zu Netto-Ozonabbau kommt
(nicht gezeigt). In der zonalen Mittelung̈uberwiegen schließlich die Gebiete der Ozonproduktion
durch den Straßenverkehr.

Schließlich ist in der oberen Troposphäre ebenfalls eine Zunahme der Netto-Ozonproduktions-
rate durch den Straßenverkehr zu verzeichnen. Es handelt sich hierbei um einen direkten Effekt
des Straßenverkehrs, da auch in der Kontrollsimulation ab etwa 500 hPa Ozon produziert wird
(positive Netto-Ozonproduktionsrate). Im Bereich zwischen 250 und 400 hPa nördlich von 35◦N
wird ein relativer Beitrag des Straßenverkehrs zu der Netto-Ozonproduktion von mehr als 104

Mol./cm3 s−1 (bei etwa 60◦N) berechnet. In der oberen Troposphäre ist eine deutliche Zunahme
der Stickoxide (um mehr als 12 %) und desHO2 (um mehr als 1.5·10−4 ppb, Abbildung ) zu
verzeichnen. Eine Zunahme dieser beiden Spezies bewirkt, wie oben beschrieben, einen Anstieg
der Brutto-Ozonproduktionsrate. Gleichzeitig nimmt Ozon nur um etwa 6 % zu (Abbildung8.2),
wodurch die Brutto-Ozonverlustrate schwächer ansteigt als die Brutto-Produktionsrate (Abbildung
8.8). Der Straßenverkehr verstärkt also die in der Kontrollsimulation beobachtete Ozonproduktion
(direkter Effekt).

Zusammenfassend ist festzuhalten, dass der Straßenverkehr in drei der vier Regionen aufgrund
der ḧoheren HO2- und Stickoxidkonzentrationen eine Zunahme der Netto-Ozonproduktion be-
wirkt. In der freien Tropospḧare über den Quellgebieten wird hierbei im zonalen Mittel ein in-
direkter Effekt - der Wirkung in der Kontrollsimulation entgegengesetzt - nämlich eine Netto-
Ozonproduktion, simuliert. Zusätzlich wird in der freien Troposphäre ein sekund̈arer, direkter Ef-
fekt berechnet: Auf Grund der erhöhten Ozonkonzentration kommt es zu einem verstärkten Ozon-



78 8. Ergebnis der numerischen Experimente

0
0.5

1
1.5

2
2.5

3
3.5

4
4.5

5
5.5

6
6.5

7
7.5

Jan Feb Mar Apr Mai Jun Jul Aug Sep Okt Nov Dez

dO
3 

[p
pb

]

 

Mittlere Ozonzunahme durch den Strassenverkehr

NMB-BN
NMB-OT

PN
Tro-BN
Tro-FT
Tro-OT

SMB-BN

Abbildung 8.9:Mittlere Ozonzunahme durch den Straßenverkehr in einzelnen Regionen der Atmosphäre
im Verlauf eines Jahres in ppb. BN = Bodennah, FT = Freie Troposphäre, OT = Obere Troposphäre, MB =
Mittlere Breiten, TR = Tropen, PN = Polar-Nord.

abbau, der gegenüber der Ozonproduktion durch die Emissionen dominiert (sekundärer Effekt).
Dieser Ozonabbau wird auch in der Kontrollsimulation in dieser Region berechnet (direkter Ef-
fekt).

8.1.4 Wirkung der Emissionen im Jahresverlauf

Um die Wirkung der Straßenverkehrsemissionen im Laufe des Jahres zu zeigen, wurden zunächst
charakteristische Regionen definiert. Diese Regionen ermöglichen es, den regional unterschiedli-
chen chemischen Mechanismen Rechnung zu tragen. Grundlage für die Definition dieser Regio-
nen ist das Zonalmittel der beobachteten Netto-Ozonproduktion. Es werden acht charakteristische
Regionen der Troposphäre in TabelleB.17 definiert. In Bodenn̈ahe werden an Hand der geogra-
phischen Breite drei Regionen unterschieden: nördliche mittlere Breiten (NMB-BN), tropische
Breiten (TR-BN) und s̈udliche mittlere Breiten (SMB-BN). Die obere Troposphäre wird unterteilt
in die tropischen Breiten und die Extratropen (TR-OT, N-OT, S-OT). Zusätzlich wird die freie
Tropospḧare in tropischen Breiten (TR-FT) und die arktische Troposphäre (PN) analysiert. We-
sentliche Gr̈oßen wie die Ozon-, PAN-, HO2-und OH-Änderungen werden anschließend für die
so definierten charakteristischen Gebiete der Atmosphäre im Jahresverlauf dargestellt. Der Beitrag
des Straßenverkehrs wird in Verbindung mit dem Jahresgang der Größen im Kontrolllauf disku-
tiert.

In mittleren Breiten der Nordhemisphäre (NMB-BN) zeigt sich im Jahresverlauf der Ozonzu-
nahmen deutlich die durch anthropogene Aktivitäten stark direkt beeinflusste bodennahe Schicht
(Abbildung 8.9). Dort werden maximale Beiträge des Straßenverkehrs zur Ozonkonzentration
mit 5 ppb im Mai und Juni berechnet. Dieses Maximum tritt gleichzeitig auf mit dem Maxi-
mum der dort berechneten mittleren Gesamtozonverteilung (35 ppb) auf. Die maximale Netto-
Ozonproduktion (Abbildung8.10) wird in NMB-BN erst im Juli erreicht, also einen Monat später
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als die maximale Ozonzunahme. Dies bedeutet, dass nicht alleine die photochemische Netto-
Ozonproduktion das Maximum bestimmt, sondern auch dynamische Effekte, wie beispielswei-
se ein versẗarkter Export aus bodennahen Schichten. Die Produktionsrate in der Bodenschicht der
nordhemispḧarischen Extratropen ist im Juli mit etwa35·104Mol./cm3s sieben mal so groß wie im
Januar. Eine Zunahme der Netto-Ozonproduktion durch den Straßenverkehrüber5·104Mol./cm3s
wird nur in Bodenn̈ahe berechnet. In der nördlichen oberen Troposphäre (N-OT) findet sich das
Maximum des Straßenverkehrsbeitrags, mit Werten von etwa 4 ppb, einen Monat später im Ju-
ni und Juli. Diese Verz̈ogerung des Maximums kann mit den Transportzeiten für den Export der
Luftmassen, die durch den Straßenverkehr mit Ozon angereichert sind, begründet werden. Die
bodennahen Schichten der südlichen Extratropen (SMB-BN) weisen eine entgegengesetzte Sai-
sonaliẗat auf - mit einem Minimum im Juli und August und einem Maximum im Dezember und
Januar. Den gleichen Verlauf weist die Netto-Ozonproduktion durch den Straßenverkehr in die-
ser Region auf. Dies zeigt den entscheidenden Einfluss des Sonnenstandes in Bodennähe, da die
Maxima zeitgleich mit den Sonnenhöchstsẗanden auftreten. Die absoluten Ozonbeiträge durch den
Straßenverkehr sind in SMB-BN mit maximal 1.25 ppb etwa viermal kleiner als in NMB-BN.
Die gemittelten, gesamten Ozonkonzentrationen hingegen sind maximal im Juli und August mit
25 ppb (nicht gezeigt). Die gesamte Ozonkonzentration wird in SMB-BN im Jahresverlauf folg-
lich durch andere Emissionsquellen als den Straßenverkehr dominiert. In den Tropen findet sich in
Bodenn̈ahe (TR-BN) zwei Maxima (Mai und Oktober). Entsprechend liegen in den SMB-BN und
TR-BN die Netto-Ozonproduktionsraten (Abbildung8.10) deutlich niedriger: in den Tropen bei
etwa8·104Mol./cm3s und in Bodenn̈ahe der S̈udhemispḧare zwischen 3 und7·104Mol./cm3s.

Die freie und obere Troposphäre der Tropen (TR-FT, TR-OT) weist bei den Ozonzunahmen
(Abbildung 8.9) dagegen einen anderen Jahresverlauf auf als die bodennahen Schichten. In bei-
den Regionen zeigen sich maximale Ozonzunahmen im Juli/August, die nicht alleine durch den
Sonnenstand beeinflusst werden. Im Jahresverlauf der Netto-Ozonproduktion zeigt sich (Abbil-
dung8.10), dass in dieser Region das ganze Jahrüber netto Ozon abgebaut wird, mit maximalem
Abbau im September. Die absoluten Beiträge zu den Netto-Ozonproduktionsraten liegen unter
2·104Mol./cm3s. Ozon wird also in diese Region transportiert - und nicht dort gebildet - und zerfällt
dort. Der maximale Abbau im September findet kurze Zeit nach dem Auftreten maximaler Kon-
zentrationen (im August) statt. Ein Transport von Ozon aus den Quellgebieten ist in den nördlichen
Tropen (Abbildung8.6) an der Westk̈uste der USA und̈uber der Arabischen Halbinsel bis in die
freie Tropospḧare m̈oglich: bis in 200 hPa (USA) und bis 500 hPa (Arabische Halbinsel). Dieser
Transport bedingt insbesondere die beobachteten Ozonzunahmen durch den Straßenverkehr in den
Regionen TR-FT und TR-OT im Nordsommer.

Die polaren Breiten der Nordhemisphäre (PN) weisen im Jahresverlauf meist eine negative
Netto-Ozonproduktion auf (Abbildung8.10). Nur im Mai und Juni zeigt sich dort eine positive
Netto-Ozonproduktion, die sprunghaft auf Werte von bis zu1.25·104Mol./cm3s ansteigt. Im Juli,
dem Monat mit der maximalen solaren Einstrahlung nimmt die Produktionsrate stark ab und der
Netto-Ozonabbau von0.25·104Mol./cm3s setzt in PN wieder ein. In den Monaten Mai und Juni
werden auch vergleichsweise höhere Ozonzunahme durch den Straßenverkehr berechnet. Die Ur-
sache f̈ur diesen Effekt liegt in der Bildung der temporären Spezies PAN in den Quellregionen, wie
in Abschnitt8.1.5gezeigt wird.
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Abbildung 8.10:Mittlere Netto-Ozonproduktion durch den Straßenverkehr in einzelnen Regionen der
Atmospḧare im Verlauf eines Jahres in 104 Moleküle cm−3 s−1 für die BN-Regionen (oben) und die FT-
und OT-Regionen (unten). Zur Verdeutlichung sind die Regionen in FT, OT und PN ein zweites Mal mit
anderer Ordinate dargestellt. Die Legende der Symbole gilt für das obere und das untere Bild. Abkürzungen
wie in Abbildung8.9.

8.1.5 Rolle von PAN

Eine wesentliche Rolle in der troposphärischen Ozonchemie spielt insbesondere in den Wintermo-
naten die Verbindung Peroxyacetylnitrat (PAN). PAN stellt eine Reservoirspezies dar (Abschnitt
2.3), die durch die Reaktion von Stickoxiden mit Abbauprodukten der Kohlenwasserstoffoxidation
entsteht. PAN ist bei niedrigen Temperaturen stabil, da der wesentliche Verlustprozess der thermi-
sche Zerfall ist. Somit kann PAN bei geringen Temperaturenüber weite Strecken transportiert
werden und so eine Fernwirkung des Straßenverkehrs verursachen.

Die atmospḧarische Verteilung der absoluten Beiträge des Straßenverkehrs zu PAN spiegelt ins-
besondere die Quellregionen photochemische Produktion) und die Regionen mit niedrigen Tem-
peraturen (lange Lebensdauer) wider. Im zonalen Mittel werden im Januar in Bodennähe mehr als
30 ppt durch den Straßenverkehr nördlich von 25◦N erreicht (Abbildung8.11), aufgrund der pho-
tochemischen PAN-Produktion und der niedrigen Temperaturen im Nordwinter. Auch in der freien
und oberen Troposphäre werden in Ḧohen bis 300 hPa (etwa 9 km) im zonalen Mittel nördlich von
40◦N ebenfalls PAN-Werte von 30 pptüberschritten. Dies ist m̈oglich, da PAN bei diesen geringen
Temperaturen thermisch stabil ist und sich in nördlichen Nicht-Quellregionen (polare Breiten) und
in großen Ḧohen anreichern kann. Im nordhemisphärischen Sommer (Juli) zeigt sich in geringen
Höhen (bis 3 km) eine Beschränkung von PAN auf die Quellregionen (30◦N bis 55◦N). Erst in
größeren Ḧohen ist durch die dort herrschenden geringeren Temperaturen eine Ausbreitung von
PAN im Juli über Nicht-Quellregionen in n̈ordliche Breiten (gr̈oßer 55◦N) zu verzeichnen. Insge-
samt werden bis in eine Ḧohe von 200 hPa (etwa 11 km) absolute Beiträge des Straßenverkehrs
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Abbildung 8.11:Absoluter und relativer Beitrag der Gesamtemissionen des Straßenverkehrs in den zonal
gemitteltenPAN-Verteilungen (in ppt und Prozent) im Juli und im Januar.

von 30 pptüberschritten.

Die relativen Beitr̈age des Straßenverkehrs sind im Winter im Gegensatz zum Sommer mit mehr
als 30 Prozent deutlich höher, da PAN thermisch stabil ist und sich in arktischen Breiten anreichern
kann. PAN spielt in der Folge eine entscheidende Rolle bei der Ozonproduktion in arktischen Brei-
ten die in den Monaten Mai und Juni auftritt (Abbildung8.10). So betr̈agt in PN im Januar die
absolute PAN-Zunahme durch den Straßenverkehr (Abbildung8.12) bereits 45 ppt und steigt bis
März auf knapp 70 ppt an. In Bodennähe der n̈ordlichen Breiten (NMB-BN) sind mittlere Zunah-
men um mehr als 70 ppt zu verzeichnen. In den folgenden Monaten - Mai bis Juli - ist eine starke
Abnahme auf unter 40 ppt, am Nordpol unter 20 ppt zu verzeichnen. Minimale Werten werden
im Juli und August erreicht. Ursache hierfür ist der thermische Zerfall von PAN, der aufgrund der
zunehmenden Temperatur, die atmosphärische Konzentration um eine Größenordnung verringert.
Dieser Zerfall des PAN f̈uhrt - im Mai und Juni - zu einer Freisetzung von Stickoxiden in arkti-
schen Breiten und bewirkt so dort eine Ozonproduktion. Die horizontale Verteilung zeigt, dass im
Juli die maximalen Konzentrationen in den Quellgebieten der Nordhemisphäre mit lokal bisüber
300 ppt zwar ḧoher liegen (nicht gezeigt), da durch die im Nordsommer aktivere Photochemie im
Vergleich zum Nordwinter mehr PAN photochemisch gebildet wird. Die zonal und regional gemit-
telte Konzentration von PAN liegt jedoch mit nur nocht etwa 30 ppt um die Hälfte niedriger als im
Januar. Ursache hierfür ist die k̈urzere Lebensdauer im Juli als im Januar, auf Grund der deutlich
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Abbildung 8.12:Mittlere PAN-Zunahme durch den Straßenverkehr in einzelnen Regionen der Atmosphäre
im Verlauf eines Jahres in ppt.

höheren Temperaturen.

Die längere Lebensdauer von PAN in den Wintermonaten aufgrund der geringen Temperaturen
ermöglicht also den Export aus den Quellgebieten und eine Anreicherung in der Atmosphäre. Das
Maximum wird dann im M̈arz und April erreicht. Ab Mai f̈uhren die steigenden Temperaturen zu
verringerten Mischungsverhältnissen, die durch vermehrten thermischen Abbau entstehen. Dieser
thermische Abbau führt in den Breiten n̈ordlich von 60◦N dazu, dass NOx freigesetzt wird und
in Folge dessen die Netto-Ozonproduktion im Mai sprunghaft ansteigt und im Juni ihr Maximum
erreicht (Abbildung8.10). Im Juli hingegen, steht diese zusätzliche Quelle f̈ur Stickoxide nicht
mehr zur Verf̈ugung und die Ozonproduktion nimmt deutlich ab. Die zonal gemittelte Verteilung
der relativen und absoluten Beiträge des Straßenverkehrs (Abbildungen8.1und8.2) weist auf eine
NOx-Quelle in Bodenn̈ahe in arktischen Breiten hin. Im Juli findet in der Region PN insgesamt
wieder ein Netto-Ozonabbau statt (wie in dieser Region auch die restlichen Monate des Jahres).
Somit bewirkt der Transport der Reservoirspezies PAN, die durch den Straßenverkehr gebildet
wurde, eine Netto-Ozonproduktion in hohen Breiten nördlich von 60◦N während der Monate Mai
und Juni.

Hohe Beitr̈age des Straßenverkehrs zur PAN-Verteilung zeigen sich in der nördlichen oberen
Tropospḧare (NMB-OT) (Abbildung8.12) mit einem Maximum im Mai und Juni. In den Quell-
regionen kommt es in den Sommermonaten durch die aktive Photochemie zu einer maximalen
PAN-Produktion. Durch den Export von PAN in die obere Troposphäre gelangt es in Regionen mit
niedrigen Temperaturen. Es bildet sich jedoch ebenfalls kein Sommermaximum aus, da der Export
von PAN aus bodennahen Schichten geschieht, in denen maximale Konzentrationen bereits im
Frühling erreicht werden (NMB-BN). Die PAN-Verteilung in der oberen Troposphäre der Tropen
(TR-OT) weist jedoch ein deutliches Maximum im Juli und August auf. Somit ist in diesen Höhen
(obere Tropospḧare) - im Gegensatz zu den bodennahen Schichten - kein verstärkter thermischer
Zerfall in den Monaten Juni bis August zu verzeichnen. Das bei geringeren gemittelten Konzentra-
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Abbildung 8.13:Mittlere Änderung des Hydroperoxyradikals durch den Straßenverkehr in einzelnen Re-
gionen der Atmospḧare im Verlauf eines Jahres in [10−1 ppt].

tionen in der TR-OT verz̈ogerte, erst im Juli auftretende Maximum kann durch PAN-Eintrag erklärt
werden, analog zu den Zunahmen von Ozon (Abbildung8.7). Mittels starker Konvektion gelangt
PAN in den n̈ordlichen Tropen insbesondere im Juli - dem Monat mit den höchsten Temperaturen
in der Nordhemispḧare - in die obere Troposphäre und besitzt dort eine lange Lebensdauer.

8.1.6 Einfluss auf die tropospḧarische HOx–Verteilung

Die tropospḧarische HOx-Verteilung stellt die Summe aus dem Hydroxylradikal (OH) und dem
Hydroperoxyradikal (HO2) dar. Da das HO2-Radikal eine wesentliche Rolle bei der Ozonpro-
duktion stellt, wurde der Beitrag des Straßenverkehrs zur atmosphärischen Verteilung des HO2-
Radikals bereits im Zusammenhang mit den Ozonproduktionsraten im Juli dargestellt (Abbildung
8.8). Nachfolgend wird nun der Jahresverlauf der mittleren Zunahmen des Radikals in den cha-
rakteristischen Regionen gezeigt. Anschließend wird die Wirkung des Straßenverkehrs auf die
sekund̈are Spezies OH gezeigt.

8.1.6.1 Jahresverlauf der HO2-Zunahmen

Der jahreszeitliche Verlauf der̈Anderung der HO2-Konzentration ist in Abbildung8.13 darge-
stellt. HO2 - wie auch OH - kann auf Grund seiner geringen Lebensdauer kaum transportiert wer-
den. Die Konzentration dieser Spezies wird durch die lokal ablaufenden photochemischen Reak-
tionen bzw. deren Gleichgewichte bestimmt. So zeigen die Jahresverläufe, dass der Beitrag des
Straßenverkehrs zum Hydroxylradikal insbesondere durch den Sonnenstand beeinflusst wird. Die
nördlichen Gebiete (NMB-BN, PN und NMB-OT) zeigen Sommermaxima, in der südlichen He-
mispḧare (SMB-BN, SMB-OT) sind Wintermaxima zu finden und in den Tropen (TR-BN, TR-OT)
zeigen sich zwei Maxima (April und Oktober) zu Sonnenhöchsstand. Maximale absolute Beiträge
des Straßenverkehrs zum HO2-Radikal werden in den n̈ordlichen Breiten im Juni berechnet, mehr
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als7·10−6 ppb in NMB-BN. Im Winter sind die absoluten Beiträge um einen Faktor 5 geringer.
Das Hydroperoxyradikal entsteht bei der Oxidation von Kohlenwasserstoffverbindungen mit

OH. Die Konzentration von OH wird wiederum durch den Sonnenstand und die Ozonkonzen-
tration beeinflusst. Im nordhemisphärischen Sommer weisen sowohl die Ozonkonzentration als
auch die solare Einstrahlung Maxima auf. Somit werden zu Sonnenhöchsstand (Juni) maximale
HO2-Zunahmen durch den Straßenverkehr berechnet. Auch in den südlichen Regionen und in den
Tropen zeigt sich die Bedeutung des Sonnenstandes mit entgegengesetzter Saisonalität.

Ein grundlegender Unterschied zwischen Ozon und HO2 zeigt sich in der freien Troposphäre
der tropischen Breiten (TR-FT). Bei Ozon zeigte sich in dieser Region der gleiche Jahresgang
wie in Bodenn̈ahe der n̈ordlichen Breiten, was auf den Transport von ozonreichen Luftmassen
aus n̈ordlichen mittleren Breiten in die freie Troposphäre der tropischen Breiten als dominanten
Einfluss hindeutete. Bei HO2 ist jedoch kein Transport m̈oglich - zeigt der Jahresgang dort den
gleichen Verlauf wie in Bodenn̈ahe der tropischen Breiten (TR-BN). Dies zeigt, dass der Einfluss
des Sonnenstands den Beitrag zum HO2-Radikal und damit die lokal ablaufende Photochemie
dominiert und macht erneut deutlich, dass Beiträge zum HO2-Radikal nichtüber weite Strecken
transportiert werden k̈onnen, ẅahrend dies bei Ozon m̈oglich ist.

8.1.6.2 Einfluss auf das Hydroxylradikal (OH)

Wie in den Grundlagen dargestellt, ist die Konzentration des OH-Radikals bestimmend für die
Selbstreinigungskraft der Atmosphäre (Abschnitt2.3). Der Straßenverkehr führt im Januar in
der Nordhemispḧare zu einer Abnahme der OH-Konzentration um mehr als2 · 10−6 ppb (rela-
tiv um 3 bis 10 Prozent) in den Breiten 10◦N bis 35◦N von der planetaren Grenzschicht bis in
die freie Tropospḧare (500 hPa). Durch die starke zonale Abhängigkeit der OH-Konzentration,
mit einem Maximum in tropischen Breiten, wird die maximale relative Abnahme um mehr als
10 Prozent in ḧoheren Breiten berechnet. Zusätzlich nehmen die Beiträge des Straßenverkehrs zur
OH-Verteilung mit zunehmender Ḧohe tendenziell ab, da in der wesentlichen Bildungsreaktion
(2.13) Wasserdampf benötigt wird. Die Konzentration von Wasserdampf fällt in der Atmospḧare
mit der Höhe exponentiell ab (Abschnitt 2.1). In den Einzelgasstudien zeigt sich (Abschnitt8.2.7),
dass sich diese insgesamt berechnete Abnahme als Summe der Wirkung der emittierten Spurenga-
se des Straßenverkehrs ergibt (Abbildung8.26). Diese Abnahme von OH wird durch die Wirkung
der CO- und NMHC-Emissionen dominiert, die eine starke Senke für OH darstellen (Reaktionen
(2.14) und (2.16)). Sie führen insbesondere auf Grund des Transports in Nicht-Quellregionenüber
den Ozeanen zu einem Abbau von OH in den nördlichen Tropen.

Im Juli hingegen f̈uhren die Straßenverkehrsemissionen in der Nordhemisphäre nun zu einem
positiven Beitrag von bis zu8·10−6 ppb. Der relative Beitrag beträgt dort 1 bis maximal 13 Prozent
(am Boden). Die maximalen zonal gemittelten - absoluten und relativen - Beiträge werden in der
Grenzschicht der n̈ordlichen Breiten bei 25◦N (entsprechend gut 10 Prozent) erreicht. Bis in eine
Höhe von 700 hPa (etwa 3 km) werden im Juli in nördlichen polaren Breiten relative Zunahmen
zwischen 2 und 10 Prozent erreicht. Hier zeigen die Einzelgasstudien (Abschnitt8.2.7), dass die
Wirkung der Stickoxidemissionen das Vorzeichen der OH-Änderung bestimmt. Die Stickoxide
führen insbesondere in den Quellregionen auf Grund der Ozonzunahme zu einer verstärkten OH-
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Abbildung 8.14: Beitrag der Gesamtemissionen des Straßenverkehrs zu der zonal gemitteltenOH-
Verteilung in (10−6 ppb) und (in %) im Januar (oben) und Juli (unten). In den relativen Verteilungen sind
nur Werte f̈ur Gebiete mit absoluten Beiträgen von mehr als 10−6 ppb gezeigt.

Produktion mittels Reaktion (2.13).

In der S̈udhemispḧare hingegen findet im Januar durch die Gesamtemissionen des Straßenver-
kehrs eine Zunahme von OH statt, und nicht wie in der Nordhemisphäre eine Abnahme. Hier
zeigt sich ebenfalls in den Einzelgasstudien (Abschnitt8.2.7), dass die Wirkung der Stickoxide-
missionen - die in den Quellregionen zu einer Erhöhung der OH-Konzentration beitragen - do-
miniert. Im Januar wird im zonalen Mittel ein positiver Beitrag von bis zu3 · 10−6 ppb zu der
OH-Konzentration berechnet. In der geographischen Verteilung zeigen sich sowohl hohe positi-
ve als auch hohe negative Beiträge von mehr als10· 10−6 ppb Zunahme jedoch auch mehr als
4·10−6 ppb Abnahme. Auch dies ist eine Folge der summierten Wirkung der einzelnen Spurenga-
semissionen (Abschnitt8.2.7). Dominieren die Stickoxidemissionen, wie beispielsweise im Januar
(nicht gezeigt) an der K̈uste von S̈udamerika, Afrika (hier v.a. S̈udafrika), S̈udostasien und Austra-
lien, so wird OH erḧoht. Überwiegt hingegen die Wirkung der NMHC- und CO-Emissionen, wie
beispielsweisëuber den Ozeanen der nördlichen Tropen, so wird OH verringert.

Der Jahresverlauf des Einflusses des Straßenverkehrs auf die Mischungsverhältnisse des Hy-
droxylradikals zeigt deutlich, wie je nach Jahreszeit eine Zunahme oder Abnahme stattfindet (Ab-
bildung 8.15). Ursache hierf̈ur ist erneut die unterschiedliche Wirkung der einzelnen emittierten
Spurengase. So findet in allen gezeigten Regionen - außer in der SMB-BN - im Laufe eines Jah-
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Abbildung 8.15:Mittlere Änderung des Hydroxylradikals durch den Straßenverkehr in einzelnen Regionen
der Atmospḧare im Verlauf eines Jahres in [10−3 ppb].

res sowohl OH-Zunahmen als auch OH-Abnahmen statt. In den nördlichen Breiten in Bodenn̈ahe
(NMB-BN) findet in den Monaten Oktober bis Mai eine Abnahme von OH statt, in den Monaten
Juni bis September jedoch eine OH-Zunahme. Die maximale Abnahme von OH wird im April
berechnet und die maximale Zunahme im Juli. Bis in den Mai bewirken die Gesamtemissionen
eine Abnahme der OH-Konzentration, da NMHC und CO als Senke für OH wirken. Ab Juni ist
die Wirkung der Stickoxide in der Region NMB-BN stärker als die Wirkung der NMHCs und CO
und es kommt durch die Gesamtemissionen des Straßenverkehrs zu einer Zunahme von Ozon, da
die Stickoxide eine Quelle für OH darstellen.

Wie bereits eingangs erwähnt, beeinflusst diëAnderung die Hydroxylradikalkonzentration
durch den Straßenverkehr den photochemischen Abbau auch von strahlungswirksamen Gasen, wie
Methan. Die sich daraus ergebende indirekte Klimawirksamkeit der Straßenverkehrsemissionen
wird in Abschnitt8.5diskutiert.

8.2 Wirkung der einzelnen Spurengasemissionen

Im vorhergehenden Abschnitt wurde gezeigt, dass die Gesamtemissionen des Straßenverkehrs das
tropospḧarische Ozon um bis zu 16 Prozent erhöhen. Um den Einfluss einzelner, emittierter Spe-
zies zu bestimmen, wurden Einzelgasstudien durchgeführt. Hierzu wurden Szenariosimulationen
durchgef̈uhrt, in denen die Emissionen jeweils einer Spurengasspezies abgeschaltet wurde. Die
Differenz der Szenariosimulation und der Kontrollsimulation (siehe Abschnitt7.2) spiegelt den
Einfluss der jeweils betrachteten Spurengaskomponente wieder. In dieser Arbeit wurde die Wir-
kung der Straßenverkehrsemissionen von Stickoxiden, Kohlenmonoxid und der Nicht-Methan-
Kohlenwasserstoffe bestimmt. Die Unsicherheit der auf diese Weise bestimmten Wirkung der ein-
zelnen Gase wird am Ende dieses Abschnitts mit Hilfe einer Linearitätsbetrachtung diskutiert.
Hierzu wird für die Wirkung auf die sekundären Spezies, OH und Ozon,überpr̈uft inwiefern die
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Abbildung 8.16:Einfluss der Emissionen des Straßenverkehrs aus den Einzelgasstudien in der zonal ge-
mitteltenOzonverteilung (Monatsmittel) in Prozent im Januar (links) und Juli (rechts) durch die Stickoxid-
(oben), durch die NMHC- (Mitte) und die CO-Emissionen (unten). Isolinienäquidistant mit Abstand 1 und
einer zus̈atzlichen Linie bei 0.5. Die Lage der Tropopause ist mit einer fett gedruckten Linie markiert.

Summe der Wirkung der einzelnen Gase der Wirkung der Gesamtemissionen entspricht.
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8.2.1 Vergleich der Wirkung auf Ozon

Die Änderungen (Abbildung8.2) der zonal gemittelten Ozonverteilungen durch die verschiedenen
Komponenten (NOx, NMHC und CO) der Straßenverkehrsemissionen unterscheiden sich sowohl
in der Sẗarke als auch in der geographischen Verteilung. Die Stickoxidemissionen bewirken im zo-
nalen Mittel in Bodenn̈ahe relative Beitr̈age von mehr als 7 Prozent im Januar und 10 Prozent im
Juli. Im Januar finden sich hohe relative Beiträge von 7 Prozent auch in der südlichen Hemispḧare.
Die NMHC-Emissionen bewirken deutlich geringere Beiträge zu den zonal gemittelten Vertei-
lung: gut 4 Prozent im Januar und Juli in mittleren Breiten der Nordhemisphäre und gut 6 Prozent
im Juli in nördlichen, polaren Breiten in Bodennähe. Schließlich tragen die CO-Emissionen des
Straßenverkehrs maximal weniger als 1 Prozent zur zonal gemittelten Ozonkonzentration bei. Die
Gesamtemissionen bewirken im Vergleich dazu in den gesamten nördlichen Extratropen in Bo-
denn̈ahe einen Ozonbeitrag von mehr als 12 Prozent (Abbildungen8.1und8.1.1).

Die zonal gemittelte Wirkung der einzelnen Spezies auf die Ozonverteilung zeigt nicht nur die
unterschiedliche Stärke, sondern ebenfalls die deutlich unterschiedliche geographische Verteilung.
Stickoxide leisten einen maximalen Ozonbeitrag (mehr als 8 %) in den Breiten 15◦N bis 60◦N,
während die NMHC ihren maximalen relativen Beitrag (mehr als 4 %) in polaren Breiten nördlich
von 65◦N aufweisen. Durch die insgesamt niedrigeren Beiträge der NMHCs zu Ozon im Vergleich
zu den Stickoxiden, besitzen die Beiträge der beiden Spurengase in den polaren Breiten der Nord-
hemispḧare mit 4 bis 8 Prozent in etwa die gleiche Stärke.

Neben der unterschiedlichen Wirkung in den nördlichen Extratropen zeigen sich auch in tro-
pischen Breiten Unterschiede. Dort werden die Spurengasverteilungen stark durch die Lage der
ITCZ, oder allgemeiner durch die Hadley-Zirkulation, beeinflusst (Abschnitt2.1). Im Juli er-
strecken sich hohe relative Beiträge durch die Stickoxide (mehr als 3 Prozent) und deutlich geringe-
re durch die NMHC und durch Kohlenmonoxid (mehr als 0.5 Prozent) bis in die obere Troposphäre
der tropischen Breiten (Abbildung8.2). Ursache hierf̈ur ist die rasche Aufẅartsbewegung von
Luftmassen im Zentrum der ITCZ. Bei den Auswirkungen der NMHC-Emissionen des Straßen-
verkehrsübersteigen die relativen Beiträge in tropischen Breiten in den oberen Schichten, ins-
besondere im Januar, teilweise die relativen Beiträge in darunterliegenden Schichten (Abbildung
8.2). Ursache hierf̈ur ist, dass in den Tropen in der freien, unteren Troposphäre Ozon abgebaut
wird und die Luftmassen im Zentrum der ITCZ rasch aufsteigen. In der Höhe fließen diese Luft-
massen in ḧohere Breiten ab und sinken dann ab. Somit ergeben sich für die oberen Schichten in
etwa 15◦ Nord und S̈ud kürzere Transportzeiten von den Quellregionen als für die darunterliegen-
den Schichten, wodurch diese oberen Schichten vergleichsweise stärker durch den Straßenverkehr
beeinflusst werden.

Im Januar - S̈udsommer - verursacht der Straßenverkehr auch in den südlichen Extratropen
hohe relative Beitr̈age. Die Ursachen für die im Sommer ḧoheren relativen Beiträge des Straßen-
verkehrs zu Ozon als im Winter - die geringere Hintergrundkonzentrationen der Stickoxide und
Ozon in Verbindung mit der nichtlinearen Photochemie - wurde bereits im Zusammenhang mit
der Gesamtwirkung des Straßenverkehrs dargestellt (Abschnitt8.1.1.1). Durch die Stickoxidemis-
sionen finden sich im Januar auf der Südhemispḧare ebenso hohe relative Beiträge zu Ozon wie
in den n̈ordlichen Extratropen (zwischen 3 und 7 Prozent). Durch die NMHC-Emissionen werden
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Tabelle 8.1:Absolute und relative Beiträge zu derOzonverteilung in Bodenn̈ahe [1000 hPa] durch die
einzelnen Spurengasemissionen und der Gesamtemissionen des Straßenverkehrs für Januar und Juli in [ppb]
und [%].

Komponente Absoluter Beitrag [ppb] Relativer Beitrag [%]
Januar Juli Januar Juli

Min Max Min Max Min Max Min Max
NOx -2.2 12.1 -2.1 20.9 -13.6 34.0 -5.4 37.2
CO 0.0 1.8 0.0 3.7 0.0 4.2 0.0 4.6
NMHC -0.3 9.3 -0.1 14.2 -1.2 27.5 -0.2 22.3
Gesamt 0.2 12.2 0.1 23.3 1.0 34.2 0.2 39.0

Beiträge von mehr als 1 Prozent verursacht. Die relativen Beiträge der CO-Emissionen liegen un-
ter 0.5 Prozent. Insgesamt liegen die Beiträge der Stickoxidemissionen allein zur zonal gemittelten
Ozonkonzentration (Abbildung8.2) also um etwa 2 bis 3 Prozentpunkte niedriger als die relativen
Beiträge der Gesamtemissionen des Straßenverkehrs (Abbildungen8.1 und 8.1.1). Die NMHC-
Emissionen des Straßenverkehrs besitzen etwa die halbe Stärke der Beitr̈age der Gesamtemissio-
nen. Die CO-Emissionen bewirken relative Beiträge, die um eine Größenordnung geringer sind.
Erneut zeigt sich die Reihung der Wirkung der einzelnen Spurengase auf Ozon mit den Stickoxi-
den an erster Stelle, gefolgt von den NMHCs und schließlich CO, wobei die NMHC insbesondere
in arktischen Breiten einen Einfluss besitzen und dort in der Stärke mit NOx vergleichbar sind.

Um den regionalen Ursprung derÄnderungen zu zeigen, wird nun die horizontale Verteilung
der Wirkung des Straßenverkehrs dargestellt. Die Stärke der berechneten Einflüsse der einzelnen
Spurengaskomponenten auf die Ozonverteilung (Abbildungen8.17, 8.18und8.19) unterscheiden
sich auch in der horizontalen Verteilung in Bodennähe (1000 hPa): Die Wirkung der NMHCs ist
im Mittel etwa halb so groß wie die der Stickoxidemissionen. Der Einfluss der CO-Emissionen auf
die Ozonkonzentration ist im Mittel um eine Größenordnung kleiner als der der Stickoxide. Die
Stickoxidemissionen des Straßenverkehrs haben als einzelne Spezies somit den größten Einfluss
auf die Verteilung des bodennahen Ozons.

In Tabelle 8.1 sind die Minima und Maxima zwischen denen sich die Veränderung der
Ozonkonzentration durch die einzelnen Spurengase in Bodennähe (Januar und Juli) bewegt ge-
gen̈ubergestellt. Der maximale Beitrag zur Ozonverteilung durch die Stickoxide alleine macht et-
wa 90 Prozent der Wirkung der gesamten Emissionen in 1000 hPa aus. Der Beitrag der NMHC-
Emissionen betr̈agt noch gut 60 Prozent des maximalen Beitrags der Gesamtemissionen. Die
CO-Emissionen bewirken alleine nur 15 Prozent des maximalen Beitrags der Gesamtemissionen
zur Ozonverteilung. Neben diesen stark unterschiedlichen Maximalwerten fallen deutlich negative
Beiträge zur bodennahen Ozonverteilung durch die Stickoxide von mehr als 2 ppb auf (Abbildung
8.17), die durch die Titration von Ozon mit NO entstehen.

Die geographischen Verteilungen der Beiträge der einzelnen Spurengase zur Ozonverteilung
(Abbildung8.17, 8.18und8.19) unterscheiden sich neben der Stärke auch deutlich in den regio-
nalen Mustern. Ẅahrend die Stickoxidemissionen im Juli vorwiegend für hohe Beitr̈age in den
Quellregionen verantwortlich sind, besitzen die NMHC- und die Kohlenmonoxidemissionen hohe
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Abbildung 8.17:Einfluss der NOx-Emissionen des Straßenverkehrs auf die Verteilung des bodennahen
Ozons(1000 hPa) in [ppb] (links) und in [%] (rechts) für die Monate Januar (oben) und Juli (unten), Diffe-
renz der KontrollsimulationCTR90 und der SzenariosimulationNO NOX.

Beiträge zur Ozonkonzentration gerade in den Nicht-Quellgebieten,über den Ozeanen und in der
Arktis. Im Januar ist die Wirkung jeweils umgekehrt: die Stickoxidemissionen besitzen hohe Bei-
träge außerhalb der Quellregionen und die NMHC- und Kohlenmonoxidemissionen gerade in den
Quellregionen. Die Wirkung der Gesamtemissionen (Abschnitt8.1.1.2) besitzt die gleiche charak-
teristische Verteilung wie die Stickoxidemissionen: im Juli hohe Beiträge in den Quellregionen,
im Januar in den Nicht-Quellregionen. Wie diese unterschiedliche Wirkung entsteht, wird in den
Abschnitten8.2.3, 8.2.4und8.2.5dargestellt und zusammenfassend in Abschnitt8.2.8dargestellt.

8.2.2 Photochemische Ozonproduktion

Weiteren Aufschluss̈uber die chemischen Vorgänge geben die Netto-Ozonproduktionsraten (vgl.
Abschnitt8.1.3). Auch hier unterscheidet sich die Wirkung der NMHCs deutlich von denen der
Stickoxidemissionen (Abbildung8.20). Zwar bewirkt der Straßenverkehr sowohl durch die einzel-
nen Spurengasemissionen als auch durch die gesamten Emissionen in 30◦N in Bodenn̈ahe einen
positiven Beitrag zur Ozonproduktion von mehr als10·104 Mol./cm3 s. Der Beitrag der Gesamt-
emissionen (mehr als100·104 Mol./cm3 s) wird dabei von den Stickoxidemissionen (knapp unter
100· 104 Mol./cm3 s) dominiert. Die NMHC-Emissionen tragen nur etwa40· 104 Mol./cm3 s
bei. Jedoch unterscheidet sich in anderen Regionen der Atmosphäre das Muster der Beiträge der
NMHCs deutlich von dem der Stickoxide und Gesamtemissionen. Die Stickoxidemissionen alleine
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Abbildung 8.18:Einfluss der NMHC-Emissionen des Straßenverkehrs in der Verteilung des bodennahen
Ozons(1000 hPa) in [ppb] (links) und in [%] (rechts) für die Monate Januar (oben) und Juli (unten).

führen zu einer̈ahnlichen Wirkung wie die Gesamtemissionen auf die Netto-Ozonproduktionsraten
mit den in Abschnitt8.1.3 beschriebenen Charakteristika und nur etwas geringerer Stärke; die
grundlegende Verteilung der Regionen mit Ozonproduktion und -abbau ist identisch. Die NMHC-
Emissionen jedoch bewirken (außer in den mittleren Breiten der Nordhemisphäre) einen Effekt
mit meist entgegengesetztem Vorzeichen: in tropischen Breiten in Bodennähe bewirken sie eine
Abnahme der Ozonproduktion, in der freien Troposphäre tropischer Breiten eine Zunahme und
in der freien Tropospḧare in mittleren Breiten wiederum ein Abnahme. Die Wirkung der NMHC-
Emissionen ist um gut eine Größenordnung schẅacher, so dass insgesamt bei den Gesamtemissio-
nen die Wirkung der Stickoxide dominiert.

In den Quellregionen in n̈ordlichen mittleren Breiten wirken sowohl NOx als auch NMHC als
Ozonvorl̈aufersubstanzen, wodurch es zu einer Netto-Ozonproduktion kommt.

8.2.3 Wirkung der Stickoxidemissionen

Im Juli wirken die Stickoxidemissionen des Straßenverkehrs auf die Ozonverteilung (Abbildung
8.17) hinsichtlich der geographischen Verteilung der Einflüsseähnlich wie die Gesamtemissionen
(Abbildung 8.4): Es werden hohe absolute Beiträge in den Quellregionen der Nordhemisphäre
(USA, Europa und Japan, mehr als 5 ppb) und signifikante Beiträgeüber den Ozeanen der Nord-
hemispḧare (Atlantik mehr als 2 ppb, Pazifik mehr als 1 ppb) simuliert. Im Januar wirken die
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Abbildung 8.19:Einfluss der CO-Emissionen des Straßenverkehrs auf die Verteilung des bodennahen
Ozons(1000 hPa) in [ppbv] (links) und in [%] (rechts) für die Monate Januar (oben) und Juli (unten).

NOx-Emissionen nur̈uber den Ozeanen mit signifikanten bis maximalen Beiträgenähnlich wie
die gesamten Emissionen des Straßenverkehrs. In den Quellgebieten jedoch unterscheidet sich im
Januar die Wirkung der Stickoxide alleine deutlich von der Wirkung der gesamten Straßenver-
kehrsemissionen: Die Ozonverteilung wird durch die NOx-Emissionen um mehr als 1 ppb verrin-
gert, ẅahrend durch die gesamten Emissionen dort eine Erhöhung des Ozons von meist mehr als
1 ppb verursacht wird (Ausnahme: Mitteleuropa). Insgesamt bedeutet das, dass die Stickoxidemis-
sionen des Straßenverkehrs (Abbildung8.4) höhere Beitr̈age im Nordsommer in den Quellregionen
(mehr als 5 ppb) und im Nordwinter in den Nicht-Quellregionen, beispielsweise den Ozeanen der
Nordhemispḧare (mehr als 1 ppb), leisten. Die NMHC-Emissionen weisen dagegen gerade das
umgekehrte Verhalten auf, wie in Abschnitt8.2.4gezeigt werden wird.

Entscheidend f̈ur die Wirkung der Stickoxide ist ihre grundlegende Bedeutung für die photo-
chemische Ozonproduktion in der Atmosphäre. Zus̈atzlich findet in den Quellgebieten durch die
NO-Emissionen des Straßenverkehrs und die damit verbundene erhöhte NO-Konzentration eine
Titration von Ozon statt (Reaktion (2.4)). Im Juli ist auf Grund der hohen solaren Einstrahlung
eine starke Photochemie und dadurch eine starke Ozonbildung gegeben, so dass im Juli i.d.R. die
Bildung von Ozon dominiert. Diese Ozonbildung findet sowohl in den Quellregionen als auch
in den Abluftgebieten (downwind) über den Ozeanen statt. Im Januar hingegen ist die photoche-
mische Ozonproduktion durch die geringere solare Einstrahlung deutlich schwächer als im Juli,
wodurch insgesamt in einzelnen Quellregionen der Ozonabbauüberwiegt (Abbildung8.4), bei-
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Abbildung 8.20:Beitrag der NOx-, der NMHC- und der Gesamtemissionen des Straßenverkehrs zu den
zonal gemitteltenNetto-Ozonproduktionsratenim Januar (links) und Juli (rechts) in Moleküle cm−3 s−1,
Achsen wie Abbildung8.2.

spielsweise im Osten der USA (Abnahme um bis zu 10 Prozent) und Mitteleuropa (Abnahme um
bis zu 5 Prozent). Erst außerhalb der Quellregionen in den Abluftgebieten dominiert im Januar
schließlich durch die Stickoxidemissionen die photochemische Ozonproduktion: Beispiele hierfür
sind Nordatlantik und Nordpazifik. An der Westküste der USA erḧohen die Stickoxidemissionen
das Bodenozon um etwa 4 %. Eine Ausnahme bildet hier die Masche des Modellgitters, in der die
Emissionen von Los Angeles berücksichtigt werden. Hier findet sich eine maximale Reduzierung
des Bodenozons um 18 % (minus 2 ppb). Im Juli zeigt sich in Mitteleuropa noch ein weiterer
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Abbildung 8.21:Relativer Beitrag [%] der NOx–Emissionen des Straßenverkehrs zu der horizontalen Ver-
teilung (1000 hPa) derprim ären SpeziesundOzon im Juli (in %). Differenz der KontrollsimulationCTR90
und der SzenariosimulationNO NOX.

Effekt: Trotz der starken Photochemie wird durch die Stickoxidemissionen weiterhin - wie im
Januar - Ozon abgebaut (Abbildung8.4). Hier kommt die mit steigender Stickoxidkonzentration
abnehmende Ozonproduktivität der Stickoxide zum Tragen (Abschnitt1). Eine zus̈atzliche Menge
an emittierten Stickoxiden führt dazu, dass zunächst Ozon zerstört wird (Titration). Gleichzeitig
steht zwar mehr NOx für die Reaktion mit HO2 und RO2 zur Verfügung, die Ozon-Produktivität
der gesamten Stickoxide nimmt jedoch stärker ab, als die zusätzliche Menge an Stickoxiden aus-
gleicht. Im Ergebnis f̈uhrt dies in Mitteleuropa zu geringeren Ozonkonzentrationen bei gleichzeitig
höheren Stickoxidemissionen und -konzentrationen. Im Juli nimmt Ozon dort durch die Stickoxi-
demissionen des Straßenverkehrs um etwa 2 ppb ab (Tabelle8.1).

Der Einfluss der Stickoxidemissionen alleine auf die atmosphärische Verteilung der Stickoxi-
de (Abbildungen8.21und 8.22, rechts oben) weist die gleichen Charakteristika auf wie die der
Gesamtemissionen (Abbildungen8.3und8.1.1.2). Man erḧalt maximale Beitr̈age in den Quellge-
bieten, die Beitr̈age fallen jedoch mit zunehmender Entfernung von den Quellgebieten rasch um
mehrere Gr̈oßenordnungen ab. In den Quellgebieten finden sich relative Beiträge zu den Stick-
oxidkonzentrationen von mehr als 36 Prozent; in südlichen Breiten gilt dies auch für advehierte
Luftmassen. Hohe Beiträge in advehierten Luftmassen sind nur bei einer schwachen Photochemie
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Abbildung 8.22:Relativer Beitrag der NOx-Emissionen des Straßenverkehrs zu der horizontalen Verteilung
(1000 hPa) von CO (links oben), NOx (rechts oben), Alkane (links unten) und Ozon (rechts unten) im Januar
(in %).

in der Winterhemispḧare m̈oglich.

Bei genauer Betrachtung zeigen sich in der Arktis und in Abluftgebieten Unterschiede der Wir-
kung der Stickoxide alleine von der Wirkung der Gesamtemissionen auf die atmosphärischen
Stickoxide. Hier zeigt sich, dass - wie in der Einzelgasstudie ermittelt (Abschnitt8.2.4) - die
NMHCs die Verteilung der Stickoxide beeinflussen: Die NMHC verstärken durch die Bildung
von PAN, den Transport von NOx in entlegene Regionen. Die Stickoxidemissionen alleine führen
somit in entlegenen Regionen im Juli zu geringeren Beiträgen zur atmosphärischen Stickoxidver-
teilung als die Gesamtemissionen. Die Stickoxide bewirken dort nur einen Beitrag von weniger als
10 Prozent zur PAN-Konzentrationsverteilung, während die Gesamtemissionen Beiträge zwischen
20 und 30 Prozent aufweisen (nicht gezeigt). PAN ist in diesen Regionen in Bodennähe thermisch
instabil, wodurch die vergleichsweise höheren Beitr̈age zur PAN-Verteilung durch die gesamten
Emissionen des Straßenverkehrs eine vergleichsweise stärkere Quelle f̈ur NOx darstellen, als die
Stickoxidemissionen alleine. Erst die Bildung der Reservoirspezies PAN ermöglicht es Stickoxide
weite Strecken bis in polare Breiten zu transportieren. Im Juli zerfällt PAN in Bodenn̈ahe ther-
misch und stellt eine Quelle für NOx dar. Die Stickoxidemissionen allein, die in diesen Breiten nur
einen geringeren Beitrag zur bodenahen PAN-Verteilung liefern als die Gesamtemissionen, trans-
portieren in Folge dessen weniger NOx in arktische Breiten und verursachen folglich geringere



96 8. Ergebnis der numerischen Experimente

Beiträge zur atmospḧarischen Stickoxidverteilung in arktischen Breiten. Im Januar besitzen die
Gesamtemissionen des Straßenverkehrs in der Arktis einen negativen Beitrag zur atmosphärischen
NOx- und NOy-Verteilung, ẅahrend die Stickoxidemissionen alleine zu geringen, meist positiven
Beiträgen f̈uhren. Auch die NOy-Verteilung zeigt in arktischen Breiten eine deutliche Abnahme.
Hier zeigt sich in Abschnitt8.2.4, dass durch die NMHC-Emissionen eine Abnahme im NOy be-
obachtet werden kann. NOy besitzt als Senke nur die Deposition von HNO3. Entsprechend be-
wirken die NMHC-Emissionen̈uber eine Verschiebung des Partitionierung (engl. partitioning) in
der NOy-Familie einen verstärkten Verlust des NOy. Die Abnahme der NOy-Verteilung bedeutet in
der Konsequenz auch eine Abnahme des NOx. Im Einzelnen bedeutet dies, dass HNO3 durch die
Gesamtemissionen geringer zunimmt als durch die Stickoxidemissionen alleine. Diese Abnahme
im NOy durch die Gesamtemissionen des Straßenverkehrs, die durch die Stickoxide alleine nicht
zu beobachten ist, zeigt sich bis in ein Druckniveau von 700 hPa.

Die im Januar deutlich ḧoheren Beitr̈age zu den Stickoxiden̈uber den Ozeanen durch die Ge-
samtemissionen des Straßenverkehrs können mit Hilfe von PAN erkl̈art werden: Die PAN-Bildung
ist auf Grund der Stickoxidemissionen alleine deutlich schwächer als auf Grund der Gesamtemis-
sionen, wodurch bei der Wirkung der Stickoxide alleine ein schwächerer Transport von NOx in
der tempor̈aren Reservoirspezies PAN stattfindet. So zeigen sich durch die Gesamtemissionen
des Straßenverkehrs in Zungen kontinentaler Luftüber den Ozeanen hohe relative Beiträge von
mehr als 16 Prozent (Ozeane vor den USA, Japan, Westafrika) (Abbildung8.1.1.2). Die Stick-
oxidemissionen allein hingegen bewirken dort niedrigere Beiträge von weniger als 6 Prozent. In
diesen Gebieten zeigt sich, dass die Gesamtemissionen des Straßenverkehrs deutlich höhere relati-
ve Beitr̈age zur PAN-Verteilung (mehr als 48 Prozent) als die NOx-Emissionen allein (weniger als
16 Prozent) bewirken. Da PAN im Juli in diesen Breiten in der Bodenschicht thermisch zerfällt,
stellt es ein Quelle f̈ur NOx dar. Da durch die Gesamtemissionen mehr PAN als durch die NOx-
Emissionen alleine gebildet wird, ergeben sich durch einen Transport in der freien Troposphäre
und eine anschließende Einmischung in die PBL höhere Beitr̈age zur Stickoxidverteilung in der
PBL in entlegenen Gebieten̈uber den Ozeanen.

Schließlich bewirken die Stickoxidemissionen des Straßenverkehrs eine Abnahme der atmo-
spḧarischen Verteilung von Kohlenmonoxid und den NMHCs (Abbildungen8.21und8.22). Ursa-
che hierf̈ur ist insbesondere die Zunahme der OH-Verteilung (v.a. in der Sommerhemisphäre), da
OH den Abbau von CO und NMHCs einleitet.

Der Einfluss der troposphärischen Stickoxide des Straßenverkehrs auf die Ozonverteilung ist
durch die nichtlineare Photochemie bestimmt. Wie die Einzelgasstudie der Stickoxidemissio-
nen zeigte, gibt es sowohl Regionen, in denen sich die Ozonproduktivität im Produktionsre-
gime befindet, als auch solche, in denen sie sich im Sättigungsregime befindet. Dies führt da-
zu, dass zus̈atzliche Stickoxide nicht zwingend zu einem Zustand mit höheren Ozonmischungs-
verḧaltnissen f̈uhren: In der Simulation der Wirkung der Stickoxide des Straßenverkehrs führen
die zus̈atzlichen Emissionen des Straßenverkehrs nichtüberall zu einem Ozonanstieg in der plane-
taren Grenzschicht. Im Osten der USA, in Europa und - weniger ausgeprägt - auch in China ist wie
oben ausgeführt eine Reduzierung des Ozons durch die Stickoxidemissionen zu beobachten. Ursa-
che hierf̈ur ist die sinkende Ozonproduktivität bei steigenden Stickoxidkonzentrationen (Abschnitt
1) und die Titration von Ozon durch zusätzlich emittiertes NO (Reaktion (2.4)).
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Abbildung 8.23:Relativer Beitrag [%] der NMHC-Emissionen des Straßenverkehrs zu der horizontalen
Verteilung (1000 hPa) derprim ären SpeziesundOzon im Juli (in %).

8.2.4 Wirkung der NMHC-Emissionen

In Abbildung8.23ist der Einfluss der NMHC-Emissionen des Straßenverkehrs auf die Verteilung
von Stickoxiden, Kohlenmonoxid, Ozon und - exemplarisch für die NMHCs - die Alkane gezeigt.
Die NMHC-Emissionen beeinflussen direkt die atmosphärische Verteilung der einzelnen NMHC-
Spezies. Bei den Alkanen trägt der Straßenverkehr bis zu 80 Prozent zur atmosphärischen Ver-
teilung im Nordatlantik bei (Abbildung8.23). In den Quellgebieten liegen die relativen Beiträge
sogar noch ḧoher. Bei den vergleichsweise reaktiveren NMHCs (Alkene, Formaldehyd) liegen im
Juli die relativen Beitr̈age im Nordatlantik dagegen deutlich niedriger und teilweise unter 10 Pro-
zent (nicht gezeigt). Ursache hierf̈ur sind die k̈urzeren Lebensdauern (siehe Abschnitt2.4), die
einen Transport nur̈uber kurze Entfernungen erlauben.

Zus̈atzlich beeinflussen die NMHC-Emissionen indirekt die Verteilung der Stickoxide und des
Kohlenmonoxids (Abbildung8.23). Die NMHC-Emissionen bewirken eine geringfügige Abnah-
me der Stickoxidverteilung, insbesondere in den Quellregionen. Dies geht einher mit einer Zu-
nahme der PAN-Mischungsverhältnisse in diesen Gebieten. Diese Zunahmen von PAN sind im
Sommer, auf Grund der kürzeren Lebensdauer als im Winter (Abschnitt2.4), auf die Quellregio-
nen beschr̈ankt und betragen dort zwischen 10 und 300 ppt (nicht gezeigt). Weiterhin bewirken
die NMHC-Emissionen in der Arktis und in Zungen kontinentaler Luftüber den Ozeanen eine
um mehr als 12 Prozent erhöhte Stickoxidverteilung (kleiner 10 ppt). Abgeschwächte Verlustpro-
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zesse f̈ur die Stickoxide k̈onnen diese Zunahme des NOx nicht erkl̈aren, da HOx, die wesentliche
Senke f̈ur NOx, dort erḧoht ist (nicht gezeigt). Diese Gebiete mit Zunahmen der NOx-Verteilung
durch die NMHC-Emissionen sind entlegene Gebiete, in denen der thermische Zerfall des - nun
erḧohten - PANüber die zus̈atzliche Bildung von PAN dominiert und es somit insgesamt zu einer
Versẗarkung der NOx-Quelle (aus PAN) kommt. Dies bewirkt die Zunahme der bodennahen Stick-
oxidverteilung in diesen Gebieten. In Folge dessen wird in diesen Gebieten im Gegensatz zu der
Wirkung der Gesamtemissionen weniger Ozon abgebaut (vgl. Gesamtwirkung Abschnitt 7.1) und
die Netto-Ozon-Produktionsrate ist dort positiv.

Die NMHC-Emissionen bewirken hingegen eine Abnahme der Stickoxidkonzentrationüber
weiten Teilen der kontinentalen Gebiete im Juli. Eine deutliche Abnahme der Stickoxide um mehr
als 6 Prozent wird beispielsweise in Europa berechnet. In diesen Gebieten findet sich im Juli auch
eine verringerte OH-Konzentration durch die Stickoxidemissionen (nicht gezeigt). Die NMHC-
Emissionen f̈uhren hingegen zu einer Zunahme von OH. Hierdurch ist die Verlustreaktion von
NO2 (Bildung von HNO3, Reaktion (2.9)) abgeschẅacht, wodurch die Stickoxidkonzentration
höher ist. Dies stimmt mit den Gebietenüberein, in denen eine Zunahme der Ozonkonzentrati-
on durch die NMHC-Emissionen alleine von mehr als 6 Prozent berechnet wird. Zusätzlich ist
die PAN-Konzentration durch die NMHC-Emissionen erhöht. PAN stellt eine temporäre Senke f̈ur
NOx dar und reduziert folglich in diesen Gebieten die NOx-Verteilung.

Die Wirkung der NMHC-Emissionen auf die Ozonverteilung ist insgesamt deutlich geringer
als die Wirkung der Stickoxide. Nur in Europa werden im Juli lokal absolute Beiträge von 5 ppb
überschritten. Ansonsten bewirken die NMHC-Emissionen des Straßenverkehrs im Januar und Juli
weniger als 2 ppb Ozon in der Nordhemisphäre und weniger als 0.5 ppb in der Südhemispḧare.
Wie bereits erẅahnt f̈uhren im Juli die NMHC-Emissionen in den Quellregionen zu einem nied-
rigeren Einfluss als in den Nicht-Quellregionen. Im Januar hingegen sind in den Quellregionen
höhere Beitr̈age zu verzeichnen. So werden im Juli in weiten Teilen der USA niedrigere Ozonzu-
nahmen berechnet als im Atlantik (mehr als 1 ppb). Relative Beiträgeüber den Ozeanen liegen in
den n̈ordlichen Extratropen bei mehr als 3 Prozent,über den Kontinenten meist unter 3 Prozent.
Ausnahmen bilden nur einzelne Ballungsräume, in denen die NMHC-Emissionen des Straßenver-
kehrs im Juli zu einer deutlichen Erhöhung des bodennahen Ozons führen: In der Region von Los
Angeles und in Zentren an der Ostküste der USA (mehr als 2 ppb), in Mitteleuropa, England, den
Niederlanden und Deutschland (lokal um mehr als 10 ppb) (Abbildung8.18). Der Vergleich mit
dem Einfluss der NOx-Emissionen des Straßenverkehrs zeigt, dass in eben diesen Gebietenüber
Europa eine Verringerung des Ozons durch die zusätzlichen NOx-Emissionen um 4 ppb stattge-
funden hat. In den USA wird durch die zusätzlichen NOx-Emissionen hingegen eine Zunahme des
Ozons um mehr als 10 ppb berechnet. Das bedeutet, dass in Europa und den durch Europa beein-
flussten Gebieten (Ostatlantik, Osteuropa, Naher Osten) eine Reduzierung der NMHC-Emissionen
ebenso effektiv oder sogar effektiver zur Reduzierung des Bodenozons beiträgt.

8.2.5 Wirkung der CO-Emissionen

Die CO-Emissionen des Straßenverkehrs tragen zur bodennahen Verteilung von CO in den
nördlichen Extratropen mehr als 16 % bei. In Quellregionen werden hohe Beiträge von mehr als
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Abbildung 8.24:Relativer Beitrag [%] der CO-Emissionen des Straßenverkehrs zu der horizontalen Ver-
teilung (1000 hPa) derprim ären SpeziesundOzon im Juli (in %). Regionen mit mehr als 1 % Beitrag zu
Ozon sind grau schattiert.

32 % (bis 64 %) durch den Straßenverkehr geliefert. Die Wirkung der CO-Emissionen alleine ist
damit in den Quellregionen höher als die Wirkung der Gesamtemissionen, die nur Beiträge von
maximal 48 % zur CO-Verteilung liefern. Bei der Wirkung der CO-Emissionen auf die Alkane
zeigt sich eine merkliche relative Zunahme in entlegenen Regionen. Da CO eine Senke für OH
darstellt, verringert sich die OH-Konzentration, wodurch der Abbau der NMHCs schwächer und
ihre Konzentration ḧoher wird.. Die Wirkung der CO-Emissionen auf Ozon ist im Vergleich zu
den Gesamtemissionen um eine Größenordnung geringer (Abbildungen8.19 und 8.24). Im Juli
werden nur in industrialisierten Zentren der Nordhemisphäre (Los Angeles, Ostküste der USA,
Europa) Beitr̈age von 1 ppb Ozon̈uberschritten. Die relativen Beiträge liegen teilweise in den
nördlichen Extratropen im Julïuber 1 Prozent. Somit besitzen die CO-Emissionen für den Beitrag
des Straßenverkehrs zur Ozonverteilung nur eine geringe Bedeutung.

Ein höhere Bedeutung kommt den CO-Emissionen hingegen bei dem Beitrag des Straßenver-
kehrs zu OH-Verteilung zu. Die CO-Emissionen des Straßenverkehrs bewirken im Juli eine Verrin-
gerung des Hydroxylradikals in der gesamten Troposphäre der n̈ordlichen Hemispḧare (Abbildung
8.25). Maximale Abnahmen betragen bis zu8 ·10−6 ppb und werden in der oberen Troposphäre
erreicht. CO stellt eine Senke für OH mittels Reaktion (2.16) dar. Kohlenmonoxid ist stabil genug,
um bis in die obere Troposphäre transportiert zu werden und dort die OH-KOnzentration zu ver-
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ringern. Im Januar f̈uhrt Kohlenmonoxid ebenfalls zu einer Verringerung von OH mit maximalen
Abnahmen in der oberen Troposphäre der tropischen Breiten von8·10−6 ppb.

8.2.6 Einfluss des Ozonregimes

Ein Vergleich der Wirkung der einzelnen Spurengase in der horizontalen Ozonverteilung
(1000 hPa) gibt Aufschluss̈uber das chemische Regime in diesen Regionen (Abbildungen8.17,
8.18und 8.19). Die NMHC-Emissionen bewirken nur in einzelnen Regionen Ozonzunahmen in
den bodennahen Schichten. Besonders auffällig sind die Regionen, in denen eine Erhöhung der
Stickoxidemissionen (Abbildung8.19) zu einer Verringerung der Ozonkonzentration führt (Mittel-
europa und Ostk̈uste der USA). Die NMHC-Emissionen allein (Abbildung8.18) bewirken gerade
in diesem Gebieten an der Ostküste der USA im Januar einen Anstieg des bodennahen Ozons (Ab-
bildung8.18) um 1 bis 2 ppb (mehr als 10 Prozent). Ebenso wird in Mitteleuropa in diesem Gebiet
in der planetaren Grenzschicht eine Zunahme der Ozonkonzentration um 0.5 bis 1 ppb (mehr als
3 Prozent) durch die NMHC-Emissionen berechnet. Die CO-Emissionen haben in diesen Gebieten
einen nahezu vernachlässigbaren Einfluss. In den USA ergibt sich durch die CO-Emissionen eine
Ozonzunahme zwischen 0.4 und 0.6 ppb, in Europa eine Zunahme zwischen 0.2 und 0.4 ppb in
den Regionen der Ozonabnahme durch die Stickoxidemissionen. Insgesamt bewirken die Gesamt-
emissionen des Straßenverkehrs in diesen Regionen einen Ozonbeitrag, der nicht bedeutendüber
der Wirkung der NMHC-Emissionen allein liegt. In den USA ist eine Zunahme um 1 bis 2 ppb zu
beobachten. In Europa unter 1 ppb. Dies entspricht einerÄnderung von weniger als 10 Prozent.
Ursache hierf̈ur ist, dass die Ozonproduktion in diesen Gebieten VOC-limitiert ist (vgl. Abschnitt
1). Dieser Fall ist im Januar bei geringen Netto-Ozonproduktionsraten in den USA und in Euro-
pa zu beobachten. Im Juli findet sich dieses Regime nur noch in Europa mit einer Ozonabnahme
durch die Stickoxidemissionen von 5 Prozent. Die Abnahme durch die NMHC-Emissionen und
die Gesamtemissionen beträgt hier zwischen 18 und 24 Prozent. Das bedeutet, dass die gleich-
zeitige Reduzierung aller drei Spurengase in diesen Regionen keine wesentlich Ozonreduzierung
im Vergleich zu der alleinigen Reduktion der NMHC-Emissionen bringt. Ursache hierfür sind
die hohen Stickoxidemissionen anderer Quellen, die dafür verantwortlich sind, dass hohe atmo-
spḧarische Konzentrationen der Stickoxide vorliegen, eine Titration von Ozon stattfindet und die
Ozonproduktiviẗat der Stickoxide im S̈attigungsregime ist.

8.2.7 Einfluss auf das Hydroxylradikal (OH)

Die Konzentration des Hydroxylradikals bestimmt die Oxidationskapazität der Atmospḧare. Eine
Änderung der atmosphärischen Verteilung durch den Straßenverkehrändert folglich die Oxidati-
onskapaziẗat und somit die Lebensdauer strahlungsaktiver Spurengase, wie beispielsweise Methan.
Je nach untersuchtem, emittiertem Spurengas wird sowohl eine Zu- als auch eine Abnahme der
Konzentration im zonalen Mittel berechnet (Abbildung8.25). Im Juli bewirken die Gesamtemis-
sionen und die Stickoxidemissionen eine Zunahme der OH-Konzentration um bis zu8 ·10−6 ppb
bzw. bis zu12·10−6 ppb. Die NMHCs alleine bewirken hier wiederum einen negativen Beitrag zur
OH-Verteilung von−5 ·10−6 ppb. Ebenso f̈uhren auch die Kohlenmonoxidemissionen zu einem
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Abbildung 8.25:Einfluss der einzelnen Spurengaskomponenten NOx (oben links), NMHC (oben rechts)
und CO (Mitte links) und der Gesamtemissionen des Straßenverkehrs (Mitte rechts) in der zonal gemittelten
OH-Verteilung im Juli verglichen mit der Summe der Einflüsse der einzelnen Gase (unten rechts) und die
Abweichung der Summe von dem Gesamteffekt (in %) (unten links). Bei der Abweichungen werden nur für
Regionen Werte gezeigt, in denen der Gesamteffekt mehr als 10−6 ppb ausmacht. Zum Vergleich sind die 4
und6·10−6 ppb Isolinien (dicke Linie) des Gesamteffekts gezeigt.

negativen Beitrag von bis zu−8 ·10−6 ppb. Bei den Stickoxidemissionen werden die maximalen
Änderungen in der gesamten Troposphäre in den Breiten 30◦N bis 45◦N berechnet. Die CO- und
NMHC-Emissionen bewirken maximalëAnderungen der OH-Konzentration in der oberen Tro-
pospḧare. Die maximalëAnderung durch die Gesamtemissionen des Straßenverkehrs und durch
den Gesamteffekt aller Spurengase hingegen wird erneut in Bodennähe bei etwa30◦N berechnet
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Abbildung 8.26:Einfluss der einzelnen Spurengaskomponenten NOx (oben links), NMHC (oben rechts)
und CO (Mitte links) und der Gesamtemissionen des Straßenverkehrs (Mitte rechts) in der zonal gemittelten
OH-Verteilung im Januar verglichen mit der Summe der Einflüsse der einzelnen Gase (unten rechts) und
die Abweichung der Summe von dem Gesamteffekt (in %) (unten links). Bei den Abweichungen werden
nur für Regionen Werte gezeigt, in denen der Gesamteffekt mehr als 10−6 ppb ausmacht. Zum Vergleich
sind die2·10−6 ppb Isolinien (dicke Linie) des Gesamteffekts gezeigt.

(Abbildung 8.25). Die angef̈uhrten absoluten Beiträge entsprechen relativen Beiträgen durch die
Gesamtemissionen des Straßenverkehrs zwischen 1 und 10 Prozent (nicht gezeigt) in der unte-
ren und mittleren Troposphäre, vor allem in der Nordhemisphäre. Die relativen Beitr̈age durch
die Stickoxide in der n̈ordlichen Hemispḧare betragen mehr als 5 Prozent, in mittleren Breiten
mehr als 12 Prozent. Die relativen Beiträge durch die NMHC-Emissionen liegen dort bei 2 bis
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10 Prozent. Ursache für die Zunahme der OH-Verteilung auf Grund der Stickoxidemissionen ist
die maximale Zunahme der Ozonkonzentration in diesen Breiten (Abbildung8.1). Ozon wiederum
bildet bei seiner Photolyse ein angeregtes Sauerstoffradikal, welches mit Wasserdampf zu OH rea-
gieren kann (Reaktion (2.13)). Dies stellt die wesentliche troposphärische Produktionsreaktion von
OH dar. Das negative Vorzeichen bei der Wirkung der NMHCs und CO zeigt, dass diese Verbin-
dungen im Juli eine Senke für OH darstellen (Reaktion (2.14) und (2.16)). Bei diesen Reaktionen
wird zwar HO2 gebildet, wodurch wiederum Ozon gebildet wird. Doch zeigt die Abnahme der at-
mospḧarischen OH-Konzentration, dass die Produktion von OH durch Ozon schwächer erḧoht ist
als die Senke durch zusätzliche NMHCs und CO aus dem Straßenverkehr verstärkt wird. Der Ver-
gleich mit der Gesamtwirkung zeigt, dass alle drei Spurengase einzeln eine deutlich Veränderung
der OH-Konzentration (mehr als4 ·10−6 ppb) und damit der Oxidationsstärke besitzen. Die OH-
Zunahme durch die Stickoxide ist jedoch stärker als die OH-Abnahme durch die beiden anderen
Komponenten (NMHC, CO), so dass die Gesamtemissionen des Straßenverkehrs insgesamt eine
Zunahme der OH-Verteilung bewirken.

Im Januar ergibt sich ein deutlich anderes Bild (Abbildung8.26). Die Gesamtemissionen des
Straßenverkehrs weisen in nördlichen Breiten eine Abnahme der atmosphärischen Verteilung des
Hydroxylradikals um mehr als−2 · 10−6 ppb auf. Das entspricht einer Abnahme um mehr als
10 Prozent (Abbildung8.14). In südlichen Breiten hingegen ist eine Zunahme um mehr als
2 ·10−6 ppb bzw. als 3 Prozent zu verzeichnen. Die Stickoxidemissionen allein bewirken in der
gesamten Troposphäre erneut eine Zunahme des OH-Radikals. Ursache hierfür ist erneut die
versẗarkte Produktion von Ozon und folglich von OH: Im Januar werden in den südlichen und
nördlichen Tropen bis zu4 ·10−6 ppb OH durch die Stickoxidemissionen des Straßenverkehr ver-
ursacht. Ebenso kommt es in der oberen Troposphäre in tropischen Breiten zu einer Zunahme um
mehr als4 ·10−6 ppb. Die NMHC- und die CO-Emissionen bewirken erneut eine Abnahme der
OH-Verteilung in der selben Größenordnung wie die Stickoxide. Im Januar dominiert nun in der
Nordhemispḧare, im Gegensatz zum Juli, die Wirkung der NMHC-Emissionen: die Gesamtemis-
sionen des Straßenverkehrs führen zu einer verringerten OH-Konzentration. In südlichen Breiten
ist die Wirkung der NMHC- und CO-Emissionen deutlich kleiner (weniger als1 ·10−6 ppb) als
die der NOx-Emissionen (mehr als4 ·10−6 ppb). So dominiert in s̈udlichen Breiten - S̈udsommer
- erneut die Wirkung der Stickoxide. Zusammenfassend lässt sich sagen, dass in der Sommerhe-
mispḧare das Vorzeichen der OH-Änderung durch die Gesamtemissionen des Straßenverkehrs mit
dem der Stickoxidëubereinstimmt. In der Winterhemisphäre hingegen ist das vorwiegend beob-
achtete Vorzeichen der OH-Änderung tendenziell eine Folge der NMHC- und CO-Emissionen des
Straßenverkehrs.

Linearit ät der Einflüsse

Um die Unsicherheit der Ergebnisse dieser Einzelgasstudien abzuschätzen, wurde die Linearität
der Einfl̈usseüberpr̈uft: Inwiefern entspricht die Summe der in den Einzelgasstudien berechne-
ten Wirkung der Gesamtwirkung? Dies ist besonders für die sekund̈aren Spezies (OH und Ozon)
wichtig, um die Unsicherheit der getroffenen Aussagen abzuschätzen. In Abbildung8.25 ist der
in den Einzelgasstudien ermittelte Einfluss der einzelnen Spurengase auf die OH-Verteilung dem
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Effekt der Gesamtemissionen gegenübergestellt. An Hand des Vergleichs kann neben der nicht-
linearen Photochemie auch analysiert werden, inwiefern die Einzelgasstudien die Wirkung der
Gesamtemissionen wiedergeben.

Die summierte Wirkung der einzelnen Gase (aus den Einzelgasstudien) im Juli ergibt in der
zonal gemittelten Darstellung ein̈ahnliches Muster wie die Wirkung der Gesamtemissionen (Ab-
bildung8.25). Die Abweichung der Wirkungen zeigt (Abbildung8.25) in Regionen mit deutlichem
Beitrag zur OH-Verteilung (gr̈oßer als6 ·10−6 ppb) eineÜberscḧatzung unter 20 Prozent. In Re-
gionen mit geringeren Beiträgen zur OH-Verteilung (4 bis6 ·10−6 ppb) übersteigt die summierte
Wirkung dagegen um 10 bis 40 Prozent die Wirkung der Gesamtemissionen. In den Regionen,
in denen es durch die Gesamtemissionen zu einer Abnahme der OH-Konzentration kommt, fin-
det tendenziell eine Unterschätzung durch die Summe der Wirkung der Einzelgase um mehr als
60 Prozent statt. Im Januar zeigt sich wie auch im Juli, dass in Regionen mit einer deutlichen
Änderung der OH-Konzentration (Abnahme um mehr als2 ·10−6 ppb) die Abweichungen unter
40 Prozent betragen (Abbildung8.26).

Für die in den Einzelgasstudien ermittelte Wirkung der Stickoxide auf OH bedeutet dies, dass
sie in den unteren Schichten der Atmosphäre eine Unsicherheit von weniger als 20 Prozent besitzt.
In Regionen, in denen dort maximale Beiträge verzeichnet werden, tritt eineÜberscḧatzung von
maximal 20 Prozent auf. Bei der Wirkung der NMHC- und CO-Emissionen im Juli besitzen die in
den Einzelgastudien berechneten maximalenÄnderungen der OH-Konzentration eine höhere Un-
sicherheit, da gerade in der oberen Troposphäre eineÜberscḧatzung durch die Summe der Wirkung
der Einzelgase von mehr als 40 Prozent auftritt. Ursache hierfür ist, dass in diesen Regionen die
Wirkung der Stickoxidemissionen̈ahnlich stark, wie die Wirkung der CO- und NMHC-Emissionen
aus den Einzelstudien gemeinsam ist, jedoch mit entgegengesetztem Vorzeichen. Im Januar hin-
gegen besitzen ebenfalls dieÄnderungen in der oberen Troposphäre - nun f̈ur die Stickoxide und
CO wesentlich -eine deutlich höhere Unsicherheit, da hier Unterschätzungen um mehr als 80 Pro-
zent auftreten. In der unteren Troposphäre (bis 500 hPa) liegen die Unter- undÜberscḧatzungen
bei weniger als 40 Prozent, wodurch die Unsicherheit der dort berechnetenÄnderung der OH-
Konzentration in den Einzelgasstudien geringer als in der oberen Troposphäre ist. Hier verhindert
die Nichtlineariẗat der Photochemie Einflüsse aus Einzelgasstudien mit geringeren Unsicherheiten
zu erhalten.

8.2.8 Grundlegende Prozesse
für die Wirkung der Straßenverkehrsemissionen

In Abbildung 8.27 sind die grundlegenden Prozesse für die Wirkung der einzelnen Spezies der
Straßenverkehrsemissionen in Quell-, Abluft- und entlegenen Regionen dargestellt. In den Quellre-
gionen sind insbesondere die Stickoxidemissionen für die Bildung von Ozon im NOx-HOx-Zyklus
verantwortlich. Durch das vermehrte Ozon wird mehr OHüber Reaktionen (2.10) und (2.13) gebil-
det. Die NMHC-Emissionen führen in den Quellregionen bei der Oxidation vermehrt OH in HO2

über. Zus̈atzlich produzieren sie mehr HOx als sie in der Eingangsreaktion verbrauchen. Das ver-
mehrte HO2 erḧoht die Ozonproduktiviẗat der Stickoxide. Im Winter nimmt HOx so stark in den
Quellregionen der Nordhemisphäre zu, dass OH trotz der relativen Abnahme im HOx zunimmt.
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Die vermehrte OH-Konzentration stellt eine verstärkte Senke f̈ur NOx dar und es wird HNO3 ge-
bildet. Die Kohlenmonoxidemissionen tragen in den Quellregionen nur schwach zur Ozonbildung
bei.

Aufgrund der NMHC-Emissionen wird in den transportierten Luftmassen quellnah PAN ge-
bildet, NOx nimmt folglich ab. HNO3, das aufgrund der NMHC verstärkt gebildet wurde, wird
ausgewaschen, wodurch sich die NOy-Konzentration verringert. Das entstandene PAN kann in
den Abluftgebieten, insbesondere in oberen Schichten der Atmosphäre,über weite Entfernungen
transportiert werden. In den Abluftgebieten zeigt sich eine durch den Straßenverkehr - insbeson-
dere NOx-Emissionen - erḧohte Ozonkonzentration. Die Hydroxylkonzentration wird durch die
einzelnen Komponenten der Straßenverkehrsemissionen sowohl erhöht (NOx) als auch verrin-
gert (NMHC und CO). Wenn die transportierten Luftmassen in entlegenen Regionen absinken,
zerf̈allt PAN thermisch und NOx wird gebildet. Dieser Prozess findet, außer in der Arktis, auch im
Winter statt. Die NOy-Konzentration ist folglich in den entlegenen Regionen durch die NMHC-

Abbildung 8.27:Prinzipielle Wirkung der Straßenverkehrsemissionen auf die chemische Zusammenset-
zung der Atmospḧare in den Quell-, Abluft- und entlegenen Regionen: NOx (rot), NMHC (grün) und CO
(blau). Pfeile nach oben stellen eine Zunahme, nach unten eine Abnahme der Spezies dar. Der Pfeil rechts
von der Spezies gibt den Einfluss im Januar, links von der Spezies im Juli an. Schwache Prozesse sind in
Klammern gesetzt, dominierende Prozesse unterlegt.
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Emissionen erḧoht, da diese den indirekten Transport von NOx (in PAN) aus den Quellregionen
ermöglichen. Die freigesetzten Stickoxide besitzen in entlegenen Regionen auf Grund der geringen
NOx-Hintergrundkonzentration eine hohe Ozonproduktivität und bewirkt die Bildung von Ozon.
Da NOx auf Grund ihrer geringen Lebensdauer nur kurze Strecken transportiert werden könnnen,
ist in entlegenen Regionen die Ozonbildung auf Grund der NMHC-Emissionen deutlich stärker.

8.3 Einfluss der Aromaten

Hintergrund

Die Aromaten und deren Chemie sind in dem vonRoelofs und Lelieveld[2000] verwendeten re-
duzierten Chemieschema CBM-IV nicht mehr explizit enthalten (Abschnitt3.4). Die Emissio-
nen des Straßenverkehrs bestehen jedoch zu einem Anteil von etwa einem Viertel aus Aromaten
(Abschnitt 5.5.2). Um nun die Wirkung der nicht explizit im Schema enthalten Aromaten ab-
zuscḧatzen, m̈ussen diese Emissionen auf andere Weise in das Modell integriert werden.Hou-
weling et al.[1998] emittieren anstatt der chemischen Spezies Trimethylbenzol (Xylen) in ihrem
Schema Methylglyoxal und Alkane. Dies ist in den bereits dargestellten Simulationen und somit
auch in den Ergebnissen enthalten, womit ein Anteil von etwa 20 Prozent der Aromaten impli-
zit ber̈ucksichtigt wurde. Von den restlichen Aromaten stellt Methylbenzol (Toluol) mit knapp
30 Prozent die ḧaufigste Komponente dar. Um nun die Wirkung der Toluolemissionen im Mo-
dell abzuscḧatzen, wird eine Sensitivitätsstudie gemacht, in der die stabilen Abbauprodukte der
Toluoloxidation nachGery et al.[1989] als Emissionen in das Modell integriert werden. Hierfür
werden Methylglyoxal, Formaldehyd und höhere Aldehyde als Ersatz emittiert. Im folgenden wird
in der Darstellung die Wirkung Toluol zugeschrieben, auch wenn dieses nur in Form seiner stabilen
Abbauprodukte in der Simulation emittiert wurden.

Wirkung der Aromaten

Die substituierten Toluol-Emissionen bewirken im Juli eine Zunahme der Ozonkonzentration ins-
besondere in den Quellregionen der Nordhemisphäre (mehr als 30 ppt in Mitteleuropa, Nordin-
dien und Ostchina). Dort stellt dies einen Anteil der Gesamtwirkung des Straßenverkehrs zwi-
schen 0.3 und 3 Prozent dar. In obigen Regionen betragen die Anteile der durch Toluol des
Straßenverkehrs gebildeten NMHCs, wie beispielsweise Formaldehyd, zwischen 0.1 und 1 Pro-
zent. In den Regionen in denen die Toluolemissionen weniger als 0.3 Prozent (30 ppt) beitra-
gen, liegen die Anteile dieser NMHCs niedriger als 0.1 Prozent. Das heisst, nur in Regionen mit
niedrigen NMHC-Konzentrationen - im Vergleich zu den durch den Straßenverkehr gebildeten
NMHC-Konzentrationen - liefern die Toluolemissionen einen Beitrag von mehr als 30 ppt (Abbil-
dung8.28). Die Netto-Ozonproduktionsrate nimmt in der selben Weise wie die Ozonkonzentration
(nicht gezeigt) zu. Dies ist die Konsequenz der gleichzeitig abnehmenden Brutto-Ozonproduktion
und des Brutto-Ozonabbaus. Die Brutto-Ozonproduktions- und -abbauratenändern sich mit
der abnehmenden NOx-Konzentration (Abbildung8.28, rechts oben) und zunehmenden HO2-
Konzentration (Abbildung8.28, links unten). Die Änderung der Netto-Ozonproduktionsrate be-
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Abbildung 8.28:Wirkung der Toluolemissionen auf OH (in 10−4 ppt), HO2 (in 0.01 ppt), NOx (in ppt) und
Ozon (in 10 ppt) im Juli.

trägt meist zwischen 1 und 3 Prozent, vereinzelt zwischen 3 und 10 Prozent, beispielsweise in
Indien und Ostchina des durch den Straßenverkehr verursachten Gesamteffekts. Im Vergleich zur
Gesamt-Netto-Ozonproduktionsrate bewirken die Ersatz-Toluol-Emissionen meist unter 1 Prozent
Anteil, vereinzelt bis zu 3 Prozent. In einzelnen Regionen nimmt die Ozonkonzentration und auch
die Ozonproduktionsrate auf Grund der Aromaten ab (Abbildung8.28). Dies geschieht in Regio-
nen, in denen durch die Aromaten zwar mehr Ozon vorhanden ist, jedoch keine verstärkte Bildung
von Ozon stattfindet. Dort nimmt die zur Ozonkonzentration proportionale Brutto-Ozonabbaurate
sẗarker zu, als die Brutto-Ozonproduktionsrate steigt, wodurch es netto zu einem Abbau von Ozon
kommt (negative Netto-Ozonproduktionsrate). Dies zeigt sich beispielsweise im Himalaya.

In Mitteleuropa f̈allt auf, dass die OH-Konzentration in dieser Region zunimmt und nicht wie
ansonsten weltweit abnimmt. Die Abnahme von OH weltweit ist durch die vermehrte Umwandlung
von OH in HO2 begr̈undet (Abbildung8.28, links unten), auf Grund der Oxidation der Kohlenwas-
serstoffe mit OH (Reaktion (2.14)). In Europa dominiert jedoch die vermehrte Produktion von OH
durch die erḧohte Ozonkonzentration (Reaktion (2.13)). Die Toluolemissionen bewirken eine wei-
tere Verringerung der OH-Konzentration um 3 bis 10 Prozent mehr als die Gesamtemissionen des
Straßenverkehrs.
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Bewertung der Wirkung der Aromaten

Die in dieser Arbeit vorgenommene Abschätzung der Wirkung der Aromaten stellt eine unte-
re Abscḧatzung dar. In Anbetracht des Anteils von 25 Prozent an den NMHC-Emissionen des
Straßenverkehrs (Massenanteil, Abschnitt5.5.2) ist es jedoch wichtig, eine Größenordnung der
Unsicherheit anzugeben, die durch ihre Nichtberücksichtigung entsteht. So zeigte sich, dass je
nach Region der Einfluss des Straßenverkehrs noch um bis zu 3 Prozent höher liegen kann. Hier
sind insbesondere die Regionen Europa, Indien und China beeinflusst, in denen die substituierten
Toluol-Emissionen zwischen 0.1 und 1 % der Gesamtkonzentration ausmachen.

Derwent et al.[1996] scḧatzen den Einfluss von Aromaten für Bedingungen in Großbritanni-
en mit 30 Prozent Beitrag zur Ozonbildung. Diese hohen Beiträge konnten in der vorgenomme-
nen globalen Modellierung nicht berechnet werden. Die vorgenommene Abschätzung unterscḧatzt
tendenziell die Ozonbildung auf Grund der substituierenden Emission der ersten stabilen Abbau-
produkte, da die Eingangsreaktionen der Aromatenoxidation nicht abbildet werden. Weiterhin ist
das Transportschema numerisch diffusiv, so dass photochemische ’Smog’-Bedingungen, wie sie
beispielsweise in einer Großstadt herrschen, nicht abgebildet werden können. Der Schwerpunkt
einer globalen Modellierung ist es u.a. die Fernwirkung und verantwortliche Mechanismen auf
globaler Skala abzubilden. Variationen von lokalen und regionalen Verteilungen, wie z.B. der
Netto-Ozonproduktion, die unterhalb der Modellauflösung liegen, k̈onnen nicht bzw. nur unvoll-
sẗandig abgebildet werden. Somit stellt die vorgenommene Abschätzung der Wirkung von Toluol-
Emissionen eine untere Grenze dar.

8.4 Einfluss auf die tropospḧarischen Ozons̈aulendichten

8.4.1 SaisonalëAnderung der Säulendichten

Die Betrachtung der̈Anderungen der Ozonsäulendichten erlaubt eine Quantifizierung des Einflus-
ses des Straßenverkehrs auf die gesamte troposphärische Ozonverteilung. In Abbildung8.29sind
die Änderungen der Ozonsäulendichten durch die Emissionen des Straßenverkehrs für die Monate
Januar und Juli dargestellt. Die Beiträge der CO-Emissionen aus der Einzelgasstudie weisen ma-
ximale Beitr̈age von nur 0.2 DU (Dobson Einheiten) im Januar und 0.6 DU im Juli auf (Tabelle
8.2) und werden daher nicht gezeigt.

Die Änderung der troposphärischen Ozons̈aulendichten ist im Nordsommer (Juli) deutlich
höher als im Nordwinter (Januar). Im Juli ist dieÄnderung der troposphärischen S̈aulendichten ma-
ximal (Tabelle8.2). Ursache hierf̈ur ist die hohe solare Einstrahlung in den nordhemisphärischen
Quellregionen, die die Photochemie verstärkt. Die Quellregionen maximaler Stärke liegen in den
nördlichen Extratropen, wo etwa 75 Prozent der Emissionen freigesetzt werden (Kapitel 4). Es
wird eine maximale Zunahme von 5.2 DU an der Ostküste der USA und in Mitteleuropa berechnet
(Tabelle8.2). In den Breiten n̈ordlich von 20◦N zeigen sich durch die Straßenverkehrsemissionen
meist Zunahmen von mehr als 2.4 DU. Absolute Beiträgeüber 3.2 DU finden sich in einem zu-
sammenḧangenden Gebiet das von der Westküste der USA,̈uber den Nordatlantik, und Europa bis
nach Russland reicht. Im April und Oktober liegen die Werte deutlich niedriger (Tabelle8.2). und



8.4. Einfluss auf die troposphärischen Ozons̈aulendichten 109

180˚ -120˚ -60˚ 0˚ 60˚ 120˚ 180˚
-90˚

-60˚

-30˚

0˚

30˚

60˚

90˚

8

Januar-Kfz-NOx [0.1 DU]Januar-Kfz-NOx [0.1 DU]

180˚ -120˚ -60˚ 0˚ 60˚ 120˚ 180˚
-90˚ -90˚

-60˚ -60˚

-30˚ -30˚

0˚ 0˚

30˚ 30˚

60˚ 60˚

90˚ 90˚

8

16

24
24

32

Juli-Kfz-NOx [0.1DU]

180˚ -120˚ -60˚ 0˚ 60˚ 120˚ 180˚
-90˚

-60˚

-30˚

0˚

30˚

60˚

90˚

4

Januar-Kfz-NMHC [0.1 DU]

180˚ -120˚ -60˚ 0˚ 60˚ 120˚ 180˚
-90˚ -90˚

-60˚ -60˚

-30˚ -30˚

0˚ 0˚

30˚ 30˚

60˚ 60˚

90˚ 90˚

4

8

Juli-Kfz-NMHC [0.1 DU]

0 4 8 16 24 32 40 48
0.1 DU

Beitrag des Strassenverkehrs zur troposphärischen Ozonsäule 

180˚ -120˚ -60˚ 0˚ 60˚ 120˚ 180˚
-90˚

-60˚

-30˚

0˚

30˚

60˚

90˚

8

16
16

Januar-Kfz-(NOx + NMHC + CO) [0.1 DU]Januar-Kfz-(NOx + NMHC + CO) [0.1 DU]

180˚ -120˚ -60˚ 0˚ 60˚ 120˚ 180˚
-90˚ -90˚

-60˚ -60˚

-30˚ -30˚

0˚ 0˚

30˚ 30˚

60˚ 60˚

90˚ 90˚

8
16

24
32

40
40

Juli-Kfz-(NOx + NMHC + CO) [0.1 DU]

180˚ -120˚ -60˚ 0˚ 60˚ 120˚ 180˚
-90˚

-60˚

-30˚

0˚

30˚

60˚

90˚

8
16

16

Januar-Kfz-Gesamt [0.1 DU]

180˚ -120˚ -60˚ 0˚ 60˚ 120˚ 180˚
-90˚ -90˚

-60˚ -60˚

-30˚ -30˚

0˚ 0˚

30˚ 30˚

60˚ 60˚

90˚ 90˚

8
16

24

3232 40

40

Juli-Kfz-Gesamt [0.1 DU]

0 4 8 16 24 32 40 48
0.1 DU

Beitrag des Strassenverkehrs zur troposphärischen Ozonsäule 

180˚ -120˚ -60˚ 0˚ 60˚ 120˚ 180˚
-90˚

-60˚

-30˚

0˚

30˚

60˚

90˚

8

16
16

Januar-Kfz-(NOx + NMHC + CO) [0.1 DU]Januar-Kfz-(NOx + NMHC + CO) [0.1 DU]

180˚ -120˚ -60˚ 0˚ 60˚ 120˚ 180˚
-90˚ -90˚

-60˚ -60˚

-30˚ -30˚

0˚ 0˚

30˚ 30˚

60˚ 60˚

90˚ 90˚

8
16

24
32

40
40

Juli-Kfz-(NOx + NMHC + CO) [0.1 DU]

180˚ -120˚ -60˚ 0˚ 60˚ 120˚ 180˚
-90˚

-60˚

-30˚

0˚

30˚

60˚

90˚

1
23

6
7

8

-4
-4

-2

-2

-2

Januar-Abweichung [%]

180˚ -120˚ -60˚ 0˚ 60˚ 120˚ 180˚
-90˚ -90˚

-60˚ -60˚

-30˚ -30˚

0˚ 0˚

30˚ 30˚

60˚ 60˚

90˚ 90˚

1

1

2 3

4

45

-2
-2

-2

Juli-Abweichung [%]

-8 -7 -6 -5 -4 -3 -2 -1 1 2 3 4 5 6 7 8
Abweichung [%]

Beitrag des Strassenverkehrs zur troposphärischen Ozonsäule 

Abbildung 8.29:Vergleich der Wirkung der einzelnen Spurengase auf die Ozonsäulendichten in [0.1 DU]
mit der Gesamtwirkung des Straßenverkehrs im Januar (links) und Juli (rechts). Die Abweichung (unten)
der Summe der Einzelwirkungen von der Gesamtwirkung (in %) ist gezeigt.
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es werden nur noch Werteüber 2.4 DU erreicht, wobei die regional zusammenhängende Verteilung
vom Osten der USA bis nach Russland erhalten bleibt (nicht gezeigt). Im Januar sind die Beiträge
zu den Ozons̈aulendichten minimal, nur noch in einzelnen Abluftregionen in den nördlichen Tro-
pen sind Werte gr̈oßer als 1.6 DU zu verzeichnen. Im regionalen Mittel liegt die Zunahme der
Ozons̈aulendichte durch die Gesamtemissionen im Januar bei 1.4 DU in den nördlichen Extratro-
pen (Tabelle8.2). Das ganze Jahr̈uber verursacht der Straßenverkehr in der gesamten nördlichen
Hemispḧare einen Beitrag von mindestens 0.8 DU. In den südlichen Extratropen zeigt die Zunah-
me in den Ozons̈aulen einen deutlichen Nord-Süd-Gradienten. Im Juli liegen die Werte im zonalen
Mittel zwischen 0.3 DU am S̈udpol und 0.8 DU bei 30◦S. Dies sind die geringsten Werte, die zu
verzeichnen sind. Im April liegen die Werte bei 40◦S geringf̈ugig um 0.1 DU ḧoher. Im Januar
liegen die Werte dort generell etwa 0.2 DU höher. Die regional gemittelten Beiträge im Januar und
Juli unterscheiden sich mit Werten von 3 DU im Juli in den nördlichen Extratropen und nur 1.4 DU
im Januar ebenfalls deutlich (Tabelle8.2). Die Ausbildung von regional zusammenhängenden
Gebieten mit starker Zunahme der Ozonsäulendichten weist erneut auf die hohe Bedeutung des
Transports ozonreicher Luftmassen hin (vgl. Abschnitt8.2.3): Ozon kannüber mehrere Tausend
Kilometer effektiv transportiert werden. So kann der Straßenverkehr auch in Nicht-Quellgebieten
wie dem Nordatlantik Beitr̈age zu den Ozonsäulendichten von mehr als 3.2 DU im Juli bewirken.
Es zeigt sich auch ein deutlicher hemisphärischer Unterschied zwischen den nördlichen (NHEx)
und s̈udlichen (SHEx) Extratropen (Tabelle8.2) von einem Faktor 2 im Januar und einem Faktor
6 im Juli. Der Nord-S̈ud-Gradient ist im Januar aufgrund des südhemispḧarischen Sommers und
der damit verbundenen Photochemie deutlich geringer als im Juli. Im Januar (südhemispḧarischer
Sommer) zeigen sich in südlichen Breiten Gebiete mit einer Zunahmeüber 0.8 DU ausgehend
von S̈udamerika in Richtung Osten durchgehend bis in den Südpazifik (170◦W). Hierbei werden
Quellregionen in S̈udafrika und S̈udwestaustralien umschlossen.

8.4.2 Wirkung in den Einzelgasstudien

In Abbildung 8.29 ist die Wirkung der NOx-Emissionen des Straßenverkehrs einerseits und der
NMHC-Emissionen andererseits auf die troposphärischen Ozons̈aulendichten aus den Einzelgas-
studien dargestellt. Maximale Werte werden hier - wie auch bei den Gesamtemissionen - im Juli
verzeichnet. Die Zunahme liegt nun niedriger bei maximal 4.0 DU, die im Osten der USA erreicht
werden. Das zusammenhängende Gebiet einer durchgehenden Zunahme der Ozonsäulen erstreckt
sich wiederum vom Westen der USA bis nach Russland und es werden Zunahmen bisüber 2.4 DU
erreicht. Im April, Juli und Oktober (nicht gezeigt) werden in der Regel Beiträge von 1.6 DU in
allen Gebieten der n̈ordlichen Extratropen berechnet. Im Januar dagegen wird dort nur ein Beitrag
von mehr als 0.8 DU erreicht. Im regionalen Mittel sind die Stickoxidemissionen allein für etwa
70 Prozent der f̈ur die Gesamtemissionen berechneten Wirkung verantwortlich.

Die Änderung durch die NMHC-Emissionen des Straßenverkehrs liegt wiederum deutlich nied-
riger als dieÄnderung durch die Gesamtemissionen oder die NOx-Emissionen allein. Die NMHC-
Emissionen des Straßenverkehrs verursachen in den nördlichen Extratropen und in den Breiten
15◦N bis 30◦N im Juli einen Beitrag von noch mindestens 0.4 DU. Im Juli wird lokal in Europa
und in n̈ordlichen polaren Breiten eine Zunahme von mehr als 0.8 DU berechnet. Im Januar wird
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Tabelle 8.2:Beitrag des Straßenverkehrs zu den Ozonsäulendichten in den Monaten Januar, April, Juli und
Oktober; Maximalwert der̈Anderung in Dobson Einheiten [DU]; regional gemittelte Beiträge absolut und
relativ für die n̈ordlichen (NHEx) und s̈udlichen (SHEx) Extratropen und die Tropen (Tro). Die Summe ist
die summierte Wirkungen aus den Einzelgasstudien.

Maximaler Beitrag des Straßenverkehrs zur Ozons̈aulendichte [DU]
Januar April Juli Oktober Mittel

Gesamt 2.1 100% 3.5 100 % 5.2 100 % 3.6 100 % 2 - 5
NOx 1.8 86 % 2.8 80 % 4.2 81 % 3.2 89 % 80% - 90%
NMHC 0.6 29 % 0.9 26 % 1.4 27 % 0.7 19% 20 % - 30 %
CO 0.2 10 % 0.6 12 % ∼ 10 %
Summe 2.1 100 % 5.7 110 %

Regional gemittelte Beitr̈age des Straßenverkehrs
Januar Juli Mittel

NHEx Tro SHEx NHEx Tro SHEx global
Säulendichten [DU]
Gesamt 1.4 1.0 0.7 3.0 1.6 0.5 0.5 - 3.0
NOx 1.0 0.7 0.5 2.1 1.1 0.5 0.5 - 2.1
NMHC 0.4 0.2 0.1 0.7 0.3 0.0 0 - 0.7
CO 0.1 0.1 0.0 0.4 0.2 0.0 0 - 0.4
Summe 1.5 1.0 0.6 3.2 1.6 0.5 0.5 - 3.2
Relativer Beitrag aus Einzelgasstudien
NOx 73 % 68 % 68 % 69 % 70 % 87 % 68 -87 %
NMHC 26 % 18 % 17 % 24 % 17 % 7 % 7 - 26 %
CO 7 % 13 % 6 % 12 % 13 % 6 % 6 - 13 %
Summe 107 % 99 % 93 % 104 % 100 % 100 %

lokal über den Quellregionen und in den Abluftgebieten der nördlichen Hemispḧare eine Zunahme
der Ozons̈aule von mehr als 0.4 DU berechnet. Auf der südlichen Hemispḧare werden Zunahmen
in den Ozons̈aulen im Mittel von 0.1 DU berechnet. Dies entspricht einem Anteil an der Wir-
kung der Gesamtemissionen zwischen 7 und 17 Prozent. Je nach Region schwankt dieser Anteil
ansonsten zwischen 17 und 26 Prozent. Im Juli werden in den Tropen im Mittel 0.3 DU und in den
nördlichen Extratropen 0.7 DU erreicht.

Die Kohlenmonoxidemissionen alleine verursachenÄnderungen der S̈aulendichten von meist
unter 0.2 DU, maximal werden 0.4 DU (nördliche Extratropen im Juli) erreicht. Der relative Bei-
trag zu den regionalen Beiträgen schwankt zwischen 6 und 13 Prozent (Tabelle8.2).

Ein Vergleich der Zunahmen durch die einzelnen Spezies allein mit den Zunahmen durch die
gesamten Straßenverkehrsemissionen zeigt den zentralen Einfluss der Stickoxide bei der Ozonbil-
dung. Der Vergleich der lokalen Zunahmen zeigt absolute Unterschiede bis 0.8 DU. Diese großen
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Abbildung 8.30:Isoplethendiagramm des Ozonmischungsverhältnisses (in ppb) f̈ur eine Zusammenset-
zung, die typisch f̈ur Gebiete mit anthropogenen Emissionen ist (nachLin et al. [1988]).

Unterschiede treten in Gebieten einer starken Zunahme der Ozonsäulen auf. Dies entspricht einem
relativen Unterschied von etwa 30 Prozent. Das bedeutet, dass die Stickoxide allein etwa 70 Pro-
zent der Zunahme der Ozonsäulen verursachen. Die restlichen beiden Komponenten, NMHC und
CO, bewirken deutlich geringere Beiträge zu dem Gesamteffekt der Straßenverkehrsemissionen
auf die tropospḧarischen Ozons̈aulendichten.

Linearit ät der Einflüsse

Die Einzelgasstudien erlauben zusätzlich, das nichtlineare Verhalten der Photochemie im Hinblick
auf die Ozons̈aulen zu analysieren. Auf diese Weise wird die Unsicherheit der mit den Einzel-
gasstudien berechneten Einflüsse auf die troposphärische Ozonverteilung abgeschätzt. Es wird be-
trachtet, inwiefern die Summe der Beiträge durch die Einzelkomponenten dem Beitrag durch die
Gesamtemission entspricht.

In Abbildung 8.29 (unten) wird die Summe der Beiträge der einzelnen Spurengase mit dem
Gesamtbeitrag des Straßenverkehrs verglichen. Es zeigt sich, dass es sowohl Gebiete gibt, in de-
nen die Summe der Einzelbeiträge den Gesamteffektüberscḧatzt als auch solche, in denen sie
den Gesamteffekt unterschätzt.Über den Quellregionen der Nordhemisphäre liegt die Summe um
maximal 10 Prozenẗuber dem Gesamtbeitrag. Im Juli findet in Regionen in denen die Gesamt-
emissionen einen Beitrag zu den troposphärischen Ozons̈aulendichten von mehr als 3 DU besitzen
eineÜberscḧatzung um mehr als 5 Prozent statt. In tropischen Breiten hingegen, mit Beiträgen von
maximal 2 DU, liegt die Summe der Beiträge um bis zu 6 Prozent unter dem Gesamtbeitrag. Die-
se hohe Unterschätzung wird nicht in den Quellregionen erreicht sondern in den Abluftgebieten.
Regional gemittelt ist in den Tropen und den südlichen Extratropen im Juli die Summe der Ein-
zelwirkungen so groß wie die Gesamtwirkung. Im Januar zeigt sich eine generelle Unterschätzung
südlich desÄquators und einëUberscḧatzung von mehr als 5 Prozent in den nördlichen Extratro-
pen. Hierbei liegt diëUberscḧatzung im Januar in den nördlichen Extratropen bei 7 Prozent, somit
höher als im Juli (4 Prozent). In den südlichen Extratropen liegt die Unterschätzung im Januar mit
7 Prozent ebenfalls deutlich höher.
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In Abbildung 8.29 wird ein systematischer Zusammenhang zwischen der berechnetenÜber-
oder Unterscḧatzung mit den Ozonzunahmen und Stickoxidkonzentrationen im Juli deutlich: In
Regionen mit hohen Ozonzunahmen und hohen Stickoxidkonzentrationen ist im Juli die Summe
der einzelnen Ozonbeiträge geringer als der Gesamtbeitrag. In Regionen mit niedrigen Ozonzunah-
men und geringen Stickoxidkonzentrationen, ist die Summe der einzelnen Ozonbeiträge ḧoher als
der Gesamtbeitrag. Eine Erklärung hierf̈ur bietet die Betrachtung eines Isopletendiagramms (Ab-
bildung8.30), das die Ozonproduktion als Funktion der Stickoxid- und NMHC-Konzentrationen
darstellt. In stickoxidreichen Gebieten, dem oberen Regime der Graphik, zeigt sich, dass durch die
alleinige Reduktion von NOx nur eine geringe Ozonabnahme stattfindet, bis hin zu einer Ozonzu-
nahme. Somit ist die Summe der Ozonänderungen geringer als die bei gleichzeitiger Reduktion
von NOx und NMHC m̈ogliche Ozon̈anderung. Im unteren Teil der Graphik hingegen, ist durch
die sinkende Steigung der Isopleten bei niedrigen Stickoxidwerten eine geringere Ozonabnahme
bei gleichzeitiger Reduktion zu verzeichnen, als die Summe der einzelnen Ozonabnahmen.

Insgesamt kann man festhalten, dass die Emissionen des Straßenverkehrs Zunahmen der
Ozons̈aulendichten̈uber den Quellregionen von bis zu 5.2 DU verursachen. Die Wirkung ist maxi-
mal im Juli, signifikante Beitr̈age zu den Ozonsäulendichten sind jedoch auch in anderen Monaten
zu verzeichnen. Hauptverursacher der Ozonzunahme sind die Stickoxidemissionen, die alleine be-
reits etwa 70 Prozent der Zunahmen bewirken. Einen geringeren Einfluss von knapp 30 Prozent
besitzen die NMHC-Emissionen und der Einfluss der CO-Emissionen des Straßenverkehrs ist mit
etwa 10 % noch geringer. In den nordhemisphärischen Extratropen wird der Gesamteffekt der
Emissionen durch die Summe der Einzeleffekteüberscḧatzt (Tabelle8.2).

8.5 Einfluss inhomogen verteilter Spezies auf die Strahlungs-
bilanz

Die Strahlungsbilanz der Atmosphäre wird durch die Konzentration der strahlungswirksamen Spu-
rengase, der sogenannten Treibhausgase, bestimmt (Abschnitt 2.2). Die durch den Straßenverkehr
gëanderte chemische Zusammensetzung der Atmosphäre beeinflusst somit das Klima. Um diesen
Einfluss zu quantifizieren wird das Konzept des Strahlungsantriebs (RF, engl.radiative forcing)
verwendet.

Für den Strahlungsantrieb sind einerseits direkt emittierte Spezies - CO2, N2O und CH4 - verant-
wortlich, andererseits sekundär gebildete Spurengase, wie Ozon und Hydroxylradikal, die direkt
oder indirekt die Strahlungsbilanz beeinflussen. Der direkte Strahlungsantrieb durch die Emission
dieser vergleichsweise langlebigen Spurengase ist nicht Gegenstand der vorliegenden Arbeit. Für
die Berechnung ihres Strahlungsantriebs müssten Annahmen̈uber die Emissionen der nächsten
Jahrzehnte gemacht werden. In der vorliegenden Arbeit werden die direkten Strahlungsantriebe
durch CO2 und N2O nicht berechnet, da hierfür auf einem Zeithorizont von mindestens 100 Jahren
Annahmen f̈ur die zuk̈unftigen Hintergrundverteilungen dieser Spezies gemacht werden müssen.

Ozon ist strahlungsaktiv, wodurch die berechnete Ozonänderung durch die Emissionen des
Straßenverkehrs einen direkten Strahlungsantrieb bewirkt. Das sekundäre Hydroxylradikal besitzt
einen indirekten Einfluss auf die Strahlungsbilanz: Da die Verteilung des Hydroxylradikals die
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Tabelle 8.3:Jahresmittel des indirekten Strahlungsantriebs durch Ozon und OH (in W/m2) auf Grund der
straßenverkehrs-induzierten Konzentrationsänderung; f̈ur Ozon an der Tropopause sind kurz- und langwel-
liger Anteil getrennt angegeben. Antrieb durch die Gesamtemissionen und die Emissionskomponenten des
Straßenverkehrs einzeln.

Indirekter Strahlungsantrieb durch Ozon
Netto Langwellig Kurzwellig

Gesamtemissionen 0.058 0.040 0.018
Stickoxidemissionen 0.042 0.029 0.013

Indirekter Strahlungsantrieb durch OH
RelativeÄnderung der Strahlungsantrieb

CH4-Lebensdauer W/m2

Gesamtemissionen - 0.7 % + 0.006
Stickoxidemissionen - 6.1 % + 0.056
NMHC-Emissionen + 1.6 % - 0.014
CO-Emissionen + 1.2 % -0.011

Lebensdauer von Klimagasen beeinflusst, hat es indirekt einen Einfluss das Klima.
Es werden im Folgenden die indirekten Strahlungsantriebe des Straßenverkehrs durch Ozon

und das Hydroxylradikal berechnet. Da es sich bei diesen beiden sekundären Spurengasen um in-
homogen verteilte Spezies handelt und die Wirkung einer OH-Störung von der Temperatur und der
Methankonzentration abhängt, muss bei beiden Spurengasen für die Berechnung des Strahlungs-
antriebs der Ort der Konzentrationsänderung durch den Straßenverkehr berücksichtigt werden.

Ozon

Da Ozon eine inhomogen verteilte Spezies darstellt muss der Strahlungsantrieb mit einer Mo-
dellsimulation berechnet werden. Für die Berechnung wird der Beitrag der Ozonkonzentration,
der durch den Straßenverkehr produziert wird, als Störung im Strahlungshaushalt betrachtet. Der
Unterschied zwischen den Strahlungsflüssen im gestörten Zustand (mit Straßenverkehr) und im
ungesẗorten Zustand (ohne Straßenverkehr) gibt den Einfluss des Straßenverkehrs an. In der vorlie-
genden Arbeit wird der stratosphären-adjustierte Strahlungsantrieb berechnet, d.h. die Temperatur
der Stratospḧare befindet sich Strahlungsgleichgewicht mit der neuen, gestörten Ozonverteilung.
Das Berechnungsverfahren ist im Detail inStuber et al.[2001] beschrieben.

Der Strahlungsantrieb wurde sowohl für Ozon bestimmt, das durch die Gesamtemissionen des
Straßenverkehrs gebildet wird, als auch für Ozon, das nur durch die Stickoxidemissionen des
Straßenverkehr gebildet wird (Tabelle8.3). Der kurz- und der langwellige Anteil des Strahlungs-
antriebs sind getrennt angegeben. Im Jahresmittel ergibt sich durch die Gesamtemissionen des
Straßenverkehrs ein Strahlungsantrieb von 0.058 W/m2. Der kurzwellige Strahlungsantrieb ist et-
wa um den Faktor 2 kleiner als der langwellige Anteil. Die Stickoxidemissionen alleine bewirken
einen um 0.016 W/m2 kleineren Antrieb, der gut 70 Prozent des Antriebs des gesamten Straßen-
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Abbildung 8.31:Strahlungsantrieb des Straßenverkehrs durch dieÄnderung der Ozon- und OH-Verteilung.
Die Gesamtwirkung und die Wirkung der einzelnen Spezies ist (in W/m2) dargestellt.

verkehrs-induzierten Ozons beträgt.

Hydroxylradikal

Das Hydroxylradikal besitzt einen indirekten Einfluss auf den Strahlungshaushalt, da es die Oxi-
dation strahlungsaktiver Spezies, insbesondere auch von Methan einleitet. Dieser indirekte Strah-
lungsantrieb kann mit verschiedenen Methoden abgeschätzt werden.Lawrence et al.[2001] dis-
kutieren in ihrer Arbeit die Notwendigkeit Konzentrationsänderungen von OH, um ihre Bedeu-
tung bewerten zu k̈onnen, mit der Reaktionsrate einer dominanten atmosphärischen Abbaureakti-
on zu gewichten. Entsprechend wird für die Bewertung in der vorliegenden Arbeit dem vonIPCC
[2001] vorgeschlagenen Verfahren gefolgt. Es wird die - auf Grund der durch den Straßenverkehr
gëanderten OH-Verteilung - neue globale Lebensdauer von Methan berechnet. Diese ist definiert
als tropospḧarische CH4-Masse geteilt durch die jährliche CH4-Abbaumenge. In der vorliegenden
Arbeit wird diese Berechnung für die Tropospḧare bis zu einer Obergrenze von 200 hPa durch-
geführt. Als Ergebnis zeigt sich eine prozentualeÄnderung der Lebensdauer von Methan (Tabelle
8.3), die für die Gesamtemissionen des Straßenverkehrs - 0.7 % beträgt. Wie die Einzelgasstudien
zeigen, ist die Gesamtwirkung das Resultat des Zusammenspiels der entgegengesetzten Wirkung
der einzelnen Spurengase (Tabelle8.3). Die Stickoxidemissionen bewirken eine Abnahme der Me-
thanlebensdauer (- 6.1 %), während die CO- und NMHC-Emissionen einzeln eine Zunahme der
Lebensdauer um 1.2 bzw. 1.6 % bewirken. Um aus dieser geänderten Lebensdauer den Einfluss
auf die Strahlungsbilanz zu bestimmen, wird für den Gleichgewichtszustand mit einem verein-
fachten Zusammenhang nachIPCC [2001] der Strahlungsantrieb berechnet. Um der festen unte-
ren Randbedingung von Methan - die Methankonzentration wird an der Erdoberfläche im Modell
vorgeschrieben - Rechnung zu tragen (also der abgeschwächten Reaktion des chemischen Zusam-
mensetzung) wird die berechnete prozentualeÄnderung von Methan nachIPCC [2001] mit dem
Faktor 1.4 multipliziert. Der hieraus resultierende Strahlungsantrieb des Straßenverkehrs beträgt
im globalen Jahresmittel 0.006 W/m2.
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Die Beitr̈age der einzelnen Spezies besitzen unterschiedliche Vorzeichen und Stärken: ẅahrend
die Stickoxidemissionen zu einem negativen Strahlungsantrieb führen, bewirken die CO- und
NMHC-Emissionen einen positiven Strahlungsantrieb auf die Atmosphäre. Es ist f̈ur die Berech-
nung des Gesamteffekts also wichtig, die einzelnen Komponenten - NOx, CO und NMHC - der
Straßenverkehrsemissionen zu berücksichtigen (Abbildung8.31). Der Strahlungsantrieb der ein-
zelnen Komponenten ist am stärksten f̈ur die Stickoxide alleine, die einen positiven Strahlun-
gantrieb von 0.056 W/m2 besitzen. Die NMHC- und CO-Emissionen bewirken auf Grund der
verkürzten Lebensdauer von Methan einen negativen Strahlungsantrieb von 0.014 bzw. 0.011
W/m2. Die Gesamtemissionen des Straßenverkehrs besitzen im Jahresmittel nur einen geringen
gemittelten Strahlungsantrieb von etwa 0.006 mW/m2. Wichtig ist es jedoch hierbei zu notieren,
dass dieser Strahlungsantrieb der Gesamtemissionen, also der Einfluss auf die Bodentempera-
tur räumlich und zeitlich inhomogen ist. So bewirken beispielsweise die Gesamtemissionen im
Januar eine Abnahme der OH-Konzentration in der Nordhemisphäre und eine Zunahme in der
Südhemispḧare. Zeitlich inhomogen heisst in diesem Fall, dass die Gesamtemissionen sowohl zu
einem positiven - Januar bis Mai - als auch zu einem negativen - Juni bis Dezember - Strahlungs-
antrieb auf die Atmospḧare f̈uhren. Die Wirkung solch inhomogener Strahlungsantriebe ist derzeit
noch unbekannt, doch werden zumindest regionale Unterschiede in der Reaktion der Bodentem-
peratur, und eventuell Unterschiede in der global gemittelten Reaktion des Klimasystems, erwartet
[Prather und Sausen, 1999].



Kapitel 9

Diskussion und Bewertung

Zur Beantwortung der Frage nach dem globalen Einfluss der Straßenverkehrsemissionen auf die
chemische Zusammensetzung der Atmosphäre und auf das Klima, muss auf Simulationen mit ei-
nem globalen Modell und auf Abschätzungen der Emissionsmengen zurückgegriffen werden. Die-
se Vorgehensweise beinhaltet Unsicherheiten, die im Folgenden eingehender untersucht werden
sollen. Diese Erkenntnissëuber die Unsicherheit der Ergebnisse und der Vergleich mit existieren-
den Arbeiten bilden die Grundlage für eine Bewertung. F̈ur eine Bewertung der mit dem Klima-
Chemie-Modell erzielten Ergebnisse ist somit eine Fehlerbetrachtung nötig. In diesem Zusammen-
hang wird die Frage diskutiert, inwiefern das Modell ein realistisches Abbild der Atmosphäre und
damit des tats̈achlichen Einflusses des Straßenverkehrs wiedergibt.

Auf Grund der hohen Komplexität des Modellsystems ist keine Fehlerrechnung im klassischen
Sinne m̈oglich, weshalb die Unsicherheit der berechneten Wirkung abgeschätzt wird, indem Unsi-
cherheiten der wichtigsten Komponenten der Simulation diskutiert und bewertet werden. Die Be-
trachtung in dieser Diskussion geht von der Unsicherheit der Eingangsdaten,über die Abbildung
der nichtlinearen Photochemie im Modell und der Modellauflösung bis hin zu den berechneten
Strahlungsantrieben.

Für die berechneten globalen Emissionsmengen des Straßenverkehrs (NOx, CO, NMHC) wur-
den relative Unsicherheiten im Bereich von 25 bis 50 Prozent abgeschätzt. Die Stickoxidemissio-
nen (etwa 8 Tg [N]) sind mit der geringeren Unsicherheit von 25 Prozent behaftet, während die
Formaldehydemissionen gut 50 Prozent Unsicherheit aufweisen. Da diese Emissionen als Randbe-
dingungen in das Modell einfließen, setzt sich diese Unsicherheit im Modell fort. In Quellregionen
bedeutet dies (bei Annahme eines linearen Verhaltens) eine Unsicherheit des Beitrags zur NOx-
Konzentration von generell 25 bis 50 ppt und in Zentren mit sehr hohen NOx-Konzentrationen bis
zu 250 ppt Unsicherheit. Ebenso besitzt der CO-Beitrag eine Unsicherheit von einigen ppb. Der
Einfluss der prim̈aren Spezies (wie NOx, CO, NMHC) auf die sekund̈aren Spezies (wie Ozon, OH)
ist auf Grund der komplexen Troposphärenchemie nichtlinear. Eine Analyse des Einflusses der
Unsicherheiten in den prim̈aren Spezies auf die sekundären Spezies Ozon und Hydroxylradikal ist
mit erneuten umfangreichen Szenariosimulationen als Sensitivitätsstudien m̈oglich. Eine weniger
rechenzeitintensive Variante für eine Abscḧatzung beruht auf der Analyse des photochemischen
Gleichgewichts. Hierzu wird der mit Chemiemodellen ermittelte Zusammenhang der Ozonpro-
duktion mit der Stickoxidkonzentration verwendet, um die durch typischeÄnderungen der Spu-
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rengaskonzentrationen entstehenden Ozonvariation zu bestimmen. Hieraus wird die Unsicherheit
der berechneten Ozonkonzentration auf Grund einer Unsicherheit der verwendeten Stickoxidkon-
zentration abgeschätzt. F̈ur diese Abscḧatzung werden die in den Arbeiten vonLin et al. [1988]
dargestellten Ozonproduktivitäten der Stickoxide als Funktion der Stickoxidkonzentration heran-
gezogen.Lin et al. [1988] berechneten mit einem 1-dimensionalen Chemiemodell den Verlauf der
Ozonproduktiviẗat der Stickoxide f̈ur typische l̈andliche und sẗadtische Bedingungen. Eine Un-
sicherheit der Stickoxidkonzentration von 25 % bedingt bei einer Stickoxidkonzentrationen von
100 ppt auf Grund der sicḧandernden Ozonproduktivität eine maximalëAnderung der Stickoxi-
de um 30 %. Die Unsicherheit der NMHC-Emissionen bewirkt je nach Hintergrundkonzentration
der Stickoxide und der NMHCs stark unterschiedliche Unsicherheiten für Ozon, wie mit Hilfe des
Isopletendiagramms (Abbildung8.30) abgescḧatzt wird. Bei mittleren Konzentrationen ergibt sich
eine resultierende Unsicherheit der Ozonkonzentration die geringer ist als die Unsicherheit der
NMHCs. Da die Wirkung der NMHCs und CO auf Ozon um den Faktor 2 bzw. 10 geringer ist
(Abschnitt8.4), ist insbesondere der Einfluss der Unsicherheit auf Grund der Stickoxidkonzentra-
tionen von 30 % f̈ur die Ozonkonzentration wesentlich.

Das Schicksal der emittierten Spurenstoffe im Modell wird entscheidend von dynamischen
Prozessen beeinflusst. Ein Vergleich des Modells ECHAM4 mit Beobachtungsdaten [Reithmei-
er et al., 2001] zeigte, dass eine zu geringe Durchmischung der Grenzschicht besteht. Diese
geringe Durchmischung führt zu einerÜberscḧatzung der Konzentrationen in der Bodenschicht
der Quellregionen um einen Faktor 2. In Abluftregionen, in denen Absinkbewegungen stattfin-
den, bewirkt dies hingegen eine Unterschätzung von Konzentrationen von Spurengasen die in die
Grenzschicht eingemischt werden. Für Quellregionen hat dieser Effekt in zweierlei Hinsicht Kon-
sequenzen: Erstens finden sich auf Grund der geringen Durchmischung höhere Konzentrationen
aller emittierten und auch gebildeten (sekundären) Spezies in der Grenzschicht. Zweitens führen
die erḧohten Stickoxidkonzentrationen zu einer Veränderung der Ozonproduktivität der Stickoxide
im Modell (Abbildung8.30). Die Ozonproduktiviẗat kann sowohl̈uberscḧatzt (bei geringen NOx-
Konzentrationen) als auch unterschätzt (bei hohen NOx-Konzentrationen) werden. Hierbei kann
nur mit obiger Betrachtung der nichtlinearen Ozonproduktivität eine Unsicherheit der Ozonkon-
zentration abgeschätzt werden. In Quellregionen werden im Mittel etwa 1 bis 3 ppb NOx durch
Emissionen verursacht. Dieser Beitrag zur Konzentration kann um den Faktor 2überscḧatzt wer-
den, wodurch sich in Quellregionen (bei etwa 3 ppb NOx) eineÜberscḧatzung der Ozonprodukti-
vität von 20 Prozent und in Abluftregionen (10 bis 30 ppt) eineÜberscḧatzung von etwa 25 Prozent
nachLin et al. [1988] ergibt. Diese Abscḧatzung gibt hiermit eine obere Grenze für dieÜber- und
Unterscḧatzung der Ozonkonzentration von maximal 1 ppb in Bodennähe (1000 hPa) an. Außer-
dem erweist sich ECHAM4 [Reithmeier et al., 2001] in der oberen Troposphäre als zu diffusiv.
Da jedoch der Schwerpunkt der Betrachtung der Wirkung des Straßenverkehrs auf der unteren und
freien Tropospḧare liegt, kann die starke Diffusivität in der oberen Troposphäre hier vernachlässigt
werden.

Der Vergleich von Beobachtungsdaten mit den durch den GOME-Sensor gemessenen
Säulendichten von NO2 zeigte, dass in industrialisierten Regionen eine Unsicherheit der Modell-
daten von 20 Prozent besteht (Abschnitt4.2.4). Hierbei l̈asst sich im Vergleich nicht abschließend
klären, ob das Modell grundsätzlich zu hohe oder der Satellit grundsätzlich zu niedrige Konzen-
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trationen angibt. Ursache für Unterscḧatzungen in den Satellitenmessungen sind die verwendeten
optischen Verfahren, die in der Troposphäre bzw. in Bodenn̈ahe die geringste Sensitivität besit-
zen, da Absorptionslinien im Spektrum teilweise nahe der Sättigung liegen. Außerdem sind die
Absorptionslinien in den unteren Schichten der Atmosphäre durch den ḧoheren Druck sẗarker ver-
breitert, wodurch sie bei gleicher absorbierender Spurengasmenge weniger stark (’tief’) sind und
somit vermehrt im Rauschen liegen. Der Vergleich der Ozonmischungsverhältnisse im Modellsy-
stem ECHAM4/CBM-IV mit Radiosonden [Roelofs und Lelieveld, 2000] zeigte die grundlegende
Abbildung der Verteilungen im Modellsystem.

Das im Modellsystem eingesetzte Chemiemodul bestimmt entscheidend den im Modell berech-
neten Einfluss von emittierten Spezies auf die simulierte chemische Zusammensetzung der Atmo-
spḧare. In der vorliegenden Arbeit wurde das Chemiemodul CBM-IV [Gery et al., 1989] in modi-
fizierter Form eingesetzt [Houweling et al., 1998], welches die Chemie der höheren Kohlenwasser-
stoffe umfasst (Abschnitt3.4). Auch Studien mit dem Chemiemodul CHEM [Hein et al., 2001] in
Verbindung mit ECHAM4 [Matthes et al., 2001] zeigten die im Winter deutlich erhöhten relativen
Beiträge der Stickoxidverteilung des Straßenverkehrs zu den Stickoxidkonzentrationen in oberen
Schichten der Troposphäre. Ebenso zeigten sich in tropischen Breiten Beiträge zu den Massenmi-
schungsverḧaltnissen mit der gleichen Stärke wie in den n̈ordlichen Breiten. Das Chemieschema
CHEM umfasst jedoch nicht die Chemie der höheren Kohlenwasserstoffe, wodurch wesentliche
Reaktionen f̈ur die Ozonbildung vernachlässigt werden. So zeigtenHouweling et al.[1998] den
Einfluss der NMHC-Chemie auf die Ozonbildung und geben in Quellregionen eineÄnderung der
berechneten Ozonwerte um mehr als 30 Prozent allein durch die Chemie der höheren Kohlen-
wasserstoffe an. Dies verlangt, dass die Berechnung der Wirkung der Straßenverkehrsemissionen
auf die chemische Zusammensetzung der Troposphäre mit einem Chemiemodul mit höheren Koh-
lenwasserstoffen vorgenommen wird. In der vorliegenden Arbeit ist dies durch Verwendung von
CBM-IV in ECHAM4 [Roelofs und Lelieveld, 2000] geschehen, wodurch die erzielten Ergebnisse
den Effekt der NMHC-Chemie beinhalten.

In der vorliegenden Arbeit wird die Wirkung des Straßenverkehrs auf globaler Skala analysiert.
Hierbei zeigte sich in Quellregionen der Nordhemisphäre (Ostk̈uste der USA, Mitteleuropa) im Ja-
nuar und in Europa ebenfalls im Juli eine Titration von Ozon (NO+O3→NO2+O2) auf Grund der
emittierten Stickoxide (Abschnitt8.2.3): Verringerte Stickoxidemissionen (des Straßenverkehrs)
führten in Mitteleuropa nicht zu einer Ozonreduzierung, sondern zur einer Ozonzunahme. Diese
im globalen Modell berechnete Ozonzunahme muss in Anbetracht der numerischen Diffusivität
im Modell (siehe Abschnitt3.3) weitergehend bewertet werden. Fraglich ist nun, inwiefern dieser
Effekt durch die verwendete horizontale Modellauflösung von ECHAM4 beeinflusst ist. Die nume-
rische Diffusiviẗat verursacht, je nach chemischem Regime der Ozonproduktion, eineÜber- oder
Unterscḧatzung der Ozonproduktivität im Modell: Im Produktionsregime wird die Ozonprodukti-
vität unterscḧatzt, im S̈attigungsregime jedocḧuberscḧatzt. Ursache ist die stärkere Verteilung der
Stickoxide im Modellgitter und die daraus resultierenden geringeren Stickoxidkonzentrationen,
die wiederum die Ozonproduktivität der Stickoxide beeinflusst (Abschnitt2.4). Diese Titration
von Ozon wird jedoch auch in höher aufl̈osenden - mesoskaligen - Modellsimulationen gefunden.
Schell et al.[2000] finden durch mesoskalige Modellierung für Norddeutschland eine Ozonzu-
nahme auf Grund einer 35-prozentigen Reduktion der NOx-Emissionen des Straßenverkehrs (Ab-
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schnitt2.6). Das in dieser Arbeit gefundene Ergebnis steht im Einklang mit der in mesoskaligen
Modellen berechneten Wirkung. Dennoch sind die Ergebnisse nicht austauschbar, da ECHAM4
nur in der Lage ist solche Phänomene auf einer Skala von einigen hundert Kilometern (wie z.B. in
industrialisierten Regionen in der nördlichen Hemispḧare) abzubilden, regionale Effekt beispiels-
weise in Stadtn̈ahe k̈onnen jedoch nicht aufgelöst werden. Somit macht das Ergebnis der in dieser
Arbeit durchgef̈uhrten Modellierung deutlich, dass auf globaler Skala eine alleinige Verringerung
der Stickoxide nicht in allen Gebieten - insbesondere nicht im Osten der USA und in Mitteleuropa
- eine Ozonreduzierung bewirkt. Für die in der vorliegenden Arbeit gemachten Aussagen zur Wir-
kung des Straßenverkehrs stellt die grobe Modellauflösung auch in den industrialisierten Regionen
der Nordhemispḧare keine Einschränkung f̈ur die G̈ultigkeit dar, da sie ausreichend ist, um die
geographischen Variationen abzubilden. Dennoch werden in einem globalen Modell beispielswei-
se keine regional, zeitlich und räumlich begrenzten Ozonkonzentrationsmaxima abgebildet.

Im Rahmen dieser Arbeit wurden quantitative Aussagenüber die Beeinflussung der atmo-
spḧarischen Verteilung von Ozon auf globaler Skala durch den Straßenverkehr gemacht. Für den
Vergleich der mit ECHAM4/CBM-IV berechneten Wirkung des Straßenverkehrs auf die Atmo-
spḧare mit anderen globalen Modellstudien stehen nur die Arbeit vonValks und Velders[1999]
und Granier und Brasseur[2003] zur Verf̈ugung.Valks und Velders[1999] geben f̈ur den Ein-
fluss der Stickoxidemissionen des Straßenverkehrs im Januar einen Beitrag zur zonal gemittelten
Ozonverteilung von maximal 2 ppb in der freien Troposphäre und insgesamt mehr als 1 ppb in
der gesamten Troposphäre der n̈ordlichen Extratropen an. Sie berechnen im Juli eine maximale
Änderung der troposphärischen Ozonverteilung von 2.5 ppb in Bodennähe und mehr als 2 ppb
in der freien Tropospḧare. Die im Rahmen dieser Arbeit berechneten maximalen Beiträge liegen
in beiden Monaten ḧoher: im Januar bei mehr als 2 ppb in Bodennähe und im Juli bei mehr als
4 ppb bis in die freie Troposphäre (Abbildung8.2). Das vonValks und Velders[1999] verwendete
Modell MOGUNTIA besitzt eine horizontale Aufl̈osung von 10◦x10◦ Breite und L̈ange, wodurch
es zu der oben beschriebenenÜber- und Unterscḧatzung der Ozonproduktivität kommt. So wird
mit ECHAM4 in Mitteleuropa beispielsweise Titration von Ozon in etwa 20 Gitterzellen durch die
Stickoxidemissionen berechnet. In MOGUNTIA entsprechen 20 Gitterzellen von ECHAM4 (T30)
gut zwei Gitterzellen, da die Aufl̈osung deutlich gr̈ober ist. Mit dieser groben Aufl̈osung k̈onnen
kleinskalig strukturierte Pḧanomene und Prozesse in Regionen (wie z.B. Europa) nicht befriedi-
gend abgebildet werden. Außerdem verwendet MOGUNTIA nicht wie ECHAM4 ’online’ berech-
nete Photolyseraten, sondern verwendet vorberechnete 15-Tage-Mittelwerte. Da die realitätsnahe
Abbildung von Photolyseprozessen wesentlich für die Berechnung photochemischer Reaktionen
ist, werden in ECHAM4 diese Prozesse realistischer abgebildet. Die verringerte Ozonbeiträge sind
vermutlich durch die in MOGUNTIA vorberechneten Photolyseraten zu erklären. Die Regionen
mit maximalen Beitr̈age findet sich - im Januar und Juli - inÜbereinstimmung in beiden Modellen
bei etwa 30◦N. Im Januar reichen die maximalen Beiträge beiValks und Velders[1999] jedoch
nicht bis in Bodenn̈ahe (400 hPa bis 800 hPa), während sie sich bei den in dieser Arbeit vorge-
stellten Berechnungen in einem Höhenbereich vom Boden bis in die freie Troposphäre (600 hPa)
erstrecken. Eine m̈ogliche Ursache hierfür kann erneut die vereinfachte Abbildung der Photoche-
mie sein, die die insbesondere in der Grenzschicht ablaufende komplexe Photochemie nur unzu-
reichend abbildet. Eine andere mögliche Ursache - nun für eineÜberscḧatzung durch ECHAM4
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- ist die zu schwache Durchmischung in der Grenzschicht, die eine zu hohe Akkumulation in Bo-
denn̈ahe bewirkt. Im Juli finden sich beiValks und Velders[1999] - wie auch in dieser Arbeit -
die maximalen Beitr̈age in Bodenn̈ahe. Erneut liegen die absoluten Beiträge in ECHAM4/CBM-
IV deutlich ḧoher (4 pbb) als in MOGUNTIA (nur 2.5 ppb) [Valks und Velders, 1999]).Granier
und Brasseur[2003] geben f̈ur die NOx- und CO-Emissionen des Straßenverkehrs einen Einfluss
auf die Ozonverteilung in Bodennähe von 10 bis 15 % (5–10 ppb) in Nordamerika, Europa und
Ostasien an. In der vorliegenden Arbeit wurde auf Grund der Gesamtemissionen und der Stick-
oxidemissionen alleine eine etwas höhere Ozonzunahme in diesen Gebieten von mehr als 16 %
berechnet. Stärkere Unterschiede in der Wirkung auf die Ozonverteilung zwischen NOx- und Ge-
samtemissionen zeigen sich insbesondere im Pazifik und regional im Atlantik. Dort werden auf
Grund der Gesamtemissionen deutlich höhere Beitr̈age (mehr als 8 %) als durch die Stickoxi-
demissionen des Straßenverkehrs (mehr als 4 %) berechnet. Die unterschiedliche Wirkung der
NOx-Emissionen alleine und der Gesamtemissionen des Straßenverkehrs findet sich auch in den
Ergebnissen vonGranier und Brasseur[2003] wieder. Auch sie finden - wie in der vorliegenden
Arbeit bei der Wirkung der Stickoxidemissionen - deutlich geringere Beiträgeüber den Ozea-
nen der Nordhemisphäre. Ursache hierfür ist die fehlende Berücksichtigung der NMHCs, diëuber
die Bildung von PAN die Ozonkonzentration in entlegenen Regionen erhöhen. Der Vergleich mit
Granier und Brasseur[2003] zeigt, dass die in der vorliegenden Arbeit für den Einfluss der Stick-
oxidemissionen berechneten Ozonbeiträge durch den Straßenverkehr vergleichbare Werte liefert.
Die Gesamtwirkung des Straßenverkehrsemissionen (einschließlich NMHCs) unterscheidet sich
insbesondere in entlegenen Regionen. Es wird deutlich, dass für die vollsẗandige Modellierung des
Einflusses des Straßenverkehrs, die NMHC-Emissionen in geeigneter Weise berücksichtigt werden
müssen.

Für den Beitrag zu den NOx-Konzentrationen̈uber den Ozeanen gebenGranier und Brasseur
[2003] typischerweise 0 bis 4 % (etwa 1 ppt) an. In der Nähe von K̈usten und Inseln werden bis zu
35% Zunahme berechnet. Der Vergleich mit der in dieser Arbeit berechneten Wirkung zeigt, dass
die Stickoxidemissionen alleine eine vergleichbare Wirkung auf die NOx-Konzentrationsverteilung
besitzen. Nur in der S̈udhemispḧare werden in den Abluftgebieten der Quellregionen in der vorlie-
genden Arbeit deutlich ḧohere Beitr̈age berechnet, beispielsweise mehr als 16 % vor der Küste von
Südamerika und Ozeanien. Der Vergleich mit der Wirkung der Gesamtemissionen (im Unterschied
zuGranier und Brasseur[2003] inklusive NMHC-Emissionen) zeigt jedoch deutliche Unterschie-
deüber den Ozeanen. Regionen mit Beiträgen unter 4 % verschwinden in der Nordhemisphäre im
Atlantik und Ostpazifik fast vollständig und in weiten Teilen werden Beiträge zwischen 16 und
32 % berechnet. Die geringeren Ozonzunahmen kommen dadurch zustande, dass der wesentli-
che Prozess für die Ozonbildung in entlegenen Regionen - die Bildung von PANs auf Grund der
NMHC-Emissionen - inGranier und Brasseur[2003] nicht ber̈ucksichtigt wird.

Nun wurde mittels der Simulationen ein Anstieg des troposphärischen Ozons auf Grund
des Straßenverkehrs berechnet. Fraglich ist, inwiefern der berechnete Anstieg dem Einfluss
des Straßenverkehrs in der realen Atmosphäre entspricht. Hier k̈onnen Simulationen von
präindustriellen Verḧaltnissen Aufschluss geben, in dem sie mit dem in Messungen beobachte-
ten Anstieg innerhalb der letzten 100 Jahren verglichen werden. Hiermit kann geklärt werden, in-
wiefern die Modelle in der Lage sind, eine Atmosphäre mit geringeren Spurengaskonzentrationen
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abzubilden. Dies ist entscheidend, um̈Anderungen der chemischen Zusammensetzung der Mo-
dellatmospḧare auf die reale Atmosphäreübertragen zu k̈onnen. Mit dem in dieser Arbeit verwen-
deten Modell ECHAM4 wurde vonRoelofs et al.[1997] die Ozonkonzentrationsverteilung einer
Simulation der pr̈aindustriellen mit der der heutigen Zusammensetzung verglichen. Sie finden im
Jahresmittel Zunahmen des Bodenozons in Payerne (47◦N, 7◦O) von 13 ppb auf 31 ppb. An wei-
teren Stationen finden sie Zunahmen des Jahresmittels um etwa 13 ppb in der Nordhemisphäre,
in Mauna Loa (20◦N, 156◦W) und in Mace Head (53◦N, 10◦W). Dies stellt eine Verdopplung
der Ozonkonzentrationen dar, vereinzelt sogar mehr. In der Südhemispḧare findenRoelofs et al.
[1997] Zunahmen um 9 ppb (Cape Grim, 41◦S, 145◦O). Messungen vom Ende des letzten Jahr-
hunderts zeigen, dass die Bodenkonzentrationen in Europa bei etwa 10 ppb lag [Volz und Kley,
1988] und somit seitdem mindestens um den Faktor 2 zugenommen hat.Marenko et al.[1994]
finden an hochgelegenen Messstationen (etwa 2000 müber NN) eine Zunahme auf Werte von
nahezu 50 ppb, also einen Faktor fünf im Vergleich zu den Messungen aus Montsouri [Volz und
Kley, 1988]. F̈ur den Vergleich der Bodenmessungen wird Payerne ausgewählt, da diese Station die
europ̈aische Hintergrundverteilung widerspiegelt.Roelofs et al.[1997] finden einëahnlich starke
Zunahme der heutigen im Vergleich zu der präindustriellen Ozonverteilung. Die vonMarenco et
al. [1994] angegebene Zunahme um den Faktor fünf wird in ähnlicher Sẗarke in Radiosondenmes-
sungenüber Boulder, USA wiedergegeben. Das Modell ist also in der Lage, die Größenordnung
des beobachteten Anstiegs wiederzugeben. Somit kann die berechnete Ozonzunahme durch den
Straßenverkehr als Größenordnung f̈ur die tats̈achlich dem Straßenverkehr als zusätzliche Quelle
zuzuordnenden Beitrag gesehen werden. In der vorliegenden Arbeit wurde an den oben genannten
drei Stationen eine Ozonänderung um etwa 5 ppb berechnet, somit etwa ein Drittel der mit Simu-
lationen berechneten tropospharischen Zunahme des Ozons. In Mace Head liegt der Beitrag durch
den Straßenverkehr bei knapp 40 Prozent, in Trivandum bei mehr als 80 Prozent und in Mauna
Loa bei 50 Prozent. Somit liegt der relative Anteil des Straßenverkehrs an der gesamtenÄnderung
der Ozons̈aulen tendenziell ḧoher als der Anteil der Emissionen an den Gesamtemissionen.

Auch die Radiosondenmessungen der letzten Jahrzehnte zeigen einen Anstieg des tro-
pospḧarischen Ozons. Dieser beträgt in der Tropospḧare (Messung̈uber der Station in Hohenpei-
ßenberg) in der Größenordnung von 10 Prozent pro Dekade (1967-1997) [Claude, 2000;Oltmans
et al., 1998]. Auf 40 Jahre hochgerechnet entspricht dies in der unteren Troposphäre Zunahmen in
der Gr̈oßenordnung von etwa 20 ppb und in der oberen Troposphäre von etwa 80 ppb. Die Modell-
simulation errechnete nun für den Straßenverkehr eine Zunahme von mehr als 5 ppb in Bodennähe
und den oberen Schichten, entsprechend 10 Prozent relativem Beitrag. In den oberen Schichten
werden ebenfalls etwa 5 ppb Beitrag berechnet, dies entspricht jedoch einem relativen Beitrag von
weniger als 10 Prozent. Der Straßenverkehr verursacht etwa 40 Prozent der Stickoxidemissionen
und etwa 30 Prozent der anthropogenen NMHC-Emissionen. Somit spiegelt der am Boden berech-
nete Einfluss des Straßenverkehrs in etwa den 30-prozentigen Anteil des Straßenverkehrs an den
Stickoxidemissionen wider. In der oberen Troposphäre besitzt der Straßenverkehr jedoch nur einen
geringeren Einfluss auf die atmosphärische Ozonverteilung. Wie im Vergleich von präindustrieller
und aktueller Konzentration gezeigt, bildet das Modell historische Ozonzunahmen realistisch ab.
Somit k̈onnen die f̈ur den Straßenverkehr berechneten Beiträge in dieser Gr̈oßenordnung als rea-
lit ätsnah - f̈ur das Szenario einer vollständigen Einstellung des Straßenverkehrs und somit dessen
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Tabelle 9.1: Einfluss des Straßenverkehrs auf das Klima: Strahlungsantrieb durch straßenverkehrs-
induziertes Ozon (in W/m2) am Oberrand der Tropopause,Änderung der CH4-Lebensdauer (in %)
durch straßenverkehrs-induzierte Hydroxylradikaländerung und daraus resultierender Strahlungsantrieb (in
W/m2).

Strahlungsantrieb durch Ozon
Januar Juli Referenz
W/m2 W/m2

Gesamtemissionen 0.040 0.078 diese Arbeit
Stickoxidemissionen 0.028 0.056 diese Arbeit
Stickoxidemissionen 0.022 0.023 [Valks und Velders, 1999]
Global gemittelter Strahlungsantrieb durch Hydroxylradikale

Änderung der Strahlungs- Referenz
CH4-Lebensdauer antrieb

[%] W/m2

Gesamtemissionen - 0.7 % - 0.006 diese Arbeit
NOx-Emissionen - 6.1 % - 0.056 diese Arbeit
NMHC-Emissionen + 1.6 % + 0.014 diese Arbeit
CO-Emissionen + 1.2 % + 0.011 diese Arbeit
NOx- und CO-Emissionen - 3 % - [Granier und Brasseur, 2003]

Emissionen - eingeschätzt werden.

Für die Höhe dieses Beitrages spielt weiterhin das chemische Regime eine wichtige Rolle. Bei
der in dieser Arbeit angewendeten Methode erhalten zusätzliche Stickoxidemissionen des Straßen-
verkehrs in stickoxidreichen Regionen eine geringere Ozonproduktivität als die im Hintergrund
verbleibenden. Diese Methode ist gerechtfertigt, wenn der Frage nachgegangen wird, welchen iso-
lierten Einfluss der Straßenverkehr auf die chemische Zusammensetzung hat. Es werden Aussagen
erzielt, die nicht von hypothetischen Annahmenüber m̈ogliche Zu- oder Abnahmen der Emissio-
nen aus anderen Quellen abhängen. Die Frage, die beantwortet wurde heißt also konkret:über
welche Mechanismen beeinflussen die Straßenverkehrsemissionen die chemische Zusammenset-
zung der Atmospḧare.

In der vorliegenden Arbeit wurde aus derÄnderung der Konzentrationsverteilung von Ozon
und OH der indirekte Strahlungsantrieb des Straßenverkehrs abgeschätzt. Es ergab sich für Ozon
ein Jahresmittel von 0.058 W/m2 (Gesamtemissionen) bzw. 0.042 W/m2 (Stickoxidemissionen)
(Tabelle9). Die Monatsmittel f̈ur Januar und Juli sind in Tabelle9 zusammengestellt.Valks und
Velders[1999] berechneten einen Strahlungsantrieb von 0.022 W/m2 im Januar und 0.023 W/m2

im Juli. In der vorliegenden Arbeit wurde im Januar ein Strahlungsantrieb durch die durch die
NOx-Emissionen induzierte Ozonstörung berechnet, der gut 25 Prozent höher ist. Im Juli ist der
in dieser Arbeit berechnete Wert doppelt so hoch, wie vonValks und Velders[1999] angegeben.
Roelofs et al.[1997] scḧatzten den Strahlungsantrieb des auf Grund der gesamten anthropogenen
Emissionen gebildeten Ozons mit 0.42 W/m2 ab. Der Strahlungsantrieb durch Ozon, der in der
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vorliegenden Arbeit f̈ur die Emissionen des Straßenverkehrs (NOx, NMHC, CO) berechnet wurde,
liegt mit einem Jahresmittelwert von 0.058 W/m2 (0.040 W/m2 im Januar und 0.078 W/m2 im
Juli) noch einmal 30 Prozent höher. Dies l̈asst den Schluss zu, dass auch die NMHC-Emissionen
einen wesentlichen Beitrag zum troposphärischen Ozon und folglich zum Strahlungsantrieb des
Straßenverkehrs liefern.

Neben Ozon bewirkt der Straßenverkehr einen weiteren indirekten Strahlungsantrieb auf Grund
der Änderung des Hydroxylradikals. Dieser Antrieb kann in Form der geänderten Lebensdauer
von Methan angegeben werden. Andererseits stellt dies ein Maß für die Oxidationskapazität der
Atmospḧare dar. F̈ur die Stickoxid- und CO-Emissionen des Straßenverkehr gebenGranier und
Brasseur[2003] eine um etwa 3 Prozent verringerte Lebensdauer für Methan an. In der vorliegen-
den Arbeit wurde die Abnahme der Lebensdauer um - 6.1 % durch die Stickoxidemissionen und
um + 1.2 % durch die CO-Emissionen berechnet. Insgesamt ergibt sich - unter Berücksichtigung
der NMHC-Emissionen - einëAnderung der Lebensdauer um - 0.7 %. Hier zeigt sich, dass der
Einfluss des Straßenverkehrs durch die Berücksichtigung der NMHC-Emissionen deutlich gerin-
ger wird. Wesentliches Ergebnis dieser Berechnung ist, dass sich durch die beiden Spurengase -
CO und NMHC - das ganze Jahr hindurch jeweils eine Abnahme der OH-Konzentration und damit
eine Zunahme der Lebensdauer von Methan ergibt. Somit besitzt auch der Strahlungsantrieb das
umgekehrte Vorzeichen und ist in Folge desssen positiv. Die gesamten Straßenverkehrsemissionen
verringern die Lebensdauer von Methan geringfügig (um - 0.7 %) und bewirken so einen negativen
Strahlungsantrieb des Straßenverkehrs. Die Beiträge der einzelnen Spurengase belaufen sich auf
Strahlungsantriebe zwischen - 0.056 W/m2 und 0.014 W/m2. Der resultierende Strahlungsantrieb
der Gesamtemissionen Straßenverkehrs ist jedoch zeitlich und räumlich inhomogen: in den Mona-
ten Januar bis Mai ist er positiv und von Mai bis Dezember ist er negativ. Zuätzlich ist er r̈aumlich
inhomogen dahingehend, dass beispielsweise im Januar auf der Nordhemisphäre ein deutliche Zu-
nahme auf der s̈udlichen Hemispḧare jedoch eine Abnahme zu verzeichnen ist.



Kapitel 10

Zusammenfassung und Ausblick

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurde die Wirkung von Straßenverkehrsemissionen auf die
chemische Zusammensetzung der Atmosphäre auf globaler Skala bestimmt. Hierbei wurden erst-
mals in einer globalen Untersuchung, neben den Stickoxid- und Kohlenmonoxidemissionen, die
Nicht-Methan-Kohlenwasserstoff (NMHC)-Emissionen des Straßenverkehrs mitberücksichtigt.

Für die Beantwortung dieser Fragestellung wurden Experimente mit dem globalen Modell
der Allgemeinen Zirkulation ECHAM4 in Verbindung mit dem Chemiemodul CBM-IV durch-
geführt. Das Chemiemodul CBM-IV basiert auf einem strukturellen Kohlenstoffbindungsschema
und erlaubt so die Berücksichtigung der Chemie der höheren Kohlenwasserstoffe in einem globa-
len Atmospḧarenmodell. Die als Eingangsparameter für die Simulationen ben̈otigten Straßenver-
kehrsemissionen der Stickoxide, des Kohlenmonoxids und der Nicht-Methan-Kohlenwasserstoffe
wurden auf der Grundlage von Treibstoffverbrauchsdaten abgeschätzt. Die Stickoxidemissionen
des Straßenverkehrs betragen (8.8± 1.8) Tg [N] a−1, die Kohlenmonoxidemissionen (206± 86)
Tg [CO] a−1 und die NMHC-Emissionen (34.4± 18.9) Tg a−1 weltweit. Die Unsicherheiten die-
ser Emissionsmengen betragen somit 25 Prozent für Stickoxide, 52 % f̈ur Kohlenmonoxid und
65 % für die Gruppe der NMHCs. Die Emissionen des Straßenverkehrs besitzen einen Anteil
von 20 bis 30 Prozent an den anthropogenen Emissionen von Stickoxid, Kohlenmonoxid, Nicht-
Methan-Kohlenwasserstoffen, Ruß und Kohlendioxid.

Die im Rahmen dieser Arbeit durchgeführten Emissionsprojektionen bis zum Jahr 2030 zei-
gen, dass die weltweiten Emissionen - zumindest in einzelnen Regionen - weiter ansteigen. Hier-
bei zeigt sich eine Umverteilung der Emissionen von industrialisierten Regionen zu den derzeit
weniger industrialisierten Regionen: beispielsweise werden für Asien in der Projektion f̈ur 2020
mindestens doppelt so hohe Stickoxidemissionen wie im Jahr 1990 berechnet. Der Grund hierfür
ist das sẗarkere Wirtschaftswachstum in diesen Regionen. Die auf diese Weise durchgeführten
Abscḧatzungen stellen tendenziell untere Grenzen dar, da auch in den weniger industrialisierten
Regionen eine Effektiviẗatssteigerung beim Treibstoffverbrauch in Höhe der Steigerung der Pro-
duktionsfaktorproduktiviẗaten angenommen wurde.

Der Vergleich der simulierten Verteilungen der NO2-Säulendichten mit den Messungen des
GOME-Sensors zeigte, dass die grundlegenden atmosphärischen Verteilungen im Modell im Rah-
men der Fehlerquellen (Bewölkung, Bodenschicht) widergegeben werden. Die Amplitude des Jah-
resverlaufs von regional gemittelten troposphärischen NO2-Säulendichten beträgt etwa 20 Prozent
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im Sommer. Die im Winter gefundenen höheren Abweichungen können mit der ḧoheren Variabi-
lit ät und einer stark begrenzten Grenzschicht begründet werden. Ḧohere Unterschiede - mehr als
50 Prozent - zeigen sich nur in Gebieten in denen sehr geringe troposphärische S̈aulendichten von
weniger als10·1014 Mol./cm2 in den Satellitendaten vorliegen.

Die Gesamtemissionen des Straßenverkehrs bewirken eine Zunahme des troposphärischen
Ozons nicht nur in den Quellregionen der Nordhemisphäre (um mehr als 20 Prozent) sondern auch
in den entlegenen Regionen der Nordhemisphäre (um mehr als 12 Prozent). Mit Hilfe zusätzlicher
Simulationen, in denen die Wirkung einzelner Spurengasemissionen untersucht wurde, konnte
gezeigt werden, dass die Stickoxidemissionen des Straßenverkehrs insbesondere in den Quell-
regionen f̈ur die Ozonzunahme verantwortlich sind. Die Ozonbildung erfolgtüber den NOx-HOx-
Zyklus. F̈ur Ozonbeitr̈age in Abluftregionen und in entlegenen Regionen sind jedoch die NMHC-
Emissionen verantwortlich: Sie bewirken die vermehrte Bildung von PAN (Peroxyacetylnitrat),
einer tempor̈aren Reservoirspezies des NOx, die bei niedrigen Temperaturen (in der freien Tro-
pospḧare) thermisch stabil ist. Sinken diese Luftmassen in entlegenen Regionen ab, steigt die
Temperatur und PAN zerfällt thermisch, wobei NOx freigesetzt wird. Somit erm̈oglichen NMHC-
Emissionen den Transport der Stickoxide aus den Quellregionen in entlegene Regionen. Diese
zus̈atzliche NOx-Quelle f̈uhrt typischerweise in etwa 700 hPa zu einer Netto-Ozonproduktion.

Der Straßenverkehr bewirkt somit eine Erhöhung der Ozonkonzentration im zonalen Mittel im
Juli um bis zu 16 Prozent in der unteren Troposphäre der n̈ordlichen Breiten. In der s̈udlichen
Hemispḧare liegt der relative Beitrag unter 4 Prozent. Im Januar liegen die relativen Beiträge in
der Nord- und S̈udhemispḧare bei mehr als 8 Prozent. Damit werden in den südlichen Extratropen
Ozonbeitr̈age in der gleichen Grössenordnung wie in nördlichen Breiten verursacht, obwohl dort
nur 3 Prozent der globalen Emissionen des Straßenverkehrs freigesetzt werden. Ursache hierfür
ist erstens die solare Einstrahlung, die die Photochemie im südhemispḧarischen Sommer verstärkt.
Zweitens liegen in der s̈udlichen Hemispḧare die Hintergrundwerte deutlich niedriger als in der
Nordhemispḧare, wodurch kleine absolute Beitäge, hohe relative Anteil darstellen. Drittens be-
wirkt die nichtlineare Photochemie, dass die Ozonproduktivität bei niedrigen Stickoxidwerten (je-
doch erst ab einer Grenze von etwa 30 ppt liegen) höher ist.

Zu den prim̈aren Spezies in der Atmosphäre (NOx, CO, NMHC) tr̈agt der Straßenverkehr bis
zu 60 Prozent bei. In den Einzelgasstudien - NOx, CO, NMHCs - zeigte sich, dass etwa 70 Pro-
zent der Ozonzunahme alleine durch die Stickoxidemissionen verursacht werden. Die restlichen
30 Prozent werden vorwiegend durch die NMHC-Emissionen verursacht, wobei die geographi-
sche Verteilung der Beiträge hier deutlich einen Schwerpunkt der Wirkung in arktischen Breiten
aufweist. Die NMHC-Emissionen des Straßenverkehrs besitzen also insgesamt einen nicht zu ver-
nachl̈assigenden Effekt auf die Ozonbildung.

Ein besonderer Effekt, der auch in Regionalmodellen wiedergegeben wird, ist die Abnahme des
Ozons in industrialisierten Zentren durch die Stickoxidemissionen alleine. Ursache hierfür ist die
im Sättigungsregime mit steigender NOx-Konzentration abnehmende Ozonproduktivität und die
Titration von Ozon. Die hieraus resultierende Ozonabnahme wird in Europa das ganze Jahr und in
den USA im Juli berechnet.

Die Gesamtemissionen des Straßenverkehrs tragen je nach Jahreszeit zu einer deutlichen
Erhöhung der tropospḧarischen Ozons̈aulendichten bei: bis zu 2.1 DU (im Januar) und bis zu
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5.2 DU (im Juli). Die Stickoxidemissionen alleine bewirken geringfügig schẅachere Zunahmen
von 1.8 DU im Januar und 4.2 DU im Juli. Regional gemittelt trägt der Straßenverkehr in den
nördlichen Extratropen 1.4 DU im Januar und 3.0 DU im Juli bei. Aus Modellberechnungen ergibt
sich eine Ozonzunahme seit präindustriellen Zeiten zwischen 10 und 14 ppb an Stationen in der
Nordhemispḧare [Roelofs et al., 1997]. Hiervon werden, wie in der vorliegenden Arbeit berechnet,
etwa 5 ppb durch den Straßenverkehr verursacht.

Da die vorliegende Arbeit gezeigt hat, dass der Straßenverkehr einen deutlichen Einfluss auf die
Ozonverteilung besitzt, sind für die Planung m̈oglicher Maßnahmen für Reduzierung des Boden-
ozons sowohl die Einzelgasstudien, als auch die regionalen Studien von Interesse. So zeigte die
alleinige Reduktion der Stickoxidemissionen nichtüberall eine Ozonreduzierung. In den regiona-
len Studien zeigte sich die Fernwirkung auch der Straßenverkehrsemissionen. Für eine erfolgrei-
che Vermeidungsstrategie ist es daher notwendig, sowohl eine Berücksichtigung des chemischen
Regimes, als auch international koordinierte Maßnahmen zu ergreifen.

In den Sensitiviẗatsstudien, in denen regionale Emissionen einzeln betrachtet wurden, zeigte
sich die Fernwirkung des Straßenverkehrs.Über dem Nordatlantik werden etwa 2 ppb durch den
Straßenverkehr der USA und 0.5 ppb durch den Europas verursacht. Auch wird durch in den USA
verursachte Emissionen Ozonüber den europ̈aischen und vorderasiatischen Kontinent transpor-
tiert. Das bedeutet, die Emissionen aus den USA beeinflussen den europäischen Kontinent. In Eu-
ropa durch den Straßenverkehr emittierte Stickoxide werden -über die Bildung von PAN - in den
südöstlichen Mittelmeerraum und nach Vorderasien transportiert. Dort bewirken sie eine deutlich
Ozonzunahme in der freien Troposphäre.

Neben der Wirkung auf Ozon beeinflusst der Straßenverkehr die atmosphärische OH-
Konzentration erheblich. Im Januar findet eine Abnahme um mehr als 10 Prozent und im Juli eine
Zunahme um bis zu 10 Prozent in der Nordhemisphäre statt. In den Einzelgasstudien zeigte sich,
dass nur die Stickoxidemissionen eine Erhöhung des OH-Radikals bewirken. Die Kohlenmonoxid-
und NMHC-Emissionen hingegen bewirken eine Abnahme der OH-Konzentration in der gesamten
Tropospḧare, insbesondere in nördlichen Breiten. Somit ist für die Wirkung der Gesamtemissio-
nen des Straßenverkehrs entscheidend, wie stark die einzelnen Effekte jeweils sind. Soüberwiegt
in der Nordhemispḧare im Juli die Wirkung der Stickoxidemissionen - insgesamt wird OH gebil-
det - im Januar hingegen̈uberwiegt die Wirkung der NMHCs und CO - insgesamt wird durch die
Straßenverkehrsemissionen OH abgebaut.

Auf Grund derÄnderung der chemischen Zusammensetzung der Atmosphäre beeinflusst der
Straßenverkehr die Strahlungsbilanz. Sowohl Ozon auch als das Hydroxylradikal verursachen
einen Strahlungsantrieb auf die Klimasystem. Die Zunahme des troposphärischen Ozons durch
die Emissionen des Straßenverkehrs bewirkt wie in der vorliegenden Arbeit berechnet einen jah-
resgemittelten Strahlungsantrieb von 0.058 W/m2. Ebenso wurde der indirekte Strahlungsantrieb
durch dieÄnderung der Konzentrationsverteilung des Hydroxylradikals berechnet. Der indirekte
Strahlungsantrieb wurdëuber die Wirkung von OH auf Methan abgeschätzt. Somit ergibt sich das
globale Jahresmittel des indirekte Strahlungsantriebs durch die Gesamtemissionen in Höhe von
0.006 W/m2 (Änderung der Oxidationskapazität um -0.7 %). Wichtig ist es hierbei zu bemerken,
dass sich dieser geringe Effekt als Summe der drei Einzeleffekte (NOx, NMHC und CO) ergibt.
Der resultierende Strahlungsantrieb ist räumlich und zeitlich inhomogen. Räumlich inhomogen
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insofern, dass beispielsweise im Januar ein positiver Antrieb in der Nordhemisphäre und ein nega-
tiver Antrieb in der S̈udhemispḧare berechnet wird. Zeitlich inhomogen bedeutet konkret, dass die
Gesamtemissionen im Laufe eines Jahres sowohl zu einem positiven - Januar bis Mai - als auch
zu einem negativen - Juni bis Dezember - Strahlungsantrieb auf die Atmosphäre f̈uhren. Somit
kann der in der vorliegenden Arbeit berechnete Strahlungsantrieb zwar als Berechnungsgrundla-
ge dienen, die geographische Verteilung beispielsweise des bodennahen Temperaturresponses auf
solch inhomogene Störungen der Strahlungsbilanz ist jedoch derzeit noch nicht vollständig be-
kannt [IPCC, 2001].

Wie die vorliegende Arbeit gezeigt hat, ist die Berücksichtigung von ḧoheren Kohlenwasserstof-
fen auch in globalen Modellen entscheidend für die Wirkung der Emissionen des Straßenverkehrs.
Wichtig ist es nun, die Unsicherheit der globalen NMHC-Emissionskataster - auch für einzelne
emittierte Spezies - deutlich zu verringern. Wie die in der vorliegende Arbeit durchgeführte Vorstu-
die gezeigt hat, spielen Aromaten zumindest regional eine Rolle für die photochemische Ozonpro-
duktion. Somit ist es f̈ur die Berechnung der Auswirkungen des Straßenverkehrs wünschenswert,
die Gruppe der Aromaten explizit im Modellschema zu berücksichtigen.

Der Straßenverkehr besitzt auf Grund der Bildung von troposphärischem Ozon und von Hy-
droxylradikalen einen indirekten Strahlungsantrieb auf die Atmosphäre, der dem des Flugverkehrs
vergleichbar ist [Prather und Sausen, 1999]. Wesentlich f̈ur den Vergleich unterschiedlicher Ver-
kehrstr̈ager ist es nun, geeignete Maßzahlen zu entwickeln, die wesentliche Parameter, wie bei-
spielsweise die Verkehrsleistung, berücksichtigen.

Aktuell rücken Partikelemissionen des Straßenverkehrs in das Zentrum der Aufmerksamkeit.
Sie besitzen eine direkte und eine indirekte Wirkung auf die Strahlungsbilanz. Ein wichtiger Ein-
gabeparameter für Studien zur Wirkung dieser Emissionen sind Emissionskataster für Partikele-
missionen und deren Vorläufersubstanzen. Mit einem verbrauchsorientierten Ansatz, wie er hier
in der Arbeit vorgestellt wurde, kann ein solcher Datensatz erzeugt werden. Hier herrscht sowohl
bei den Emissionsangaben als auch bei der Entwicklung eines Atmosphärenmodells, das ein Aero-
solmodul umfasst, ein hoher Forschungsbedarf. Zukünftige Studien zur m̈oglichen Vermeidungs-
strategien sollten berücksichtigen, dass eine Reduzierung von Partikelemissionen i.d.R. mit einem
Anstieg der Stickoxidemissionen des Straßenverkehrs verbunden ist, so dass eine neue Bewertung
der Auswirkungen der NOx-Emissionen notwendig wird.
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Anhang A

Verzeichnisse

A.1 Abkürzungsverzeichnis

AMF Luftmassenfaktor (engl.Air Mass Factor)
BSP Bruttosozialprodukt
CBM-IV Chemieschema (engl.Carbon-Bond-Mechanism-IV)
DOAS Messmethode (engl.Differential Optical Absorption Spectroscopy)
ECHAM Atmospḧarenmodell des ECMWF, HAmburger Version
ECMWF Europ. Zentrum f̈ur Mittelfristvorhersage (Europ. Cent.f.Medium-range weather forecast)
EDGAR Emissionsdatenbank (engl.Emission Database for global atmospheric research)
EIT Übergangs̈okonomien (engl.economies in transition)
GEIA Emissionsdatenbank (engl.Global Emission Inventory Activity)
GOME Ozonmessprogramm (engl.Global Ozone Monitoring Experiment)
GUS Gemeinschaft unabhängiger Staaten (ehem. Sowjetunion)
HC Kohlenwasserstoffe (engl.hydrocarbons)
IEA Int. Energieagentur (engl.Int. Energy Agency)
IEO Int. Energieprognose (engl.International Energy Outlook)
IPCC Regierungs̈ubergreifende Komm. zum Klimwandel (engl.Int. Panel for Climate Change)
ITCZ Innertropische Konvergenzzone
LS Untere Stratospḧare (engl.lower stratosphere)
NMHC Nicht-Methan-Kohlenwasserstoffe (engl.non-methane-hydrocarbons)
OECD Organisation f̈ur wirtschaftliche Zusammenarbeit und Entwicklung
PBL Planetare Grenzschicht (engl.planetary boundary layer)
RF Strahlungsantrieb (engl.radiative forcing)
TEM TropospḧarischerÜberschuss Methode (GOME)
TFP Produktiviẗat der Produktionsfaktoren (engl.total factor productivity)
UNSTAT Statistikabteilung der Vereinten Nationen (United Nations Statistic Division)
UT Obere Tropospḧare (engl.upper troposphere)
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A.2 Verzeichnis der chemischen Spezies

Aceton CH3C(O)CH3

Aldehyde RHO
Ethan C2H6

Formaldehyd CH2O
Hydroperoxyradikal HO2
Hydroxylradikal OH
Kohlenmonoxid CO
Methan CH4

Methylhydroperoxid CH3OOH
Peroxyradikal RO2
Peroxyacetylnitrat CH3COO2NO2

Salpeters̈aure HNO3

Stickstoffdioxid NO2

Stickstoffmonoxid NO
Stickoxide NOx

Toluol Methylbenzol (C7H8)
Wasserstoffperoxid H2O2

Xylen Trimethylbenzol (C8H10)



Anhang B

Technische Beschreibungen

B.1 Emissionen des Straßenverkehrs

B.1.1 Zusammensetzung des Abgases

Für die Verbrennung fossiler Treibstoffe im Straßenverkehr können mittlere Emissionsindices in
Gramm pro kg verbranntem Treibstoff angegeben werden. Hierfür wurden die Emissionsfaktoren
(pro GJ verbranntem Treibstoff) nachOlivier et al. [1996] undKöhler et al. [2001] umgerech-
net (TabelleB.1). Für die Berechnung wurde eine mittlere Zusammensetzung des verbrauchten
Treibstoffs von 55 % Benzin und 45 % Diesel angenommen [UNSTAT, 1997]. Rußemissionen ent-
stehen nur durch die Verbrennung von Dieseltreibstoff. Für die Berechnung wurde ein Verbrauch
von 73 Prozent des weltweiten Verbrauchs in OECD-Ländern angenommen. Die in TabelleB.1
zusammengestellten Emissionsindices sind in Abbildung2.3graphisch dargestellt.

Tabelle B.1:Mittlere Emissionsindices (EI) der Verbrennung fossiler Treibstoffe im Straßenver-
kehr in g pro verbrauchtem kg Treibstoff .

EI Masse-
pro kg Treibstoff einheit

Kohlendioxid 850 g[C]
Lachgas 0.1 g [N]
Methan 0.5 g [C]
Kohlenmonoxid 73.0 g [C]
Stickoxide 9.2 g [N]
Schwefeldioxid 2.3 g [S]
NMHCs 27.8 g [HC]
Ruß 4.2 g[C]
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B.1.2 Kohlendioxidemissionen des Straßenverkehrs nach IMAGE 2.1

Wie in Abschnitt5.1 erwähnt, wird bei [Alcamo et al., 1998] f̈ur die CO2-Emissionen der Sek-
tor Straßenverkehr nicht separat angegeben, sondern nur der Transportsektor explizit ausgewie-
sen. Der Transportbereich produziert etwa ein Viertel der gesamten anthropogenen fossilen CO2-
Emissionen. Gem̈ass den EDGAR 2.0 Daten beträgt der relative Anteil des Straßenverkehrs an
den Emissionen des Transportsektors etwa 60 Prozent. Dieser Wert wurde verwendet, um den
Anteil des Straßenverkehrs in den Daten nach [Alcamo et al., 1998] auszuweisen. Die auf diese
Weise berechneten CO2-Emissionen des Straßenverkehrs für den Zeitraum 1970 bis 1990 sind in
TabelleB.2 dargestellt. Auf diese Weise ergibt sich eine CO2-Emissionsmenge durch den Straßen-
verkehr im Jahr 1990 von 0.9 Pg [C]. Bei den EDGAR 2.0 Daten wurde für die Gegen̈uberstellung
zus̈atzlich ein Teil der beim Transport in Pipelines entstehenden Emissionen zum Transportbereich
addiert, da diesëublicherweise in der IEA-Statistik und damit bei [Alcamo et al., 1998] ebenfalls
diesem zugerechnet werden.

B.1.3 Geographische Verteilungen der Emissionen

Da die Stickoxidemissionen aller Quellen die chemische Zusammensetzung der Atmosphäre we-
sentlich beeinflussen, sind die für die Modellsimulationen zusammengestellten Datensätze in Ab-
bildungB.1.3graphisch dargestellt. In Afrika und Südamerika zeigen sich im Juli deutlich höhere
Emissionen aus der Biomasseverbrennung. Biogene Stickoxidemissionen, aus Mikroorganismen
in Böden, weisen maximale Emissionsraten in den warmen Monaten des Jahres auf.

B.1.4 Emissionen der NMHCs: Bindungstypen

Das verwendete Chemieschema CBM-IV Schema (engl.carbon-bond-mechnism) nachGery et al.
[1989] basiert auf einem strukturellen Kohlenstoffbindungsschema. Hierbei werden die Spezies
Ethen, Formaldehyd, Methylglyoxal und Isopren explizit angegeben. Die Einfach- (Alkane), Dop-
pelbindung (Alkene) und die funktionelle Gruppe der Aldehyde werden als strukturelle Platzhalter
verwendet. Entsprechend müssen NMHC-Emissionen von den expliziten Spezies in diese Gruppen

Tabelle B.2:Anthropogene CO2-Emissionen aus der Verbrennung fossiler Treibstoffe: Gesamtemissionen
und Anteil des Transportsektors nach [Alcamo et al., 1998] und Anteil des Straßenverkehrs nach obiger
Berechnung (kursiv). Mengen in Pg [C] pro Jahr und relativer Anteil an den gesamten anthropogenen Emis-
sionen aus der Verbrennung fossiler Brennstoffe.

Zeitraum Gesamt- Transportsektor Straßenverkehr
emission Emission Anteil Emission Anteil

1970 4.3 1.0 23 % 0.6 14 %
1975 4.6 1.1 24 % 0.7 14 %
1980 5.3 1.2 23 % 0.7 14 %
1985 5.4 1.3 24 % 0.8 14 %
1990 6.1 1.5 25 % 0.9 15 %
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umgerechnet werden. Zusätzlich werden schnelle Abbaureaktionen, die unterhalb des Zeitschritts
liegen, auf die Weise berücksichtigt, dass direkt das Abbauprodukt emittiert wird. Aceton wird bei
der Oxidation von Propan gebildet. Da Propan jedoch nicht explizit im Chemie-Schema dargestellt
ist, wird dem Ansatz vonWang et al.[1998] gefolgt und eine direkte Quelle für Aceton ange-
nommen, mit einer 80 % Effizienz der Oxidation von Propan, das eine anthropogene Quellstärke
von 7.8 Tg C pro Jahr besitzt. In TabelleB.3 sind die in der Simulation integrierten Emissionen
den urspr̈unglichen Werten einander gegenübergestellt. Es ergeben sich schließlich die in Tabelle
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Abbildung B.1:NOx-Emissionen im Jahr 1990 (Juli): Straßenverkehr (oben) und alle Quellen ohne
Blitze (unten) in Moleküle/m2s (Referenzen siehe Tabelle2.2). Globalmengen pro Jahr: Straßen-
verkehr 8.8 Tg [N], alle Quellen (ohne Blitze) 33.1 Tg [N]. Die verwendete Pixelgröße entspricht
der geograpischen Modellauflösung.
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B.3 zusammengestellten Straßenverkehrsemissionen in den Kategorien Einfachbindung, Doppel-
bindung, Ethen, Formaldehyd, höherkettige Aldehyde, Methylglyoxal und Aceton. Der Vergleich
der beiden unterschiedlichen Angaben zeigt deutliche Differenzen, insbesondere bei den Alkanen
und bei Methylglyoxal. Auf Grund der substituierten Emissionen für beispielsweise Xylen unter-
scheiden sich die in das Chemieschema umgerechneten Datensätze teilweise erheblich. Bei den
Alkenen, Ethen, Aldehyden und Formaldehyd betragen die Abweichungen rund 40 Prozent.

Abbildung B.2:NMHC-Emissionsrate im Jahr 1990, Straßenverkehr 34.4 Tg [C] (oben) und alle
Quellen 175.9 Tg [C] (unten) in Moleküle m−2s−1 [Olivier et al., 1996].
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Tabelle B.3: Jährliche NMHC-Emissionen des Straßenverkehrs für die Modellierung mit
ECHAM4 mit höheren Kohlenwasserstoffen in Tg [C] pro Jahr.

Gruppe Typ Emissionen im Modell EDGAR 2.0 Verhältnis
Fossil Straße Straße Modell/Daten

Tg [C]/yr Tg [C]/yr Tg [C]/yr
Einfachbindung PAR 54042 33098 14743 2.24a

Doppelbindung OLE 1429 1287 1853 0.69
Ethen ETH 2519 1047 1484 1.42
Höhere Aldehyde ALD2 182 161 220 0.73
Formaldehyd CH2O 210 165 249 0.66
Andere (Rest) 8060
Gesamt 58989 36277 28310 1.28

aohne PAR aus XYL

B.1.5 Emissionen der Sensitiviẗatsstudie Aromaten

In der Modellversion von [Houweling et al., 1998] werden die Xylenemissionen durch die er-
sten stabilen Abbauprodukte Methylglyoxal und Alkane substituiert. Um den Einfluss der Methyl-
benzolemissionen zu untersuchen, werden in einer Sensitivitätsstudie alternativ Methylglyoxal,
Formaldehyd und ḧohere Aldehyde emittiert.

B.2 Berechnung eines verbrauchsorientierten Katasters

Bei einem verbrauchsorientiertem Ansatz berechnet sich die EmissionEi, j einer Spurengaskom-
ponentei durch die Verbrennung des Treibstoffsj aus dem Produkt des Verbrauchs des Treibstoff
b j mit einem spezifischen, aggregierten EmissionsfaktorEFagg

i, j :

Ei, j = b j ·EFagg
i, j . (B.1)

Der aggregierte EmissionsfaktorEFagg
i, j gibt hier die mittlere pro Energieeinheit freigesetzte Emis-

sionsmenge an, die durch die Gewichtung der Emissionsfaktoren der unterschiedlichen Fahrzeug-
typen und Geschwindigkeiten entsteht. EFagg

i, j spiegelt somit die in einem Land̈ubliche Flotten-
zusammensetzung, Abgasstandards und den Modal-Split (Aufteilung der gefahrenen Strecken auf
unterschiedliche Straßentypen und damit Geschwindigkeiten) wider. Das Produkt aus national ver-
brauchter Treibstoffmenge und aggregiertem Emissionsfaktor gibt die nationale Emissionsmenge
an. Die im Straßenverkehr eingesetzten Energieträger sind fossile Brennstoffe, die in einem Ver-
brennungsmotor oxidiert werden. Somit wird der Verbrauchb j als Menge der verbrannten fossilen
Treibstoffe angegeben. Als Einheit für diese Treibstoffmenge wird die in ihr enthaltene Energie
gemessen.

Angabenüber den Verbrauch an Treibstoffen liegen meist auf nationaler Ebene vor. Um nun
diese nationale Emissionsmenge, das Produkt aus aggregiertem Emissionsfaktor und verbrauchter
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Treibstoffmenge, geographisch verteilen zu können, wurden geographisch aufgelöste Informatio-
nenüber die Verteilung des Straßenverkehrs benötigt. Die Bev̈olkerungsverteilung stellt eine ge-
eignete Angabe für die geographische Verteilung der nationalen Straßenverkehrsemissionen dar.

In der vorliegenden Arbeit wird ein Emissionskataster des Straßenverkehrs mit einem ver-
brauchsorientierten Ansatz nachOlivier et al. [1996] berechnet. Als Grundlage für den Verbrauch
der fossilen Brennstoffe wird die Statistik der Vereinten NationenUNSTAT[1997] herangezogen.
Sie gibt die national verbrauchten Treibstoffmengen weltweit an. Die Verbrauchsdaten werden mit
aggregierten Emissionsfaktoren multipliziert, die die regionalen Verbrauchscharakteristika wider-
spiegeln. Geographische Regionen werden beiähnlichem Entwicklungsstand in den Ländern mit
einem einheitlichen Emissionsfaktor berechnet [Olivier et al., 1996]. Fehlen f̈ur ein Land stati-
stische Angaben̈uber den Treibstoffverbrauch im Straßenverkehr, so werden diese Lücken mit
Hilfe von Daten f̈ur andere Jahre oder Angabenüber den Gesamtverbrauch aufgefüllt. Fehlen f̈ur
ein Land die Daten vollständig, werden Daten der internationalen Energieagentur (IEA) heran-
gezogen. Um diese nationalen Emissionsmengen schließlich geographisch zu verteilen, wird die
weltweite Bev̈olkerungsverteilung mit einer Aufl̈osung von 1◦x1◦ nachGEIA-Datensatz et al.ver-
wendet.

B.2.1 Globale Emissionsmengen des Straßenverkehrs

Für die einzelnen Spezies sind in diesem Abschnitt die Emissionsmengen des verbrauchsorientier-
ten Berechnungsansatzes für die unterschiedlichen Regionen zusammengestellt. Für diese berech-
neten Emissionen wird im nächsten Abschnitt eine Fehleranalyse durchgeführt. Hierbei werden
auch die regionalen Emissionsmengen für 15 Regionen der Welt getrennt angegeben. Das Ergebnis
der Analyse ist in TabelleB.4 für die Stickoxid- und in TabelleB.5 für die Kohlenmonoxidemis-
sionen dargestellt.

Mit Hilfe des verbrauchsorientierten Ansatzes wurden aus den Energieverbrauchsdaten die glo-
balen Emissionen in verschiedenen Jahren berechnet. Um den Einfluss der sich verändernden Ver-
brauchsmenge zu zeigen, wurde die Emissionsberechnung in allen Jahren mit dem Emissions-
faktor für das Jahr 1990 durchgeführt. Diese Umrechnung der Verbräuche erlaubt eine bessere
Einordnung, da der Vergleich mit anderen Emissionsangaben möglich ist (und nicht mit globa-
len Treibstoffverbr̈auchen). In TabelleB.6 sind die Ergebnisse für die Jahre 1985, 1990 und 1995
dargestellt. Insgesamt wachsen die Stickoxidemissionen auf Grund des gestiegenen Treibstoffver-
brauchs im Zeitraum 1985 bis 1990 um knapp 4 Prozent pro Jahr, im Zeitraum 1990 bis 1995 um
fast 5 Prozent pro Jahr. Eine deutlich stärkere Zunahme wird bei den dieselbetriebenen Kraftfahr-
zeugen im selben Zeitraum beobachtet. Sie liegt von 1985 bis 1985 bei etwa 6.5 Prozent pro Jahr,
und damit deutlicḧuber der Zunahme durch benzinbetriebene Fahrzeuge von etwa 2 Prozent (1985
bis 1990) bzw. etwa 3.5 Prozent (1990-1995). Im Zeitraum 1990 bis 1995 wächst der Benzinver-
brauchs sẗarker als in den f̈unf vorangegangenen Jahren (1985-1990). Diese Zunahme ist für die
insgesamt gestiegene Menge dieser abgeschätzen Emissionen verantwortlich. im Zeitraum 1990
bis 1995.
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Tabelle B.4:Stickoxidemissionendes Straßenverkehrs im Jahr 1990 und deren Unsicherheit. Für die GUS
waren keine Verbrauchsdaten inUNSTAT[1997] enthalten.

Region NOx-Emission Unsicherheit
Benzin Diesel GesamtBenzin Diesel Gesamt
Gg [N] Gg [N] Gg [N] Gg [N] Gg [N] Gg [N]

USA 2567 637 3390 394 257 651
Canada 205 49 254 31 20 51
Lat.Amerika 361 447 806 101 143 244
Afrika 118 52 170 33 16 49
Westeuropa 818 611 1428 123 140 263
Osteuropa 31 83 114 14 29 43
GUS - - - - - 193
Naher Osten 163 384 547 58 146 204
Indien 20 224 244 8 85 93
China 178 198 376 178 198 376
Asien 76 242 318 57 148 205
Ozeanien 137 46 183 25 8 33
Japan 84 292 376 9 44 53
Global 4987 3341 8328 1031 1234 2265

Tabelle B.5:Kohlenmonoxidemissionendes Straßenverkehrs im Jahr 1990 und deren Unsicherheit. Die
Unsicherheit der GUS wurde - da Verbrauchsdaten fehlen - als die gesamte von EDGAR2.0 [Olivier et al.,
1996] angegebene Menge angesetzt.

Region CO-Emission Unsicherheit
Benzin Diesel GesamtBenzin Diesel Gesamt
Gg [C] Gg [C] Gg [C] Gg [C] Gg [C] Gg [C]

USA 62338 1793 64131 14961 937 15898
Canada 4531 139 4670 1087 73 1160
EU 15 22673 1677 24350 5442 872 6314
Lat.Amerika 19936 1947 21883 7348 1412 8760
Afrika 6862 455 7317 2608 124 2732
W.Europa 1504 45 1549 316 23 339
Osteuropa 2209 246 2455 972 197 1169
GUS - - - 22900
Naher Osten 9136 1541 10677 4020 1233 5253
Indien 2429 817 3246 1069 654 1723
China 9944 796 10740 9944 796 10740
Asien 5883 1147 7030 5412 1147 6559
Ozeanien 3418 195 3613 820 106 926
Japan 4021 1174 5195 965 640 1605
Global 154884 11973 166857 54964 8214 86078
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Tabelle B.6:Globale NOx–Jahresemission des Straßenverkehrs in den Jahren 1985 bis 1990 wie in dieser
Arbeit mit verbrauchsbezogem Ansatz berechnet; getrennt nach Benzin und Diesel betriebenen Fahrzeugen;
Menge in Tg [N] pro Jahr und relative jährliche Zunahme in den darauffolgenden 5 Jahren in Prozent.

NOx–Jahresemission [Tg N]
Jahr Benzin Diesel Gesamt

Menge Zunahme Menge Zunahme Menge Zunahme
1985 4.45 + 2.3 % 2.44 + 6.5 % 6.89 + 3.9 %
1990 4.98 + 3.6 % 3.34 + 6.4 % 8.33 + 4.8 %
1995 5.95 4.56 10.51

B.2.2 Unsicherheiten des verbrauchsorientierten Ansatzes

Für die Berechnung der Unsicherheiten der Emissionsmengen, die mit dem verbrauchsorientier-
ten Ansatzes berchnet wurden, wird durch Literaturvergleich die Unsicherheit der nationalen Ver-
brauchsdaten und der aggregierten Emissionsfaktoren abgeschätzt.

B.2.2.1 Nationale Verbrauchsdaten

Die erste Quelle f̈ur Unsicherheiten bei einem verbrauchsorientiertem Ansatz sind nationalen Ver-
brauchsangaben. Da die Datenbasis hier stark heterogen in ihrer Qualität ist, wird die Fehler-
abscḧatzung f̈ur die Regionen getrennt durchgeführt. Hierbei wird f̈ur 15 Regionen weltweit der
relative Fehler der Verbrauchsdaten angegeben (TabelleB.7). Weiterhin sind die im folgenden Text
beschriebenen Unsicherheiten der einzelnen Emissionsfaktoren und der sich durch das Gesetz der
Fehlerfortpflanzung berechnete Gesamtfehler in der Tabelle angegeben.

Für Europa zeigte ein Vergleich der Angaben vonUNSTAT[1997] undIEA [1996] eine Unsi-
cherheit von 1.5 Prozent [Matthes und Sausen, 2000]. Eine ḧohere Unsicherheit besteht bei den
Verbrauchsdaten der USA, da in den UNSTAT-Daten die nationale Verbrauchsmenge an Benzin
nur für den gesamten Transportbereich gemeldet wurde. In den Daten der IEA wird im Jahr 1993
neben 1 Prozent im zivilen Luftfahrtbereich und in der nationalen Schifffahrt die restliche Men-
ge im Straßenverkehr verbraucht [OECD, 1996]. Unter der Annahme einer identischen Verteilung
des Gesamtverbrauchs im Transportbereich auf die Quellsektoren im Jahr 1990 ergäbe sich eine
nationale Emissionsmenge durch den Straßenverkehr von 2.79 Tg [N]. Ein Vergleich mit Kanada
zeigt andererseits, dass dort etwa 93 Prozent des Benzins im Transportbereich im Straßenverkehr
verbrannt werden. Unter der Annahme einer zu Kanada identischen Verteilung in den USA ergäbe
sich im Jahr 1990 f̈ur die j̈ahrliche NOx-Emission aus dem benzinbetriebenen Straßenverkehr 2.63
Tg [N]. Für die Benzinverbrauchsdaten ergibt sich somit eine relative Unsicherheit von 3 Prozent.
Die Dieselverbrauchsdaten weisen eine geringere Unsicherheit von etwa 1.5 Prozent auf.

Bei den weniger industrialisierten Ländern sind die Angaben teilweise unvollständig oder va-
riieren stark. F̈ur die Jahre 1985 bis 1990 waren keine Angaben für die GUS-Staaten erhältlich.
Jedoch stellen die im Jahr 1995 angegebenen Mengen weniger als 2 Prozent der globalen Men-
ge dar. Somit liegt der relative Fehler in der globalen Menge des verbrauchten Treibstoffs durch
die GUS-Staaten unter 2 Prozent. In China hingegen unterscheiden sich unterschiedliche Angaben
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Tabelle B.7:Relativer Fehler der Verbrauchsdaten, der Emissionsfaktoren und der berechneten Emissions-
mengen in Prozent; bei zwei Angaben werden Benzin und Diesel getrennt angegeben.

Region Relativer Fehler
Verbrauch Emissionsfaktor

CO2 NOx CO NMHC
[%] [%] [%] [%] [%]

USA 3/1.5 3/2 12/56 20/50 50
Canada 1.5 3/2 11/56 20/50 50
EU 15 1.5 3/2 7/20 20/50 50
Lat.Amer 15 3/2 13/15 20/50 50
Afrika 15 3/2 13/15 20/50 50
Nordafrika 15 3/2 13/15 20/50 50
Europe 1/1.5 3/2 14/20 20/50 50
Osteuropa 20 3/2 20/15 20/50 50
GUS - 3/2 40/80 20/15 50
Naher Osten 20 3/2 13/15 20/50 50
Indien 20 3/2 100 20/50 50
China 100 3/2 13/15 20/50 50
Asien 60/40 3/2 15 20/50 50
Ozeanien 3 3/2 1 20/50 50
Japan 3 3/2 8/12 20/50 50
Global 15 3/2 13/21 20/50 50

bis zu einem Faktor 3, wodurch sich eine relative Unsicherheit von mehr als 50 Prozent ergibt.
In Südostasien sind die Angaben derIEA [1996] für den Benzin- und Dieselverbrauch deutlich
niedriger. In der Folge wird ihre Unsicherheit mit 60 Prozent (Benzin) bzw. 40 Prozent (Diesel)
abgescḧatzt. In den Regionen S̈udamerika, Osteuropa, Nordafrika, Naher Osten und Indien wird
die Unsicherheit der Verbrauchsdaten einheitlich mit 20 Prozent abgeschätzt.

B.2.2.2 Emissionsfaktoren

Zweitens, ḧangt die Berechnung der Gesamtemissionsmenge entscheidend von dem verwende-
ten aggregierten Emissionsfaktor für eine Region ab. Im Allgemeinen sind die Emissionsfaktoren
prozess- und treibstoffabhängig. F̈ur die Verbrennung der fossilen Treibstoffe durch den Straßen-
verkehr existieren Standardtechnologien. Somit hängen die Emissionsfaktoren insbesondere vom
eingesetzten Treibstoff, vor allem Benzin und Diesel und in geringem Umfang Flüssiggas, und
zus̈atzlich vom Hubraum der Fahrzeuge ab.

Der Emissionsfaktor wird f̈ur die Berechnung eines globalen Katasters meist in seiner spezifi-
schen Form angegeben, d.h. er wird als Masse pro umgesetzter Energieeinheit angegeben. Es gibt
nun verschiedene M̈oglichkeiten, den Emissionsfaktor zu bestimmen. Einerseits können Abgas-
standards verwendet werden und andererseits kann auf sogenanntereal-world-Emissionsfaktoren
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zurückgegriffen werden, die durch Messungen an in Betrieb befindlichen Flottenfahrzeugen ge-
wonnen werden. F̈ur die Erstellung eines globalen Emissionsdatensatzes müssenreal-worldEmis-
sionsfaktoren verwendet werden.

B.2.2.3 Unsicherheit von Kohlendioxid

Für die Berechnung der CO2-Emissionen wird meist unabhängig von der Verbrennungstechnolo-
gie ein einheitlicher Emissionsfaktor für einen Treibstofftyp eingesetzt. Der inOlivier et al.[1996]
für flüssige Brennstoffe angegebene Emissionsfaktor von 19.26 kg [C] pro umgesetztem Gigajoule
Treibstoff vernachl̈assigt, die nicht oder nur teilweise oxidierten Anteile im Abgas. Für die globa-
len mittleren Emissionsfaktoren ergibt sich ohne diese Vernachlässigung von CO, Kohlenwasser-
stoffen und Partikeln ein Emissionsfaktor von nur 15.79 kg/GJ für Benzin und 18.60 f̈ur Diesel.
Dies entspricht einer relativen Unsicherheit von 10 Prozent für Benzin und 2 Prozent für Diesel.
Hierbei ist der Fehler durch den Anteil, der in der Form von Ruß emittiert wird, berücksichtigt, da
dieser ebenfalls die Emissionsmenge des Kohlendioxids verringert.Köhler et al.[2000] nehmen
in ihrer Arbeit einen Emissionsindex für dieselbetriebene Fahrzeuge von 2 g Kohlenstoff pro kg
Treibstoff für industrialisierte L̈ander und 10 g [C] pro kg Treibstoff für den Rest der Welt an. Diese
Faktoren wurden in obiger Rechnung verwendet. In diesem Zusammenhang muss jedoch erwähnt
werden, dass das Endprodukt der atmosphärischen Reaktionen eines Teils der Nebenprodukte, ins-
besondere von Kohlenmonoxid ebenfalls meist Kohlendioxid ist. Somit gelangt diese Menge CO2

zeitlich verz̈ogert in die Atmospḧare. Sie kann zu den CO2-Emissionen gerechnet werden, da in
der vorliegenden Arbeit für CO2 die Klimawirkung der Emissionen entscheidend ist, und nicht
die direkt an der Quelle entstehende Menge. Die zeitliche Verzögerung bei CO beträgt im Mit-
tel 60 Tage, die der NMHCs hingegen ist stark abhängig von der emittierten Spezies und kann
typischerweise zwischen zwei Tagen und einem Jahr liegen. Für die Abscḧatzung der Klimawir-
kung kann bei einer mittleren Lebensdauer von Kohlendioxid von mehr als 100 Jahren, der Anteil
des Kohlenmonoxids in guter Näherung zu CO2 oxidiert betrachtet werden. Hierdurch reduziert
sich dieÜberscḧatzung im globalen Mittel auf 2 Prozent und 1 Prozent (Benzin und Diesel), der
Emissionsfaktor beträgt 18.45 kg/GJ und 18.99 kg/GJ. Da die Reaktionspfade der Kohlenwasser-
stoffe deutlich komplexer ablaufen [Atkinson, 2000], wird f̈ur sie diese Vereinfachung hier nicht
vorgenommen.

Die Unsicherheit der im Treibstoff enthaltenen Menge Kohlenstoff, die in der Regel durch das
Verhältnis C/H gegeben ist, wird mit Hilfe von Literaturangaben abgeschätzt. Eggleston et al.
[1993] nehmen ein C/H-Verḧaltnis von 1.8 f̈ur Benzin und 2.0 f̈ur Diesel an. Daraus ergibt sich
eine maximale Emissionsmenge für CO2 von 19.76 g/GJ bzw. 20.15 g/GJ (Benzin und Diesel). Mit
einem ḧoheren Wert f̈ur den Energieinhalt nachOlivier et al. [1996] ergeben sich Emissionsfak-
toren von 19.39 g/GJ bzw. 19.78 g/GJ. GEIA hingegen benutzen einen um 8.2 Prozent geringeren
Emissionsfaktor f̈ur die Berechnung ihres globalen Katasters [Olivier et al., 1996]. Im Mittel er-
geben sich Emissionsfaktoren von 19.47 g/GJ bzw. 19.73 g/GJ, daher wird die Unsicherheit mit 3
Prozent (Benzin) bzw. 2 Prozent (Diesel) abgeschätzt. Die Fehler in den einzelnen Regionen auf
Grund der nicht oder teilweise oxidierten Abgaskomponenten hängen von den jeweiligen Emis-
sionsfaktoren der anderen Spurenstoffe (wie NOx, CO, Partikel, etc.) ab. Sie werden wie oben
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Tabelle B.8:NOx-Emissionsfaktoren für unterschiedliche Abgasstandards auf unterschiedlichen Straßen-
typen in Abḧangigkeit vom Hubraum der Fahrzeuge; in g NO2 pro GJ umgesetzte Energie; typische Ge-
schwindigkeiten f̈ur Deutschland wurden verwendet: Stadt (37 km/h), Landstraße (75 km/h) und Autobahn
(106/116/125 km/h, je nach Hubraum) [Eggleston et al., 1993].

Abgasstandard Stadt Landstraße Autobahn 40/30/30 70/30
und Hubraum [g/GJ] [g/GJ] [g/GJ] [g/GJ] [g/GJ]
Ohne Abgasnorm
bis 1.4 l 585. 857. 694. 700 666
1.4-2.0 l 578. 938. 905. 780 686
ab 2.0 l 555. 906. 851. 750 660
Geregelter Katalysator
bis 1.4 l 96. 162. 191. 144. 123
1.4-2.0 l 81. 139. 150. 119. 105
ab 2.0 l 66. 113. 111. 94. 83

erläutert hier vernachlässigt, da ein Großteil mit kurzer Verzögerung (Gr̈oßenordnung Monate)
ebenfalls in CO2 übergef̈uhrt werden. In TabelleB.7 sind die Abscḧatzungen der regionalen und
globalen Fehler der CO2-Emissionsfaktoren zusammengestellt.

B.2.2.4 Emissionsfaktoren f̈ur Stickoxide

Bei einer Fehlerabschätzung der Emissionsfaktoren für NOx, CO und NMHC wird der Fehler des
aggregierten Faktors abgeschätzt durch die Bandbreite verschiedener, mittlerer, von den Verbrenn-
nungsbedingungen abhängigen Emissionsfaktoren. Hierfür werden im Folgenden Angaben für ein-
zelne Emissionsstandards nach CORINAIR, aus Einzelarbeiten und der amerikanischen Umwelt-
beḧorde (EPA) verwendet. Die Einheit der Emissionsfaktoren ist durchweg molekulare Masse des
Spurengases (NO2, CO, NMHC) pro GJ verbrannter Treibstoff. Die auf diese Weise bestimmten
Unsicherheiten sind in TabelleB.7 eingetragen. Auff̈allig ist auch hier, dass die Verfügbarkeit von
nationalen Abscḧatzungen f̈ur Emissionsfaktoren je nach Region stark variiert. So sind nur um-
fangreiche Studien für Europa und die USA erhältlich. Diese dienen folglich f̈ur andere Regionen
als Anhaltspunkt.

Für Europa wurden im Rahmen von CORINAIR Emissionsfaktoren aus einer Vielzahl von un-
terschiedlichen Messungen zusammengestellt, um die Straßenverkehrsemissionen im Jahr 1990
berechnen zu k̈onnen [Eggleston et al., 1993]. In TabelleB.8 sind die an Fahrzeugen mit unter-
schiedlichen Emissionsstandards gemessenen NOx-Emissionsfaktor f̈ur typische Geschwindigkei-
ten in der Stadt, auf der Landstraße und auf der Autobahn für Deutschland angegeben. Für 1990
wird davon ausgegangen, dass nur Fahrzeuge ohne Abgasstandard betrieben wurden, da die er-
ste europ̈aische Emissionsnorm 1993 (Euro I) in Kraft trat. Die Annahme eines Modal-Split von
40 Prozent Stadt und 30 Prozent Verbrauch auf der Landstraße und der Autobahn ergibt für eine
Verteilung auf die Hubraumklassen von 40/40/20 einen Emissionsfaktor von 742 g pro GJ ver-
brauchte Benzinmenge in Deutschland. Da der Emissionsfaktor der Stickoxide mit abnehmender
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Geschwindigkeit sinkt, ergeben sich in anderen Ländern mit geringeren Durchschnittsgeschwin-
digkeiten auf der Landstraße und der Autobahn entsprechend geringere Emissionsfaktoren. Für
den verbrauchsorientierten Ansatz wird für die westeurop̈aischen L̈ander ein Emissionsfaktor von
700 g NOx pro GJ umgesetzter Energie angenommen. Der Vergleich der Werte zeigt, dass sie in
der gleichen Gr̈oßenordnung liegen. Somit ergibt sich ein Unsicherheitsbereich von etwa 721±21
g/GJ, ein relativer Fehler von 3 Prozent. Dieser Wert wird als relativer Fehler des Emissionsfaktors
für Westeuropa angesetzt. Für dieselbetriebene Fahrzeuge wird vonOlivier et al. [1996] der glei-
che Emissionsfaktor angenommen. Die hiermit verbundenen Unsicherheit wird weiter unten ab-
gescḧatzt. Die sich aus dieser Abschätzung ergebenden Werte sind inÜbereinstimmung mitJohn
et al.[1999], die eine relative Abweichung ermittelten zwischen Emissionsmodell und Tunnelmes-
sungen f̈ur Stickoxide. Sie fanden für den Personenverkehr eine relative Unterschätzung durch das
Modell von 10 Prozent und für den Schwerlastverkehr von 48 Prozent. Unter der Annahme, dass
der Personenverkehr mit benzinbetriebenen Fahrzeugen betrieben wird, kann die 10-prozentige
Unterscḧatzung mit den 7 Prozent der benzinbetriebenen Flotte verglichen werden. Der Schwer-
lastverkehr l̈auft vornehmlich mit Diesel ab, entsprechend sind die 40 Prozent Unsicherheit, die in
dieser Arbeit angenommen werden, mit den 48 Prozent vonJohn et al.[1999] vergleichbar.

Für die USA und Canada werden Angaben nachMobile5[1995],Viguier [1999] undEggleston
et al. [1993] verglichen. In dem Handbuch für Emissionsberechnung der amerikanischen Umwelt-
beḧorde [Mobile5, 1995] wird in einer Sensitivitätsstudie der Einfluss der Fahrzyklen und Ge-
schwindigkeiten untersucht. Die Studie wird für acht Fahrzeugtypen, benzin- und dieselbetrieben
gleichzeitig durchgef̈uhrt. F̈ur einen Vergleich mit dem im verbrauchsorientierten Ansatz verwen-
deten Emissionsfaktor für NOx ist dies zul̈assig, da er f̈ur alle Fahrzeugtypen identisch mit 700
g/GJ angesetzt wird. Es ergibt sich ein mittlerer Wert von 731 g/GJ, mit einer Schwankungsbreite
von 657 bis 822 g/GJ, etwa 12 Prozent Unsicherheit. Für dieselbetriebene Fahrzeuge wird in den
USA vonOlivier et al. [1996] ein Emissionsfaktor von 900 g/GJ angenommen. Hierbei setzt sich
die Flotte zu 70 Prozent aus Lastwagen zusammen. Eine Abschätzung an Hand der Angaben des
AP-42[1995] ergibt einen mittleren Emissionsfaktor von 1760 g/GJ für diese Flottenzusammen-
setzung. Dies ist deutlich höher als der vonSawyer et al.[2000] angenommene Emissionsfaktor
von 930 g/GJ f̈ur das Jahr 1995. Dieser Wert ist ebenfalls deutlich höher als der vonOlivier et
al. [1996] angenommene. Die abgeschätzte Unsicherheit beträgt somit 56 Prozent für die NOx-
Emissionen aus dieselbetriebenen Fahrzeugen. Das bedeutet, die NOx-Emissionen durch dieselbe-
triebene Fahrzeuge sind eventuell um den Faktor 2 unterschätzt. In Europa hingegen ist der Anteil
der dieselbetriebenen PKWs höher und ihre Emissionsfaktoren (und Unsicherheiten) liegen deut-
lich niedriger [Eggleston et al., 1993]. Deswegen wurde oben eine geringere Unsicherheit von nur
30 Prozent abgeschätzt.

In weniger industrialisierten L̈andern liegen die typischen Geschwindigkeiten deutlich niedri-
ger. So kann der Modal-Split mit 70 Prozent Stadt und 30 Prozent Landstraße abgeschätzt werden.
Zus̈atzlich kann der Anteil von Fahrzeugen, die 1990 mit einem Katalysator ausgerüstet waren
vernachl̈assigt werden. Schließlich wird noch berücksichtigt, dass in weniger industrialisierten
Ländern ḧaufig durch fehlende technischeÜberwachungsprogramme die Motoren den Treibstoff
uneffektiver verbrennen. Dies führt neben einem erhöhten Treibstoffverbrauch zu einer geringe-
ren Temperatur im Brennraum, die eine geringere Oxidation des Stickstoffs zur Folge hat. Für
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die Fehlerabscḧatzung wird ein um 20 Prozent erhöhter Verbrauch, und damit ein um 20 Prozent
geringerer Emissionsfaktor (verbrauchsbezogen) für NOx angenommen. F̈ur weniger industriali-
sierte L̈ander wird somit nach [Eggleston et al., 1993] ein Wert von 510 g/GJ abgeschätzt. Eine
um 10 Prozent uneffektivere Verbrennung ergibt beispielsweise einen Emissionsfaktor von 574
g/GJ. F̈ur den verbrauchsorientierten Ansatz wurde ein Emissionsfaktor nachOlivier et al. [1996]
von 500 g/GJ f̈ur weniger industrialisierte Regionen wie Lateinamerika, den Nahen Osten, Osteu-
ropa und China angenommen. Aus der Abschätzung ergibt sich f̈ur diese Regionen eine relative
Unsicherheit von 13 Prozent für benzinbetriebene Fahrzeuge. In einer Reihe von weniger indu-
strialisierten Staaten - Afrika, GUS, Naher Osten - wird ein Emissionsfaktor von 900 g/GJ für den
Dieselverbrauch angenommen [Olivier et al., 1996]. Dies spiegelt, wie TabelleB.8 zu entnehmen
ist, einen oberen Wert für den Emissionsfaktor wider und die Unsicherheit wird mit 15 Prozent
angenommen.

In den Osteurop̈aischen Staaten Russland, Polen und Ungarn rechnetViguier [1999] mit Werten
von jeweils 320, 602 bzw. 560 g/GJ.Olivier et al. [1996] gehen hier von 500 g/GJ aus. Somit
liegt der relative Fehler der Emissionsfaktoren für Osteuropa bei etwa 20 Prozent und für die
Gemeinschaft unabhängiger Staaten (GUS) höher bei etwa 40 Prozent.

In Japan hingegen wird ein sehr geringer Emissionsfaktor von 200 g/GJ angenommen. Dies
ist auf einen hohen Anteil der Fahrzeuge, die mit einem geregelten Katalysator ausgerüstet sind
zurückzuf̈uhren.Eggleston et al.[1993] geben zus̈atzlich die Emissionsfaktoren für Fahrzeuge mit
geregelten Katalysatoren an, die bei einem Modalsplit von 40/30/30 zwischen 94 und 144 g/GJ
liegen (TabelleB.8). Ein Anteil von 75 Prozent geregelten Katalysatoren, der Rest der Flotte mit
ungeregeltem Katalysator, ergibt bei einem Modalsplit wie in Europa einen Emissionsfaktor von
206 g/GJ. Eine statistische Variation des Anteils der geregelten Katalysatoren ergibt ein Unsicher-
heitsintervall zwischen 206±18 g/GJ, also etwa 8 Prozent relativer Fehler. Für Japan wird die
Unsicherheit wie f̈ur die USA in Ḧohe von 12 Prozent angenommen. Mit der Annahme einer unef-
fektiven Verbrennung und geringen Geschwindigkeiten können geringere Werte begründet werden.
In Indien werden nur 300 g pro GJ angenommen.

B.2.2.5 Emissionsfaktoren f̈ur Kohlenmonoxid

Die Emissionsfaktoren für Kohlenmonoxid besitzen eine höhere Unsicherheit als die der Stickoxi-
de, da ihre Entstehung empfindlich von den genauen Verbrennungsbedingungen abhängt. Zur Ver-
deutlichung des hohen Fehlers der CO-Emissionsfaktoren werden im Folgenden erneut Werte ver-
glichen, die mit unterschiedlichen Verfahren ermittelt wurden. Da Kohlenmonoxidemissionsfakto-
ren bei kaltem Wetter deutlich ansteigen, ist die bei der Messung herrschende Temperatur entschei-
dend f̈ur die Höhe der Faktoren [AP-42, 1995]. Ein Vergleich derreal-world-Emissionsfaktoren
bei unterschiedlichen Umgebungstemperaturen mit Emissionsstandards, die bei 25◦C gemessen
wurden zeigt, dass teilweise erhebliche Unterschiede bestehen. In TabelleB.9 ist dieser Vergleich
exemplarisch f̈ur verschiedene Abgasstandards in Europa dargestellt. Der Unterschied der Emissi-
onsstandards zu den tatsächlich gemessenen Werten kann bis zu 80 Prozent betragen.

Für die USA wurde f̈ur benzinbetriebeneFahrzeuge mit den Angaben der amerikanischen Um-
weltbeḧorde [AP-42, 1995] ein mittlerer Emissionsfaktor von 7500 g/GJ berechnet. Diese Angaben
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Tabelle B.9:CO-Emissionsfaktoren nach COPERT und nach EU-EmissionstandardsSamaras,
1996] ]

Standard CO-Emissions- CO nach COPERT Verhältnis
Standard [g/km] [g/km] COPERT-EF/

bei 25◦ C bei 25◦ C bei tats̈achl. Temp. Standard
ECE 00/01 34.6 37.1 51.7 1.49
ECE 02 27.6 31.9 44.5 1.61
ECE 03 22.5 30.4 42.2 1.88
ECE 04 17.3 19.9 27.8 1.61
Geregelter Kat. 3.16 - -
Mittel 21.0 24.8 41.6 1.65

besitzen f̈ur die Klasse der benzinbetriebenen Personenkraftwagen Gültigkeit, die 75 Prozent des
Gesamtverkehrs ausmachen [Heavenrich und Hellmann, 2000]. Da die Menge der CO-Emissionen
stark von der Geschwindigkeit abhängt, ergibt sich beispielsweise bei stärkerer Gewichtung der
niedrigen Geschwindigkeiten ein deutlich höherer Faktor von 11 370 g/GJ. Dies zeigt deutlich die
hohe Sensitiviẗat der CO-Emissionsmenge auf die Motorbedingungen. Diese Annahme der starken
Gewichtung der Fahrten mit unter 5 km/h ist im nationalen Mittel für Amerika nicht realistisch.
Folglich wird der Wert 7500 g/GJ als Abschätzung verwendet, ẅahrendOlivier et al. [1996] einen
Emissionsfaktor f̈ur benzinbetriebene Fahrzeuge von 4700 g/GJ vorschlagen. Die relative Unsi-
cherheit des Emissionsfaktors benzinbetriebener Fahrzeuge beträgt in den USA daher 60 Prozent.

Bei dieselbetriebenenFahrzeugen verursachen Lastwagen etwa 65 Prozent der zurückgelegten
Kilometer (Fracht- und Personenkilometer) [Heavenrich und Hellmann, 2000]. F̈ur sie kann von
einem mittleren Verbrauch von 11.2 l/100 km ausgegangen werden. Somit ergibt die Abschätzung
des Emissionsfaktors 1128 g/GJ für einen Standardfahrzyklus bei einer Geschwindigkeit zwischen
30 und 60 km/h. F̈ur das Geschwindkeitsintervall von 4 bis 100 km/h ergibt sich ein mittlerer
CO-Emissionsfaktor von 1690 g/GJ. Der vonOlivier et al. [1996] verwendete Emissionsfaktor
deutlich niedriger bei 900 g/GJ. Somit stellt dies eine Unsicherheit des CO-Emissionsfaktors für
dieselbetriebene Fahrzeuge von 50 Prozent dar. In anderen Regionen zeigt sich ebenfalls der ho-
he Unterschied zwischen benzin- und dieselbezogenem Emissionsfaktor. Für die Abscḧatzung der
Unsicherheit des Emissionsfaktors von Kohlenmonoxid in anderen Regionen werden die oben ge-
machtenÜberlegungen̈ubernommen und einheitliche relative Fehler von 60 Prozent bzw. 20 Pro-
zent angenommen (TabelleB.7).

Mit diesen Unsicherheiten für die Emissionsfaktoren und Verbrauchsmengen wird die Unsi-
cherheit der berechneten Kohlenmonoxidemission abgeschätzt. Der verbrauchsorientierte Ansatz
ergibt eine Gesamtemission von 166.9 Tg [CO] pro Jahr. Hierbei fehlen erneut Emissionen für
die GUS (22.9 Tg [CO] nachOlivier et al. [1996]) völlig, da keine Verbrauchsdaten in [UNSTAT,
1997] enthalten sind. Die Unsicherheit der Kohlenmonoxidemissionen des Straßenverkehrs beträgt
86.1 Tg [CO] oder 51 Prozent.
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Tabelle B.10:NMHC-Emissionen des Straßenverkehrs(in Gg [C]) im Jahr 1990 durch benzin-
(Benzin) und dieselbetriebene (Diesel) Fahrzeuge und deren Unsicherheit. Die Unsicherheit der
GUS wurde - da Verbrauchsdaten fehlen - als die gesamte von EDGAR2.0 [Olivier et al., 1996]
angegebene Menge angesetzt.

Region NMHC-Emission Unsicherheit
Benzin Diesel Gesamt Benzin Diesel Gesamt
Gg [C] Gg [C] Gg [C] Gg [C] Gg [C] Gg [C]

USA 7958 538 8496 4337 281 4618
Canada 964 25 989 501 13 514
EU 15 4679 391 5070 2433 203 2636
Lat.Amerika 3085 308 3393 2237 223 2460
Afrika 1074 88 1162 779 64 843
W.Europa 310 10 320 160 5 165
Osteuropa 351 52 403 281 42 322
GUS - - - 2700
Naher Osten 1397 266 1663 1118 213 1330
Indien 941 131 1072 753 105 858
China 1404 152 1556 1404 152 1556
Asien 1877 168 2045 1877 168 2045
Ozeanien 709 28 737 386 15 402
Japan 1941 160 2101 1058 87 1145
global 26332 2318 29007 17324 1570 18894

B.2.2.6 Emissionsfaktoren f̈ur NMHC-Verbindungen

Zunächst wird die Unsicherheit des Emissionsfaktors für die Gesamt-Kohlenwasserstoffe ab-
gescḧatzt. Die NMHC-Emissionen weisen eine starke Abhängigkeit von Motorparametern, wie
beispielsweise Motortemperatur, auf.Kurtenbach et al.[2002] fanden bei Messungen in ei-
nem Tunnel in Deutschand, dass die Angaben des Umweltbundesamts für VOC-Emissionen des
Straßenverkehrs zu gering sind. Da eine exakte Abschätzung des Fehlers im Rahmen dieser Feh-
lerbetrachtung nicht m̈oglich ist, wird von einer einheitlicher Unsicherheit der NMHC-Emissionen
von 50 Prozent ausgegangen.

Um den Fehler der Emissionsfaktoren der einzelnen NMHC-Verbindungen abzuschätzen, steht
eine nur geringe Anzahl an Einzelstudien für einzelne Regionen zur Verfügung, beispielsweise
Kourtidis et al.[1999], Siegl et al.[1999], Samaras et al.[1996] undFriedrich, 2003].Kourtidis
et al. [1999] finden bei Messungen des Emissionsverhältnis NMHC/NOx in Athen, Griechenland,
hohe Unterschiede zu dem von einem Modell berechneten Verhältnis, wodurch sie auf Fehler in
den Emissionskatastern für Athen schließen. Zusätzlich finden sie einen Zusammenhang der Zu-
sammensetzung des Abgases von der Außentemperatur.Siegl et al.[1999] finden bei Messungen
an einem Dieselfahrzeug, dass sich etwa 80 Prozent der NMHC-Emissionen in der leichtflüchtigen
Fraktion (C2-C12) und etwa 20 Prozent in der semi-volatilen Fraktion (> C12) befinden. Ethen stellt
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Tabelle B.11:NOx–Emissionsmengen aus dem Straßenverkehr 1990, nach eigenen Berechnungen mit
einem verbrauchsorientiertem Ansatz (VBA) und nach CORINAIR90 (COR90), CORINAIR94 (COR94)
[EEA, 199X] und EDGAR 2.0 [Olivier et al., 1996] in Mg [N]. Zum Vergleich der Angaben ist das
Verhältnis des VBA zu CORINAIR90 (VBA/COR) dargestellt.

Land VBA90 COR90 VBA/COR
Österreich 42.6 46.7 0.91

Belgien 59.0 57.9 1.02
Dänemark 24.7 31.1 0.80

Finnland 31.9 36.2 0.88
Frankreich 307.9 315.8 0.98

Deutschland 461.0 496.0 0.93
Griechenland 33.7 34.7 0.97

Irland 13.3 13.4 0.99
Italien 252.0 287.9 0.87

Luxemburg 6.9 2.8 2.41
Niederlande 62.5 82.8 0.75

Portugal 25.7 32.5 0.79
Spanien 131.6 155.761 0.85

Schweden 56.2 49.6 1.13
UK 314.3 420.8 0.75

EU15 1823.1 2063.9 0.88
Rest OECD EU 66.2 - -

OECD EU 1889.4 2121.0 0.89

etwa 30 Prozent der NMHC-Emissionen dar. Im Rahmen des EUROTRAC-2 Projekts GENEMIS
[Friedrich, 2003] wurden die Emissionsdaten u.a. für NMHC eingehend analysiert. Es besteht
noch weiterhin eine hohe Unsicherheit, weshalb in der vorliegenden Arbeit die Unsicherheit der
einzelnen emittierten Spezies nicht abgeschätzt wird.

B.2.3 Vergleich aktivitätsorientierter mit verbrauchsorientiertem Ansatz

Für die Region OECD-Europa ergibt sich nach dem verbrauchsorientierten Ansatz für die Stick-
oxidemissionen des Straßenverkehrs 1.89 Tg [N] pro Jahr (Tabelle5.1). Um die Anwendbarkeit
des verbrauchsorietierten Ansatzes zu zeigen, werden die Ergebnisse für Europa mit Angaben von
EDGAR 2.0 [Olivier et al., 1996] und CORINAIR90 [EEA, 1993] verglichen. Bei EDGAR 2.0
handelt es sich ebenfalls um einen verbrauchsorientierten Ansatz, während die Vorgaben der Eu-
ropäischen Kommission für CORINAIR90 einen aktiviẗatsorientierten Ansatz vorsehen. Nach ED-
GAR 2.0 [Olivier et al., 1996] betr̈agt die Emissionsmenge in der Region 2.04 Tg [N] pro Jahr und
liegt somit knapp 8 Prozent höher als die in dieser Arbeit durchgeführte Berechnung. Der Vergleich
mit CORINAIR [EEA, 1993] zeigt ebenfalls, dass CORINAIR90 höher liegt und zwar um 12 Pro-
zent (TabelleB.11). Je nach Land betragen die Unterschiede zwischen minus 25 Prozent und plus
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Tabelle B.12:Globaler Mittelwert der zuk̈unftigen Emissionsfaktoren für die NOx- und die NMHC-
Emissionen f̈ur Benzin- und Dieselkraftstoff getrennt; in Gramm (der vollen Molekularmasse) pro ver-
branntem GJ (Energie im Treibstoff): Szenarien moderater Anstieg (MO), Reduktion um 2% pro Jahr (RD)
und Reduktion um 2.5 % (NOx) bzw. 4% (NMHC) pro Jahr(RR).

Kraftstoff 2010 2015 2020
MO RD RR MO RD RR MO RD RR

NOx Benzin 732 401 287 697 443 351 809 327 351
NOx Diesel 976 534 382 929 591 469 1078 436 469
NMHC Benzin 1220 668 442 1161 739 542 1348 545 294
NMHC Diesel 207 113 84 197 126 103 229 93 56

15 Prozent. Vereinzelt sind hohe Differenzen zwischen verbrauchsorientiertem - nach Treibstoff-
verbrauch - und aktiviẗatsorientierten - nach gefahrenen Kilometern - Berechnungsansatz möglich.
Beispielsweise bei Luxemburg beträgt der Unterschied zwischen aktivitätsorientiertem und ver-
brauchsorientiertem Ansatz plus 140 Prozent. Dieser große Unterschied wird dadurch verursacht,
dass auf Grund der niedrigen Treibstoffpreise in Luxemburg ein Großteil des Treibstoffs, der im
Land gekauft wird, nicht im Land selber verbraucht wird, sondern in den Nachbarländern verfah-
ren wird [IEA, 2000]. Insgesamt ergeben sich für OECD-Europa Unterschiede von etwa 10 Prozent
zwischen den beiden Ansätzen. F̈ur eine Berechnung der weltweiten Emissionen mit einem ein-
heitlichen Verfahren, bietet sich aus Gründen der verf̈ugbaren und vergleichbaren Ausgangsdaten
der verbrauchsorientierte Ansatz an.

B.3 Makroökonomische Projektion zuk̈unftiger Emissionen

Für die Abscḧatzung der zuk̈unftigen Emissionen mit einem makroökonomischen Ansatz ist es
notwendig die zweïokonomischen Indikatoren - Wachstum des Bruttosozialprodukts und Produk-
tivit ät der Produktionsfaktoren - für die zuk̈unftige Entwicklung zu beschreiben. Hierfür können
Ergebnisse aus makroökonomischen Modellen verwendet werden, die mögliche Entwicklungen
beschreiben. In der vorliegenden Arbeit wird für den Straßenverkehr angenommen, dass der Treib-
stoffverbrauch mit dem Bruttosozialprodukt wächst und die Effizienz des Treibstoffverbrauchs sich
analog zur Produktiviẗat der Produktionsfaktoren (TFP, engl.total factor productivity) entwickelt.
Die Entwicklung dieser beiden makroökonomischen Indikatoren ist in den TabellenB.13undB.14
für zwei Szenarien derOECD[1997] - schwaches(l) und starkes(h) Wirtschaftswachstum - bis zum
Jahr 2020 dargestellt. Weiterhin sind in TabelleB.3die zuk̈unftigen Emissionsfaktoren angegeben,
unter Annahme der jeweiligen jährlichenÄnderungsrate. Es wurde eine moderate Zunahme des
Emissionsfaktors von 1 Prozent (M), eine Abnahme um 2 Prozent (R) und um 2.5 Prozent (NOx)
bzw. 4 Prozent (NMHC) (RR) pro Jahr angenommen. Im SzenarioRR wird diese j̈ahrliche Rate
bis zum Jahr 2015 beibehalten, anschließend bleiben die Emissionsfaktoren konstant. In Kapitel
4 wurden die zuk̈unftigen NOx-Emissionen des Straßenverkehrs dargestellt. Hier werden werden
nun die zuk̈unftigen NMHC-Emissionen gezeigt (TabelleB.15), die auf analoge Weise berechnet
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Tabelle B.13:Wachstum des Bruttosozialprodukts nach zwei makroökonomischen OECD-Szenarien - star-
kes (ST) und schwaches (SCHW) Wirtschaftswachstum - für verschiedene Zeiträume [OECD, 1997] in Pro-
zent pro Jahr.

1990-95 1995-2000 2000-2010 2010-2020
ST SCHW ST SCHW ST SCHW

Kanada 1.9 2.2 2.2 2.7 2.1 2.6 1.5
USA 1.9 2.2 2.2 2.7 2.1 2.6 1.5
Südamerika 4.2 4.3 3.0 5.9 3.2 4.9 2.8
Afrika 1.3 6.0 2.8 7.1 2.8 7.0 2.6
Westeuropa 1.8 2.4 2.4 2.8 2.0 2.3 1.3
Osteuropa 4.7 6.8 5.0 7.2 4.2 6.6 4.0
GUS -9.4 3.5 1.1 6.0 4.2 6.9 4.0
Naher Osten 2.7 5.0 2.1 7.1 2.2 7.0 2.6
Indien (Region) 3.9 6.5 4.4 7.2 4.3 6.6 4.2
China (Region) 10.9 9.3 7.9 8.2 5.3 7.2 4.8
Ostasien 7.0 7.7 6.1 7.0 4.8 6.4 4.2
Ozeanien 2.7 4.3 4.3 4.7 4.0 4.3 3.4
Japan 1.3 3.3 3.3 2.9 2.0 2.3 1.2
Weltweit 2.9 4.4 3.6 5.0 3.2 4.9 2.8

Tabelle B.14:Entwicklung der Faktorproduktivitäten (TFP) nach zwei makroökonomischen OECD-
Szenarien - starkes (ST) und schwaches (SCHW) Wirtschaftswachstum - für verschiedene Zeiträume [OECD,
1997] in Prozent pro Jahr.

1990-95 1995-2000 2000-2010 2010-2020
ST SCHW ST SCHW ST SCHW

Kanada 0.5 0.6 0.6 0.9 0.5 1.3 0.6
USA 0.5 0.6 0.6 0.9 0.5 1.3 0.6
Südamerika 0.9 1.7 0.9 2.4 1.0 1.8 1.0
Afrika -0.7 2.4 0.5 2.9 0.4 2.8 0.4
Westeuropa 0.8 1.3 1.3 1.6 1.2 1.6 1.1
Osteuropa 1.9 3.0 1.9 3.0 1.3 2.7 1.4
GUS 0. 1.8 0.4 3.2 1.9 4.4 2.0
Naher Osten -0.2 1.5 0.1 2.9 0.4 2.8 0.7
Indien (Region) 0.9 3.6 2.1 3.7 1.7 3.0 1.7
China (Region) 5.9 4.2 3.4 3.3 1.7 3.1 1.7
Ostasien 2.8 3.0 2.3 2.9 2.0 2.7 1.9
Ozeanien 0.5 1.1 1.1 1.5 1.1 1.7 1.0
Japan -0.4 1.9 1.9 2.0 1.4 2.1 1.2
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Tabelle B.15:ZukünftigeNMHC-Emissionen des Straßenverkehrsin den Jahren 2010, 2015 und 2020
für die drei SzenarienHM (starkes Wirtschaftswachstum und moderater Anstieg des Emissionsfaktors),LR

(schwaches Wirtschaftswachstum und Abnahme des Emissionsfaktors) undHM (starkes Wirtschaftwachs-
tum undRR) in Tg [NMHC] pro Jahr.

Region 2010 2015 2020
HM LR HB HM LR HB HM LR HB

Kanada 2.2 1.2 0.8 1.9 1.2 0.9 2.7 1.0 0.6
USA 14.7 7.9 5.3 12.8 8.1 6.0 18.5 7.1 4.0
Südamerika 9.2 4.0 3.3 7.4 4.0 3.4 13.8 3.9 3.0
Afrika 3.7 1.3 1.3 2.8 1.3 1.3 6.1 1.3 1.3
Westeuropa 12.8 6.7 4.6 11.5 7.2 5.4 15.2 5.6 3.3
Osteuropa 1.8 1.0 0.7 1.6 1.0 0.8 2.2 1.0 0.5
GUS 3.4 1.5 1.2 2.8 1.5 1.3 4.9 1.5 1.1
Naher Osten 4.9 1.7 1.8 3.8 1.8 1.8 8.2 1.7 1.8
Indien(Region) 3.6 1.5 1.3 2.8 1.5 1.3 5.6 1.6 1.2
China(Region) 6.6 2.9 2.4 5.0 2.7 2.3 10.9 3.2 2.4
Ostasien 8.2 3.6 3.0 6.4 3.4 3.0 13.0 3.7 2.8
Ozeanien 1.9 1.0 0.7 1.6 1.0 0.7 2.8 1.1 0.6
Japan 4.3 2.3 1.6 3.9 2.5 1.8 4.8 1.9 1.1
Weltweit 77.4 36.7 28.0 64.4 37.0 30.1 108.8 34.5 23.7

wurden.

B.4 Mittlerer klimatologischer Zustand

Wie in Abschnitt 3.5 dargestellt, wurde ein Experiment auf zwei unterschiedlichen Rechnern
durchgef̈uhrt. Ziel war es, die Ergebnisse dieser beiden Experimente zu vergleichen, um einen Ein-
fluss der Meteorologie des mittleren klimatologischen Zustands auszuschließen. Zu diesem Zweck
wurden einerseits die Maximalwerte für den Einfluss des Straßenverkehrs auf die Ozonverteilung
in der 1000 hPa Schicht betrachtet (TabelleB.16). Die absoluten Werte weichen im Januar um
maximal 10 Prozent voneinander ab. Im Juli unterscheiden sich die absoluten Maximalwerte um
5 Prozent. Die absoluten Minimalwerte hingegen weichen um mehr als 40 Prozent, oder 1.5 ppb
voneinander ab. Bei den relativen Werten entspricht dies (Minimalwert im Juli) einer relativen Ab-
weichung von gut 20 Prozent, bzw. absolut 1.2 Prozent. Die restlichen Abweichungen der relativen
Anteile liegen absolut bei gut 3 Prozent, relativ bis zu 30 Prozent. Es liegt jedoch keine einheitliche
Abweichung in eine Richtung vor, so dass Simulation immer höhere Werte als die andere liefert.

In der horizontalen Verteilung der absoluten Beiträge des Straßenverkehrs zur Ozonverteilung
(Abbildung B.4) zeigen sich nahezu die gleichen geograpischen Muster: Im Januar Regionen
mit Beiträgenüber 2 ppb von Hawai bis zum Golf von Mexiko und vom Mittelmeer bis nach
Südostasien; Titration von Ozon (Regionen mit negativen Beiträgen) findet im Osten der USA
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Abbildung B.3:Relativer Beitrag der NOx-Eissionen des Straßenverkehrs zu der horizontalenOzonVer-
teilung (1000 hPa)nach den Simulationen mit den Rechnern CRAY (links) und NEC (rechts) im Januar
(links) und Juli (rechts) [ppb].

und (abgeschẅacht) in Europa statt. Im Juli zeigen sich in beiden Experimenten maximale Bei-
träge an der Ost- und Westküste der USA, in der Mittelmeerregion und in Japan. In Mitteleuropa
werden jeweils deutlich geringere (negative) Beiträge des Straßenverkehrs zu Ozon berechnet (sie-
he auch TabelleB.16). Geringf̈ugige Unterschiede bestehen beispielsweise an der Nordwestküste
Afrikas und im S̈uden Chinas. Ẅahrend im Experiment mit der Cray Beiträgeüber 2 ppb be-
rechnet wurden, zeigen sich mit der NEC nur weniger als 2 ppb. Die Unterschiede sind in diesen
Regionen jedoch kleiner als 10 Prozent. Die global gemittelten Ozonbeiträge des Straßenverkehrs
aus beiden Experimenten unterscheiden sich um 3% im Juli und um 8% im Januar. Der relative
Unterschied im Januar beträgt mehr als doppelt so viele Prozentpunkte wie im Juli, doch sind die
absoluten Unterschiede im Januar nur knapp 40% höher als im Juli. Ursache hierfür ist der auf
Grund der schẅacheren Photochemie im Januar in den Quellregionen des Nordwinters deutlich
niedrigere global gemittelte Beitrag des Straßenverkehrs zur Konzentrationsverteilung des boden-
nahen Ozons. Somit kann aus dem Vergleich der Maximalwerte und der horizontalen Verteilung
der Beitr̈age des Straßenverkehrs festgehalten werden, dass kein systematischer Unterschied der
beiden Simulationen vorliegt. Es gibt also keinenbias zwischen den mittleren meteorologischen
Zusẗanden. Die Ergebnisse sind folglich unabhängig vom meteorologischen Zustand.
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Tabelle B.16:Relative und absolute Beiträge zu der Ozonverteilung der Stickoxidemissionen des Straßen-
verkehr f̈ur Januar und Juli in [ppb] und [%] auf zwei unterschiedlichen Rechnern simuliert: Cray und Nec
SX4

Rechner Absoluter Beitrag Relativer Beitrag
Januar Juli Januar Juli

Min Max Min Max Min Max Min Max
[ppb] [ppb] [ppb] [ppb] [%] [%] [%] [%]

Cray -2.3 11.1 -3.6 22.0 -10.1 29.5 -6.6 34.2
Nec SX4 -2.2 12.1 -2.1 20.9 -13.6 34.0 -5.4 37.2

B.5 Definition der charakteristischen Regionen

Um die Wirkung der Straßenverkehrsemissionen im Jahresverlauf zu betrachten, wurden charak-
teristische Regionen definiert. In diesen Regionen wird - neben der Mittelungüber die in Tabel-
le B.17 angegebenen Ḧohenbereiche und geographischen Breiten - eine zonale Mittelung durch-
geführt. Die Definition dieser Bereiche orientiert sich an der berechnetenÄnderung der Netto-
Ozonproduktion (Abbildung 8.9,links oben). Auf diese Weise ist es m̈oglich, die Saisonalität des
Einflusses des Straßenverkehrs zu zeigen.

Tabelle B.17:Definition der charakteristischen Regionenüber die gemittelt wird. BN = Bodennähe, FT =
Freie Tropospḧare, OT = Obere Troposphäre, MB = Mittlere Breiten, TR = Tropen.

Name Geogr. Breite Druckschichten Beschreibung
[hPa]

PN 60◦N-90◦N 1000 - 600 Arktis
NMB-BN 30◦N-60◦N 1000 - 800 Bodenn̈ahe, n̈ordliche mittlere Breiten
Tro-BN 20◦S-30◦N 1000 - 850 Bodenn̈ahe, tropische Breiten
SMB-BN 40◦S-20◦S 1000 - 850 Bodenn̈ahe, s̈udliche mittlere Breiten
Tro-FT 20◦S-20◦N 850 - 400 Freie Troposphäre, Tropen
NMB-OT 30◦N-60◦N 400 - 200 Obere Troposphäre, n̈ordliche mittlere Breiten
Tro-OT 30◦S-30◦N 400 - 200 Obere Troposphäre, Tropen
SMB-OT 60◦S-30◦S 400 - 200 Obere Troposphäre, s̈udliche mittlere Breiten
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